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SUMMARY

SYNTHESIS OF BiVO4/Ta;05/g-C3Ny COMPOSITE PHOTOCATALYST APPLYING
FOR THE TREATMENT OF POLLUTED ORGANIC COMPOUND

BiVOy/Ta>0s/g-C3Ny (BTC) multiphase composite photocatalysts were synthesized by hydrothermal and
solid-phase methods for photocatalytic degradation of rhodamine B (RhB) under visible light
irradiation. The physical and photophysical properties of the g-C:N4 BiVO, Ta;Os and
BiVO4/Ta>0s/g-C3Ny hybrid materials were investigated by X-ray diffraction (XRD), ultraviolet—
visible absorption spectroscopy (UV-Vis), photoluminescent spectroscopy (PL), and transmission
electron microscopy (TEM). We also investigated that photocatalytic performance of these BTC
materials were highly dependent on the weight ratio of these used precursors. The optimized
(NH,),CO:BiVOy: Ta>Os weight ratio for a dramatic photocatalytic enhancement of the BTC was 4:1:1
(BTC-4).

Keywords: BiVO,, g-C3Ny, Ta>0s, visible light, photocatalytic activity, rhodamine B, recombination.

1. PAT VAN DE clru bién tinh g-C3N4 va BiVOy bang nhiéu tac
Gan day, graphit cacbon nitrua (g-C3Ni, mot nhan bién tinh khac nhau. Dic biét, trong thoi
dang chit ban din polyme hitu co khong kim gian gan day, cac vat litu g-C3Ny va BiVO,
loai, ¢6 ciu triic 16p nhu graphen) va bitmut dugc nghién ctru lai ghép voi cac vt liéu ban
octovanadat (BiVOs) da thu hat nhiéu su quan dan khac tao ra cac hé vat liéu lai ghép thé hé
tdm nghién ctru trong viéc Ung dung lam vat méi nhu 2-C3N4/TiO2/BiVOy, g-
liéu xuc tac quang tach nudc va phan huy cac C3NJ/CNT/BiVO,, g-C:Ni/Ag/BiVO, nham
cht hitu co 6 nhidm trong ving 4nh sang lam giam sy tai t6 hop cac cdp electron va 15
nhin thay [1-9]. Céc vat liéu nay c6 loi thé 1a trbng quang sinh, dan dén lam ting hoat tinh
nang lugng ving cdm hep (1an luot khoang 2,7 quang x\c tac clia cac vat lidu lai ghép. Cac két
va 2,4 eV) [4, 5, 8]. Tuy nhién, ca g-CsN4 va qua nghién ctru thu dugc cho thy, cac vat liéu
BiVO, tinh khiét déu c6 toc d6 tai tb hop cip lai ghép thé hé méi déu co hoat tinh quang xuc
dién tir va 16 tréng quang sinh khé cao, dan dén tac cao hon nhiéu so véi cac hop phan riéng 1¢
hi€u qua quang xuc tic khong thuc sy cao trong vung anh sang nhin thay [10-13].

trong vung 4anh sang nhin thdy. Dé khic phuc Nhu vay, viéc bién tinh g-C3Ny va BiVO, bing

nhugc diém trén, nhiéu nha khoa hoc da nghién
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céc tac nhan bién tinh phu hop s& lam giam sy
tai to hop cua cip electron va 16 trong quang
sinh ciia cac vat liéu ban din nay dan dén gia
tang hiéu qua quang xuc tic cua ching trong
ving anh sang nhin thay. Trong nghién ctru
nay, dé khic phuc nhuogc diém cua tung vat
liéu riéng 1é, chung toi tién hanh tong hop vat
liéu xuc tac quang compozit BiVO4/Ta,0s/g-
C:3N4 nham khic phyc nhitng nhuoc diém néu
trén, phat huy hiéu qua quang xlc tic cua
ching trong viing anh sang nhin thay.

