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(57) Giai phap hitu ich dé xuét quy trinh san xuat vat liéu composit quang xtic tic Ag-
o-C3N4@HNTs, trong d6 quy trinh nay bao o6m cac budc: a) chuan bi nguyén liéu dang
bot va dich chiét 14 Tia to; b) tao dich keo nano AgNPs; ¢) tinh ché halloysit; d) tao vat
liéu composite g-CsN4s@HNTs; va e) thu vét-1i€u composit quang xic tac Ag-g-
C3N4@HNTs. Quy trinh nay dugc thuc hién thong qua phuong phap tron co hoc dé tao
ra vat liéu composit Ag-g-C3N4@HNTs vo1 tinh thé nano Ag, cic tim g-C3N4 va cic
éng halloysit dugc phén tan dong nhat dé thu duge vat liéu composit Ag-g-CsNs@HNTs
c6 kha ndng ting cuong hoat dong quang xuc tac, dong thoi bé mit cac ong halloysit
tich dién 4m tao ra luc tuong tac tinh dién vd1 cac chét 6 nhiém c6 bé mit tich dién
duong lam tang kha nang hap phu chat 6 nhiém 1én bé mit xuc tic. Vat liéu Ag-g-
C3N4@HNTSs dugc tbng hop tir cac ngudn nguyén liéu tu nhién, san ¢6, an toan va san
pham thu duoc tir quy trinh theo giai phap hiru ich c6 cdu triic dong nhat.


https://v3.camscanner.com/user/download

4118 1

Linh vire ky thuit dwogce dé cap

Giai phap hitu ich thudc linh vurec khoa hoc vat liéu va xir Iy méi truong, cu thé 13
giai phéap hiru ich @€ cap dén quy trinh san xuét vét l1€u composit quang xuc tac Ag@g-
CsN4/HNTs tmg dung dé xir 1y thudc khang sinh tetracylin (TC) trong méi trrdng nude.
Tinh trang ky thuat cua giai phap hiru ich

Theo t6 chitc danh gia nuéc Thé gidi cia Lién Hop Qudc (UN WWAP), cic nganh
cong nghiép bao gdm dét, gidy va san xuat dugc phdm thai ra tir 300 dén 400 triéu tin
chit 6 nhiém hiru co chua qua xir 1y hing nim, 1dm 6 nhiém nuéc va giy ra thiét hai
d4ng ké cho méi trudng (M. Palaniappan et al., “Clearing the waters: a focus on water
quality solutions”, 2010). P& khic phuc diéu nay, hau hét cac qudc gia da thuc hién céc
quy dinh nghiém ngit vé kiém so4t moi trudng. Vi vay, nhiéu nghién ciru da dugc thuc
hién dé tim ra giai phap thyc t& nhdm han ché 6 nhiém nuéc va bao vé méi trudng khoi
bi tén hai thém. Do d6, phuong phap quang xtic tic 13 qua trinh phan ung trén bé mit
x1c tac dudi 4nh sang tu nhién dé phan huy c4c hop chét hitu co 6 nhiém thanh CO> va
H>0 dugc coi 1a phuong phap hiéu qua va da duogc st dung dé phan huy nhiéu hop chét
hitu co d nhiém nhu thudc nhuém (K. Rajeshwar et al., “Heterogeneous photocatalytic
treatment of organic dyes in air and aqueous media”, J. Photochem. Photobiol. C
- Photochem. Rev., 9, 171-192, 2008), khang sinh (Z. Wei et al.,, A review on
photocatalysis in antibiotic wastewater: Pollutant degradation and hydrogen production,
Chinese J. Catal., 41, 1440-1450, 2020), thuéc giam dau (A. Koltsakidou et al.,
“Biobased poly (ethylene furanoate) polyester/TiO2 supported nanocomposites as
effective photocatalysts for anti-inflammatory/analgesic drugs”, Molecules, 24, 564,
2019) va thuéc diét cé (N. Daneshvar et al., “Photocatalytic degradation of the herbicide
erioglaucine in the presence of nanosized titanium dioxide: comparison and modeling
of reaction kinetics”, J. Environ. Sci. Heal. Part B., 41, 1273-1290, 2006).

Tetracyclin (TC) 1a mot trong nhitng hop chat dugc st dung phd bién nhat trong
thubc khang sinh. N6 tré thanh mdi nguy hai tiém tang vi viéc lam dung TC c6 thé pha
huy cAu tric sinh vat va 12 moi de doa nghi€ém trong dbi v4i con ngudi do 1am gian doan
chuéi thirc an (E. W. Chu et al.,, “Environmental impact: Concept, consequences,

measurement”, Ref. Modul. Life Sci., 2017). Chinh vi vay, viéc loai bé TC khodi moi
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trrdng nuéce 1 van dé cap bach va tirc thi dé tao ra modt méi truong sach hon, an toan
hon. Pé cdng viéc nay hiéu qua, can phai phat trién cac chit xic tac thé hé mdi c6 kha
ning quang xuc tac tét dong thoi than thién v6i méi trudng.

