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MO PAU

1. Tinh cép thiét ctia luén an

Tetracylines 14 mot trong nhitng nhom khang sinh dugc san xuat
va sir dung pho bién, do vay mot lugng I6n cac chat tetracyclines du
thira da duoc thai ra, lam cho méi truong nuéc bi 6 nhiém khang sinh
nghiém trong ¢ khidp moi noi. Pay 1a nguyén nhén tryc tiép dan dén
tinh trang khang thuéc & vi khuan, ti 1¢ tir vong tryuc tiép do nhiém vi
khuan, siéu vi khuan khang khang sinh néi chung va khang
tetracyclines néi riéng hang nam ngay cang tang. Ngoai ra, sy Xam
nhép cua tetracyclines vao cic viing nudc tu nhién da 1am bién d6i moi
truong sinh thai, uc ché, dau doc, bién d6i cau trac nhiéu loai dong
thyc vat thay sinh. Tetracycline 12 mot chat khang sinh dién hinh cua
nhom khang sinh tetracyclines, ca vé s lwong va quy mé sir dung, cau
trdc hoa hoc, tinh chét Iy hoa. Ngoai ra, tetracycline con bén viing hon,
thoi gian ban hity 1au hon va c6 tinh wa nuée hon, do vay co thé ngudi,
d6ng vat hip thu lugng it hon va thoi gian ton tai trong méi truong lau
hon, gay 6 nhiém nghiém trong hon so véi cac chat khang sinh cling
nhom. Do d6, loai bd du lugng cac chat khéng sinh tetracyclines noi
chung, khang sinh tetracycline ndi riéng trong cac ngudn nuéc thai
trude khi dua vao hé thdng thoat nudc 1a hét sic can thiét.

Hién nay, phuong phap quang xuc tac st dung vat liéu xuc tac
quang m&i nhian duoc nhiéu quan tdm do xur ly triét dé céc chat 6
nhiém, chi phi thap, van hanh don gian, str dung ngay &nh sang mit
troi 1am ngudn kich thich, kha ning tai st dung cao va than thién voi
moi truong.

Trong sb cac vat liéu xuc tac quang duoc nghién cau, WOs dugc
biét dén 1a mot chat xdc tc quang c6 nhiéu trién vong véi cac uu diém
vuot troi nhu gia thanh ré, didu ché d& dang, thé hién hoat tinh x(c tac
trong vuing nh sang kha kién, do nhay sang cao, tinh chat dich chuyén
dién tur tot, 6 6n dinh tét trong qué trinh xuc tac, d& thu hdi, khéng
doc tinh, c6 thé & viing hoa tri duong hon thé caa cap H.O0/"OH nén 13
trng d& dang oxi hda H20 thanh géc HO", 14 tAc nhan oxi héa manh
phan hiy nhiéu hop chat hitu co. Tuy nhién, 13 mét chat xdc tac quang



c¢6 nang luong ving cam khoang 2,7- 3,0 eV, WOj3 chi bi kich thich
bai 4nh sang & viing mau xanh gan tia cuc tim cua quang phd mat troi.
Ngoai ra, wng dung thuc té cia WO3 con bi han ché boi ving dan tuong
dbi thap, thé ning vung dan khdng phi hop nén electron ¢ viing dan
kho c6 thé khir O, thanh 02, do vay khdng tan dung duoc nguon
electron quang sinh, dong thoi cac electron nay dé dang nhay xudng
viing hoéa tri va tai két hop vai 15 trong. Nhiing han ché nay lam cho
hiéu suat quang xUc tac cua vat liéu ban din méi nay trong ving anh
séng kha kién chua thuc su cao.

Qua nghién ctu cAc tai liéu cho thay bién tinh WO; bang cach pha
tap voi cac kim loai hozc lai ghép véi cac vat liéu ban dan khéc 1a cac
giai phép hiéu qua, trong d6, hai kim loai Cu, Ni va vat liéu ban dan g-
C3N, v6i cac tinh chat phu hop 1a sy lya chon tdi wu dé tién hanh pha
tap hoac lai ghép nham khic phuc cac nhugce diém va cai thién hoat
tinh quang xdc tac cia WOs trong xir Iy 6 nhiém khang sinh néi chung
va tetracycline noi riéng.

Xuat phét tir nhitng co so khoa hoc néu trén, nghién ciru sinh da
lya chon huéng nghién cau “Nghién citu tong hop vdt liéu xdc tac
quang hoat tinh cao trén co s¢ WO3 g dung dé xir |y tetracycline
trong méi triong nuréc”, véi muc tiéu tao ra cac vat lisu WO3 bién tinh
pha tap va hé lién hop dang Z c6 hoat tinh quang xtc tac vuot troi so
véi vat liéu WO; thuan tdy, nham nang cao hiéu qua quang xuc tac xt
ly 6 nhiém tetracycline trong mdi trudng nudc nho su kich thich cua
anh sang kha kién.

2. Muc dich cia luian an

Tong hop thanh cdng cac vat liéu xdc tac quang Cu-WOs, Ni-
WOj3, Cu,Ni-WO; va Cu,Ni-WOs/g-C3sN4 ¢6 hoat tinh quang xuc tac
cao trong viing anh sang kha kién, xir Iy hiéu qua 6 nhiém khang sinh
tetracycline trong moéi trudng nudc.

3. P6i twong va pham vi nghién ctru

Doi twong nghién ciru:

- Vat liéu xtc tac quang WOz, Cu-WOs, Ni-WO3;, Cu,Ni-WO; va Cu,Ni-
WOs3/g-C3Ny;

- Chat khang sinh tetracyline.
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Pham vi nghién ciru:

- Téng hop va nghién ciru ddc trung tinh chat ciia cac vat ligu
WOs3, Cu-WOs, Ni-WOs3, Cu,Ni-WO; va Cu,Ni-WO3/g-CsNa.

- Banh gia hoat tinh quang xuc tac ctia cac vat liéu WO3, Cu-WOs,
Ni-WOs3, Cu,Ni-WO3 va Cu,Ni-WO3/g-C3N4 thong qua phan ing phan
huy tetracyline trong méi trudng nudc véi ngudn sang kich thich 1a
anh sang kha kién ¢ quy mo phong thi nghiém.

4. N§i dung nghién ciru

- Nghién cuu téng hop vét liéu WOz ¢ cac nhiét d§ nung khac
nhau, nghién ctru ddc trung tinh chat va danh gia hoat tinh quang xuc
tac phan hily tetracyline duéi anh sang kha kién ciia cac vat liéu WOs,
tr d6 chon dugc nhiét d6 nung tdi wu dé tién hanh téng hop cac vat
lidu tiép theo.

