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Khả năng quang xúc tác và thu hồi của vật liệu tổ hợp 
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Trường Đại học Mỏ - Địa chất 
 

TÓM TẮT 

Coban ferrit CoFe2O4 được chế tạo bằng phương pháp sol-gel. Sau đó, vật liệu tổ hợp Ag3PO4/CoFe2O4 
được chế tạo bằng phương pháp thủy nhiệt từ CoFe2O4 đã được tạo ra trước đó và các tiền chất AgNO3 và 
Na2HPO4. Cấu trúc và thành phần của vật liệu được khảo sát thông qua phép đo giản đồ nhiễu xạ tia X 
(XRD) và phổ tán sắc năng lượng (EDS). Hình thái vật liệu được quan sát qua chụp ảnh hiển vi điện tử 
quét (SEM). Khả năng quang xúc tác và thu hồi của vật liệu Ag3PO4/CoFe2O4 được đánh giá thông qua sự 
suy giảm nồng độ Rhodamine B trong dung dịch. Kết quả cho thấy, vật liệu tổ hợp tồn tại đồng thời hai 
pha cấu trúc của Ag3PO4 và CoFe2O4. Quan sát thấy các hạt CoFe2O4 có kích thước 15-18 nm, bám trên 
các hạt Ag3PO4 kích 250-350 nm. Vật liệu tổ hợp Ag3PO4/CoFe2O4 phân hủy 95,5% RhB sau 75 phút chiếu 
sáng và tỉ lệ thu hồi vật liệu đạt 84,3-92,5%. 
 
Từ khóa: Bạc photphat; vật liệu tổ hợp; Ag3PO4/CoFe2O4; quang xúc tác; thu hồi bằng từ trường. 

1. Mở đầu 

Bạc photphat (Ag3PO4) được chú ý sau khi được phát hiện năm 2010 về khả năng quang xúc tác rất cao 
của nó (Yi, Ye et al. 2010). Khả năng ứng dụng của vật liệu này xuất phát từ các đặc trưng cấu trúc, hình 
thái bề mặt và năng lượng vùng cấm. Ag3PO4 có cấu trúc tinh thể dạng lập phương, thuộc nhóm không gian 
P4-3n. Trong cấu trúc này, mỗi nguyên tử P hay Ag đều liên kết với 4 nguyên tử O tạo thành các tứ diện 
PO4 và AgO4, mỗi nguyên tử O liên kết với 3 nguyên tử Ag và 1 nguyên tử P xung quanh (Kahk, Sheridan 
et al. 2014, Botelho, Sczancoski et al. 2015). Đám mây điện tử lớn của PO4

3- sẽ hút các lỗ trống và đẩy các 
điện tử làm phân tách các cặp điện tử-lỗ trống, tạo nên hiệu ứng quang xúc tác của vật liệu Ag3PO4 (Ma, 
Lu et al. 2011). 

Do độ rộng vùng cấm hẹp, vật liệu Ag3PO4 có khả năng quang xúc tác rất cao trong quá trình tách O2 từ 
nước cũng như phân hủy thuốc nhuộm hữu cơ khi được kích thích bằng ánh sáng khả kiến. Độ rộng vùng 
cấm của Ag3PO3 khoảng 2,36 eV nếu coi chuyển mức năng lượng là gián tiếp, còn trong trường hợp coi 
chuyển mức năng lượng là trực tiếp thì độ rộng vùng cấm khoảng 2,43 eV (Yi, Ye et al. 2010). Do vậy, 
Ag3PO4 có thể hấp thụ bức xạ với bước sóng nhỏ hơn 530 nm và mở rộng sang vùng ánh sáng khả kiến.  

