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MO PAU

Hién nay, toan nhan loai dang d6i mat voi cac van dé moi
truong nghiém trong nhu 6 nhiém moi trudng nude, khdng khi, tréi
dat nong 1én, sy thiéu hyt nang luong va cac van dé lién quan dén
bién ddi khi hau. Quang xuc tac s& xur 1y nudc, khdng khi, cac chit 6
nhiém hitu co thong qua cac phan tng oxy hoa khir va cho phép
bién doi tryc tiép nang lugng mat troi thanh ning lugng hda hoc dé
tach nuéc va san xuat hydro, hoic quang khir CO;, thanh cac chét
hiru co va khi nhién liéu c6 ich. Vat liéu TiO2, ZnO duéi tac dung
clia anh sang dong vai trd nhu mot cau ndi trung chuyén dién tir tir
H.,0 sang Oz (do méi truong ngoai cung cap) chuyén hai chit nay
thanh dang O,- vd OH* 14 hai dang chit cd hoat tinh oxy héa cao c6
kha nang phan hiy chét hitu co. Dong thoi vat liéu nén TiO,, ZnO
cting dugc st dung cho qua trinh quang khir CO, da va dang dugc
nghién ctu nhidu nhat do ching Ia chat bén, khong doc va ¢ gia
thanh thap.

Tuy nhién hai vat liéu nay c6 do rong viing cim 16n (3,2eV ddi
V6i TiOg, 3,3 eV dbi véi ZnO) nén chi hap thu dugc viing &nh sang
tir ngoai va téc do tai hop giita electron va 16 tréng nhanh lam giam
hiéu qua cua qué trinh quang xuc tac. Dé tao duoc hoat tinh quang
xUc tac cao cho loai vat liéu ndy trong viing anh sang nhin thay,
ngudi ta di bién ddi cau truc, kich thudc, hinh dang cua TiO,va ZnO
bang cach sir dung cac phuong phap ché tao khéc nhau, pha tap hoic
gan cac nguyén té khéc...dé 1am giam do rong ving cam, chuyén
dich buéc séng hap thu vé viing anh séng nhin thay va giam bot xac
suat tai hop gitra electron va 16 tréng.

Tai Viét Nam ciing nhu trén thé gidi cac nghién ctru khoa hoc
vé TiO2, ZnO kha nhiéu, tap trung cha yéu vao ché tao TiO,, ZnO
kich thuéc nano dinh hudng tng dung trong Xt ly moi truong va
nghién ciru ché tao TiO2, ZnO bién tinh bang phwong phap vat Iy va
héa hoc. Tuy nhién, cho dén nay, cac nghién cau vé cac hé TiO,,
ZnO dong pha tap va di thé ciing nhu cac co ché truyén dién tir trong
cac vat liéu nay van chua dugc trinh by va bao cdo mot cach tuong
minh hon. Bén canh d6, nhitng nghién ciru vé wng dung cac vat lidu
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nay trong quang khir CO, dé tao ra khi nhién liéu tai Viét nam van
con tuong ddi mai me. Do vay, dé bat kip xu hudng phat trién xtc
tac, noi dung em lya chon thuc hién luan &n 1a: Nghién cizu ché tao
x(c tac quang ban dan TiOz, ZnO bién tinh dinh hieéng ing dung dé
xir Iy méi trwong va chuyén hoa CO; thanh khi nhién ligu ”.

Muc tiéu cia luan an:

Tong hop thanh cong vat lidu xic tac quang ban dan TiO,
ZnO bién tinh hoat dong c6 hiéu qua cho phan ng phan huy cac hop
chat hitu co doc hai c6 trong nuéc dé (g dung xir Iy mdi truong va
chuyén hoa CO; thanh khi nhién li¢u

Dé dat duoc muc tiéu dé ra, ching t6i da trién khai thuc hién
cac noi dung nghién cau cy thé sau dy:

+ Nghién ctu ché tao hat nano TiO; va day nano TiO,, hat
nano TiOz pha tap N, Ta bing phuong phap thay nhiét. Nghién ciru
ché tao vat liéu day nano Ag/TiO; bang phwong phap quang khir sir
dung den UVA.

+ Nghién ctu ché tao mang ZnO va day nano ZnO bing
phuong phap thay nhiét. Nghién ctiu ché tao vat liéu mang Au-Ag-
ZnO va vit liéu day nano CuO-Ag-ZnO bing k¥ thuat plasma.

+ Khao sét sy anh hudng cua diéu kién cdng nghé 1&n hoat tinh
quang x(c tac va hiéu suit quang khir CO; tao khi metan cua vat liéu.
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CHUONG 1. TONG QUAN

1.1 Vit liéu quang xuc tac TiO;, va ZnO

Trong tu nhién TiO; ton tai & 3 pha: rutile, anatase, brookite c6
mau sic va hinh dang tinh thé x4c dinh. Tinh thé TiO, pha rutile va
anatase déu c6 cdu trdc tir giac (tetragonal)va duoc xay dung tir cac
da dién phdi tri bat dién (octahedra), trong mdi bat dién c6 1 ion
Ti** ndm & tdm va 6 ion 0% nam & 2 dinh va 4 g6c. Do rong vang
C4m VA cau tr(c cac mirc nang lugng tap chit trong ving cim phu
thudc vao cac kim loai duoc pha tap vao TiO,. Do rong ving cam E,
cua anatase va rutile TiO, dang khdi tuong tng la 3,2 eV va 3,0 eV
tuong ng Véi nang lugng photon trong vung tia tir ngoai (UV) cé
budc séng 387 nm va 410 nm.

ZnO thudc nhém ban dan A”BVI, c6 3 dang cau trdc:

hexagonal wurtzite, zin blende, rocksalt. Trong do6, cau tric
hexagonal wurtzite 1a cau trdc bén, 6n dinh nhiét nén 1a ciu tric phd
bién nhat. O cau tric wurtzite, mdi nguyén tar oxy lién két voi 4
nguyén tir kém va nguoc lai. ZnO la ban dan loai n, d6 rong ving
cam 3,4 eV & 300K. ZnO tinh khiét Ia chat cach dién, & nhiét do
thap. Dudi day viing dan ton tai 2 mirc donor cach day viing dan lan huot
120,05 eV va 0,15 eV. O nhiét d thuong, electron khdng di ning lwong
dé nhay Ién ving dan. Vi vy, ZnO dn dién kém & nhiét d6 phong. Khi
nhiét d6 tang dén khoang 200°C- 400°C, cac dién tir nhan dugc ning
lugng nhiét dia I6n ching cd thé di chuyén Ién vaing dan, luc d6 ZnO tro
thanh chat dan dién. ZnO ciing c6 tinh chit quang xdc tac tuong tu
nhu TiO,. Tuy nhién, kha ning quang x(c tac cua ZnO yéu hon so
va6i TiO,,.
1.2 Qua trinh quang khir

