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TÓM TẮT 

Nghiên cứu này thực hiện nhằm đánh giá khả năng xử lý metylen xanh trong nước tổng 

hợp bằng phương pháp xúc tác quang sử dụng Ag-TiO2-SiO2 phủ lên bi thủy tinh chạy dưới 

ánh sáng mặt trời. Đặc trưng hình thái và thành phần của vật liệu trước và sau xử lý được phân 

tích bằng phương pháp ảnh từ kính hiển vi điện tử quét (Scanning Electro Microscope - SEM) 

và phổ tán sắc năng lượng tia X (Energy-dispersive  X-ray spectroscopy - EDS). Ảnh hưởng 

của các yếu tố như cường độ ánh sáng mặt trời, tia tử ngoại (UV), lưu lượng dòng lên hiệu quả 

xử lý được tiến hành phân tích. Hiệu quả loại bỏ metylen xanh tốt nhất thu được là 98,9% và 

ổn định trong 6 giờ vận hành với lưu lượng 0,05 L/giờ, thời gian lưu 18 phút, trong 

khoảng dao động của cường độ ánh sáng và bức xạ UV lần lượt là 6952-159589 lux và 

82-3010 µW/cm2. Nghiên cứu cũng chỉ ra vật liệu có thể tái sử dụng sau 150 phút phơi nắng 

trong nước để loại bỏ metylen xanh bám lên bề mặt sau quá trình xử lý. Nghiên cứu này mở 

ra tiềm năng ứng dụng vật liệu xúc tác quang trong xử lý chất hữu cơ màu trong nước. 

Từ khóa: Ag-TiO2-SiO2, xúc tác quang, ánh sáng mặt trời, metylen xanh, bi thủy tinh. 

1. GIỚI THIỆU 

Xúc tác quang được biết đến với khả năng xử lý các chất ô nhiễm dựa trên việc tạo ra các 

gốc hoạt hóa để xử lý chất hữu cơ, thuốc trừ sâu [1], thuốc diệt cỏ [2], các hợp chất ô nhiễm 

bền (POPs) [3], đồng thời loại bỏ các vi sinh vật [4].  Xúc tác quang hiện nay là một công nghệ 

xử lý nâng cao bổ trợ cho các công nghệ xử lý nước cấp khác nhằm nâng cao chất lượng nước 

uống [5].  

Mặc dù có rất nhiều loại vật liệu xúc tác đã được điều chế, TiO2 vẫn là loại vật liệu được 

sử dụng phổ biến nhất do khả năng oxy hóa cao, bền hóa học, chi phí thấp và an toàn cho môi 

trường [6, 7]. Để quá trình xúc tác quang làm việc tốt hơn với ánh sáng mặt trời, các nghiên 

cứu thường pha bổ sung nguyên tố khác như Au, Ag … vào TiO2 [8-10]. Tuy nhiên phần lớn 

các đề tài trước đây tập trung nghiên cứu sử dụng TiO2 và TiO2 biến tính dạng bột pha vào 

dung dịch tạo huyền phù [8-12]. Các thí nghiệm và ứng dụng thực tế dạng này thường được 

thiết kế đơn giản, cho hiệu quả cao nhưng việc tách vật liệu ra khỏi lượng nước sau khi xử lý 

để thu được nước sạch đồng thời tái sử dụng vật liệu xúc tác là một vấn đề khó, dẫn đến khả 

năng ứng dụng kém [13]. Ngược lại, các nghiên cứu cố định vật liệu xúc tác lên giá thể như 

TiO2 và X-TiO2 (X là nguyên tố khác) trên giá thể (kính, cacbon, thạch anh) [14-17] giúp đơn 

giản hóa quá trình tách xúc tác sau xử lý nhưng hiệu quả xử lý chất ô nhiễm thường thấp hơn 

dạng bột do việc cố định xúc tác lên giá thể làm giảm diện tích bề mặt vật liệu cũng như giảm 

khả năng vận chuyển chất ô nhiễm tới vật liệu.   
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Vật liệu xúc tác quang Ag-TiO2 và Ag-TiO2-SiO2 đã chứng minh hiệu quả xử lý vi khuẩn 

cộng hưởng trong cả bóng tối và khi có chiếu UV [18, 19] và dưới ánh sáng mặt trời [20-22]. 

