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THÔNG TIN CHUNG VỀ LUẬN ÁN 

1. Tính cấp thiết của luận án 

Môi trường nước hiện nay đang gặp nhiều vấn đề ô nhiễm, đặc biệt là do chất 

thải hữu cơ độc hại từ nhiều ngành công nghiệp. Việc xả các hợp chất này mà 

không được xử lý triệt để có thể gây hại cho sức khỏe con người và các sinh vật 

sống. Phenol là một trong những chất hữu cơ phổ biến nhất gây ô nhiễm nguồn 

nước. Sự độc hại của phenol thể hiện ngay cả ở nồng độ thấp (5 ppm), do vậy 

việc tìm ra các phương pháp xử lý phenol hiệu quả và tiết kiệm là cần thiết. Các 

quá trình oxy hóa tiên tiến (AOPs) là lựa chọn nhiều hứa hẹn để xử lý phenol 

trong nước thải ở những năm gần đây. Trong tất cả các AOPs, xúc tác quang bán 

dẫn TiO2 được xem là xúc tác hiệu quả trong việc chuyển hóa các chất ô nhiễm 

hữu cơ khó phân hủy sinh học thành sản phẩm thân thiện với môi trường. Tuy 

nhiên, TiO2 thương phẩm có năng lượng vùng cấm rộng (3,2 eV), diện tích bề 

mặt riêng tương đối thấp (50 m2/g) và sự tái tổ hợp electron (e-) với lỗ trống (h+) 

quang sinh dễ dàng. Với năng lượng vùng cấm rộng, TiO2 chỉ thể hiện hoạt tính 

khi bị chiếu xạ bởi nguồn sáng có tia UV. Hơn nữa, xúc tác TiO2 có kích thước 

nano mét ở dạng bột gây nhiều khó khăn cho việc thu hồi sau quá trình xử lý và 

tái sử dụng cho các lần xử lý tiếp theo. Vì vậy mà xúc tác nano TiO2 gặp nhiều 

trở ngại khi ứng dụng vào thực tế trong việc phân hủy các chất hữu cơ trong nước. 

Do vậy, để phát huy tiềm năng của xúc tác TiO2, vật liệu này cần điều chế và biến 

tính nhằm làm giảm năng lượng vùng cấm, giảm tốc độ tái tổ hợp electron (e-) 

với lỗ trống (h+), cải thiện diện tích bề mặt nhằm tăng hiệu quả phân hủy chất 

hữu cơ. Ngoài ra, các xúc tác TiO2 biến tính cần được cố định lên chất mang (bền 

cơ học, cấu trúc phù hợp và có khả năng mở rộng quy mô) cần được nghiên cứu.  

2. Mục tiêu của luận án 

Mục tiêu tổng quát của luận án là nghiên cứu chế tạo hệ xúc tác quang Ag-TiO2-

SiO2 phủ trên monolith, định hướng ứng dụng xử lý phenol trong nước. Để hướng 

tới mục tiêu chính này, các mục tiêu cụ thể qua các giai đoạn thực hiện luận án 

bao gồm: 
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• Nghiên cứu chế tạo hệ xúc tác quang Ag-TiO2-SiO2 dạng bột, định hướng 

ứng dụng phân hủy phenol trong nước. 

• Nghiên cứu cố định hệ bột xúc tác quang Ag-TiO2-SiO2 chế tạo được trên 

monolith dạng tổ ong. 

• Nghiên cứu được hoạt tính quang xúc tác của hệ xúc tác quang Ag-TiO2-SiO2 

dạng lớp phủ trên monolith.    

• Đánh giá được tính ổn định và độ bền của xúc tác quang Ag-TiO2-SiO2 trên 

monolith trong quá trình sử dụng.   

3. Tính mới của luận án 

• Chế tạo thành công hệ xúc tác quang composite Ag-TiO2-SiO2 có thành phần 

phù hợp dạng lớp phủ lên trên bề mặt các kênh của monolith. 

• Kết hợp sử dụng xúc tác quang composite Ag-TiO2-SiO2/monolith với sự 

tích hợp của sợi quang để cải thiện sự truyền sáng trong các kênh monolith, 

nâng cao hiệu quả quang xúc tác. 

• Nâng cao khả năng triển khai ứng dụng xử lý nước trong thực tế của hệ xúc 

tác quang composite Ag-TiO2-SiO2 dạng lớp phủ trên monolith với sự hỗ trợ 

của hệ sợi quang, potassium monopersulfat và điều kiện vận hành phù hợp, 

dễ triển khai ứng dụng, thu hồi và tái sử dụng.    

4. Ý nghĩa của luận án 

Ý nghĩa khoa học: 

• Từ nghiên cứu tổng quan tài liệu, luận án đã xác định được các thông số tối 

ưu cho qui trình chế tạo vật liệu composite Ag-TiO2-SiO2 dạng bột và được 

đánh giá bằng các phương pháp hiện đại, có độ tin cậy cao. Vật liệu thu được 

với tỉ lệ Ag:Ti = 3% và Ti:Si = 95:5 có diện tích bề mặt riêng cao hơn  

(127,85 m2/g) so với TiO2 chưa biến tính (64,61 m2/g), năng lượng vùng cấm 

thấp hơn (2,93 eV) so với TiO2 (3,15 eV) và hiệu suất phân hủy phenol đạt 

97,4% so với TiO2 nguyên chất chỉ đạt 38,5%. 
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• Với kỹ thuật nhúng kết hợp siêu âm, vật liệu Ag(3%)-TiO2-SiO2 dạng bột đã 

được cố định thành lớp phủ ổn định, khá bền trên monolith. Hiệu suất loại bỏ 

dư lượng phenol trong mẫu ở điều kiện khảo sát chỉ giảm 8% sau 4 lần tái sử 

dụng. Điều này cho thấy lớp xúc tác phủ lên monolith khá bền, và có hoạt 

tính quang xúc tác ổn định.  

• Khi tích hợp sợi quang, hiệu suất loại bỏ dư lượng phenol trong mẫu của lớp 

phủ xúc tác Ag(3%)-TiO2-SiO2 trên monolith tăng thêm 24% sau 4 giờ chiếu 

sáng, đạt 49,5%. Sự bổ sung potassium monopersulfat (PMS) tiếp tục cải 

thiện hiệu suất lên đến 99,5%, cho thấy khả năng cải thiện và hiệu quả vượt 

trội trong quá trình loại bỏ chất gây ô nhiễm trong nước. 

Ý nghĩa thực tiễn: Đề tài có ý nghĩa quan trọng đối với xã hội và môi trường vì 

việc loại bỏ các chất hữu cơ độc hại trong nước là một vấn đề rất cấp bách đối 

với sức khỏe con người và môi trường sống. Bên cạnh đó, đề tài còn thể hiện ý 

nghĩa của việc tiếp cận và kế thừa các thành tựu khoa học, kỹ thuật hiện đại thông 

qua việc lựa chọn phương pháp nghiên cứu và đánh giá vật liệu. Mặt khác, đề tài 

tham gia giải quyết vấn đề đang được quan tâm trong việc thu hồi và tái sử dụng 

xúc tác. Nghiên cứu này sẽ đóng góp vào việc phát triển các công nghệ xử lý 

nước mới, hiệu quả và bền vững. 

