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MO PAU
1. Ly do chon deé tai

Trong nhiing ndm gan day, viéc sir dung khang sinh ngdy cang
phé bién trong y t& va chin nudi di trd thanh mot trong nhimg
nguyén nhan chinh gay 6 nhiém méi truong nuée. Tetracycline (TC)
1a mot trong nhiing loai khang sinh duoc sir dung rong rdi nhat trén
thé gi61; khoang 75% lugng TC tiu thu boi nguoi va gia suc duge
bai tiét ra moi truong van con hoat tinh, dan dén sy tich liy va 6
nhiém TC trong nuéc. Tinh trang nay khong chi gy tac dong tiéu
cuc dén hé sinh thdi ma con ‘thuc day sy phat trién cta vi khuan
khéng khang sinh, tr¢ thanh mdi lo ngai toan cau. Vi vy, viéc nghién
clru tim ra cac phuong phap tién tién dé loai bo TC khoi méi truong
nudc l1a yéu cau cp thiét, co y nghia khoa hoc va thyc tién cao.

Trong s cic cong nghé xur 1y hién nay, cac qua trinh oxi hoa
nang cao (AOPs) ndi bat nho kha ning tao ra cac gdc tu do co tinh
oxi héa manh nhu hydroxyl (HO )» hydroperoxyl (HOO') va déc biét
la sulfate (SO4 ). So véi HO' , 80C S04 ¢c6 thé oxi hoa cao hon, tinh
chon loc tot hon va thoi gian séng dai hon khoang 1000 1an (3040
us so véi 20 ns cua gde HO'), cho hiéu qua cao hon trong xtr Iy nude.
Do d6, phuong phap kich hoat persulfate (PS) dé tao ra géc SO~
dang thu hut sy quan tim 16n cua cong ddng khoa hoc trong xir Iy cac
chat 6 nhiém bén, méi ndi nhu TC. Phuong phap kich hoat PS dua
trén xuc tac di thé (heterogeneous activation) dugc danh gia cao hon
cac phuong phap khac nhod kha ning han ché ro ri ion kim loai ning
ra mdi truong, d& thu hdi xuc tac, giam gia thanh xir Iy va than thién
véi moéi truong. Tuy nhién, hi¢u qua cia qua trinh nay phu thudc
manh vao loai vat liéu xuc tac dugc sir dung.

Trong sb cac vat liéu xtc tac hién nay, spinel ferrite MFe204, dac
biét 1a CoFe20s, duwoc danh gia 14 vat liéu tiém nang nho do on dinh
hoa hoc cao, d& thu hoi dua vao tinh chét tr tinh, va hiéu qua kich
hoat PS t6t nho hiéu Gng hiép dong giita Co** va Fe. Tuy nhién,
CoFe204 don thuan van gap nhitng han ché ¢ hitu nhu dé két ty, lam
giam dién tich bé mit va sd tim hoat dong, dan dén hiéu qua xuc tac
chua cao. Vi vay, can két hop CoFe204 voi cac vat li€u khac nham
phan tan tot hon, ting hoat tinh va tinh 6n dinh cta xtic tac.

Vit liéu khung hitu co — kim loai (MOFs), ti€u biéu 1a MIL-
101(Fe), c6 dién tich bé mit riéng 16n, cau trac xp va kha ning diéu
chinh linh hoat, giup phan tan tSt cic hat xuc tac, hdp phu cac chit 6
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nhiém, dong thoi ting cudng qua trinh truyén khéi va tuong tac giita
xUc tac va chat 6 nhiém. Bén canh d6, graphene oxit dang khir (rGO)
1a vat liéu 2D c¢6 do dan dién cao, dién tich bé mit 16n, giup phan tan
hat CoFe:0s tot hon va ting kha ning chuyén electron tir phan tng
oxi hoa khir ra bé mit tim rGO, tir 6 nang cao hiéu qua kich hoat
PS.

Su két hop gitta CoFe:04, MIL-101(Fe) va rGO duoc ky vong s&
tao ra h¢ xtc téc di thé méi, tir tinh, c6 hoat tinh cao, c6 thé tai sur
dung tbt va than thién moi truong, gop phan ting cuong hidu qua xir
ly TC.

Xuét phat tir nhiing co so trén, dé tai “Nghién ctru xtr 1y thude
khang sinh tetracycline trong nudc bang qua trinh kich hoat
persulfate boi hé xuc tac trén co s6 CoFe204, MIL-101(Fe) va rGO”
duoc lya chon vai myc ti€u phat trién hé xuc tac hiéu qua cho qua
trinh kich hoat persulfate, ndng cao hi¢u qua phan huy TC, va dong
gop vao cong nghé xtr 1y nude thai chira khang sinh theo hudng bén
ving.

2. Muc dich cia dé tai

Toéng hop thanh cong cac vat liéu xtc tic (CoFe,Os, MIL-
101(Fe), hé¢ CoFe,O4/MIL-88A, hé¢ CoFe,O4/MIL-101(Fe)/rGO),
danh gia duoc hi€u qua cia ching trong xt 1y du lugng khang sinh
TC trong nudc bang qua trinh kich hoat pesulfate va lam rd dugc co
ché, dong hoc cta qua trinh phan huy TC, kha ning tai sir dung va do
bén cua vat liéu xuc tac trong qua trinh xtr Iy TC, 1am rd tiém ning
ung dung phuong phap kich hoat persulfate trong bao vé moi truong.
3. Poi twong va pham vi nghién ciru
3.1. Péi twong nghién ciru

- Cac vat ligu xuac tac: CoFe,O,, MIL-101 (Fe), MIL-88A,
CoFe,O4/MIL-101(Fe) (CoM), CoFe,O4/MIL-101 (Fe)/rGO
(CoMrGO).

- Dung dich khang sinh TC gia 1ap c6 nong do tir 5 mg/L dén 25
mg/L dugc pha trong phong thi nghiém.

- Nudc thai chin nudi co chtra cac chit 6 nhiém hiru co va du
luong khang sinh TC.

3.2. Pham vi nghién ciru

- Nghién ctru cac diéu kién t6i wu dé téng hop cac vat liéu
CoFe,0,4, MIL-101 (Fe), CoM, CoMrGO.

- Nghién ctru dic diém ciu trdc, thanh phan cua cac vat liéu
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CoFe,04, MIL-101 (Fe), CoM, CoMrGO.