2. THUC NGHIEM

2.1. Téng hop vt liéu

2.1.1. Téng hop vit ligu g-C3Ny tiv ure

Cho uré vao cbi ma ndo nghién min, sau dé
cho vao chén s, boc kin bang nhiéu 16p gidy
trang nhom (nham ngan can sy thing hoa cia
tién chét ciing nhu 1am ting cudng sy ngung
két tao thanh g-C3N,), nung néng & 530 °C
trong 1 gio v6i toe do gia nhiét 5 °C/phut. Sau
do, 10 dugc dé ngudi ty nhién dén nhiét do
phong, thu dugc bdt mau vang 1a g-C3Na.

2.1.2. Téng hop vt ligu BiVO;

5 mmol Bi(NO3);.5H,O dugc hoa tan hoan
toan trong 10 mL axit nitric, khudy lién tuc
trong 30 phat. Pong thoi, 5 mmol NH4VOs;
cling dugc dem hoa tan hoan toan trong 60 mL
nudc nong 6 80 °C. Cho dung dich NH4VO;
vao dung dich Bi(NOs3)3, dem si€u am trong 20
phiit va khudy trong 30 phtt. Sau khi hinh
thanh dung dich huyén phu mau vang, diéu
chinh gia tri pH dén 9 bang dung dich NH;.
Hon hop bot nhio dugc khuéy lién tuc trong 2
gi0, dem thuy nhiét trong binh Teflon ¢ nhiét
d6 140 °C va duy tri trong 20 gio. Bot nhédo thu
dugc dem ly tam, rira bang nudc cit hai 1an va
ethanol, sdy kho trong khong khi & 60 °C trong
12 gio. Méu bot sau khi sdy dem nung & 600
°C trong 2 gi® vdi toc do gia nhiét 5 °C/phut,
thu dugc vat liéu BiVO4[14].
2.1.3. Téng hop vit
BiVO«/Ta:05/8-C3N4

Tién chit bot Ta,Os (99,9% - Sigma Aldrich)
va BiVO, dugc cho vao binh Teflon, qua trinh

ligu compozit

thuy nhiét dugc duy tri & 140 °C trong 2 gio ,
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sau d6 dé ngudi ty nhién dén nhiét do phong.
Hon hop sau khi thiiy nhiét dem li tAm, rira
sach bang nuéc cit nhidu lan va siy kho &
nhiét d6 80 °C trong 12 gid. San pham thu
dugc dem nghién min véi ure theo ti 1& khdi
luong (NH2)2CO : BiVO4: Ta,Os lax : 1 : 1,
sau d6 cho vao chén st, boc kin bang nhiéu 16p
gidy trang nhom, nung & 530 °C trong 2 gid véi
tbc d6 gia nhiét 5 °C/phit. Sau d6, 10 dwoc lam
ngudi tu nhién dén nhiét d6 phong, thu duoc
vat liéu BiVO4/Ta205/g—C3N4.

2.2. Pac trung vat liéu

Vit liéu dwoc khao sat hinh anh bé mit bang
phuong phép hién vi dién tir truyén qua (JEOL
TEM-2010F). Thanh phan pha dugc xac dinh
bang phuong phap nhidu xa tia X (D8-Advance
5005). Kha nang hap thu 4nh sang cua xuc tac
dugc dic trung bang phuong phap phd phan xa
khuéch tin tir ngoai — kha kién (3101PC
Shimadzu). Pic trung kha ning tai to hop ciia
cac cap dién tir va 18 tréng quang sinh trong vat
liu bang phuong phap huynh quang (Horiba
fluoromax-4).

2.3. Thi nghiém phan hiy RhB

Cho 0,1 g xuc tac va 200 mL dung dich RhB
10 mg/L vao cdc 250 mL, dung gidy bac boc
kin cdc sau d6 khudy déu cdc trén may khudy
tir trong 2 gio dé cho qué trinh hap phu - giai
hap phu cin bang. G& gidy bac va tiép tuc
khudy déu cdc hé dudi didu kién anh sang dén
led (220V - 30W). Sau thoi gian nhét dinh,
dung dich RhB duoc iy dem ly tam (tc do
6000 vong/phut trong 15 phut), nong d6 RhB
con lai dugc xac dinh bang phwong phap tric
quang & budc soéng 553 nm trén may UV — Vis
(CE-2011).