Vé nguyén tic, voi cac vat liéu ndy, qua trinh quang khir CO,
duoc gia thuyét tuan theo ba budc sau: (i). Kich thich ving cam dé tao
ra cgp dién tir -16 trong quang sinh; (ii). Tach va sy dich chuyén cua cac
hat mang electron; (iii). Khir CO; va khir H,O bang dién tir quang sinh.
Trong sudt qué trinh quang khir CO; va tach H,0, anh sang chiéu vao bé
mit chét quang xuc tac tao ra cac cap dién tir-10 tréng trong TiO2 hay



ZnO. Cac dién tir dugc kich thich trong ving dan ciia TiOz, ZnO co thé
di chuyén dén bé mat va khir CO, thanh nhién liéu (CHs, CH3OH,
HCOOH...). Trong khi d6, 1 tréng con lai trong ving héa trj ctia chét
quang xuc tac ban dan c6 thé oxy hoa nude thanh khi oxy .
1.3 Cac phuwong phap ché tao vit li¢u ¢é kich thwéc nano

Trong thoi gian gan ddy c6 rat nhiéu phuong phap tong hop
vat liéu c6 kich thude nano nhu: phuong phap sol-gel, phuong phap
thity nhiét, phuong phép vi song, dong két tua, tong hop bang khuon
(khuén cimg, khudén mém), va cac phuong phap co tac dung cua cac
tac nhan vat 1y nhu gia nhiét dang tinh, gia nhiét bang vi song, rung
siéu am, ap suét théip, ap sut cao. .., dugc st dung dé tao ra cac cau
trac nano thap chiéu khac nhau. Trong d6, Tong hop vat liéu bang
phuong phap vi song mang lai hiéu quéa va do chon loc cao ddi véi
qué trinh tong hop vat liéu xdp. Tuy nhién, phwong phap nay co chi
phi thiét bi rat cao vi vAy nén phuong phap nay it dwoc Gng dung
rong rai.Ngoai ra, phuong phéap vi song budc dau duoc sir dung trong
téng hop vat liéu nano v co va van con cach kha xa so véi tiém
ning cua nod. Tuy nhién, sé lwong phat trién nhanh chong cac cong
b6 trong linh vue nay cho thdy rang phwong phéap vi séng s& dong
mot vai tro ndi bat trong linh vuc rong 16n cua khoa hoc va cong
nghé nano. Pham vi ma céc cai tién trong cong nghé vi song co thé
anh huong dé giam sy ting truong hat va cho phép cac qua trinh nay
dugc thuong mai hoa hién nay 1a khong thé xac dinh r8.
1.4. Tong quan vé vat ligu TiO2, ZnO bién tinh

DPé md rong pham vi ing dung ciia vat lidu quang xuc tac ban
dan TiO, ZnO, cac vat lidu nay thuong duoc bién tinh bang nhiéu
phuong phap khac nhau nhu pha tap cac ion kim loai hoac phi kim,
nhay héa bé mat biang cac phan tir hitu co hodc cac phic kim loai,
ling dong cac vat liéu oxide kim loai c6 bé rong ving cam bé hoic
cac vat liéu kim loai trén bé mat . Céac kim loai duoc pha tap vao vat
liéu ban dan TiO, gom kim loai kiém, kim loai kiém thd (Na, K, Li,
Mg, Ca) va cac kim loai thuoc nhém chuyén tiép (Au, Ag, Pt, V, W,
Nb, Ce, Sn, Zr, Cr). Tinh chat cua vat liéu TiO; bién tinh phu thudc
vao ban chat, tinh chat, ham lugng cua nguyén té pha tap va phwong
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phép bién tinh. Cac kim loai nay lam bién doi hoat tinh quang hoc,
tbc do tai két hop cac cap electron — 15 trong va téc do chuyén
electron bé mat. Khi pha tap vat liéu TiO, bang céc nguyén té phi
kim (N, F, C, S, |, F) s& lam giam d6 rong ving cam, dich chuyén tir
viing birc xa UV sang viing kha kién. B¢ ting hoat tinh quang xuc
tac cua vat liéu TiO, dudi &nh séang kha kién, ngudi ta con thyc hién
nhay hoa (vé mat quang hoc) bé mat TiO, bang cac phan tur hitu co
hoac cac phac kim loai.

ZnO c¢6 ning lugng ving cdm tuong ty nhu TiO; (3,2 eV) va
¢ nhiéu tinh chat nhu d6 6n dinh hoa hoc cao, khong doc, ré, co
nhiéu trong tu nhién nén vat liéu ZnO van dugc cac nha khoa hoc
quan tdm. Va dé dé tang hoat tinh quang xuc tac, ZnO da dugc pha
tap boi nhiéu nguyén tir kim loai hay oxide kim loai dé giam ning
lwong vling cdm va giam su tai tai hop cua cip electron- 15 tréng
guang sinh.



CHUONG 2: THUC NGHIEM
VA PHUONG PHAP NGHIEN CUU
2.1. Thiét bi va dung cu

—Céc quy trinh tong hop, nghién ctu ché tao duoc thuc hién
chu yéu tai Vién Khoa hoc vat liéu — VAST.

—Ngoai ra, céc thiét bi va dung cu duoc sir dung tai cac co s&
nghién ctru khoa hoc uy tin tai Viét Nam.

2.2. Hoa chat va vat liéu.

Céc hoa chat tir cac hdng hoa chat chat luong cao nhu hing
Merck (Puc), Sigma (M¥),... duoc sir dung dé nghién ctu ché tao, do
dac danh gia va tinh toan trong luan an.

2.3 Ché tao hat nano TiOz, day nano TiO, va day nano Ag/TiO:

TiO, duoc ché tao bang phuong phap thuy nhiét hai budc.
Budc 1 1a tong hop hat nano TiO; bang phuong phép thay nhiét &
nhiét d6 200 °C trong 24 gid sir dung tién chat 1a Tetraisopropyl
orthotitanate (TPOT). Sau d6, buéc 2 1a day nano TiO; duoc tong
hop tir hat nano TiO2 trong budc mdt duoc tiép tuc thay nhiét trong
dung dich kiém KOH 10M véi nhiét d6 180 °C trong 24 gio.

2.4 Ché tao tinh thé TiO,, TiO,pha tap N va déng pha tap (N;
Ta) bing phwong phap thiy nhiét

DPé ché tao tinh thé TiOz pha tap N, dung dich can chuén bi
cho qua trinh thily nhiét gom TPOT dugc hoan tan trong IPA trong
nude khir ion va NH,OH va dé ché tao bot TiO, dong pha tap (N;
Ta), dung dich can chuan bi cho qua trinh thuy nhiét gém TPOT
dugc hoan tan trong hoa tan IPA trong nude khir ion, NH4OH va Ta
(HNOs + HF).