- Nghién ctru tong hop cac vat liéu WO3 pha tap Cu hodc/va Ni &
céc ti 1& pha tap khac nhau, nghién ctru dic trung tinh chét va danh gia
hoat tinh quang xuc tac phan huy tetracyline dudi 4nh sang kha kién
cua cac vat liéu WO3 pha tap, tim ra ti 1¢ pha tap, déng pha tap kim
loai t6i wu. So sanh dic trung tinh chét va hoat tinh quang xtic tac caa
cac loai vat liéu WO3 pha tap, déng pha tap c6 ti 1€ t6i wu, tim ra vat
liéu WOs pha tap cé hoat tinh quang xuc tac vuogt troi.

- Nghién ctru tong hop vat lidu lai ghép giita vét liéu WO3 pha tap
c6 hoat tinh vuot trdi véi vat liéu g-CsNa co céc ti 1€ lai ghép khac
nhau. Nghién ctru dic trung tinh chit va danh gia hoat tinh quang xuc
tac phan huy tetracyline dudi anh sang kha kién cta cac vat liéu lai
ghép, tim ra ti 1¢ lai ghép t6i wu. So sanh hoat tinh quang xtic tac cua
vat liéu ban ddu, vat liéu WOs pha tap t6i uru va vat liéu WO3 bién tinh
béng cach két hop pha tap va lai ghép.

- Khao sat cac yéu té anh huong (pH, ham luong xtc tac, ndng do
tetracyline) dén kha ning xtr 1y tetracyline va dién tich bé mat trong
moi truong nude c6 pH thay ddi cia cac vat liéu WO3 pha tap va lai
ghép t6i uu.

- Panh gia kha nang tai sinh vat liéu, d6 khoang hoa (TOC), su c6
mit cta cac hop cht hitu co trong san pham (bang LC-MS/MS) ctia
phan ung quang xuc tac phan huy khang sinh tetracyline trong moi



truong nudc dudi anh sang kha kién cua cac vat liéu Cu,Ni-WOs,
Cu,Ni-WO3/g-CsNa.

- P& xuét co ché quang xuc tac phin huy cac chit khang sinh
tetracyline trén cac vat liéu Cu,Ni-WOs, Cu,Ni-WOs/g-CsNa trén co so
nghién ctru anh hudng ciia cac chit dép tat gbe, dd khoang hoa (TOC),
su c6 mit ctia cac hop chat hitu co trong san pham (bang LC-MS/MS).

5. Nhirng dong gép moi ciia luidn an

- Ché tao dugc vat lidu pha tap cac kim loai Ni, Cu vao WO3 va
vat li¢u lai ghép Cu,Ni-WO3/g-C3Ns.

- Phan tich dugc cau triic, hinh théi va céc tinh chét héa 1y ciia vét liéu.

- Panh gia duogc hoat tinh xtic tic dudi anh sang kha kién va kha
nang tai sinh cua cac vat liu.

- Nghién ctru toan dién cac anh hudng cia cac thong s phan ting
dén hiéu qua ciia qua trinh xuc tic quang.

- Pé xuit co ché ciia qua trinh xiic tic théng qua nghién ctru dnh
hudng ctia chat dap tit ge, phan tich san pham phan (mg bang LC-
MS/MS, TOC.

6. Y nghia khoa hoc va thue tién ciia dé tai

Nghién ciru dong gop vé 1y luan va khoa hoc trong xir Iy méi
truong nude theo phuong phap quang xuc tac. Thanh cong cua luan an
mo ra hudng nghién ciru mdi trong viéc stir dung vat liéu xuc tac quang
WOj3 bién tinh bang cach pha tap kim loai Cu hodc/va Ni, hoic dong
pha tap Cu, Ni két hop véi vat liéu lai ghép g-C3Na dé xir 1y hiéu qua
6 nhiém khang sinh tetracycline trong moi truong nudc, dong gop vio
viéc bao vé ngudn tai nguyén nude, gop phan phat trién kinh té va xa
hoi theo hudng xanh va bén ving, bao vé stc khoe con ngudi va hé
sinh thai.

7. B6 cuc ciia ludn 4n

Luan 4n gdm 156 trang chua ké phu luc, trong d6 c6 13 Bang sb
ligu, 59 Hinh v&, 149 Tai li¢u tham khao. B4 cuc cta luan an: M dau
(4 trang); Chuong 1: Tong quan (49 trang); Chuwong 2: Thyuc nghiém
(16 trang); Chuong 3: Két qua va thao luan (64 trang); Két luan (2
trang); Kién nghi cac huéng nghién ctru tiép theo ctia luan 4n (1 trang);
Danh muyc cic cong trinh da cong b (1 trang); Tai liéu tham khao (19
trang); Phu luc (59 trang).



CHUONG 1. TONG QUAN

- Khai quat nhém khang sinh tetracylines, chit khang sinh
tetracyline; cac ngudn gay 6 nhiém, thyc trang 6 nhiém va sy tac dong
ctia 6 nhiém khang sinh tetracylines d6i véi hé sinh thai thiy sinh va
su phat vi khuin khéng thudc, siéu vi khuan da khang thudc ¢ nguoi
va dong vat.

- Khai quat vé cac wu, nhuge diém, xu huéng nghién clru cua
cac phuong phap xir ly 6 nhiém khang sinh tetacylines trong moi
truong nudc dang dugc nghién ctu va st dung rong rai hién nay
(phwong phap hip phu, phuong phap mang loc, phuong phap oxy hoa
Fenton, phuong phap oxy hda dién hoa va phuong phép oxy hoa
quang xuc tac).

- Téng quan vé vt lidu WOs, cac vat lieu WO;3 pha tap béng kim
loai va lai ghép véi vat lidéu ban dan khac ing dung trong xir Iy 6 nhiém
khéang sinh tetracylines. Co s& khoa hoc cta viéc chon cic hudng
nghién ctru 14 WO; pha tap, dong pha tap bang Cu va Ni va két hop
vira dong pha tap bang Cu va Ni, vira lai ghép v6i g-CsNa.

CHUONG 2. THUC NGHIEM

Lu4n 4n da trinh bay chi tiét cac quy trinh tong hop, cac phuong
phép nghién ctru dac trung, cac phuong phap thuc nghiém khao sat danh
gi& hoat tinh quang x(c tac, cac yéu té anh huong, kha nang khoéng hoa,
thanh phan céc chét hitu co trong san phdm, kha ning tai sinh cua cac
vat liéu.

- Tong hop cac vat liéu WOs bang phuong phap két tia; WO3 pha
tap, ddng pha tap biang Cu va/hoic Ni theo céc ti 1é khac nhau bing
phuong phap dong két taa; g-CsN4 bang phuong phap nhiét pha ran;
Cu,Ni-WO3/g-C3N; Véi cAc ti 1¢ khac nhau bang phuong phap dong
két tua, két hop voi phuong phap nhiét pha ran va rung siéu am.

- Cac phuong phéap nghién cuu dac trung vat li¢u: Phuong phap
nhiéu xa tia X (XRD), phuong phap phd hong ngoai (IR), phuong phép
hién vi dién tir quét (SEM), phuong phép hién vi dién tir truyén qua
(TEM), phuong phép tan xa nang luong tia X (EDS, EDX), phuong
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phap phd phan xa khuéch tan tir ngoai — kha kién (UV-Vis-DRS),
phuong phap phd quang phat quang (PL), phuong phép dang nhiét hap
phu - giai hip phu nito & 77K (BET) va phuong phép diém ding dién
(pHezc).