3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Pac trung vit liéu

Pé xac dinh cac hop phin co trong vét liéu
téng hop, cac vat liéu g-C3Ny, BiVOy , Ta,Os
va BiVO4/Ta,05/g-C3Ny dugc dic trung bang
phuong phap nhidu xa tia X, két qua duoc trinh
bay ¢ Hinh 1.
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Hinh 1. Gian do6 nhiéu xa tia X cua vat liéu g-
C3Ny, BiVOy, Ta;Os va BTC-4
Tir gian d6 nhidu xa tia X & Hinh 1 cta cac vét
liéu g-C3Ny, BiVO, va g-C3Ny/BiVO; cho théy,
trén gian do nhidu xa tia X cua vat liéu g-CsNy
xuét hién dinh nhiéu xa c6 cudong d6 manh & vi tri
20 bﬁng 27,401° 1a do su sép xép cua cac hé
thong lién hop thom, trong img voi mit tinh thé
(002), dinh nhidu xa c6 cuong do rat thap & 20
bang 13,012° 1a do su sép xép tuan hoan cac don
Vi tri-s-triazin trong mit phing tinh thé (001)
(Theo thé chuan JCPDS: 87-1526) [15, 16]. Gian
d6 nhidu xa tia X ciia vat liéu BiVO, co hai dinh
nhiéu xa 16 nét, dinh nhiéu xa c6 cuong d6 manh
nhat & vi tri 28,82° twong tmg v6i mit tinh thé
(112), dinh ¢6 cudng do thdp hon & vi tri 30,60°
twong tmg v6i mét phang (004). Bén canh d6 con
¢ sy xut hién cta cac dinh c6 cuong do thép &
cac vi tri 34,51°; 48,43° 54,20° va 60,21° tuong
mg v6i mat tinh thé (200), (024), (116), (026)
(theo thé chuan JCPDS: 75-2480) {mg véi cau
tric scheelite monoclinic (s-m) cia BiVO4 [17].
Ddi voi TayOs, trén gian do XRD cua vat lidu
xuét hién ba dinh c6 cudng d6 manh tai vi tri 20
1an Tuot 1a 22,9°, 28,4° va 36,7°. Trong khi do,
gian dd XRD cua vt lidu BiVO4/Ta,0s/g-C:Ny
xuét hién cac dinh nhidu xa dic trung cho ca ba
hop phén vét liéu g-C:Ny, BiVO, va Ta,Os. Bidu
nay chimg té vat liu lai ghép g-CsN4/BiVO, da
duoc diéu ché thanh cong.
Pé danh gia kha ning hip thu buc xa cua cic
hop phan BiVO,, g-C3Ny, Ta,Os va cac vat liéu
BTC-x, cic mu vit liéu duoc ddc trung bing
phuong phap phd phan xa khuéch tan tir ngoai-
kha kién, két qua duoc trinh bay ¢ Hinh 2.
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Hinh 2. Phé hcfp thy UV-Vis mau rdn cua vt
lieu g-CsNy4, BiVOy, Ta>Os va BTC-x
Két qua ¢ Hinh 2 cho thay, ph6 hip thy UV-
Vis cua véat liéu Ta,Os chi hép thu anh sang

trong vung tir ngoai, trong khi dé6 BiVO4 va g-
C3Ny ¢6 dinh va bo hdp thy déu nim & ving
anh sang kha kién. Ddi véi cac mau vat liéu
compozit BTC-x déu ¢o su dich chuyén vé
ving 4nh sang kha kién manh hon so véi cac
hop phan BiVO,, g-C:Ny va Ta,Os riéng 1é.
Diéu nay, chimg t6 vat liéu thu dugc co kha
nang hoat dong manh trong ving anh sang kha
kién. Trong do, vat liéu BTC-4 ung véi ti 1¢
khéi lugng (NH,),CO : BiVO, : Ta;Os 1a 4:1
:1 ¢6 kha nang hap thu anh sang kha kién manh
nhat trong ving khao sat. Két qua nay cho
phép du doan, cac vat liéu compozit BTC-x ¢
hoat tinh quang x0c tac cao trong vung anh
sang kha kién, hira hen tiém ning ung dung
lam vat lidu xtc tac quang phan huy cic chat
hitu co 6 nhiém trong mdi trudng nudc dudi
nguén birc xa mat troi ty nhién.

