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Ban quyén

Vat liéu CoFe, Q4 (CFO), diéu ché bang phuong phap nhiét dung moéi, dugc st dung dé téng hop
composite CFO/a-Fe, O3 tir tinh. Vat liéu CFO/a-Fe;O3 dugc ché tao bang ky thuat sol—gel, két
hop nung thiéu két & 500°C. Cau truc, hinh thai bé mat va tinh chat clia vat liéu CoFe,O4 (CFO)
dugc phan tich bang gidn dé nhiéu xa tia X, phd hong ngoai bién déi Fourier, phuong phép phan
tich nhiét vi sai, phd tan séc nang lugng tia X, anh hién vi dién ti quét phat xa truong va tir ké mau
rung. Vat litu CFO/a-Fe; O3 tao thanh cé dang hinh cau vai kich thudc trung binh 98 4= 23 nm. Su
hinh thanh va gan két clia a—Fe, 03 1én bé mat CFO da lam cho do tir hda bao hoa ctia CFO/a-
Fe,03 gidm va luc khang tir tdng so sanh véi pha nén CFO. Khi st dung lam xUc tac quang Fenton
trong phan Ung phan hly methylene blue (MB) dudi bic xa kha kién véi hop chat cho electron la
oxalic acid (HC,04), gid tri hang s6 téc do biéu kién clia CFO/a-Fe, O3 tinh duagc 13 0,696 gic —!.
Qud trinh Fenton quang xUc tac tuan theo phuaong trinh dong hoc gid bac 1, sau 180 phut phan
Ung, ham lugng MB bi phan hily khodng 90%. Su gén két clia a-Fe;O3 khong chi lam thay déi
thanh phan pha trong cau tric vat liéu ma con gay ra su phan bé lai ctia cac cation kim loai trén bé
mat clia CFO/a-Fe;03. Su gia tang clia Fe trén bé mat CFO/a-Fe;O3 da thic ddy su hinh thanh
céc phuic ferrioxalate bé mét théng qua phan Ung gitra ion Fe3* trén bé mét va HyCr04. Sau do,
dudi buc xa kha kién, cac phuc chét ferrioxalate nay da bj kich thich va san sinh ra cac géc tu do
nhu C;04e —, @ OH, va Oze —, gilip phan hdy hiéu qua phan t& MB trong dung dich. Ngoai ra, xdc
tac CFO/a-Fe,03 con ¢ dd On dinh cao va hiéu nang tét sau nam lan st dung lién tiép. Cac két
qua trén hia hen hudng dén Ung dung thuc té loai vat liéu nay trong linh vuc xtr Iy cac loai phdm
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nhudém hiru co doc hai trong nudc.

Tur khoa: composite CoFe204 /a-Fe203, xUc tac Fenton quang hoa, sol - gel, bic xa kha kién

MG PAU

2 Mot trong nhiing vin dé 16n ma thé gisi dang phai
3 d6i mit la sy 6 nhiém moi trudng ti cdc ngudn nudc
4 thai dét nhuom. Céc phan td thuéc nhudém hiiu co
s doc hai ton tai trong nudc khong chi géy ra nhiéu tac
¢ dong tiéu cuc dén stic khoe con ngudi ma con ca déi

~

v6i doi song thuy sinh -4 vy vay, viéc xti ly cdc hop
chét nay dang tré thanh moét nhu cdu cép thiét. Hién

©

©

nay, c¢6 kha nhiéu céc cong b6 cho két qua hia hen

o

trong viéc loai bo hay phan htty cac loai phdm nhuém
nguy hiém nay bing cac phuong phép nhu sinh hoc,

o

vat Iy va héa hoc8. Tii cic hé sinh thai ven bién,

13 Zhuang va cic cong su” di phan lap dugc 13 chiing vi

4 khuén, c6 kha nang phan huty 8 loai thuéc nhu¢m loai

s azo trong diéu kién moi trudng tuong tu nhu trong

nudc thai dét may (d6 min cao, pH thay d6i trong
mot khoang 16n va cé cc kim loai c¢é kha ning gay
doc cho vi khudn). Tuy nhién, kha ning phan huy
sinh hoc ctia thuéc nhu¢m bi anh hudng bai ciu tric

héa hoc va vi tri ctia cdc nhém chiic, ciing nhu loai
vi khudn dugc phan lap. Xie ciing céc cong su® da sit
dung polyphenol, chiét xuit tu 14 tra xanh (TPP), va
ion Fe(III) d€ loai bo thuéc nhuém malachite green
bang phuong phap héa ly. Két quéa da loai bo duge
96% thuéc nhudém trong 10 pht, véi nong d6 ban dau
clia dung dich thu6c nhudm 13 50 mg. L~! cting ham
lugng TPP vaion Fe(III) stt dung t6i uu lan lugt1a 0,50
mmol. L~! v4 0,10 mmol. L~!. Phuong phap nay tuy
¢6 uu diém la chi phi thdp, dé vin hanh nhung qud
trinh xt ly chi loai b6 mau nhung khong lam phén
hay thuéc nhudém. Ngoai ra, ham lugng Fe(III) trong
qué trinh phai dugc kiém soét c4n thin vi ion Fe(III)
néu khong dugc thu hoi, sé tao rabuin du sau qué trinh
xu ly.

Hién nay, cic qua trinh oxy héa nang cao (AOP)
da cho thdy hiéu qua t6t trong viéc loai bd cac hop
chét hitu co khé phén huy, bao gém dugc phim, cac
hop chit phenolic, thudc trii siu, thudc diét nim,
thuéc nhuém htiu co va nhiéu loai hgp chat doc hai

Trich dan bai bao nay: An VN, Hoa L TN, Giang P TT, My VH T, Khoa L T. Téng hgp vat liéu composite tir
tinh CoFe,0,/0-Fe;0; lam xtic tac quang fenton cho phan ting phan hiy methylene blue duéi buic
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khac®~!!. Sy phan hiy ctia céc hgp chit trén bing
AOP tao ra cac hgp chat khong doc hai, nhu CO,,
H,O va céc loai mudi vo co. Mot trong nhiing AOP
dugc ap dung phé bién nhat hién nay 13 xic téc quang
di thé, 1a qua trinh cac chdt xdc tdc quang, thudng 1a
chit ban dan, dugc kich hoat bing ning lugng anh
sang. Khi cdc chit ban dan nay hip thu cic photon
dnh sdng tdi, c6 nang lugng 16n hon hodc bing ning
lugng viing cim, sé tao ra su chuyén doi ctia céc elec-
tron. Céc electron ti ving hoa tri (VB) nhén nang
lugng d€ nhay 1én vung dan (CB), e”¢p, va délai 16
tréng & VB, hy 5. Sau d6, cic e”cp va h'yp nay lan
lugt tham gia vao qua trinh khit va oxy héa!?. Céc
h™y g 14y electron tii cac chit 6 nhiém bi hdp phu trén
bé mit chat ban dan hodc phan ting v6i H,O dé tao
thanh cac goc hydroxyl (¢ OH) hoat tinh. Mat khéc,
cic e~ cp khtt O, d€ tao thanh e O, 7, tiéu phan nay
c6 thé tiép tuc bi di ly d€ tao thanh e OH thdng qua
cdc phan ting day chuyén 3.