- Khao sat kha niang hap phu va hoat tinh quang xuc, kha niang
khoéng hoa, thanh phan céc chét hiru co trong san pham, kha ning tai
sinh, cac yéu té6 anh hwong (pH, ham luwong xlc téc, nong do
tetracyline), anh huéng cua céc chat dap tit géc toi qua trinh quang
xuc tac phén huy tetracyline cua cac vat li¢u. Cac phuong phap phéan
tich duoc st dung: hip thu phan tir UV-Vis, sic ky 1ong hiéu ning cao
(HPLC), x4c dinh téng ham lwong cacbon hitu co (TOC), sac ky long
hiéu nang cao két hop khdi phd (LC/MS/MS).

CHUONG 3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Vat ligu WO3 6 cac phiét d6 nung khac nhau

3.11 Bgic’tru’ng tinh chat caa céc vt ligu WO;

3.1.1.1. Cau trdc cua cac vt lieu WO3

WP M0 Hinh 3.1. Gian
d6 XRD cua
cac vat liéu:
WO:;-300,
WO;-400,
WO;-500,

Cuabng 5 (an)

10 20 30 40 50 60 70 WO0;-600.
Géc nhiéu xa 26 (dd)

Két qua gian d6 XRD trén Hinh 3.1 cho thiy, vat liéu WO,
nung & 300 °C va 400 °C ton tai ca hai pha tinh thé Ia tryc thoi cua
W03.0,33H,0 va don ta cua WOs; khi tang nhiét d6 nung 1én 500
°C va 600 °C thi chi ton tai duy nhét pha pha don ta caa WOs (do
pha tryc thoi cia W03.0,33H,0 da chuyén hoan toan sang pha don
ta cia WOs3), tuy nhién, WOz nung ¢ 600 °C c6 su tang kich thugc
tinh thé hon.



3.1.1.2. Tinh chat quang cia c4c vt liéu WO3
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Hinh 3.2. Phé UV-Vis-DRS cia  Hinh 3.3. Ph quang phat quang

cac vat liéu WO3-300, WOs- cua cac vat lieu WO3-300, WO:s-

400, WO3-500 va WOs-600 400, WO3-500 va WOs-600
Hinh 3.2 va Hinh 3.3 cho thdy WO; nung ¢ 500 °C c6 kha ning

hip thu quang trong viing kha kién manh nhat, ning lwong ving cdm

nho nhat va kha kha nang tai két hop céc electron va 13 tréng thap hon

S0 véi WO3 nung ¢ cac nhiét do khac.

3.1.2. Khd ndng xw ly tetracycline cia cac vt ligu WO3

6o —a— Khoéng xdc tac H|nh 34
501 o0 Sy phan hay
—— WO,-400

—— WO,-500 tetracycline cua
cac vat liéu xuac
tac quang:
WO3-300,
WO3-400,
WO05-500,

120 -90 -60 30 0 30 60 90 120 150 180 WO3-600

Theoi gian (phut)

Hinh 3.4 cho thy vat liéu WO;-500 thé hién hoat tinh quang xtc
tac phan huy tetracycline vuot troi hon so véi WO; nung ¢ cac nhiét
d6 khac, hiéu suat dat duoc 1a 43,74 %. Két qua nay phl hop vai két
qua nghién citu XRD, UV-Vis-DRS, PL cua cac vat liéu WQO3z. 500 °C
duogc chon 1a nhiét d6 nung téi wu dé téng hop cac vat lisu WO; bién
tinh tiép theo trong luan an.
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3.2. Pic trung tinh chit cia cac vat ligu pha tap va lai ghép trén
co s6 WO3
3.2.1. Cdu tric cia cac vt ligu pha tap va lai ghép trén co sé WO
3.2.1.1. Cdu trlc cua cac vdt liéu pha tap

Hinh 3.5 va Bang 3.1 cho thdy cac vat liéu déu c6 tric pha don ta
ctia WOs, vi tri cac dinh nhidu xa dich chuyén vé phia goc nhiu xa
nho hon, su bién ddi cac thdng sb mang va kich thudc tinh thé tang 1én
dang ké (3Cu-WO3 > 2Cu,INi-WO; > 3Ni-WO; > WO3), cuong do
nhiéu xa va do sic nét tang 1én so voi mau WO3 (2Cu,1Ni-WOs > 3Cu-
WOj3 > 3Ni-WO; > W0O3).

2Cu,INi-WO;

3G

I 2Cu,INi-WO;

l 3Ni-WO,

3Cu-WOj3

WO, 500

20 30 40 50 60 70 230 235 40 245
Géc nhiéu xa 26 (43) Géc nhiéu xa 20 (d8)

Hinh 3.5. Gian d6 XRD cua céc vat liéu: WO3-500, 3Cu-WOs,
3Ni-WOs; va 2Cu,1Ni-WO3
Bang 3.1. Kich thudc tinh thé va thong sb mang cia cac vat liéu
WO3-500, 3Cu-WO3, 3Ni-WO; va 2Cu, INi-WOs

d Théng sé mang
M) | ad) | bA) | c¢@) V (A%
WO0s-500 | 22,95 | 7,299 | 7,531 | 7.679 | 422,08

Cuoong do (au)

Cwing 36 (a.u)

Vit liéu

3Cu-WO; 30,65 7,327 7,553 7,709 426,50

3Ni-WO; 28,53 7,309 7,537 7,689 423,49

2Cu,INi-WOs | 29,88 7,321 7,546 7,702 425,43




Hinh 3.6 cho thdy, ph6 hong ngoai cia WOs pha tap va dong pha tap
bang Cu va Ni c6 day dii cac dinh phd dic trung cho cac lién két O-H, W-
O-W cta WO3, nhung hinh dang ph va vi tri dinh hip thu bi thay doi
dang ké so v6i phd hong ngoai ctia WOs.