Mặc dù vậy, các thí nghiệm này thường tiến hành sử dụng xúc tác ở dạng huyền phù và vẫn 

gặp phải vấn đề trong phân tách xúc tác sau xử lý. Do đó, nghiên cứu này tập trung sử dụng 

xúc tác phủ trên bi thủy tinh có đường kính 1 mm với mục đích tránh thất thoát vật liệu xử lý 

khi vận hành đồng thời bi được đặt trong ống phản ứng bằng kính nhỏ và mỏng giúp cho ánh 

sáng mặt trời chiếu xuyên thấu đến các vật liệu xử lý bên trong. Để kiểm chứng khả năng xử 

lý của hệ xúc tác đối với độ màu và chất hữu cơ, các nghiên cứu có thể sử dụng mẫu nước 

chứa metylen xanh (MB) [8, 14], metyl da cam [14, 17] và chất hữu cơ tự nhiên [23]. Trong 

nghiên cứu này, nhóm tác giả khảo sát các yếu tố ảnh hưởng nên khả năng xử lý chất hữu cơ 

MB 10 μM của Ag-TiO2-SiO2 phủ lên bi thủy tinh. Đây là một phương pháp hứa hẹn khả năng 

ứng dụng cao cho việc xử lý chất màu hữu cơ trong nước sử dụng năng lượng mặt trời. 

2. PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU 

2.1. Vật liệu và hóa chất  

Quá trình chế tạo xúc tác gồm 2 giai đoạn. Đầu tiên là giai đoạn tổng hợp xúc tác quang 

Ag-TiO2-SiO2 bằng phương pháp sol-gel [18]. Sau khi xử lý thủy nhiệt ở 150 °C trong 10 giờ 

ta được dung dịch chứa Ag-TiO2-SiO2 (ký hiệu là dung dịch A). Do dung dịch này bị phân lớp 

(dung môi và kết tủa) nên trước khi phủ lên bi thủy tinh dung dịch được đồng nhất bằng máy 

khuấy đũa, máy lắc và máy đồng nhất siêu âm. Tiếp đó tiến hành phủ lên bi thủy tinh loại 

1 mm theo qui trình sau: trộn 100 g bi thủy tinh (Assistent, Đức), 15 mL dung dịch A với 

75 mL ethanol sau đó lắc 200 vòng/phút trong 1 giờ. Sau đó, loại bỏ 80% dung dịch A và sấy 

khô ở 105 °C trong 2 giờ. Quy trình trên được lặp lại thêm 2 lần, cuối cũng là nung các hạt bi đã 

phủ sơ bộ ở 550 °C trong 2 giờ ta được Ag-TiO2-SiO2 phủ lên bi thủy tinh (Ag-TiO2-SiO2/bi) 

(Hình 1), rửa sạch bằng nước cất, phơi khô dưới ánh sáng mặt trời, lưu trữ và sử dụng. 

Để xác định hiệu quả của quá trình xúc tác quang, các nghiên cứu trước đây sử dụng MB 

ở các nồng độ 0,1 µM [24], 0,625 µM [25], 11,8 µM [26], và 23,6 µM [27]. Trong nghiên cứu 

này, nhóm tác giả tổng hợp dung dịch metylen xanh (MB) từ MB có công thức hóa học 

C16H18CIN3S với nước cất ở nồng độ 10 μM (tương ứng chỉ số pemanganat ≈ 3 mgO2/L) 

(Xilong, Trung Quốc). 

 

Hình 1. (a) bi thủy tinh khi chưa phủ; (b) Ag-TiO2-SiO2/bi 

2.2. Lắp đặt hệ thống xử lý 

Hệ thống xúc tác quang (XTQ) là hệ nhiều ống phản ứng được đặt song song, các ống 

này được làm bằng thủy tinh hình trụ đường kính 10 mm, thành dày 0,5 mm với thể tích 15 mL, 

a) b
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trong đó Ag-TiO2-SiO2/bi chiếm thể tích 12 mL. Động lực dòng chảy là sự chênh lệch độ cao 

giữa bồn chứa nước đầu vào và điểm lấy nước ra (chênh áp) với lưu lượng được kiểm soát nhờ 

các van ở đầu các ống phản ứng.  