Vit liéu nano cacbon dugc quan tdm trong nhiéu linh vuc vi nhitng dic tinh wu
viét clia chiing nhur tinh 6n dinh héa hoc, dan dién t6t va dién tich bé mit cao. Céc chét
ban din cacbon c6 thé diy nhanh qua trinh chuyén céc electron tir chét xiic tic quang
sang bé mit phan tich 16ng-ran. Trong d6, cacbon nitrit dang graphit (g-C3N4) dugc coi
14 m6t ¥mg vién tiém ning vi kha ning quang xuc tac va kha ning hd tro xuc tic clia né
(N. Lopez-Salas et al., “Carbonaceous Materials: The Beauty of Simplicity”, Bull.
Chem. Soc. Jpn. 94, 2822-2828, 2021). g-C3N4 13 mot chat xic tic quang ddy hira hen
v6i ning luong ving cAm hep (khoang 2,7 eV). Vit liéu nay duoc sir dung trong mét s6
img dung hiru ich nhu cam bién (S. Pany et al., “A facile in situ approach to fabricate
N, S-TiO2/gC3N4 nanocomposite with excellent activity for visible light induced water
splitting for hydrogen evolution”, Phys Chem. Chem. Phys., 17, 8070—-8077, 2015), siéu
tu dién (J. Tian et al., “Ultrathin graphitic C3N4 nanofibers: hydrolysis-driven top-down
rapid synthesis and application as a novel fluorosensor for rapid, sensitive, and selective
detection of Fe3*”, Sensors Actuators B Chem., 216, 453—460, 2015), hip phu (Q. Chen
et al., “Three-dimensional graphitié carbon nitride functionalized graphene-based high-
performance supercapacitors”, J. Mater. Chem. A, 3, 67616766, 2015), tong hop hitu
co (Y. Oh et al., “Selective and regenerative carbon dioxide capture by highly polarizing
porous carbon nitride”, ACS Nano., 9, 9148-9157, 2015) va chuyén héa hydro (Q. Yang
et al., “Metal-free mesoporous carbon nitride catalyze the Friedel-Crafts reaction by
activation of benzene”, RSC Adv., 5, 54978-54984, 2015). Tuy nhién, vit liéu nay cé
nhitng nhuoc diém nhu dién tich bé mit thap, kha ning hap thu 4nh sang nhin thiy yéu,
su tai hop nhanh chéng cua cac cap electron va 16 tréng quang sinh ciing nhu hiéu suit
tach electron thap. Viéc pha tap g-C3N4 vdi cic nguyén t6 kim loai hoic phi kim 13 mot
cach hiéu qua dé nang cao hiéu qua quang xic tic trong viéc loai bd cac chit 6 nhiém
trong nuéc thai. Su ling dong cuia kim loai quy trén bé mit cua g-C3Nj ciing dugc chu
y nhiéu, phd bién 1a kim loai Vang (Au) (S. Samanta et al., “Facile synthesis of Au/g-
CsNs nanocomposites: an inorganic/organic hybrid plasmonic photocatalyst with
enhanced hydrogen gas evolution under visible-light irradiation”, Chem. Cat. Chem., 6,

1453-1462, 2014), bach kim (Pt) (J. Ding 'et al., “Plasma synthesis of Pt/g-C3Nj
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photocatalysts with enhanced photocatalytic hydrogen generation”, J. Alloys Compd.,
873, 159871, 2021), ruthenium (Ru) (D. Hao et al., “A green synthesis of Ru modified
g-C3N4 nanosheets for enhanced photocatalytic ammonia synthesis”, Energy Mater
Adv., 2021, 2021) va gan day bac (Ag) dugc str dung nhiéu hon do gia thanh ré, d& téng
hop. Vit liéu Ag/g-C3Ny di duge nghién ciru va img dung dé phan hiy cac chit 6 nhiém
trong moi trudng nudc ciing nhu trong cac itng dung tach nudc (J. Wang et al., “Facile
gel-based morphological control of Ag/g-C3Na porous nanofibers for photocatalytic
hydrogen generation”, ACS Sustain Chem. Eng., 5, 10633-10639, 2017; Y. Bu et al_.,
“Using electrochemical methods to study the promotion mechanism of the photoelectric
conversion performance of Ag-modified mesoporous g-C3Ns heterojunction material”,
Appl. Catal. B Environ., 144, 622-630, 2014).

' Bén canh d6, cacbon nitrit dang graphit ciing duoc két hop véi cac khoadng sét gia
ré, khong doc hai, va c6 hinh thai bé mit dic trung nhu bentonit va halloysit (HNTSs)
lam chit hd trg dé cai thién hoat tinh xuc tic trong vat liéu composit. Vi du,
nanocomposit bentonit/g-C3N4 tng dung trong phin huy xanh metylen (Y. Li et al.,
“Synthesis and photocatalytic activity of a bentonite/gCsN4 composite”, Rsc. Adv. 4,
1183111839, 2014). Vit li€u thu dugc co budc song hép thu dai hon (tang tir 474 nm
trong g-C3N4 tinh khiét 1én 500 nm trong vat liéu composit), dién tich bé mit (SBeT) cao
hon (24,1 m?/g trong bentonit/g-C3Ns so vGi 5,9 m?/g trong g-C3Na) va cai thién kha
ning hip phu so véi g-C3Ns. Halloysit (HNTs) 1a mét loai aluminosilicat tu nhién, nguén
nguyén li€u phong pht, c6 kha nang tuong thich sinh hoc va co thé 12 chat mang h tro
trong vat liéu xac tic quang (M.B Nguyen et al., “Heterostructure of vanadium
pentoxide and mesoporous SBA-15 derived from natural halloysit for highly efficient
photocatalytic oxidative desulphurisation”, RSC Adv., 11, 31738-31745, 2021). Cac
6ng HNTs c6 cAu tao héa hoc bé mit khac nhau giita mit trong va mit ngoai 6ng. Bé
mat bén trong cua HNTs bao gdm cac nhom bat dién gibbsite (Al-OH) va tich dién
duong, trong khi bé mit bén ngoai tich dién 4m ciia né bao gom céc nhém siloxan (Si-
0-Si) (H. Zhang, “Selective modification of inner surface of halloysit nanotubes: A
review”, Nanotechnol Rev., 6, 573581, 2017). Su bién dang gay ra bdi su khéng dong
déu trong mang tinh thé giira cdc tAm silic dioxit va nhom oxit ma cac ong HNTs cudn
lai thanh hinh tru. Véi bé mit tich dién 4m ciia HNTs ¢6 thé ngin chin viéc tai két hop