Hinh 3.6. Pho
hong ngoai cua

§, 3440,31 cac vat liéu:

;': WOs-500,

E —— WO;-500 836,75 Fsass  SCU-WOs,

= euwon C® 3Ni-WOs,
3Ni-WO, 2Cu,1Ni_W03

4000 35‘00 30‘00 25‘00 ZObO 15‘00 10‘00 500
S6 séng (cm™)

Céc két qua thu dugc trén gian d6 XRD va pho hong ngoai 1a do
céc ion Cu?* va NiZ* da dugc pha tap thanh cong trén céu trac don ta cia
WOj3 dan t6i su bién dang trong cAu tric tinh thé ciia WOs, trong do,
Cu?* giy ra sy bién dang cu tric manh hon Ni2*,
3.2.1.2. Cdu tric cua vat liéu lai ghép

50CNWG

Cuong dj (a.u)

bo truyén qua (%)

9-C3N,

3 3436,46
834,67 7 765,85

r r r : " ;
g ' " " )
10 20 30 40 50 60 70 4000 3500 3000 2'500 2000 1500 1000 500
S6 séng (cm™)

Géc nhidu xa 20 (d9)
Hinh 3.7. Gian d6 nhidu xa tia Hinh 3.8. Pho hong ngoai cua
X cta cac vat liéu WO;3-500, g- cac vat liéu WO3-500, g-CsNa,
C3N4 va SOCNWG 50CNWG
Hinh 3.7 va Hinh 3.8 cho thy vat liéu SOCNWG xuét hién céac
dinh nhidu xa, dinh hap thu dic trung cho ca hai hop phan vt liéu g-
CsN4 va 2Cu,1Ni-WOs pha don ta. Tuy nhién, do sy tuong tac gilra hai
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hop phan g-CsN, va 2Cu,INi-WO3 nén c6 su chuyén dich nhe vi tri
cac dinh nhiéu xa, dinh hip thu va thay d6i dang ké vé hinh dang ph
hép thy, hinh dang gian d6 XRD. Ngoai ra, do ham luong it hon nén
cic dinh nhiéu xa dic trung cho WOj3 pha don ta c6 cuong do giam
hon, xuét hién $6 luong it hon.

3.2.2. Hinh théi hgc caa céac vt ligu pha tap va lai ghép trén co so
WO3

3.2.2.1. Hinh théi hoc cua cac vat liéu pha tap

Hinh 3.9. Anh
SEM cua cac
vit liéu:

(a) WO3-500,
(b) 3Ni-WOs,
(c) 3Cu-WO0s,
(d) 2Cu,INi-WOs

Bang 3.2. Kich thudc trung binh cua céc hat vat liéu WO;-500, 3Cu-WOs,
3Ni-WO;3 va 2Cu,INi-WOs

Vat ligu Ch(':r':l)d al Ch'(en‘:nr)"’"g Pj day (nm)
WO03-500 201,65 197,22 80,83
3Ni-WO; 124,79 86,87 37,19
3Cu-WOs 97,53 59,41 34,24

2Cu, INi-WOs 94,43 51,60 30,02

Hinh 3.9 va Bang 3.2 cho thay cac vat liéu déu bao gdm cac hat
roi rac, cé kich thudc nano; cac hat WOs pha tap, déng pha tap cé
hinh dang thon nhé, kich thudc nhé hon nhiéu, sip xép kém dic khit
hon so v&i WOs, kich thude hat va do dic khit trong phan b cia cac
hat vat liéu giam theo thir ty: WO3 >> Ni-WOQO3 > Cu-WO; > Cu,Ni-
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WOs. biéu nay la do sy bién dang trong mang tinh thé cua cac vat liéu
pha tap, dong pha tap cén tré su két tu cua céac hat vat liéu, Cu?* c6
kich thuéc 16n hon Ni%* n

én gay ra su bién dang cdu trac manh hon.

:

()

Hinh 3.10. Phé
SEM/EDS cua
cac vat liéu:

(a) WO3-500,
(b) 3Cu-WOs,
(c) 3Ni-WOs3,
(d) 2Cu,INi-WO;

Hinh 3.10 cho thay vat liéu WOs chi chira cac phan tir W va O,
trong khi c&c vat liéu Ni-WOs, Cu-WOs va Cu,Ni-WOj3 ¢ sy xuét hién
ctia Cu, Ni bén canh cac phan tir W, O va Cu, Ni phan b dong nhét
trén WO, trong mdi vat liéu twong tng.

Két qua phan tich thanh phan phan trim nguyén t6 va phan trim
khéi lugng trong cac mau vat liéu tir phuwong phép tan xa nang luong
tia X va phuong phap tinh toan thuc nghiém la kha phu hop.

Hinh 3.11 va Bang 3.3 cho thay hinh dang duong cong hap phu -
giai hip phu nito cua bén vat liéu déu thudc dang IV theo phan loai
ctia IUPAC va déu c6 vong tré dic trung cho hién tugng ngung tu mao
quan cua vat liéu mao quan trung binh. Dién tich bé mit riéng cua cac
vat liéu WO;3 pha tap, dic biét vat liéu dong pha tap tang 1én nhiéu so
v6i WO;3 trong khi kich thudc mao quan trung binh hau nhu khong
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thay d6i, do do, dién tich bé mit riéng tang 1a do sy giam manh kich
thuéc hat va su ting 1én sb lwong 16 mao quan trong céc vat liéu.

=Jl ] &: 40 ___
w —— WO, L i l ——Ni-WO0,
o {E (Hip phu) o (Hap phu)
- T; ——Wwo, 305§ All ——Ni-WO,
- M= sz A
20 —”E' (Giai hip phu) g a\ (Giai hap phu)
- e —
= [ b —" H

20 0
40 (1] 80 Ban kinh mao quan (nmy

mao quin (nm)

4 20
Ban kinh

=)

Lurgng chit hip phu (cm?
=

o
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
Ap suit twong déi (P/P,)

0,2 0,4 0',5 0,8 1,0
Ap suit twong d6i (P/P,)

I
=)
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=

40 40

E —— Cu-WO;, " ——CuNiWO;
= map phy f [ == (ol _(Hip phu)
__}'n_n 10 —+—Cu-W0, e 305[ —— CuNi-WO0,
E (Giai hiip phu) g =) /\ (Giai hip phu)
< = BlL

-E: 20 'E 20| (d)

=5 20 40 o0 Ed = 20 20 «©
=] Bin kinh mao quin (nm) e Ban kinh mao quin (nm)
ﬁ 10 :!.: 10 4

g g

E o g o

= 00 0.2 04 0.6 08 10 = g9 0.2 04 0,6 08 1,0

Ap suit twong d6i (P/P,) Ap suit twong d6i (P/P,)

Hinh 3.11. Pudng dang nhiét hap phu - giai hap phu Nz va duong
cong phan bé kich thudc mao quan cua: (a) WOs-500, (b) 3Ni-WOs,
(c) 3Cu-WOs va (d) 2Cu,1Ni-WO;

Bang 3.3. Bic tinh cAu trdc cua cac vat lisu WOs-500, 3Ni-WOs3,
3Cu-WO0O3 va 2Cu,1Ni-WOs

Dién tich bé mit Béan kinh mao
Vit li¢u (m?/g) quan trung binh
(nm)
WO;-500 7,60 1,70
3Ni-WO; 13,50 1,71
3Cu-WOs; 15,16 1,72
2Cu,INi-WO3 16,72 1,73

3.2.2.2. Hinh thai hoc cua vat liéu lai ghép

Hinh 3.12 cho thiy vat liéu 50CNWG bao gém cac hat 2Cu,1Ni-
WO; rdi rac, kich thuéc nano, phan b déu ca trén bé mat vat liéu ciing
nhu bé mit cac 16 mao quan va gan két chat ch& vai vat liéu xop g-CaNa.
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Lol

Hinh 3.13. Phé SEM/EDS cua vt
liéu 50CNWG

Hinh 3.12. Anh
SEM va TEM cua
cac vat liéu:

(@) 2Cu,1Ni-WQs,
(b) g-CsNa,

(c,d) 50CNWG

- Hinh 3.13 cho thay vat liéu
50CNWG chira 6 nguyén td
C, N, W, O, Ni, Cu va cac
nguyén t6 nay phan bd dong
nhét trong toan b thé tich vat
liéu.

