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Linh vie k§ thuit dwge dé cip

Sang ché dé cap dén phwong phap san xuét vat liu composit da pha di thé
C-TiOy/g-CsNy/tGO-N,S d& xir Iy chét khéng sinh 6 nhiém trong méi truong
nuée mot cach don gian, d& thyc hién va san phim cta quy trinh c6 hiu qua xir
Iy cac chit khang sinh 6 nhifm trong méi trudong nudc cao. Ngoai ra, sing ché
con dé cap dén vat lidu composit da pha di thé thu duoc tir phuong phap nay.
Tinh trang ky thuit clia sang ché

Viéc str dung graphit cacbon nitrua (g-C3Ny) don 1é dé 1am vat lidu xtic tac
quang cho phén Gmg phén hity chét khéng sinh van gip nhiéu khé khin do su tai
t6 hop nhanh cta cac electron véi 16 tréng quang sinh va chi sir dung duoc phan
ting gifta electron & ving dan cia g-CsNy két hop oxy hoa tan nuéc tao ra san
phim trung gian 'Oy va sau d6 hinh thanh HO' - tic nh4n oxi h6a phén huy céc
chit hitu co 6 nhidm kho sinh hily. Bén canh do, titan dioxit (TiO,) chi c6 thé
hoat dong trong ving 4nh séng tir ngoai nén han ché kha ning tmg dung TiO, dé
xu ly cac chét khang sinh 6 nhiém trong ving 4nh sang nhin thy. Do vy, thuc
tidn xtr Iy 6 nhifm méi trudmg c6 nhu cau vé vat liéu ma khic phuc dugc nhing
han ché néu trén, cy thé 12 dé cai thién hiéu qua (ting kha ning phan tich
electron va 13 tréng, han ché su t4i td hop cla electron va 13 tréng quang sinh)
va hiéu suét sinh ra electron va 18 tréng cua vat liéu.

Bén chit k§ thuit ciia sang ché

Muc dich cta sang ché 1a ché tao ra v4t liéu composit da pha di thé C-
- TiOy/g-C3Ny/rGO-N,S c6 kha ning xir 1y chit khéng sinh 6 nhiém trong mai
trudng nudc mot cach don gian, d& thuc hién.
pé dét duoc muc dich néu trén, theo khia canh tht nhét, sing ché dé xuét:
[1]. Phuong phép san xuét vat liéu composit da pha di thé C-TiO./g-
C3Ny/rGO-N,S dé xir 1y chét khang sinh 6 nhiém trong méi trudng nudc, bao
gdm céc buée:
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(i) tao ra vt liéu titan dioxit bién tinh cacbon (C-TiOy) bang phuong phap
thuy nhiét, bao gém:

cho titan tetraisopropoxit (Titanium Tetraisopropoxide-TTIP) hoa tan
trong etylen glycol (Ethylene glycol - EG) & nhiét do phong v6i ti 18 thé tich
TTIP/EG la 1/40,

thém tirng giot dung dich thu dwoc & trén vao nude khir ion theo ty 1€ thé
tich 1/1, khuAy manh trong 30-60 phiit dé tao ra dung dich huyén phu,

~ cho dung dich huyén phil néu trén vao binh thiiy nhiét va tién hanh thiy
nhiét & 160-180°C trong 10-14 gid, sau d6 d& nguoi binh dén nhiét d(f) phong,

ly tAm va rira sach san phdm thu dwoc bing nuéc ct va etanol tuyét ddi
dé loai bd EG con sét lai trén bé mit, va

o A

sdy kho san pham két tua sau khi dugc 1am sach & 60-80°C trong tu say,

thu duogc vat liéu C-Ti02 kich thudc nanomet;

(ii) tao ra vat liéu ban dan hiru co g—C3N4 bang phuong phap nhiét pha rin
tién chét ure trong méi trudng khi nito, bao gbm:

cho ure nghién min vio 16 nung ngang va nung trong dong khi nito & nhiét
d6 530°C trong 2 gidr véi tc d6 gia nhiét 5°C/phut,

lam ngudi 10 nung mdt cach ty nhién dén nhiét d6 phong, va

nghién min san phdm sau nung thanh bdt, thu dugc vat lidu bén din hitu co
g-C3Ny;

(iii) tao ra vat liéu lai ghép dang Z C-TiO»/g-C3N, béng phuong phép
nhiét pha rin, bao gém:

trén, nghidn hdn hop C-TiO; va g-CsN, véi ti 18 mol g-CsNJ/C-TiO; 1a
1,84/0,8, sau d6 phan tan hn hop vao dung mdi etanol va dem siéu 4m 15-20
phut,

cho hén hop bay hoi dén kho, nung hdn hop thu dugc trong 16 & nhiét d6
530°C trong diéu kién yem khi va g1u nhiét d6 nay trong 2 gio véi tbc do gia
nhiét 5°C/phut,

lam ngudi 10 mot cach tu nhién dén nhiét do phong, thu duoc vat liéu C-
TiOz/ g—C3N4;
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(iv) tao ra vat 1iéu rGO-N,S, bao gdm:

cho rGO vio nudc cht theo ty 18 khdi lugng rGO (g)/thé tich nudc cat
(ml) = 1/5, siéu am trong 1-2 gid,

thém thioure (NH,CSNHS>) vio hdn hop trén, khuéy trong 1-2 gid dé tao
thanh hén hop ddng nhat, sau d6 cho vio binh thiy nhiét,

thiy nhiét & 160-180°C trong 10-14 gio, va

rira san phidm thu dugce bing nudc cit 2 1an va dem sdy kho & 60-80°C,
thu duoc N,S-rGO;