cua eac cip electron va 16 trong quang sinh trén bé mat chat xuc tac quang, mat khac,
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cAu triic 6ng nano ciia HNTs c6 thé gitp ting dién tich bé mit va cai thién kha nang hép
thu 4nh sang nhin thiy, do d6, HNTs doéng vai tro quan trong trong viéc cai thi€n hi€u
qua quang xuc tac. Vi du, mot chéit hfip phu méi1 g-C3Ns-IL@HNT da dugce ché tao va
sir dung @€ tach céc chit 6 nhiém benzen va phenol tir cic miu nuéc (M. Darvishnejad
et al., “Graphitic carbon nitride-reinforced polymer ionic liquid nanocomposite: a novel
mixed-mode sorbent for microextraction in packed syringe”, Int. J. Environ. Anal.
Chem., 1-14, 2020). Composit g-C3Ns-IL@HNT cho thay su hap phu hiéu qua b1 céac
" nhém da chic ning tuong tac véi cac chat 6 nhiém. Tuy nhién, giai phap két hop giita
c4c hat kim loai bac (Ag) dugc tdng hop bing phuong phap xanh ciing véi kha ning hap
phu hiéu qua cta halloysit va kha ning quang xuc tac cia g-C3Ns dé tao ra vt licu
composit quang xuc tac Ag-g-C3N4@Ir{NTs cling nhur mg dung cia vat liéu ndy dé xur
li cAc van dé 6 nhiém thubc khang sinh tetracyline trong nudc thai chin nuéi 12 chua cé.
Ban chat ky thuit ciia giai phap hiru ich

Giai phap hitu ich nham khic phuc cac nhuge diém cia cic vat liéu tong hop trude
do, cu thé 1a giai phap hiru ich dé cap dén quy trinh san xuat vat liéu composit quang
xic tic Ag-g-CsNs@HNTs dé ting dung trong xi 1y chat 6 nhi€ém trong méi trudng
nudc. Quy trinh theo giai phap hiru ich cho phép tao ra vit li€u composit quang xic tac
Ag-g-C3N4@HNTSs véi t6 hop tinh thé nano Ag cung cac ong HNTs va cac tam g-C3Njy
theo ty 1€ v4i hinh thai vi cau tric thich hop dé co thé hoat dong 6n dinh trong tho1 gian
dai.

Theo d6, giai phap hitu ich dé xuat quy trinh sén xuat vat liéu composit quang Xuc

tac Ag-g-C3sN4@HNTSs, trong d6 quy trinh nay bao gém cac budec:

a) chuan bi nguyén liéu dang bot bang cach thu 14 Tia t6 tuoi, rira sach bang nude
khir ion, phoi kh tu nhién & nhiét d6 phong va nghién nhé thu dugc nguyén liéu
dang bot;

b) tao dich chiét tir 14 Tia t6 bing cach bd sung nguyén liéu dang bdt thu duge &
budc a) vao hé dung mdi nudc — etanol, chiét bing hé chiét Soxhlet, thu dich
chiét va dun néng dé loai etanol;

c) tao dang keo nano bac (AgNPs) bang céch bd sung khoang 4,9 — 5 mL dich chiét
14 Tia td thu dugc & budce b) vao khoang 19,8 —20,1 mL dung dich AgNOs3 0,01M,

sir dung may khudy dé khudy tron lién tuc trong 24 gid & nhiét d6 25 — 26 °C thu

nano bac (AgNPs) dang keo mau niu;
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d) tinh ché halloysit bang cach nghién nho halloysit thd, sang dé loai bo cac hat san
va sy kho & nhiét dd khoang 90 — 100 °C, sau d6 b6 sung mdt luong halloysit
vao nudc cit va thém HoSOs 98% vio khudy trdn & nhiét do khoang 85 — 90 °C
trong 90 phut, loc thu la"iy chit rin va rira lai nhiéu 1an véi nudc ct roi séy kho,
chét rin sau khi sy khé dugc phén tan vao nudc cit, khudy tron trong 24 gid va
dé ling trong 4 ngdy, sau d6 gan 14y phén chét ran & trén, ly tAm, say kho thu
duoc halloysit tinh khiét c6 mau trang; |

e) tao vat liéu composit g-C3N4@HNTs bang cach tron u ré véi halloysit (ty 1& 1/1
theo khoi lugng) va cho vao chén nung c6 nap ddy, sau d6 chén nung dugc dit
trong 10 nung va nung & nhiét do khoang 495 — 505 °C trong 1 gi¢, 1am ngudi
dén nhiét d(’j phong thu dugc vat litu composit g-CsNs@HNTs b6t mau vang
nhat; va .

