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TÓM TẮT 

Quá trình oxy hóa Fenton dị thể phân hủy thuốc nhuộm Synozol Brilliant Blue (SBB) được thực hiện bởi xúc tác chứa Ceri(IV) Oxide trên nền chất mang Silic 
dioxit (CeO2/SiO2). Xúc tác Ceri(IV) Oxide được điều chế từ Ce(NO3)3.6H2O, cùng với chất mang là SiO2 được điều chế từ tro trấu. Tính chất đặc trưng của xúc tác 
được xác định bởi phổ nhiễu xạ tia X (XRD), kính hiển vi điện tử đặc trưng cấu trúc tế vi (SEM), diện tích bề mặt riêng (BET) và phổ hồng ngoại biến đổi Fourier 
(FTIR). Kết quả thực nghiệm cho thấy, xúc tác CeO2/SiO2 phân hủy Synozol Brilliant Blue lên đến 94,5% trong thời gian 60 phút với các điều kiện thích hợp: lượng 
xúc tác 0,7g/50mL; pH 2-3; tỉ lệ thể tích H2O2 30% 0,5mL/50mL.Nghiên cứu này chứng minh tiềm năng của CeO2/SiO2 như một chất xúc tác hiệu quả và bền vững 
để xử lý nước thải bị ô nhiễm thuốc nhuộm. 

Từ khóa: Fenton, Synozol Brilliant Blue, CeO2/SiO2. 

ABSTRACT 

The heterogeneous Fenton-like oxidation of Synozol Brilliant Blue (SBB) dye was carried out using a CeO2/SiO2 catalyst, in which cerium (IV) oxide (CeO2) was 
supported on a silica matrix derived from rice husk ash. The CeO2 phase was synthesized from cerium (III) nitrate hexahydrate (Ce(NO3)3·6H2O). The 
physicochemical properties of the catalyst were systematically characterized using X-ray diffraction (XRD), scanning electron microscopy (SEM), Brunauer-
Emmett-Teller (BET) surface area analysis, and Fourier-transform infrared spectroscopy (FTIR). The catalytic performance was evaluated through the degradation 
of SBB under Fenton-like conditions. The results demonstrated that the CeO2/SiO2 catalyst achieved up to 94.5% dye removal efficiency within 60 minutes under 
optimized conditions: catalyst loading of 0.7g per 50mL of dye solution, pH 2-3, and a 30% H₂O₂ volume ratio of 0.5mL per 50mL. These �ndings highlight the 
potential of CeO2/SiO2 as an efficient and sustainable catalyst for the treatment of dye-contaminated wastewater. 

Keywords: Fenton, Synozol Brilliant Blue, CeO2/SiO2. 
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1. MỞ ĐẦU 

Phản ứng Fenton và kiểu Fenton là một phản ứng oxy 
hóa nâng cao, phân hủy hiệu quả các chất hữu cơ bằng 
cách tạo ra gốc hydroxyl, vốn có khả năng oxy hóa mạnh 
nhất trong các loại gốc có oxy hoạt động  [1]. Quá trình 

Fenton được áp dụng để xử lý các loại nước thải ô nhiễm 
có chứa các hợp chất hữu cơ bền vững, không hoặc khó 
bị phân hủy sinh học [2]. Kỹ thuật Fenton đồng thể vẫn 
còn hạn chế như không tái sử dụng được xúc tác, tạo ra 
một lượng bùn lớn sau xử lý, dễ bị ảnh hưởng của các ion 
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lạ,… Phản ứng giống Fenton di thể đã thu hút được sự 
chú ý rộng rãi vì độ ổn định hóa học cao và phạm vi pH 
làm việc rộng hơn như quy trình kiểu Fenton dựa trên 
MnO2 và CeO2 [3, 4].  