5. Bố cục của luận án 

Luận án gồm 135 trang, không kể phần phụ lục, được chia thành các phần như 

sau: Mở đầu: 3 trang; Chương 1-Tổng quan: 33 trang; Chương 2-Thực nghiệm: 

17 trang; Chương 3-Kết quả và bàn luận: 63 trang; Kết luận: 2 trang; có 171 tài 

liệu tham khảo. 
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CHƯƠNG 1  TỔNG QUAN 

1.1 Khái quát về TiO2  

1.1.1 Tổng quát 

TiO2 là oxit kim loại chuyển tiếp, được biết đến chủ yếu ở dạng tinh thể hoặc vô 

định hình, trong đó dạng tinh thể là anatase, rutile và brookite. Pha anatase và 

rutile có cấu trúc tứ giác, nhưng pha brookite có cấu trúc trực thoi. TiO2 anatase 

có năng lượng vùng cấm 3,2 eV trong khi rutile là 3,0 eV, diện tích bề mặt riêng 

tương đối thấp (50 m2/g) và sự tái tổ hợp giữa electron (e-) và lỗ trống (h+) dễ 

dàng. 

1.1.2 Phương pháp tổng hợp TiO2  

Có nhiều kỹ thuật khác nhau để tổng hợp nano TiO2, gồm phương pháp lắng 

đọng, phương pháp sono hóa và hỗ trợ vi sóng, phương pháp thủy nhiệt/dung 

nhiệt, phương pháp oxy hóa trực tiếp và phương pháp sol-gel. So với các phương 

pháp khác, quá trình sol-gel có triển vọng để tổng hợp vật liệu nano TiO2 vì tính 

linh hoạt, mức độ tinh khiết cao của sản phẩm, tính đồng nhất thành phần ở cấp 

độ phân tử, kích thước và hình dạng hạt dễ kiểm soát. Nhờ những ưu điểm đó 

nên phương pháp sol-gel thường được sử dụng để điều chế các hạt nano TiO2. 

1.1.3 Quá trình oxy hóa khử  

Khi chiếu xạ, trên bề mặt của TiO2 xảy ra sự phân tách của hai loại hạt, điện tử 

(e−) và lỗ trống (h+) như mô tả ở phương trình (1.1): 

TiO2 + hν → e- + h+     (1.1) 

Oxy đóng vai trò như chất nhận e-, và bị khử bởi electron kích thích trong vùng 

dẫn tạo thành ion superoxide (•O2
−) như mô tả ở phương trình (1.2):  

O2 + e- →•𝑂2
−     (1.2) 

H2O đóng vai trò là chất cho e-, bị oxy hóa bởi h+ trong vùng hóa trị tạo thành 

gốc tự do hydroxyl (•OH) như mô tả ở phương trình (1.3):  

H2O + h+ → •OH + H+    (1.3) 
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Ion superoxide và gốc hydroxyl là hai gốc có tính oxy hóa mạnh, có thể oxy hóa 

các chất hữu cơ độc hại thành những chất thân thiện với môi trường.  

1.2 Nghiên cứu tổng hợp composite TiO2-SiO2 

Việc thay đổi cấu trúc của TiO2 bằng SiO2 làm tăng đáng kể diện tích bề mặt 

riêng của chất quang xúc tác trên cơ sở TiO2. Sự tồn tại của SiO2 trong TiO2-SiO2 

composite nâng cao khả năng bền nhiệt của pha anatase TiO2, ức chế sự phát triển 

của hạt TiO2, do đó cải thiện hoạt tính quang xúc tác. 

1.2.1. Biến tính vật liệu TiO2-SiO2 

Để làm giảm năng lượng vùng cấm TiO2, Ag được cho là thích hợp để biến tính 

TiO2-SiO2 vì không độc hại và chi phí tương đối chấp nhận được, thấp hơn nhiều 

so với các kim loại quý khác. Hơn nữa, khi sử dụng Ag để biến tính, khi chiếu 

sáng sẽ xảy ra hiện tượng Ag+ bị khử thành Ag° trên bề mặt của vật liệu, điều 

này sẽ làm ức chế các hạt mang điện, thuận lợi cho quá trình oxy hóa. Tỉ lệ tái tổ 

hợp của các e- và h+ giảm xuống, một số lượng lớn e- và h+ tham gia vào quá trình 

quang hóa dẫn đến cải thiện hoạt tính quang xúc tác của Ag-TiO2-SiO2. 

1.2.2. Hạn chế của xúc tác quang dạng bột 

Xúc tác khi ở dạng bột, dễ phân tán trong nước dẫn đến sự tiếp xúc giữa xúc tác 

và chất ô nhiễm tốt, dễ dàng xảy ra phản ứng phân hủy. Tuy nhiên, để ứng dụng 

các xúc tác quang dạng bột ở quy mô lớn trong thực tế thì còn gặp một số khó 

khăn trong vấn đề thu hồi. Việc phủ xúc tác lên chất mang phù hợp sẽ tăng tính 

ổn định và giảm thiểu sự mất mát của xúc tác trong quá trình sử dụng. Monolith 

có tỷ lệ bề mặt/thể tích cao, truyền khối tốt, đơn giản và giá rẻ nên được các nhà 

nghiên cứu trên toàn thế giới quan tâm, sử dụng làm chất mang xúc tác để tăng 

khả năng thu hồi và tái sử dụng. 

1.3. Monolith 

Honeycomb monolith có hình dạng độc đáo của tổ ong và có thành phần 

2MgO.2Al2O3.5SiO2, diện tích bề mặt nhỏ hơn 1 m2/g, các thông số kỹ thuật gồm 
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đường kính 4 cm và 152 kênh dẫn (2x2 mm). Trong phạm vi đề tài, phương pháp 

phủ nhúng được chọn để tẩm xúc tác lên monolith, hơn nữa, trước khi nhúng, 

monolith được xử lý trước bởi HNO3, sau đó được phủ một lớp trung gian SiO2 

trước khi phủ xúc tác. SiO2 với đặc tính về diện tích bề mặt riêng lớn, khả năng 

hấp phụ tốt, độ bền cơ học cao, có thể dung hòa hệ số dãn nở nhiệt của monolith 

và xúc tác. Để tăng hoạt tính quang xúc tác, trước khi thực hiện xử lý phenol, các 

kênh monolith đã được tích hợp thêm các sợi quang để cải thiện sự truyền sáng.  