2.5 Ché tao bot TiO,, TiO, pha tap N va TiO»:(N; Ta) bang
phuong phap vi séng
2.6 Ché tao mang ZnO pha tap Ag, Au bang k§y thuat plasma

Phuong phép thity nhiét, quang khir va k¥ thuat plasma dé ché
tao mang. Phuong phap thay nhiét duoc sir dung dé téng hop vat liéu
mang ZnO trén dé thay tinh. Pbé ché tao vat lidu mang Ag-ZnO, st
dung phuong phap oxy hoa dién phan plasma dé gin phu cac hat
nano Ag Ién trén mang ZnO. Sau d6, st dung quang khir khir axit



HAuUCI, thanh hat nano Au phu 1én mang Ag/ZnO.
2.7 Ché tao day nano ZnO, Ag/ZnO va CuO-Ag-ZnO bing
phwong phap thiy nhiét va ky thuat plasma

Vit liéu ZnO dang diy duoc ché tao bang phuwong phéap thity
nhiét va phuong phap PEO dugc sir dung dé gin hat nano Ag va
CuO lén day nano ZnO.

2.8 Cac phwong phip nghién ciru danh gia tinh chat cia vat ligu
ché tao dwoc

Phuong phap do nhidu xa tia X, phuong phap hién vi dién tir
quét -SEM, Kinh hién vi dién tir truyén qua-TEM, phuong phap do
phd hip thy UV-vis, phép do Raman, phuong phap phén tich phd
hong ngoai Fourier (FT-IR), phuong phap do ph6 huynh quang, phép
do sic ky, phuong phap do phd tan sic niang luong tia X (EDX),
phuong phép ddng nhiét hip phu - giai hip phu nito (BET),.. duoc sir
dung trong luin 4n niy dé nghién ciru danh gia tinh chit cua vat liéu
ché tao duoc.Cac phuong phap do chu yéu duoc thuc hién do tai
Vién Khoa hoc vat liéu VAST, va cac co sé nghién ciru khoa hoc uy
tin tai Ha Noi.

2.9 Phwong phap nghién ciru phin wng quang xic tic va quang
khir CO;

Trong luén an, phan ing quang xuc tac dugc thuc hién thong
qua kha nang phan huy metyl dacam, xanh methylen va Rhodamine
dudi anh sang ctia dén Xenon véi mat do cong suat 100 mW/cm?
(Solar Simulator: Oriel Sol 1A) c6 dai budc song tur vung tor ngoai
dén ving hong ngoai.

Thi nghiém quang khtr xuc tac dugc thyc hién trong binh thuy
tinh dat trén may khudy tir: mau bot va nudc khir ion dugc dua vao
binh phan u’ng Khi CO; dugc dua qua binh phan ng khoang 1 glo
truge khi chiéu sang Nguon sang la dén thiy ngan cé cong suét
250W c6 quang phd gan gidng v6i anh sang Mat troi. Tién hanh
phan ung quang xiic tac khir CO; trong 5 gio, tai nhiét do phong. Két
thiic phan tng, miu khi duoc rat ra bang dng xilanh va dugc phan
tich trén may séic ki khi.
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CHUONG 3: NGHIEN CUU CHE TAO VA HOAT TiNH
QUANG XUC TAC VA QUANG KHU CO, CUA Ag/TiO; VA
TiO2:(N, Ta)

3.1 Ché tao va nghién ciru hoat tinh quang xuc tac va quang khir

CO; cua cua day nano Ag/TiO;

Hinh 3.1(a) cho thay TiO, c6 cau tric nano day véi duong
kinh nho hon 50 nm va chiéu dai khoang 600 nm. Sau khi day nano
TiO, dugc gin cac hat nano Ag bing phuong phdp quang khir,
Ag/TiOztrong anh SEM hinh 3.1(b) c6 thay su xuat hién rd rang cua
cac hat Ag c6 kich thuéc khoang tir 5-10 nm phu déu trén bé mat day
nano TiO,. Hinh 3.2 14 gian d6 nhiéu xa tia X cua TiO, va Ag/TiO,
day nano TiO,c6 gian d nhidu xa tia X twong ung tring khop voi
cau tric titanate H,TisO7. Sau khi hat nano Ag duoc gan Ién day
nano TiO- bang phuorng phap quang khtr thi cau trdc day nano TiO-
co su thay ddi rd rang tr pha titanate sang pha anatase va rutile. Tur
két qua XRD cho thay, TiO, day nano véi céu tric pha tinh thé
titanate da duoc téng hop thanh cong bang phuong phap thuy nhiét,
sau khi nano Ag duoc phu vao cau trdc TiO; trén, su gop mat cia Ag
da dugc chiing minh trong gian ) XRD va co thé 13 tac nhan lam
tang do tinh thé hoa cua day TiO,sang cau tric pha bén hon.

" L
N“’l? A: Anatase
R: Rutile

« HTI,0,
111
( - ) « Ag

AgITIO,
AA 46k

! 2 Theta (°)
Hinh 3.1: Anh FESEM cia Hinh 3.2: Gidn dé nhiéu xa tia X
(@) TiO; va (b)Ag/TiO, cua hai mau TiO, va Ag/TiO,
Hinh 3.3 Ia phd hip thu UV-Vis cia day nano TiO; va
Ag/TiO; cho thdy, so v&i mau day nano TiO, ban dau, cac hat nano
Ag duoc gan trén bé mat day nano TiO, da lam ting dédng ké kha
ning hap thu photon va mé rong vang hap thu ciia mau day nano

Cudng d6 (d.v.ty.)




9

Ag/TiO, vé ving &nh sang kha kién (410 nm). Ddng thoi trén phd
hap thu cua Ag/TiO2, ¢6 su xuat hién cua mot dinh hap thu & vi tri
budc séng 418 nm, dinh hip thu nay tuong @ng véi dinh plasmon
cia Ag. Su ting cuong dang ké tinh chat quang cua Ag/TiO; so Véi
TiO; ban dau duoc cho 1a két qua caa hiéu wng plasmon bé mat cuc
bo cuia hat nano Ag. Tir két qua nay cho thay kha ning hap thy anh
séng trong viing anh sang kha kién cua TiO; khi duoc gin thém nano
Ag di duoc tang 1én dang ké, tir d6 gép phan 1am ting hoat tinh cua
vat liéu Ag/TiO- trong céc trng dung quang.

Hinh 3.4 biéu dién hiéu suit phan huy Metyl da cam (MO)
theo thoi gian chiéu sang khéc nhau cua day TiO, va Ag/TiO.. Hiéu
suat phan hay MO cua day nano TiOz1a 69,3 %, nhung khi ¢ sy gin
cac hat nano Ag, Ag/TiO, cho thiy hiéu suat phan hay MO hiéu qua
va tang lén dang ké vai 98,8%.

