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 Hydrotalcite ZnAlCO3 and modified hydrotalcite CuZnAlCO3 were 

synthesized by a co-precipitation method from nitrate salts of Al, Zn 

and Cu as precursors. Using Na2CO3 salt to provide CO3
2- interlayer ion 

and NaOH 2N solution to adjust the pH of the reaction mixture to pH = 

9.5. The obtained samples were characterized by physical analysis 

methods: XRD, EDX, SEM image, BET, UV-Vis DRS. The characterization 

results showed that the two synthesized samples H and 3CuH (molar 

ratio of Zn:Al and Cu:Zn:Al are 7:3 and 3:4:3 for H and 3CuH, 

respectively) had a lamellar structure similar to hydrotalcite with ions 

CO3
2- in the interlayer. The molar ratio of Zn:Al and Cu:Zn:Al in the 

samples is quite similar to the amount taken to synthesize the samples. 

The specific surface area  increased from 16.1 to 33.9 m2/g, while the 

band gap energy Eg decreased from 3.02 to 1.25 eV, corresponding to  

H and 3CuH. The photocatalytic activity of the 3CuH sample in the 

decomposition reaction of methylene blue (MB) was much better than 

that of the sample H at the concentrations of MB investigated (10, 25, 

50 ppm). The catalytic activity of the 3CuH material  depended on the 

initial concentration of MB solution and the pH of the medium. Free 

radicals OH• and holes h+ play an important role in the photocatalytic 

activity of 3CuH material. In addition, the 3CuH sample is capable of 

effectively treating blue sedge textile dyeing wastewater with the 

decomposition efficiency of blue substances reaching over 94% after 4 

hours of illumination, the mineralization efficiency of pigments reaching 

nearly 88% after 7 hours of lighting. 
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Giới thiệu chung  

 

Hydrotalcite là khoáng sét anion có cấu trúc hai chiều 

(2D) được tạo thành từ các lớp giống như brucite tích 

điện dương với một lớp xen kẽ chứa các anion bù điện 
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tích và các phân tử trung hòa điện tích. Công thức 

chung của các hydrotalcite là 

Mg0,667Al0,333(OH)2(CO3)0,167(H2O)0,5. Kể từ lúc khoáng 

hydrotalcite được phát hiện, người ta đã không ngừng 

nghiên cứu tính chất, cũng như các lĩnh vực ứng dụng 

khác nhau của họ vật liệu này. Ngày nay, các vật liệu 

hydroxide kép và vật liệu giống hydrotalcite đã được 

nhiều nhà khoa học trong nước và ngoài nước quan 

tâm nghiên cứu. Những họ vật liệu này đều có công 

thức chung là [M1-x
II
 Mx

III(OH)2]
x+[Ax/n]

n−·mH2O, được 

tổng hợp từ các tiền chất muối của các ion kim loại 

hóa trị II và III hoặc hóa trị II và IV. Các ion kim loại hóa 

trị II (MII) tạo ra hydroxide lớp kép bao gồm: MgII, FeII, 

CoII, CuII, NiII hoặc ZnII và kim loại hóa trị ba là các 

cation: AlIII, CrIII, GaIII, InIII, MnIII hoặc FeIII tạo thành các 

lớp tích điện dương. An− chủ yếu là các anion vô cơ 

hoặc hữu cơ (ví dụ: CO3
2-, Cl-, SO4

2-, RCOO-). Ưu điểm 

của những họ vật liệu hydrotalcite và hydroxide kép là 

dễ dàng tổng hợp được bằng phương pháp đồng kết 

tủa, thiết bị tổng hợp đơn giản, đặc biệt là sự đa dạng 

trong các lĩnh vực ứng dụng của các họ vật liệu này 

(hấp phụ, xúc tác cho tổng hợp hữu cơ, xúc tác hóa 

dầu, quang xúc tác...) [1,2,3,4 ].   

