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Tóm tắt 

Vật liệu tổ hợp nano rGO/WO3 đã được chúng tôi tổng hợp thành công bằng phương pháp thủy nhiệt nhằm 
ứng dụng trong quang xúc tác. Tính chất của vật liệu được nghiên cứu bằng ảnh hiển vi điện tử quét (SEM), 
giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD), phổ hấp thụ tử ngoại khả kiến (UV – Vis) và phổ hồng ngoại biến đổi Fourier 
(FTIR). Kết quả phân tích XRD cho thấy vật liệu kết tinh cao của pha tinh thể lục giác WO3. Ảnh SEM cho 
thấy tổ hợp vật liệu bao gồm các thanh nano WO3 và các lớp rGO đã được chế tạo. Kết quả tính toán từ phổ 
hấp thụ tử ngoại- khả kiến đã cho thấy độ rộng vùng cấm của rGO/WO3 là 2,7 eV, đã giảm so với WO3 (3.1 
eV). Kết quả khảo sát tính chất quang xúc tác dưới ánh sáng đèn tử ngoại cho thấy khả năng phân hủy 
dung dịch Xanh Methylen của vật liệu rGO/WO3 cao hơn đáng kể khi so sánh với WO3 tinh khiết, trong đó 
suất phân hủy Xanh Methylen sau 100 phút chiếu sáng của rGO/WO3 là 80% và của WO3 là 55%. 

Từ khóa: rGO/WO3, quang xúc tác, thuỷ nhiệt. 

Abstract 

In this study, rGO/WO3 nanocomposites were synthesized by one-pot hydrothermal method for 
photocatalytic applications. Properties of the synthesized materials were investigated by scanning electron 
microscope (SEM), X-ray diffraction (XRD), UV–Vis absorption spectroscopy and Fourier-transform infrared 
spectroscopy (FTIR). XRD analysis documented the formation of the hexagonal phase WO3 with high 
crystalline quality. SEM images revealed that the WO3 nanorods and layered rGO materials were 
synthesized. The band gap of the rGO/WO3 composite calculated from the UV–vis spectra is about 2.7 eV 
which is smaller compared to that of bare WO3 (3.1 eV). Photocatalytic results under UV light irradiation 
showed that the rGO/WO3 nanocomposite exhibited significantly higher photocatalytic activity than WO3, 
where the rGO/WO3 and WO3 degraded about 80% and 55% of methylene blue within 100 min under UV 
irradiation, respectively. 

Keywords: rGO/WO3, photocatalytic, hydrothermal. 

 

1. Giới thiệu 

Ngày* nay, phân hủy các chất màu ô nhiễm 
trong các nguồn nước thải dựa trên hiện tượng quang 
xúc tác đang thu hút sự quan tâm nghiên cứu của các 
nhà khoa học. Nhiều vật liệu oxit bán dẫn có cấu trúc 
nano đã và đang được các nhóm nghiên cứu ứng dụng 
trong quang xúc tác như TiO2, ZnO, SnO2 và WO3 [1-
4]. Đối với vật liệu WO3 nói riêng, đây là vật liệu bán 
dẫn loại n, vùng cấm rộng, thân thiện với môi trường 
và có nhiều ứng dụng tiềm năng trong cảm biến khí 
[5], pin lithium [6] và quang xúc tác [7]. Tuy vậy, độ 
linh động hạt tải thấp do tốc độ tái hợp điện tử - lỗ 
trống cao làm giảm hiệu suất quang xúc tác của vật 
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liệu này. Hơn nữa, các vật liệu nano oxit đơn lẻ có xu 
hướng kết đám làm giảm diện tích riêng bề mặt và 
khả năng quang xúc tác của vật liệu. Các nghiên cứu 
gần đây tập trung vào việc điều khiển hình thái bề 
mặt, kích cỡ hạt, pha tạp các nguyên tố kim loại 
hiếm, hoặc chế tạo cấu trúc dị thể của WO3 với các 
vật liệu phi kim để cải thiện hiệu suất quang xúc tác 
của vật liệu cũng đã thu được những kết quả khả quan 
[8].  

Vật liệu rGO và graphene với cấu trúc các bon 
hai chiều và các tính chất nổi bật như độ dẫn điện 
cao, độ linh động hạt tải, diện tích bề mặt riêng lớn 
do đó khi kết hợp với các cấu trúc nano WO3 sẽ kỳ 
vọng tăng cường khả năng quang xúc tác phân hủy 
chất màu ô nhiễm.  

Trong nghiên cứu này chúng tôi trình bày 
phương pháp thủy nhiệt đơn giản để chế tạo tổ hợp 
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vật liệu rGO và thanh nano WO3 (rGO/WO3). Vật 
liệu chế tạo đã được nghiên cứu đặc trưng quang xúc 
tác phân hủy xanh Methylen (MB), kết quả cho thấy 
hiệu suất phân hủy MB cao hơn so với vật liệu WO3 
tinh khiết. 