Qud trinh Fenton la mot loai AOP trong d6 cac phan
tt hitu co bi phan huy bai cdc goc o OH, la san phdm
ctia phan tng gitta Fe?t v6i H,05 4. Cdc qué trinh
nay dugc goi la phan ting Fenton hodc phén ting giong
Fenton, dya trén viéc st dung cic kim loai chuyén
tiép c6 nhiéu trang thdi oxy hoa khac nhau, dé tao ra
cac g6c @ OH khi phan ting véi H, O, trong chu trinh
oxy hoa khii!>. Cac hé xtc tic quang Cu/H,0, cho
thdy c4 hai trang thai oxy héa ctia déng (Cu?*/Cu™)
déu dé dang phan tng véi HyO, d€ tao thanh céc
gdc e OH, giup thuc ddy qud trinh phéin huy cac hgp
chit hitu co'>1°, Ngoai ra, mot s6 chét xtc tac khic
cang da cho thdy dugc tinh hiéu qua trong AOP, dac
biét la trong quang xuc tdc va cac phan tng gidng
Fenton nhu céc c4u tric di thé ctia FeTiO3/TiO,, o-
Fer03/Zn0 vi BiOBr/CeO, '»1718 va cac hgp chit
spinel ferrite MFe;O4 (M = Zn, Ni, Co, Cu) 972!,
Spinel ferrite 14 loai vét liéu nano ludng kim loai do
c4u tric hoa hoc ¢o ton tai ca hai loai cation cta hai
kim loai khac nhau. Day la loai vét liéu khong nhiing
c6 kha ning diéu chinh dugc thanh phan va ciu tric
ma con co hoat tinh xtc tdc quang-Fenton day hita
hen. Ngoai ra, spinel ferrite con c6 dic tinh sit i cao,
nén c6 thé€ dé dang tach ra khoi dung dich sau khi xu
1y?2. Tuy nhién, hoat tinh cia xtic tic ferrite vin con
nhiéu han ché cin dugc cai thién dé€ co thé dua vao
ung dung trong thuc té. Gan day, Guo cung cic cong
su? da chting minh sy c6 mét cta tartaric acid trong
hé quang Fenton cta ferrite va HyO, gitp cai thién
kha ningloai bd methylene blue (MB) tit 52% 1én 92%
trong vong 80 phut. Theo nhiing nghién ctu trudc
day, trong phan ting quang Fenton, HyO; 1a moét hgp
chit oxy héa dugc stt dung phé bién, do hgp chat nay
dé dang bi phan huy thanh cic géc ty do ¢ OH va

e 0,7 122425 Tyy nhién, nhugc diém ctia HyO, la
khong bén, dé dang bi phan hay dé tao thanh O, va
H,O. Diéu nay lam han ché viéc stii dung hgp chat

ndy trong qué trinh quang Fenton2°.

Nhiing cong
bd gan déy cho thdy viéc thay thé H,O, béng oxalic
acid (HpC,O4) khong nhiing c6 thé kéo dai thoi gian
bao quin ma con cai thién dang k& hiéu sudt quang-
Fenton clia cac hgp chit spinel ferrite?’~2°. Khi dugc
hoa tan trong dung dich, oxalic acid phén ting véi cic
ion Fe3* d& tao thanh céc phiic chét ferrioxalate. Day
la cdc phuic chat ¢ kha nang hdp thu dnh sdng tot va
dé dang san sinh ra cac géc tu do nhu C;04e ~,
OH, va Oye ~, la nhiing tdc nhan chinh d€ phéan hay
ph&m nhudm hitu co thanh CO,, O, va H,039-32,
Ngoai ra, theo cdng bs gin day nhit ctia nhém ching
t61°3 vé vit liéu CoFe;O4 (CFO) cho thdy hoat tinh
xuc tac quang Fenton cé xu huéng ting 1én khi ham
lugng Fe bé mat chit xuc tdc CFO tang. Trén co s6 do,
bai bdo trinh bay viéc ché tao CFO, tiép dén la gan két
0—Fe; O3 trén bé mit CFO dé€ tang cuong hoat tinh
xuc tdc quang Fenton ctia vét liéu CFO/ a—FepO3.
Trudc nghién citu nay, nhém ctia Oliveira cliing cic
cong su>* da ché tao vat liéu CFO@Yy-Fe, O3 cdu triic
16i—vo 1am vét liéu hdp phu As(V) trong nudc, hay
gan day nhit nhom chung t6i ciing da ché tao vat liéu
CuFe;04/Fey O3 d€ 1am xuc tdc quang Fenton phan
hity MB3°. Vit liéu CuFe,04/Fe;O3 dugc ché tao
bing mdt quy trinh ngdm tdm-nung nhiét qua hai giai
doan. Dau tién, pha nén CuFe; 04 dugc ché tao bing
phuong phap dong két taa, ti€p dén la nung & 800°C.
Giai doan thi hai 13 gén két Fe, O3 1én CuFe;O4 bing
cach t&m dung dich Fe3* lén CuFe;04 trong moi
truong NaOH. Ky thudt nay giip gin két Fe(OH);
1én bé mat CuFe; Oy, tiép dén la vét liéu dugc nung &
500°C dé hinh thanh CuFe;O4/Fe;03. Phuong phap
ché tao trén mic du don gian, nhung ciing ¢ mot
s6 nhugc diém nhu tiéu t6n nang lugng cho hai qud
trinh nung ¢ nhiét do cao, xudt hién thém pha CuO
trong cdu truc vat liéu va do tit hoa bao hoa ctia vat
liéu CuFepO4/FepO3 con khd thip. Diéu nay cé thé
han ché cho qua trinh thu hoi va téi stt dung xuc tac.
Ngoai ra, hoat tinh phan htty MB ctia CuFe; O4/Fe; O3
khi c6 mit HyC;O4 dudi dnh sang kha kién con thap.
Chinh vi ly do d6, bai bdo trinh bay qua trinh ché
tao composite CFO/ a—Fe,O3 trai qua ba giai doan
la nhiét dung moi tao CFO, tiép dén la gin két Fe, O3
lén CFO béng phuong phap sol - gel va cudi ciing la
nung & 500°C d€ hinh thanh CFO/a—Fe;03.

VAT LIEU VA PHUONG PHAP

Vatliéu

Hai tién chit clia cobalt va sit 1a cobalt (II) chlo-
ride hexahydrate (CoCl,.6H,O, 99,0%) va iron (III)
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chloride hexahydrate (FeCl3.6H,O, 99,0%) cling
polyethylene glycol (PEG-6.000, 99,0%), ammonium
acetate (NH40Ac, > 98,0%), dung dich ammo-
niac (NH3, 25-28%), dung moi ethylene glycol (EG,
99%) dugc mua tu hang Xilong, Trung Qudc.
Polyvinylpyrrolidone (PVP, 1.300.000 Da, 99%) va
phd&m nhudém MB (C;6H sN3CIS, > 97%) déu dugc
mua ti hang Sigma-Aldrich, My. Dung mdi ethanol
(C,H50H, 99,5%) dugc mua tii hang Chemsol, Viét
Nam. Tat ca cac hda chit dugc sti dung truc tiép ma
khong cin phai tinh ché lai.