1.4 Phenol 

Phenol là một trong những chất hữu cơ phổ biến nhất gây ô nhiễm nước, vì sự 

độc hại thể hiện ngay cả ở nồng độ thấp. Phenol thường xuyên được chọn làm 

chất gây ô nhiễm kiểu mẫu vì có nhiều dữ liệu về việc loại bỏ và phân hủy phenol 

trong quá trình xử lý nước thải. Nồng độ phenol cho phép thải ra môi trường 

không được vượt quá 5 ppm, phenol có độ hòa tan hạn chế (8,3 g/100 mL), đường 

kính phân tử là 0,75 nm và hoạt động như một axit yếu (pKa là 9,95). 

CHƯƠNG 2 THỰC NGHIỆM 

2.1 Tổng hợp xúc tác dạng bột 

Vật liệu TiO2-SiO2 composite được tổng hợp bằng phương pháp sol-gel, quy trình 

tổng hợp được mô tả trên hình 2.1. Ban đầu, để tổng hợp vật liệu TiO2-SiO2 

composite, 4,0 g TNB được kết hợp với một lượng AcAc. Tiếp theo, 5,0 mL 

EtOH được thêm vào hỗn hợp và sau đó thêm HNO3 (0 và 0,5 mL) để điều chỉnh 

pH (pH = 7 và pH = 4). Hỗn hợp được khuấy mạnh trong 1 giờ ở 90 °C, sau đó 

làm nguội đến nhiệt độ phòng trong 30 phút, được gọi là hỗn hợp A. Tiếp theo, 

hỗn hợp B được chuẩn bị bằng cách khuấy mạnh TEOS (0,052; 0,130; 0,260; 

0,390 và 0,650 g), HNO3 (0,5 và 1,0 mL), 2,4 mL H2O, 5,0 mL EtOH và một 

lượng PEG trong 1 giờ ở nhiệt độ phòng. Hỗn hợp A sau đó được cho vào hỗn 

hợp B dưới điều kiện khuấy trong 2 giờ ở nhiệt độ phòng, tạo ra hỗn hợp C với 

tỉ lệ mol Ti/Si là 98:2 (TS02), 95:5 (TS05), 90:10 (TS10), 85:15 (TS15) và 75:25 

(TS25). Tiếp theo, hỗn hợp C được ủ ở nhiệt độ phòng trong 40 giờ, sấy 120 C 
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trong 3 giờ và nung 400-600 C trong 2 giờ ở lò điện, tạo ra vật liệu TiO2-SiO2 

composite.  

 

Hình 2.1. Quy trình tổng hợp vật liệu TiO2-SiO2 

Vật liệu TiO2 nguyên chất được tổng hợp như quy trình trên nhưng không sử 

dụng TEOS. Vật liệu Ag-TiO2-SiO2 được tổng hợp tương tự vật liệu composite 

TiO2-SiO2 với tỉ lệ mol Ti:Si là 95:5 và AgNO3 được cho vào ở hỗn hợp A với tỉ 

lệ mol của Ag so với Ti là 1%, 3% và 5%, mẫu được ký hiệu Ag(1%)-TS05, 

Ag(3%)-TS05 và Ag(5%)-TS05. 

2.2 Điều chế xúc tác Ag(0,1,3,5%)-TS05/SiO2/Monolith 

Monolith có cấu trúc tổ ong (38x97 mm) với 152 kênh (2x2 mm) được phủ xúc 

tác Ag(0, 1, 3, 5%)-TS05 bằng phương pháp nhúng (Hình 2.2). Monolith trước 

khi nhúng được hoạt hóa bằng dung dịch HNO3 26% ở 80 °C trong 2 giờ, sau đó 

rửa lại bằng nước cất cho đến pH = 7, sấy ở 120 °C (3 giờ) và nung ở 500 °C 
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trong 2 giờ. Monolith sau khi xử lý được phủ một lớp trung gian SiO2 trên bề mặt 

của monolith. Dung dịch tiền chất SiO2 được tổng hợp bằng cách khuấy TEOS, 

EtOH và H2O với tỉ lệ thể tích 2:2:1 trong vòng 18 giờ.  

 
Hình 2.2. Quy trình phủ nhúng monolith 

Ống monolith được nhúng vào dung dịch tiền chất SiO2 trong 30 phút, sau đó 

được sấy ở nhiệt độ 180 °C (1 °C/phút, 1 giờ), quá trình được lặp lại 2 lần, ở đó 

lần thứ nhất được thực hiện trong bể siêu âm. Monolith sau khi phủ SiO2 được 

nung ở nhiệt độ 600 °C trong 2 giờ với tốc độ gia nhiệt 1 °C/phút (mẫu được ký 

hiệu S/M). Tiếp theo đó monolith được tiếp tục nhúng dung dịch tiền chất SiO2 

trong 30 phút và sấy ở 180 °C (1 °C/phút, 1 giờ), quá trình này được lặp lại 2 lần. 

Sau khi kết thúc quy trình phủ lớp trung gian SiO2, ống monolith được đem phủ 

dung dịch tiền chất Ag-TS05 và sấy ở 120 °C (2 giờ), quá trình được lặp lại cho 

đến khi thu được vật liệu có hoạt tính cao nhất. Cuối cùng, ống monolith được 

nung ở nhiệt độ 500 °C trong 2 giờ với tốc độ gia nhiệt 1 °C/phút, thu được mẫu 

vật liệu Ag(0, 1, 3, 5%)-TS05/SiO2/monolith, được gọi tên TS05/S/M, Ag(1%)-

TS05/S/M, Ag(3%)-TS05/S/M và Ag(5%)-TS05/S/M. 
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2.3 Đánh giá hoạt tính quang xúc tác của vật liệu 

2.3.1 Xúc tác dạng bột 

Hoạt tính xúc tác quang của các vật liệu bột TiO2, TS05, Ag(1, 3, 5%)-TS05 được 

đánh giá thông qua sự phân hủy phenol trong nước. Trong mỗi thí nghiệm,   

300 mg mẫu xúc tác được phân tán trong 300 mL dung dịch phenol (10 ppm). 

Suốt quá trình quang xúc tác, hỗn hợp được khuấy trộn liên tục ở nhiệt độ phòng 

và được chiếu xạ bởi đèn compact với cường độ mạnh nhất tại bước sóng khoảng 

540 nm. Hỗn hợp được khuấy 60 phút trong tối để đạt được cân bằng hấp phụ-

giải hấp trước khi bật đèn. Sau những khoảng thời gian nhất định, 4 mL mẫu 

được lấy từ hỗn hợp phân tán trên, pha lỏng được tách ra bằng cách qua đầu lọc 

nylon 0,45μm và được tạo phức màu với 4-amino antipyrine và potassium 

hexacyanoferrate(III) (theo tiêu chuẩn ASTM 9065). Mẫu sau khi tạo phức màu 

được đo quang ở độ hấp thu ở 510 nm bằng máy quang phổ Hitachi UV-Vis. 