f) thu vat li€u composit quang xuc tac Ag-g-CsN4@HNTs bang cach thém mot
luong AgNPs thu dugc & bude ¢) vao mdt lugng composit g-CsNs@HNTS thu
dugc & budc f) va khudy lién tuc trong 1 gidy, sau d6 hon hop dugc rira bang nudc
khir ion, loc va siy kho & nhiét @6 khoang 75 — 80 °C trong 24 gid thu dugc vat

liéu composit quang x1ic tac Ag-g-CsNs@HNTs dang bot mau nau.
Giai phap hiru ich ciing dé& cip dén vat liéu composit quang xuc tic Ag-g-
C3sNs@HNTS thu dugc tir quy trinh theo giai phap hiru ich, trong do cau tric bao gdm
cac pha tinh thé nano bac, 6ng HNTs va céc tAm g-C3N4 duge phan tan déng nhat, cac

hat nano Ag dugc gin vao bé mit hodc xen ké giira cac 16p g-C3N4 va cac 6ng halloysit.

M6 ta van tit hinh vé

Hinh 1 12 4nh chup kinh hién vi dién tr quét vi mau vat liéu composit quang xic
tic Ag-g-CsNs@HNTs duoc san xuit bang quy trinh theo giai phap hiru ich.

Hinh 2 13 anh chup kinh hién vi dién tr truyén qua v4i mau vat liéu composit quang
xic tic Ag-g-CsNs@HNTs duoc san xuit bang quy trinh them giai phap hitu ich.

Hinh 3 13 gian dd nhiéu xa tia X cia mau vat liéu composit quang xuc tic Ag-g-
C3N4s@HNTs dugc san xuat bing quy trinh theo giai phép hitu ich.

Hinh 4 12 gian d6 duong dang nhiét hap phu-nha hap phu N theo BET va su phan
- bd kich thuéc mao quan cua vat liéu composit quang xuc taic Ag-g-CsNy@HNT's dugc
san xuat bang quy trinh theo giai phap hitu ich.
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Hinh 5 1a gian do6 phé phan xa khuéch tan UV-Vis DRS ciia mau vt liéu composit
quang xuc tic Ag-g-CsNs@HNTs dugc san xuit bang quy trinh theo giai phap hitu ich.

Hinh 6 13 pho phat xa huynh quang (PL) cta vat liéu composit quang xuc tic Ag-
o-C3sN4@HNTSs duoc san xuat bang quy trinh theo giai phap hitu ich.

Hinh 7 13 gian d6 thé hién kha ning phan huy thudc khang sinh TC khi thay d6i
khoi heong chit xic tac cia vat liéu composit quang xiic tac Ag-g-CsNs@HNTs duoc
san xuit bang quy trinh theo giai phap hiru ich.

Hinh 8 12 gian d6 thé hién kha ning phan hiy thubc khang sinh TC khi thay ddi
ndng d6 thuéc khang sinh TC cua vat liéu composit quang xuc tac Ag-g-CsNs@HNTs
duoc san xuit bang quy trinh theo giai phép hitu ich.

MO ta chi tiét giai phap hiru ich

Sau day, giai phap hiru ich dugc mo ta chi tiét véi cac phuong an va cac vi du thuc
hién cu thé c6 vién din dén cac hinh V&, tuy nhién, cic phuong an va cac vi du nay chi
nhim muc dich minh hoa va 1am rd ban chét cia giai phap hitu ich chir khong nhim han
ché pham vi yéu cau bao hd cia giai phap hiru ich.

Giai phap hiru ich nhim san xuat vat liéu composit quang xdc tic Ag-g-
CsN4s@HNTs vo1 pha tinh thé nano Ag, céc ong halloysit va cac tAm g-C3N4 duoc tao
ra va phan tan df‘)ng déu dé tao ra nhiéu diém tiép xuc di thé Ag/g-C3Ns, Ag/HNTs, g-
CsN«/HNTs va Ag/g-CsN4/HNTs nham ting cudng kha ning tiép xiic véi chit 6 nhiém,
ting kha nang phan tach c4c hat mang dién trén cac thanh phan x1c tic quang.

Theo d6, giai phap hiru ich dé xuat quy trinh san xuat vt liéu composit quang xuc
tac Ag-g-C3Ns@HNTs, trong d6 quy trinh nay bao gdm céc budc: a) chuan bi dich chiét
14 Tia to; b) tao dang keo nano AgNPs; c) tinh ché halloysit; d), tao vat liéu composite
g-C3Ns@HNTs; e) thu vét liéu composit quang xuc tic Ag-g-C3Ns@HNTs.