= —=—TiO,

4 —=— Ag-TiO, z

o ES

‘E 418 nm

b

3

T ks
- R - — = Hinh 3.4: Hiéu suat phan hu;}
Buédc séng (nm) MEtyI da’ cam (MO) theo th&l

Hinh 3.3: Phé hdp thy UV-vis cia gian chieu sang khac nhau cua

nano day TiO va Ag-TiO» day TiO, va Ag/TiO:

PA(PPM)

Lugng CH, (umol.g_, h")

Tio2 AgTiO2

i Hinh 3.6: Biéu do so sanh hirong khi
Hinh 3.5: Sdc khi d6 thu dwoc ~ CHa trén 1g chat x(c tac trong 1 gic
cua day nano Ag/TiO; sau qua trinh quang khi CO; bang

anh sang UVA cua day TiO; va
Ag/TiO,.
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Ag/TiO, dugc nghién ciu kha nang quang khir CO; tao thanh
khi CHa4. Tir hinh sic ki d6 hinh 3.5, ¢6 thé thay rd rang va duy nhét
& thoi gian luu 1,169 phut co 1 dinh khi xuat hién twong tng véi khi
CHa. Két qua nay khing dinh day nano Ag/TiO; c6 kha ning quang
khir CO, thanh CH, vai tinh chon loc cao. Hinh 3.6 1a biéu d6 so
sanh lugng khi CHy trén 1g chat x(c tac trong 1 gio cia day TiO, va
Ag/TiO,. Luong khi CH4 tir qua trinh quang khie CO, cua TiO: la
27,5 pmol.g™cat.h, trong khi d6 cta day nano Ag/TiO, da dugc
tang 1én gan hai lan 12 50,4 pmol.g™cat.h.

3.2 Ché tao va nghién ciru hoat tinh quang xuc tac caa TiO;,
TiO, pha tap N, TiO, dong pha tap (N, Ta)

Gian d6 nhiéu xa tia X dé xac dinh cAu tric va thanh phan pha
cua mau TiO, (mau xanh 14 cay), TiO; pha tap N (mau xanh da troi)
va TiO, ddng pha tap N, Ta (mau d6). Cac dinh nhidu xa duoc
nghién ciru va tuong @ng voi cac mat phiang (101), (013), (004),
(112)..., chi ra rang cdc mau ché tao dugc ¢ cau tric pha anatase
(thé JCPDS 21-1272). Bén canh do, tir gian dd nhidu xa tia X & vi tri
goc nho quan st thay mot sy thay doi nhé trong cac dinh nhidu xa
gitra mau TiO, va cac mau TiO, duoc pha tap. Diéu nay cho thiy sy
thay doi trong cau trlic anatase khi cac hat nano TiO; duoc pha tap
v6i N va dong pha tap (N, Ta).

22— e S

W

Degradation (%)

Intensity (arb.units)

).5

20 30 0 50 60 70 o NwpedTO, - (NTe) codoped TIO,

20 (%)
Hinh 3.7: (a) Gian d6 nhiéu xg tia X  Hinh 3.8: Higu sudt phan hiy MB
cia mau TiO, (mau xanh l4 cdy), cuia TiO,, TiO, pha tgp N, TiO2
TiO2 pha tgp N (mau xanh da troi ) va  dong pha tap (N, Ta) trong thoi

samples
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TiO, dong phatap (N; Ta) (mau doé). gian 180 pht .

Cung véi d6 phd Raman cia cac mau déu ton tai nam dinh &
vi tri 145 cm™, 196 cm™ |, 398 cm?, 516 cm™ va 640 cm™. Trong d6
cac dinh ¢ vi tri 145 cm, 196 cm™ va 640 cm™ twong ng véi mode
E, cua TiO; pha anatase va 2 dinh & vi tri 398 cm?, 516cm? lan luot
tuong (g voi mode Big va mode Big/Aqq ciia TiO, pha anatase . Két
qua nay thdng nhat véi voi két qua XRD da duoc ban luan & trén. Ti
hinh anh SEM cuia TiO, TiO; pha tap N va TiO, ddong pha tap (N,
Ta) ché tao dugc cho thay tat ca TiO, va TiO; c¢d pha tap N va dong
pha tap (N, Ta) déu c6 cau tric véi duong kinh trung binh tir 15-25
nm. Kich thudc hat nano trung binh dugc udc tinh 1a nho hon 20 nm
dbi voi TiO, tinh khiét va TiO, dong pha tap (N, Ta) . Trong khi d6
TiO; pha tap N ¢6 kich thudc hat trung binh 16n hon 20nm. Dién tich
bé mit cua cac mau TiO,, TiO; pha tap N va TiO, dong pha tap (N;
Ta) dugc udc tinh lan luot 12 145,5; 59,0 va 109,5 m?/g.

(a) (b)

v

Hinh 3.9: (a) Phé Raman cua TiO,, TiO, pha tap N va TiO, dong pha tap
(N, Ta); (b) pho Raman ¢ Eg mode cua mau TiO; pha tap N va TiOy; (c)
phé Raman ¢ E4 mode ciia mau TiO, va TiO, dong pha tap N, Ta

Trong hinh 3.8, qué trinh phan hay quang hoc bang &nh sang
nhin thdy, TiO, khong pha tap thé hién hoat tinh quang x(c tac khé
kém chi 65% metylene xanh ban dau giam di sau 180 phut. Bang
cach pha tap N vao TiO;, téc d6 phan huy quang di giam xudng 50%
sau 180 phut, két qua nay la do TiO, pha tap N c6 dién tich bé mat
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thip nhét trong 3 mau vat liéu ché tao duoc. Pac biét, TiO, ddng pha
tap (N; Ta) c6 hoat tinh quang xuc tac cao nhit trong tat ca cac vat
liu dugc so sanh. Poi Vi mau nay, 93% metylen xanh thir nghiém
da bi phan hiy trong vong 180 pht chiéu sang .
3.3 Ché tao va nghién cieu kha niing quang khir CO, thanh khi
nhién ligu CH.ciia TiO: ddng pha tap (N, Ta) véi véi ty I& khéi
lwong phan trim N khac nhau bing phwong phap vi séng .
Nghién ctu sy anh huong cua dong pha tap (N; Ta) véi véi ty
I& khdi lugng phan traim N khac nhau (v6i 4 ty 1é phan tram khoi
luong 1a 6%, 7,5%, 9% va 10,5% cung véi 0,5%Ta khong d6i) dén
c4u trdc tinh thé , hinh thai cac tinh chat quang cua TiO2. Vi 4 ty 1é
phan trim khéi lugng N ting dan tuong wng lan luot véi cac mau ky
hiéu la TN1Ta, TN2Ta, TN3Ta, TN4Ta.