(v) tao ra vat lidu composit da pha, di thé C-TiO,/g-C3N4/rGO-N,S bing
phuong phép nhiét pha rin, bao gbm: |

tron C—TiOz/g—CjN4 voi rGO-N,S theo ti 1€ khdi lugng C-TiO,/g-
C3N4:rGO-N,S 14 10/1, |

phan tan hdn hop néu trén vao dung mdi nudc theo ty 18 khéi luong hén
horp (g)/thé tich nuéc =1 1/ 5, thu dwoc huyén phy,

siéu Am huyén phu trong 15-30 phut dé dat su phan tan dong nhit va khudy
~ huyén phu trong 2-4 gio,

shy khd huy&n phi & 60-100°C,

nghién min hdn hop sau khi sy, sau d6 nung & nhiét d6 530°C trong 2 gid
v6i tbe d6 gia nhiét 5°C/phit, thu dugc vat liéu composit da pha di thé C-TiO,/g-
C3Ny/rGO-N,S.

[2]. Phuong phép theo diém [1], trong d6 & budc (i), viée thity nhiét
duge tién hanh & 180-C trong 12 gio.

[3]. Phuong phép theéo diém [1] hodc [2], trong d6 & budc (i), san phdm
két tia sau khi dugc 1am sach duogc séy kho & 80°C, thu duoc vat liéu C-TiO,
kich thuéc nanomet.

[4]. Phuong phép theo diém bit ky trong sb cac diém néu trén, trong d6
& bude (iv), viée thuy nhiét dugc tién hanh & 180°C trong 12 gio.

[5]. Phuong phép theo diém bat ky trong s6 céc didm néu trén, trong d6 &
budce (iv), san phdm thu dugc sau ria duge siy khé & 60°C trong 12 gid, thu
duoc N,S-rGO.
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[6]. Phuong phap theo diém bét ky trong sb céc diém néu trén, trong d6 &
bude (iv), vat liéu rGO duge tao ra bang céch:

phén tan graphit trong H,SO4 ddm dic theo ty 1€ khéi luong graphit
(g)/thé tich H,SO, ddm ddc (ml) = 1/125,

khudy hdn hop trong 1-2 gid & nhiét d6 phong,
cho tir tir KMnO, vao va tiép tuc khudy trong 2 ngay,
thém H,0, va khudy déu dé thu duge huyén phu,

rira huyén phii bing dung dich HCI 10% truéc, sau d6 rira bing nudc cat
dén pH 7 nhd qua trinh ly tAm va loc thu duoc chét rén,

1am kho chét rén sau rira & 60-80°C trong 48 gid, thu dwoc graphen oxit
(GO),

khir GO bang cich sir dung axit L-ascorbic theo ty 18 khéi luwgng GO
(g)/L-ascorbic (g) = 1/10, frong d6 axit ascorbic dugc hoa tan trong nuéc cit
theo ty 18 khéi lrong L-ascorbic (g)/thé tich nuéc (ml) = 1/5, sau d6 dung dich
ndy duge tron ctng véi GO, hdn hop durgc gia nhiét & 95°C trong 1 gid, hén
hop sau d6 dugc dé ngudi va dugc loc don gian bing bom chén khéng va
dugc rira bang dung dich axit clohydric 1M va nudc cét dén pH trung tinh,
cudi cung dugc loc va séy kho, thu dugc vat liéu r-GO.

Theo khia canh thir hai, sdng ché @& xuét:

[7]. Vat liéu composit da pha‘vdi thé C-TiOy/g-C3Ny/rGO-N,S thu dugc tir
phuong phép theo diém bt ky trong s6 cac diém néu trén.

Vit liéu composit da pha di thé C-TiO,/g-CsN4/rGO-N,S theo sang ché st
dung hop phan nano C-TiO, c6é kha ning hoat dong trong ving 4anh sing nhin
thay, khic phuc dugc yéu diém cia TiO, truyén thdng chi hoat dong trong ving
4nh sang tir ngoai. Bén canh d6, g-C3Nj 1a vat lidu ban din hitu co c6 ning
lwong ving cAm hep, hoat déng tdt trong viing anh séng nhin thiy. Hon thé nita,
thé ning ving dan ctia C-TiO, thap hon so véi thé ning ving hoa tri ciia g-C3N,
nén phit hop dé tao ra hé lai ghép lién hop dang Z (C-TiO,/g-C3Ny). Véi ning
lwong ving cAm hep, ca C-TiO, va g-C3Ny déu c6 kha nang tao ra electron
quang sinh tai ving din va 13 tréng quang sinh tai ving ho4 tri khi dwoc kich
thich béi anh séng & ving nhin thiy. Do thé ning & ving dan ctia C-TiO, thip
hon so v6i thé niang & ving hod tri ctia g-C3Ny, nén céc electron sinh ra trén