Ngoài ra, nồng độ phenol còn lại cũng được xác định bằng phương pháp đo HPLC 

trên hệ thống HPLC Agilent 1200, mẫu được đo ở bước sóng 270 nm.  

2.3.2 Xúc tác hệ monolith 

Hoạt tính xúc tác quang của các vật liệu TS05/S/M, Ag1%-TS05/S/M, 

Ag3%-TS05/S/M và Ag5%-TS05/S/M được đánh giá thông qua sự phân hủy 

phenol trong nước, sử dụng thiết bị quy mô phòng thí nghiệm. Trước khi thực 

hiện thí nghiệm, mẫu monolith sau khi được tích hợp bởi các sợi quang, được đặt 

vào thiết bị phản ứng, 300 mL dung dịch phenol (10 ppm) được bơm qua hệ 

thống với tốc độ dòng 100 mL/phút, sử dụng máy bơm YW21-SP25. 

Suốt quá trình quang xúc tác, hệ thống phản ứng được chiếu xạ bởi đèn Led  

(UVA 395 nm, 100 W), đèn được đặt phía trên bình phản ứng và cách mực chất 

lỏng khoảng 10 cm (Hình 2.3). Hệ thống được để trong tối để đạt được cân bằng 

hấp phụ-giải hấp trước khi bật đèn, thời gian cho quá trình phản ứng quang xúc 

tác được thực hiện trong 4 giờ. Sau những khoảng thời gian nhất định, 4 mL mẫu 

được lấy từ hệ thống phản ứng và nồng độ phenol còn lại được xác định như đã 

đề cập ở phần xúc tác dạng bột (Mục 2.3.1).  
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2.4 Đánh giá số liệu thực nghiệm 

2.4.1 Động học phản ứng 

Phản ứng quang xúc tác phân hủy phenol được nghiên cứu theo động học phản 

ứng giả bậc nhất và động học phản ứng giả bậc hai. 

2.4.2 Xác định nồng độ phenol còn lại sau phản ứng  

Để xác định nồng độ phenol còn lại sau quá trình phân hủy quang xúc tác bằng 

phương pháp so màu UV-Vis, được kiểm chứng lại bằng phương pháp HPLC.  

2.5 Khảo sát các yếu tố ảnh hưởng đến hoạt tính quang xúc tác của vật liệu 

TiO2-SiO2 

Các yếu tố cần phải khảo sát gồm tỉ lệ mol tiền chất Ti:Si, nhiệt độ nung, tỉ lệ 

mol TNB:AcAc và tỉ lệ khối lượng TNB:PEG.  

2.6 Khảo sát các yếu tố ảnh hưởng đến hoạt tính quang xúc tác của vật liệu 

Ag-TiO2-SiO2   

Các yếu tố khảo sát gồm hàm lượng Ag, liều lượng xúc tác, nồng độ ban đầu của 

phenol, pH của dung dịch phenol ban đầu, sự đóng góp của các gốc tự do và sự 

có mặt của chất oxy hóa PDS, thí nghiệm được tiến hành với mẫu Ag(3%)-TS05.  

2.7 Khảo sát các yếu tố ảnh hưởng đến hoạt tính quang xúc tác của xúc tác 

hệ monolith 

Các yếu tố khảo sát gồm sợi quang, số lần nhúng xúc tác, hàm lượng Ag trong 

xúc tác, so sánh hoạt tính quang dưới sự hỗ trợ của PDS và PMS, hoạt tính quang 

xúc tác dưới sự hỗ trợ của PMS. 

2.8 Khảo sát độ bền và khả năng tái sử dụng xúc tác TS05/S/M và  

Ag3%-TS05/S/M dưới sự hỗ trợ của PMS 

Thí nghiệm khảo sát độ bền xúc tác được tiến hành với mẫu TS05/S/M và  

Ag3%-TS05/S/M. Hệ thống quang phản ứng sau mỗi chu kỳ tiến hành trong 4 

giờ, vật liệu được xử lý bằng cách rửa, sấy và nung hoạt hóa ở 300 °C trong 2 

giờ ở lò điện trước khi tái sử dụng.  
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CHƯƠNG 3 KẾT QUẢ VÀ BÀN LUẬN 

3.1. Tổng hợp vật liệu TiO2-SiO2 

3.1.1. Đặc trưng của vật liệu TiO2-SiO2 

Kết quả đo XRD cho thấy vật liệu thu được có pha anatase TiO2 duy nhất, khi có 

mặt của SiO2 trong composite, kích thước tinh thể của của các mẫu TiO2-SiO2 

giảm đáng kể so với TiO2 nguyên chất (Hình 3.5). 

 
Hình 3.5. Giản đồ nhiễu xạ tia X của các mẫu TiO2-SiO2 composite nung ở 

nhiệt độ 500 ºC trong 2 giờ 

Đường đẳng nhiệt hấp phụ-giải hấp nitrogen của các mẫu TiO2, TS02, TS05, 

TS10, TS15 và TS25 cho thấy vật liệu có đường kính mao quản trung bình. Ảnh 

chụp TEM cho thấy vật liệu TS02, TS05, TS10, TS15 và TS25 có kích thước hạt 

nhỏ hơn TiO2.  

Bảng 3.2. Diện tích bề mặt riêng, thể tích lỗ xốp, đường kính lỗ xốp và kích 

thước tinh thể của các mẫu TiO2, TiO2-SiO2 nung ở nhiệt độ 500 ºC trong 2 giờ 

STT Mẫu SBET  

(m2/g) 

Vlỗ xốp BJH 

(cm3/g) 

Dlỗ xốp 

BJH (A°) 

Kích thước 

tinh thể (nm)  

1 TiO2 64,61 0,17 11 14,55 

2 TS02 106,63 0,20 57 7,94 

3 TS05 170,93 0,26 59 5,57 

4 TS10 209,37 0,27 40 4,22 

5 TS15 214,86 0,23 29 5,50 

6 TS25 274,58 0,25 11 5,60 

3.1.2. Hoạt tính quang xúc tác TiO2-SiO2 
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Khảo sát hoạt tính quang của các mẫu cho thấy mẫu TS05 với tỉ lệ Ti:Si là 95:5 

có hoạt tính quang cao nhất, đạt 91,5%, so với các mẫu TiO2-SiO2 khác. Có các 

tỉ lệ mol TNB:AcAc là 1:1, tỉ lệ khối lượng TNB:PEG là 20:1 và vật liệu được 

nung ở nhiệt độ 500 ºC trong 2 giờ. Hoạt tính quang xúc tác của các mẫu  

TiO2-SiO2 được trình bày trong hình 3.9. 