- Thanh phan phan trim
nguyén t va phan tram khoi
lugng trong vat liéu dugc
phén tich tir phuong phap tan
Xa nang lugng tia X va
phuong phép tinh toan thuc
nghiém la kh& phu hop.

Hinh 3.14 va Bang 3.4 cho thdy céc vat liéu déu c6 hinh dang
duong cong hap phu - giai hap phu nito thudc loai IV theo phan loai
IUPAC, c6 vong tré dic trung cho hién tuong ngung tu mao quan cua
vat liéu mao quan trung binh. So véi vat liéu 2Cu,1Ni-WOs, vat liéu
50CNWG c6 dién tich bé mit riéng ting 1én nhiéu, trong khi kich
thudc mao quan trung binh ting 1én khong dang ké. Biéu nay la do vat
liéu 2Cu,1Ni-WOs3 duoc phan bb déu va géan két chit ché vai g-CaNa,
1& mot vat liéu cd cau tric x6p, dién tich bé mat riéng 16n, do do, vat
liéu lai ghép SOCNWG tong hop c6 su tang manh vé do x6p va dién

tich bé mat.
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Hinh 3.14. Puong dang nhiét hap phuy - giai hap phu N, va duong
cong phan bé kich thuéc mao quan cua cac vat liéu(a) g-CsNa va (b)

50CNWG
Bang 3.4. Bic tinh cau tric cua cac vat liéu 2Cu,1INi-WOs3, g-CsN, va
50CNWG
Vit lie Dién tich bé mat | Ban kinh mao quan
atliey (m?2/g) trung binh (nm)
2Cu,1Ni-WOs 16,72 1,73
g2-C3Ny 46,23 1,70
50CNWG 23,48 1,91

3.2.3. Tinh chdt quang cia céc vt ligu pha tap va lai ghép trén co
Sg W03
3.2.3.1. Tinh chdt quang cua céc vt liéu pha tap

1.0
—— WO53-500 —— WO3-500
—— 3Cu-WO3 —— 2Cu,Ni-WO3
08 3NI-WO5 —— 3Cu-WO3
2 —— 2Cu,1INi-WO3 —— 3Ni-WO3
&
=.06
=
<
&
S04
<
-
0.2
0.0+ : : ; ;
300 400 500 600 700 800

350 400 450 500 550 600
Buée song (nm)

Hinh 3.15. Pho UV-Vis-DRS  Hinh 3.16. Pho quang phéat

Buéc song (nm)

cua cac vat liéu WO3-500, 3Ni- quang cua cac vat liéu WOs;-
WOQO;, 3Cu-WQO;, 2Cu,1Ni- 500, 3Ni-WQO;, 3Cu-WOs;,
WOs; 2Cu,INi-WO3
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Bang 3.5. Nang lugng ving cam (E,) ciia cc vat lisu WO3-500, 3Ni-
WOs3, 3Cu-WO0Os3, 2Cu,1Ni-WO;
Vat ligu WO3-500 3Ni-WO3 3Cu-WO; | 2Cu,1Ni-WO0Os
Eq (eV) 2,72 2,57 2,55 2,46
Hinh 3.15, Hinh 3.16 va Bang 3.5 cho thay so véi WOs thuan tay,
céc vat liéu WOj3 pha tap va dong pha tap déu ting kha ning hap thy
anh sang kha kién, nang luong ving cim giam hon va cuong d6 phét
quang tuong tng véi kha ning tai két hop cua electron va 15 tréng
quang sinh giam hon nhiéu. Cu thé, kha ning hap thu quang cua 3Ni-
WOs3 < 3Cu-WO; < 2Cu,INi-WOs, ning luong ving cam cua 3Ni-
WOj3 > 3Cu-WOs3 > 2Cu,1Ni-WOs3, kha ning tai két hop cua electron
va 13 tréng caa 3Cu-WO3> 3Ni-WO;3 > 2Cu, 1Ni-WOs;. Biéu nay la do:
(1) Cu thé hién kha ning hap thu quang manh hon va hip thy & viing
anh sang c6 budc song dai hon so voi Ni, di anh huong dén tinh chét
quang cua WOj3; (2) Thé ning ving din giam hon khi WO3 pha tap
kim loai vi ning lwong cé4c obitan caa cac nguyén té giam dan theo thir
tu: obitan-5d ciia W > obitan-3d cuaa Ni > obitan-3d caa Cu; (3) Trong
vt lisu WO3 ddng pha tap bang Cu va Ni, céc obitan-3d cua Cu va Ni
¢6 nang lwong gan nhau nén xay ra sy to hop lai va cong huong cua
c4c obitan-d, dan dén thé nang ving dan cua vat lieu WO; dong pha
tap bang Cu va Ni giam hon thé ning ving dan cua vat liéu WO; pha
tap bang Cu hoic Ni; (4) Ni bat giir electron tét hon Cu do kich thugc
hat vat liéu 3Cu-WOs nho hon va ai luc véi electron cua Cu yéu hon
((uew = 1,9 < xnip=1,91).

3.2.3.2. Tinh chat quang cuia céc vat liéu lai ghép

Hinh 3.17, Hinh 3.18 va Bang 3.6 cho thiy vat liégu 50CNWG c6
hinh dang pho hap thu thé hién sur gén két chat ché giira hai hop phan
2Cu,1Ni-WOs3 va g-C3N4 hap thy tét anh sang ving kha kién, cuong
d6 phat quang tuong ung véi kha ning két hop cua electron va 15
trbng quang sinh giam manh so véi vt liéu 2Cu,1Ni-WO3 va g-CsN..
Diéu nay la do vat liéu lai ghép SOCNWG da tan dung duoc uu diém
cua vat liéu pha tap 2Cu,INi-WOs3 va g-CsN; (ning luong ving cim
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nho), su dich chuyén electron tir ving dan cua 2Cu,1Ni-WO; sang
vuing hda tri cuia g-CsNa va vai tro bt gitr electron cua Cu va Ni pha
tap 1am han ché su tai két hop cua electron va I3 tréng cua ting vat
liéu riéng lé.