Ban chit cia phuong phap san xuat vét liéu composit quang xdc tac Ag-g-

CsNs@HNTs theo giai phap hiru ich 12 tong hop xanh céc hat nano bac bang dich chiét

]a Tia t0, sau d6 phan tan cac hat nano bac trén nén vat liéu composit g-CsNs@HNT's
bang phuong phap khudy tron co hoc, viéc ndy cho phép céc hat nano bac c6 kich thuéc
mong mudn duoc phan bd déu trén bé mit cac tim g-C3N4@HNTs, dE’Sng tho1 vai dac

tinh héa hoc bé mit ddc ddo cia cic 6ng HNTs cho phép phéan tdch hi€u qua cip

electron-16 tréng quang sinh, mat khac co thé diéu chinh linh hoat ty 1é mong mudn gilra
c4c thanh phan trong vt liéu t6 hgp Ag-g-CsN4y@HNTs bang cach lua chon khéi luong
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st dung cac phdi liéu ban dau, c6 thé 4p dung dong nhat ma khong phai diéu chinh didu

kién khac nhau cho méi ty phz’in AgNPs, g-C3N4 va HNTs khac nhau. Quy trinh cho
phép linh hoat trong quy moé thuc hién.

Trong budc chuan bi nguyén liéu 14 Tia t6, thu 14 Tia t6 tuoi, rira sach bing nudc
khtr ion, phoi kho tu nhién & nhiét do phong va nghién nho thu duoc nguyén liéu dang
bot;

Trong budc tao dich chiét 14 Tia t6, b6 sung nguyén liéu dang bot thu duge & budc
trén vao hé dung moi nudc — etanol, chiét bﬁng hé chiét Soxhlet, thu dich chiét va dun
néng dé loai etanol;

Trong buéc thu dich keo nano bac (AgNPs), dich chiét 14 Tia t6 thu dugc & bude
trén duoc khuay tron lién tuc voi dung dich AgNO3 0,01M trong 24 gid & nhiét d6 25 -
26 °C thu duogc nano bac (AgNPs) dang dich keo mau nau;

Trong buéc thu halloysit tinh khiét, halloysit thd dugc nghién nhé, sang dé loai bd
cac hat san 16n sau d6 say khd & nhiét do khoang 90 — 100 °C. Halloysit tho sau khi xir
ly so bd dugc phéan tan trong nudc va bd sung mot lwong H2SO04 98% vao khudy tron &
nhiét d6 khoang 85 — 90 °C trong 90 phut dé hoa tan c4c nguyén to vi luong c6 trong
kho4ng, loc rira nhiéu lan véi nudce cit dé loai bo cac tap chat va H2SO;4 dur, thu halloysit
va siy khé. Halloysit kho tiép tuc dugc phén tan trong nudc cat va khuiy co hoc trong
24 g10 roi dé lé"mg trong 4 ngay, sau do gan 14y ph%‘m chét ran & trén, ly tam, séy kho thu
dugc halloysit tinh khiét c6 mau trang.

Trong budc tao vt liéu composit g-C3Ns@HNTs, lugng khoang halloysit va u ré
duoc chuan bi theo ty 1& g-C3N4/HNTs 1a 1/1 (khéi luqng/khéi luong) duoc cho vao
chén nung c6 nap va nung & nhiét do khoang 495 — 505 °C trong 1 gid dé u ré chuyén
héa thanh cacbon nitrit dang graphit (g-C3N4), sau d6 lam ngud1 dén nhiét d6 phong thu
duoc viat liéu composit g-CsN4@HNTSs dang bot mau vang nhat.

Trong budc tao vét lieu composit xuc tac quang Ag-g-C3N4@HNTSs, dich keo nano
bac (AgNPs) dugc thém vao hon hop composit g-C3N4@HNT s, khudy lién tuc trong 1
gid. Hon hop sau d6 dugc rira bing nudc khi ion, loc va sdy kho & nhiét do khoang 75
— 80 °C trong 24 gi® thu dugc vt liéu composit quang xvic tac Ag-g-CsN4@HNTSs dang
bot mau nau.

Vi du thwre hién gidi phap hiru ich
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Vi du 1. Sdn xudt vit ligu composit quang xuc tic Ag-g-CsN@HNTs

La Tia t6 dugc thu gom, rra sach bang nudc khir ion, 1am kho tur nhién & nhiét d6
phong sau d6 nghién nho thu dugc 25 g bot. Bot 14 Tia td (25 g) duoc chiét véi 100 mL
hé dung moi nudc cit/etanol theo ti 18 1/4 (khbi luong/thé tich) bang hé chiét Soxhlet
trong 4 gid, dich chiét sau d6 dun s6i & nhiét d 80 °C d loai etanol thu dich chiét 14
Tia t6. Sau d6, 5 mL dich chiét 14 Tia t6 duogc khudy trdn lién tuc v6i 20 mL dung dich
AgNO3 0,01M trong 24 gi¢ & nhi€t d6 25 - 26 °C thu dugc nano bac (AgNPs) dang dich
keo mau nau;

Halloysit tho duoc nghién nho, sang va sy khd & 100 °C, sau d6 1ay 40 g halloysit
thd sau khi xir li phén tan vao trong 55 mL H>0. Thém tir tir 2 mL H2SO4 98% vao hon
hop sau do khudy tron bang may khudy tir & 90 °C trong 90 phit. Chét rin thu dugc
duoc loc, rira nhiéu lan bang nudc cat dé loai bé hét H2SO4 du rdi sy khd. Chét rin sau
khi siy khé tiép tuc duoc phan tan trong 1,5 L H,O va khudy co hoc trong 24 gid roi dé
lang hén hop trong 4 ngay, loc, thu lay phan chit ran phia trén. Qua4 trinh nay dugc thuc
hién 3 14n. Phin chat ran thu phia trén dugc dem di ly tim va say khé thu duoc halloysit
tinh khiét (HNTs). |

Hon hop gém 3 g uré va 3 g HNTs thu duoc & bude trén duge tron déu theo ty 16
1/1 (khéi luqng/khéi lugng) va cho vao mot chén nung co nép diy va nung & 500 °C
trong 1 gi0 vO1 toc d6 gia nhiét 1a 2°C/phit, sau d6 1am ngudi dén nhiét do phong thu
duoc vit liéu composit g-CsNs@HNTs dang bdt mau vang nhat.