Gi4 tri niang luong ving cAm ciia cic mau vat
liéu BiVOs4, g-C3N4, Ta,Os va BTC-x duogc
trinh bay ¢ Bang 1.

Bdng 1. Gid tri ning lwong ving cam ciia cdc

vat liéu BiVOy, g-C3Ny, Ta;Osva BTC-x

Vit liéu | Ning lwgng ving cAm (eV)
g—C3N4 2,71
BiVO4 2,18
Ta,Os 3,92
BTC-2 2,51
BTC-3 2,46
BTC-4 2,40
BTC-5 2,44




Két qua & Bang 1 cho thdy, cic vat liéu
compozit BiVO4/Ta,0s/g-C3N, tong hop duoc
¢b gia tri nang lwong ving cim khoang tir 2,40
— 2,50 eV. DPiéu nay cho thiy tiém ning tng
dung cac vt liéu compozit BTC-x dé phan huy
céc chat hitu co 6 nhiém ngay trong ving anh
sang nhin thiy.

Anh vi c4u tric va sy phan bd cac nguyén t6 cia
vt liéu compozit BTC-4 tong hop duoc trinh bay
& Hinh 3. Cac két qua phan tich TEM thu dugc
cho thiy, vét liu Ta,Os, g-CsN4 va BiVO, da
dugc lai ghép thanh cong tao thanh mot hé vat
liéu di thé ba thanh phan. Trong hé vat liéu lai
ghép nay, cac hat Ta,Os va BiVO, phan bd trén
pha nén g-C3N,. Cac hat CBTC-4 tdng hop c6
kich thudc trung binh khoang 100 nm.

Ta

Bi

N

20 nm

Hinh 3. Anh TEM va sw phdn bé cdc nguyén to
trong vat liéu compozit CBTC-4
3.2. Hoat tinh quang xtc tic
Pé danh gia hoat tinh quang x{ic tic cta cac
vét liéu compozit tong hop dugc theo phuong
phap thuy nhiét két hop nhiét pha rin, chung
toi thuc hién thi nghiém phan huy RhB trén cac
vt liéu compozit tong hop. Sau khi khudy hon
hop vét li¢u xtc tac va dung dich RhB trong
bong t6i 2 gior @& qua trinh hp phu-giai hap
phu dat trang thai can bang, qua trinh khao sat
hoat tinh quang xuc tac dugc tién hanh. Két
qua dugc trinh bay ¢ Bang 2.
Bang 2. Hiéu sudt xir Iy RhB trén cdc vdt liéu
g-C3Ny, BiVOy, Ta>Os va BTC-x sau 90 phut

Vit liéu Hiéu suit (%)
g-C3Ny 44,92
BiVO, 39,24
Ta,0s 13,89
BTC-2 46,25
BTC-3 60,67
BTC-4 90,27
BTC-5 73,57
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Két qua ¢ Bang 2 chi ra rang, khi so sanh bon
mau vat liéu compozit BTC-x tong hop & bon
ti 18 khdi lwong (NH2),CO : BiVOy : TaOs
khac nhau gdbm BTC-2, BTC-3, BTC-4, BTC-
5, thi vét liéu BTC-4 ¢6 hoat tinh xuc tac phan
hay RhB cao nhat trong ving khao sat. Cu
thé, sau 90 phat chiéu sang, vat liéu BTC-4
dat hiéu sudt 90,27%. Trong khi do, cac vat
liéu BTC-2, BTC-3 va BTC-5 lan lugt dat
46,25%, 60,67% va 73,53%. Két qua thuc
nghiém ciing chi ra rang, cac vat li¢u
compozit déu thé hoat tinh xuc tac cao hon so
v6i cac vat lieu g-CsNy (Hiéu sudt 44,92%),
BiVO, (Hiéu suat 39,24%) va Ta,Os (Hiéu
suit 13,89%) riéng 1é. Piéu nay hoan toan
phu hop véi nhuoc diém vé toe do tai td hop
nhanh cia cip electron — 16 trng quang sinh
cua cac vat li€u g-CsN4, BiVOy riéng 1€ va
nhuge diém khong hoat dong dugc ctua TayOs
trong ving 4anh sang nhin thiy.