(a) ~—TN1Ta

——THTs ——TN2Ta

THY 4
——ThiTa

|

(ahv)! ?(d.v.t.y)
@ i

i
i

_Dj hiip thy (d.v.t.y)

0
300 400 500 600 700 800 16 8 3 3 34
Burdrc séng (nm) Niing lugmg (eV)

Hinh 3.10: (a) Phé hdp thu va (b) Sw phu thugc cua (ahv) 1/2 vao ndng
lwong photon (hv) cia cac mau TN1Ta, TN2Ta, TN3Ta, TN4Ta

Tu két qua anh SEM va XRD , TN1Ta, TN2Ta, TN3Ta,
TN4Ta ché tao duoc Ia TiO2 bién tinh véi cau tric pha anatse c6
kich thudc hat khoang 10-25 nm. Tir phd hap thu hinh 3.10 trong
viing anh sang nhin thiy, hé sé hap thu caa vat liéu ban dan (o) dugc
tinh toan theo cong thirc ahv = As(hv-Eg)¥? dbi voi ban dan ving
cdm thing va ahv = Ax(hv-Eg)? dbi véi ban dan viing cam nghiéng.
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Luong CH,(umol.g, ™)

TNITa TN2Ta TN3Ta TNATa

Hinh 3. 11: Biéu do lirong khi CH4 thu dwroc sau qué trinh quang khi CO,
bang &nh sang nhin thdy cia cac mau TN1Ta, TN2Ta, TN3Ta, TN4Ta
Két qua do sic ky khi ciia cac mau TN1Ta, TN2Ta, TN3Ta,
TN4Ta duoc biéu dién trong hinh 3.16. Tir két qua do ta thdy mau
TN2Ta cho noéng do khi CHq4 16n nhat 7,79 pmol.g'cat.h con mau
TNA4Ta lai cho néng d6 khi CH4 nho nhét 4,13 umol.g™cat.h™, bén
canh TN1Ta, TN3Ta cho nong d6 khi CH, lan luot 12 7,27 pmol.g
lcat.htva 5,97 pmol.g'cat.ht. Mic du dugc pha tap voi ndng do N
nhé hon, c6 d rong ving cim Ién hon nhung & mau TN2Ta ¢ su
hop thtrc cua cac ion Ta® va N¥ 1am cho thé tich 6 mang tinh thé bé
nhét trong cdc mau cuing vai viéc ton tai nhiéu cap dién ta-15 trong,
chinh vi vay, TN2Ta véi 7,5% N pha tap cho thiy kha ning quang
khtr CO, thanh khi nhién liéu CH, tét nhat.
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CHUONG 4: NGHIEN CUU CHE TAO VA HOAT TiNH
QUANG XUC TAC CUA MQT SO VAT LIEU NEN ZnO
4.1 Ché tao va nghién ciru hoat tinh quang xuc tac cia mang Ag-

ZnO va Au-Ag-Zn

Mang ZnO (ki hiéu 1a Z0) duoc tong hop bang phwong phap
spin coating két hop voi thity nhiét trén nén thay tinh. Mang ZnO
dugc phi cac cac hat nano Ag bing ki thuat plasma véi 2 nong do
tién chat AgNO3 1a 5mM va 45mM tao ra 2 san pham mang ki hiéu
lan luot 1a Zp-Ag5 va Zp-Agd5. Sau d6 cac hat nano Au duoc gan
vao 2 mang trén bing phuong phap oxy hoa khir tao ra san pham
Au-Zp-Ag5 va Au-Zp-Agd5. Ngoai ra, dé so sanh san phim ZnO
dugc phu cac hat nano Au ciing dugc tong hop va nghién cau, ki
hiéu la Au-Z0.

Anh hién vi dién tir quét (SEM) dugc st dung dé nghién ctu
hinh théi hoc cua cdc mang Z0, Zp-Ag5 va Zp-Ag45, Au-Z0, Au-Zp-
Ag5, Au-Zp-Aga5 ché tao dugc va két qua hinh anh SEM chup bé
mit va anh SEM mit cit ngang thu dugc trong hinh 4.1. Trudc tién,
anh SEM cua ZO0 trong Hinh 4.1(a) cho thay vat liéu Z0 ché tao dwoc
c6 dang thanh nano thing hang theo chiéu doc véi dudng kinh trung
binh khoang 500 nm. B day cua l6p mang ZnO nay la khoang 3,1
um (Hinh 4.1 g). Khi cac hat nano Ag dugc phu Ién mang ZnO véi
nong do tién chat AgNO; 1a 5 va 45 mM bang ky thuat plasma, bé
mat cua vat liéu tré nén gd ghé véi nhiéu héc hinh luc giac, va sb
luong hdc ciing ting 1én, nhu trong hinh 4.1(b) va (c). Ngoai ra, do
day mang cua Zp-Ag5 va Zp-Ag45 giam xudng dang ké con 1,91 um
va 1,51 pum, nhu trong Hinh 4.1 (h, i). Kich thuéc caa céc hat nano
Ag trong Zp-Ag5 khoang 5-30 nm va kich thugc cua cac hat nano
Ag trong Zp-Ag45 lai I6n hon nhiéu khoang 10-50 nm. T anh SEM
cho thiy qué trinh plasma va ndng AgNOs khac nhau 1a nhiing yéu t6
quan trong anh huéng dén hinh thai hoc cua mang ciing nhu kich
thudc cua Ag trong hé vat lidu ZnO bién tinh bang céch gin cac hat
nano Ag [112][113]. Sau d6, mang Zp-Ag5 va Zp-Agd5 duoc phu
cac hat nano Au bang phuong phap quang khir, bé mat caa ching tro
nén xop vai sy xuat hién cia cac hat nano Au c6 kich thuéc tir 20
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dén 30 nm, hinh 4.1(d — f). Cac hdc dugc hinh thanh trén cac mang
ZnO c¢6 thé neo cac hat nano Au trén bé mat mang. Tir anh SEM c¢6
thé thay rd sy hinh thanh ZnO va Ag, Au da duoc gin thanh cong
vao mang ZnO.

o |\

Hinh 4.1: Hinh anh SEM chup bé mat cua (a) Z0, (b) Zp-Ag5, (c) Zp-Ag45,
(d) Au-Z0, (e) Au-Zp-Ag5, (f) Au-Zp-Ag45 va anh SEM mqt cat ngang cuia
(9) Z0, (h) Zp-Ag5, (i) Zp-Ag45