Gần đây, một vài nghiên cứu về vật liệu tổ hợp giữa Ag3PO4 và vật liệu từ đã được công bố. Việc tổ 
hợp Ag3PO4 với vật liệu từ, một mặt tạo ra quá trình chuyển điện tử, lỗ trống qua lại giữa Ag3PO4 và vật 
liệu từ dẫn đến giảm sự tái hợp các cặp điện tử-lỗ trống, từ đó làm tăng hiệu ứng quang xúc tác. Mặt khác, 
thành phần vật liệu từ trong cấu trúc tổ hợp làm cho vật liệu tổ hợp có thể được thu hồi bằng từ trường 
(Gan, Xu et al. 2016, Abroshan, Farhadi et al. 2018, Dong, Wang et al. 2018). Theo báo cáo của nhóm tác 
giả Abroshan (Abroshan, Farhadi et al. 2018), vật liệu tổ hợp Ag3PO3/MnFe2O4 (30 wt% MnFe2O4) đã phân 
hủy đến 98% methylthioninium choloride (MB) sau 82 phút chiếu sáng bằng ánh sáng Mặt trời có cường 
độ sáng trung bình 185 mW/cm2. Vật liệu Ag3PO3/MnFe2O4 có tính sắt từ với từ độ bão hòa 24,4 emu/g, 
nhỏ hơn nhiều so với từ độ bão hòa của MnFe2O4 do Ag3PO4 không có từ tính. Tuy nhiên, với từ tính có 
được, vật liệu Ag3PO3/MnFe2O4 dễ dàng được tách khỏi dung dịch MB bằng từ trường 0,1 T. 

Trong nghiên cứu này, chúng tôi tổng hợp vật liệu tổ hợp Ag3PO4/CoFe2O4 và đánh giá hiệu suất quang 
xúc tác, khả năng thu hồi vật liệu bằng từ trường thông qua việc phân hủy Rhodamine B trong dung dịch. 

2. Phương pháp nghiên cứu 
2.1. Thực nghiệm 

Vật liệu CoFe2O4 được chế tạo bằng phương pháp sol-gel. Hoà tan C6H8O7 vào 45 ml nước cất. Thêm 
4,4 g Co(NO3)2.6H2O và 12,3 g Fe(NO3)3.9H2O vào dung dịch C6H8O7, khuấy hỗn hợp ở 80 °C trong 2 giờ 
thu được sol. Nhỏ 1,5 ml ethylene glycol vào sol, tiếp tục khuấy từ ở 80 °C trong 3 giờ thu được gel ướt. 

 
 
*Tác giả liên hệ 
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Sấy gel ướt ở nhiệt độ 100 °C thu được gel khô. Gel khô được nung ở nhiệt độ 900 °C trong 5 giờ sau đó 
được nghiền để thu được CoFe2O4 dạng bột. 

Vật liệu tổ hợp Ag3PO4/CoFe2O4 (APO/CFO) được tổng hợp bằng phương pháp thuỷ nhiệt. Các bước 
chế tạo vật liệu liệu tổ hợp APO/CFO như sau: Hoá chất Na2HPO4, AgNO3 và CoFe2O4 được chuẩn bị theo 
số liệu ở Bảng 1. Hoà tan Na2HPO4 và AgNO3 vào nước cất theo số liệu đã tính toán, sau đó khuấy từ trong 
10 phút thu được dung dịch Na2HPO4 và dung dịch AgNO3. Đổ CoFe2O4 vào dung dịch Na2HPO4 lắc đều 
tay thu được hỗn hợp 1. Nhỏ từ từ dung dịch AgNO3 vào hỗn hợp 1 thu được hỗn hợp 2. Hỗn hợp 2 được 
thuỷ nhiệt ở 160 °C trong 3 giờ rồi để nguội, lọc rửa và sấy khô thu được vật liệu APO/CFO. 

  
Hình 1. Sơ đồ quy trình chế tạo vật liệu CFO bằng phương pháp sol-gel và quy trình chế tạo vật liệu 

APO/CFO bằng phương pháp thủy nhiệt. 
Bảng 1. Số liệu khối lượng, thể tích hóa chất AgNO3, Na2HPO4, CoFe2O4 theo tỉ lệ mol và kí hiệu mẫu. 