Nghién ctu cac yéu té anh huong dén hiéu suat xir ly, dong
hoc, co ché, con duong phan huy TC duoc XUc tac boi cac vat
liéu da ché tao; d4nh gia nguy co ro ri kim loai.

Nghién ctiu tng dung xu ly cac chat 6 nhidm trong nuéc thai
thuc té tir trang trai chin nuoéi lon.

4. Y nghia khoa hoc va thye tién cia dé tai

Gop phan giai quyét van dé 6 nhiém du luong khang sinh 1a
mét trong nhitng thach thirc toan cau hién nay.

Dé xuat hé vat lidu mai, tién tién, bén vimg va hiéu qua cao
trong xir 1y nudc thai c6 chira khang sinh, voi tiém ning tai
sinh tai sir dung nhiéu lan, gop phan lam giam gia thanh xir 1.
Mo ra hudng tng dung trong xir Iy nude thai y té, nong nghiép
va cong nghi¢p co chura du lugng khang sinh.

5. Nhirng dong gép moi ctia ludn an

La cong trinh dau tién tong hop thanh cong hé vat liéu to hop
CoM/tGO c6 hoat tinh xtic tac cao trong qué trinh kich hoat
PS.

Pi tim duoc diéu kién tdi vé ty 18, nhiét do va thoi gian dé
téng hop vat liéu hai thanh phdn CoM c6 hoat tinh xuc tac 16n
nhét, lam co s& dé phat trién vat liéu ba thanh phﬁn CoM/rGO.

ba ching minh dugc viée tich hop cac vat liéu don CoFe,0,,
MIL-101(Fe) véi tim rGO trong cung mét vat liéu cho phép
tan dung hiéu rng cong hudng, gitp tang cuong hoat tinh xuc
tac.

P chimg minh dugc co ché, dong hoc va con dudng phan huy
TC boi qua trinh kich hoat PS v&i chat xiic tic di thé
CoM/rGO.

ba chi ra duoc vat liéu CoM/rGO c6 kha nang thu hoi, tai sinh,
tai sir dung véi hiéu suét xtr ly TC dugc duy tri & mic cao; su
ro i kim loai ning vao madi truong 1a khong dang ké, va vat
lidu CoM/rGO c6 thé xir Iy nuée thai thyuce t& voi hidu suét cao.



NOI DUNG CUA LUAN AN
CHUONG I: TONG QUAN

Phan tong quan tip trung trinh bay nhing khai niém co ban vé
khéng sinh, phan loai khang sinh, thyc trang str dung, cac ngudn phat
thai, 6 nhiém du luong khang sinh trong moi trudng va tac hai cua
chung d6i véi stc khoé con nguoi va méi truong. Tiép theo, cac phan
tich, danh gia cac phuong phap xir ly khang sinh tetracyline (TC)
dugc trinh bay mot cach chi tiét. Nghién ctu tai liéu tong quan cho
thdy cac phuong phap xir 1y truyén thong té ra kém hiéu qua trong
viéc loai bd an toan TC ra khoéi méi truong nudce, trong khi d6 cac
phuong phap oxi hoa ning cao (AOPs) dugc danh gid rat tiém ning.
Trong s cac phuong phap AOPs, k¥ thuat kich hoat persulfate to ra
c6 nhiéu loi thé hon so v6i cac phuong phap khac nhu Fenton va
quang xUc tac.

Tiép theo, phuong phap kich hoat persulfate dugc trinh bay ti mi
tir cac khai niém, dén co ché hoat dong, cac phuong phap kich hoat,
ru, nhuoe diém va cudi cing 1a cac vat lidu thuong duoc st dung
lam xuc tac di thé cho phan tng kich hoat persulfate.

Cubi cung, cac Kkhoang trbng trong nghién ctru kich hoat
persulfate bang xtc tac di thé dwa trén cac vat liéu spinel ferrite,
khung hitu co kim loai (MOFs) va graphene oxit dang khi (rGO)
duoc lam ro, tir 6 luan giai cho muc ti€u va ndi dung nghién ctru ctia
luan an.

CHUONG II: THUC NGHIEM

2.1. Hoa chit, dung cu va thiét bi nghién ciru

KMnO,4 (99%), NaNO; (99,5%), H,O, (30%), H,SO4 (98%),
HCI (37%), bot graphite (99.95%), FeCl;.6H,0, Co(NOs),.6H,0,
Fe(NO3);.9H,0 (99%) va Na,S,0s3, (99,5%), terephthalic acid, N,N-
Dimethylformamide (DMF), ascorbic acid (CsHgOg), tetracycline
(99%), NaNsj, K,S,0s (nha cung cip: Sigma Aldrich). NaOH,
CH;CH,OH, Tert- butyl alcohol (TBA), acetone (nha cung cap:
Xilong, Trung Qudc). Tit ca hoa chat déu 1a héa chat tinh khiét
phan tich va duoc truc tiép st dung, khong qua qua trinh 1am sach
nao thém.



2.2. Tong hop vit li¢u
2.2.1.Tong hop graphene oxit

Graphene oxit (GO) dugc diéu ché bang phan tng tach 16p hoa
hoc va oxi hoa sir dung phuong phap Hummers cai tién da cong bo.
2.2.2.Téng hop vit ligu CoFe,0,

Fe(NOy), 9H,0 1M NaOH
Co(NOy),.6H,0 pH10.0-110

Y

& 2

(hl;'f('l)}‘ kho 80 °C, 12 gig————_ Rira \‘MP:l-. :lllﬂ
] Hinh 2.1. Quy trinh téng hop CoFe,0,.
2.2.3.Téng hop vit liéu MIL-101(Fe)

FeCly.6H,0
Terephtalic acid

= MIL-101(Fe)

Hinh 2.2. Quy trinh tng hop MIL-101(Fe).