2. Thực nghiệm 

2.1. Chế tạo rGO  

rGO được chúng tôi chế tạo bằng phương pháp 
Hummers biến đổi cho phù hợp với điều kiện của 
phòng thí nghiệm, quy trình cụ thể đã được chúng tôi 
trình bày trong báo cáo trước đây [9]. 

2.2. Chế tạo tổ hợp rGO/WO3  

Tổ hợp rGO/WO3 được chế tạo bằng phương 
pháp thủy nhiệt. Cụ thể: hòa tan hoàn toàn 1,5 g muối 
Na2WO4.2H2O, 1 g muối NaCl và 0,25 g axit C6H8O6 
trong 80 ml nước khử ion. Sau đó 700 μl dung dịch 
rGO nồng độ 2 g/100 ml được thêm vào hỗn hợp trên. 
Dung dich axít HCl (37,5%) được nhỏ từ từ vào hỗn 
hợp trên để điều chỉnh pH của dung dịch đến giá trị 
bằng 2. Hỗn hợp được khuấy đều thêm 10 phút trước 
khi cho vào bình thủy nhiệt và tiến hành ủ ở 180oC 
trong 12 h. Sản phẩm kết tủa thu được được rửa nhiều 
lần bằng nước khử ion và cồn rồi tiến hành quay ly 
tâm với tốc độ 5900 rpm, cuối cùng đem sấy khô 
trong tủ sấy ở 60oC trong 24 h. Quy trình tương tự 
cũng đã được sử dụng để chế tạo vật liệu WO3, chỉ 
khác không có rGO ở trong dung dịch. Hình thái bề 
mặt và tính chất của vật liệu rGO/WO3 được nghiên 
cứu bởi kính  hiển vi điện tử quét (SEM, JEOL 
7600F), phổ nhiễu xạ tia X (XRD-D8 ADVANCE, 
Bruker) và phổ hấp thụ quang học tử ngoại – khả kiến 
(PG-T90, UK).  

Đặc tính quang xúc tác của vật liệu rGO/WO3 
và WO3 đã được khảo sát với dung dịch MB nồng độ 
20 mg/L dưới bức xạ phát ra bởi đèn tử ngoại        
(365 nm, 40 W). Trong mỗi thí nghiệm 20 mg vật 
liệu cùng với 100 mL dung dịch MB đựng trong cốc 
dung tích 250 ml được khuấy đều bằng máy khuấy từ 
trong tối 40 phút để đạt được sự hấp phụ cân bằng 
giữa MB và vật liệu. Tiếp sau đó, dung dịch được 
chiếu sáng bằng đèn tử ngoại, theo chu kỳ 10 phút, 
khoảng 7 ml dung dịch trong cốc được rút ra để quay 
ly tâm nhằm loại bỏ hoàn toàn vật liệu. Sau đó, dung 
dịch MB thu được được phân tích bởi máy quang phổ 
UV – Vis. Nồng độ của MB được đo tại bước sóng 
λmax = 664 nm. Để tính toán nồng độ của của MB, 
chúng tôi đã sử dụng phần mềm UV win của máy 
quang phổ UV-Vis để xây dựng đường chuẩn nồng 
độ của MB.   

3. Kết quả và thảo luận 

Ảnh SEM của vật liệu tổ hợp nano rGO/WO3 
trình bày trên Hình 1 (a) cho thấy sự hình thành các 

thanh nano WO3 với chiều dài cỡ 1,5 µm đan xen với 
các tấm rGO xung quanh tạo thành nhiều khoảng 
trống và lỗ xốp. Trong khi đó ảnh SEM của vật liệu 
WO3 trên Hình 1 (b) cho thấy dạng thanh với đường 
kính khoảng 300 - 500 nm, chiều dài khoảng 1 µm, 
các thanh kết tụ lại thành từng bó.  

 

Hình 1.  Ảnh SEM của rGO/WO3 (a) và WO3 (b) 

 

Hình 2.  Giản đồ nhiễu xạ tia X của rGO/WO3 

Hình 2 là giản đồ nhiễu xạ tia X của vật liệu tổ 
hợp rGO/WO3 cho thấy chỉ xuất hiện các đỉnh nhiễu 
xạ đặc trưng ở pha lục giác của tinh thể WO3 
(JCPDS, 33-1387), với các hằng số mạng                                         
a = b = 0,7298 nm và c = 0,3899 nm. Các đỉnh nhiễu 
xạ của WO3 đều có cường độ lớn, nhọn chứng tỏ mẫu 
tổng hợp được có độ kết tinh cao. Tuy nhiên, không 
quan sát thấy các đỉnh của rGO, chứng tỏ rGO đã bị 
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tách thành từng lớp mỏng, hoặc hàm lượng quá nhỏ 
để có thể phát hiện [10]. 