Gian d6 nhidu xa tia X cua cac mau Z0, Zp- Ag5 va Zp-Aga5
cho thiy c6 bén dinh nhidu xa & vi tri goc 31,8% 34,4 36,3 va
47,6°. Cac dinh nhiéu xa nay dugc so sanh va hoan toan tring khép
V6i lan lugt cac mat phang (100), (002), (101) va (102) cua wurtzite
ZnO (thé JCPDS s6 36- 1451). Khong quan sét thay cac dinh nhiéu
Xa dic trung cho kim loai Ag, diéu nay c6 thé do nong do caa AgNPs
thap. Hon nita, quan sat dinh cao nhét tai vi tri goc 34,43° twong (g
v6i mat phang (002), cuong do cua dinh d6i véi mang Z0, Zp-Ag5
va Zp-Ag45 lan lugt giam dan. Nhu da dé cap trong két qua SEM bé
mit cit ngang, d6 day cua Z0, Zp-Ag5 va Zp-Agd5 giam, do do
lugng Z0 trong Zp-Ag5 va Zp-Ag45 giam va cuong do nhiéu xa cua
chung cling giam.
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g I§ g Zp-Agd5 %
g Zp-Ags
&
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20 (d9)
Hinh 4.2: Gian do nhiéu xatia X Hinh 4.3: 4nh STEM mapping
cua Z0, Zp-Ag5 va Zp-Ag45 (ban do nguyén tir O, Au, Ag,

Zn) trong madu Au-Zp-Ag45

Dé nghién ciru vé thanh phan héa hoc cua vat liéu ché tao
dugc, Au-Zp-Agd5 duoc dai dién dé do STEM-mapping. Hinh anh
STEM-mapping (gian d6 nguyén tir O, Au, Ag, Zn) trong mau Au-
Zp-Ag45 duoc biéu dién trong hinh 4.3. Tir két qua STEM cho thay
rang Au-Zp-Ag45 ton tai cac thanh phan hda hoc 12 O, Zn, Ag va
Au. Cuing véi dé, su phan b cac nguyén tir O, Au, Ag, Zn trong mau
Au- Zp-Ag45 rat dong déu co thé dé dang quan sat dugc. Biéu do
Tauc cua (ahv) 2 so véi hv duoc thé hién trong Hinh 4.4 (b). Gia tri
d6 rong vang cam (Eg) cua cac mau ché tao duoc liét ké trong Bang
4.1. C6 thé thay rang do rong ving cdm cia mang Z0, Zp-Ag5 va
Zp-Agd5 tang tir 2,94 eV 1én 3,2 eV khi d6 day mang giam tur 3,1
pum xubng 1,51 um. Do day cia mang c6 anh huong manh dén do
réong ving cim cua mang ZnO [116], xu hudng thu hep do rong ving
cAm khi ma do day cua mang giam va phd hap thu c6 xu hudng bi
chuyén dich sang viing 4nh sang do ddi véi cac mang day hon. Sy
dich chuyén nay chu yéu la do sy thay d6i nong do chat mang. Trong
truong hop ndy, su gia ting ndng d6 Ag, su giam do day cua mang,
c6 thé 1a mot trong nhirng yéu t6 gay ra su dich chuyén sang ving
&nh séang xanh lam caa phd hap thu [116].

Do rong ving cam ciua Au-Z0, Au-Zp-Ag5 va Au-Zp-Ag4s
tinh toan duoc lan luot 12 2,88 eV, 2,99 eV va 3,14 eV va bi chuyén
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dich sang ving 4nh sang d6 lan luot so véi Z0, Zp-Ag5 va Zp-Ag4s.
Sy dich chuyén nay c6 thé 1a do su chuyén dién tir gitra cac hat nano
Au va su chuyén doi quang hoc trong mang ZnO.

L L L ' L
1 )
| —-—z20 ——AU-Z0
——Zp-Ag5 == ==Au-Zp-Ag5

b Zp-AQ45 === Au-Zp-AG45

——70 = AU-Z0
—e—7Zp-Ag5S === AU-Zp-Ag5
——Zp-Ag45 == Au-Zp-Ag45

(chv)’

D§ hs‘.p thu (a.u)

o -f u vl T T T
! 2 e - ] 20 G AN a8 28 A0 B 34
400 500 600 700 800 meg lu«mg (eV)

Buwéc song (nm)

Hinh 4.4: a) Phé hap thu ciia cac mdu Z0, Zp-Ag5, Zp-Ag45, Au-Z0 Au-Zp-
Ag5 va Au-Zp-Ag45, véi cac hinh nhé trong hinh 1a phé hdp thu cia cac
Au-Z0, Au-Zp-Ag5 va Au-Zp-Ag45; (b) Do thi Tauc dé tinh dj réng ving

€am cua cac mau
Hinh 4.5 biéu di&n phd huynh quang (PL) ciia cd&c mau Z0, Zp-

Ag5, Zp-Ag45, Au-Z0, Au-Zp-Ag5 va Au-Zp-Agd5 dugc Kich thich

bing 4nh sang laze c6 budc séng 355 nm. Phd PL cua cadc mau cho

thdy c6 phéat xa gan ving cdm manh (Near Band gap Energy-NBE)
va phét xa vang kha kién (Vis) rong rat yéu do DLE (deep level
emission) tir cac khuyét tat noi tai va ngoai tai. Vi niang luong caa

NBE va DLE thuong canh tranh véi nhau, nén diéu nay thuong 1am

giam cac trung tdm khuyét tat dé c6 thé ting cudng phat xa viing UV

trong phd PL. Nhu c6 thé thay tir Hinh 4.5, cuong do phét xa ving

UV trong phd PL cua Zp-Ag45 cao hon mang Zp-Ag5 va Z0 lan

luot khoang 1,2 va 3,9 lan. Cac mau cé pha tap Au, Au-Z0, Au-Zp-

Ag5 va Au-Zp-Ag45 chi thé hién phd phat xa ving UV va pho phét

xa vling Vis gan nhu bién mit. Su ting cuong phat xa UV trong phd

PL cia mang Zp-Ag5 va Zp-Ag45 c6 thé 1a do su pha tap cac hat

nano Ag trén ZnO, lam ting sb lwong hat tai dién bi kich thich va

nang cao tdc do tai két hop birc xa [116][118].
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Hinh 4.5: Phé quang hupnh quang (PL) cua cac mau Z0, Zp-
Ag5, Zp-Ag45, Au-Z0, Au-Zp-Ag5 va Au-Zp-Agd5 ché tao duorc;
Hinh nhé bén trong la hinh phéng dai phé PL cua cac mdu trong
vuing Vis (viing &nh sang nhin thay)