  

Hình 2. Bố trí của hệ thống xúc tác quang   

2.3. Khảo sát các yếu tố ảnh hưởng đến hiệu quả xử lý MB 

2.3.1. Thí nghiệm khảo sát ảnh hưởng của lưu lượng dòng  

Thời gian phản ứng ảnh hưởng lớn đến hiệu quả xử lý MB. Các nghiên cứu xử lý MB 

bằng xúc tác quang trước đây áp dụng những khoảng thời gian lưu khác nhau, như Zuo et al. 

sử dụng TiO2 phủ trên điatomit để xử lý MB ở nồng độ 15 mg/L đạt mức phân hủy hoàn toàn 

sau 20 phút [28], Lacerda et al. sử dụng TiO2 phủ lên cát đạt hiệu quả 70% xử lý MB (ở nồng 

độ ban đầu 30 μM) trong 7 phút [29], nhưng Cunha et al. sử dụng TiO2 phủ trên bi thủy tinh 

lại cần 90 phút để đạt 96% xử lý MB ở nồng đồng ban đầu 23,6 µM [27]. Trong nghiên cứu 

này, dung dịch metylen xanh (MB) 10 μM được xử lý bằng cách đi qua mỗi ống phản ứng với 

lưu lượng 0,05-0,3 L/giờ, tương ứng với thời gian lưu (t) từ 18-3 phút. Hệ thống được vận 

hành dưới ánh sáng mặt trời, trong đó, 2 thông số cường độ ánh sáng và bức xạ UV được ghi 

nhận. Sau xử lý, tiến hành lấy mẫu mang đi xác định nồng độ MB thông qua đo quang tại bước 

sóng 665 nm. 

Thời gian lưu được tính theo công thức: 

t (phút) =
V

Q
  (1.1) 

Trong đó:  

V: thể tích vùng ống phản ứng chứa vật liệu (mL) 

Q: lưu lượng chảy qua ống (mL/phút) 

2.3.2. Khảo sát ảnh hưởng của sự có mặt của ánh sáng và xúc tác   

Mục đích thí nghiệm nhằm làm rõ vai trò của quá trình quang phân do ánh sáng, quá trình 

hấp phụ trên bề mặt vật liệu và oxy hóa do xúc tác quang trong xử lý MB. Dung dịch MB 10 μM 

được chảy qua ống chứa bi thủy tinh chưa phủ và bi thủy tinh phủ Ag-TiO2-SiO2. Hệ thống 

được đặt trong điều kiện ánh sáng mặt trời và điều kiện tối. Thời gian xử lý là 6 giờ và lưu 

lượng khảo sát được chọn là 0,05 L/giờ và 0,1 L/giờ. Sau xử lý, tiến hành lấy mẫu mang đi 

xác định nồng độ MB thông qua đo quang tại bước sóng 665 nm. 
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Mẫu Ag-TiO2-SiO2/bi trước xử lý (VL-T), mẫu Ag-TiO2-SiO2/bi sau khi xử lí MB (VL-S) 

được rửa sạch bằng nước cất làm khô và bảo quản kín. Để tái sử dụng vật liệu, mẫu 

Ag-TiO2-SiO2/bi sau khi xử lý MB được ngâm trong nước cất và phơi dưới ánh sáng mặt trời 

trong 150 phút sau đó rửa sạch, làm khô và bảo quản kín (VL-TC). 

2.3.3. Phương pháp phân tích 

Tính chất vật liệu của Ag-TiO2-SiO2/bi trước xử lý (VL-T), Ag-TiO2-SiO2/bi sau khi xử 

lý MB (VL-S), và Ag-TiO2-SiO2/bi sau tái chế (VL-TC) được phân tích dựa trên đo đạc SEM 

và EDS sử dụng kính hiển vi điện tử quét (SEM) JSM-IT200 (JEOL, JSM-IT200, Nhật Bản). 