4
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ving dan ctia C-TiO, s& d& dang chuyén dich sang ving ho4 tri ctia g-C3Ny, do
d6 han ché duoc su tai tb hgp ctia céc electron va 16 tréng quang sinh tao ra bdi
C-TiO; va g-C3Ny. Néi cach khéc, thoi gian sbng cia céc electron va 15 trbng
quang sinh trong hé vat liéu ting 1én, gitp ndng cao hoat tinh quang xtc tac. Co6
thé thAy hé vat liéu lai ghép C-TiO»/g-CsNy vira c6 thé khir ving din phu hop
(4m hon thé khir cia 0o/0") d& c6 thé tham gia vao qué trinh khir O, tao thanh
géc "0y, vira ¢6 thé oxi hod viing ho tri phii hop (duong hon thé oxi hoa cua
H,O/"OH) dé c6 thé tham gia vio qua trinh oxi hoa H,O tao thanh "OH.

Viéc két hop hai loai vat liéu xuc tac C-TiO, va g-C3N, s€ giup tén dung
ddng thoi dugc ca hoat tinh khir cling nhu hoat tinh oxi ho tuong ng ciia céc
electron va 13 tréng quang sinh. Bén canh d6, graphen oxit bién tinh dang khir
nito va luu huynh (r-GO-N,S) duoc biét dén 1a mét vat liéu c6 dién tich bé mit
16n v6i khé ndng van chuyé én dién tir rat tét, do d6 khi két hop véi hé vit liéu lai
ghép s& gilip ting cuong hidu sudt chuyén dién tir trong hé vat liéu va giam su
tai t& hop clia cac electron va 15 tréng.

MO ta chi tiét sang ché

Sau ddy, cac phuong 4n thyuc hién vu tién ctia phuong phép theo sang ché
s& dugc mo ta modt cach chi tiét hon. Tuy nhién, luu ¥ réng pham vi cia séng
~ ché khéng chi giéi han & cac phuong 4n thyc hién vu tién dugc moé ta dudi
day duéi dang vi du minh hoa cho sang ché va can hiéu ring pham vi ciia sang
ché bao gdm tét ca cac cai bién, cac thay ddi trong duong khéc ciia chiing.

Theo khia canh thi nhit, sdng ché d& xult phuong phép san xuét vat liéu
composit da pha, di thd C-TiO/g-CsNartGO-N,S @ xir 1y chét khang sinh 6
nhiém trong mdi trudng nudc, bao gdm cac budc:

(i) Tao ra vat liéu titan dioxit bién tinh cacbon hay con goi 1a vat liéu titan
dioxit pha tap cacbon (C-TiO,) bing phuong phap thiy nhiét, bao gdm:

cho titan tetraisopropoxit (Titanium Tetraisopropoxide-TTIP) hoa tan
trong etylen glycol (Ethylene glycol - EG) & nhiét d6 phong véi ti 18 thé tich
TTIP/EG la 1/40,

thém timg giot dung dich thu duoc & trén vao nuéc khir ion theo ty 18 thé
tich 1/1, khudy manh trong 30 - 60 phut ¢ tao ra dung dich huyén phu,
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cho dung dich huyén pht néu trén vio binh thiy nhiét va tién hanh thuy
nhiét & 160 - 180°C trong 10 - 14 gid, sau d6 d& ngudi binh dén nhiét do
phong,

ly tdm va rira sach san phim thu duogc bing nudc cit va etanol tuyét dbi
dé loai bé EG con sét lai trén bé mit, va

sdy kho san phim két tia sau khi duge 1am sach & 60 - 80°C trong ti siy,
thu dugc vat liéu C-TiO; kich thudc nanomet.

Theo mot phuong 4n thuc hién, trong d6 & budc (i), TTIP dugce hoa tan
trong etylen glycol & nhiét d6 phong véi ti 18 thé tich TTIP/EG la 1/40, viéc
thily nhiét dugc tién hanh & 180-C trong 12 gid, va san phim két tia sau khi
duoc 1am sach dugc siy khé & 80°C, thu dugc vat lidu C-TiO, kich thudc
nanomet. '

(ii) Tao ra v4t liéu ban dan hitu co g-C3N, bang phuong phap nhiét pha rin
tién chét ure trong méi trudng khi nito, bao gdm:

cho ure nghién min vao 10 nung ngang va nung trong dong khi nito & nhiét
d6 530°C trong 2 gid voi tbe d6 gia nhiét 5°C/phut,

1am nguéi 16 nung mét cach tu nhién dén nhiét d6 phong, va

nghién min san phém sau nung thanh bot, thu dugc vat liéu ban dan hiru co
g-C3N4.

ure nghién min dugc nung trong dong khi nito & nhiét do 530°C}tror.1g 2 gid
v6i téc d6 gia nhiét 5°C/phit.

Theo mot phuong an thuc hién, trong d6 ure dugce nghién min trong cbi ma
~ ndo, sau d6 dugc cho vao chén s va dit vao 10 nung ngang.