Hình 3(a) là phổ hấp thụ của rGO/WO3 và WO3, 
trong đó biên hấp thụ chính xuất hiện tương ứng ở 
bước sóng khoảng 452 và 395 nm. Năng lượng vùng 
cấm (Eg) của các vật liệu được xác định từ phương 
trình Tauc:  

𝐸𝐸𝑔𝑔 = ℎν −  
(𝛼𝛼ℎν)1/2

𝐶𝐶
              (1) 

Với C, α, và hν tương ứng là hằng số tỷ lệ, hệ số 
hấp thụ [11]. Năng lượng vùng cấm của vật liệu 
rGO/WO3 và WO3 được xác định lần lượt bằng         
2,7 eV và 3,1 eV,  như được thể hiện ở Hình 3(b). Kết 
quả này tương tự như kết quả của các đồng nghiệp 
khác [12,13]. 

 
Hình 3. Phổ UV-Vis (a) và năng lượng vùng cấm (b) 
được tính toán từ phương trình Taunc của rGO/WO3 
và WO3  

Hình 4 (a, b) là phổ hấp thụ quang học của dung 
dịch MB ban đầu và sau khi chiếu sáng với thời gian 
khác nhau khi có mặt các vật liệu rGO/WO3 (Hình 
4a) và  WO3 (Hình 4b). Kết quả cho thấy một sự hấp 
phụ đáng kể MB của rGO/WO3 (23%) và WO3 (10%) 
sau 40 phút khuấy trong tối. Ở trạng thái cân bằng 
hấp phụ, khi tăng thời gian chiếu sáng, cường độ hấp 
thụ tại bước sóng 664 nm của dung dịch MB đã giảm 
dần đối với cả hai mẫu. Tuy vậy, tốc độ giảm cường 
độ đỉnh phổ trong hai trường hợp là khác nhau. Với 
vật liệu rGO/WO3 đã cho thấy một sự suy giảm 

cường độ đỉnh phổ của MB nhanh hơn khi so sánh 
với WO3.  

 

Hình 4. Sự thay đổi phổ hấp thụ của dung dịch MB 
theo thời gian chiếu bức xạ tử ngoại của                
rGO/WO3 (a), WO3 (b), và độ giảm nồng độ C/C0 của 
dung dịch MB khi sử dụng chất xúc tác rGO/WO3 và 
WO3 (c). 

Từ kết quả phép đo nồng độ MB ở bước sóng 
λmax = 664 nm, hiệu suất phân hủy đã được xác định 
bằng công thức: 

𝐻𝐻(%) = �1 −  
𝐶𝐶𝑡𝑡
𝐶𝐶0
� × 100%           (2) 

Trong đó H(%) là hiệu suất phân hủy, C0 là 
nồng độ ban đầu và Ct là nồng độ tại thời điểm t của 
dung dịch MB. Chi tiết về sự thay đổi nồng độ dung 
dịch MB theo thời gian chiếu sáng khi sử dụng hai 
mẫu vật liệu xúc tác là rGO/WO3 và WO3 được thể 
hiện ở hình 4c. Với chất xúc tác rGO/WO3 hiệu suất 
đạt 80% sau 100 phút chiếu xạ, trong khi đó đối với 
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vật liệu WO3 tinh khiết chỉ đạt khoảng 55%. Sự tăng 
hiệu suất quang xúc tác của rGO/WO3 so với WO3 có 
thể giải thích do năng lượng vùng cấm của rGO/WO3 
hẹp hơn so với WO3, do đó các điện tử dễ chuyển từ 
vùng hóa trị lên vùng dẫn của WO3 làm giảm sự tái 
hợp, tăng thời gian sống của các điện tử và lỗ trống, 
từ đó tăng cường được hiệu suất quang xúc tác của 
vật liệu,  tương tự như giải thích  của nhóm tác giả 
S.Prabhu [14] đối với tổ hợp ZnO/rGO. 

4.  Kết luận 

Bằng phương pháp thủy nhiệt đơn giản, chúng 
tôi đã chế tạo thành công vật liệu tổ hợp nano 
rGO/WO3. Kết quả nghiên cứu cho thấy sự hấp phụ 
mạnh MB của rGO và năng lượng vùng cấm hẹp của 
rGO/WO3 so với WO3, là những nhân tố đã tăng 
cường đáng kể hiệu suất phân hủy quang xúc tác MB 
dưới ánh sáng tử ngoại. Hiệu suất phân hủy dung dịch 
MB của rGO/WO3 đã đạt ~ 80% sau 100 phút chiếu 
sáng, trong khi vật liệu WO3 tinh khiết chỉ đạt ~ 55%. 
Kết quả này chứng tỏ rằng sự kết hợp của cấu trúc 
nano WO3 nói riêng và các oxit bán dẫn nói chung 
với rGO là một trong những hướng nghiên cứu hiệu 
quả để mở rộng khả năng ứng dụng trong lĩnh vực 
quang xúc tác của vật liệu oxit bán dẫn.   
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