TT Kí hiệu 
Tỉ lệ mol 

APO:CFO 
AgNO3 Na2HPO4 CoFe2O4 

m (g) V (ml) m (g) V (ml) m (g) 
1 C9:1 9:1 1,9548 50,03 0,8168 25,02 0,1 
2 C8:2 8:2 0,8689 46,49 0,3630 23,25 0,1 
3 C7:3 7:3 0,5068 49,72 0,2118 24,86 0,1 
4 C6:4 6:4 0,3258 54,80 0,1361 24,40 0,1 
5 C5:5 5:5 0,2172 51,14 0,0907 25,57 0,1 

2.2. Phương pháp phân tích 
Cấu trúc của vật liệu được khảo sát bởi phép đo giản đồ nhiễu xạ tia X thực hiện trên hệ đo D8-Advance 

với bức xạ Cu-Kα. Phổ tán sắc năng lượng tia X được thực hiện tại Trung tâm thí nghiệm và phân tích công 
nghệ cao, Trường Đại học Mỏ - Địa chất. Hình thái bề mặt của vật liệu Ag3PO4 được thực hiện bởi phép 
đo SEM thực hiện trên hệ Hitachi S-4800. Khả năng quang xúc tác của vật liệu được đánh giá thông qua 
phép đo phổ truyền qua tại bước sóng 552 nm trên máy Jassco L1 tại phòng thí nghiệm Trung tâm Khoa 
học và Công nghệ Nano, Trường Đại học Sư phạm Hà Nội.  

3. Kết quả và thảo luận  

   
Hình 2. Giản đồ XRD của các mẫu Ag3PO4 chế tạo ở các điều kiện khác nhau 

Giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) của các mẫu APO, mẫu CFO và mẫu tổ hợp APO/CFO với góc nhiễu xạ 
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2θ từ 10-80o  được trình bày trên Hình 2. Đối với mẫu 
APO, có xuất hiện các đỉnh tại 2 = 20,8; 30,1; 33,2; 
36,4; 42,1; 57,1; 62,7;… ứng với họ mặt phẳng 
(110), (200), (210), (211), (220), (321), (400),… phù 
hợp với thẻ chuẩn JCPDS số 06-0505. Điều này chứng 
tỏ mẫu APO chế tạo có cấu trúc lập phương tâm khối 
và thuộc nhóm không gian P4-3n. Với mẫu CFO, có 
thể thấy các đỉnh tại 2 = 30,1; 35,4; 43,5; 57,1 và 
62,7 ứng với họ mặt phẳng (220), (311), (400), (511) 
và (440) phù hợp với thẻ chuẩn JCPDS số 22-1086 của 
pha tinh thể CFO thuộc nhóm không gian 𝐹𝑑3̅𝑚. Giản 
đồ XRD của các mẫu composite thể hiện các đỉnh 
nhiễu xạ tương ứng với cả APO, CFO và không quan 
sát thấy các đỉnh tạp chất nào khác, chứng tỏ rằng vật 
liệu CFO và vật liệu tổ hợp APO/CFO đã được chế tạo 
thành công. 

Thành phần hoá học của vật liệu CFO và các vật liệu 
tổ hợp APO/CFO được xác định bằng phổ tán sắc năng lượng tia X tại 3 vùng khác nhau, kết quả được thể 
hiện ở Hình 3. Hình 3 cho thấy, các đỉnh phổ ứng với nguyên tố Ag, P, O, Co, Fe đều xuất hiện, điều này 
chứng tỏ vật liệu tổ hợp APO/CFO có chứa các thành phần hoá học mong muốn. Cường độ đỉnh ứng với 
nguyên tố O, Fe và Co tăng dần khi giảm tỉ lệ mol APO:CFO từ 9:1 đến 5:5 trong khi đó cường độ đỉnh 
ứng với nguyên tố P, Ag giảm dần khi giảm tỉ lệ mol APO:CFO. 

 
Hình 4. Ảnh SEM của các mẫu APO, mẫu CFO, mẫu C9:1, mẫu C7:3 và mẫu C5:5. 

Hình dạng, kích thước các hạt APO, CFO và APO/CFO được được quan sát thông qua ảnh SEM được 
thể hiện trong Hình 4. Ảnh của CFO cho thấy nó có dạng giả cầu, khá đồng đều, kích thước hạt khoảng 15-
18 nm, dễ dàng nhận thấy có sự co cụm của các đám hạt. Còn các hạt APO có cũng có dạng hình giả cầu, 
khá đồng đều và có kích thước hạt khoảng 250-350 nm. Tuy nhiên, vẫn có một số hạt có kích thước lớn 
hơn hẳn, khoảng 500 nm. Với các mẫu vật liệu tổ hợp APO/CFO, các hạt CFO nhỏ bám trên các hạt APO, 
có sự phân tán đều và bám dính của CFO lên bề mặt APO. Ở mẫu C9:1, quan sát thấy số hạt CFO bám dính 
trên hạt APO ít hơn mẫu C7:3 và mẫu C5:5. Chúng tôi hy vọng rằng, nhờ có các hạt CFO bám dính chắc 
vào các hạt APO mà vật liệu composite có thể dễ dàng thu hồi bằng từ trường.  