Phuong phap nghién ctu

Giadn d6 nhiéu xa tia X (XRD) dugc st dung dé
phén tich dic tinh tinh thé va thanh phin pha cta
vat liéu. Gidn d6 XRD dugc phan tich trén thiét bi
Empyrean (PANalytical), v6i gid tri goc 26 thay d6i tu
10° dén 80° cung budc chuyén 1a 0,02°/phut. Thanh
phan hoa hoc dugc phan tich bing phé héng ngoai
bién d6i Fourier (FT-IR), dugc do trén mdy quang
phS Thermo Fisher SCIENTIFIC (My), trong vung
s6 song 4000—400 cm ! v6i d6 phan gidi 1a 4 cm ™1,
Trude khi phan tich, vat liéu dang bot dugc nghién
min va sdy trong 24 gi¢ & 80°C. Sau d6, vit liéu dugc
tron va ép vién v6i KBr theo ty 1& khdi lugng vét liéu
va KBr 14 1:100 & luc nén 250 kN. Anh hién vi dién ti
quét phét xa trudng (FE-SEM) dugc dung dé khao sat
hinh thai hoc ctia vat liéu, dugc phan tich trén thiét bi
S-4800 & thé gia t6c 10 kV. Thanh phén va ham lugng
clia cac nguyén t6 hién dién trén bé mit vét liéu dugc
xdc dinh bing phé tdn sic nang lugng tia X (EDX),
dugc phén tich tit hé EMAX ENERGY két hop trén
thiét bi S-4800. Céc tinh chit tui ctia vat liéu bao gom
do tit hoa bao hoa (M), do ti du (M,), luc khéng
tit (He) va dudng cong tii tré dugc phan tich bing
phuong phép tit ké mau rung (VSM) trén thiét bi Sys-
tem ID: EV11, SN:2010062. Qua trinh phan tich dugc
do véi gid tri ti trudng ngoai tli -12.000 dén +12.000
Oe. Tinh chit nhiét cta vat liéu dugc phén tich bing
gian d6 nhiét vi sai (TGA-DTA), dugc do trén thiét
bi SETLINE STA (Setaram, Phap). Mot lugng nho
mau (10—15 mg) dugc gia nhiét ti nhiét d¢ phong
dén 800 °C vdi téc d gia nhiét 10°C/phut trong moi
truong khong khi. Hoat tinh Fenton quang xtc tac
ctia vat liéu dugc khao sat dua trén qud trinh phan
hay ph&m nhuém MB. Ham lugng MB con lai dugc
xdc dinh bang phuong phap tric quang. Phén tich
trdc quang dugc thuc hién trén may quang phé He-
lios Omega UV-Vis (Thermo Fisher Scientific, USA).

Téng hop CoFe, 0,4 bang phuong phap nhiét
dung moi

Quy trinh t6ng hop vat liéu CoFe,O4 bang phuong
phdp nhiét dung méi dugc tién hanh theo cac budc

dya trén cong bé trude day°.
dich tién chit kim loai dugc diéu ché bang cich
hoa tan 1,60 mmol CoCl,.6H,O va 3,20 mmol
FeCl3.6H, 0 trong 20 mL ethylene glycol. Ti€p dén,
0,75 gam polyethylene glycol (PEG-6.000) va 0,20
gam polyvinylpyrrolidone (PVP-1.300.000) dugc lan
lugt thém vao va hén hgp duge khudy lién tuc trong

bau tién, dung

1 gi¢, d€ thu dugc dung dich c6 mau d6 niu. Sau
d6, NH4OAc (90 mmol) tiép tuc dugc thém vao va
hén hop lai duge khudy cho dén khi thu duge dung
dich mau den d6ng nhat. Cudi cung, dung dich dugc
chuyén vao binh thtly nhiét bang Teflon - thép khong
gi (dung tich 80 mL) va t nhiét & 200°C trong 11 gid.
Binh thay nhiét sau d6 dugc 1am lanh dén nhiét do
phong va san phdm rin dugc cd lap nhd nam chim
dat hiém. San phim rdn ndy dugc rda lai nhiéu 1an
béng nudc DI cho dén khi pH trung hoa, sau d6 lai
dugc rtia ba lan bing ethanol. Cudi cung, san phim
dugc sdy kho & 90°C cho dén khi khéi lugng khong
d6i, va dugce ky hiéu la CFO.

Téng hop CoFe,0,4/0-Fe;0; biang phuong
phap sol -gel

DPaiu tién, 0,234 gam CoFe;O4 va 0,270 gam FeCls.
6H,0 dugc cho vao 25 mL nuéc DI. Hon hgp duge
khuéy lién tuc bing may khudy truc IKA RW 20 digital
4 40°C trong 10 phut. Tiép dén, dung dich NH;3 dugc
nho giot tui ti vao cho dén khi pH ctia hdn hgp dat dén
10 va hén hgp chuyén hoan toan sang mau den. Tiép
tuc khudy bang may khudy truc 6 40°C trong 2 gi¢ dé
hén hgp chuyén sang dang gel. Sau do, hé gel dugc
u nhiét & 90°C trong 3 gi6. Hét thoi gian U nhiét, hé
dugc lam lanh xu6ng nhiét 46 phong. San phim ran
dugc c6 1ap, ldy ra bang cach st dung nam cham dét
hiém va dugc rtta 3 1an v6i nude DI, tiép dén la 3 14n
v6i ethanol. San phim sau d6 dugc sdy kho 6 90°C
cho dén khi khéi lugng khong déi va dugce ky hiéu
la CFO/Fe;03. Cudi cung vét liéu CFO/Fe; O3 dugc
nung thiéu két trong khong khi ¢ 500°C trong 2 gio,
v6i t6c dd gia nhiét tit nhiét do phong 1én 500°C la
10°C/phit. San phdm cta giai doan nay dugc ky hiéu
1a CFO/a-Fe;O3. Déso sanh, vatliéu a-Fe, O3 thuin
ciing dugc ché tao trong diéu kién tuong tu.

Khao sat hoat tinh xtic tac quang Fenton

Hoat tinh Fenton quang xuc tdc clia vat liéu dugc
danh gid thong qua sy phan htty MB dudi btic xa kha
kién. Toan bo thoi gian trong suét qud trinh khao
sat, phan tng dugc thuc hién trong moét budng kin
v6i nhiét do luén duge duy tri ¢ 29-31°C. Dau tién,
0,050 g chét xuc tic dugc thém vao 250 mL dung dich
c6 chita MB (5 x107> mol. L") va HyCy04 (1073
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mol. L™1). Hén hop phan ting c6 gid tri pH & khoang
7 va dugc khudy lién tuc bing mdy khudy truc IKA
RW 20 digital trong béng t6i 1 gi¢ d€ qud trinh hip
phu - giai hip phu dat cAn bang. Sau d6, hé phan ting
dugc chiéu xa dudi nguodn sang kha kién (9 W Osram
Dulux S, cuong do sang 12,5 W.m2) duogc dit cich
bé mit hén hgp phan tGng 10 cm. Sau méi 30 phut,
10 mL dung dich dugc 14y ra khoi hé phan ting va xac
tac dugc tach ra khoi dung dich nay bang nam cham
dat hiém. Nong do6 MB con lai trong dung dich dugc
xdc dinh bang phuong phap phd hdp thu UV-Vis &
budc séng 664 nm trén thiét bi Helios Omega UV-VIS
(Thermo Fisher Scientific, USA). Vi mdi chit xuc tac,
phéan ting phan huy MB dugc khdo st ba lan trong
cuing diéu kién d€ 14y gid tri trung binh.