1,01 —g-CyN, — -GN,
— 2Cu,INi-WO, — 50CNWG
5 0,84 ——50CNWG ~ —— 2Cu,INi-WO,
& o
=z g
= 0,64 .
£ L)
=3 o0
S 04 E
@ o
/R 0,2
0,0

300 400 500 600 700 800 350 400 450 500 550 600
Buérc song (nm) Budc song (nm)

Hinh 3.17. Phé UV-Vis-DRS Hinh 3.18. Phé quang phat
cua cac vat liéu 2Cu,1Ni-WO0s;,  quang cua cac vat liéu 2Cu,1Ni-
g-CsN4 va 50CNWG WOs3, g-CsN4 va 50CNWG
Bang 3.6. Ning lugng ving cam (Eg) cua cac vat lieu WO;-500, 3Ni-
WOs, 3CU-WO3 va 2CU,lNi-WO3
vatligu | 2Cu,INi-WO; g-CsNy 50CNWG
Eq (eV) 2,46 2,82 2,60
3.2.4. Pién tich bé mgt cia céc vt ligu pha tap va lai ghép trén co
s WO;3
Két qua khao sat diém dang dién (pHpzc) cho thiy bé mit cac vat
ligu WO3, 3Cu-WOs, 3Ni-WOs3, 2Cu, INi-WOs3, g-C3Ns va SOCNWG
trung hoa dién tich tai gia tri pH (pHpzc) twong tmg 1a 4,95; 5,78; 6,27,
6,08; 6,36 va 6,15. O pH < pHpzc thi bé mat cac vat liéu mang dién
tich duong, nguoc lai, & pH > pHpzc thi bé mit cac vat liéu mang dién

tich am.
3.3. Kha niing xir ly tetracyline caa cac vat liéu pha tap va lai ghép
trén co sé6 WO3
3.3.1. Khd nang xw ly tetracycline caa vit liéu pha tep
16
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Két qua khao sat kha ning xir ly tetracycline cua céc vt liéu WO;
pha tap, dong pha tap bang Cu va/hoic Ni ¢ céc ti 1é khac nhau (Hinh
3.19) cho thay hiéu qua phan hay tetracycline caa cac vat lisu WO3 pha
tap, dong pha tap bang Cu va/hoic Ni cai thién hon rat nhiéu so véi
WOs. Nhin chung, vat liéu Cu-WOs xir ly hiéu qua hon vat liéu Ni-WO;
nhung kém hon vat liéu Cu,Ni-WQOj3. Céac vat liéu 3Ni-WQO3;, 3Cu-WO;
va 2Cu,1Ni-WOj3 ¢ hoat tinh quang xtic tac vuot troi trong mdi loai,
v6i hiéu suét trong tng 1a 76,21, 79,85 va 86,81%. Két qua nay ciing
pht hop vai két qua nghién ciru dic trung cua cAc vat ligu WO; pha tap,
ddng pha tap. Khi Cu va Ni duoc pha tap vao WO3 ¢ su giam ning
lwong ving cam, cai thién hon kha ning hap thu anh sang kha kién,
pham vi viing anh sang hap thu chuyén dich hon vé phia anh séng c6
budc séng dai hon (Phu luc 19, 22, 24), giam kha nang tai két hop cua
electron va 15 trong (Phu luc 20, 23, 25), tang dién tich bé mat, ting kha
nang hip phu, ting kha ning phan tach tao ra cac electron va I3 trong
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quang sinh, dic biét d6i voi vat WO3 ddng pha tap con xay ra hién tuong
t6 hop lai va cong huong cua cac obitan-3d cia Cu va Ni, do d6 1am
tang hiéu qua quang xuc tac cua vat liéu so voi WOs. Tuy nhién, mot
lwong kim loai pha tap nhat dinh s& cho hiéu qua quang xc tac tét nhat
(WO; pha tap Cu hoic Ni 1a 3%, dong pha tap Cu va Ni 1a 2% Cu va
1%Ni), con khi ti & pha tap vurot qué ngudng toi uu lai lam giam hoat
tinh quang xuc t&c cua vat liéu do tai vi tri pha tap lai trg thanh trung
tam tai két hop cua cac hat mang dién, do d6 kha ning tai két hop ciia
electron va 16 tréng ting 1én (Phu lyc 20, 23, 25). Ngoai ra, ddi voi
truong hop WO; pha tap bang Cu hoac Ni, khi lugng ion Cu?* hoac Ni2*
pha tap vuot qué gidi han (4 va 5%), thi ion kim loai s& khong di vao
bén trong cau tric cua WO; nira ma ling dong trén bé mat WOs, khi bi
nung sé tao thanh CuO hoac NiO (Phy luc 18, 21), do d6 s€ ngan chan
&nh sang toi bé mat vat liéu, din dén giam kha nang hap thy 4anh sang dé
phan tach cap electron va I3 tréng, bén canh do, do niang luong ving
cam cua NiO xap xi 3,4 eV, lam ting nhe ning lwong viing cim cua vat
lisu Ni-WO; tong hop.

3.3.2. Khd nang xi ly tetracycline caa vt ligu lai ghép
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Két qua khao sat kha nang xu ly tetracyline ciia cac vat ligu
CNWG (Cu,Ni-WOs/g-CsNa) ¢ cac ti I¢ lai ghép khac nhau (Hinh 3.20)
cho thay hiéu suat phan huy tetracyline tang chung té hoat tinh quang
xUc tac dwoc cai thién nhidu so véi cac vt liéu riéng 1é 2Cu,1Ni-
WOs (86,79 %) va g-CsNa (42,54 %), vat liéu dat hiéu suit cao nhét
98,92 %, hoat tinh quang xuc tac vuot troi co ti 1€ lai ghép (Cu,Ni-
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WO3)/g-C3N, 12 50:100 (50CNWG). Két qua nay ciing rat phi hop véi
két qua nghién cau phd UV-Vis-DRS (Phu luc 26), phd quang phat
quang (Phu luc 27), dién tich bé mat riéng (Bang 3.4). Vit liéu lai ghép
d tan dung dugc cac uru diém vé ctia g-C3Ng va WO3 dong pha tap bang
Cu va Ni va khic phuc dugc nhuge diém cua ting vat liéu riéng 1é, do
la: (1) Nang luong ving cam nho, kha nang hap thu quang manh, viing
hap thy quang duoc ma rong hon; (2) Tang dién tich bé mat dan t6i tang
kha nang hap phu (giai doan diu ciia qua trinh quang xtc tac), ting kha
nang tiép x(c giira cAc chat, tang vi tri phan ing oxi hda khir dién ra trén
bé& mit caa cac vat liéu lai ghép so voi WO3; (3) Khic phuc duoc nhuoc
diém tai két hop nhanh cua céc vat liéu riéng Ié va thuc day kha ning
phan tach cap electron va 15 trong do su phdi hop hd tro 1an nhau gitra
2Cu,1Ni-WO; va g-C3Ng, céc electron tir viing dan caa 2Cu,1Ni-WOs
dich chuyén sang viing hda tri ciia g-C3Na, thém vao d6 1a kha ning bt
gitr electron cua céc ion pha tap Cu?*, Ni?*; (4) Vat liéu lai ghép tan dung
duoc ca electron quang sinh ¢ viing dan cua g-CsN, va 13 tréng & viing
héa tri cuia 2Cu,1INi-WO; déu tham gia vao c4c phan ung oxi hda khi
xay ra trén bé mat vat liéu.
3.4. C4c yéu t6 anh hwomg dén kha ning xir ly tetracycline
3.4.1. Anh hwéng ciia pH