Xeri là nguyên tố đất hiếm phổ biến nhất, với cấu trúc 
electron độc đáo là [Xe] 4f15d16s2, cho phép loại bỏ ba 
electron tạo thành trạng thái ôxi hóa xeri (III) với cấu trúc 
electron [Xe] 4f1, cũng như mất tất cả các electron lớp 
ngoài tạo thành trạng thái oxi hóa xeri (IV) [5]. Đối với xeri 
(CeO2), người ta thấy rằng bề mặt xeri chứa các chỗ 
khuyết oxy, khiến các electron ngoài giảm gần Ce4+ tạo 
thành Ce3+ [6].  Sự cùng tồn tại của Ce3+ và Ce4+ tạo nên 
hệ thống chu trình oxy hóa khử giống Fenton, tham gia 
vào quá trình truyền electron của phản ứng oxy hóa khử 
[7]. Các chỗ khuyết oxy dồi dào và thế oxy hóa khử thấp 
thúc đẩy hiệu suất cao trong các ứng dụng oxy hóa xúc 
tác của nó [8]. Đặc biệt, ứng dụng của CeO2 gần đây đã 
được mở rộng sang xử lý nước thải như một chất xúc tác 
giống Fenton không đồng nhất [4, 9-13].   

Các chất xúc tác kim loại ở dạng nano có xu hướng kết 
tụ và khó phân tán do năng lượng bề mặt lớn dẫn đến 
giảm hoạt động và độ ổn định của chất xúc tác [14]. Việc 
mang các hạt có hoạt tính trên chất mang có diện tích bề 
mặt xốp cao là một giải pháp tuyệt vời để giảm sự kết tụ. 
Chất mang silica vô định hình có một số lợi ích như diện 
tích bề mặt cao (trên 200m2/g), độ ổn định cao, không 
hoạt động hóa học, không cháy và cấu trúc lỗ trung bình 
[15]. Do đó, chất xúc tác có thể được tái sinh bằng phương 
pháp nhiệt. Hơn nữa, trấu là một loại sinh khối phổ biến 
ở Việt Nam, có thể là nguồn silica thông qua quá trình 
chiết xuất sol-gel đơn giản [16]. Do đó, việc ứng dụng 
silica từ trấu làm chất mang thuốc thử Fenton đã thu hút 
được sự chú ý lớn gần đây [17, 18-20].  

Trong nghiên cứu này, chất xúc tác CeO2 được mang 
trên SiO2 (CeO2/SiO2) đã được tổng hợp và sử dụng cho 
quá trình Fenton để phân hủy thuốc nhuộm Synozol 
Brilliant Blue. Các đặc tính của chất xúc tác tổng hợp được 
phân tích bằng phương pháp nhiễu xạ tia X (XRD), kính 
hiển vi điện tử quét (SEM), phổ tán xạ năng lượng (EDS), 
hồng ngoại biến đổi Fourier (FTIR), diện tích bề mặt riêng 
Brunauer Emmett-Teller (SBET) và đường đẳng nhiệt hấp 
phụ- nhả hấp phụ. Hoạt tính xúc tác được nghiên cứu 
thông qua phản ứng phân hủy Synozol Brilliant Blue. Các 
điều kiện hoạt động tối ưu trong quá trình phân hủy 
Synozol Brilliant Blue cũng được xác định.  

2. THỰC NGHIỆM  
2.1. Hóa chất 

Các hóa chất sử dụng Ce(NO3)3.6H2O ≥ 99,5%, HCl ≥ 
36%, H2O2 ≥ 30%, NH3 ≥ 25%, Synozol Brilliant Blue có 

nguồn gốc từ Trung Quốc. Nước cất sử dụng tại phòng thí 
nghiệm Khoa Công nghệ Hóa - Trường Đại học Công 
nghiệp Hà Nội.  

2.2. Điều chế xúc tác CeO2/SiO2 

SiO2 được điều chế từ tro trấu theo qui trình [20]. 

Vật liệu CeO2/SiO2 được điều chế bằng phương pháp 
kết tủa theo các bước như sau: 

Cân 0,531g Ce(NO3)3.6H2O vào cốc thủy tinh 100mL và 
thêm 1mL HNO3 65%. Hoà tan Ce(NO3)3.6H2O bằng 20mL 
nước cất. Dung dịch thu được gọi là dung dịch Ce. 