MB được phát hiện ở bước sóng 665 nm bằng máy quang phổ UV-Vis T60U (PG instruments, 

Đức) [8, 14]. Cường độ ánh sáng và UV được xác định bằng phần mềm Lux light meter và 

cảm biến ánh sáng xung quang trên Nokia 2 (Foxconn, Đài Loan) và máy đo UV340B (Total 

meter, Đài Loan). Chất hữu cơ được xác định sử dụng chỉ số pecmanganat dựa trên TCVN 

6186:1996 (ISO 8467:1993). 

3.  KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Ảnh hưởng của lưu lượng dòng đến hiệu quả xử lý MB 

Thí nghiệm này khảo sát ảnh hưởng của lưu lượng dòng qua ống phản ứng đến hiệu quả 

xử lý MB trong khoảng thời gian 9:00-9:35 sáng (Hình 3a) với cường độ ánh sáng mặt trời đo 

được trong khoảng 11850-34422 lux và UV trong khoảng 215-522 μW/cm2 (Hình 3b). Từ 

Hình 3a, hiệu quả xử lý MB ở 2 lưu lượng 0,05 L/giờ (t = 18 phút) và 0,1 L/giờ (t = 9 phút) là 

khá cao (trên 98%) vào ít dao động theo thời gian. Khi lưu lượng tiếp tục tăng lên, hiệu quả 

xử lý MB giảm đáng kể theo thời gian. Cụ thể, tại lưu lượng 0,15 L/giờ (t = 6 phút) hiệu quả 

xử lý giảm từ 92,5% còn 70,2% và tại lưu lượng 0,3 L/giờ (t = 3 phút) hiệu quả xử lý từ 64,9% 

giảm còn 34,1%. Hiệu quả xử lý MB giảm khi tăng lưu lượng có thể là do tại các lưu lượng này, 

thời gian lưu không đủ dài nên sự hấp phụ và oxy hóa MB trên bề mặt vật liệu chưa hiệu quả”. 

  

Hình 3. a) Ảnh hưởng của lưu lượng đến khả năng giảm thiểu MB;  

b) phổ cường độ ánh sáng và UV tương ứng trong quá trình khảo sát. 
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3.2. Ảnh hưởng của sự có mặt của ánh sáng và xúc tác   

Thí nghiệm xác định vai trò của các quá trình phân hủy quang hóa do ánh sáng mặt trời, 

hấp phụ lên bề mặt vật liệu và oxy hóa của xúc tác quang trong xử lý MB được thực hiện trong 

khoảng thời gian 9:00 - 15:00 với 2 lưu lượng 0,05 và 0,1 L/giờ với cường độ ánh sáng đo 

được trong khoảng 6952-159589 lux đối với lưu lượng 0,05 L/giờ, 7191-101562 lux đối với 

lưu lượng 0,1 L/giờ. UV đo được trong khoảng 82–3010 µW/cm2 đối với lưu lượng 0,05 L/giờ 

và 92-2560 µW/cm2 đối với lưu lượng 0,1 L/giờ.  

Như quan sát thấy trên Hình 4, khi vận hành xử lý MB ở ống rỗng (không xúc tác, không 

bi, có ánh sáng) thì cho hiệu quả trung bình 17,88% với lưu lượng 0,05 L/giờ và 12,4% với 

lưu lượng 0,1 L/giờ. MB xử lý được một phần ở các ống này có thể do quá trình bám dính lên 

đường ống và quá trình phân hủy quang hóa từ ánh sáng mặt trời. Kết quả nghiên cứu này 

tương tự như nghiên cứu của Cunha et al. năm 2018 xử lý dung dịch MB 23,6 µM với mô hình 

CPC (Compound Parabolic Concentrator) dưới bức xạ mô phỏng quang phổ mặt trời, trong đó 

hiệu quả giảm thiểu MB do quá trình phân hủy quang hóa đóng góp 19% [27]. 