Bo6 sung 10 mL dich keo nano bac (AgNPs) vao 0,1 g composit g-CsNs@HNTs,
hon hop dugc khudy lién tuc trong 1 gi® & nhiét d6 phong, sau d6 hén hop duge rira
bing nudc khir ion, loc va siy kho & 80 °C trong 24 gid thu dugc vét liéu composit
quang xuc tac Ag-g-CsNas@HNTs dang bdt mau nau.

Vi du 2. Xdc dinh ddac tinh vat lieu composit quang xuc tdc Ag-g-CsN(@HNTs thu
dwroc

Pé x4c dinh dic tinh vi cu tric hinh thai cia vat liéu composit quang xdc tic Ag-
g-C3N4@HNTs thu dugc, tién hanh chup anh hién vi dién tir quét (SEM) va kinh hién
vi dién t& truyén qua (TEM) cho mau vit liéu composit quang xic tic Ag-g-
CaNy@HNTs dugc san xuét theo vi du 1. Két qua trén hinh 1 cho thdy mau vét liéu

composit quang xuc tac Ag-g-CsN4s@HNTSs vai cac ong halloysit c6 duong kinh khoang

20 - 40 nm va chiéu dai tir 400 - 750 nm, cung va&i d6 1a su tich hop clia cic tAm nano
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cacbon nitrit dang graphit (g-C3Ns) da dugc gin céc hat nano bac trén bé mit cac ong
halloysit. K€t qua hinh anh TEM (hinh 2) cho thy mot lugng 16n cac cham den tuong
(mg vGi cac hat nano Ag phén tan déu trén cic tAm nano g-CsNa. Céc hat nano Ag c6
dudng kinh theo udc tinh khoang 5-20 nm. Két qua nay dam bao cho tinh wu viét vuot
troi ciia vat liéu vé su phin bb ddng déu cia cac pha tinh thé. Tinh chat ndy chitng minh
tinh hiéu qua ciia quy trinh san xuit theo giai phéap hiru ich véi diéu kién t6i wu trong
san xuat vat liéu composit Ag-g-C3Ns@HNTs.

Pé xac dinh ciu tric tinh thé cua vat liéu composit Ag-g-CsNs@HNTSs san phém,
tién hanh x4c dinh nhiéu xa tia X cho vt liéu san pham thu dugc tir vi du 1. Cu thé, hinh
3 14 gian d6 nhiéu xa tia X ctia mau vat liéu composit Ag-g-C3sNs@HNTs cho thay miu
vit liéu bao gdm pha tinh thé g-C3N4 thé hién hai cuc dai nhiéu xa dic trung & géc 20
bang 13,2° va 27,3° tuong Ung v&i mat phan xa (100) va (002) cua g-C3Na. P6i véi
halloysit, c6 thé quang sat thz"iy 5 dinh chinh & goc 26 b§'mg 19,9°; 24,8°; 35,02°; 38e°;
54,5°, trong tmg v4i cac mit phan xa (100), (002), (110), (003) va (210). Cac tinh thé
AgNPs dugc quan sat & géc 20 bang 32,2° va 46,2° tuong ng véi mit phan xa (111) va
(200), dac trung cho pha Iap phuong tam mat (FCC) cua tinh thé bac.

Két qua nhiéu xa tia X nay ciing cho thdy mAau v4t liéu t6 hop khong c6 thém pha
tinh thé nao khac ngoai cac pha tinh thé cia AgNPs, g-C3Ns va HNTs. Két qua nhiéu xa
tia X ctia mau vat liéu thu duge & vi du 1 cho théy cac tinh thé Ag dugc gé"m vao bé mit
g-C3Ny4 va ddng thdi cac tAim g-C3N4 bao phii cac ong halloysit, chinh vi vay céc dinh
nhiéu xa cia HNTs bi giam cudng d6. Pay 1a mot wu diém cia quy .trinh khi khong tao
ra vat 1iéu ma céc pha tinh thé bj két tu, nghia 1a c6 su ti wu vé 6n dinh pha tinh thé Ag,
g-C3N4 va HNTs trong vat liéu td hop.

Pé xac dinh dién tich bé mit riéng, thé tich mao quan va dudng kinh mao quan
ctia vt liéu, phuong phap ding nhiét hap phu Nito theo BET duoc tién hanh déi véi vat
liéu san pham thu duoc tir vi du 1. Cu thé, hinh 4 1a gian d6 hip phu-khir hip phu N> va

su phan bd kich thuéc mao quén ciia miu vt liéu composit quang xic tic Ag-g-

CsN4@HNTs. Theo phan loai cia IUPAC, cac dudng cong tré cua vat liéu composit

Ag-g-C3N4@HNTSs c6 dang dudng loai IV dién hinh véi cic vong tré riéng biét cuia loai
H, dic trung cho vt liéu ¢é cu triic mao quan trung binh. Dién tich bé mit (Sper), thé
tich mao quan va dudng kinh mao quéan cia composit Ag-g-CaNs@HNTs cd gia tri lan
hrot 14 43,04 m¥g, 0,273 cm?/g va 28,14 nm. Két qua ndy chimg minh ring vt liéu
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composit c6 kha nang hép thu anh sang va hoat dong quang xuc tac vuot tré1 hon nhiéu
so vGi vt liéu g-C3N4 riéng lé.