Cân 4g SiO2 phân tán đều trong 20mL nước cất. 
Chuyển dung dịch Ce vào dung dịch SiO2, khuấy đều  
trong 30 phút. Điều chỉnh pH của dung dịch bằng cách 
nhỏ từ từ dung dịch NH3 2M vào hỗn hợp dung dịch cho 
đến khi pH = 11. Khuấy đều hỗn hợp trong vòng 60 phút 
sau khi kết thúc quá trình thêm NH3. Lọc tách lấy kết tủa, 
rửa sạch kết tủa bằng nước cất 5 lần (mỗi lần 20mL nước 
cất). Sấy khô chất rắn ở 100oC trong 4 giờ. Sau đó, tiếp tục 
nung chất rắn ở 500oC trong 4 giờ thu được xúc tác 
CeO2/SiO2. 

2.3. Đặc trưng tính chất xúc tác 

Diện tích bề mặt riêng được xác định bằng phương 
pháp hấp phụ - giải hấp N2 theo BET, trên thiết bị 
TRISTAR II  PLUS (hãng Micromeritics). Giản đồ nhiễu xạ 
tia X (XRD), được thực hiện trên máy D8 Advance (Bruker 
- Đức) với góc quét 2θ từ 10 đến 80o, với bức xạ Kλ của 
anot Cu có λ = 0,154056nm, tại Viện Hóa học - Viện Hàn 
lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam. Hình thái cấu trúc 
tế vi của xúc tác được đặc trưng bằng phương pháp SEM 
trên thiết bị Field Emission Scaning Electron S-4800 
(hãng Hitachisdz - Nhật Bản), tại Viện Vệ sinh Dịch tễ 
Trung ương. Phổ FTIR được đo trên máy FT/IR-6600 
(hãng Jasco - Nhật Bản) tại Khoa Công nghệ Hóa, Trường 
Đại học Công nghiệp Hà Nội. 

2.4. Quá trình phân hủy Synozol Brilliant Blue 

Quá trình phân hủy SBB bởi xúc tác CeO2/SiO2 được 
thực hiện ở nhiệt độ phòng, khuấy từ với tốc độ 600 
vòng/phút. Các chất được cho vào cốc thủy tinh dung tích 
250mL chứa 50mL dung dịch SBB nồng độ 35mg/L, thời 
gian phản ứng bắt đầu được tính từ khi bổ sung H2O2. Các 
yếu tổ ảnh hưởng được khảo sát bao gồm: Lượng xúc tác 
0,2 - 1,1g/50mL; pH 2-7; thể tích H2O2 (30%) 0,1 - 
2mL/50mL; thời gian xử lý được thực hiện để xác định các 
điều kiện thích hợp cho việc phân hủy SBB, mẫu được lấy 
ra theo các mốc thời gian 5 - 90 phút, đem ly tâm, sau đó 
đo mật độ quang của dung dịch trên máy Thermo Fisher 
Scienti�c ở bước sóng 628 nm, tại Khoa Công nghệ Hóa, 
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Trường Đại học Công nghiệp Hà Nội. Đường chuẩn định 
lượng SBB được xây dựng trong khoảng nồng độ 1, 2, 4, 
6, 8mg/L, hình ảnh quét UV-VIS các dải nồng độ được thể 
hiện trong hình 1. 

 
Hình 1. Phổ UV-VIS của đường chuẩn định lượng SBB 

Hiệu suất phân hủy (H %) SBB theo công thức: 

o t

o

C -C
H(%)= 100

C


 
Trong đó:  

Co: nồng độ SBB ban đầu khi chưa xử lý (mg/L). 