Trong điều kiện tối, sử dụng bi thủy tinh chưa phủ xúc tác cho kết quả xử lý MB trung 

bình cao hơn so với Ag-TiO2-SiO2/bi, cụ thể là 72,93% so với 56,51%  ở lưu lượng 0,05 L/giờ, 

và 78,34 % so với 52,71% ở lưu lượng 0,1 L/giờ. Điều này cho thấy khả năng hấp phụ của 

MB lên bề mặt bi chưa phủ xúc tác là cao hơn so với bề mặt bi phủ Ag-TiO2-SiO2/bi. Tuy 

nhiên, do vận hành trong điều kiện tối, MB được xử lý trong trường hợp này chỉ dựa trên quá 

trình hấp phụ trên bề mặt 2 vật liệu và trên đường ống mà chưa có sự tham gia của quá trình 

phân hủy quang hóa của ánh sáng hay oxy hóa nâng cao của xúc tác dưới ánh sáng khiến hiệu 

quả xử lý còn giới hạn. Đây cũng là lý do hiệu quả xử lý trong điều kiện tối của bi và bi phủ 

xúc tác giảm nhanh chóng theo thời gian khi MB bám trên bề mặt vật liệu ngày càng nhiều và 

diện tích tự do còn lại trên bề mặt vật liệu để hấp phụ MB bị giảm dần. 

 Khi vận hành hệ thống với Ag-TiO2-SiO2/bi dưới ánh sáng mặt trời tại lưu lượng 

0,1 L/giờ, hiệu quả xử lý MB trung bình là 93,36%, trong đó hiệu quả xử lý ở giờ đầu tiên là 

98,36%, sau 4 giờ tiếp theo còn 94,1% và sau 2 giờ cuối còn 82,6%. Sự giảm hiệu quả xử lý 

theo thời gian có thể do: (i) khả năng hấp phụ MB trên bề mặt vật liệu bị giảm khi các diện 

tích bề mặt tự do của vật liệu đã được phủ ngày càng nhiều bởi MB; (ii) lượng MB phủ trên 

bề mặt này lớn khiến quá trình oxy hóa của xúc tác quang chưa kịp hỗ trợ hoàn nguyên bề 

mặt; (iii) hoặc một phần do cường độ ánh sáng và UV giảm ở thời điểm khảo sát. Với lưu 

lượng 0,05 L/giờ, hiệu quả xử lý khá cao và ổn định đạt hiệu quả trung bình 98,9%. Như vậy, 

khi sử dụng Ag-TiO2-SiO2/bi dưới ánh sáng mặt trời để xử lý MB cho hiệu quả xử lý cao hơn 

hẳn so với trường hợp xử lý có xúc tác nhưng không có ánh sáng, và trường hợp có ánh sáng 

nhưng không có xúc tác. Điều này đã chứng minh tác động tổng hợp của các cơ chế phân hủy 

quang hóa, hấp phụ, và oxy hóa nâng cao của xúc tác dưới ánh sáng mặt trời.  

Năm 2018, Cunha et al. sử dụng TiO2 phủ lên bi thủy tinh loại 5 mm để xử lý dung dịch 

MB 23,6 µM với mô hình CPC (Compound Parabolic Concentrator) dưới bức xạ mô phỏng 

quang phổ mặt trời, cho hiệu quả giảm thiểu MB lên đến 96% trong 90 phút phản ứng [27]. 

Như vậy, mô hình trong nghiên cứu này đã chứng minh tính ưu việt khi vận hành dưới ánh 

sáng mặt trời với lưu lượng 0,05 L/giờ (thời gian lưu 18 phút) liên tục trong 6 giờ đạt hiệu quả 

giảm thiểu MB 10 µM trong khoảng 97,82-99,55%, trong đó quá trình quang phân đóng góp 

trong khoảng 8,64-27,24 % giảm thiểu MB. 
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Hình 4. Hiệu quả xử lý MB với lưu lượng (a) 0,05 L/giờ và (b) cường độ ánh sáng và UV tương ứng; 

(c) lưu lượng 0,1 L/giờ và (d) cường độ ánh sáng và UV tương ứng. 