Các vật liệu hydrotalcite MgAlCO3 biến tính bằng ion 

Cu2+ đã cho thấy khả năng xử lý hiệu quả đối với 

rhodamin-B, methylene blue và nước thải dệt nhuộm 

chiếu cói màu đỏ của các vật liệu dãy này[2,3]. Dãy vật 

liệu ZnAlCO3 được biến tính bằng các lượng khác nhau 

của ion Cu2+ cũng cho thấy khả năng phân hủy rất tốt 

đối với rohdamin-B, phenol đỏ và các chất màu đỏ 

trong nước thải dệt nhuộm chiếu cói [4,5]. Vì vậy, 

trong bài báo này, chúng tôi nghiên cứu khả năng xử 

lý methylene blue và các chất màu trong nước thải 

màu xanh của làng nghề dệt chiếu cói của các vật liệu 

hydrotalcite ZnAlCO3 biến tính bằng ion Cu2+ theo tỷ 

lệ mol Cu:Zn:Al = 3:4:3 (3CuH - mẫu có hoạt tính cao 

theo tài liệu[4,5]). Trên cơ sở đó, chúng tôi sẽ đánh giá 

được hoạt tính quang xúc tác của các vật liệu tổng 

hợp, các yếu tố ảnh hưởng đến hoạt tính xúc tác, đề 

xuất cơ chế của phản ứng phân hủy MB và khả năng 

xử lý nước thải chiếu cói màu xanh của vật liệu tổng 

hợp. Từ các kết quả khảo sát thu được, có thể đánh giá 

hiệu quả xử lý MB ở nồng độ cao của hai mẫu vật liệu 

đại diện khi sử dụng ánh sáng khả kiến của đèn LED 30 

W. 

 

Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu  

 

Hóa chất  

 

Các hóa chất được sử dụng để tổng hợp vật liệu gồm 

có Cu(NO3)2.3H2O, Zn(NO3)2.6H2O, Al(NO3)3.9H2O, 

NaOH, Na2CO3, HCl có xuất xứ từ hãng Merck (Đức) và 

có độ tinh khiết phân tích (PA). Methylen blue có xuất 

xứ từ hãng Xilong (Trung Quốc), có độ tinh khiết PA. 

 

Tổng hợp vật liệu 

 

Quá trình tổng hợp vật liệu H và 3CuH được thực hiện 

theo tài liệu [4], được tóm tắt theo sơ đồ dưới đây 

(trong Hình 1).  

 

 

 

 

 

 

 
 

 

 

 

 
 

Hình 1: Các bước tổng hợp các mẫu vật liệu H, 3CuH 

 

Các phương pháp vật lý nghiên cứu đặc trưng xúc tác  

 

Thành phần pha tinh thể, thông số mạng a,c được xác 

định bằng giản đồ nhiễu xạ tia X trên thiết bị D8 

ADVANCE – Bruker tại khoa Hóa học, trường Đại học 

KHTN – ĐHQG Hà Nội. Thành phần các nguyên tố 

trong mẫuđược xác định bằng phổ EDX trên thiết bị 

7593-H HORIBA, các ảnh SEM của vật liệu được đo tại 

đo tại Viện Vật liệu - Viện Hàn Lâm Khoa học Việt 

Nam. Các đường đẳng nhiệt hấp phụ/giải hấp phụ N2 

được đo tại Viện Hóa học - Viện Hàn Lâm Khoa học 

Việt Nam. Quang phổ UV-Vis DRS được xác định trên 

máy U-4100 Spectrophotometer tại khoa Hóa học - 

trường Đại học Sư phạm – Đại học Thái Nguyên. 

 

Khảo sát hoạt tính xúc tác của các mẫu vật liệu tổng 

hợp đối với MB 

 

Sử dụng 0,2 g của hai mẫu vật liệu tổng hợp H và 

3CuH để tiến hành khảo sát khả năng xử lý MB dưới 

ánh sáng khả kiến của đèn LED 30 W (Rạng Đông, Việt 

Nam). Sau khi cho 0,2 g vật liệu vào cốc thủy tinh 500 

mL chứa 250 mL dung dịch MB, hỗn hợp được khuấy 

30 phút trong bóng tối để đạt cân bằng hấp phụ. Sau 

Al(NO3)3.9H2O + 

Zn(NO3)2.6H2O  + 

Cu(NO3)2.3H2O (theo tỉ 

lệ mol xác định)  