 
Hình 3.9. Sự phân hủy phenol theo thời gian của TiO2 và các mẫu TiO2-SiO2 

nung ở nhiệt độ 500 ºC trong 2 giờ 

3.2. Vật liệu Ag-TiO2-SiO2 

3.2.1. Đặc trưng tính chất của mẫu biến tính bằng bạc 

Giản đồ nhiễu xạ tia X của các mẫu TiO2, TS05, Ag(1%)-TS05, Ag(3%)-TS05 

và Ag(5%)-TS05  được biểu diễn trên hình 3.15. Kết quả cho thấy tất cả các mẫu 

các peak nhiễu xạ đều thuộc peak điển hình của TiO2 anatase. Giản đồ nhiễu xạ 

tia X các mẫu pha tạp bạc không có sự xuất hiện pha mới của TiO2 và cường độ 

peak gần như không đổi, từ đó cho thấy quá trình pha tạp không ảnh hưởng đến 

cấu trúc anatase của TiO2. 

Kết quả chụp SEM cho thấy các hạt của TiO2 có dạng hình tròn, trơn trong khi 

các hạt TS05, Ag(3%)-TS05 có bề mặt nhám hơn. Đường đẳng nhiệt hấp phụ-

giải hấp nitrogen của các mẫu TiO2, TS05, Ag(1%)-TS05, Ag(3%)-TS05 và 

Ag(5%)-TS05 được biểu diễn trên Hình 3.24a. Các mẫu đều có đường hấp phụ 

đẳng nhiệt thuộc kiểu IV theo phân loại của IUPAC. Các vùng lặp trễ tại khoảng 

P/P0=0,4-1,0 là do quá trình ngưng tụ trong mao quản, cho thấy mẫu thuộc vật 

liệu mao quản trung bình. 
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Hình 3.15. Giản đồ nhiễu xạ tia X của TiO2, TS05 và Ag-TS05 

Diện tích bề mặt riêng của TS05 lớn hơn rất nhiều so với TiO2, tuy nhiên khi có 

mặt của Ag thì diện tích bề mặt riêng của composite nhỏ lại. Cấu trúc của các 

mẫu TiO2, TS05, Ag(1%)-TS05, Ag(3%)-TS05 và Ag(5%)-TS05 được tóm tắt 

trong Bảng 3.11. Xu hướng này có thể giải thích như sau, khi Ag có mặt trong 

composite, Ag có thể lấp và chặn các lỗ xốp của TS05, do đó lỗ xốp của 

composite sẽ giảm. Đối với mẫu Ag(1%)-TS05, đường kính lỗ xốp 10 A° chiếm 

ưu thế, nhưng vẫn tồn tại những lỗ xốp có kích thước lớn. Khi tăng Ag lên 3%, 

những lỗ xốp nhỏ có thể bị triệt tiêu nên lỗ xốp lớn hơn chiếm ưu thế, do đó 

Ag(3%)-TS05 có diện tích bề mặt riêng nhỏ lại nhưng lỗ xốp lớn chiếm ưu thế 

hơn. Tuy nhiên, khi hàm lượng Ag tăng lên 5%, các hạt Ag trên bề mặt TiO2 có 

thể góp phần làm tăng diện tích bề mặt riêng nhưng thay đổi kích thước lỗ xốp 

không đáng kể so với Ag có hàm lượng 3%. 

 

. Hình 3.1. a) Đường đẳng nhiệt hấp phụ-giải hấp nitrogen và b) phân bố kích 

thước lỗ xốp BJH của các mẫu TiO2, TS05 và Ag-TS05 
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Bảng 3.11. Diện tích bề mặt riêng, đường kính và thể tích lỗ xốp của TiO2 và 

Ag-TS05 

STT Mẫu SBET (m2/g) Vlỗ xốp (cm3/g) dlỗ xốp (A°) 

1 TiO2 64,61 0,17 11,0 

2 TS05 170,93 0,26 59,0 

3 Ag(1%)-TS05 143,00 0,26 10,3 

4 Ag(3%)-TS05 127,85 0,23 33,6 

5 Ag(5%)-TS05 155,20 0,21 36,5 

Phổ hấp thu UV-Vis của các mẫu vật liệu TiO2, TS05, Ag(1%)-TS05, Ag(3%)-

TS05 và Ag(5%)-TS05 được biểu diễn trên Hình 3.25a. Nhìn trên hình cho thấy 

sự hấp thu mạnh dưới 380 nm có thể được quy cho việc dịch chuyển e- từ vùng 

hóa trị sang vùng dẫn [123]. Cường độ hấp thu mạnh hơn ở vùng thấp đối với 

TS05, đồng thời cường độ hấp thu của toàn bộ các mẫu Ag-TS05 trong vùng ánh 

sáng nhìn thấy tăng khi tăng hàm lượng Ag. Từ đây có thể thấy, khi có mặt của 

SiO2, năng lượng vùng cấm của vật liệu tăng và khi pha tạp Ag, năng lượng vùng 

cấm sẽ giảm.  

 

Hình 3.2. a) Phổ hấp thu UV-Vis và b) mối liên hệ giữa (αhυ)2 và năng lượng 

photon của các xúc tác TiO2, TS05 và Ag-TS05 

Hình 3.25b cho thấy mối quan hệ giữa (αhυ)2 và hυ (tính bằng eV), ở đó năng 

lượng vùng cấm của TiO2, TS05, Ag(1%)-TS05, Ag(3%)-TS05 và Ag(5%)-TS05 

lần lượt được xác định là 3,15 eV, 3,18 eV, 3,17 eV, 2,93 eV và 2,89 eV. Các giá 

trị năng lượng vùng cấm thu được của mẫu TiO2 tinh khiết và TS05 khác nhau 
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không nhiều, do đó, vai trò chính của SiO2 là làm chậm tốc độ tái tổ hợp giữa e--

h- hơn là vai trò làm giảm năng lượng vùng cấm. Vai trò của Ag pha tạp trong 

vật liệu composite được thể hiện rõ ràng là năng lượng vùng cấm giảm khi tăng 

hàm lượng Ag pha tạp từ 1% đến 5%, do đó hoạt tính quang xúc tác dưới sự chiếu 

sáng của ánh sáng khả kiến sẽ được cải thiện. 

Kết quả quang phổ phát quang cho thấy cường độ phát quang của Ag(3%)-TS05 

giảm đi rất nhiều so với TiO2 và TS05, điều này có thể kết luận sự hiện diện Ag 

trong mẫu đã làm giảm tốc độ tái tổ hợp e--h+, thuận lợi cho quá trình quang xúc 

tác. Ánh xạ EDX được sử dụng để xác nhận sự hiện diện và xác định sự phân bố 

của Ag trên bề mặt TS05, các tín hiệu Ag, Ti, Si và O chỉ ra rằng các hạt nano 

Ag đã được kết hợp thành công trong chất xúc tác quang và lắng đọng đồng đều 

trên bề mặt TS05. Hàm lượng Ag thực tế có trong mẫu Ag (3%)-TS05 được phân 

tích bởi phương pháp ICP-MS, kết quả phân tích được trình bày ở Bảng 3.12. 