2.2.4.Tong hop vt ligu MIL-88A

MIL-88A dugc tong hop tir tién chat FeCl;.6H,O va axit fumaric
trong dung méi DMF va H,O béng phuong phéap thuy nhiét & 65 °C.
2.2.5.Téng hop vit ligu CoFe,0,/MIL-88A

Vit lieu CoFe,O4/MIL-88A duoc tong hop tir tién chat
FeCl;.6H,0, axit fumaric va CoFe,O, trong dung méi DMF va H,O
bang phuong phéap thuy nhiét & 65 °C.
2.2.6.Téng hop vit liéu CoFe,0,/MIL-101(Fe)

Vit lieu CoFe,O,/MIL-101(Fe) (CoM) dugc tong hop bing
phuong phap thuy nhiét & cac nhiét d6 100 °C, 110 °C, 120 °C, 130
°C va trong 12 gio, 16 gio, 20 gio va 24 gio tir tién chat FeCl;.6H,0,
axit terephthalic va CoFe,0, trong dung méi DMF.



2.2.7.Téng hop vit ligu CoFe;0/MIL-101(Fe)/rGO

FeCly6H,0

Shy 65°C, Rira véi
MIL-101(Fe) ~ 24giv (_____— DMFaxeton
/CoFe,01G0 E— e -

Thiy nhiét 110°C, 20 giér
Hinh 2.3. Quy trinh téng hop CoFe204/MIL -101(Fe)/rGO.
2.3. Cac phuong phap nghién ciru cAu tric vat liéu va phén tich
ndng do chit 6 nhiém trong dung dich
Céc phuong phap danh gia cdu trac va tinh chat hoa 1y cua vat
liéu sir dung trong ludn an nay dugc trinh bay trong cac muc dudi
day.
2.3.1. Phuong phap nhiéu xa tia X
2.3.2. Phuong phap phd hong ngoai bién dbi FT-IR
2.3.3. Phuong phéap hién vi dién tir quét SEM
2.3.4. Pho tan xa nang luong tia X- EDX
2.3.5. Phuong phap ding nhiét hip phuy-giai hap N, (BET)
2.3.6. Nhu cau oxi héa hoc trong nuéc COD (Chemical Oxygen
Demand).
2.3.7. Xac dinh diém déng dién pH,,. cua vat liéu xtc tac hép
phu
2.4. Nghién ciru, danh gia kha ning xir Iy khang sinh TC bang
phuong phap kich hoat persulfate
2.4.1. Danh gia khda nang xvr ly TC boi PS khong co mdt xic tdc
Tién hanh cac thi nghiém xir Iy TC trong diéu kién chi c¢6 PS,
khong c6 mit xtic tac, v6i cac diéu kién [PS]=1 g/L; [TC]=10 mg/L.
Hiéu suat phan hily TC (H%) dugc tinh theo cong thirc sau:
H (%) = 100.(Cy-C,)/Cy (1)
trong d6 C, (mg/L), C, (mg/L): ndng d6 TC diu va sau phan tng.
2.4.2. Pdnh gid hiéu qua xir Iy TC béi cdc vit liéu da tong hop
duoc
Danh gia hiéu qua xur Iy TC cua cac vat liéu xac tac da téng hop
dugc danh gia tuong ty nhu muc 2.4.1, trong do, [xuc tac]=0,2 g/L.
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2.4.3. Nghién citu cdc yéu té anh hwong dén qud trinh xir I TC
Céc thi nghiém dugc tién hanh twong tu nhu trong muc 2.4.2.

2.4.3.1. Nghién ctu 4nh huong cuia pH

2.4.3.2. Nghién ciru anh huéng cia ndng do xtc tac

2.4.3.3. Nghién ciru anh hudng cua nong d6 PS

2.4.3.4. Nghién ciru anh huéng cia nong d6 TC

2.4.3.5. Nghién ctru 4nh huong cua cac ion la

2.4.4. Nghién cwu dpng hoc ciia phdn irng phdn hiy TC

2.4.5. Nghién ciru khd nang tdi sir dung ciia vit liéu

2.4.6. Nghién citu co ché va con dwong phin hity TC

2.5. Nghién ciru xir Iy nwéce thai thue té

CHUONG III: KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Két qua tinh chét cac vat litu CoFe,0,, MIL-101(Fe) va
MIL-88A (Fe)

Két qua XRD cho thidy CoFe,0, c6 cac dinh nhidu xa dic trung
tai 206=18,22° 30,11° 35,5% 37,26°% 43,17°% 53,76° 57,12°% 62,81°
tuong ung voi cac mat mang (111), (220) (311), (222), (400), (422),
(511), (440) cua phd chuan ctua CoFe,0, tinh khiét (Hinh 3.1a). Vat
liéu MIL-101(Fe) c6 cac dinh dic trung tai 26=8,99°; 9,56°% 17,91°;
19,25° tmg véi cac mat mang (220), (311), (511) va (852) (Hinh
3.1b), va cac dinh tai 26=8,8°; 10,1°; 13,2° tuwong Gng vdi cac mat (1
0 0), (1 0 1), (002) cia MIL-88A (Hinh 3.1c), chung to6 vat liéu
CoFe,0,, MIL-101(Fe) va MIL-88A c6 thanh phan pha 6n dinh va do
két tinh cao.

(b) MIL-101(Fe) (c) — MIL-88A

Cwimg 4§ (a.u)
Curimg 4§ (a.u)
Cwong d6 (a.u)

10 20 30 40 50 60 70 10 20 30 40 50 60 70 10 20 30 a0 50 60 70
Goc nhiéu xa 20 (44) Goc nhiéu xa 20 (1§) Géc nhidu xa 26 (48)

Hinh 3.1. Phd XRD cua céc vat liéu CoFe,0, (a), MIL-101(Fe) (b)
va MIL-88A (c).
Két qua anh SEM cho théy CoFe,0, 1a cac hat c6 dang hinh clu,
tao thanh cac cum (Hinh 3.2a). Vit liéu MIL-101(Fe) c6 céu triic
dang bat dién hinh thoi xép chdng 1én nhau, tao ciu trac x6p (Hinh



3.2b). Vat li¢u MIL-88A c6 hinh dang que luc giac, do xép 16n (Hinh
3.2¢).

Hinh 3.2. Anh SEM Cua cac vat Ileu CoFe204 @), MIL 101(Fe) (b)
va MIL-88A (c).
Két qua EDX (Hinh 3.3a-c) cho thdy CoFe,Oy4 c6 cac peak dic
trung cua Fe (50,96% khéi lugng tai vi tri 0,71; 6,41 keV); Co
(28,21% tai 6,95; 7,65 keV) va O (20,83% tai 0,51 keV).