3.3. Tính chất vật liệu 

Để hiểu hơn về tính chất vật liệu xúc tác quang, nhóm nghiên cứu đã tiến hành đo thành 

phần nguyên tố trên bề mặt vật liệu. Hình 5 mô tả vùng vật liệu lựa chọn để phân tích EDS 

của các nguyên tố trên mẫu Ag-TiO2-SiO2/bi (VL-T), kết quả EDS được thể hiện trên Hình 6 

và phần trăm khối lượng và nguyên tố được trình bày trên Bảng 1. Như vậy, với phần trăm 

khối lượng của các nguyên tố Ag, Ti, Si phủ trên bề mặt vật liệu sau tổng hợp lần lượt là 0,58; 

5,66 và 22% đã chứng minh việc phủ thành công Ag-TiO2-SiO2 từ dung dịch lên bề mặt bi 

thủy tinh. Bên cạnh đó các nguyên tố đại diện cho vật liệu Ag-TiO2-SiO2 cũng được phân bố 

khá đều trên bề mặt khảo sát được thể hiện ở Hình 5, đồng nghĩa với việc Ag-TiO2-SiO2 được 

phủ lên bi một cách khá đồng đều bằng kỹ thuật đã sử dụng. 

 

Hình 5. (a) Vùng vật liệu trên VL-T được chọn để phân tích EDS; Ảnh phân bố của (b) Ag;  

(c) Ti; (d) Si trên khu vực khảo sát. 
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Hình 6. Phổ EDS của mẫu VL-T 

Bảng 1. Phần trăm khối lượng và phần trăm nguyên tử của các nguyên tố 

trên bề mặt vật liệu VL-T 

Thành phần Phần trăm khối lượng (%) Phần trăm nguyên tử (%) 

C 8,82 ± 0,06 13,93 ± 0,09 

O 50,50 ± 0,17 59,89 ± 0,20  

Na 6,73 ± 0,07 5,55 ± 0,06  

Mg 1,69 ± 0,04 1,32 ± 0,03 

Al 0,85 ± 0,03 0,06 ± 0,02 

Si 22,00 ± 0,14 14,86 ± 0,09 

K 0,51 ± 0,04 0,25 ± 0,02 

Ca 2,66 ± 0,08 1,26 ± 0,04 

Ti 5,66 ± 0,15 2,24 ± 0,06  

Ag 0,58 ± 0,07 0,10 ± 0,01  

Tổng cộng 100,00 100,00 

 

Sau mỗi ngày sử dụng bi phủ xúc tác để xử lý MB, vật liệu này được phơi nắng 150 phút 

trong nước. Dựa vào màu sắc vật liệu trước (VL-T), sau xử lý (VL-S) và tái chế bằng phơi 

nắng (VL-TC) trên Hình 7 có thể thấy việc phơi nắng này có hiệu quả để oxy hóa MB bám 

trên bề mặt bi vì vật liệu sau phơi nắng gần như không còn thấy màu xanh của MB. Hình 8 

trình bày ảnh SEM của ba vật liệu trên. Quan sát có thể thấy mẫu VL-S có bề mặt gồ ghề và 

nhiều mảng bám, có thể do MB bám lên vật liệu sau quá trình xử lý và các mảng bám này khá 

bền không thể rửa trôi bằng nước cất. Độ gồ ghề của mẫu VL-TC giảm hơn VL-S nhưng vẫn 

thấy rõ hơn mẫu VL-T, có thể do quá trình phơi nắng 150 phút đã có tác dụng trong việc loại 

bỏ MB nhưng chưa hết hoàn toàn trên bề mặt vật liệu. 
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Hình 7. Ảnh của các mẫu (a) VL-T; (b) VL-S; và (c) VL-TC. 

 

Hình 8. Ảnh chụp SEM ở độ phóng đại 15000 lần của các mẫu (a) VL-T; (b) VL-S; và (c) VL-TC. 

 

  

Hình 9. So sánh sự thay đổi (a) % khối lượng và (b) % nguyên tử của các nguyên tố  

trên bề mặt của các vật liệu VL-T, VL-S, VL-TC (n = 3).  

Sự thay đổi thành phần nguyên tố trên bề mặt các vật liệu được trình bày trên Hình 9. 