Trong phương pháp phân tích ICP-MS, hàm lượng Ag phân tích được là 3,01%, 

trong khi hàm lượng Ti chiếm 49,2%, như vậy tỉ lệ mol Ag:Ti là 2,7%. Như vậy 

sai số 10% so với số liệu lý thuyết (Ag:Ti = 3%). 

Bảng 3.1. Phần trăm khối lượng các nguyên tố trên điểm phân tích EDX và 

phương pháp ICP-MS của mẫu Ag(3%)- TS05 

STT Nguyên 

tố 

Khối lượng theo 

EDX (%) 

Khối lượng theo 

ICP-MS (%) 

Khối lượng lý 

thuyết (%) 

1 Ag  3,54 3,01  3,81 

2 Ti 58,66 49,20 56,47 

3 Si 1,73 2,70 1,86 

4 O 36,06 - - 

3.2.2. Hoạt tính quang xúc tác Ag-TiO2-SiO2 

Hoạt tính quang xúc tác của vật liệu pha tạp Ag được trình bày trên hình 3.21. 

Đối với các mẫu, mẫu có tỉ lệ pha tạp là 3% có hiệu suất phân hủy phenol cao 

nhất, đạt 97,4%. Với nồng độ ban đầu của phenol là 10 ppm, lượng xúc tác 1 g/L. 

pH môi trường từ pH = 3,01 đến pH = 9,94 chỉ ảnh hưởng nhẹ đến sự phân hủy 

phenol của xúc tác Ag(3%)-TS05. 
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Hình 3.29. a) Sự phân hủy phenol và b) Động học phân hủy phenol giả bậc 

nhất của TiO2 và Ag-TS05 

3.2.3. Phân tích sự đóng góp của các gốc tự do đến hiệu quả phân hủy phenol 

Các gốc hoạt động tương tác trong quá trình phân hủy phenol được phát hiện 

bằng cách thêm 1 mM AgNO3, 1 mM p-benzoquinone (BQ) và 1 mM EDTA để 

loại bỏ các gốc anion •OH, superoxide (•O2
-), và các lỗ trống (h+) tương ứng.  

 

Hình 3.3. Hiệu suất phân hủy phenol của TS05, Ag(3%)-TS05 với sự có mặt 

của chất bắt gốc tự do ở 240 phút 

Kết quả chỉ ra trong trường hợp của xúc tác TS05, sự phân hủy quang xúc tác 

chủ yếu được thúc đẩy bởi sự tham gia của các gốc •O2
- có hoạt tính cao. Đối với 

xúc tác Ag(3%)-TS05, ngoài •O2
- là gốc chi phối chính quá trình, gốc h+ cũng 

tham gia đáng kể vào quá trình phân hủy phenol. 

3.3. Vật liệu Ag-TiO2-SiO2 phủ lên monolith 
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3.3.1. Hình thái, cấu trúc của vật liệu Ag-TiO2-SiO2 phủ lên monolith 

Ảnh chụp SEM bề mặt của các mẫu monolith ban đầu, monolith đã phủ SiO2 và 

monolith phủ xúc tác được biểu diễn trên hình 3.38. Kết quả thu được chứng 

minh rằng SiO2 đã được phủ thành công trên monolith bằng cách nung ở 600°C 

và giúp lớp Ag(3%)-TS05 bám chặt trên đế nhờ liên kết Ti–O–Si và hạn chế việc 

chất xúc tác bị chôn bên trong lỗ xốp trên bề mặt monolith. Kết quả phân tích 

hàm lượng các nguyên tố trong mẫu Ag(3%)-TS05 bằng phương pháp EDX, các 

tín hiệu Ag, Ti, Si và O chỉ ra rằng các hạt Ag đã được kết hợp thành công trong 

chất xúc tác quang và lắng đọng đồng đều trên bề mặt TS05/S/M. 

 

 

 
Hình 3.38. Ảnh SEM bề mặt trong của các mẫu a,b) Monolith; c,d) S/M;  

e,f) Ag (3%)-TS05/S/M 

Kết quả chụp phổ Raman của mẫu Ag(3%)-TS05/S/M cho thấy các peak đều 

thuộc anatase TiO2, phù hợp với kết quả chụp XRD (mẫu bột). Điều này cho thấy 

mẫu Ag(3%)-TS05/S/M, được chế tạo bởi phương pháp phủ nhúng kết hợp với 

siêu âm, chỉ có 1 pha duy nhất là anatase TiO2. 

3.3.2. Hoạt tính quang xúc tác Ag-TiO2-SiO2 phủ lên monolith 
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Hoạt tính quang xúc tác của các mẫu được thể hiện trên hình 3.45. Hoạt tính của 

các mẫu xúc tác phủ trên monolith thấp hơn rất nhiều so với xúc tác dạng bột. 

Xúc tác Ag (3%)-TS05/S/M vẫn có hoạt tính cao nhất với hiệu suất phân hủy 

phenol là 49,5% sau 4 giờ chiếu xạ, trong khi Ag (1%)-TS05/S/M là 25,9% và 

Ag (5%)-TS05/S/M là 33,6%.  

 
Hình 3.45. Sự phân hủy phenol của Ag-TS05/S/M 

Ban đầu, khi chưa có sợi quang, nồng độ phenol còn lại sau khi xử lý bởi xúc tác  

Ag(3%)-TS05/S/M là 6,02 ppm, ứng với hiệu suất 39,8%. Tuy nhiên, sau khi 

chèn sợi quang vào, nồng độ phenol sau khi phân hủy giảm xuống mức 5,05 ppm, 

đạt hiệu suất 49,5% sau 4 giờ chiếu sáng, tương đương với mức tăng 24%.  

3.3.3. So sánh hiệu quả quang xúc tác của TS05/S/M dưới sự có mặt của PMS 

và PDS 

Các chất oxy hóa PDS và PMS được tiến hành thực nghiệm với các thông số 

nồng độ chất oxy hóa ban đầu là 1 mM. Kết quả cho thấy, trong cùng điều kiện 

thí nghiệm, sự hỗ trợ của PMS đến quá trình phân hủy phenol cao hơn đáng kể 

so với PDS. Cụ thể, nồng độ phenol chỉ còn 0,52 ppm sau 4 giờ chiếu xạ, ứng 

với hiệu suất 94,8%. Tương tự, khi có mặt của PDS thì nồng độ phenol còn  

5,6 ppm, hiệu suất đạt 44% sau 4 giờ chiếu sáng. Từ đây có thể chọn PMS để hỗ 

trợ cho quá trình phân hủy phenol cho các thí nghiệm tiếp theo. 

3.3.4. Ảnh hưởng hàm lượng PMS đến hiệu suất phân hủy phenol 
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Khảo sát ảnh hưởng hàm lượng PMS đến hiệu suất phân hủy phenol của xúc tác 

Ag(3%)-TS05/S/M với các giá trị nồng độ PMS từ 0,2 mM đến 2,0 mM. Kết quả 

cho thấy, PMS với nồng độ càng cao thì hiệu suất phân hủy phenol càng cao. 