(iii) Tao ra vat liéu lai ghép dang Z C-TiO,/g-C3Ny bang phuong phap
nhiét pha rén, bao goém:

tron, ng_hién hdén hop C-TiO, va g-C3Ny véi ti 1& mol g-C3N4/C_-Ti02 la
1,84/0,8, sau d6 phan tan hdn hop vao dung mdi etanol va dem siéu 4m 15-20
phut, ' |

cho hdn hop bay hoi dén khé, nung hén hop thu dugc trong 16 & nhiét do
530°C trong diéu kién yém khi va git nhiét do nay trong 2 gid véi toc do gia
nhiét 5°C/phut,
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1am ngudi 10 mét cach tir nhién dén nhiét d6 phong, thu duge vat liu C-
TiOz/ g-C3N4.
(iv) Tao ra vit liéu rGO-N,S, bao gom:
cho rGO vio nudc cét theo ty 1€ khéi luong rGO (g)/thé tich nuéc ct
(ml) = 1/5, si€u dm trong 1 - 2 gio, '
thém thioure (NH,CSNHS,) vao hdn hop trén, khudy trong 1-2 gids d8 tao
thanh hdn hop ddng nhét, sau d6 cho vao binh thily nhiét, ching han binh
Teflon, |
thuy nhiét & 160 - 180°C trong 10 - 14 gio, va
rita san phim thu dwgc bang nwéc cit 2 1an va dem siy kho & 60 -
80°C, thu duwoc N,S-rGO.
Theo mot phu:ong an thuc hién cia budece (iv), trong d6 vat liéu rGO duogc
tao ra bang cach:
- téng hop GO bing phuong phap Hummers bién tinh, bao gbm:
phén tan graphit trong H,SO,4 ddm déc theo ty 1€ khéi luong graph1t (g)/the
tich H,SO4 dam déc (ml) = 1/125,
khudy hdn hop trong 1 - 2 gid & nhiét d6 phong,
cho tir tir KMnO4 vao va tiép tuc khudy trong 2 ngay,
thém H,0, va khudy déu dé thu dugc huyén phu,

rira huyén phu bang dung dich HCI 10% truéc, sau do rira bing nudc cét
dén pH 7 nho qua trmh ly tAm va loc thu dugc chit rén,

lam kho chét rén sau rira & 5 60 - 80°C trong 48 gid, thu dugc graphen oxit
(GO),

- khir GO bang cach sir dung axit L-ascorbic theo ty 18 khéi lugng GO
(g)/L-ascorbic (g) = 1/10, trong d6 axit ascorbic dugc hoa tan trong nude ct
theo ty 18 khéi lwong L-ascorbic (g)/thé tich nuéc (ml) = 1/5, sau 6 dung dich
" ndy duoc trén cing véi GO, hdn hop duoc gia nhiét & 95°C trong 1 gid, hdn
hop sau d6 dugc dé ngudi va duge loc don gian bang bom chan khéng va
dugc rira bing dung dich axit clohydric 1M va nuéc cat dén pH trung tinh,
cudi cung dugc loc va séy kho, thu dugce vt liéu r-GO.
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Theo mét phuong an thuc hién cua budc (iv), trong d6 viéc thiy nhiét
dugce tién hanh & 180°C trong 12 gid.

Theo m6t phuong 4n thuc hién cua buée (iv), trong d6 san phdm thu dugc
sau rtra dugc say kho & 60°C trong 12 gi0, thu duge N,S-rGO.

(v) Tao ra vét liéu compos1t da pha di thé C-Ti0O,/g-CsN4/rGO-N,S bing
phuong phap nhiét pha rin, bao gdm:

tron C-TiO,/g-CsNy v6i rGO-N,S theo ti 18 khéi lugng C-TiO,/g-
C3N4.:rGO-N,S 1a 10/1,

phan tan hdn hop néu trén vao dung méi nuée theo ty 18 khdi lugng hdn hop
(g)/thé tich nuéc = 1,1/5, thu dugc huyén phu,

- si€u 4m huyén phii trong 15 - 30 phut d& dat sy phan tan ddng nhit va
khudy huyén ph trong 2 - 4 gid,

~ siy kho huyén phi & 60 - 100°C,

nghién min hén hop sau khi sy, sau d6 nung & nhiét d6 530°C trong 2 gidr
véi toc d6 gia nhiét 5°C/phit, thu dwgc vat lidu da pha di thé C-TiOu/g-
C3N4/1‘GO?N,S.

Theo khia canh tht hai, sdng ch& d& xudt vit liéu composit da pha di
thé C-Ti0z/g-C3N4/rGO-N,S thu dwgc tir phwong 4n bit ky trong sé cac
phwong an néu trén cia phwong phép theo khia canh thit nhat.

