SO GIAO DUC VA PAO TAO HAI PHONG

CUQC THI KHOA HQC Ki THUAT CAP THANH PHO
DANH CHO HQC SINH TRUNG HQC NAM HOC 2025-2026

Tén dy an: Tong hop vat liéu ZnO/g-CsNa bang phuong phap xanh st dung
dich chiét 14 du du va ure dé xur ly 6 nhiém khang sinh diclofenac trong nudc

Linh vuc du thi: Hoa hoc

Hai Phong, thang 11 ndm 2025




MUC LUC

Lo LA d0 Chom @8 tAR.....o.oveeeeeeeeeeeeeeeeeee et 3
II. Cau héi nghién ciru; Van dé nghién ctru; Gia thuyét khoa hoc................ 4
IL 1. CAut NOT NGRIER CUU ..ot ee et e e aee e enaaeeenaeeens 4
TL.2. VAR A8 NGRIGH CUUL .o 4
L 3. GiG thUYEE KOG HOC ... 4
I11. Thiét ké va phwong phap nghiln clu .............c.cooveiveveeeeieeeeeeeeeeeene. 5
TIL 1. TRIGt K& thi NRIGHN ... 5
111.2. Phueong phap thitrC BGRIGT ..........ccccueeeeeeeeeeeieeeeieeeeiee et eaeeeeeveeeeaveeens 5
I11.2.1. Hoa chit, dung cu, FREEE DT e, 5
I11.2.2. Thu thAp VA XU LY SO HEU...v.veveeeeeeeeeeeee e 5
IT1.2.3. RUI TO VA QN TOAN ...eiitiiiiieiiie ettt ettt e 5
IV. Tién hanh NGl CWU .............oovvivieieeeeeeeeeeeeeeeeee e, 5
IV.1. Téng hop vat liéu quang xiic tac ZnO/g-CsN; bang phwong phdp xanh .....5
IV.1.1. Chuan bi dich chi€t 18 AU QU .....oevverreeerreeeereeeeeieeeeeeeeeeeens 5
IV.1.2. Tong hop vat liéu quang xtc tac bang phuong phép xanh................... 5
IV.1.3. Dac trung cAc VAt HEU tONE NOP .....vveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 6
IV.1.4. Quang phan huy khang sinh DCF va mau nudc 6 nhiém thuc té......... 6
IV.2. K&t QUG VA THAO TUGH. ... 6
IV.2.1. Dic trung cAc VAL iU tONE NOP ...vvereeeeeeeeeeeeeeeeee e 6
IV.2.2. Quang phan hlly DCF ........oooiiiiiiiiiieie et 9
IV.2.3. Tinh kinh té va thach thirc khi mo rong quy mo...........occveeeveeueeeneae.. 13
V. Két luan khoa hoc vé ciu héi nghién ciru, van dé nghién ctru, gia thuyét
KROA NOQC........ooii e e e 14
VL. Tai li€u tham Khao ..o 14

VL PhuTuc DA0 CAO ...t 14



I. Li do chon d& tai

Trong nhitng nim gan day, 6 nhiém nudc do cac hop chat khang sinh va
dugce pham dang tro thanh mot trong nhitng van dé méi trudng nghiém trong nhat
trén toan cau. Pic biét, diclofenac (C14H;;C1,NO,, DCF) — mét loai thude khang
viém giam dau phi steroid (NSAID) — thuong duoc phat hién trong nudce thai bénh
vién, nudc thai cong nghiép duge pham va ca ngudn nude tu nhién. DCF c6 do
bén hoa hoc cao, khé bi phan huy sinh hoc va c6 kha ning tich lily trong moi
truong, gy ra nhiéu tac dong tiéu cuc ddi voi hé sinh thai nudc, déc biét 1a anh
huong dén gan va than cta ca, dong vat thuy sinh. Sy t6n luu ctia DCF trong nudc
con c6 thé 1am thay d6i hé vi sinh vat, gian tiép gop phan vao sy phat trién cia
hién tugng khang khang sinh.
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Hinh 1. Cong thtc cau tao cua Diclofenac

Cac phuong phéap xir Iy nudc thai truyén théng nhu hap phu, clo hoa hoidc
ozon hoa thudong khong hi¢u qua trong viéc loai bd hoan toan DCF va doéi khi tao
ra san ph.'flm phu doc hai. Do do, viéc phat trién cac vat liéu quang xuc tac than
thién v6i méi trudng, co kha ning phan hiy cac hop chét hiru co bén viing nhu
DCF, 14 rat can thiét.