+150 mL nước cất 2 lần 

Dung 

dịch A 

(dd A) 

 

 Già hóa gel 

ở 100 oC, 24 

giờ trong 

bình teflon 

 

Các mẫu 

H, 3CuH 

Nhỏ từ từ đến hết 

25 mL Na2CO3
 

0,6M  khuấy 60 

phút 

  

 

Khuấy gel 

trên máy 

khuấy từ 60 

phút 

  

 

 Sấy chất rắn 

ở 80 oC trong 

24h 

Rửa sản 

phẩm bằng 

nước nóng 

(70 oC) vài lần 

đến pH=7 

Điều chỉnh pH 

của hỗn hợp 

bằng dung dịch 

NaOH 2M đến 

pH = 9,5 
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đó, thêm 1,2 mL H2O2 30% vào hỗn hợp phản ứng, 

tiến hành khảo sát khả năng phân hủy MB dưới ánh 

sáng đèn LED 30 W theo thời gian chiếu sáng. Sau mỗi 

khoảng 30 phút, tiến hành lấy mẫu (khoảng 5 – 7 mL), 

ly tâm và đo độ hấp thụ quang phân tử tại bước sóng 

664 nm để xác định nồng độ MB tại các thời điểm lấy 

mẫu. Dựa vào phương trình đường chuẩn y = 0,1796x 

+ 0,0433 (R2 = 0,9995), có thể xác định được nồng độ 

MB còn lại trong hỗn hợp phản ứng theo các thời gian 

chiếu sáng. Ngoài việc so sánh hoạt tính xúc tác của 2 

mẫu vật liệu H và 3CuH, chúng tôi đã khảo sát các yếu 

tố ảnh hưởng đến hoạt tính xúc tác của mẫu vật liệu 

3CuH (nồng độ MB, pH môi trường), xác định cơ chế 

phân hủy MB của vật liệu. 

 

Khảo sát khả năng xử lý nước thải dệt nhuộm chiếu cói 

của vật liệu 

 

Nước thải chiếu cói được lấy tại hộ gia đình sản xuất 

chiếu cói ở thôn Đồng Bằng, xã An Vũ, Huyện Quỳnh 

Phụ, tỉnh Thái Bình. Nước thải có màu xanh đậm được 

pha loãng 20 lần bằng nước cất. Sau đó, 250 mL nước 

thải màu xanh được thêm 0,2 g vật liệu và khuấy 30 

phút trong bóng tối để đạt cân bằng hấp phụ. Sau đó, 

1,2 mL H2O2 30% được thêm vào hỗn hợp phản ứng và 

tiến hành chiếu sáng bằng đèn LED 30 W. Sau các 

khoảng thời gian chiếu sáng xác định, một lượng mẫu 

khoảng 8 mL được lấy ra để ly tâm loại bỏ một lượng 

nhỏ xúc tác. Tiếp đến, một phần nước thải được pha 

loãng 5 lần để quét dải phổ UV-Vis, xác định được 

hiệu suất phân hủy chất màu. Một phần còn lại (2,5 

mL) được dùng để xác định chỉ số COD sau mỗi 

khoảng thời gian chiếu sáng. Chỉ số COD được xác 

định bằng phương pháp bicromat. Dựa vào phương 

trình đường chuẩn COD y = 0,0003x - 0,0008 (R2 = 

0,9996), có thể xác định được chỉ số COD, độ khoáng 

hóa các chất hữu cơ trong nước thải dệt nhuộm chiếu 

cói theo thời gian chiếu sáng. 