Hiệu suất phenol đạt 99,5% sau 4 giờ chiếu xạ khi nồng độ PMS là 1,0 mM, sau 

đó tốc độ phân hủy phenol chậm lại khi nồng độ PMS càng tăng. Xu hướng trên 

có thể được giải thích, ban đầu khi chưa có PMS, khi chiếu xạ, trên bề mặt của 

xúc tác sẽ xảy ra sự phân tách của hai loại hạt, điện tử và lỗ trống: 

           TiO2 + hυ → e- + h+    (3.10) 

O2 + e- →•O2
−    (3.11) 

             H2O + h+ → •OH + H+     (3.12)  

Khi có mặt PMS, sẽ xảy ra các quá trình sau đây: 

HSO5
− + e- → •OH  + SO4

2−  (3.13) 

HSO5
− + e-  → SO4

•− + OH-  (3.14) 

HSO5
− + h+ → SO5

•− + H+   (3.15) 

Sau đó H2O và OH- hấp phụ trên bề mặt của xúc tác phản ứng với SO4
•− sinh ra 

gốc tự do •OH, được biểu diễn ở phương trình 3.16 và 3.17. 

SO4
•− + H2O → •OH +  SO4

2− + H+  (3.16) 

SO4
•− + OH-  → •OH +  SO4

2−    (3.17) 

Các gốc tự do •O2
−, •OH, h+ là các gốc có tính oxy mạnh, sẽ oxy hóa phenol thành 

những hợp chất trung gian trước khi khoáng hóa hoàn toàn thành CO2 và H2O. 

Khi nồng độ PMS càng cao, PMS sẽ phản ứng với các gốc SO4
•−sinh ra gốc SO5

•− 

(được thể hiện ở phương trình (3.18)), có hoạt tính oxy hóa yếu hơn do đó hiệu 

quả phân hủy phenol sẽ không tăng nữa và có thể chậm lại. 

SO4
•−+ HSO5

− → SO5
•− + SO4

2− + H+  (3.18) 

3.3.5. Phân tích chất trung gian 

Kết quả phân tích dung dịch phenol và chất trung gian sau khi bị phân hủy bởi 

xúc tác Ag(3%)-TS05/S/M với sự có mặt của PMS bằng phương pháp HPLC 

được trình bày trên hình 3.51. Thời gian lưu của phenol ở 14,335 phút và của BQ 

ở 9,369 phút. Ban đầu, mẫu không có sự hiện diện của BQ (Hình 3.51a), tuy 
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nhiên, khi có xúc tác và PMS mà chưa chiếu sáng, chất trung gian (BQ) bắt đầu  

xuất hiện với nồng độ 0,32 ppm (Hình 3.51b). Lượng BQ cao nhất được sinh ra  

là 1,85 ppm tại thời điểm 120 phút chiếu sáng, tuy nhiên, khi chiếu sáng tiếp tục, 

lượng phenol trong dung dịch và lượng BQ cũng giảm. Cụ thể, sau 240 phút chiếu 

sáng thì lượng phenol còn lại trong dung dịch là 1,37 ppm và lượng BQ được 

sinh ra là 1,14 ppm. Kết quả cho thấy, chỉ có BQ là chất trung gian xuất hiện 

trong quá trình phân hủy phenol, không có hydroquinone và catechol như những 

tài liệu tham khảo đề cập.   

 

 

Hình 3.4. Sắc ký đồ HPLC của phenol và chất trung gian sinh ra từ quá trình 

quang xúc tác phân hủy phenol của xúc tác Ag(3%)-TS05/S/M-PMS theo thời 

gian chiếu xạ: a) ban đầu; b) 60 phút tối; c) 120 phút và d) 240 phút. 

3.3.6. Sự phân hủy phenol trong các hệ thống phản ứng khác nhau 

Sự phân hủy phenol trong các hệ thống phản ứng khác nhau được thể hiện trên 

hình 3.52. Trong nghiên cứu này, đã tiến hành các thí nghiệm để đánh giá hoạt 

tính xúc tác của Ag(3%)-TS05/S/M và kích hoạt PMS để phân hủy phenol. Kết 

quả cho thấy rằng khi chỉ sử dụng PMS, phenol bị phân hủy không đáng kể, cho 

thấy rằng PMS có hoạt tính yếu. Tương tự, khi chỉ sử dụng xúc tác một mình 
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trong dung dịch phenol, không có PMS và không chiếu sáng, có một sự thay đổi 

nhẹ nồng độ phenol. Tuy nhiên, khi kết hợp quang xúc tác và PMS, hiệu quả 

phân hủy phenol đã tăng lên đáng kể.  

Sử dụng Ag(3%)-TS05/S/M làm xúc tác, nồng độ phenol còn lại trong các hệ 

thống khác nhau đã được đo sau 4 giờ phản ứng. Nồng độ phenol còn lại sau phản 

ứng khoảng 9 ppm, ứng với hiệu suất là 10% trong hệ thống chỉ có Ag(3%)-

TS05/S/M. Trong khi đó, nồng độ phenol còn 9,3 ppm (đạt 7%) và 9,2 ppm (đạt 

8%)  khi hệ thống chỉ có PMS và PMS-UVA tương ứng. Nồng độ phenol còn lại 

sau phân hủy đối với g(3%)-TS05/S/M-UVA và xúc tác Ag(3%)-TS05/S/M-

PMS-UVA lần lượt là 5,05 ppm (49,5%) và 0.05 ppm (99,5%). Theo Hình 3.52, 

trong giai đoạn hấp phụ, nồng độ phenol giảm 10% trong hệ thống chỉ có xúc tác, 

trong khi đối với hệ thống có cả xúc tác và PMS là khoảng 20%. Điều này có thể 

do PMS cũng là một chất oxy hóa, có khả năng oxy hóa phenol, nên khi có mặt 

của PMS, nồng độ phenol giảm nhiều hơn trong trường hợp chỉ có xúc tác.  

 

Hình 3.52. a) Sự phân hủy phenol theo thời gian; b) Động học phân hủy phenol 

giả bậc nhất ở các hệ thống phản ứng khác nhau trong 120 phút 

Có thể thấy rằng chất xúc tác Ag(3%)-TS05/S/M có hiệu quả phân hủy phenol 

được cải thiện dưới ánh sáng UVA (49,5%) và hiệu quả được tăng cường hơn 

nữa khi kết hợp thêm PMS (99,5%). Điều này cho thấy rằng kết hợp giữa xúc tác 

và kích hoạt PMS/UVA là một phương pháp hiệu quả để phân hủy các chất độc 

hại như phenol. Tuy vậy dư lượng PMS còn lại sau quá trình phân hủy phenol 
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cũng đáng quan tâm, phải đảm bảo dư lượng PMS được giảm xuống đến mức an 

toàn trước khi thải ra môi trường.  