Dé tai “Tong hop vt liéu ZnO/g-CsNs bang phirong phdp xanh sir dung
dich chiét ld du dii va ure dé xir 1y 6 nhiém khdng sinh diclofenac trong nuéc”’
duoc lua chon vi hoi tu déy du y nghia khoa hoc va thuc tién, cu thé:

- DCF la chat 6 nhiém dién hinh thuéc nhém “chat 6 nhiém vi lugng méi
61, dai dién cho cac dugc pham kho xtr 1y trong nude thai. Viéc nghién
ctru xir Iy DCF ¢6 thé mé rong ap dung cho nhiéu hop chét twong ty khac.
- Su két hop gitra ZnO va g-CsNa4 tao nén hé vat li¢u quang xac tac c6 kha
nang hoat dong dudi anh sang nhin thay, hiéu suét cao va chi phi thép
- Viéc str dung dich chiét 14 du du trong quy trinh tong hop gitp thay thé hoa
chat doc hai, giam tac dong moi trudng va tan dung nguén nguyén li¢u sinh
hoc san c6 & Viét Nam.

Nhu vay, viée thuc hién dé tai nay khong chi c6 y nghia khoa hoc trong
viéc phat trién vat lidu quang xuc tac xanh ma con mang y nghia thyc tién sau sac,
gop phan giam thiéu 6 nhidm nudc, bao vé stic khoe cong dong va hudng toi phat
trién cong nghé xanh bén ving.



IL. CAu héi nghién ciru; Van dé nghién ciru; Gia thuyét khoa hoc.
11.1. Cau hoi nghién ciru

Lam thé nao c6 thé tong hop vat liéu ZnO/g-CsNs bang phuong phap xanh
su dung dich chiét 14 du da va ure mét cach hiéu qua, than thién véi moi
truong?

Céu truc, hinh thai va dic tinh quang hoc cta vt liéu ZnO/g-CsNs tong hop
dugc co6 gi khac biét so vt cac vat ligu truyén théng?

Vit liéu ZnO/g-CsN4 ¢6 hiéu qua phan hay DCF trong nude nhu thé nao
dudi anh sang nhin thay?

Cac yéu td nhu pH, khoi lugng vat li¢u, thoi gian chiéu sdng anh huong ra
sao dén hiéu suat quang xic tac?

Vit liéu c6 thé tai sir dung va duy tri hoat tinh qua nhiéu chu ky phan tng
hay khong?

Vit liéu c6 thé ung dung dé xu 1y mQt s6 mau nudc 6 nhidm thuc té (vi du:
nudc thai y té, nuéc ao hd khu dan cu) dat hi€u qua ra sao so vdi diéu kién
phong thi nghiém?

Khi mé rong quy md san xuat va tng dung vat liéu, cac yéu t6 kinh té, chi
phi va thach thirc k¥ thuat nao anh hudng dén kha ning trién khai thyc t&?

I1.2. Vin dé nghién ciru

1I. 3.

O nhiém nudc do khang sinh, dic biét 1a DCF, 1a van dé moi truong noi bat
do tinh bén va doc tinh sinh hoc cao.
Cac vat liéu quang xuc tac truyén théng thuong yéu cau diéu kién tong hop
phtic tap, gié thanh cao va hiéu qua xt Iy thap trong moi truong tu nhién.
Viéc phat trién vat liéu ZnO/g-CsNs tong hop bang phuong phap xanh st
dung dich chlet 1a du du khong chi gitp giam thiéu hoa chét doc hai ma con
tan dung nguon nguyén liéu tai tao, huéng dén san xuét bén viing.
Ngoai viéc kiém nghiém trong phong thi nghiém, dé tai huodng dén tmg
dung vat liéu trong x1r 1y mot s0 mau nudce o nhiém thue té nhim danh gia
kha nang trng dung va do 6 6n dinh cta vat liéu ngoai moi truong.
DPong thoi, can xem xét khia canh kinh t& va kha ning mé rong quy mo,
bao gdm chi phi nguyén liéu, ning luong, thiét bi va kha nang thuong mai
hoa quy trinh san xuét vat liéu quang xuc tac xanh.
Gid thuyét khoa hoc
Dich chiét 14 du du c6 thé dong vai tro 13 tac nhan khir va 6n dinh, gitp hinh
thanh vat liéu ZnO/g-CsNa4 véi ciu tric nano dong nhat va dién tich bé mat
16n, tir do tang hoat tinh xUc tac.
Su két hop gitra ZnO va g-CsNs tao ra hiéu ung di thé quang xtic tac, giup
ting cuong qua trinh tach cip dién tir — 16 tréng, ning cao hiéu suit phan
huy DCF va cac hop chit hiru co bén khac trong nudc.
Vit liéu ZnO/g-CsNa tong hop bang phu’O’ng phap xanh c6 thé tai su dung
nhiéu 1an ma hiéu suat xir Iy khong giam dang ké, chung t6 tinh on dinh
cao.
Khi &p dung vat li¢u vao xtir 1y céac mau nuéc 6 nhiém thue té, hiéu qua van
duoc duy tri, chimg minh kha ning tmg dung thyc tién.



e Quy trinh tong hop vat lidu béng phuong phap xanh c6 chi phi thap hon so
v0i cac phuong phap truyén thong va c6 tiém nang mo rong quy mo, du
can toi vu thém vé nang luong nung va do tinh khiét dich chiét.