Sau khi két thuc phan tng, xic tic CFO/a-
Fe; O3 dugc tach ra khoi dung dich bing nam chim
dat hiém va dugc rua lai bing nude va ethanol ba lan.
Sau do, xtc tac dugc sdy kho 6 90°C cho dén khi khai
lugng khong déi va ti€p dén 14 thuc hién lai phan tng
trong diéu kién tuong tu nhu ban ddu. Kha nang thu
hoi va tai st dung cua vat liéu CFO/o-Fe,Ostrong
phén tng phan hiy MB dugc danh gia qua nim chu
ky st dung.

KET QUA THAO LUAN

Gian dé XRD

Hinh 1 la gidn d6 XRD ctia vat liéu CFO dugc ché
tao bang phuong phdp nhiét dung méi va vat liéu -
Fe; O3 dugc ché tao bang phuong phép sol - gel, khit
nhiét & 90°C va nung & 500°C. K&t qua cho thdy gidn
d6 XRD cua vat liéu CFO ¢6 su hién dién clia mot
s6 dinh nhiéu xa dic trung cé cudng do cao tai cac
gid tri 260 14n lugt 13 30,67; 35,4%; 43,0%; 53,67; 57,0°
va 62,59, tuong ung véi cac mdt mang (220), (311),
(400), (422), (511) va (440) trong cdu truc tinh thé
lap phuong ctia vat liéu CoFe;O4 (JCPDS No. 22-
1086) *’. Dic tinh tinh thé ctia vt liéu Fe, O3 sau khi
0 nhiét & 90°C réit yéu. Céc dinh nhiéu xa xuét hién
khoéng rd rang, cudng do yéu va do nhiéu dudng nén
ctia gian d6 XRD rét I6n. Sau khi nung & 500°C trong
khong khi, cdu truc tinh thé ctia Fe; O3 ¢6 su cai thién
dang k€. Gian d6 XRD lac nay xudt hién cac dinh
nhiéu xa c6 cudng do cao tai cdc gia tri 26 1a 24,2%
33,29 35,7%; 40,9%; 49,5%; 54,175 62,5° va 64,07, tuong
ung cac mat mang (012), (104), (110), (113), (024),
(116), (214) va (300) trong céu truc tinh thé truc thoi
clia -Fe;O3 (JCPDS No. 84-0331)3%, Nhu vay, c6
thé thdy, sau khi 0 nhiét & 90°C oxide sét van chu yéu
& trang thai v dinh hinh 3940 Khi dugc thiéu két &
500°C, cac phan ti dugc cung cdp nang lugng nhiét
dé tai sap xép va hinh thanh cu tric tinh thé chit ché
va bén viing hon so véi ban dau.

Hinh 2 la gian d6 XRD cta vét liéu CFO/Fe,03 va
CFO/a-Fe;O3. Sau khi thyc hién qua trinh sol-gel
gin két Fe; O3 1én gid mang CFO va tinhiét 6 90 °C thi
két qua XRD cho thédy vat liéu CFO/Fe;O3 chi c6 su
xudt hién ctia céc dinh nhiéu xa tai vi tri 20 tuong tGing
vGi cac médt mang (220), (311), (400), (511) va (440);
dac trung cho céu tric tinh thé cia CFO. Sau khi
dugc nung ¢ 500°C, gian d6 XRD ctia vétliéu CFO/a-
Fe, O3 ngoai nhiing dinh nhiéu xa ddc trung cho pha
nén CFO, xuit hién thém cac dinh nhiéu xa tai vi tri
20 la 24,2%; 33,2%; 40,9%; 49,57; 54,1°va 64,0°, tuong
ung v6i cac mat mang (012), (104), (113), (240), (116),
(300) trong céu truc tinh thé ctia o.-Fe; O3 (JCPDS
No. 84-0331)3%. Sy xuit hién ro rang cla ca pha
CFO va pha a-Fe;O3 trong cdu truc vat liéu CFO/ -
Fe; O3 da cho théy rang o-Fe, O3 da dugc gin két 1én
pha nén CFO bing phuong phap sol-gel, két hgp véi
qua trinh thiéu két vét liéu tai 500°C trong khong khi.
Kich thudc tinh thé cua tiing pha thanh phan dugc
tinh bing cong thtic Debye - Scherrer*!: D = Boégfe'
Trong d6 D la kich thudc tinh thé, A la budc song cta
btic xa tia X (1,5406 A), B 1a d6 ban rong clia dinh
nhiéu xa (FWHM) va 6 la goc nhiéu xa Bragg do bing
radian. Kich thudc tinh thé dugc tinh todn tii dinh
nhiéu xa c6 cudng d6 manh nhit trén gian d6 XRD,
dinh nhiéu xa (311) d6i v6i CoFeyO4 va dinh nhiéu
xa (104) d6i v6i or-Fe, O3 (Bang 1).

Bang 1 cho thdy kich thudc tinh thé cta vét liéu
CFO va ot-Fep O3 thudn c6 gia tri l4n lugt 1a 26,76 va
23,94 nm. Sau qud trinh sol-gel gin két Fe,O3 lén
CFO thi kich thudc tinh thé ctia CFO trong vat liéu
CFO/Fe; 03 c6 gid tri 27,52 nm, 16n hon so véi vétliéu
CFO thuén. Nhu vay c6 thé thdy qud trinh hinh thanh
Fe, O3 ciing da dnh hudng dén méat mang (311) trong
cdu truc tinh thé ctia CFO. Khi nung CFO/Fe, O3 tai
500°C dé hinh thanh CFO/o-Fep; O3 thi kich thude
tinh thé ctia pha CFO giam xuéng con 21,66 nm, ciing
v6i d6 la sy hinh thanh pha a-Fe; O3 ¢6 kich thudc
tinh théla 23,38 nm. Gid tri nay xdp xi vé6i kich thuédc
tinh thé cia @~Fe, O3 thuan (23,28 nm). Kich thudc
tinh thé ctia CFO gidm c6 thé do su hinh thanh va
phét trién ctia -Fe,O3 trong qud trinh thiéu két da

sinh ra cac khuyét tat trong cdu truc lam cho CFO bi
phén méanh nho ra va déng vai tro la mam két tinh cho
céc tinh thé a-Fe,O3 phit trién.

Gian d6 TGA-D TA

Tinh chédt cing sy thay d6i trang théi ctia vat liéu
CFO/Fe;O3 theo nhiét d6 dugc khao sit bang gian
do TGA, DTG va DTA (Hinh 3). Trong phuong phap
nay vat liéu CFO/Fe;03 dugc gia nhiét tit nhiét do
phong 1én dén 800°C trong mdi trudng khong khi.