Khả năng quang xúc tác của các hệ vật liệu được thử nghiệm với dung dịch Rhodamine B (RhB) có 
nồng độ 10 ppm, dưới sự kích thích của ánh sáng đèn Xenon. Đầu tiên, 0,06 g vật liệu được cho vào 100 
ml dung dịch RhB, khuấy từ trong điều kiện không chiếu ánh sáng trong thời gian 30 phút để vật liệu đạt 
trạng thái hấp phụ bão hòa. Sau đó dung dịch được đem ra chiếu sáng, cứ sau 15 phút, một lượng nhỏ dung 
dịch được lấy ra, li tâm lọc kết tủa và đem đo xác định nồng độ RhB còn lại trong dung dịch. Hiệu suất 
phân hủy RhB của các vật liệu tổ hợp APO/CFO theo tỉ lệ mol được đánh giá thông qua tỉ số nồng độ C/C0 
và được biểu diễn trên Hình 5. Kết quả cho thấy, sau 10 phút khuấy tối, nồng độ RhB trong dung dịch giảm 
khoảng 12-16% tuỳ thuộc vật liệu tổ hợp APO/CFO. Từ 10 phút đến 30 phút, mẫu được tiếp tục khuấy tối, 
nồng độ RhB của hệ mẫu gần như không đổi. Điều này chứng tỏ tất cả các mẫu đạt trạng hấp phụ bão hoà 
sau 10 phút khuấy tối.  

Hình 3. Kết quả phân tích EDS của mẫu 
CFO, mẫu C9:1, mẫu C7:3 và mẫu C5:5. 
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Khi giảm tỉ lệ mol APO:CFO từ 9:1 đến 5:5 thì hiệu suất 
quang xúc tác của vật liệu tổ hợp giảm. Có thể lấy dữ liệu sau 
75 phút chiếu sáng để so sánh. Hiệu suất quang xúc tác tăng dần 
của các mẫu theo thứ tự C5:5, C6:4, C3:7, C2:8 và C9:1. Vật 
liệu tổ hợp C9:1 cho kết quả quang xúc tác cao nhất, sau 75 phút 
chiếu sáng đã đạt hiệu suất phân hủy 95,5%. Chúng tôi cho rằng 
có 2 nguyên nhân dẫn tới việc giảm hiệu suất quang xúc 
tác như sau: Thứ nhất, từ kết quả SEM cho thấy các 
mẫu C7:3 và mẫu C5:5 có số hạt CFO bám trên bề mặt 
hạt APO nhiều hơn mẫu C9:1. Số hạt bám trên APO 
tăng sẽ che chắn ánh sáng kích tích tiếp xúc với APO dẫn tới bề 
mặt hạt APO được tiếp xúc với ánh sáng kích thích giảm làm 
cho hiệu suất quang xúc tác giảm. Thứ hai, khối lượng mẫu dùng 
đề quang xúc tác là 0,06 g. Khi tỉ lệ mol CFO tăng thì khối lượng 
CFO trong vật liệu tổ hợp tăng và khối lượng APO giảm khiến 
cho hiệu suất trong các lần quang xúc tác giảm. Tuy vậy, các 
mẫu vật liệu APO/CFO vẫn cho hiệu suất quang xúc tác cao so với một số vật liệu quang xúc tác khác.  

 
Hình 6. Tỉ lệ thu hồi của vật liệu tổ hợp APO/CFO sau quang xúc tác lần thứ nhất. 