 

Kết quả và thảo luận  

 

Đặc trưng cấu trúc vật liệu xúc tác  

 

Giản đồ XRD của các vật liệu tổng hợp 

 

Kết quả phân tích giản đồ XRD của 2 mẫu vật liệu tổng 

hợp H và 3CuH ở Hình 2 cho thấy rằng cả 2 mẫu vật 

liệu này đều xuất hiện các đỉnh pic nhiễu xạ ở các góc  

2θ = 11,57o (d003), 23,45o (d006), 34,86o (d012), 39,5o 

(d015), 60,9o (d110) đặc trưng cho cấu trúc của vật liệu 

hydrotalcite[6]. Các thông số mạng tinh thể a, c của hai 

mẫu vật liệu H và 3CuH tương ứng là 3,012 và 24,19 Å; 

3,004 và 23,45 Å. Các thông số mạng a, c được tính 

theo công thức a = 2d110 và c = 3d003. Với kết quả thu 

được cho phép khẳng định các mẫu vật liệu tổng hợp 

có các ion CO3
2- ở lớp xen giữa[4 ].  Tuy nhiên, cường 

độ pic d003 giảm mạnh trong mẫu 3CuH khi đưa ion 

Cu2+ vào mạng lưới bruxit của hydrotalcite. Kết quả 

này cho thấy sự suy giảm cấu trúc lớp phiến của 

hydrotalcite khi biến tính vật liệu hydrotalcite bằng ion 

Cu2+. 
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Hình 2: Giản đồ XRD của hai mẫu vật liệu H và 3CuH 

 

Ảnh SEM của các vật liệu tổng hợp 

 

  

 

Hình 3: Ảnh SEM của hai mẫu vật liệu H (a) và 3CuH (b) 

Hình 3 dưới đây là ảnh SEM cảu hai mẫu vật liệu H 

(Hình 3a) và 3CuH (Hình 3b). Có thể nhận thấy rằng, 

cả hai mẫu vật liệu tổng hợp đều có cấu trúc dạng 

phiến giống với cấu trúc hydrotalcite. Điều này hoàn 

toàn phù hợp với kết quả phân tích giản đồ XRD.

(a) (b) 

(b) 
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Kết quả phân tích thành phần % nguyên tố trong mẫu 

bằng phổ EDX 

 

Phổ EDX của hai mẫu vật liệu H và 3CuH được thể 

hiện trong Hình 4 dưới đây. Kết quả phân tích phổ EDX 

thu được cho thấy rằng cả hai mẫu vật liệu đều xuất 

hiện các nguyên tố phù hợp với các tiền chất được sử 

dụng để tổng hợp vật liệu. Tỷ lệ các nguyên tố Zn:Al 

trong mẫu H là 17,52:8,90≈5,9:3, tỉ lệ Cu:Zn:Al trong 

mẫu 3CuH là 10,98:13,14:9,03≈ 3,6:4,4:3. Kết quả này 

có sự sai lệch so với tỷ lệ tiền chất sử dụng để tổng 

hợp vật liệu (7:3 và 3:4:3, tương ứng với mẫu H và 

3CuH). Nguyên nhân là vật liệu được tổng hợp ở pH 

cao (pH = 9,5) nên một phần Al(OH)3, Zn(OH)2 bị hòa 

tan. Ngoài ra, phương pháp đo điểm để xác định % 

nguyên tử các nguyên tố cũng ảnh hưởng đến kết quả 

xác định tỷ lệ các nguyên tố. 

                    

Hình 4: Phổ EDX và % nguyên tử các nguyên tố của hai mẫu vật liệu H (a) và 3CuH (b) 

Đường đẳng nhiệt hấp phụ/giải hấp phụ N2 (BET) của 

các mẫu vật liệu tổng hợp 

 
 

Các đường đẳng nhiệt hấp phụ/giải hấp phụ N2 (BET) 

của hai mẫu vật liệu tổng hợp đều thuộc loại IV, kiểu 

H3 theo cách phân loại của IUPAC, đặc trưng cho mao 

quản trung bình [4]. Diện tích bề mặt BET của 2 mẫu 

vật liệu H, 3CuH tương ứng là 16,1 và 33,9 m2/g. Thể 

tích mao quản tăng từ 0,15 lên 0,21 cm3/g tương ứng 

với 2 mẫu vật liệu H và 3CuH [4].  