@ ) = ©

—— MIL-88A

Curing 4§ (a.u)
Z e <8
—
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——
i
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|

eV eV keV

Hinh 3.3. Két qua EDX cua c4c vat liéu CoFe,0, (a), MIL-101(Fe)
(b) va MIL-88A (c).
Dbi vai vat liéu MIL-101(Fe), xuét hién cac peak dic trung cta
Fe (36,21% tai 0,71; 6,41; 7,06 keV); O (23,06% tai 0,51 keV); C
(34,31% tai 0,24 keV) va Cl (6,40% tai 2,63 keV). Ty 1€ cac nguyén
t6 Fe, O va C lan luot 1a 35 ,12%, 20,36% va 43,92% (theo khéi
luong) ddi voi MIL-88A. Két qua EDX cho thdy cac vat liéu
CoFe,04, MIL-101(Fe) va MIL-88A c¢6 d6 tinh khiét cao va thanh
phan 6n dinh.

3.2. So sanh hoat tinh xic tac cia CoFe,O4, MIL-101(Fe), MIL-

88A, cac hé vt liéu CoFe,0,/MIL-88A va CoFe,O,/MIL-101(Fe)
Hiéu suit loai bo TC cua CoFe,O,, MIL-88A, MIL-101(Fe),
CoFe,04/MIL-88A va vat liéu CoFe,O/MIL-101 (Fe) lan luot 1a
63,21%; 77,21%; 82,31%; 83;73%, 90,05% sau 60 phut xt 1y (Hinh
3.5a). Vit liéu CoFe,0,/MIL-101 (Fe) cho hi¢u suat xtr Iy TC cao
hon déng ké so voi CoFe,O4/MIL-88A (90,05% so véi 83,73%).
Hinh 3.5d khing dinh luan diém d6 bang mé hinh dong hoc béc 2,



v6i hang s téc do phan tmg dat 0,0171 L.mg” .phit” so véi 0,0095
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Hinh 3.5. So sanh hiéu qua xu ly TC bang qué trinh kich hoat PS xuc
:[éc boi c@c vat liéu (a) va dong hoc phan ung bac 2 (d).
3.3. Két qua tong hop hé vat liéu CoFe,O/MIL-101(Fe) é cac

di€u kién khac nhau

3.3.1. Gidn do nhiéu xa tia X
Két qua XRD cho thdy, du ty 1 khdi luong giita hai thanh phan
thay ddi, tat ca cac mau déu co déng thoi cua cac dinh nhiéu xa dic
trung. Cudng d6 ciia cac dinh nay bién doi tuong ng véi ty 1& phbi
tron, khiang dinh kha ning kiém soat thanh phan vat liéu (Hinh 3.6).

* MIL-101 (Fe)
«CoFey04
N . (a) CoM (1:5)
\" CoM (1:3)
A A A

N CoM (1:1)

H CoM (3:1)
N |

A CoM (5:1)
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Hinh 3.6. Gian d6 XRD cua cac vat liéu CoM & céc ty 1€ khac nhau
(a), CoM _100 °C (b), CoM _110 °C (¢), CoM _120 °C (d), va CoM
_ 130 °C (e) voi céc thoi gian tong hop khac nhau.



Pé t6i uu hoa quy trinh tong hop vat liéu CoM, anh hudng cia
nhiét d va thoi gian phan Gmg ciing dugc khao sat k§ ludng. Cac két
qua phan tich XRD cho thay diéu kién téi wu dé tong hop vat licu
CoM véi ciu triic hoan thién va d¢ tinh khiét cao 1a tai 110 °C trong
20 h.

3.3.2. Két qud do phé tin xa néing lwong tia X

Két qua phd EDX cho thdy tit ca cac miu déu chira cac nguyén tb
dic trung 1a Co, Fe, O, C va Cl ma khong phat hién tap chét, khang
dinh dd tinh khiét cao cua vat liéu thu dugc (Hinh 3.7.

o
© () . D) . ARNCEE
o] Fe cl l Co Fe l <o I[ L
N I i | | N Lkﬂ;ﬁ N com r10-caa
2 53 camisn | ML AN comtoocaml F )
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el : :
CoM_100 “C-16h A GoM_110 “G-16h
CoM_100 C-12h) AL A A___CoM_110°C-12h
H 4 6 8 10 12 !
keV 2 4 W 1 “

o
G (e) -
”T\;I\‘ ¥ i L ; l CoM_130 C-24h
% ] — . i CoM_120 C-24h| =&
E‘w ‘:FJL A J\__ com_130-c-20n
£ Com_120 G20l E| |
e 3

| |
) CoM_120°C-16h LL . S\~ CoM_130 C-16h
Nr___GoM_i20-G12n UL_ALAAM

2 4 6 8 10 12 2 4 & M 10 12
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Hinh 3.7. Két qua EDX cuia cac vat lieu CoM & céc ti 1é khac nhau
(a), CoM_100 °C (b), CoM_110 °C (c), CoM_120 °C (d),
CoM_130 °C (e) véi céc thoi gian tong hop khéc nhau.

Trong khoang nhiét do phu hop nhét tir 100110 °C, sy cin biang
gilta qué trinh két tinh va phan tan dugc thiét 1ap (Hinh 3.7b-c),
khang dinh 110 °C va thoi gian phan tng 20 gio 1a diéu kién t6i uu
dé tong hop CoFe,O4 va sy hinh thanh hoan chinh khung MIL-
101(Fe) trong vat liéu CoM.

3.3.3. Két qud pho FT-IR

Cac két qua phd FT-IR khong chi khing dinh viéc tong hop thanh
cong vat lieu CoM ma con khing dinh ty 18 1:1 (CoM 1:1) va cac
diéu kién t6i wu dé tong hop 1a 110 °C trong 20 gior (Hinh 3.8).
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Hinh 3.8. Phd FT-IR cua céc vat liéu CoM ¢ céc ti 1é khac nhau (a),
CoM_100 °C (b), CoM_110 °C (c), CoM_120 °C (d) va
CoM_130 °C (e) ¢ thoi gian khac nhau.