299

300

301

302

303

304

305

306

307

308

309

310

3

312

313

314

315

316

317

318

319

320

321

322

323

324

325

326

327

328

329

330

331

332

333

334

335

336

337

338

339

340

341

342

343

344

345

346

347

348

349



Tap chi Phdt trién Khoa hoc va Céng nghé - Natural Sciences 2025, ():1-15

350

35

352

353

354

355

356

357

358

359

360

36

362

36

&

364

365

366

367

368

369

370

37

372

373

374

375

376

377

378

379

380

38

382

383

384

385

38

o

387

388

389

390

39

39

~

39

@

394

395

396

397

39

-3

39

©

401

=3

Puong cong TGA cho théy vat liéu CFO/Fe, O3 trong
vung nhiét do khao sat c6 ba giai doan hao hut nho vé
khéi lugng, tuong ting v6i ba mai tin hiéu c6 cuong
do thép trén dudng cong DTG. Giai doan mét khoi
lugng dau tién dién ra vdi téc do kha nhanh trong
vung nhiét do ttt 50°C dén 200°C, tuong ting véi mai
thu nhiét 6 90,9°C trén gian d6 DTA. D4y la giai doan
CFO/FepO3 thu nhiét d€ lam bay hoi du lugng &m c6
trong vat liéu va lugng hoi &m mat dila khodng 2,95%.
Sau giai doan nay, dudng cong TGA khong ghi nhin
su thay d6i khéi lugng nao trong viing nhiét d¢ 200-
275°C. Vat liéu bi mat khdi lugng 14n thi hai khoang
1,03% trong vung nhiét d6 2757437 °C, va sau d6 bén
nhiét t6i 550°C. Két qua DTA cho thdy sau giai doan
thu nhiét d€ loai bo hoi 4m, CFO/Fe;O3 xudt hién
mot mii toa nhiét ¢6 cuong do tuong déi ¢ 250,3°C,
theo ngay sau d6 la mai thu nhiét nho ¢ 389,9°C. Hién
tugng nay c6 théla do sau khiloai 4m thi thanh phin
Fe,O3 dabat ddu tao lién két vi pha CFO. Qua trinh
tao lién két nay téa nhiét va khong lam vét liéu mat
khéi lugng (theo két qua TGA). Qua4 trinh thu nhiét
tiép theo 1a vat liéu nhén nhiét dé€ cat dut lién két &
cac vung vo dinh hinh trong Fe,; O3 va tling budc hinh
thanh cdu tric tinh thé a-Fe, 03 *2. Két qua TGA cho
théy giai doan phan htly nhiét cudi bat ddu ¢ 547°Cva
két thuc & 742°C, c6 téc do phan huy cuc dai 6 625°C
cuing d6 mat khai lugng 13 2,1%, ting v6i mai toa nhiét
4 624,81°C trén gian d6 DTA. Tai day c6 thé xay ra
qué trinh bién d6i mot phan ctia CoFe;O4 thanh a-
Fe,O3. Nhén dinh nay dya trén cong bd ctia nhom
ching t6i khi nung thiéu két vat liéu CFO tai 600°C
trong mdi trudng khong khi*3. Nhu vay, két hop két
qua TGA-DTA cuing gian d6 XRD, nhiét d6 nung phu
hgp cho su hinh thanh CFO/o-Fe; O3 la 500°C.

Phé FT-IR

Két qua phén tich ph6 FT-IR ctia CFO, CFO/Fe; 03,
CFO/a-Fe;O3 va o-FepO3 duge trinh bay trén
Hinh 4. Mai hép thu bau rong & s6 séng 3600-3200
!'va mai hdp thu & s6 séng 1640 cm ™! trong phé
FT-IR cua CFO, lan lugt dic trung cho dao dong kéo
dan va dao dong bién dang udn cua lién két O-H

cm-

trong phan ti HyO hdp phu trong vt liéu. Do CFO
1 vat liéu spinel ferrite nghich nén trong cdu truc,
céc ion Co?t chi chiém cdc vi tri bét dién, trong
khi d6 cac ion Fe*t ton tai ca trong vi tri bat dién
va td dién. Trén phd FT-IR ctia CFO, hai miii hdp
thu xudt hién ro trong viing van tay déu la dao dong
kéo dan ctia lién két kim loai—oxygen trong cu tric
t dién (M , gi,—oxygen, & 579 cm~!) va cdu tric
bat dién (Mp, gi,—oxygen, & 415 cm~!)*3. Lién két
M, 4in—oxygen dao ddng & s6 song cao hon so véilién

két My, gin—oxygen, do lién két M; 4;,—oxygen c6 do
dai ngan hon lién két My, 4;,—oxygen. Mii hdp thu
6 cudng dd thip & s& song 1420 cm~!, duge cho 1a
ctia dao dong bién dang C—H thudc nhém methylene
(CH3) c6 trong thanh phén hitu co PVP hodc PEG,
con s6t lai sau qua trinh téng hop vat lieu**. Phé FT-
IR ctia vat liéu a—Fe; O3 c6 hai mai hép thu & s6 song
555va 471 cm ™!, dic trung cho dao dong ctia lién két
Fe-O trong ciu tric hematite*>. Miii hdp thu tai s6
song 555 cm™ ! 1a dao dong kéo din ciia lién két Fe-
O; trong khi do6 tai s6 song thdp hon, 471 cm™ 1 1amai
hép thu dic trung cho dao dong uoén ctia lién két O-
Fe-0*. Mii hdp thu c6 cudng do yéu tai 1450 cm !
la dao ddng bién dang cta lién két N-H trong ion
*TNHy, dugc tao thanh gitia dung dich FeCl3 va dung
dich NHj trong qua trinh ché tao c—Fe;O3. Phd FT-
IR ctia or—Fe; O3 con ¢6 sy xudt hién cdc mai hap thu
tai s6 séng 1400 va 1115 cm ™. Pay 1 dao dong kéo
dan ctia nhém CO32~. Nguyén nhén cé sy xuét hién
ctia mii hép thu trén 1a do céc oxide sat (III) hodc sat
(II1) hydroxide dé bj carbonate héa bsi CO; trong khi
quyén?’,

Phé FT-IR ctia CFO/Fe;O3 cling xudt hién hai mai
hép thu dac trung cho lugng 4m hép phu trong vét
liéu tai s6 séng 3400 cm ! va 1640 cm ™!, Tuong tu
CFO, CFO/Fey O3 ciing ¢4 hai mai hdp thu tai viing s6
song 600-500 cm ™!, dic trung dao dong ctia lién két
kim loai—oxygen. Tuy nhién, cudng d6 tuong déi ctia
hai mii hép thu nay da c6 su thay déi so véi CFO ban
dau. Khi vatliéu CFO/Fe; O3 dugc nung tai 500°C thi
trén phd FT-IR ctia san phdm CFO/-Fe, O3, cudng
d6 cac mii hdp thu tai 3400 cm ™! va 1640 cm ™! da
yéu di rat nhiéu. Diéu nay la do lugng H,O hip phu
trong vét liéu da gan nhu bay hoi hét, khi vat liéu dugc
xt ly & nhiét do cao. Mii hdp thu tai 2400 cm~!
xudt hién la do dao dong kéo dan cua lién két C=0O
trong CO, dugc hdp phu trong vét liéu 48, Dbong thoi,
phé FT-IR ctia CFO/o-Fe; O3 quan sat thdy su dich
chuyén s6 song cta hai mai hdp thu trong ving 600-
500 cm~!. Miii h&p thu dic trung cho dao dong kéo
dan cta lién két My, gie,—O ctia CFO di dich chuyén
v& 56 song thdp hon 561 cm ™!, trong khi d6 miii ctia
lién két Mpy gien—O da dich chuyén vé s6 séng 16n
hon 463 cm™!. Nhu vay, c6 thé thdy sy gin két pha
0.—Fe; O3 1én pha nén CFO da c6 anh hudng dén cac
nhom chic trén bé mit vat liéu CFO/a-Fe,; O3.