 

Phổ UV-Vis DRS của các mẫu vật liệu 

 
 

Phổ UV-Vis DRS và năng lượng vùng cấm Eg cung cấp 

những thông tin quan trọng để tiên đoán hoạt tính 

quang xúc tác của các vật liệu tổng hợp. Kết quả phân 

tích phổ UV-Vis DRS của 2 mẫu H và 3CuH được thể 

hiện trên hình 5a cho thấy bờ hấp thụ của mẫu vật liệu 

3CuH dịch chuyển rất mạnh về phía vùng khả kiến so 

với mẫu vật liệu H. Điều đó cho thấy rằng, cả 2 mẫu 

vật liệu này sẽ thể hiện hoạt tính quang xúc tác dưới 

ánh sáng khả kiến. Năng lượng vùng cấm Eg được xác 

định dựa vào đồ thị Tauc theo hình 5b với kết quả là 

3,02 eV và 1,35 eV tương ứng với hai mẫu vật liệu H và 

3CuH. Khi so sánh với năng lượng vùng cấm của các 

vật liệu TiO2 – P25 và ZnO có giá trị 3,2 eV thì cả 2 

mẫu vật liệu tổng hợp đều có năng lượng vùng cấm 

nhỏ hơn 3,2 eV. Đặc biệt là mẫu vật liệu 3CuH có năng 

lượng vùng cấm nhỏ (1,35 eV), cho phép dự đoán rằng 

mẫu vật liệu 3CuH có hoạt tính quang xúc tác tốt dưới 

ánh sáng khả kiến. 

200 300 400 500 600 700 800
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

3CuH

Đ
ộ

 h
ấ
p

 t
h

ụ
 (

A
b

s
)

Bước sóng (nm)

H

1 2 3 4 5 6
0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

3.0

1,35

3CuH

(a
h
n

)1
/2

hn (eV)

H

3,02

 

Hình 5: Phổ UV-Vis DRS (a) và năng lượng vùng cấm của các mẫu vật liệu tổng hợp H và 3CuH (b) 

Khảo sát khả năng phân hủy MB trên các mẫu vật liệu 

tổng hợp 

Ảnh hưởng của nồng độ MB và thời gian chiếu sáng 

đến hoạt tính xúc tác của vật liệu 

(b) (a) 
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Kết quả khảo sát thời gian đạt cân bằng hấp phụ MB 

25 ppm trong bóng tối trong hình 6A ứng với các 

đường a,b của hai mẫu vật liệu H và 3CuH cho thấy 

rằng chỉ sau khoảng 30 phút, cân bằng hấp phụ đạt 

cực đại và hầu như ít bị thay đổi sau các khoảng thời 

gian tiếp theo.  

Khi khảo sát khả năng phân hủy trong bóng tối của hai 

mẫu vật liệu H (đường c) và 3CuH (đường d) đối với 

MB 25 ppm, kết quả thu được trên hình 6A cho thấy 

khả năng phân hủy MB 25 ppm của mẫu vật liệu H 

không đáng kể (hiệu suất phân hủy chỉ đạt khoảng 

10% sau 180 phút xử lý). Trái lại, mẫu vật liệu 3CuH có 

khả năng phân hủy MB 25 ppm trong bóng tối với 

hiệu suất đạt khoảng 62% sau 180 phút khảo sát. Kết 

quả này chứng tỏ rằng mẫu vật liệu 3CuH khi kết hợp 

với H2O2 đóng vai trò như một hệ Fenton dị thể. Ngoài 

ra, khả năng phân hủy MB 25 ppm của mẫu vật liệu 

3CuH khi được chiếu sáng tốt hơn hẳn khi so sánh với 

hoạt tính của mẫu vật liệu này trong bóng tối ở cùng 

điều kiện khảo sát (đường f hình 6A). Từ các kết quả 

khảo sát thu được đã chứng tỏ rằng mẫu vật liệu 3CuH 

có vai trò là một xúc tác Fenton dị thể, đồng thời là 

một hệ quang xúc tác dưới ánh sáng khả kiến. 