 Ct: nồng độ SBB còn lại sau thời gian t (mg/L). 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Đặc trưng tính chất của vật liệu 

3.1.1. Giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) 

Để xác định thành phần pha của vật liệu, SiO2 và 
CeO2/SiO2 được phân tích bởi phương pháp nhiễu xạ tia 
X. Kết quả phổ XRD của SiO2 và mẫu xúc tác CeO2/SiO2 
được trình bày trên hình 2. Có thể thấy, giản đồ XRD của 
SiO2 có một peak nhiễu xạ có chân khá rộng ở góc quét 
2θ từ 16 - 28o, điều này khẳng định SiO2 có cấu trúc vô 
định hình. 

 
Hình 2. Giản đồ XRD của CeO2/SiO2 

Ngoài ra, trên giản đồ XRD của vật liệu CeO2/SiO2 xuất 
hiện các pic tại các vị trí tương ứng với (góc quét 2θ)  
28,61°; 33,05°; 47,52°; 56,41°; 59,07°; 69,45°; 76,77° và 
79,16o. Đây là các pic đặc trưng cho sự tồn tại của CeO2  

tương đồng với nghiên cứu của Oman Zuas và các cộng 
sự [21]. Như vậy, có thể khẳng định sự tồn tại cấu trúc tinh 
thể của CeO2 trên SiO2. 

3.1.2. Phổ hồng ngoại  

Để chứng minh sự có mặt của CeO2 đã được gắn thành 
công lên SiO2, vật liệu CeO2/SiO2 được phân tích bằng phổ 
hồng ngoại biến đổi (FTIR). Phổ hồng ngoại của SiO2 và 
CeO2/SiO2 được thể hiện trong hình 3. Quan sát phổ hồng 
ngoại của mẫu SiO2 và mẫu xúc tác CeO2/SiO2, cho thấy 
đều có sự xuất hiện của các peak đặc trưng của các nhóm 
chức có trong vật liệu. Các peak có số sóng 1065cm-1 và 
797cm-1 lần lượt đặc trưng cho dao động kéo dài không 
đối xứng và đối xứng của liên kết Si-O-Si trong cấu trúc 
chất mang SiO2. Mặt khác, peak có số sóng 456cm-1 đặc 
trưng cho dao động uốn của Si-O [22]. Sự xuất hiện peak 
ở số sóng 677cm-1 đặc trưng cho dao động của liên kết 
Ce-O trên vật liệu CeO2/SiO2, trong khi đó trên chất mang 
SiO2 không có peak ở số sóng này [23]. Điều đó, khẳng 
định sự tổng hợp thành công đã đưa được CeO2 lên trên 
chất mang là SiO2. 

 
Hình 3. Phổ hồng ngoại của SiO2 và CeO2/SiO2 

3.1.3. Đường đẳng nhiệt hấp phụ - giải hấp nitơ BET 

Quan sát giản đồ hấp phụ- giải hấp N2 của SiO2 và xúc 
tác CeO2/SiO2 (hình 4) cho thấy, xuất hiện vòng trễ ở 
khoảng áp suất tương đối p/p0 từ 0,4 đến 1,0 giá trị này 
đặc trưng cho vật liệu mao quản trung bình, cụ thể kích 
thước mao quản của SiO2 và của xúc tác tương ứng từ 
4,23nm và 3,89nm. 

Các thông số bề mặt của vật liệu được trình bày trong 
bảng 1. Từ kết quả bảng 1, cho thấy sau khi cố định CeO2, 
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diện tích bề mặt riêng giảm từ 299,677m²/g (SiO2) xuống 
235,400m²/g (CeO2/SiO2). Tương ứng, đường kính lỗ trung 
bình của SiO2 (4,23nm) lớn hơn so với CeO2/SiO2 (3,89nm). 
Tương tự, tổng thể tích lỗ xốp cũng giảm từ 1,13cm³/g 
(SiO2) xuống 0,95cm³/g (CeO2/SiO2). Nguyên nhân có thể 
là do sự phát triển của các hạt nano CeO2 trên bề mặt SiO₂, 
một phần làm che lấp các lỗ xốp của SiO2. Tuy nhiên, vật 
liệu tổng hợp CeO2/SiO2 thu được vẫn giữ được diện tích 
bề mặt lớn và độ xốp phát triển tốt, góp phần nâng cao 
hiệu quả xúc tác. 