Phần trăm khối lượng của Ag, Ti, và Si ở mẫu VL-S (lần lượt là 0,08; 4,51 và 20,46%) giảm 

so với mẫu VL-T (lần lượt là 0,58; 5,66 và 22,0%) là do các lớp MB hấp phụ lên bề mặt của 

vật liệu, che phủ lên lớp xúc tác khiến máy dò ít phát hiện được Ag, Ti, và Si hơn. Việc phần 

trăm khối lượng C tăng lên ở mẫu VL-S so với VL-T (từ 8,82% lên 13,77%) càng làm rõ vấn 

đề này. Phần trăm khối lượng các nguyên tố  Ag, Ti và Si ở mẫu VL-TC (lần lượt là 0,15; 4,91 

và 21,7%) cao hơn ở mẫu VL-S, cũng như phần trăm khối lượng C ở mẫu VL-TC (11,66%) 
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thấp hơn mẫu VL-S, chứng minh lượng MB trên bề mặt bị giảm thiểu do phơi nắng trong 150 

phút, đồng thời chứng minh vật liệu có thể tái chế bằng cách cho xúc tác xử lý MB trong điều 

kiện phơi nắng. Kết quả xử lý MB sau mỗi lần tái chế được thể hiện trên Hình 10 cho thấy sau 

các lần tái chế hiệu quả xử lý MB thay đổi không đáng kể (nhiều nhất là 0,395%), chứng minh 

việc tái chế là có hiệu quả. Tuy nhiên, để tối ưu hóa quá trình này thì cần những nghiên cứu 

sâu hơn. 

Cũng cần lưu ý, kết quả đo EDS cho thấy % khối lượng Ag sau xử lý đã giảm so với 

trước xử lý. Tuy nhiên, kết quả chạy xử lý MB sau 4 lần tái chế trên Hình 10 lại cho thấy hiệu 

quả xử lý MB sau các lần tái chế gần như không thay đổi. Như vậy, có thể giải thích mối quan 

hệ giữa % khối lượng Ag và hiệu quả xử lý MB theo 2 hướng sau: (i) % khối lượng của Ag 

trên bề mặt bi thực sự không giảm. Việc đo EDS ra % khối lượng Ag giảm có thể do: Bề mặt 

vật liệu sau xử lý và sau tái chế còn bị phủ bởi MB, che Ag nên kết quả phân tích EDS thấy 

Ag giảm nhiều so với vật liệu ban đầu; hoặc số lượng mẫu đo EDS chưa đủ nhiều và chưa đủ 

đại diện, dẫn tới kết quả % khối lượng Ag chưa chính xác; (ii) % khối lượng Ag trên bề mặt 

bi thực sự giảm, tức là Ag bị bong ra khỏi bề mặt bi trong quá trình sử dụng. Tuy nhiên, theo 

kết quả từ Hình 10, hiệu quả xử lý MB của vật liệu sau tái chế gần như không đổi, có thể do 

Ag không đóng vai trò quan trọng trong xử lý MB nên không ảnh hưởng tới kết quả xử lý MB. 

Mặc dù vậy, đây mới chỉ là những suy luận mà do giới hạn về thời gian, tác giả chưa thể xác 

định được hướng giải thích nào phù hợp. Để trả lời được câu hỏi này, nghiên cứu trong tương 

lai cần thực hiện để làm rõ về sự thay đổi % khối lượng của Ag trước, sau xử lý và sau tái chế. 

Định lượng chính xác lượng Ag có trên bề mặt vật liệu thông qua nghiên cứu về bề dày lớp 

phủ xúc tác lên bi hoặc tổng lượng xúc tác có trên bi có thể giúp làm rõ sự thay đổi lượng Ag 

có trên bề mặt vật liệu trước, sau xử lý và sau tái chế. Bên cạnh đó, nghiên cứu xử lý MB độc 

lập bằng bi phủ Ag và so sánh kết quả với kết quả từ xúc tác phủ Ag-TiO2-SiO2 sẽ cho biết vai 

trò đóng góp của Ag trong hệ Ag-TiO2-SiO2 khi xử lý MB.  