Tiến hành khảo sát khả năng phân hủy MB ở các nồng 

độ khác nhau đối với hai mẫu vật liệu H và 3CuH, kết 

quả thu được trên Hình 6B,C cho thấy rằng hoạt tính 

xúc tác của mẫu vật liệu 3CuH cao hơn nhiều so với 

mẫu vật liệu H. Kết quả khảo sát này phù hợp với phổ 

UV-Vis DRS và năng lượng vùng cấm Eg của hai mẫu 

vật liệu. Đồng thời, kết quả khảo sát đã cho thấy vai 

trò của ion Cu2+ trong mạng lưới bruxit trong việc tạo 

ra các trung tâm xúc tác, có tác dụng chuyển hóa H2O2 

thành các gốc hydroxyl (OH•) làm tăng mạnh hoạt tính 

xúc tác của vật liệu 3CuH.  

Hiệu suất hấp phụ MB 10 ppm của mẫu 3CuH và mẫu 

H đạt khoảng 15% và 7%, tương ứng trong khoảng 30 

phút khuấy trong bóng tối để đạt cân bằng hấp phụ. 

Sau 180 phút chiếu sáng, hiệu suất phân hủy MB 10 

ppm trên mẫu vật liệu 3CuH đạt 99% và 25% đối với 

mẫu H. Khi tăng nồng độ MB lên 25, 50, 75 và 100 

ppm, hiệu suất phân hủy MB trên mẫu vật liệu 3CuH 

đều giảm (hiệu suất phân hủy MB 100 ppm chỉ đạt 

khoảng 52% sau 300 phút chiếu sáng). Trái lại, hiệu 

suất phân hủy MB ở nồng độ cao trên mẫu vật liệu H 

rất thấp (H< 10%). Do tốc độ phân hủy MB nồng độ 25 

ppm chậm hơn khi so sánh với nồng độ 10 ppm, đồng 

thời hiệu suất phân hủy MB 25 ppm có thể đạt tới 

khoáng 93% sau 240 phút chiếu sáng trên mẫu vật liệu 

3CuH nên chúng tôi lựa chọn nồng độ MB 25 ppm để 

khảo sát các yếu tố ảnh hưởng tiếp theo đến hoạt tính 

xúc tác của vật liệu 3CuH.  

Vai trò xúc tác của ion Cu2+ có thể được minh họa qua 

các phương trình sau đây [3,4]: 

Cu2+-ZnAl + hυ → Cu2+-ZnAl (e-, h+)              (1); 

H2O2 + e- → HO• + OH-                                 (2); 

Cu2+-ZnAl + H2O2 → Cu+•O2H-ZnAl + H+        (3); 

   Cu+•O2H-ZnAl  + H2O2 → Cu2+-ZnAl + O2 + •OH (4); 

OH• + MB → Các sản phẩm khử không màu      (5); 

h+ + MB → Các sản phẩm oxy hóa không màu  (6).

 

      Hình 6: Hiệu suất xử lý MB theo thời gian trên 2 mẫu vật liệu H và 3CuH  

Ghi chú: Trong hình 6A, các đường a, b ứng với quá trình hấp phụ MB 25 ppm trong bóng tối của mẫu H và 3CuH; các đường c, 

d ứng với quá trình Fenton dị thể trong bóng tối MB 25 ppm của mẫu H và 3CuH; các đường e, f ứng với quá trình phân hủy MB 

25 ppm của H và 3CuH khi được chiếu sáng. Hình 6B,C là hiệu suất phân hủy MB của mẫu 3CuH (B) và H (C) ở các nồng độ MB 

khác nhau 
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Ảnh hưởng của pH môi trường đến hoạt tính xúc tác 

của của mẫu vật liệu 3CuH 

 

Tiến hành chỉnh pH của dung dịch MB 25 ppm bằng 

dung dịch NaOH 0,1N và HCl 0,1 N từ pH ban đầu = 

6,7 đến các giá trị pH cần khảo sát (pH = 3,0; 4,0; 8,0; 