Vat liéu composit da pha di thé theo sang ché c6 thé duoc déng goi va
dugc str dung theo hudng din cho timg loai nu6c chira chit khang sinh 6 nhiém
khac nhau. ' '

Vi du thwe hién sang ché

Vidu 1: Picu ché vit lidu composit da pha, di thé C-Ti0,/g-CsN4/rGO-
N,S

Phuong phép diéu ché vat lidu composit da pha, di thé C-TiOy/g-
C3Ny/rGO-N,S dé xir Iy chit khang sinh 6 nhidm trong méi trudng nuéc nhu
sau:

Liy 10 mL TTIP hoa tan vao trong 400 mL EG & nhiét d6 phong thu
dugc dung dich A. Sau d6, thém tlng giot dung dich A vao 400 mL nudc khir
ion, khudy manh trong 30 pht. Tiép theo, dung dich huyén phii dugc cho vao

8
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" binh thily nhiét va tién hanh thiy nhiét & 180-C trong 12 gid. Hén hop thu
duoc d& ngudi t6i nhiét do phong, san phém thu dugc duge ly tam va rira sach
bing nudc cit va ethanol tuyét d6i. Két tua sau khi dugce 1am sach duoc sdy
kho & 80°C trong ti sy chan khong, thu dugc vat liéu C-TiO, kich thuéc
nanomet.

Cén 100 gam ure cho vao cbi mi nfio nghién min, sau dé cho vio chén si
dat vao 10 nung ngang trong dong khi nito & nhiét do 530°C va giit nhiét do nay
trdng 2 gity v6i tbe d6 gia nhiét 5°C/phat. Cudi cing, 16 duoc 13m ngudi ty nhién
dén nhiét d6 phong, rdi nghién min thanh bdt, thu duge vat liéu ban din hiru co g-
CsNa.

Can 84,65 gam vit liéu g-C3N va 31,95 gam C-TiO; cho vio cbi ma nio,
tron, nghién, phén tan vao 'dung moi etanol, dem si€u 4&m 20 phut. Sau d6, cho
hén hop bay hoi dén khé, nung miu & nhiét d6 530°C (trong diéu kién yém khi)
~ va gift nhiét d6 nay trong 2 gid véi toc do gia nhiét 5°C/phut. Cudi ciing, 16 duogc
lam ngudi tu nhién dén nhiét do phong, thu dugc vat liéu C-TiO,/g-C3Ny.

Can 10 gam graphit cho phan tan trong 1250 mL H,SO4 dam dic vao cbe
thiy tinh chiu nhiét, hdn hop duqcldluéy trong 1 gi¢ & 25°C. Sau 49, cho tir
tr 50 gam KMnO, vao céc va tiép tuc khudy trong 2 ngay. Sau d6, 150 mL
H,0, dugc thém vao va khudy déu. Huyén phu thu dugc dem rtra bing dung
dich HCI 10% trudc, sau d6 rira bang nudc cit dén pH 7 nhd qua trinh ly tdm
~va loc. Chéat rén sau rira lam kho & 60°C trong 48 gio thi thu duge graphen
oxit.

Can 100 gam acid ascorbic dwgc hoa tan trong 500 ml nuéc cit. Sau do,
dung dich nay dugc trdn cing véi 10 g GO. Hon hop dugc gia nhiét & 95°C
trong 1 gid. Sau khi dun, hdn hop dugce dé ngudi va duge loc don gian bing
bom chan khéng va rira bing dung dich acid clohydric 1M va nuéc cit den pH
trung tinh. Cubi cing, loc va say kho ta thu dugce r-GO

Cén 24 gam rGO cho vao 500 mL nudc cét, siéu 4m trong 2 gid. Thém 160
(gam) thioure (NH2CSNH2) vao hén hop trén khudy trong 2 gir dé tao thanh
hén hop ddng nhét. Sau d6, cho hén hop trén vao binh Teflon thily nhiét & 180
°C trong 12 gid. San pham thu duoc rira lai bing nudc cit 2 1an va dem sy
khé & 60 °C trong 12 gio, thu dugc N,S-rGO.

Cudi ciing cén 100 gam C-Ti0,/g-C3Ny tron véi 10 gam rGO-N,S. Sau do,
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phan tan hdn hop vao 500 mL dung méi nuée. Huyén phti thu dugc dem sidu 4m
trong 15 phut dé c6 sir phén tan dong nhit va khudy dung dich trén trong 2 gid.
Sau d6, cho vao binh thiy nhiét va tién hanh thity nhiét & 180-C trong 12 gid,
thu dugc vat liéu C-TiOy/g-CsNy/rGO-N,S. San phim sau khi phéi tron dugc
déng goi va dugc sir dung theo hudéng dan cho timg loai nude chira chit khing
~ sinh 6 nhiém khéc nhau.

Vi du 2: S dung vét liéu composit da pha, di thé C-TiOx/g-
C:Ny#/rGO-N,S

Vit liéu composit C-TiO,/g-C3N#/rGO-N,S & vi du 1 dugc tng dung tai
Binh Pinh dé xir Iy nudc thai nudi tém. Ching t5i tién hanh thyc nghiém xi 1y
chit hitu co khé sinh hiy ¢6 trong nuge thai nudi tom bing phuong phap quang
xUc tac str dung vat liéu C-TiO,/g-CsN4/rGO-N,S. MaAu nuée thai nudi tom duoc
liy tir ao nudi tém & x4 Phudc Thuén, huyén Tuy Phudc, tinh Binh Dinh. Két
qua phan tich miu nuée thai nudi t6m & Bang 1 cho thiy, bén canh cac chit hitu
co (khé va d& sinh hity) con c6 cac hop chét nito, phospho. Do vay, can sir dung
phwong phép sinh hoc d& xit 1y céc hop phan dé sinh hiy trude, didu nay giap
~ cho qué trinh xir 1y cac tap chét trong nuéc thai nudi tém triét d& hon. Luong
xtc tac ding cho chit khang sinh tetracyline va nudc thai nuéi tém 1a 0,05
gam/1 lit, ding dén led (220V - 30W) chiéu séng trong sudt qué trinh quang xtic
tac. K&t qua xr Iy mAu nude thai nudi tdm bang phuong phip quang xuc tic st
dung viat liéu C-TiO,/g-CsNs/rGO-N,S dugc trinh bay & Bang 1. |