 
Hình 10. Hiệu quả xử lý MB của vật liệu Ag-TiO2-SiO2/bi sau mỗi lần tái chế (n = 2) 

Trong nghiên cứu của Cunha et al. vật liệu được rửa bằng cách cho nước cất chạy tuần 

hoàn trong mô hình dưới ánh sáng mặt trời mô phỏng trong 180 phút để tái chế vật liệu xúc 

tác sau 4 chu kỳ xử lý. Sau quá trình rửa vật liệu đó, hiệu suất giảm thiểu MB đạt được như ở 

chu kỳ 1 [27]. Nghiên cứu của chúng tôi cũng chỉ ra quá trình rửa vật liệu bằng cách ngâm vật 

liệu trong nước cất và phơi dưới ánh sáng mặt trời trong 150 phút là hiệu quả, mặc dù các phân 

tích SEM, EDS cho thấy việc rửa này có thể chưa đủ giảm thiểu hoàn toàn MB bám trên bề 

mặt vật liệu. Tuy nhiên điều này có thể khắc phục bằng cách thử nghiệm kéo dài thời gian rửa, 

đồng thời điều chế và áp dụng nhiều mẻ vật liệu Ag-TiO2-SiO2/bi sử dụng luân phiên thì khi 

đó thời gian tái chế vật liệu sẽ ít ảnh hưởng đến năng suất của hệ thống. 
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4. KẾT LUẬN 

Nguyên cứu đã kết hợp phương pháp sol-gel và xử lý thủy nhiệt để tổng vật liệu xúc tác 

Ag-TiO2-SiO2  và phủ lên bi thủy tinh. Kết quả SEM và EDS của bề mặt bi phủ xúc tác cho 

thấy Ag, Ti, Si đã phủ thành công trên vật liệu. Vật liệu tạo ra sau đó được ứng dụng trong cột 

thủy tinh nhằm xử lý dung dịch metylen xanh. Ảnh hưởng của lưu lượng nước và điều kiện 

chiếu sáng đã được nghiên cứu. Kết quả cho thấy quá trình phân hủy quang hóa chỉ bởi ánh 

sáng mặt trời có thể đạt hiệu quả xử lý MB 17,9%, trong khi quá trình hấp phụ bởi bi phủ xúc 

tác trong điều kiện tối đạt 56,5%. Việc sử dụng bi phủ xúc tác dưới điều kiện ánh sáng mặt 

trời cho tác động tổng hợp với hiệu quả xử lý MB ổn định đạt 98,9% ở lưu lượng 0,05 L/giờ. 

Nghiên cứu chỉ ra phơi nắng vật liệu sau xử lý MB trong khoảng 150 phút để tái sử dụng vật 

liệu là hiệu quả rõ rệt, nhưng cần nghiên cứu sâu hơn để tối ưu hóa quá trình. Kết quả từ nghiên 

cứu này mở ra tiềm năng ứng dụng của vật liệu xúc tác trong xử lý hợp chất hữu cơ màu trong 

nước dưới ánh sáng mặt trời.  

Lời cảm ơn: Nghiên cứu này do Trường Đại học Công nghiệp Thực phẩm TP.HCM bảo trợ 

và cấp kinh phí theo hợp đồng số 108/HĐ-DCT. 
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ABSTRACT 

PHOTOCATALYST TREATMENT OF METHYLENE BLUE  

FROM AQUEOUS SOLUTION USING Ag-TiO2-SiO2 COATED ON GLASS SPHERES 

Ngo Ngoc Tho, Nguyen Thanh Tai,  

Ho Duc Duy, Nguyen Thi Thuy* 

Ho Chi Minh City University of Food Industry 

*Email: thuyng3@gmail.com 

This study was conducted to evaluate the ability of Ag-TiO2-SiO2 photocatalyst coated 

on glass spheres under sunlight irradiation for the treatment of methylene blue in aqueous 

solution. The morphology and composition of the photocatalyst before and after treatment 

were characterized using SEM and EDS analysis. The effects of light intensity, UV, and flow 

rate on removal efficiency were investigated. With the flow rate of 0,05 L/h, a retention time 

of 3,6 minutes, methylene blue removal efficiency was 98,9% and quite stable in 6 hours of 

operation under light intensity and UV radiation of 6952-159589 lux and 82-3010 µW/cm2, 

respectively. The result showed that Ag-TiO2-SiO2 photocatalyst coated on glass balls after 

the treatment can be reused by sun exposure for 150 minutes in water to remove methyl blue 

from its surface. This study hence open the opportunity for application of the material under 

sunlight for the treatment of colored organic compounds. 

Keywords: Ag-TiO2-SiO2, photocatalytst, sunlight, methylene blue (MB), glass sphere. 
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