Anh FE-SEM va phé EDX

Anh FE-SEM clia cic vat lieu CFO, a-FeyOj3
CFO/Fe; 03 va CFO/o-FepO3 dugce hién thi trén
Hinh 5. Vat liéu CFO c6 dang hat cdu véi kich thuée
hat trung binh la 72 £+ 16 nm. Vit liéu a—Fe;O3
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Hinh 1: Gidn d6 XRD cua a) CFO va b) a-Fe,03 trong giai doan t nhiét 90°C va nung 500°C

Bang 1: Kich thuéc tinh thé ctia CFO va o-Fe, 03 trong céc loai vat liéu khao sat

Vit liéu D (nm) CoFe;Oy4
CFO 26,76

o-Fey O3 _

CFO/Fe;03 27,52
CFO/a-Fey O3 21,66

D (nm) ot-Fe; O3

23,94

23,38

sau khi ché tao bang phuong phép sol-gel va nung &
500°C trong khong khi cling c6 dang hat cdu nhung
kich thuéc nhoé hon CFO. Kich thuéc hat trung binh
ctia ot-FepO3 14 48 & 5 nm. Sau qua trinh sol-gel gén
két Fe,O3 lén pha nén CFO va u nhiét & 90°C thi
CFO/Fe;O3 van c¢6 dang hat ciu, tuy nhién bé mit
cac hat cdu CFO/Fe;O3 luc nay tré nén go ghé hon
so v&i CFO, do cé su xudt hién thém céc hat c6 kich
thudc nho trén bé mit. Kich thudc hat trung binh
cua vt liéu CFO/Fe; O3 luc nay dat 90 £ 26 nm, cao
hon so v6i CFO. Cudi cung, sau khi nung & 500°C,
san phdm CFO/o-Fe; O3 van giti dugc dang hinh ciu
v6i kich thudce trung binh la 98 &+ 23 nm. Tuy nhién
bé mit ctia CFO/a-Fe, O3 trd nén nhdn min hon va
ranh gidi gitia cac hat lic nay khong r6 rang. Céc hat
c6 su két khoi lai v6i nhau, nguyén nhén 1a qud trinh
nung & 500°C khong chi gitp cho cdu truc tinh thé

ctia @-Fep O3 dugc hoan thién (da dugc ching minh
bing gian d6 XRD) ma tai nhiét d6 cao ciing da xay
ra qud trinh thiéu két hat. Cac hat nhan nédng lugng
nhiét d€ gin két lai v6i nhau thanh cdu tric khoi co
kich thudc 16n hon.

Hinh 6 1a phd EDX cung ham lugng khéi lugng (%)
va nguyén tt (%) ctia cac nguyén t6 bé mdt trong vat
liéu CFO va CFO/o-Fep03. Két qué cho théy trong
sudt qud trinh ché tao CFO/a-Fe; O3, bat dau tit ché
tao pha nén CFO béng phuong phép nhiét dung moi,
tiép dén 1a gin két Fe,O3 bang phuong phap sol-gel,
va cudi cung 1a xu ly nhiét ¢ 500°C thi ca CFO va
CFO/a-Fe; O3 chi ¢6 sy hién dién clia ba nguyén t&
Co, Fe va O ma khong c6 thém bat ky nguyén t6 la
nao khac. Nhu véy, quy trinh ché tao lua chon nay da
giup ché tao vat liéu t6 hgp CFO/a-Fe; O3 ¢ d¢ tinh
khiét cao. Ngoai ra, ham lugng cta Fe trong vat liéu
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0.10

—+—DIG

\E 3.09 [ Ex0 2503 °C

(=]
=}
1

-
n
1

0.00

-
=]
1

624.8°C

DTG (%/°C)

o
in
1

0.05 0.0

190.9 °C

0.10 -1.0

100 200 300 400 500 600 700
Nhié dd (°C)

T T T T T T T T
800 100 200 300 400 3500 600 700 800
Nhiét 6 CC)

Hinh 3: a) Gidn d6 TGA - DTG va b) gian d6 DTA ctia CFO/Fe;03



Tap chi Phdt trién Khoa hoc va Céng nghé - Natural Sciences 2025, ():1-15

486

487

488

489

490

49

492

493

494

495

496

497

498

499

500

50

502

503

504

505

506

= L
E CFO/a-Fe,O,
=
—]
=
=
e P
i‘a
=
e CFDJTE‘-!D_;
(==

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000

So soéng (cnl‘l)

Hinh 4: Phé FT-IR cia CFO, CFO/Fe;03, CFO/a-Fe, 03 va a-Fe, 03

CFO/o-Fep O3 ciing nhiéu hon so véi CFO, do ¢6 sy
gan két thém ctia pha a-Fe; O3 trén pha nén CFO ban
dau.

Tinh chat tu

Két qua dudng cong tui tré cung céc gia tri do tit hoa
bao hoa (Mg), do tit du (Mg) va luc khang tit (H¢)
ctia CFO, CFO/Fe; 03 va CFO/a-Fe; O3 dugc hién thi
trén Hinh 7. Hinh dang ctia dudng cong ti tré cho
théy ca ba vat liéu déu thé hién tinh chét ctia vét liéu
st tit. Vat liéu CFO thuén c6 gid tri Mg cao nhdt (73
emu. g_l) va c6 gid tri He thép nhét (744 Oe). Khi
gin két Fe; O3 1én CFO thi gid tri Mg cia CFO/Fe; O3
giam xudng 56 emu. g~ ! va gid tri He ting lén 750
Oe. Khi CFO/Fe;03 dugc nung & 500°C thi cé su
thay d6i dang ké tii tinh ctia vét liéu. Gid tri Mg cua
CFO/a-Fep O3 giam xudng con 32 emu. g~ ' va gid
tri He tdng 1én 1694 Oe. Nhu vy, sau qué trinh nung
vat liéu tit mém CFO/Fe,03 di chuyén sang vit liéu
tli cling CFO/a-Fe,03, do c6 gia tri He 16n%. Gid
tri Mg ctia CFO/a-Fe;O3 giam, do qué trinh nung
da hinh thanh nén cdu tric pha a—Fe, O3 von la vét

liéu phén sét ti va c6 ti tinh thap. Chinh vi vay, viéc
gin két a—Fey O3 lén CFO da lam gidm di tinh chét
ti cia CFO. Tuy nhién, gia tri Mg cta vt liéu nay
van cao hon so vdi vat liéu CuFe,O4/Fe, O3 da dugc
cong bé trudc day clia nhém . Sy thay déi cac gia
tri Mg, Mg va He ctia CFO khi gan két v6i o-Fep O3
kha tuong dong véi két qua cia Verma cing cac cong
su". Tuy gid tri Mg ctia CFO/ct-Fe, O3 gidm gén 50%
so v6i pha nén CFO, nhung gia tri nay van phu hgp
cho viéc stt dung tit trudng dé tach vét liéu nay ra khoi
dung dich.