Pé xac dinh dic tinh quang hoc cua chit xtic tdc quang va kha ning phan tach cua
cac hat mang dién trén vat li€u xuc tac, phé phan xa khuéch tan UV-Vis (Uv-Vis DRS)
va phé phat xa huynh quang PL dugc tién hanh d6i véi vat liéu san phé"im thu duoc § vi
du 1. Cu thé, hinh 5 13 gian dd phd phan xa khuéch tan UV-Vis va hinh 6 12 gian db phd
phat xa huynh quang PL ctia mau vat liéu composit Ag-g-CsN4@HNTs. Chat xic tac
Ag-g-C3N4@HNTs thé hién su hap phu manh & buéc séng 510 nm, dic trung cho su
cong hudng plasmon bé miit cua AgNPs. K ét qua chiung minh ré"mg hat nano Ag c6 vai
trd0 quan trong trong viéc tang cudng hoat ddng quang xuc tac, hon nira ciu tric ong
rong cua halloysit cling gép phé“m tang kha nang hép thu anh sang. Nang lugng vung
cam (Eg) duoc tinh todn c6 gia tri 14 2,5 eV. Tir phd PL & hinh 6 cho thidy mot dinh phat
xa rong & khoang 430 nm, cudng d6 dinh trong dbi yéu cho thiy ring AgNPs trén bé
mit cac tim g-C3Na c6 thé vrc ché sy tai td hop cia cic hat mang dién, ngu ¥ rang su
phan tach hi€u qua cac hat mang di€n cé lo1 dé ting cudng hoat dong quang xuc tac va
nang cao hiéu suit phan hiy céc chat 6 nhiém.

Vidu 3. Thiét lap mé hinh xiz Iy quang xiic tdc phén hiy th uoc khdng sinh tetracyclin
(TC)

~ Thuc hién pha thudc khéang sinh tetracyclin cé nf’ing dd 5g/L vao binh dinh mc
100 mL. Tién hanh phan tan 1an luot 0,025 — 0,075 g chat xuc tac thu duge & vi du 1
vao trong 30 mL dung dich thubc khang sinh c6 nbéng dd tir 30 — 70 mg/L, khuéy trong
béng t6i 30 phut dé vat liéu dat trang thai can bang hap phu - nha hap phu. Sau d6, hén
hop duogc dit dudi ngudn anh sang nhin thay véi su chiéu xa cia dén Xe 125 W. Sau
timg khoang thoi gian cb dinh, lay mau dem ly tdm loc tach chat ran. Dung dich thu
duogc phan tich xac dinh ndng do trén may quang phd Uv-Vis. Két qua thir nghiém kha
ning phan hity thudc khang sinh TC dugc thé hién trén hinh 7 va hinh 8. Cu thé, hinh 7
14 gian db thé hién kha ning phan huy thudc khang sinh TC cua vat liéu dugc sén xust
theo vi du 1 véi anh hudng khdi lugng vt liéu xic tac va hinh 8 13 gidn d6 thé hién kha
ning phan hiy thuéc khang sinh TC clia vat liéu dugc san xuat theo vi du 1 v6i anh
hudng ctia ndng d6 thudc khang sinh. Két qua cho thay vt liéu composit quang xuc tac
Ag-g-CsN4@HNTSs c6 kha nang phan huy thudc khang sinh sau 4 gid chiéu sang ting
tir 85,4 % 1€n 95,9 % khi tang liéu lugng chit xtic tic quang tir 25 mg 1én 75 mg. Mit
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khéac, voi ndng dod thudc khang sinh ting tir 30 dén 70 mg/L thi kha ning phin huy cua
vat liéu composit Ag-g-CsNs@HNTSs gidam khong dang ké tir 97,1% xudng 81,6%. Nhur
vay, c6 thé thay vat liéu composit Ag-g-CsNs@HNTs c6 kha ning phan hiy trong mot
pham vi rdng cia ndng dd thudc khang sinh va cé thé sir dung véi liéu lugng chat xic
tac it. Piéu d6 thuén lgi cho qua trinh tng dung vao thuc té.
Hiéu qua dat dwoc cia giai phap hiru ich

~ Quy trinh san xuat vat liéu composit quang xuc tic Ag-g-CsN4@HNTs theo giai
phap hitu ich cho phép tao ra vat li€u Ag-g-C3Ns@HNTSs v61 su phan b6 dong déu cua
c4c tinh th nano bac trén cac tAm g-C3Na, va céc tAim g-C3Ns bao phii bé mit cic ong
halloysit tao thanh cAu triac 6ng nhiéu 16p. Quy trinh theo giai phap hitu ich don gian,
dé thuc hién.

' Quy trinh theo giai phap hiru ich cho phép tan dung cac nguc"in nguyén liéu ¢ san
trong tu nhién nhu khoang halloysit, 14 tia t6, tiét kiém chi phi san xuat, giam thiéu 6
nhiém mdi truong dong thoi gop phén vao viée phat trién kinh té ving mién.