 

 
Hình 4. Giản đồ hấp phụ-giải hấp N2: (A) SiO2, (B) CeO2/SiO2 

Bảng 1. Diện tích bề mặt riêng, thể tích lỗ xốp, kích thước mao quản trung 
bình của chất mang SiO2 và CeO2/SiO2 bằng phương pháp hấp phụ-nhả hấp 
theo BET 

Vật liệu Diện tích bề mặt 
riêng 

(m2/g) 

Thể tích lỗ xốp 
trung bình 

(cm3/g)  

Kích thước 
mao quản 

(nm) 

SiO2 299,677 1,13 4,23 

CeO2/SiO2 235,400 0,95 3,89 

3.1.4. Đặc trưng cấu trúc tế vi SEM 

Để quan sát rõ hơn về hính thái của vật liệu, SiO2 và 
CeO2/SiO2 được phân tích bởi kính hiển vi điện tử quét. 
Kết quả đặc trưng cấu trúc tế vi SEM của xúc tác CeO2/SiO2 

được thể hiện trong hình 5. Từ hình ảnh có thể thấy, mẫu 
SiO2 tổng hợp được bao gồm các hạt dạng hình cầu 
tương đối đồng đều có kích thước hạt < 500nm (hình 
5(A)). Hình 5(B) cho thấy, các hạt CeO2  có kích thước (< 
150nm) nhỏ hơn kích thước hạt của SiO2 được gắn lên 
trên bề mặt của chất mang SiO2.  

 

 
Hình 5. Ảnh SEM của SiO2 (A), CeO2/SiO2 (B) 

3.1.5. Thành phần của vật liệu 

Thành phần hóa học của vật liệu được đặc trưng bởi 
phổ tán xạ năng lượng tia X (EDX). Từ giản đồ hình 6 cho 
thấy, vật liệu CeO2/SiO2 tổng hợp xuất hiện các peak đặc 
trưng xác nhận sự có mặt của các nguyên tố Si, O, Ce và 
thành phần các nguyên tố lần lượt chiếm 32,34%; 63,76% 
và 3,90% về khối lượng (bảng 2). Hàm lượng % khối lượng 
nguyên tố Ce khá tương đồng so với % khối lượng 
nguyên tố Ce theo lý thuyết là 4%. 
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Bảng 2. Thành phần hóa học của vật liệu CeO2/SiO2 được phân tích bởi EDX 

Thành phần Tỉ lệ khối lượng (%) 

O 63,76 

Si 32,34 

Ce 3,90 

 
Hình 6. Phổ EDX của vật liệu CeO2/SiO2 

3.2. Các yếu tố ảnh hưởng tới khả năng phân hủy 
Synozol Brilliant Blue 

3.2.1. Ảnh hưởng của thời gian  

Kết quả nghiên cứu ảnh hưởng của thời gian tới hiệu 
suất phân hủy SBB được trình bày trên hình 7. Từ kết quả 
cho thấy, hiệu suất phản ứng tăng nhanh từ khoảng 
50,65% sau 5 phút đến khoảng 93,91% sau 60 phút phản 
ứng, và đến 90 phút, hiệu suất phân hủy SBB gần như 
không thay đổi. Như vậy, thời gian phản ứng thích hợp 
được chọn để phân hủy SBB trong các nghiên cứu tiếp 
theo là 60 phút. 

 
Hình 7. Ảnh hưởng của thời gian đến hiệu suất phân hủy SBB 

3.2.2. Ảnh hưởng của lượng xúc tác CeO2/SiO2 

Kết quả của ảnh hưởng lượng xúc tác CeO2/SiO2 được 
thể hiện trên hình 8. Từ kết quả cho thấy, khi gia tăng 
lượng xúc tác xử lý dẫn đến hiệu quả xử lý SBB tăng lên, 
thể hiện qua giá trị hiệu suất phân hủy (H%) tăng và đạt 
cao nhất tại tỷ lệ xúc tác ở 0,7g/50mL, đạt 94,35%. Tuy 
nhiên, khi gia tăng thêm lượng xúc tác, hiệu suất quá 
trình xử lý không tăng. Cụ thể, hiệu suất giảm nhẹ còn 
93,1% tương ứng với lượng xúc tác là 1,1g/50mL. Từ các 
kết quả trên, lượng chất xúc tác được chọn thích hợp là 
0,7g/50mL cho các nghiên cứu tiếp theo. 