Do ca vat liéu g-C3Ny va BiVO, déu c6 ning
lugng ving cAm hep nén bi kich hoat béi anh
sang trong ving nhin thay. Ta,Os khong bi kich
hoat béi anh sang nhin thdy do c¢6 gia tri ning
lugng ving cdm 16n. Khi chiéu 4nh sang trong
ving nhin thiy thi c6 su kich hoat 1am phén tich
cap dién tir - 16 trdng trong vat liéu g-CsNy va
BiVO,. Cac dién tr tr vung hoa tri g-CsNy
chuyén dén ving din va tham gia phan tmg véi
0, hoa tan trong nudc sinh ra gbc 0™ ngay tai
ving dan cua g-C:Ni, mot phan dién tir tir
ving dan ciia g-C3Ny s& di chuyén dén ving
dan ctia Ta,Os va tai ddy xdy ra phan tmg voi
0, hoa tan trong nudc sinh ra gbc 0™ 1am han
ché su tai t6 hop cua cac cap dién tir va 15
tréng quang sinh, déng thoi 1am ting sy hinh
thanh géc 0,*. Trong khi do, khi bi kich hoat
boi anh sang nhin thiy, dién tir tir ving hoa tri
clia BiVOy bj tach ra, di chuyén dén ving dan
va sau d6 chuyén xubng ving hoa tri g-CsNj.
Do d6, qua trinh tai to hop ciia electron quang
sinh va 13 trong quang sinh dugc han ché ti da
do qua trinh di chuyén ctia cac electron quang
sinh gifta cac vat liéu lai ghép g-CsNs, BiVO4
va Ta)Os. Lo tréng & ving hoa tri ctia BiVO,
phan tmg v6i H,O tao ra gdc HO' [11]. Co ché
phan tmg c6 thé mo ta mot cach don gian nhét



(Hinh 6) nhu sau:
g-C3Nyt+ hV—>eEB (g-C3Na) + A5 (8-C5Ny)
BiVOs+hv—eg , (BiVO4) + hy 5 (BiVOy)

Ecr
355 (g-C3Ny, Ta,0s) + O, — O
O, + 2H™+ e— H,0,
H>O,+ e — OH* + OH-
hi gz (BiVO4) + HO = HO" + H*
RhB + OH* — CO, + H,O
4. KET LUAN
Di tong hop thanh cong vat liu compozit
BiV04/Ta,05/g-C3N, bang phwong phap thiy
nhiét két hop voi nhiét pha rin. Vat liéu
compozit té)ng hop dugc cod kha ning hép thu
4nh sang kha kién manh hon so véi timg hop
phin BiVO, Ta,0s va g-C3Ny riéng 1é. Két qua
khao sat sy phan hiy RhB trén cac vat li¢u
tong hop cho thdy, hiéu sudt phan hiy RhB
trénvat liéu compozit BTC-4 dat 90,27% sau
90 phut xur ly, gia tri nay cao hon so véi hiéu
qua phan hiy RhB trén vat liéu BiVOs, g-CsN,4
va Ta,Os trong ving 4anh sang kha kién do han
ché sy tai to hop cta cip dién tir va 1 tréng
quang sinh trong vat li€u compozit.
Loi cam on: Nghién ciru nay dwoc tai tro boi
Truong Pai hoc Céng nghiép Thwe phim
TPHCM.
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