II1L. Thiét ké va phuwong phap nghién ctiru
II1.1. Thiét ké thi nghiém
Nghién ctru duoc tién hanh qua ba giai doan chinh:

- Chuan bj dich chiét 14 du du va téng hop vat liéu ZnO/g-CsNa bang phuong
phap xanh.

- Pic trung hoa vat liéu bang cac k¥ thuat XRD, SEM, PL, UV-Vis DRS.

- Ung dung vat liéu vao qua trinh phan huy DCF trong dung dich mé phong
va mau nudc 6 nhiém thyc té.

111.2. Phuwong phap thuc nghiém
[11.2.1. Hoa chét, dung cu, thiét bi

- Hoa chat: 14 du d, Zn(NOs),.6H,0, ure, H,O cat, DCF, NaOH, HCI, NaCl,
NaNOs

- Thiét bi: may khudy tir gia nhiét, may do pH, cdc, binh dinh mrc, dng dong,
10 lung, ta sdy, dén LED 200 W

I11.2.2. Thu thap va xir 1y s6 liéu
- Vit licu téng hop dugce gui do cac dac trung: Nhiéu xa tia X (XRD), Phé
phan xa khuéch tan tir ngoai- kha kién (UV-DRS), ph6 huynh quang (PL)
va kinh hién vi dién tir quét (SEM).
- Dit liéu xtr 1y khang sinh DCF va miu nudc thuc té duoc thu thap qua phép
do pho UV-Vis va xur 1y bang phan mém Origin, Excel dé tinh hiéu suat
phan huy cling nhu d§ khoang hoa.
[11.2.3. Rui ro va an toan

Nguy co bong khi thao tac v6i 16 nung hoic dén chiéu sang manh.

Bui nano c6 thé gay kich tng ho hap khi nghién mau.

Bién phap phong ngura: sit dung tu hut, gang tay, kinh bao ho, tuan thu

hudng dan an toan phong thi nghiém.
IV. Tién hanh nghién ciru
IV.1. Téng hop vit liéu quang xiic tic ZnO/g-CsN; bang phwong phdp xanh
IV.1.1. Chuan bi dich chiét 14 du du

100 g 14 du du kho duogc nghién nho, sau d6 dun v&i 100 mL nudc cét &
nhiét do tir 60 dén 80 °C trong 30 phut dé cac hop chat sinh hoc trong 14 dugc
chiét ra. Hon hop sau khi dun duogc loc qua giéy loc dé thu duoc dich chiét c6 mau
nau nhat dén xanh lyc. Dich chiét thu duoc dugc bao quan trong tu lanh dé tranh
bién doi hoa hoc va giir 6n dinh cac thanh phan hoat tinh truéc khi st dung cho
qua trinh tong hop vat liéu quang xtc tc.
IV.1.2. Tong hop vat lidu quang x0c tac bang phuong phap xanh

Vit liéu g-CsN4: nung 10 g ure & 550 °C trong 2 gid trong chén st c6 nép
day, thu dugc bot mau vang nhat co6 khoi luong 4.2 g (hi¢u sut 42%)

Vat liéu ZnO: 20 ml dich chiét 14 du du vao 10 ml dung dich
Zn(NOs)2:6H:0 0.1 M ¢6 bd sung mot luong nho ure, tién hanh khuay & 70-80
°C dén khi hinh thanh két tiia trang duc. Két tiia duoc ly tAm, rira sach bang nuédc



cat va ethanol, sau d6 sdy & 80 °C va nung & 500 °C trong 2 gidr dé thu duoc ZnO
tinh thé (hiéu suat 95%).

Vit liéu ZnO/g-CsNs: g-C:Na duge phan tan trong dung dich mudi k&m c6
chta ure, sau d6 thém dich chiét 14 du du va tién hanh phan tng tuong tu. San
pham sau ciing duoc sdy va nung & 500 °C, thu dugc vat liéu to hop ZnO/g-CsNa
(hiéu suit 90%).