3.3.7. Khả năng tái sử dụng xúc tác dưới sự có mặt của PMS 

Trong ứng dụng thực tế, đánh giá độ bền của xúc tác là một yếu tố quan trọng 

không kém hoạt tính quang xúc tác. Khả năng tái sử dụng của xúc tác  

Ag(3%)-TS05/S/M được trình bày trên hình 3.54. Nhìn trên hình cho thấy, hiệu 

quả phân hủy phenol giảm nhẹ qua các chu kỳ sử dụng. Nồng độ phenol còn lại 

sau 4 giờ chiếu sáng ở các chu kỳ như sau: 0,05 ppm (chu kỳ 1), 0,39 ppm (chu 

kỳ 2), 0,39 ppm (chu kỳ 3) và 0,79 ppm (chu kỳ 4), ứng với hiệu suất ở các chu 

kỳ lần lượt là 99,5%, 96,1%, 96,1% và 92,1%. 

 

Hình 3.5. Khả năng tái sử dụng của xúc tác Ag(3%)-TS05/S/M (1 mM PMS) 

So sánh kết quả đo nồng độ phenol sau khi xử lý bằng hai phương pháp HPLC 

và UV-Vis. Kết quả cho thấy sự khác biệt giữa hai phương pháp không đáng kể 

và hiệu suất phân hủy phenol chênh lệch nhau không nhiều. Do đó, các kết quả 

đo bằng phương pháp UV-Vis trong nghiên cứu có độ tin cậy cao. 

KẾT LUẬN VÀ KIẾN NGHỊ 

1. Kết luận 
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Các kết quả nghiên cứu trình bày cho thấy mục tiêu chính của luận án đề ra cơ 

bản đã đạt được: Chế tạo được vật liệu composite TiO2-SiO2 biến tính bởi Ag với 

thành phần phù hợp. cố định trên bề mặt monolith tổ ong, có hoạt tính quang xúc 

tác phân hủy phenol trong nước đáng kể và có thể dễ dàng hoạt hóa để tái sử dụng 

nhiều lần. Vai trò tích cực của sợi quang dẫn sáng vào các kênh monolith tổ ong 

và chất oxy hóa phụ trợ potassium monopersulfat (PMS) bước đầu chỉ ra khả 

năng ứng dụng kết quả nghiên cứu của luận án vào thực tiễn xử lý dư lượng 

phenol trong nước. 

Nỗ lực nghiên cứu tổng hợp vật liệu composite TiO2-SiO2 hoặc Ag-TiO2-SiO2 

trực tiếp trên bề mặt monolith tổ ong nhằm mục đích nâng cao độ bám dính, độ 

bền của lớp vật liệu này không đưa đến kết quả mong muốn.  

Mục tiêu của luận án đã đạt được là qui trình chế tạo gồm 2 giai đoạn:  

i) Chế tạo vật liệu Ag-TiO2-SiO2 dạng bột bằng phương pháp sol-gel với các 

thông số tối ưu kết quả luận án chỉ ra. Đáng kể nhất là thành phần vật liệu 

cho hiệu suất quang xúc tác phân hủy phenol trong nước cao nhất trong điều 

kiện khảo nghiên cứu – tỉ lệ mol Ti:Si là 95:5, Ag/Ti là 3% – và điều kiện 

nung sản phẩm: Nhiệt độ 500 °C, thời gian 2 giờ. 

ii) Cố định sản phẩm từ giai đoạn 1 lên bề mặt monolith tổ ong (đã phủ lót một 

lớp nền SiO2 để tăng bề mặt riêng và khả năng bám dính) bằng phương pháp 

nhúng phủ lặp lại có hỗ trợ siêu âm, mô tả chi tiết trong luận án. 

Hiệu suất xử lý phenol trong nước của lớp phủ Ag-TiO2-SiO2/SiO2/monolith ở 

điều kiên nghiên cứu của luận án (nồng độ phenol ban đầu 10 ppm, chiếu đèn 

LED 100 W phát tia UVA thời gian 4 giờ) chỉ đạt 39,8%, chưa thể hiện khả năng 

ứng dụng thực tiễn tuy đã đáp ứng nhu cầu thu hồi tái sử dụng vật liệu xúc tác. 

Hiệu suất xử lý phenol trong nước của lớp phủ Ag-TiO2-SiO2/SiO2/monolith ở 

điều kiện nêu trên được cải thiện rõ rệt – gần gấp đôi – lên 49,5% khi gắn thêm 
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sợi quang vào các kênh trong monolith tổ ong. Sơ bộ có thể nhận định là phương 

thức gắn nối sợi quang trong luận án góp phần tăng gấp đôi hiệu quả sử dụng 

quang năng ở điều kiện khảo sát. 

Khả năng ứng dụng thực tiễn xử lý phenol trong nước của lớp phủ Ag-TiO2-

SiO2/SiO2/monolith được tăng cường rõ rệt khi sử dụng hóa chất phụ trợ. 

Potassium monopersulfat (PMS) ở nồng độ 1 mM góp phần làm tăng gấp đôi 

hiệu quả xử lý phenol trong nước, từ 49,5% nêu trên lên 99,5%. 

Khả năng tái sử dụng lớp phủ Ag-TiO2-SiO2/SiO2/monolith được xác nhận. Hiệu 

quả xử lý phenol trong nước sau 4 lần tái sử dụng ở cùng điều kiện chỉ giảm 8%.  

2. Kiến nghị 

Tuy mục tiêu chính của luận án cơ bản đã đạt được, luận án còn một số thiếu sót 

cần được nghiên cứu sâu hơn, rõ rệt nhất là:  

- Kỹ thuật nhúng phủ lặp lại để cố định vật liệu composite Ag-TiO2-SiO2 lên bề 

mặt SiO2/monolith tổ ong cũng như nhúng phủ tạo lớp lót SiO2 lên bề mặt 

monolith tổ ong còn khá đơn giản, tuy có sử dụng hỗ trợ siêu âm. Độ đồng đều 

của lớp phủ dọc ống monolith chưa được đảm bảo là một trong các nguyên nhân 

làm hiệu quả xử lý phenol thấp (39,8% khi không có sợi quang, 49,5% khi có sợi 

quang). 

- Vai trò của sợi quang gắn vào các kênh monolith còn chưa được nghiên cứu 

một cách hệ thống, chưa so sánh hiệu quả sử dụng các loại sợi quang khác nhau 

cũng như phương thức, số lượng sợi quang đưa vào các kênh monolith. 

- Chưa xác định, đánh giá ảnh hưởng (nếu có) của hóa chất phụ trợ PMS tới các 

đặc trưng của lớp phủ Ag-TiO2-SiO2 trên bề mặt SiO2/monolith tổ ong, cũng như 

ảnh hưởng của sản phẩm chuyển hóa phenol trong nước sau xử lý với hệ xúc tác 

quang này. 