Trong truong hop mau Au-Z0, cuong do phat xa UV trong
phd PL dugc ting cuong khoang 2,35 1an so véi Z0. Cuong do cua
Au-ZpAg5 va Au-Zp-Ag45 lan luot bi giam di khoang 3,67 va 7,3
1an so véi Zp-Ag5 va Zp-Ag45. Trén thyc té, tiy thudc vao cau tric
ving cua chat ban dan va kim loai, ciing nhu trang thai ning luong
phét xa, ning lwong hoac su truyén dién tur tir cc kim loai - chit ban
dan va phét xa PL c6 thé duoc ting cuong. Néu ning lugng hoic
dién tr chuyén theo hudng nguoc lai, phd phat xa PL bj dap tat.
Trong nghién ctu nay, ving dan (conduction band), ving hoéa tri
(valence band) va muc khuyét su (deep-defect level) cua ZnO nam
64,19 eV; 7,39 eV va 5,09 eV. Muc nang lugng Fermi cua Au la 5,1
gan véi mic khuyét sau ciia ZnO. Piéu nay cho phép dong dién tir
lién quan dén khuyét tat tir ZnO duoc chuyén sang mic Fermi cua
Au. Céc dién t tir mic Fermi dan dén sy xuit hién cua hiéu ung
cong huong plasmon bé mat (SPR-surface plasmon resonance) trong
cac hat Au duoc kich thich dén trang thai ning luong cao, c6 thé
nhay vao ving dan cia ZnO. Do d6, cuong do PL cua phat xa UV
dugc tang cudng va phét xa lién quan dén ving khuyét tat bi triét
tiéu. Néu su phat xa lién quan dén khuyét tat c6 thé duoc ngan chan
theo cach nhu vdy, didu ndy din dén viéc ting cudng phét xa & ving
tir ngoai va ting cuong ty 18 tai két hop cua cac dién tir va 15 tréng,
dan dén giam hoat dong quang xuc tac trong mang Au-Z0.
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Nhu da dé cap ¢ trén, d¢ rong viing cim cia Zp-Ag5 hoic Zp-
Ag45 I6n hon ciia Z0. Do d6, ving lam viéc caa ZnO ¢6 thé cao hon
muc Fermi cia Au (5,1 eV). Két qua 13, bat cir khi ndo c6 sy tiép xuc
gitta ZnO va Au, cac dién tir tr vang dan caa ZnO c6 thé duoc
chuyén dén AuNPs. Co ché dugc sir dung dé giai thich cho phét xa
UV trong phd PL bi lam giam dang ké trong Zp-Ag5 hoic Zp-Ag4bs.
Ngoai ra, cac hat nano Au duoc dwa vao trong hé vat liéu co thé by
cac dién tir quang sinh, ngin can su tai té hop cua chdng vai cac 15
tréng ciing nhur tang cudng hoat tinh quang xuc tac.

Sy phan huay céc chat & nhidm boi céc cac hat nano Au va Ag
trén mang ZnO di duoc bao céo boi nhidu nhém khac nhau (bang

4.1).

1.04
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Hinh 4.6: Béng hoc cua qua trinh phan huiy quang RhB béi cac mau Z0,
Zp-Ag5, Zp-Ag45, Au-Z0, Au-Zp-Ag5 va Au-Zp-Ag45; (b) Puong cong
twong ung cua ham In (C/Co) vdi thoi gian trong qué trinh phan hiy RhB

Bdng 4.1: Bdng hiéu sudt phan hiy va k-hang sé dong ning
bdc nhdt cia cac vat ligu Z0, Zp-Ag5, Zp-Ag45, Au-Z0, Au-Zp-Ag5
va Au-Zp-Ag45 ché tao duroc trong phan huy Rhodamine B (RhB)..

Tén mau Hiéu suat phan huy (%) | k-hang sé déng ning
bdc nhat

Z0 38 0.0032
Zp-Ags 36 0.0029
Zp-Agds 21 0.0014
Au-Z0 45 0.0039
Au-Zp-Ag5 52 0.0049
Au-Zp-Ag4s 70 0.0084
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4.2 Ché tao va nghién ciu hoat tinh quang xGc tac cia ZnO,
Cu0-Ag-ZnO0 trong phan hiay metyl da cam

Hinh 4. 3: Hinh SEM nano day (a) ZnO, (b) Ag-ZnO, va (c) CuO-Ag-ZnO

Hinh 4.3(a) 1a anh chup ciu triic bé mit caa cac day nano ZnO
c6 bé mat nhin c6 duong kinh trong khoang ~ 20-70nm. Hinh 4.3
(b), (c) cho thay hinh anh FE-SEM lan luot cua cac day nano ZnO
dugc gin thém boi cac hat nano Ag, va cac hat nano Ag va CuO,
tuwong wng, st dung qua trinh plasma. So vai cac day nano ZnO, cé
thé khing dinh sy ling dong thanh céng cua cac hat nano trén bé mat
cua cd&c NW zZnO.

/

s
Zn0 (101)

| .
F" 0.24 nm

Hinh 4. 4: Hinh TEM (a ) va HRTEM (b) cua NW CuO-Ag-ZnO.

Hinh 4.4 m6 ta hinh anh TEM va HRTEM cua cac NW CuO-
Ag-Zn0. Hinh anh TEM thu duoc cho thiy sy chiém giit cua cac NP
Ag va CuO NF trén bé mat caa day nano ZnO. Phan tich hinh anh
HRTEM (Hinh 4.4(b)) di xac nhan sy dong ton tai cia c&c mang
tinh thé cua ZnO, Ag va CuO.

Trong gian d6 nhidu xa tia X cua cac NW ZnO, Ag-ZnO va
CuO-Ag-ZnO, tit ca cac dinh nhon trong gian d6 trung khép voi
gian do nhiu xa tia X cua cau trdc wurtzite luc giac cua ZnO. Cac
dinh nhiéu xa dic trung cua ZnO NWs voi hudng phét trién doc theo
truc ¢ dugc quan sat thay trén tat ca cac mau tuong ung V6i cau tric
tinh thé ZnO wurtzite dién hinh. Khong c6 su thay d6i dinh nao chi
ra rang cac hat nano Ag va CuO NF ciing nhu qué trinh xtr ly plasma
khong 1am hong hay anh huéng dén cau tric tinh thé ZnO ban dau.
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Ngoai ra, cAc ham hoat dong cua cac NP CuO, ZnO va Ag lan
luot nam & khoang -4,07, -4,35 va -4,26eV theo thang chan khong
tuyét ddi. Cac electron tir mirc Fermi ciing c6 thé di chuyén vao ving
dan cua ZnO. Két qua 13, sy giam cudng d6 PL & ca phéat xa UV va
VIS, dan dén sy tc ché dang ké tdc do tai két hop electron-15 tréng
va do d6 cai thién rd rét sy suy giam quang xuc tac cua chat xdc tac.
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Hinh 4.5 : (a) Cdac dwong cong Mdt dé dong dién quang-thoi gian cua
Zn0, Ag-ZnO va CuO-Ag-ZnO dudi s chiéu sang/ khdng chiéu séang
(on/off) cua anh sang md phong anh sang mat troi va (b) do thi Nyquist cia
Zn0, Ag-Zn0O va CuO-Ag-ZnO.