IV.1.3. Pic trung cac vat liéu tong hop

Céc vat liéu tong hop duoc gui do cac dic trung: phd UV-Vis DRS dugc
ghi nhan bang may quang pho Hitachi UH4150. Gian d6 XRD duoc do trén may
nhiéu xa PANalytical Empyrean (btrc xa Cu Ka, A =0,15406 nm; 40 kV, 40 mA)
su dung dau do X’Celerator. Anh SEM dugc chup béng thiét bi Hitachi Regulus
8100. Pho PL duoc thyc hién bang may quang phd huynh quang Horiba
Fluoromax-4.

IV.1.4. Quang phan hiy khang sinh DCF va mau nudc 6 nhiém thuc té

Hi¢u qua quang xuc tac phan huy DCF duoc danh gia dudi diéu kién chiéu
sang bang anh sang kha kién. 20 mg chét xuc tac duoc phan tan trong 50 mL dung
dich DCF ¢6 nong d6 10 mg/L va duoc khudy trong bong t6i trong 30 phut dé dat
trang thai can bang hap phu — giai hap, sau d6 duoc chiéu sang bang den LED 200
W. 2 ml dung dich duoc ldy ra sau mdi 15 phut va phan tich bang phd hap thu
UV—Vis.

Anh hudng cua pH duogc khao sat trong khoang tir 3 dén 11 bang cach thém
dung dich HCI hoac NaOH.

Dé khao sat anh hudng cua cac ion ¢6 mat, dung dich NaCl hoac NaNO;
dugc thém vao trong qua trinh thi nghiém.

Kha nang tai str dung cua vat liéu ZnO/g-CsNs duoc danh gia qua nhiéu chu
ky lién tiép. Hiéu suat phan huy dugc tinh toan theo phuong trinh (1). Mirc do
khoang hoa dugc xac dinh bang phuong phap phén tich tong lugng cacbon hitu
co (TOC) theo phuong trinh (2).

Hiéu suat (%) = Co —Ct x 100
CU
D6 khoang héa (%) = Toc,l‘l c; CTOCt x 100
0

Pé kiém chiing trong diéu kién thuc té, cac mau nudc thai thu tir hod
Phwong Luu (20.844°N, 106.695°E) va Ho Hanh Phuic (20.819°N, 106.654°E),
Hai Phong, Viét Nam duogc xtr Iy theo cung quy trinh quang xtc tac sau khi loc
b6 cac tap chat.

IV.2. Két qud va thdo ludn
IV.2.1. Dic trung cac vt lidu tong hop

Gian d6 nhiéu xa tia X (XRD) cuta vat liéu ZnO (Hinh 2) cho thiy céc dinh
nhiéu xa sac nét va rd rang, dic trung cho ciu tric luc giac wurtzite (P6smc) ctia
ZnO, phii hop vai thé chuan ICDD s 84-6784. Cudng do dinh cao va khong xuat
hién pha tap chimg t6 mau c6 do két tinh va do tinh khiét pha tt. Viéc sir dung
dich chiét 14 du du trong qua trinh tong hop vira 1 tac nhan khir, vira 14 tac nhan



6n dinh do c6 cac hop chét sinh hoc tu nhién nhu polyphenol, flavonoid va
alkaloid, gitip diéu chinh qué trinh nucleation—growth, han ché két tu va hinh
thanh cac hat ZnO kich thuéc nano dong déu.

Pbi voi g-CsNa, gian dd XRD thé hién hai dinh nhiéu xa dic trung tai 20 ~
13,1° va 27.4°, tuong tmg voi cac miat phang (100) va (002) cia cau trac tri-s-
triazine (JCPDS 00-066-0813). Pinh (002) phan anh sy sip xép tudn hoan giita
céc 10p, trong khi dinh (100) biéu hién ciu triic trong mat phang. Sy méd rong nhe
cua dinh (002) cho thdy qua trinh nung ure da tao ra cau tric g-CsNa tach 16p tdt,
hinh thanh céac tam nano mong c6 dién tich bé mat 1on.

O vat liéu t6 hop ZnO/g-C:Na, cac dinh nhiéu xa dic trung ca ca hai pha
xuét hién ddng thoi, xac nhan sy hinh thanh di thé thanh cong. Khong quan sat
thdy dinh la, chirng t6 khong c6 pha phu va sy tuong thich tét giita hai ciu truc.
Cuong d6 dinh ZnO giam nhe, trong khi dinh (002) cta g-CsNs mo rong, phan
anh tuong tac manh giita hai pha, c6 thé thong qua lién két hydro, twong tac tinh
dién hodc lién két Zn—N tai vung giao di¢én. Cac nhom chue hiru co (-OH, —
COOH, —C=0) trong dich chiét 14 du du c6 thé dong vai trd cau ndi, cling cd su
lién két gitra hai thanh phan.