3.4. So sanh hi¢u qua kich hoat PS béi cac xic tac CoM
3.4.1. Két qua xir Iy khdng sinh TC

Dé so sanh hiéu qua xir Iy TC boi cac vat lisu CoM (CoM (5:1),
CoM (3:1), CoM (1:1), CoM (1:3), CoM (1:5)), cac thi nghiém duoc
thuc hién trong cung diéu kién: pH 7,0; [CoM] = 0,2 g/L, [PS]= 1
g/L, [TC] = 10 mg/L. Két ‘qua cho thay, trong diéu kién khong co PS,
hiéu suét xtr ly TC chu yéu dién ra theo co ché hap phu hoic co ché
khéc khdng phai 1a goc tu do sulfate (Hinh 3.9a). Trong d6, CoM
(1:5) dat hiéu suit cao nhit (72,11%). Diéu do la khi ty I¢ MIL-
101(Fe) cao, c4c hat CoFe,O, duoc phan tan dong déu hon, tao nhiéu
tam hap phu va han ché su két ty. Ngoai ra, khi ty 1é MIL-101(Fe)
cao, dién tich bé mat cua vat lidu tang, gidp hap phu cac phan ta TC
t6t hon.
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Hinh 3.9-3.13. Két qua s Iy TC cia céc Vat licu CoM & cac ti Ié

khac nhau (3.9a,b), CoM_100 °C (3.10a,b) CoM_110 °C (3.11a,b),
CoM 120 °C (3.12a,b) va CoM_130 °C (3.13a,b) ¢ céc thoi gian

khac nhau.

Céac két qua cho thiy qua trinh kich hoat PS bing cac vat liu
CoM d3 tang hiéu suét I&n tir 1,12 lan (ddi véi CoM (1:5)) dén 1,74
lan (d6i véi CoM (5:1), do cac tm xuc tac (Co®*/Fe®") c6 kha ning
kich hoat PS. Vit liéu CoM (1:1), tai 110 °C, va 20 gio cho phép xur
ly TC vai hiéu suét cao nhit, dat 90,05% sau 60 phit, twong Gng Voi
viéc tang hiéu suat 1én 1,23 dén 1,55 lan do cac gdc tu do sulfate va

hydroxyl.

3.4.2. So sanh khd ndng tao tac nhdn oxi hoat dong boi cac CoM
Tur cac két qua so sanh hiéu qua xu Iy TC trudc va sau khi bd
sung cac chat bat cac tdc nhan oxi hoat dong nhu: TBA (bit HO"),
Na,S,0; (bit SO,), axit ascorbic (AsA) (bit O,” va SO,”) va NaN;
(bat 'O,) c6 thé gian tiép danh gia duoc mirc d¢ hinh thanh cua ting
tac nhan oxi hoat dong tir qué trinh kich hoat PS bang cac xuc tac
CoM. Két qua thu duoc cho thdy, ty 18 CoM (1:1) tao ra nhiéu géc tu
do hon so vai cac ty 1é khéc, cai thién rd rét hiéu qua xa ly TC (Hinh
3.14-3.17). Cu thé, sau 60 phut, cac goc SO,~, HO', 'O, va O,” dong
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gop lan luot 45,76%:; 17,68%; 18,23% va 13,55% vao hiéu suat xir ly
TC.
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Hinh 3.14-3.17. Anh hudng cua céc tdc nhan oxi hoat dong sinh ra tir
CoM ¢ céac ti Ié khac nhau (3.14a-d), CoM_100 °C (3.15a-d),
CoM_110 °C (3.16a-d), CoM_120 °C (3.17a-d) ¢ cac thoi gian khéac
nhau dén xt ly TC.

O 110 °C trong 20 gio va ty 18 1:1 1a cac didu kién tdi wu dé tong
hop CoM lam xuc tac cho qua trinh kich hoat PS, tao ra nhiéu tac
nhan oxi hoa hoat dong nhét, dic biét cac gbec tu do SO, va HO',
ddng thoi cho hiéu qua xir Iy TC cao nhat (Hinh 3.14-3.17). Pay la
nhitng diéu kién tong hop dugc chon dé phat trién hé vat lidu ba
thanh phan CoM/rGO.

3.5. Két qua h¢ vat liéu ba thanh phin CoFe,O,/MIL-
101(Fe)/rGO
3.5.1. Két qui phé XRD

Két qua pho XRD (3.19a-b) ciia cac vat liéu GO, rGO, CoFe,0,,
MIL-101(Fe) va CoFe,04/MIL-101(Fe)/rGO (CoM/rGO) cho thay
mau GO xuit hién mot dinh nhiéu xa dic trung tai goc 20 = 10,27°;

T3.173)

“camh
-com_ =

Wgusudtinl
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{mg v6i mit phang mang (001), trong khi rGO thé hién dinh nhiéu xa
tai 20 = 24,55°; twong g voi mat phang mang (002).

(a) =T \ (b) =%

Cwong dj (a.u)
Cwing d§ (a.u)

10 20 30 . w0 50 60 70 10 20 30 40 50 60 70
Goc nhiéu xa 20 (49) Goc nhiéu xa 20 (4§)

Hinh 3.19. XRD cua cac vat liéu CoFe,0,, MIL-101(Fe) va
CoM/rGO (a); GO va rGO (b).

3.5.2. Két qui SEM va EDX

Vit ligu MIL-101(Fe) co cAu trac dang bat dién hinh thoi, trong
khi CoFe,0, l1a c4c hat dang hinh cau (Hinh 3.20a), tao thanh cum hat
do lyc hut tir tinh. CoM/rGO c6 day du cac nguyén t6 dic trung ctia
CoFe,04, MIL-101(Fe) va rGO, khong c6 nguyén t6 la (Hinh 3. 21a).
Phé EDX- mapping cho thdy su phan b6 dong déu cua cac nguyén tb
trén bé mat vat liéu CoM/rGO (Hinh 3.21b).

——ComG0
:f (3.213) ::;LF::;::-)
‘f Jr. T Ii_,
H T
I
SR — L
o Lo

Hinh 3.20-3, 21 Anh SEM (3. 20c) EDX (3. 21a) va EDX mapping
(3.21b) cua vat licu CoM/rGO.