Hiéu suét tach electron va 13 tréng trong chét ban dan cé anh
huong I6n dén hoat dong quang xuc tac. Hinh 4.5 (a) cho thiy cac
duong cong mat do dong dién -thoi gian quang dién cta cac quang
dién cuc ZnO, Ag-ZnO va CuO-Ag-ZnO

Céac hoat tinh quang xuc tac cua cac mau ZnO, Ag-ZnO va
Cu0-Ag-ZnO duoc khao sat bang cach theo ddi su thay doi dinh hap
thu cuc dai cua thudc nhuom MO & budc song 465 nm. Cuong do
cta quang phd hap thu giam rd rét khi tang thoi gian chiéu xa va vi
tri dinh bi dich chuyén sang tréi, sau khi thudc nhuom MO bi phan
hay quang.

Hinh 4.6 (a) cho thay mdi quan hé giira sy phan huy Ci /Co
va thoi gian chiéu xa, cd&c NW CuO-Ag-ZnO rd rang c6 hoat tinh
quang x(c tac cao nhat va khoang 100% MO c6 thé bi phan huy
trong vong 30 phat sau khi chiéu xa boi anh sang mat troi. Céc
NW biang Ag-ZnO va ZnO ¢ hoat tinh quang xdc tac thap hon,
trong d6 khoang 98,5% va 89% MO bi quang phan huy tuong
ung trong vong 30 phut.

»
8
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©




22

Dark Visible light

a— ¢ ©
=o=MO * Zn0
084 (a) w—om= 700 * Ag-ZnO
o= AQ-ZNO 4 Cu0-Ag-ZnO

06 === CUO-Ag-Zn0O ~4 ]
° o i
St \ g >
o~ £ A
.

0 30 0 5 10 15 20 25 30
Théi gian (phiie)

Hinh 4.6:(a) Béng hoc cuia si phan hiy quang MO bdi cac mau ZnO, Ag-
ZnO va Cu0-Ag-ZnO va (b) Puong cong cua ham sé In (C / Co) véi thoi
gian twong 1ng doi véi qué trinh phan hiy quang hoc ciia MO.
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Hinh 4.7: (a) Puong cong woc tinh chu ky ban ra cia thusc nhugm MO sir
dung vat liéu xac thc NW CuO-Ag-Zn0, va (b) cac nghién cuu tai su dung
MO s dung ZnO, Ag-ZnO va CuO-Ag-ZnO.

Su phan huy tu nhién thuong dugc coi 1a chu ky ban ré, bang cach
sir dung cac NW CuO-Ag-ZnO lam chat x(ic tic quang, chu ky ban ra ciia
MO dugc udc tinh bang giao diém giita duong cong hiéu suat phan hay
(1-Ct/ Co) va ndng do thudc nhuém (Ci/ Co) theo thoi gian chiéu sang.
Gia tri cua ti» =6,1 min (Hinh 4.7 a). Chu ky bén ra nay cta cac NW
CuO-Ag-ZnO thip hon nhiéu so vai cac mau xUc tac trong cac béo céo
trudc day. Can luu ¥ rang ZnO dugc biét dén nhu mat chat x(ic tac quang
khong 6n dinh trong méi truong nude. Nhuge diém nay dwoc khic phuc
dang ké trong cAu tric bac ba ché tao duoc. Thong thuong, cac NW CuO-
Ag-ZnO dugc sir dung trong qué trinh phan hay quang hoc ciia thudc
nhudm 20 1an, va sau mdi lan chay, c&c NW CuO-Ag-ZnO dugc tach ra
khoi hdn hop bang ly tam.



23

KET LUAN CHUNG

1. Pa nghién ctru ché tao thanh cong vat liéu quang xuc tac
day nano Ag/TiO, bang phuong phap thay nhiét va quang khir véi
duong kinh day TiO2 nho hon 50 nm va hat Ag c6 kich thudc 10-20
nm. Ag/TiO; cho thiy két qua hiéu suat phan hiy MO hiéu qua véi
98,8%. Ngoai ra, Ag/TiO, cho thiy kha ning quang khir vuot troi
(50,4 pmol.g*cat.h™) trong quang khir CO- thanh khi nhién liéu CHa.

2. Pa nghién ciu ché tao thanh cong TiO, dong pha tap (N,
Ta) bang phuong phap thuy nhiét. TiO, dong pha tap (N; Ta) thé
hién hoat tinh x{c tac quang cao trong phan huy methylen xanh véi
hiéu suat khoang 93% sau 180 phut chiéu sang.

3. Pi nghién ciru ché tao thanh cong hat nano TiO; bién tinh
ddng pha tap (N, Ta) v6i ham lwong N khac nhau (6%; 7,5%:; 9%:;
10,5%) bang phuong phép vi séng. Cac miu dong pha tap cho thiy
d6 rong ving cAm thay déi rd rang. TiO, dong pha tap (N, Ta) véi
7,5% N cé hoat tinh x0c tac cao trong qué trinh quang khi CO;
thanh khi CH4 véi hiéu suat khoang 7,79 pmol.gcat.h™.

4. Pi nghién ciiu ché tao thanh cong mang ZnO duoc gan dong
thoi céc hat nano Ag, Au bing phuong phéap thiy nhiét va k§ thuat
plasma. Céc tinh chat ciu tric hinh thai va do rong viing cdm cua hé vat
liéu dugc mo rong va phét xa tir ngoai duge tang cudng manh mé goép
phan lam thay do6i hoat tinh x(c tc quang cua vat lidu ché tao duoc.
Mang Au-Ag-ZnO véi ndng do tién chit AGNO; ban dau 1a 45mM cho
két qua hiéu suat phan huy quang vuot troi 70% RhB.

5. 3 nghién ciru ché tao thanh cong ciu tric di thé bac ba
day nano CuO-Ag-ZnO bang két hop qué trinh tong hop hai budc
gom: ché tao thanh cong day nano ZnO bing phuong phép thiy
nhiét; gan pha hat nano Ag va CuO Ién bé mat cua day nano ZnO
bang ky thuat plasma. Trong &ng dung phan hay metyl da cam, trong
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vong 15 phit dau, metyl da cam bi khir mau 1a 96,3% ddi voi vat liéu
CuO-Ag-Zn0O va CuO-Ag-ZnO cb hang sé tée do phan tng cao k =
0,2007 phdt va thoi gian ban hay thap © = 6,1 phit so véi day nano
Ag-ZnO va day nano ZnO. Dong thoi nghién ciu chi ra rang kha
nang tai sir dung quang cua CuO-Ag-ZnO la 16n hon nhiéu so véi
cac day nano ZnO.
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