Quy trinh theo giai phap hitu ich cho phép dé dang diéu chinh dugc ti 1€ cia thanh
phan c6 trong san pham vt liéu composit Ag-g-C3Ns thu dugc bang cach diéu chinh ty
1é thanh phin nguyén liéu ban diu (dich chiét, ure va khoang halloysit). V4t liéu thu

dugc nay duoc xac dinh c¢6 do dong déu vé vi cau triic hinh thai va tinh chat héa ly bé

mit dé ing dung lam chat xic tac phan hiy cac hop chit 6 nhiém trong méi trudng nudc

vOi quy trinh thuc hién don glan.
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YEU CAU BAO HO

1. Quy trinh san xuat vat liéu composit xiic tic quang Ag-g-CsNy@HNTs, trong d6
quy trinh ndy bao gém céc budc:

a) chuén bi nguyén liéu dang bot bang cach thu 14 Tia to tuoi, rira sach bing nuéc
khir ion, phoi khé tu nhién & nhiét @6 phong va nghién nho thu dugc nguyén liéu
dang bot;

b) tao dich chiét tir 14 Tia t6 bang cach bd sung nguyén liéu dang bot thu dugce &
buGc a) vao hé dung mdi nudc — etanol, chiét bang hé chiét Soxhlet, thu dich
chiét va dun néng dé loai etanol;

c) tao dang keo nano bac (AgNPs) bing cach b6 sung khoang 4,9 — 5 mL dich chiét
14 Tia t6 thu dugc & budce b) vao khoang 19,8 — 20,1 mL dung dich AgNO3 0,01M,
su dung méj khuay dé khudy tron lién tuc trong 24 gid & nhiét d6 25 — 26 °C thu
nano bac (AgNPs) dang keo mau nau;

d) tinh ché halloysit bang cach nghién nhé halloysit tho, sang dé loai bo cac hat san
va sdy kho & nhiét dd khoang 90 — 100 °C, sau d6 bd sung mot luong halloysit
vao nudc cit va thém HaSO4 98% vao khuay trdn & nhiét 40 khoang 85 — 90 °C
trong 90 phut, loc thu 14y chét ran va rira lai nhiéu 14n véi nudce cat rdi sdy kho,
chét ran sau khi say khé dugc phan tan vao nudc cat, khudy tron trong 24 gid va
dé li"mg trong 4 ngay, sau do gan léy phé“m chat ran & trén, ly tim, séy kho thu
duogc halloysit tinh khiét c6 mau tring;

e) tao vat liéu composit g-C3N4@HNTs bang cach trdn u ré vé4i halloysite theo ty 18
1/1 (khéi lwong/khdi lugng) va cho vao chén nung c6 nip day, sau d6 chén nung
duogc dat trong 10 nung va nung & nhiét d¢ khoang 495 — 505 °C trong 1 g16, sau
dé lam ngudi dén nhiét d6 phong thu dugc vat liéu composit g-C3N4s@HNTSs bot
mau vang nhat; va

f) thu vt liéu composit quang xic tac Ag-g-CsN4@HNTs bang cach thém mot
luong AgNPs thu duge & budce ¢) vao mot lugng composit g-C3Ns@HNTs thu
dugc & bude e) va khudy lién tuc trong 1 gid, sau d6 hon hop duge rira bang nudc
khir ion, loc va sy kho & nhiét dd khoang 75 — 80 °C trong 24 gid thu dugc vat
liéu composit quang xuc tdc Ag-g-CsNs@HNTs dang bot mau nau.

12


https://v3.camscanner.com/user/download

13/16

4118

9
\

.

g"C3N4@H NTS

»
=&

3

-

A 'y
o
» 4
d s
, »

HINH 1

S

~
oy



https://v3.camscanner.com/user/download

4118

14/16

HINH 3
200
Ag-g-C;N,@HNTs
AgiPs
150 ‘
S
9‘/ gaC3N 4
5 100
2 g-CaN, HNTs
O HHTs
>3
@
HITs HNTs
S0 AgNPs '
0
10 20 30 40 50 60 70
28-Scale
HINH 4

250 0.005

N
o
o

0.004

2

0.003

8

0.001

Kha nang hap phu (cm?¥g STP)
S

Dién tich mao quan (m/q)

5 20 40 60 30 100 120
puong kinh mao quan (nm)

Ap suat trong abi (P/P,)


https://v3.camscanner.com/user/download

15/16

4118

HINH 5

Ag-g-C;N,@HNTs

<t ™ o

(‘n"e) hy) dey 6p Bugng

500 600 700
Budc song (nm)

400

300

6

Ag-g-C3 N 4 @ H NTS

200

100

-
N
v

(‘'n'e) 1d op buQnd

50

-
-
T o msevew.

600

700

500

400

Budc song (nm)


https://v3.camscanner.com/user/download

100

80

Hiéu suat phan hly TC (%)

100

) o
Q Q

H.
(o

Hiéu suat phan hay TC (%)

4118

Anh sang nhin thay

1 2
Théoi gian (gio)

HINH 8

Anh sang nhin thay

0 1 2

Thoi gian (gio)

16/16


https://v3.camscanner.com/user/download

i Scanned with |


https://v3.camscanner.com/user/download