Bang 1. Két qua sy thay dbi mét sb thong sé khi xtr 1y chit khang sinh
tetracyline trong nudc thai moé phdng va nude thai nudi tom

P§ giam tetracyline nong 33 5 | Nwéc thai nudi tém (% COD)
mg/L trong nwéc thai mo
Thaoi N
, phong (%)
gian luu
(gio) Khoéng c6 vit ligu C6 vat liéu C- Khong c6 vat Cé vat liéu C-
C-TiOy/g- TiOx/g- liéu C-TiOy/g- TiOx/g-
C3Na/rGO-N,S C3N4/rGO-N,S C3N4/rGO-N,S C3N4/rGO-N,S
0 0 0 0 0
3 4,98 88,26 14,32 77,23
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Két qua xir Iy mAu nuée thai nudi tdm bang phuong phap quang xic tc
st dung vét liéu C-TiO»/g-CsNy/tGO-N,S & Béng 1 cho thdy, d6i v6i mau nuéc
thai mé phdng chira tetracyline, khi khéng‘cé vat liéu C-TiO,/g-CsNa/rGO-N,S
thi d6 giam tetracyline 1a 4,98% va d6 giam tetracyline tang 1én 88,26% khi c6
st dung vat liéu C-TiO,/g-C3;N4/rGO-N,S. Piéu nay ching to, khi vat lidu
TiO4/g-C3sNy/rGO-N,S duoc kich thich boi anh séng nhin thy, dién tir s& tich
khoi 16 trbng trén ving héa trj ctia g-C3Ny, chuyén tir viing héa tri dén ving dan
va tham gia phan tmg vdi O, hoa tan trong nudc sinh ra O; 14 tdc nhan chinh
oxi hoéa phén tir hitu co théng qua céc qud trinh trung gian ngay tai ving dan cia
g-C3N4, mot phén dién ti tir ving din cta g-C3Nj s& di chuyén xubng ving din
ctia C-TiO,. Trong khi d6, khi bi kich hoat bdi anh sang nhin théy, dién tr tir
ving héa tri ctia C-TiO5 bi tich ra, di chuyén dén ving din, mot phan dién tir tir
ving dan ctia C-TiO, cb thé chuyén sang ving hoa tri ctia g-CsNj han ché sy téi
td hop cip dién tir - 18 trdng theo kiéu hé Z. C4c hys*(C-TiOy) cb thé oxi héa
trye tiép HoO tao thanh HO® nho sy phit hop vé thé & ving hoéa trj cia 13 duong
hon thé oxi héa cta cap H,O/HO® (+2,38 V), tc nhan HO® s& oxi héa céc chit
hiru co 6 nhidm. Déi véi mAu nuéc thai nudi tom, ham lugng chit hiru co théng
qua gi4 tri COD cuia nudc thai rudi tém giam kha t5t khi tién hanh xir 1y bing
phuong phap quang xtc tac sir dung vét liéu C-TiO,/g-C3N4/rGO-N,S, sau 3 gi¢
xi 1y, gia tri COD giam dat 77,23%. Diéu nay cho thdy, vat liéu xtic tic quang
C-TiO,/g-C3N4/rGO-N,S c6 kha ning xir ly nuéc thai nudi tdm chia céc chét
khang sinh 6 nhiém.

Kha ning tai sinh va hoan nguyén ctia miu vat liéu C-TiO,/g-CsNy/rGO-N,S
~ sau qud trinh quang x0c tic phén hiy tetracyline d3 duoc nghién ctru. D& tai sinh
C-TiO,/g-C3N4/rGO-N,S, cic miu di sir dung cho qué trinh quang xtc tac dugc
tach khoi huyén phu b%mg cach loc. Can loc dugc lam sach béng nude cit trude
khi sdy chan khong & 60°C trong 24 gid trong bong t6i dé sir dung cho chu ky
phén huy tetracyline tiép theo. Két qua hiéu suit chuyén héa chit khang sinh
trong nuéc thai mé phong sau 10 14n tai st dung vat liéu C-TiO»/g-CsNy/rGO-
N,S duogc trinh bay & Bang 2. '
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Béang 2. K&t qua hiéu suét chuyén héa chét khang sinh trong nuéc thai moé phéng
sau 10 1an t4i sir dung vt liéu C-TiO,/g-CsNy/rGO-N,S

‘Hiéu suét chuyén hoa (%)