10,0 và 12,0). Sau đó, thực hiện các bước khảo sát đồng 

thời với các hỗn hợp phản ứng ở cùng điều kiện môi 

trường, kết quả khảo sát ảnh hưởng của pH môi 

trường đến hoạt tính quang xúc tác của mẫu 3CuH 

được trình bày trong Hình 7 dưới đây.  
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Hình 7: Độ chuyển hóa MB trên mẫu vật liệu 3CuH ở 

các pH khác nhau 

Có thể thấy rằng hoạt tính xúc tác của mẫu vật liệu 

3CuH thay đổi không lớn trong một khoảng pH rộng 

từ 4,0 đến 10,0. Kết quả này phù hợp với các vật liệu 

Cu/LDH[7]. Khi giảm pH từ 6,7 xuống 3,0, hiệu suất 

phân hủy MB 25 ppm giảm trong 120 phút đầu tiên 

chiếu sáng, nguyên nhân là do cấu trúc vật liệu bị phá 

hủy một phần ở pH acid mạnh, làm giảm số lượng tâm 

xúc tác. Đặc biệt là hiệu suất phân hủy MB 25 ppm 

giảm mạnh ở môi trường pH base mạnh (pH = 12,0), 

nguyên nhân là do độ nhớt của dung tăng tăng làm 

giảm sự tương tác của MB với vật liệu, đồng thời ở pH 

cao số lượng gốc OH• giảm mạnh do phản ứng của 

ion OH- với H2O2 tạo ra O2 kém hoạt động[8]: 

       OH− + H2O2 → HO2
- + H2O                         (7);  

       HO2
- + H2O2 → O2 + H2O + OH−                 (8) 

 

Khảo sát tác nhân bẫy OH•, O2
•, h+ và cơ chế đề xuất 

phân hủy MB của vật liệu 3CuH 

 

Sử dụng ascobic acid 1 mM làm tác nhân bầy gốc O2
• –, 

EDTA 1 mM (ethylene diamine tetra acetic acid) làm tác 

nhân bẫy lỗ trống h+ và Isopropylic alcohol 10 mM làm 

tác nhân bẫy gốc OH• [7,8,9,10]. Kết quả khảo sát thu 

được trên Hình 8a cho thấy rằng hoạt tính quang xúc 

tác của mẫu vật liệu giảm mạnh khi thêm tác nhân bẫy 

là Isopropylic alcohol vào hỗn hợp phản ứng. Ngoài ra, 

EDTA cũng tham gia vào quá trình bẫy lỗ trống h+, làm 

giảm hoạt tính xúc tác của vật liệu. Với kết quả khảo 

sát này chứng tỏ rằng các gốc hydroxyl OH• đóng vai 

trò quan trọng trong quá trình phân hủy MB, cùng với 

vai trò của lỗ trống h+ tham gia trực tiếp vào quá trình 

oxi hóa MB tạo thành các sản phẩm trung gian không 

màu, cuối cùng tạo ra CO2 và H2O. Cơ chế đề xuất cho 

quá trình phân hủy MB của vật liệu 3CuH được minh 

họa trên Hình 8b. Kết quả khảo sát này phù hợp với 

công bố của nhóm tác giả Xiaojiao Yu và cộng sự[9].  

 

Hình 8: Ảnh hưởng của các tác nhân bẫy gốc tự do (a) và cơ chế đề xuất phân hủy MB của vật liệu 3CuH (b) 

Kết quả khảo sát khả năng lý nước thải dệt nhuộm 

chiếu cói của vật liệu 3CuH 

 

Nước thải ban đầu có màu xanh đậm. Chúng tôi tiến 

hành xử lý hai mẫu nước thải màu xanh pha loãng 20 

lần. Một mẫu không điều chỉnh pH có giá trị pH = 5,20 

và một mẫu nước thải được chỉnh pH đến 8,0 bằng 

dung dịch NaOH 0,1N. Tiến hành hấp phụ trong bóng 

tối 30 phút, sau đó 2 mẫu được thêm 1,2 mL H2O2 để 

nghiên cứu khả năng phân hủy chất màu và khả năng 

khoáng hóa các chất hữu cơ trong nước thải bằng 

mẫu vật liệu 3CuH. Sau 240 phút chiếu sáng, màu 

xanh của nước thải trong cả hai trường hợp bị biến 

mất hoàn toàn, dung dịch chuyển sang màu vàng. Các 

chất màu xanh hấp thụ ở bước sóng khoảng 617 nm, 

các chất màu vàng hấp thụ ở bước sóng khoảng 427 

nm. Hiệu suất phân hủy phẩm màu xanh đạt 91 và 

94% sau 240 phút chiếu sáng tại pH = 5,20 và 8,0, 

(a) 