Hoat tinh xtic tac quang Fenton

Hinh 8 la dudng cong hép phu - phén hiy MB theo
thoi gian khi xt 1y bing cdc xuc tac khac nhau. Két
qua cho thdy khi dugc khudy 1 gio trong t6i, vat liéu
CFO va o-Fe; O3 thuén c6 kha nang hép phu khoang
10% MB. Tuy nhién, khéc véi CFO, sau khi can bang
hép phu - gidi hip phu dugc thiét 14p, a—Fe,O3 ¢6
thé thyc hién qud trinh xuc tdc quang Fenton khi
¢6 mit HyCyOy duéi diéu kién dnh sdng kha kién.
Tuy nhién, hiéu suit quang xuc tac phan htty MB ctia
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vat liéu khong cao. Sau thoi gian 180 phut, vat liéu
0t—Fe; O3 chi phan hity dugc thém khodng 30% lugng
MB con lai trong dung dich sau qua trinh hip phu.
Hoat tinh quang Fenton ctia vat liéu CFO va ot-Fe; O3
thép c6 thé1a do hiéu suit lugng tii tao cac goc tu do
hoat tinh ctia phuic chét ferrioxalate thdp dudi bic xa
kha kién. Trong hén hop phén ting, cic ion Fe3* trén
bé mét x1c tac sé phan ting v6i HyCyO4 dé tao thanh
cac phtic chat ferrioxalate. Sau do, phtic chit nay sé
hép thu 4nh sang, tao ra cac goc tu do nhu C,04e —,
e OH, vaOye ~ (phuong trinh 1-5) d€ phan huy phdm
nhudm hitu co thanh CO,, 05 va H,030-32,
[EFe(C204)3]37 + hv — Pt + 2C2O427 +
C 04 (1)

Cr04° + 0y — 02° +2C0O; (2)

0,°~ + HT — HO»* (3)

HOQ. + HOz. — Hy07 + Oy (4)

Fe?t + HyOp + 3C,047" — [=Fe(C04)3]° +
OH™ +°*OH (5)
Theo nghién ctiu trudc day thi phtic chat ferriox-

alate rdt kho tao ra goc tu do khi st dung buc xa
kha kién30°!, Ngoai ra, do kich thuéc ctia CFO va
0.—Fe;O3 nho nén trong dung dich vét liéu cé xu
hudng két tu lai v6i nhau thanh cdu truc khai dé
lam gidm nédng lugng tu do bé mdt. Piéu nay ciing
sé lam gidm hoat tinh xdc tac quang Fenton ctia vat
liéu. Sau qua trinh sol-gel va 0 nhiét & 90°C thi
CFO/Fe;03 c6 kha nang hap phu MB tét hon so véi
CFO va o.—Fe;O3. Sau thai gian khudy 1 gid trong
t6i, CFO/Fe,O3 hép phu khoang 25% lugng MB c6
trong dung dich. Tuy nhién, tuong tu nhu a—Fe; O3,
hoat tinh Fenton quang héa duéi biic xa kha kién cua
CFO/Fe;03 khé thdp. Nhu da dé cap dén & két qua
XRD va FT-IR, sau giai doan nay, trén bé mit CFO
mdi chi hinh thanh cac hgp chat hydroxide hodc oxide
clia st & trang thdi vo dinh hinh. C6 thé chinh 16p hy-
droxide hodc oxide ctia st gin két trén bé mét nay da
lam cho mat d¢ dién tich &m trén bé mit CFO/Fe, O3
nhiéu hon nén vat liéu c6 kha ning hip phu phdm
nhudm cation 1a MB t6t hon. Sau khi nung & 500°C,
kha ning hdp phu MB trong t6i ctia CFO/t-Fe; 03
gidm, nhung hoat tinh quang Fenton duéi btic xa kha
kién ctia vt liéu nay hon hin CFO/Fe;03. Sau 180
phut phan tng, ham lugng MB chi con lai khoang
10%. Nhu da biét, qua trinh Fenton quang xuc tac
tudn theo phuong trinh dong hoc gia bac 1 theo mo
hinh Langmuir-Hinshelwood, v6i hing s6 toc d6 biéu
kién (kypp) tudn theo phuong trinh:In(C,/C;) =kgppt.
Trong d6 C; va C,, 1an lugt la nong 49 tai thoi diém t
va thoi gian bat dau phan tGng. Khi st dung xuc tac la
CFO/a-Fey O3, gié tri kg tinh dugc 1a 0,696 gio !,
cao hon so vdi vat liéu CuFe;O4/Fey O3, di dugc ché
tao bing qué trinh ngdm tdm-nung nhiét>>. Bang 2

la két qua so sanh hoat tinh xtc tac phan hay MB ctua
CFO/a-Fe; O3 véi cacloai vat liéu khac da dugce cong
bé trude day. Nhu vay, viéc gin két a-Fe; O3 1én pha
nén CFO da giup cai thién dédng ké hoat tinh Fenton
quang xuc tac ctia vat liéu CFO/a-Fe, O3 dudi biic xa
kha kién. Nguyén nhén cta hién tugng nay cé thé 1a
do su gin két cia a-FepO3 khong chi lam thay déi
thanh phan pha trong ciu tric vét liéu ma con giy ra
su phan bd lai ctia cac ion kim loai trén bé mit ctia
CFO/a-Fe;O3. Theo két qua FT-IR (Hinh 4), mii
hép thu cta lién két My, 4;,—O trong CFO kha yéu.
Diéu nay cho thiy kha ning hién dién ctia cac ion kim
loai bat dién trén bé mit (Co?™ va Fe>™) bi han ché.
Ngugc lai, khi bé mit ctia CFO dugc gian két bédi a-
Fe,O3 thi mai hdp thu nay xuit hién r6 rang va cé
cudng do tang ddng ké. Diéu nay c6 thé 1a cic hat a-
Fe, O3 két tinh trong cdu tric corundum va chda tat
cd cécion Fe3* trong cdc vi tri bat dién °>>3. Ngoai ra,
mili hdp thu ciia My 4;,—O trong CFO/¢-Fe; O3 ciing
¢6 cudng do cao. Nhiing két qua nay cho thdy ring
chét xtc tac CFO/a-Fe, O3 ¢6 chita mét lugng 16n cac
ion Fe3T ca & vi trf i dién va bat dién trén bé mit.
Su gia ting cta Fe trén bé mit CFO/a-Fe;O3 ciing
dugc xdc minh qua phé EDX (Hinh 6). Ham lugng
nguyén tl Fe trong CFO la 36,94%, trong khi trong
CFO/a-Fep O3 1a 45,39%. Ham lugng cao cuia cac ion
Fe3* trén bé mit xiic tic CFO/a-Fe; O3 da thic ddy
st hinh thanh cac phtic ferrioxalate bé mat thong qua
phan ting giita ion Fe3T trén bé mit va HyC,Oy. Sau
dé6, dudi buc xa kha kién, cdc phic chit ferrioxalate
nay da bi kich thich va san sinh ra cac géc tu do nhu
Cp04e ~, @ OH, va Oye —, gitip phan hay hiéu qua
phan ti MB trong dung dich 3032,

Dé danh gia d6 6n dinh va hiéu nang xdc tac ctia vét
liéu, CFO/a-Fey O3 sau l4n st dung du tién da duogc
0 lap khoi dung dich bang nam cham dit hiém, dugc
rtia bang nudc DI va ethanol, sau d6 siy kho cho dén
khi khéilugng khong déi. Tiép dén, chét xuic téc dugc
tai st dung trong bon thi nghiém lién tiép trong cling
mot diéu kién. Két qua cho thdy hiéu nang xuc tac
ctia CFO/a-Fep O3 ¢6 su gidm nhe sau bén ln téi st
dung (Hinh 9a) va vat liéu van git dugc hinh thai ban
dau (Hinh 9b). Ngoai ra, nong d6 ion Fe3" bi riia tréi
trong dung dich ctia 14n tht nghiém d4u tién, do bing
phd hip thu nguyén tit (AAS) trén mdy quang phd
Shimadzu AA-6300, la rit thdp (1,62 mg. L™!). Két
qua trén cho thdy rang chit xuc tac di thé CFO/a-
Fe;03 ¢6 d¢ dn dinh cao trong diéu kién thi nghiém
va hiia hen huéng dén ting dung trong thuc té.