 
Hình 8. Ảnh hưởng của lượng xúc tác đến hiệu suất phân hủy SBB 

3.2.3. Ảnh hưởng của lượng H2O2  

Kết quả nghiên cứu ảnh hưởng của lượng H2O2 đến 
hiệu suất xử lý SBB được thể hiện trên hình 9.  

 
Hình 9. Ảnh hưởng của lượng H2O2 đến hiệu suất phân hủy SBB 

Từ kết quả cho thấy, khi tỷ lệ H2O2 (30%) tăng, hiệu suất 
phân hủy tăng. Cụ thể, khi tỷ lệ H2O2 là 0,1mL/50mL thì 
hiệu suất xử lý SBB đạt khoảng 37,4%. Sau đó, hiệu suất 
tăng lên khi thể tích H2O2 tăng và đạt cao nhất với hiệu 
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suất 95,1% ở tỷ lệ 0,5mL/50mL. Nguyên nhân, do sự tăng 
nồng độ H2O2 dẫn đến gia tăng các gốc tự do *OH và làm 
tăng hiệu suất của quá trình phân hủy SBB tăng. Tuy 
nhiên, khi lượng H2O2 khi dư thừa dẫn đến sẽ tạo ra gốc 
*OOH theo phản ứng [24]. 

H2O2 + *OH → H2O + HOO* 

Tính oxy hóa của gốc *OOH  yếu hơn so với gốc *OH, 
dẫn đến sự giảm nhẹ hiệu suất xử lý SBB. Như vậy, tỷ lệ 
H2O2 thích hợp được chọn là 0,5mL/50mL.  

3.2.4. Ảnh hưởng của pH 

Kết quả nghiên cứu ảnh hưởng của pH đến quá trình 
phân hủy SBB được trình bày trên hình 10.  

 
Hình 10. Ảnh hưởng của pH đến hiệu suất phân hủy SBB 

Kết quả cho thấy, ở khoảng pH 2-3 hiệu suất phân hủy 
SBB có giá trị ổn định từ 93,1 - 94,5% và đạt hiệu suất cao 
nhất tại pH = 3. Tuy nhiên ở pH > 3, hiệu suất phân hủy 
SBB giảm mạnh. Điều này, có thể giải thích rằng trong môi 
trường pH bắt đầu lớn hơn 3, các ion Ce3+, Ce4+ bị thủy 
phân tạo thành phức hydroxo làm giảm khả năng tạo gốc 
*OH [25]. Như vậy, pH 2-3 thích hợp cho quá trình phân 
hủy SBB.  

4. KẾT LUẬN 

Vật liệu CeO2/SiO2 đã được tổng hợp thành công bằng 
phương pháp kết tủa từ tiền chất Ce(NO3)3.6H2O trên chất 
mang SiO2. Vật liệu có diện tích bề mặt riêng đạt 
235,400m2/g và kích thước mao quản thuộc loại trung 
bình. Vật liệu được sử dụng làm xúc tác cho quá trình 
Fenton hóa phân hủy Synozol Brilliant Blue với các điều 
kiện thích hợp: lượng xúc tác 0,7g/50mL dung dịch SBB; 
pH 2-3; tỉ lệ thể tích H2O2 30%/50mL dung dịch SBB = 
0,5mL; thời gian phân hủy là 60 phút với hiệu suất đạt 
94,5%. Kết quả này cho thấy tiềm năng ứng dụng của 
CeO2/SiO2 làm xúc tác trong xử lý nước thải chứa thuốc 
nhuộm hữu cơ. 
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