Nhu vay, két qua XRD khang dinh sy hinh thanh thanh cong cua hé di thé
Zn0/g-CsN4 v6i d6 két tinh cao, phan tan dong déu va su két hop bén viing gitra
hai pha — 14 tién d¢ quan trong cho hiéu qua quang xuc tic cao.
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Hinh 2. Gidn @6 XRD ciia cdc vdt liéu tong hop

Anh SEM (Hinh 3) minh chimg cho su khac biét hinh thai gitra cac mau.
Mau g- -CsNa ¢6 dang tam xOp chong 16p khong déu, day 20-50 nm, rong 0,5-2
um, tao ciu trac xop long 1éo giup tang dién tich bé mat. Mau ZnO cé cdu tric
hat nano dang cym “hoa”, kich thuéc 30-60 nm, phan bb dong déu va it két tu do
két qua cta vai tro diéu hudng hinh thai tir dich chiét 1a du di. Trong vat liéu to
hop ZnO/g-CsNa, cac hat ZnO (40-80 nm) phan tan dong déu va bam chic trén
bé mit g-CsNa, tao mang ludi lién tuc voi giao dién tiép xGic mat thiét, thuan loi
cho qua trinh tach va chuyén tai dién tich quang sinh.

Ph6 UV—Vis DRS (Hinh 4) cho thay vat liéu ZnO c6 nang lugng ving cam
Eg=3,16 eV (A =392 nm), hép thy cha yeu vung UV. g-C;Na c6 Eg =~ 2,81 eV
(A ~ 442 nm), hap thy tt anh sang kha kién. Khi tao t6 hop ZnO/g-CsN4, Eg giam
con 2,86 eV (A = 434 nm), cho thay kha ning hoat dong hiéu qua dudi anh sang

Cwong do/ a.u.




kha kién. Sy thu hep viing cAm nay bat ngudn tir hinh thanh di thé giita ZnO va g-
CsNa, cho phép tai phan bd mat do dién tich va ting hiéu qua tach — truyén dién
tich. Ngoai ra, cac nhom chtrc sinh hoc trong dich chiét 14 du du tao cac mirc ning
lugng trung gian trong ving cam, gop phan tang kha ning hap thy anh sang kha
kién.
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17M 10,00 kV rns A+B A 3 pm zoooo ssmm th

Hinh 3. Anh SEM cua cdc vat lleu téng hop a) g-C3N4, b) ZnO; c¢) ZnO/g-C;N,
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Hinh 4. Phé UV-Vis DRS va do thi Tauc (hinh trong) ciia ZnO NSp, g-C3Ny va
ZnO/g—C3N4




Phé PL (Hinh 5) cho thdy ZnO c6 dinh phét xa yéu & A < 400 nm, dic trung
cho phat xa can bién, chung to6 tai hgp e —h* b1 han ché nho cac khuyét tat oxy va
nhom chire hitu co tir dich chiét. Trong khi do, g-CsNa biéu hién phat xa manh tai
A = 440-520 nm, phan anh tbe do tai hop di¢n tich cao. Pang chu y, vat li¢u
Zn0/g-CsN4 ¢6 cuong dd phat xa giam 18 rét, cho thdy sy hinh thanh di thé da
giup gidm tai hgp quang sinh va tang kha nang tach dién tich. Cac nhém chuc (—
OH, —-NH, —C=0) tir dich chiét 14 du du cling gbp phan tao lién két hoa hoc tai
giao dién, cai thién van chuyén dién tich quang sinh.

——7Zn0
—g-CN,
ZnO/g-C,N,

Cwong do (a.u)

400 450 500 550 600 650 700
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Hinh 5. Phé huynh quang (PL) cua cac vdt liéu tong hop

Tong theé, cac dac trung cau truc, hinh thai va quang hoc déu cho thay di
the Zn0O/g-CsN4 tong hop bang phuong phap sinh hoc xanh c¢6 d6 két tinh cao,
ciu truc giao dién bén vig va hiéu qua tach dién tich vuot troi, hira hen ing dung
trong xtr Iy chat 6 nhiém dudi anh sang mat troi.

IV.2.2. Quang phan huy DCF

Hiéu suit quang xtc tac cla cac vat liéu tong hop duoc danh gia thong qua
qua trinh phan hiy diclofenac (DCF) dudi chiéu xa anh sang kha kién, nhu thé
hi¢n trong Hinh 6. Trudc khi chiéu sang, h¢ phan tmg dugc khudy trong bong tbi
30 phut dé dat can bang hap phu-giai hap, trong d6 ndng d6 DCF gan nhu khong
thay d6i, cho thay kha nang hap phu cua cac vat liéu la khong dang ké. Thi nghiém
d6i ching dugc thuc hién trong diéu kién chiéu sang nhung khong c6 xtc tac cho
thay DCF hau nhu khong bi phan huy, khang dinh rang phan tng chi yéu xay ra
nho hoat dong quang xuc tac cua vat li¢u, thay vi do quang phén ty phat.