3.5.3. Két qud pho FT-IR, XPS, BET va tir tinh

CoFe,0, c6 dao dong hap thu 6 418 cm™ va 600 cm™ do dao dong
kéo dai cua oxit kim loai trong nhém phuc bat dién Co(I)-O* va
Fe(II)-O”. Cac dao dong dic trung & 543 cm™, 752cm™, 1014 cm™,
1392 cm™, 1595 cm™ va 1654 cm™ dic trung cua vat liéu MIL-
101(Fe). Khi két hop CoFe,04, rGO va MIL-101(Fe) dé tao thanh
composite CoM/rGO, quan sét thay cuong do dai giam & 3409 cm’
(Hinh 3.22). Két qua XPS (Hinh 3.23a-¢) gop phan khang dinh sy
téng hop thanh cong cac vit liéu.
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Hinh 3.22-25. Két qua phd FT-IR cua cac vat liéu (3.22), pho XPS
(3.23a-¢), gian d6 hip phu-giai hap cua vat lieu CoM/rGO (3.24),
vong tir tré cua vat lieu CoFe,0, va CoM/rGO (3.25a) va thu hdi
bang nam cham (3.25b).

Puong diang nhiét hip phu va giai hap cua vat liegu CoM/rGO
thuoc loai 1V véi vong tré H3. CoM/rGO ¢ c4u tric mao quan trung
binh (dwong kinh 17,52 nm), véi dién tich bé mat BET la 39,96 m?/g
(Hinh 3.24). Céc vong tir tré (Hinh 3.25a) cho thay gia tri tir hda bdo
hoa cua vat liéu té hop CoM/rGO (28,77 emu/g), c6 thé duoc thu hoi
dé dang bang nam cham co tir truong manh (Hinh 3.25b).

3.5.4. Két qua xir 1y khdng sinh TC
3.5.4.1. So sanh kha nang xir ly khang sinh TC cua cac vat li¢u

Két qua khao sat kha nang xir Iy TC ctia cac vat liéu CoFe,0s,
MIL-101(Fe) va CoM/rGO dugc tién hanh trong diéu kién: [xuc
tac]=0,2 g/L, [PS]=1 g/L, pH 7,0; [TC]=10 mg/L.
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Hinh 3.26. So sanh kha nang phan huy TC cua CoFe,0,4, MIL-
101(Fe) va CoM/rGO khi khong cé PS (a) va cé PS (b).

Két qua thu duoc cho thdy khi kich hoat PS, hiéu suat phan huay
TC cua ba vat liéu CoFe,O4, MIL-101(Fe), CoM/rGO lan luot dat
63,21%; 82,31%; 99,1% sau 60 phut xir 1y, chirng minh hi¢u qua cao
ctia phuong phap kich hoat PS, nho tao ra nhiéu gbc tu do, day nhanh
qua trinh phan huy. Pang chi y, chi riéng PS, khong c6 chat xuc tac,
thi kha nang phan huy TC gan nhu khong xay ra (Hinh 3.26b).
3.5.4.2. Anh huéng caa céac yeu t6 dén hiéu qua xir ly

Céc thi nghiém duoc tién hanh trong diéu kién tuwong ty muc
3.5.4.1, v6i pH trong khoang 3,0 - 11,0. Qua trinh phan huy TC hiéu
qua hcm trong mdi trudng axit so voi mdi truong klern cao nhat
trong diéu kién trung tinh (Hinh 3.27a). Cu thé, hiéu suat phan huy la
87,05% o pH= 3,0; 90,32% ¢ pH=5,0 va 99,1% ¢ pH=7.0, tuynhien
hiéu suét phan huy giam xuodng con 83,17% & pH=9,0 va 63,64% ¢
pH=11,0. C6 thé do diém dang dién (pH,,) cua vat liéu CoM/rGO da
dugc xac dinh dat gia tri 1a 3,3 (Hinh 3.27b) va cac dang ton tai cia
TC tai cac gia tri pH khac nhau.

[Xic tac] =0,2 glL +P: :: . e [ie the]= 0.1 giL
——pl
5,0,0= 1.0 gL - o [xiic tic)= 0,15 gil |
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k4 \ Tm—— 3 6 ] 12 ﬁ_ .
] = i - LE]
0.4 - S . pH . 04
E]
T2
0.2 —~
— 0.2
S — 34 -
0.0 4 00 e
0 20 30 40 50 60 10 20 3 40 60
Thei gian (phut) 5 Théi gian (phut)

16



e [K,5,00= 0,5 giL 1.0 — 100
pH=7,0 _ H=7.0 —e— [TC]= 5 mg/L
Dictacl=o2gl - KA0J= 0750 Pt tho= +—[TC}= 10 mgiL, (3.32)
08 02al L ksog= 100 [iic tac.]= 0,2 giL
N _[TC]- 10 mgil & _ 8 084 [K.5,0,]= 0,75 giL —&—[TC]= 15 mgiL 80
W v [K;8,00= 1,25 glL +— [TC]= 20 mgiL
\ - 1K;5,0,0= 2.0 giL —+—[TC]=26mgiL| _
0.6 iy 064 : F
K, N\, 3-29) s 330 Zuw
“ 0.4 \\ \ 304 \ l"
\ N N 3 40
2
\‘\ \C‘ z
02 N 02 e — »
- = N I—
D S SU T
0 - 0.0
o 10 30 60 o 10 50 60 O
kN uun(phm; Thoi gl:m (phuf & Blank CI  NOy SO HCO,

Hinh 3.27-3.32. Anh hudng cua pH (3.27a), pHy, cua CoM/rGO
(3.27b), anh huong cua lidu luong xdc tac (3.28), nong d6 PS (3.29),
nong d6 TC (3.30), céc ion la (3.32) t6i hiéu qua xu ly TC.

Anh huéng lidu luong vat lidu CoM/rGO dén kha niang phan huy
TC duoc nghién ciru trong khoang 0,1 g/L dén 0,3 g/L, v6i diéu kién
t6i wu tai 0,2 g/L, dat 99,1% (Hinh 3.28). Tuong tu, ndng do PS t6i
uu tai 1,0 g/L, dat hi€u suit 1én 99,1% (Hinh 3.29) trong khi néng do
TC ban dau tbi wu tai 10 mg/L, dat hi¢u suit 97,18%. Cac anion
HCO5, NO;, SO, CI trong dung dich déu lam giam hiéu suét phan
hay TC, cu thé tir 97,18% (khéng c6 ion) xubng con 80,13%;
88,89%; 92,08% va 86,54% khi c6 mit HCO;, NO5y', SO~ CI (Hinh
3.32).