Để đánh giá khả năng thu hồi và tính ổn định của vật liệu tổ hợp APO/CFO, các thí nghiệm thu hồi và 
quang xúc tác lặp lại đã được thực hiện. Hình 6 cho kết quả về tỉ lệ thu hồi vật liệu tổ hợp APO/CFO bằng 
từ trường sau khi thực hiện phản ứng quang xúc tác. Khối lượng mẫu thu hồi sụt giảm từ 7,5% đến 15,7%. 
Lượng mẫu bị thất thoát do quá trình lọc rửa và lượng mẫu còn bám lại cốc đựng khi lấy mẫu. Để đánh giá 
sự ổn định của vật liệu tổ hợp APO/CFO sau khi đã thực hiện phản ứng quang xúc tác, mẫu C9:1 sau khi 
thu hồi, được quang xúc tác lặp lại lần 2, lần 3. Hiệu suất quang xúc tác của vật liệu tổ hợp C9:1 sau 3 chu 
kì quang xúc tác với 75 phút chiếu sáng trong cùng điều kiện được thể hiện trên Hình 7.  

 
Hình 7. Hiệu suất quang xúc tác của mẫu C9:1 sau 3 chu kì với 75 phút chiếu sáng. 

Kết quả cho thấy, sau 3 chu kì, mẫu C9:1 vẫn cho hiệu suất quang xúc tác tốt. Cụ thể, lần quang xúc tác 
thứ 2, mẫu cho hiệu suất 74,4% và ở lần 3, mẫu cho hiệu suất 66,2%. Sau khi quang xúc tác, mẫu được thu 
hồi dễ dàng bằng nam châm và tỉ lệ thu hồi mẫu sau 3 chu kì quang xúc tác được thể hiện trên Hình 8. Khối 
lượng của mẫu giảm 15,7% đến 24,7% cho thấy khả năng thu hồi vật liệu bằng nam châm tốt. Điều này 
chứng tỏ vật liệu tổ hợp APO/CFO chế tạo được có tính ổn định, có khả năng thu hồi và hiệu suất quang 
xúc tác cao. 

4. Kết luận 
Trong nghiên cứu này, chúng tôi đã tổng hợp thành công vật liệu tổ hợp Ag3PO4/CoFe2O4. Đã đánh giá 

được khả năng phân hủy RhB của các mẫu vật liệu với tỉ lệ tổ hợp khác nhau. Trong đó, vật liệu tổ hợp  

Hình 5. Đồ thị biểu diễn sự phụ thuộc C/Co của 
dung dịch RhB theo thời gian dưới ánh sáng đèn 

Xenon. 

Hình 8. Tỉ lệ thu hồi của mẫu C9:1 
sau 3 chu kì quang xúc tác. 
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Ag3PO4/CoFe2O4 với tỉ lệ 9/1 cho hiệu suất quang xúc tác cao nhất, phân hủy 95,5% chất hữu cơ sau 75 
phút chiếu sáng. Vật liệu có thể được thu hồi trên 90% bằng từ trường và vẫn đạt hiệu suất cao khi phân 
hủy chất hữu cơ sau khi được thu hồi và sử dụng lại.  
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ABSTRACT 

Photocatalysis and magnetic separation of Ag3PO4/CoFe2O4 
composite materials 

 
Nguyen Manh Hung*, Dao Viet Thang, Nguyen Thi Dieu Thu, Ho Quynh Anh 

Hanoi University of Mining and Geology 
 

Cobalt ferrite CoFe2O4 was prepared by sol-gel method. The Ag3PO4/CoFe2O4 composite material was 
prepared by hydrothermal method from the previously generated CoFe2O4 and the precursors AgNO3 and 
Na2HPO4. The structure and elemental composition of the materials were investigated through X-ray 
diffraction (XRD) and energy dispersive spectroscopy (EDS), respectively. The material morphology was 
observed by scanning electron microscopy (SEM). The photocatalytic ability and magnetic separation of 
Ag3PO4/CoFe2O4 composite materials was evaluated through the reduction of Rhodamine B concentration. 
The results show that, the composite material have two phases of Ag3PO4 and CoFe2O4. Size of CoFe2O4 
particles were 15-18 nm and size of Ag3PO4 particles were 250-350 nm. Ag3PO4/CoFe2O4 composite 
material decomposes 95.5% Rhodamine B after 75 minutes of light and the material recovery rate reaches 
84.3-92.5%. 
 
Keywords: Silver phosphate; composite; Ag3PO4/CoFe2O4; photocatalyst; magnetic separation. 
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