Khi chleu sang, sy khac biét r6 rét vé hi¢u suat phan mg dugc ghi nhan
gilra cac mau. Vit liéu t6 hop ZnO/g-C:Na cho hiéu sudt phan hay cao nhat, voi
noéng do DCF giam con khoang 10% sau 90 phut (twong tmg ~90%), trong khi g-
CsNa va ZnO nguyén chét chi dat 1an luot 60% va 50% trong cung diéu kién. Hiéu
sudt vuot trdi ciia hé ZnO/g-CsNa dugce cho 1a do sy hinh thanh di thé giita hai pha
ZnO va g-CsNa, gitp cai thién qua trinh tich va chuyén dién tich quang sinh, dong
thoi han ché tai hop e—h*.

Su két hop gitra cau triic di thé ZnO/g-CsNs va tac dung diéu hudng hinh
thai ciia dich chiét 14 du di mang lai hiéu mg cong huéng dang ké, khong chi
gitip tang cuong kha ning hap thu 4nh sang ma con tao ra cac nhom chirc (~OH,



—COOH, —C=0) déng vai tro 1a tam hap phu va biy dién tich, qua do cai thién
hiéu suét quang xuc tac va do 6n dinh cta vat liéu. Két qua nay khang dinh tiém
ning tmg dung cta ZnO/g-CsNs trong xir Iy cac hop chat hitu co bén viing nhu
diclofenac duéi chiéu xa 4nh sang mit troi.
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Hinh 6. Quang phdn huy DCF sur dung cdc xuc tdac khac nhau trong diéu kién
chiéu anh sang den LED

Anh hudng cia nong do xuc tac dén hiéu suat phan huy DCF duoc khao sat
voi cac ham lugng ZnO/g-CsNs khac nhau (0,2; 0,4 va 0,6 g/L) (Hinh 7). Két qua
cho thay hiéu suét ting khi nong do xuc tac tang tir 0,2 1én 0,4 g/L, dat cuc dai
khoang 90%, sau d6 giam nhe xudng con 82% khi nong do tang 1én 0,6 g/L. Hién
tuong nay co thé duoc giai thich bdi sy can béng gifta mat do tam hoat dong va
kha ning hap thu anh sang: khi tang luong xuc tac, sd luong vi tri phan g tang
1én, tao ra nhiéu cap e —h* hon; tuy nhién, khi vuot qua ngudng t6i wu, hién tuong
che chin anh sang va két tu hat 1am giam su truyen photon va khuéch tan cua
DCF, dan dén giam hiéu qua quang xuc tac. Do d6, ndng d6 0,4 g/L dugc x4c dinh
1a diéu kién tdi wu cho cac nghién ctu tiép theo.
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Hinh 7. Anh hwéng ciia nong dé xiic tdc téi qud trinh phén hity DCF
Anh huong cua pH dung dich dén hiéu suat phan hay DCF duoc thé hién
trong Hinh 8. Két qua cho théy hiéu suét phan tng phu thuoc manh vao gié tri pH,
v6i xu hudng tang dan tir mdi truong axit dén trung tinh, sau d6 giam nhe trong



moi truong kiém. Cu thé, hiéu suat dat 79%, 85%, 93%, 82% va 76% lan luot tai

pH3,5,7,9vall.
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Hinh 8. Anh hwong pH t6i qua trinh phén hity DCF

Hiéu suat cao nhat & pH trung tinh cho thay day la diéu kién thuan loi cho
su hap phu va phan tmg ctia DCF trén bé mit xuc tac. Trong moi truong axit, bé
mit xuc tac c6 xu huéng mang dién tich duong, trong khi DCF ton tai chu yeu o
dang phan tir trung hoa hodc proton hoa, lam giam twong tac tinh dién vdi bé mit
xuc tac, dan dén hiéu qua xir Iy thap. Nguoc lai, & pH kiém, DCF chuyén sang
dang anion (DCF") va bé mit ZnO/g-C:Ns ciing tich dién am, tao ra luc ddy tinh
dién 1am han ché qua trinh hap phu. O pH trung tinh, sy can bang gitra trang thai
ion hoa cua DCF va dién tich bé mit xuc tac giup t61 wu hoa qua trinh hip phu va
chuyén electron, tir 46 ting kha ning tao gc oxy hoa manh (+*OH, Oz+). Két qua
nay ching minh rang qua trinh quang xtic tac ctia ZnO/g-CsNa ¢6 thé van hanh
hiéu qua trong diéu kién pH trung tinh, thuan lgi cho ung dung thuc té trong xur
1y nudc thai ma khong can diéu chinh pH.
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Hinh 9. Anh huéng cia cdc ion xung quanh t&i qud trinh phdn hity DCF
Anh huong cua céac ion v co va moi truong nudce ty nhién dugce thé hién
trong Hinh 9. Trong mo6i trudong NaCl va NaNOs, hi¢u suat xur Iy DCF giam lan