Bém L1 L2 L3 L4 L5 L6 L7 |L8 L9 L10
dau |

88,26‘ 86,02 | 85,85 | 84,62 | 84,30 83,19 83,23 | 83,13 | 83,19 | 83,23 | 83,13

Két qua khao sat & Bang 2 cho théy, vat liéu C-TiOy/g-C3Na/rGO-N,S c6
kha ning xuc tic phin huy tetracyline quay vong nhiéu lan. Cu thé hiéu sut
phan hay tetfacyline ban dau 14 88,26%, thu hdi 14n 1 va sir dung dat 86,02%;
thu hdi 14n 10 va st dung dat 83,13%. Tir két qua tai sinh vét liéu C-TiOy/g-
C3;Ny/rGO-N,S chi ra ring, vat liéu lai ghép C-TiO»/g-CsNy/rGO-N,S c6 thé tai
st dung nhidu l4n cho qué trinh phan hiy cic chét hitu co ndéi chung va
tetracyline néi riéng. Pifu ndy md ra trién vong tmg dung vat liéu lai ghép trén
co 0 g-C3Ny va C-TiO, trong thuc t& xtr 1i nudc thai bi 6 nhiém béi cac chat
~ hiru co kho sinh hty. Tuy nhién, sau 10 4n téi sir dung hiéu suét cia vt liéu C-
TiO2/g-CsNy/rGO-N,S giam Kkhoang 4-5%. Didu niy cho thdy, vat lidu C-
TiO,/g-C3Nu/rGO-N,S ting dung tét 1am chit xfic tic quan phan hiy céc chat
hiru co 6 nh1em trong méi truong nudc.

Hiéu qua dat du’g'c ciia sang ché

Viéc lai ghép C-TiO, va g-C;3Ny c6 tac dung cai thién hiéu qua (ting kha
ning phan tach electron va 15 tréng, han ché sy ti t6 hop cla electron va 16
trbng quang sinh) va hiéu suét sinh ra electron va 16 tréng cua vt liéu. H¢ vat
liéu lai ghep dang Z cia C-TiO, va g-C3Ny tong hop duge trd nén hoan héo vi
han ché duoc su tai td hop gifta ciip electron - 15 trong quang sinh va/hoic tan
- dung duge vu diém cua dong vt liéu truyén théng 13 c6 thé ving din 4m hon
thé khir ciia 0»/O,™, thé ving héa trj duong hon thé oxi héa cia HO'/H,0. Mit
khéc, khi két hop vat liéu lai ghép C-TiOy/g-CsN, véi graphen oxit bién tinh
dang khir nito va luu huynh (r-GO-N,S) s€ gitp tang cuong hiéu suat chuyén
dién tr trong hé vat liéu va gidm su téi td hop cta céc electron va 16 tréng dan
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dén vat lidu C-TiOy/g-CsNy/ r-GO-N,S c6 hiéu qua xfic tic quang phén hiy
khéng sinh tetracycline cao trong ving 4nh séng nhin thay.

Theo sang ché, gia thanh san phim cho 1 kg vt liéu C-TiO,/g-C3N4/rGO-
N,S 13 khoang 1.800.000 ddng. Liong Vétr liéu dung cho 1 m3 nudc thai nudi
t6m 1a 50 gam tuong tmg v6i 90.000 dong va dugc sir dung lip lai nhiéu 14n,
wéc tinh gid thanh xir 1y 1 m?® nuée thai nudi tom ti da khoang 1.500 dong. Pic
biét, khi xtr Iy chit khang sinh trong nuéc thai nudi tém bang vt liéu C-TiO,/g-
CsNw/rGO-N,S 14 khong giy 6 nhidm tht cip nhu nhitng phuong phép oxi héa
khac.
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YEU CAU BAO HO
1. Phuong phép san xuét vat liéu composit da pha di thé C-TiO,/g-C3N4/rGO-
N,S d& xir Iy chét khéng sinh 6 nhi®m trong méi truong nude, bao gdbm céc
budc:

(i) tao ra vat liéu titan dioxit bién tinh cacbon (C-TiO,) bing phuong phép
thity nhiét, bao gdm:

- cho titan tetraisopropoxit (Titanium TetraisopropoXide—TTIP) hoa tan
~ trong etylen glycol (Ethylene glycol - EG) & nhiét d6 phong véi ti 18 thé tich
TTIP/EG la 1/40,

thém timg giot dung dich thu dugc & trén vao nudce khtr ion theo ty 1€ thé
tich 1/1, khuAy manh trong 30-60 phiit ¢ tao ra dung dich huyén phu,

1

cho dung dich huyén phu néu trén vao binh thiiy nhiét va tién hanh thiy
6 160-180°C trong 10-14 glo, sau d6 dé ngudi binh dén nhiét d6 phong,

ly tim va rira sach san phim thu dugc bing nuwéc cit va etanol tuyét dbi
d€ loai bd EG con sét lai trén bé mit, va |

sdy kho san phim két tia sau khi dwgc 1am sach & 60-80°C tfong to sy,
-thu dugce vit liéu C-TiO; kich thudc nanomet;