Két qua khao sat cho thay hiéu suat phan huy tetracycline cao nhat
tai pH = 5 dbi véi WO3; tai pH = 6 véi cac vt lidu g-CsNa, 3Cu-WOs,
3Ni-WOs3, 2Cu,INi-WOs3 va 50CNWG. Diéu nay 1a do co ché phan ing
quang xuc tac cua cac vat liéu WO;3 pha tap bang Cu, va/hoic Ni va lai
ghép vai g-CsNa xay ra manh & moi truong pH trung tinh, méi truong
c6 pH cao hoic thap déu kim hdm qua trinh phan (ng. Ngoai ra, tai cac
vi tri pH téi wu xay ra qua trinh twong tac tinh dién trai dau giira bé mat
vt liéu va dang ton tai cua tetracyline.
3.4.2. Anh hwong ciia ham Iwong XUc tac

Két qua khao sat cho thay céc vat ligu khi tham gia véi ham lugng

xuc tac 0,25 g/L thi thu dwoc higu suat phan huy tetracycline cao nhét,
con & ham luong xtc tac nhé hon hodc 16n hon 0,25 g/L déu cho hiéu
suat giam. Diéu ndy 1a do khi lugng chét xuc tac ting nén sb lwong cac
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vi tri hoat dong trén bé mat chét xitc tic quang duoc ting 1én, mot s6
lwong 16n hon cac gdc *OH va cé4c tc nhan oxy hoa manh khac s& duoc
tao ra dé pha huy cac chit hiru co. Nguoc lai, lugng xuc tic du thira s&
tao ra sy che chan, lam thit thoat nang lwong anh sang, giam kha ning
xam nhap anh sang, xay ra hién tuong két tu cua cac hat nano va giam
dién tich bé mit quang hoat.
3.4.3. Anh hwong ciia nong dé tetracycline

Két qua khao sat cho thay khi nong do tetracyline 10 mg/L thi cac
vt lidu dat hiéu suat phan huy khéng sinh tetracyline cao nhat, con khi
nong do tetracyline nho hon hoac Ién hon 10 mg/L thi déu cho higu
suat giam. Diéu nay la do trong qua trinh quang xuc tac, chi c¢6 lugng
chat hitu co hap phu trén bé mat cua vat liéu tham gia phan tng. Mdi
mot vat liéu chi c6 thé hap phu téi da mot lwong chét hiru co va c6 mot
sb luong trung tdm hoat dong quang xuc tac nhat dinh. Nong do chat
6 nhidm cao, nhiéu chit hitu co dugc hap phu lam bdo hda bé mat vat
liéu, sé lugng photon c6 sin dé tiép can bé mat chit xtc tac it hon va
it ‘OH dugc hinh thanh hon. Nguoc lai, khi ndng do chat hiru co 6
nhidm qua it, bé mat chat x(c tac va chat & nhiém & cach xa nhau nén
su tuong tac bi han ché.
3.4.4. Anh hwéng cia chdt ddp tdt goc doi véi qué trinh quang xdc
tac phan huy tetracyline
a) Anh hrong cua chdt ddp tdt goc doi véi qué trinh quang xdc tac
phén huy tetracyline cua vat li¢u pha tap

Két qua nghién ciu cho thiy cac chat TBA (tert-butanol), AO
(amoni oxalat) anh hwong nhiéu, con BQ (1,4-benzoquinone) anh
huéng khong dang ké, diéu ndy chang to cac gbc tu do “OH va h* déng
mét vai tro quan trong quyét dinh dén hiéu suat qué trinh quang xuc tac
phén huy tetracycline cua vat li¢u 2Cu,1Ni-WOs.
b) Anh hwong cia chat ddp tat goc déi véi qué trinh quang xdc tac
phan huy tetracyline cua vat liéu lai ghép

Két qua nghién cau cho thiy cac chit TBA, AO va BQ déu anh
huéng, nghia 1a cac goc O, HO™ va h* déu dong vai trd quan trong
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trong phan ng quang xuc tac, tuy nhién, anh huéng ciaa HO' va h*
manh hon so vdi O

3.4.5. Khd ning khoang hoa va thanh phan cac chat hitu co trong
sdn phdam ciia quéa trinh quang xGc tac phan hay tetracycline

Két qua phan tich LC-MS/MS cho thiy cac mau dung dich
tetracycline sau khi xu Iy bang cac vat lieu 2Cu,1Ni-WOs va
50CNWG déu chi xuat hién pic ¢ thoi gian luu 5,35 - 5,36 gidy va 3
manh phd cong hudng tir hat nhan 445-427,40; 445-410,20; 445-
99,10 dic trung cho hop chat tetracycline; ham luong tetracycline
con lai trong cac mau dung dich twong tng l1a 11,21% va 1,32%,
ngoai ra, khong xuat hién thém chét hiru co nao. Diéu nay c6 thé la
do ham lwong céc chat trung gian quéa nho duéi gisi han phat hién
cua thiét bj do.

Két qua phan tich TOC ciia cac mau dung dich sau xi ly boi cac
vt liéu xdc tac 2Cu,1Ni-WOs3 va 50CNWG cho thiy d6 khoang hoé
dat duoc tuong tung 1a 81,31 va 92,58%. Nhu vay, trong cac mau dung
dich san pham con chira mot ham luong rat nho cac hop chat hitu co
trung gian, cu thé 12 5,5 % d6i voi vat lieu 2Cu,1Ni-WO;3 va 6,34 %
dbi véi vat lieu 5S0CNWG, cho thdy d khoang hoa cao va sau ciia cac
vt liéu tong hop, san pham thu duoc chi yéu 1a CO, va H,0.

3.4.6. Pé xudt co ché quang xGc tac phan hiy céc chdt 6 nhiém
khang sinh cia cac vat liéu
a) Co ché quang xuc tac phan huy céc chat 6 nhiém khang sinh trén

vt liéu pha tap
ﬁo
0
HO

i r¢ Hinh 3.21. Co
9 ché quang xtic
tac phan huy

€Oz 10 tetracyline trén
'\ vat liéu Cu,Ni-

JTC
€0 10 oy, HO S’ WO3
. y h*
H:0

TC
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b) Co ché quang xuc tac phan huy céc chat 6 nhiém khang sinh trén
vat liéu lai ghép

‘6’

- | g .
0, /;:U

VA

0: Hinh 3.22. Co

HO' ché quang xic

CB it tac phan huay
| "‘. 1 tetracyhne tre.n
Ee 2826V S vat liéu Cu,Ni-

[

CB Lo
[ COy, H:0 WO3/g-C3N4

[ \ VB
[E=252eV 0 1 B
. II € L j h h h g-C3N4
COROCER | va Lol .
+ Y + T
h N h Ic
. ______,/
TC | .
Cu,Ni-WO0; H:0