KET LUAN

Vit liéu CoFe,0y4/ a-Fe,03 (CFO/a-Fe,03) tii tinh
da dugc ché tao dé€ hudng dén tng dung lam xdc
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40 1611

Hinh 5: Anh FE-SEM va biéu d6 phan b6 kich thudc hat ctia (a) CFO, (b) o-Fe; 03 (c) CFO/Fe; 03 va (d) CFO/a-Fe; O3
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Hinh 7: Budng cong tur tré ctia CFO, CFO/Fe; 03 va CFO/a-Fe;03

tac Fenton quang héa phan huy MB duéi anh sang
kha kién. Quad trinh ché tao CFO/o-Fe;O3 dugc
tién hanh qua hai giai doan. P4u tién, vét liéu CFO
dang hat ciu véi kich thuéc hat trung binh 1a 72 £
16 nm dugdc ché tao bing phuong phép nhiét dung
moi. Tiép dén, a-Fep O3 dugc gan két 1én CFO bing
phuong phép sol-gel va nung thiéu két 6 500°C. Vat
liéu CFO/a-Fe; O3 tao thanh van git dugc dang hat
cau v6i kich thude trung binh 1a 98 £ 23 nm. Su ¢6
mat ca pha @—FepO3 phan sit tit da lam cho d¢ tu

héa bdo hoa (Mg) cia CFO/t-Fe, O3 giam so vdi pha
nén CFO, nhung gié tri nay van phu hgp cho viéc st
dung tu trudng dé€ tach vat liéu nay ra khoi dung dich.
Hoat tinh xtc tac quang Fenton ctia CFO/o-Fe; 03
cao hon nhiéu so vdéi vat liéu CFO va a-Fe; O3 thuan.
Dudi bitc xa kha kién, gid tri hang s6 t6c d6 biéu kién
clia CFO/a-Fe, O3 tinh dugc 1a 0,696 gic ~! khi st
dung chét cho electron 1a H;C,O4. Ngoai ra, xtc tac
CFO/a-Fe;O3 con ¢6 do 6n dinh cao va hiéu ning

tot sau ndm lan st dung lién tiép. Cac két qua trén
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Bang 2: Hoat tinh xtic tac phan hily MB cia CFO/a-Fe, 03 so véi cac loai vat liéu khac

Vat liéu Xuc tdc (g Phdm Chat oxy hoa Btic xa  H(%)/ kapp Tham
L nhuém kich thich ~ Thai gian khao
(mol.L~1) (phut)
NiFe204/Zn 1,0 MB/6,26 - Anh sang  97,5/60 - 4
x 107> mit troi
ZnFe204/Zr 1,0 MB/1,0 x - Anh sang  29,5/24 2,82 gi ! =
10~3 mat troi
TiO2/CoFe2 0,1 MB/3,13 - (0AY 95/180 - 20
x 1072
MgFe204 0,5 MB/3,13 H202 Anh sing  98/30 - 37
x 107> (0,02 mol. L) mit troi
NiFe204 0,2 MB/9,38 H202 uv 98,5/50 - &)
x 1073 (5 mmol. L71) +
OA
(6,7 x 10~* mol.
L-1)
Fe304 2,25 MB/2,3 x  H,0,/3,8 mol.L- 93,4/210 - e
107 1
CuFe204/Fe 1,0 MB/15x H202 Anh sang  100/180 0,96 gi ! %
10~ (8,8 mmol. L71) mit troi
CuFe204/Fe 0,5 MB/2,0 x OA Khdkién  70/180 0,542gig~!
1073 (10-3 mol. L™1)
CFO/a- 0,2 MB/ 50 x OA Kha kién 90/180 0,696 gi5~!  Nghién
Fe203 1073 (10-3 mol. L~1) cliu nay

H (%): hiéu sudt, kapp: hing s6 t6c d6 biéu kién

Anh siang kha kién

—3—1

C/C,

—=»—CFO
0.2 - —&— CFO/Fe,O,
4 a-Fe,O, T
—w— CFO/a-Fe,0,
0.0 -

10 05 00 05 10 L5 20
Théi gian (gio)

19
th

2.0

Hinh 8: Budng cong hap phu—phan hty MB theo thai gian khi xtr Iy bang céc xuc tac khac nhau
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Hinh 9: (a) Hang s6 téc d6 phan tng phan hily MB clia xdc tac CFO/a-Fe;03 sau nam lan st dung lién tiép va (b)
anh FE-SEM ctia CFO/a-Fe; 03 sau nam lan st dung lién tiép.

htia hen hudng dén ting dung thuc té loai vét liéu nay
trong linh vuc xtt Iy cac loai ph&m nhudm hitu co doc
hai trong nuéc.
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Preparation of CoFe,0,/a-Fe,03; magnetic composite as a fenton
photocatalyst for methylene blue degradation under visible
radiation

Vu Nang An'2*, Le Thi Ngoc Hoa'2, Pham Thi Thu Giang'?, Vo Huynh Tra My'-2, Le Tien Khoa'2

ABSTRACT

CoFeyO4 (CFO) material was prepared by solvothermal method and then used to synthesize the
magnetic CFO/a-Fe;03 composite. CFO/a-Fe; O3 material was fabricated using the sol-gel tech-
Use your smartphone to scan this nique and sintering at 500°C. The chemical structure, surface morphology and properties of mate-
QR code and download this article rials were analyzed by X-ray diffraction, Fourier-transform infrared spectroscopy, thermal analysis,
energy dispersive X-ray spectroscopy, field emission scanning electron microscopy and vibrating
sample magnetometer. The prepared CFO/a-Fe,O3 material possessed a spherical form with an
average size of 98 & 23 nm. The formation and binding of oc—Fe;O3 on the CFO surface caused
decreasing the saturation magnetization value of CFO/a-Fe; O3 and increasing the coercivity value
compared to the CFO matrix phase. CFO/a-Fe;O3 was then used as a Fenton photocatalyst in the
decomposition reaction of methylene blue (MB) under visible radiation with the presence of the
electron donor oxalic acid. The resulted apparent rate constant value was 0.696 h~!. The photocat-
alytic Fenton process followed the pseudo-first-order kinetic equation with the result of after 180
minutes of reaction, the MB content was decomposed by 90%. The binding of a-Fe;O3 changed
the material structure's phase composition and caused a redistribution of metal cations on the sur-
face of CFO/a-Fe;O3. The increase of Fe on the surface of CFO/a-Fe; O3 promoted the formation of
surface ferrioxalate complexes via the reaction between the Fe3* ion on the surface and oxalic acid.
Then, under visible radiation, these ferrioxalate complexes could be stimulated and produced free
radicals such as C;04e —, # OH, and Oye ~ which could effectively decompose the MB molecule in
solution. In addition, the CFO/a-Fe, O3 catalyst showed high stability and good performance after

"University of Science, VNU-HCM five consecutive reuses. The results would be promising for the practical application of this material
. ‘ o . in treating toxic organic dyes in water.
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