HCO3- + HO. — Hzo + CO3.- (32)
HCO;5 +SO,” — HCO;" + SO~ (33)
HCO;” — CO;" + H' (34)
Cl' + S0, — CI'+S0,” (35)
Cl'+Cl-— Cl,~ (36)
CIZ.- + Clz.- — C|2 +2CI” (37)
NO; + S0, — NO; + S0~ (38)
NO; + HO'— NOj + HO (39)

3.5.4.3. Pong hoc qua trinh phan hiy khang sinh TC

Qua trinh phén huy TC tuén theo m6 hinh dong hoc gia béc hai
(Hinh 3.31). H¢ s6 twong quan (R?) ndm trong khoang 0,889-0,969;
trong khi hing s tdc do phan mg (k) giam khi nong d6 TC ban dau
tang, tir 0,365 L. mg™.phut’ & nong d6 TC 5 mg/L va giam xudng
con 0,003 L. mg™'.phat”’ & ndng do 25 mg/L.
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= 5mg/L, k=0.123, R%= 0.234

304 * 10 mgiL, k=0.202, R*=0.262 ( a)
4 15mglL, k=0.286, R*= 0.368

25- v 20 mglL, k= 0.362, R*= 0.402

= 5mglL, k=0.098, R*= 0.701 b = 5mglL, k=0.365, R’= 0.969

* 10 mgiL, k=0.067, R*= 0.656 ( ) * 10 mgiL, k=0.049, R= 0.955 (C)
4 15mgiL, k= 0.044, R?= 0.656 201 4 15mgiL, k=0.010, R’=0.929

v 20 mgiL, k= 0,039, R*= 0.663 v 20 mg/L, k= 0.005, R*= 0.906

Hinh 3.31. M6 hinh dong hoc bac 0 (a), bac 1 (b) va bac 2 (c).
3.5.4.4. Két qua phan tich COD ciia qua trinh phén hiy TC

Sau 60 phut xur 1y, hiéu qua loai bo COD dat téi 83,20% (Hinh
3.33), trong khi hi€u qua phan huy xuc tic dugc xéc dinh bﬁng
phuong phap quang phd UV-Vis dat 97,18%. Su khac biét nay phan
anh réng 83,20% TC dugc khoang hoa hoan toan thanh CO, va H,O;
phén con lai, khoang 13,98%; da duoc chuyén héa thanh cac hop
chit trung gian.

0

20

40

COD (%)

60

[TC] (mg/L)
g

80

0-

0 phut 60 phut 100

Hinh 3.33. Két qua phan tich COD cua qua trinh phan hay TC.
3.5.4.5. Cic chit trung gian hinh thanh trong qua trinh phan hiy
TC

Qua trinh phan huy TC ¢6 thé theo hai con duong (Hinh 3.34):

Con duong 1, qué trinh khir methyl va khir amin, loai bo céc
nhom thé methyl (-CH;) va amin (-NH,) trong phédn tir TC, dan dén
su hinh thanh chat trung gian TC1 (m/z = 393). Sau do6, TC]1 tiép tuc
trai qua qua trinh khur hydroxyl két hop véi oxi hoa mo vong, giy ra
sy pha v tirng phan cau trac vong thom va hinh thanh TC2 (m/z =
349). Khi TC2 tiép tuc bi phan cit, hé théng vong chinh trong ciu
trac phan tir bi pha va nhiéu nhom bj loai bo, hinh thanh TC3 (m/z =
175).

Con duong 2, TC chiu su tn cong bdi cac géc oxi héa, 1am xuét
hién cac nhom hydroxyl va nhiéu nhém chirc ning méi trén céu tric
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vong, tir d6 tao thanh TC4 (m/z = 461). Chét trung gian nay tiép tuc
bi oxi hoa va chic nang hoda, tao thanh TC5 (m/z = 477). Qua trinh
phan hiy cua TC5 dién ra phirc tap, bao gdm cac phan Gng khu
methyl, khir amin va khir amid, loai bo lan luot cac nhém methyl,
amin va amid dé hinh thanh TC6 (m/z = 309). Tiép theo, TC6 bi khir
methyl va khu hydroxyl lam suy giam ciu trac vong, tir ¢ hinh
thanh thém cac chat trung glan TC7 (rn/z = 293) va TC8 (m/z =276).

{Lu JE“TI"H f*]ljrl\m

onl
OH ao"ou "o u oH 0 %o o o
TC1 (miz=383) TC (miz=445) TC4 (miz=461)

I
Y
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ﬂ\ j\',w-\\ ,’i _OH ﬂ‘#,,l\,l oM [y ,! TTA {TT NH;
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Hinh 3.34. C4c chit trung gian trong qué trinh phan hay TC.

3.6. Kha nang tai sinh, tai sir dung ciia vat li¢u

Sau mdi chu ky, xic tac CoM/rGO dugc thu hoi bang nam cham, tai
sinh bang cach rira voi dung dich ethanol 90% va nuéce DI. Két qua cho
thiy, vat liéu van duy tri duoc hiéu suit 86,62% (Hinh 3.35a). Phan tich
cdu tric, thanh phan ciia vat liéu CoM/rGO sau qua trinh téi sinh, tai sir
cho théy CoM/rGO ¢6 d6 bén hoa hoc cling nhu tinh on dinh ciu trac
cao sau 5 chu ky xur 1y-tai sinh. Két qua ro ri kim loai (Hinh 3.35a) ciing
cho thiy mot lugng khong dang ké Fe va Co bi ro ri khoi chat xuc téc
trong qua trinh kich hoat PS. Nong d6 Co va Fe hoa tan déu thip hon
dang ké so v6i mirc gidi han (500 pg/L d6i véi Fe) trong quy chuan k§
thudt quéc gia vé chat lugng nudc mit (QCVN 08:2023/BTNMT).
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Hinh 3.35. Hiéu sut xtr Iy va ro i kim loai (a) va cac phd XRD (b),
EDX (c), FT-IR (d) cia CoM/rGO sau 5 chu ky phan huy TC.