(b) 
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tương ứng. Tuy nhiên, các phẩm màu vàng khá bền 

trong môi trường nước, hiệu suất phân hủy các phẩm 

màu vàng chỉ đạt khoảng 84% sau 7 giờ chiếu sáng tại 

pH = 8,0 (Hình 9a,b). Chỉ số COD của nước thải giảm 

dần từ 52,6 xuống 6,0 mg/L, đồng thời hiệu suất 

khoáng hóa các chất hữu cơ trong nước thải đạt 

khoảng 88% sau 7 giờ chiếu sáng (Hình 9c,d). Với kết 

quả khảo sát thu được, có thể nhận thấy rằng mẫu vật 

liệu 3CuH hoàn toàn có thể ứng dụng để xử lý nước 

thải dệt nhuộm trong thực tế. 
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Hình 9: Phổ UV-Vis của các chất màu trong thành phần nước thải bị phân hủy theo thời gian chiếu sáng tại pH = 8,0 

(a), hiệu suất phân hủy phẩm xanh tại bước sóng 617 nm và phẩm vàng tại bước sóng 417 nm (b), Sự thay đổi chỉ số 

COD theo thời gian (c) và độ khoáng hóa chất hữu cơ theo thời gian (d) của nước thải 

Kết luận  

 

Hai mẫu vật liệu H và 3CuH đã được tổng hợp thành 

công bằng phương pháp đồng kết tủa. Kết quả nghiên 

cứu đặc trưng cấu trúc của hai mẫu vật liệu bằng các 

phương pháp vật lý hiện đại đã cho thấy cả hai mẫu 

vật liệu tổng hợp đều có cấu trúc lớp phiến giống với 

hydrotalcite, có các ion CO3
2- ở lớp xen giữa. Tuy 

nhiên, cấu trúc lớp phiến của mẫu 3CuH bị suy giảm 

khi thay thế đồng hình các ion Cu2+ trong mạng lưới 

bruxit của hydrotalcite. Đồng thời, việc biến tính 

hydrotalcite bằng các ion Cu2+ đã thu được vật liệu có 

cấu trúc mao quản trung bình với diện tích bề mặt 

BET, thể tích mao quản lớn hơn so với mẫu vật liệu H. 

Đặc biệt là mẫu vật liệu biến tính 3CuH có năng lượng 

vùng cấm nhỏ hơn nhiều so với mẫu vật liệu H (1,35 và 

3,02 eV tương ứng). Các kết quả khảo sát đã chứng tỏ 

rằng mẫu vật liệu 3CuH có hoạt tính quang xúc tác tốt 

hơn hẳn so với mẫu vật liệu H khi so sánh khả năng 

phân hủy của chúng đối với MB ở các nồng độ 10, 25 

và 50 ppm. Mẫu 3CuH có thể phân hủy MB với hiệu 

suất cao ở nồng độ MB 10 ppm và 25 ppm. Hoạt tính 

quang xúc tác của vật liệu 3CuH được duy trì trong 

một khoảng pH rộng từ 4,0 đến 10,0. Tác nhân tham 

gia vào quá trình phân hủy MB chủ yếu là gốc OH• và 

lỗ trống h+. Cuối cùng là mẫu vật liệu 3CuH có khả 

năng xử lý tốt các chất màu xanh và vàng trong nước 

thải dệt nhuộm chiếu cói và có khả năng khoáng hóa 

các chất hữu cơ trong nước thải với hiệu suất khoáng 

hóa đạt khoảng 88% sau 7 giờ chiếu sáng. 
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