lugt con 82% va 86%, voi do khoang hoa tuong ung 65% va 72%. Sy suy giam
nay chu yeu do cac ion vO co canh tranh hodc phan ing vai cac goc oxy hoa manh,
tao ra cac goc trung gian nhu Cle, Cl+~ va HOCI ¢6 hoat tinh thap hon *OH. Ion
NOs™ ciing c6 thé hip thy photon va canh tranh electron, lam giam qua trinh sinh
gbc oxy hoa.

Khi 4p dung trén mau nuéc thuc (hd Phuong Luu va hé Hanh Phuc), do
khoang hoa giam xudng con 51% va 74%. Nguyén nhén chu yéu do thanh phén
nudc ty nhién phuce tap chira nhiéu ion va hop chat hitu co tu nhién, can trd khuéch
tan gbc oxy hoa. Ngoai ra, do DCF trong mau thue kho dinh luong chinh xac do
hép thu chong phd voi cac hop chét hitu co nén, 6 khoang hoa duge str dung nhu
chi tiéu phan anh hiéu qua tong thé cua qua trinh phan huy. Mic du hiéu suit co
giam, ZnO/g-CsNa van duy tri hoat tinh tt, chimg minh tinh ing dung thuc té cia
vat li¢u trong xtr Iy nudc.

Kha nang tai st dung cua vat liéu ZnO/g-CsN4 duogc trinh bay trong Hinh
10. Sau mdi chu ky, xtc tac dugc thu hoi bang ly tam, rira sach va sy kho ¢ 60 °C.
Sau 5 chu ky lién tiép, hiéu suat giam tir 93% xubng 84%, twong tng mirc suy
giam khoang 9%, cho théy d6 6n dinh cao cua vat liéu. Sy suy giam nhe nay co
thé do sy bam dinh san pham trung gian, mat mat vat liéu trong qua trinh thu hoi
hoic tich tu ion trén bé mat xuc tac. Tuy nhién, viéc duy tri hiéu sut trén 80%
sau nhiéu 1an st dung cho thiy ciu trac di thé ZnO/g-CsNa4 6n dinh va kha ning
chéng suy thoai cao, mot phan nho cac nhém hiru co tir dich chiét 14 du du gitp
han ché két tu va tang do bén héa hoc.
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Hinh 10. Kha nang tai sir dung cua vat lieu ZnO/g-CsNy cho qua trinh quang xu
Iy DCF duwéi diéu kién chiéu anh sdang nhin thay.

Pé danh giad hiéu qua tuong ddi, hiéu suét xtr 1y DCF cua vat liéu ZnO/g-
CsNi duoc so sanh véi cac hé xuc tac dd dugc bao cdo trong tai lidu (Bang 1). Két
qua cho thdy ZnO/g-CsN. dat hiéu suit 91,4% sau 180 phut chiéu sang bang dén
LED 200 W, véi kha nang tai str dung tdt trong 5 chu ky. Hiéu suét ndy cao hon
dang ké so véi CNQD (62,0%) [2] va g-CsNa/BiVOa (29,4%) [3], twong duong
v6i MoOs@ZrO:2 (90,94%) [5] va chi thap hon nhe so véi Ag—BiOI-rGO (99,0%)
[1].

Su khac biét nay khang dinh rang ZnO/ g-CsNs khong chi hoat dong hi¢u
qua trong vung anh sang kha kién ma con duoc tong hop bang phuong phép xanh,



khong sir dung kim loai quy hay dung méi doc hai, mang lai chi phi thdp va tinh
bén viing cao. Do do, vat liéu nay dugc xem la h¢ xac tac trién vong cho xur ly
cac chat 6 nhiém hiru co bén viing trong diéu kién anh sang ty nhién.
Bang 1. So sanh kha nang xu ly DCF sur dung cdc xuc tac khdc nhau
Xtctac  Nguén Nongdd Nongdd Thoi  Hiéu  Tai  Tailiéu
sadng DCF xuc tac  gian  suét su tham
(%) dung  khao

Ag-BiOlI- 300 w

0 halogen |0MEL 10L 80 990 3 1
CNQD ;%%Xz 20mg/L 1.0g/L 180 620 - 2
g};ﬁ%‘j . 10mgL - 120 294 - 3
‘Z?gzgj/ " ‘ng Imgl O01gl 15 - 5 4