3.4.7. Khdo sat khd nang tdi sinh cia cac vt ligu

Két qua khao sét cho thay céc vat liéu 2Cu,1Ni-WO; va 50CNWG
déu thé hién tinh 6n dinh cao, kha ning tai sinh t6t trong qué trinh
quang xuc tac.
3.4.8. Panh gia hi¢u qud qua trinh oxi hoa phan hay tetracyline cia
cac vt ligu

Két qua ddi sanh giira vat lieu 2Cu,1Ni-WO3 va 50CNWG Vi cac
vt liéu da duoc nghién ciru trong va ngoai nudc cho thiy déy 1a cac vat
liéu rat tiém nang trong tng dung xt ly 6 nhidm khang sinh trong moi
trudng nudc Vi quy trinh tong hop don gian, hiéu qua phan huy
tetracycline cao, sir dung luong XUc téc it, do do tiét kiém duoc vat liéu,
kha ning oxi héa sau chit 6 nhiém, san phim chu yéu 1a CO, va H.0,
thyc hién phan tng ¢ méi truong pH gan véi méi truong trung tinh
(pH=6) nén sau phan ting khong gay ra 6 nhidm thir cap, d6 6n dinh cao
cho thay kha ning tai sinh vat lidu tot.
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KET LUAN

Qua trinh thyc hién cac noi dung nghién ctru caa luan an, nghién
ctru sinh d thu duoc nhitng két qua sau:

1. Pa tong hop thanh cong céc vat lisu WOs, Cu-WO3, Ni-WOs3,
Cu,Ni-WOsva Cu,Ni-WO0s/g-C3N,. Két qua nghién ciru cho thay hoat
tinh quang xuc tac caa cac vat liéu WO3 bién tinh (Cu-WOs, Ni-WOs3,
Cu,Ni-WOs va Cu,Ni-WOs/g-C3N4) di dugc tang cudong dang ké so
véi vat lisu WO3 thuan tdy cha yéu nho vao su giam toe do tai két hop
giita cac electron va I3 tréng quang sinh, ting dién tich bé mit, ting vi
tri hoat dong xuc tac, ting kha nang hip phu chit khang sinh trén bé
mat vat lidu, thu hep hon khoang céch ving cim, ting kha ning hap
thu quang trong viing anh séang kha kién. Dac biét, vat liéu lai ghép
dang Z Cu,Ni-WO3/g-CsN, d3 khéc phuc dwoc nhitng han ché tai két
hop nhanh cua céc vat ligu riéng 1é, phéi hop dugc cac vu diém cua
vat liéu WOs bién tinh pha tap kim loai Cu, Ni va cua g-CsNa, thuc day
hon kha niang phan tach cap electron/Id tréng, tin dung duoc ca
electron ving dan cua g-CsNa4 va 16 tréng ¢ ving héa tri Cu,Ni-WO3
cung tham gia phan tng oxi hoa khir phan huay chat khang sinh
tetracycline.

2. Trén co so cac két qua nghién ciru dic trung tinh chét va khao
sat hoat tinh quang xdc tac phan hay tetracycline cua cac vat liéu da
chon duoc nhiét d6 nung téi wu cho cac vét lieu WOs 1a 500 °C; ti 1¢
mol Cu/WOj31t6i wu dé tong hop vat liéu WOs pha tap bang Cu 1a 3 %;
ti 1& mol Ni/WOs tdi wu dé tong hop vat liéu WOs pha tap bang Ni la 3
%; ti 1& mol Cu,Ni/WOsti uu dé tdng hop vat liéu WO; ddng pha tap
bang Cu va Ni 1a 2% Cu va 1% Ni: ti 1& khéi luong lai ghép
(2%Cu,1%Ni-W0O3)/(g-CsN,) t6i uu dé tong hop vat liéu lai ghép
Cu,Ni-WO3/g-CsN, la 50:100; diéu kién phu hop dé khao sat hoat tinh
quang xuc tac phan huy tetracycline 14 ham lugng xdc tac 0,25 g/L,
nong do tetracyline 12 10 mg/L, & pH = 5 (WO3), pH = 6 (Cu-WOs, Ni-
WOs3, Cu,Ni-WOs3 va Cu,Ni-WO3/g-CsNy). O cac didu kién phan tng
phu hop, hiéu suat oxi hda phan huy tetracycline trong viing anh séng
kha kién cua cac vat lieu 3Cu-WOs, 3Ni-WOs, 2Cu,INi-WO; va
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50CNWG lan Iuot 1a 79,85; 76,21; 86,81 va 98,92% (sau 3 gio chiéu
sang). Két qua nay cao hon nhiéu so vai hiéu suat oxi hda phan hay
tetracycline trong viing 4nh sang kha kién trén cac vat liéu WOs va g-
C3N, thuan tdy, 1an luot 12 43,78 va 42,54%.

3. Céc vat liéu 2Cu,1Ni-WO3 va 50CNWG c6 kha nang khoang
hoa cao va sau trong qua trinh quang xuc tac phan hay chat khang sinh
tetracycline, do khoang hoa dat dugc twong (tng 1a 81,31% va 92,58%,
san pham thu duoc chu yéu 13 CO, va H,0, hoat tinh quang xuc tac 6n
dinh cao, kha ning tai sinh tot.

4. Trén co s¢ két qua nghién ciu anh hudng cua cac chat dap tit
g6c va kha nang khoang hoa, dé xuat co ché quang xdc tac phan hity
chat khang sinh tetracycline trén hé vat liéu Cu,Ni-WO; (gbc HO" va
h* quyét dinh) va hé vat liéu Cu,Ni-WOs/g-CsN4 (géc HO", "0, va h*
quyét dinh).

Két qua thu duoc ciing cho thay tiém nang &ng dung cua cac
vat liéu nay trong qua trinh quang xuc tac phan huy chat 6 nhidm
khang sinh tetracyline trong méi truong nudc dudi diéu kién anh
sang kha kién.

KIEN NGHI CAC HUONG NGHIEN CUU TIEP THEO
CUA LUAN AN

Két qua nghién ctru cho thiy tiém ning phat trién cia cac hé
vat liéu xuc tac quang WO; pha tap Cu hoac/va Ni, Cu,Ni- WO3/g-
CsNa. Céc hé vat lidu nay co thé tiép tuc nghién ctru theo cac hudng:

- Panh gia hiéu qua xir ly tetracycline ctia cAc mau vat ligu
téng hop trong diéu kién dugc kich thich boi anh sang mit troi.

- Panh gia hiéu qua xtr ly cac chat khang sinh khéc cua céc
mau vat liéu tdng hop trong diu kién kich thich bai anh sang nhin
thy va bai anh sang mat troi.

- Panh gi4 hiéu qua xir ly cac mau thyc nudc 6 nhiém khang
sinh (nuéc thai y té, nuéc thai chin nudi lon hoic gia cam hoic nudi
tréng thuy san).
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