(ii) tao ra vat liéu ban dan hitu co g-C;N, bing phuong phép nhiét pha rin
tién chit ure trong moi treong khi nito, bao gdm:

cho ure nghién min vao 16 nung ngang va nung trong dong khi nito & nhiét
d6 530°C trong 2 gid véi tde d6 gia nhiét 5°C/phit,

1am ngudi 16 nung mét cach ty nhién dén nhiét d6 phong, va

nghién min san phém sau ming thanh bét, thu duoc vat liéu ban dan hiru co
g-C3Ny; |

(iil) tao ra vat liéu lai ghép dang Z C-TiO,/g-C3N, bang phwong phép
nhiét pha rén, bao gbém:

tron, nghién hén hop' C-TiO; va g-CsNy vai ti 1€ mol g-C3N4/C-TiO, 1a
1,84/0,8, sau d6 phan tdn hén hop vio dung méi etanol va dem siéu 4m 15-20
phut,
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cho h8n hop bay hoi dén khé, nung hdn hop thu duge trong 10 & nhiét d
530°C trong didu kién yém khi va gift nhiét do nay trong 2 gid vdi téc do gia
nhiét 5°C/phut,

1am ngudi 16 mdt cach tu nhién dén nhiét 46 phong, thu duge vt liéu C-
TlOz/ g-C3N4 5

(iv) tao ra vit liéu rGO-N,S, bao gém:

cho rGO vio nudc cit theo ty 18 khéi lugng rGO (g)/thé tich nudc cht
(ml) = 1/5, si€u 4m trong 1-2 gio,

thém thioure (NH,CSNH,) vao hén hop trén, khudy trong 1-2 gid dé tao
thanh hén hop ddng nhit, sau d6 cho vao binh thiy nhiét,

thiy nhiét & 160-180°C trong 10-14 gio, va

rtra san phdm thu dugc bing nudc cit 2 1an va dem ééy khé & 60-80°C,
| thu duoc N,S-rGO;

(v) tao ra vat lidu composit da pha, di thé C-TiO,/g-CsN4/rGO-N,S bing
phuong phap nhiét pha ran, bao gom:

tron  C-TiO»/g-C3Ns v6i rGO-N, S theo ti 1& khéi luong C-TiOy/g-
CsN4:rGO-N,S 1a 10/1,

phén tan hdn hop néu trén vao dung mdi nude theo ty 18 khéi luong hén
hop (g)/thé tich nuée = 1,1/5, thu duge huyén phi,

siéu 4m huyén phu trong 15-30 phut dé dat su phan tan déng nhét va khuay
huyen pht trong 2-4 gid,

sdy kho huyén phi & 60-100°C,

nghién min hdn hop sau khi sdy, sau d6 nung & nhiét d§ 530°C trong 2 gi®y
véi tde d6 gia nhiét 5°C/phut, thu duoc vat 1iéu composit da pha di thé C-TiO,/g-
C3N4/I’GO-N,S. |

2. Phuong phép theo diém 1, trong d6 & bude (i), viée thiy nhiét dugc tién
hanh & 180-C trong 12 gio.

3. Phu:dng phép theo diém 1 hoéc 2, trong d6 & bude (i), san phim két tia sau
khi duge lam sach duoc séy kho & 80°C, thu dugce vat liéu C-TiO; kich thudce

nanomet.
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4. Phuong phap theo diém bat k¥ trong sé céc diém néu trén, trong d6 & buéc
(iv), viéc thiry nhiét duoc tién hanh & 180°C trong 12 gio.

5. Phuong phap theo diém bat ky trong sé cac diém néu trén, trong do6 & budce
(iv), san phdm thu dugc sau rira dugc sdy khé & 60°C trong 12 gid, thu duge
N,S-rGO.
6. Phuong phap theo diém bat ky trong s6 cac diém néu trén, trong d6 & budc
' (iv), vat liéu rGO duoc tao ra béng céch: |

phén tan graphit trong H>SO4 ddm déc theo ty 1€ khéi lugng graphit (g)/thé
tich HSO4 ddm déc (ml) = 1/125,

khuéy hdn hop trong 1-2 gitr & nhiét d6 phong,

cho tir tir KMnOy vao va tiép tuc khudy trong 2 ngay,

thém H,0, va khudy déu dé thu dwoc huyén phu,

rira huyén phti bang dung dich HCI 10% truéc, sau d6 rira bang ni:éc cat
dén pH 7 nhd qua trinh ly tAm va loc thu dugc chét ran,

lam khé chét rin sau rira & 60-80°C trong 48 gid, thu dugc graphen oxit
(GO),

khit GO bang céch sir dung axit L-ascorbic theo ty 18 khéi lwong GO
(g)/L-ascorbic (g) = 1/10, trong d6 axit ascorbic dugc hoa tan trong nudc ct
theo ty 18 khéi luong L-ascorbic (g)/thé tich nuéc (ml) = 1/5, sau d6 dung dich
nay duogc tron cung véi GO, hdn hop duge gia nhiét & 95°C trong 1 gid, hén
hop sau d6 duoc dé ngudi va dugc loc don gian bang bom chan khéng va
duoc rira bing dung dich axit clohydric 1M va nudc cit dén pH trung tinh,
cudi cung dugc loc va séy.khc”), thu duoc vt liéu r-GO. '

16