MoOs;@Z1O; 53%]\;] 10mg/L 0.25¢g/LL. 150  90.94 - 5
Zn0/g-C5N, 23%]? 10mgL 04¢L 180 914 5 Fuihg;

IV.2.3. Tinh kinh té va thach thirc khi mé réng quy mé

Pé danh gia tinh kha thi kinh té cta vat liéu ZnO/g-CsNa téng hop bang
phuong phap sinh hoc xanh, chi phi san xuat dugc wdc tinh dua trén gia thanh
nguyén liéu chinh gdm ure (12.000 VND/kg) va Zn(NOs)2'6H:0 (bao 25 kg,
khoang 120.000 VNb/kg). Véi hiéu suat tong hop dat khoang 45% d61 voi g-CsNa
va 85% ddi v6i ZnO, chi phi san xuét xtc tac hdn hop duoc tinh toan vao khoang
5,6 USD/kg. O liéu luogng st dung 0,4 g/L (twong duong 0,4 kg/m? nudc), chi phi
vat liéu cho mdi mét khéi nude xir 1y vao khoang 2,24 USD néu khong tai st
dung. Tuy nhién, nho kha nang tai sir dung 6n dinh trong it nhat nim chu ky, chi
phi thuc té giam xudng con xap xi 0,45 USD/m?, thap hon déng ké so v6i cac hé
xuc tac chira kim loai quy. Khi két hop vé6i hiéu suat phan hiy DCF cao (= 91%),
vat liéu nay thé hién ty 1¢ chi phi trén hiéu qua xur Iy (cost-to-efficiency ratio) vuot
tro1 so voi ZnO hodc g-CsN4 don pha. Ngoai ra, viéc st dung anh sang kha kién
hodc anh sang mat troi c6 thé tiép tuc giam chi phi van hanh, giap h¢ vat li¢u dat
mure tiéu thu nang lugng dudi 1 USD/m’ trong kich ban t6i wu.

Tuy nhién, viéc mo rong quy mo cong nghiép van d6i mat véi mot so thach
thirc nhu suy giam hiéu suat trong moi trudng nuoc thye do thanh phan nén phtc
tap, chi phi thu hdi xuc tac & dang bot, va yéu cau dam bao do bén lau dai trong
chu trinh van hanh lién tuc. Do do, cac hudng phat trién tuong lai can tap trung
vao t6i uru héa cdu triic xuc tac, c6 dinh vat liéu Ién gia thé va tich hop hé chiéu



sang ning lwong mat troi nham nang cao hiéu qua kinh té va tinh bén viing cua
quy trinh xtr ly quang xuc tac ¢ quy moé 1on.

V. Két luidn khoa hoc vé cau héi nghién ciru, van dé nghién ctru, gia thuyet
khoa hoc.

Nghién ctru da tong hop thanh cong vat liéu ZnO/g-CsNa bang phuong phap
sinh hoc xanh str dung dich chiét 1a du du, tao di thé véi do két tinh cao, phén tan
ddng déu va giao dién bén viing gita hai pha. Cac déc trung XRD, SEM, UV-Vis
DRS va PL cho thay vat liéu c6 cdu triac nano 6n dinh, kha ning hap thu anh sang
kha kién mo rong va hi¢u qua tach di¢n tich quang sinh vuot troi. H¢ ZnO/g-CsNa
dat hiéu suat phan hiy diclofenac cao (~90%), voi d6 khoang hoa khoang 81%,
ddng thoi van duy tri hiéu qua trén miu nudce thue tir hd Phwong Luu va hé Hanh
Phuc voi do khoang hoa tuong tng 51% va 74%, 6n dinh sau 5 chu ky st dung,
t6i vu & ndng d6 0,4 g/L va pH trung tinh. Tinh toan kinh té cho thy chi phi xir
1y nudc thuc té thap (~0,45 USD/m?’ khi tai st dung nhiéu 1an), nho chi phi vat
ligu thap va kha nang tai st dung 6n dinh. Tuy nhién, mo 10ng quy mo cong
nghiép van d6i mat véi mot sd thach thirc nhu giam hiéu suat trong moi truong
nudc phtec tap, chi phi thu hdi xuc tic dang bot va yéu cau dam bao do bén lau
dai trong chu trinh van hanh lién tuc. Két qua nghién ciru x4c nhén gia thuyét rang
di thé ZnO/g-CsNa két hop véi tac dung diéu hudng hinh thai caa dich chiét 14 du
du cai thién hidu qua quang xuc tac, mang lai giai phap bén viing, kinh té va kha
thi cho xtr Iy cac chat 6 nhiém hitu co trong diéu kién thyc té.
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