3.7. Co ché phén hity TC bang phwong phap kich hoat PS

Céc thi nghiém bat chit oxi hoa hoat dong duogc thuc hién. Cu thé,
TBA dugc bo sung dé bat gbc HO', Na,S,05 dé bit gbc SO,”, AsA loai
b6 dong thoi cac goe 0,7 va SO,”, va NaN; dé bit oxy don ('0,). Két
qué cho thay qua trinh phan hity TC 1a do céc tac nhan oxi héa (SO,
HO' va '0,), trong d6 SO, dong vai trd chii yéu, qua d6 1am sang t6 co
ché phan ting phan huy TC (Hinh 3.36).

|

Blank TBA AsA NayS,0; NaNj
Hinh 3.36. Két qua anh huéng cua géc tu do dén hiéu qua xir ly TC.
Co ché d& xuat cho qua trinh phan hiy TC bang qué trinh kich
hoat PS xuc tac boi hé vat liéu CoM/rGO nhu sau:

Hiéu suét (%)
(2] =<
o o

N
o
!

N
o
L
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1) MIL-101(Fe) va rGO trong vat li¢u khong chi dong vai tro la

chat cho dién tir ma con cung cap cac nhom chirc bé mat tao gdc tu
do.

S,05” +¢ — SO, + SO~ (40)
02 +e — 02._ (41)
R-OH + S,05” — R-OH+ + 2S0,” (42)
R-C=0 + S,0¢" — R-C-O+ + 2S80,~ (43)
R-COOH + S,05” — R-COOH" + 2S0,” (44)

ii) Céc ion Fe va Co co trong MIL-101(Fe) va CoFe,O4 phan ting
voi PS. Cac ion kim loai ¢ trang thai oxi hoa thap (Fe*", Co®") kich
hoat PS dé tao ra cac gbc SO,” ¢o tinh oxi hoa manh, dong thoi bi oxi
hoa 1én trang thai oxi hoa cao hon (Fe’", Co™).

Fe*" + 8,08 — Fe** +S,05” (45)
Fe*" + S,04" — Fe'" + S0, + SO~ (46)
Co*" + 8,05" —»Co™" + SO, + SO~ 47)

Fe3+ Co+
Ho- gm0 [ \C N 5,02 ¢ CoFe0, €0, + H,0 etc.
\ 205
g c(ﬂ’/ l ¢ MIL-101(Fe)
S0, R-X: Functional groups of rGO

Hinh 3.37. Co ché qué trinh phan hay TC bang kich hoat PS.

iii) Cac ion kim loai Fe va Co, cung voi cac géc ty do manh nhu
SO,”, HO', va O,", tiép tuc tham gia tuong tac v&i cac chat khir co
mit trong dung dich, bao gdbm TC, phan tir nudc, ciing nhu cic ion
Fe*" va Co*". Cac gbc SO, va HO' véi tinh oxi hoa manh c6 thé tin
cong tryc tiép vao hé n lién hop va cac nhom chirc ciia TC.

Fe’" + H,0 — Fe*" + HO + H" (48)
Co’"+H,0 — Co*" + HO' + H' (49)
H,O + SO,”— H' + HO" + SO~ (50)
20,”+2H" - '0,+H,0 (51)
Co’" + Fe*" — Co*" + Fe’* (52)
SO, + S$,08" — S,05"+ SO~ (53)
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Fe'" + Co™" — Co’" + Fe*" (54)

TC + SO,”, HO', '0, — CO, + H,0 + Chét trung gian (55)
3.8. Xir Iy miu nuwéc thai thye té

Mau nuéc thai tir trang trai chin nuéi lon tai huyén Chuong MY,
Ha Noi c6 thong s6 nhu trong Bang 3.2 duoc sir dung lam ddi tuong
xtr Iy. Mau nuée thai duge xir 1y so bo bang cach loc qua gidy loc co
kich thudc 16 0,45 pm, nham loai bo phin 16n cac chat ran lo ling,
cian ban va cac hat khong tan c6 mat trong nudc thai. Sau do, mau
nude dugce tién hanh phan tich cac chi tiéu hoa 1y co ban, gdm nong
d6 cac anion chinh (NO5, SO,”, CI), ndng do TC va gia tri COD
(Bang 3.14).
Bang 3.14. Két qua ndng do ion va COD trong nudc thai chin nudi.

MAu nuéc NO; SO~ cr COD TC
(mg/L) (mg/L) (mg/L) (mg O,/L) (mg/L)
0,18 81,92 223,91 632,86 31,17

Hiéu suat phan hity TC 1én t6i 70,25%, tir nong do ban dau 31,17
mg/L xudng 9,27 mg/L. Két qua do COD cho thiy c6 61,36% ham
luong chit hitu co di duoc khoang héa thanh CO, va H,O (Hinh
3.38), phan anh hiéu qua xu Iy khong chi dung ¢ viéc phan huy phéan

tr TC ma con giam déng keé tai lugng hiru co trong nude thai.
700 ]

600
20

[COD] (mg O,/L)
g g & 8

=]
S

0 0 phat 50 phut too

Hinh 3.38. Két qua xur Iy COD ctia mau nudc thai chin nudi.
Céc két qua cho thay hé quang xuc tic CoM/rGO duy tri duoc
hiéu sudt phan huy cao ngay ca khi xir Iy miu nudc thai ¢ thanh
phan phtc tap va chita nhiéu tap chit. Piéu nay khang dinh tiém

ning mg dung 16n ctia hé CoM/rGO trong xir 1y nude thai thuc té.
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KET LUAN VA KIEN NGHI

Qua trinh thyc hién cac ndi dung nghién ctru cta ludn an da thu

dugc nhimg két qua sau:

1. Pi téng hop thanh cong cac vat lidu xic tic CoFe,O,, MIL-
101(Fe), CoM & cac diéu kién khac nhau (ty 1¢ thanh phan, thoi
gian va nhiét do) va CoM/rGO.

- Cac hat nano CoFe,0, c6 dang hinh ciu va tao thanh cac cum
hat do lyc hut tir tinh dac trung cta vat li¢u spinel ferrit, trong
khi vat li¢u MIL-101(Fe) co cAu tric dang hinh thoi. Céc vt liéu
CoFe,04, MIL-101(Fe) téng hop dugc déu c6 do tinh khiét cao.

- Nhiét do 110 °C, thoi gian 20 gio, va ty 1& CoFe,O4/MIL-
101(Fe)=1:1 (vé khdi luong) 1a diéu kién ti uu dé tong hop vat
lidu CoM. Tai cac diéu kién ti wu nay, vat liéu CoM cho phép
tao dugc nhiéu gbc tw do SO, va HO' nhét.

- Pa tong hop thanh cong vat lidu ba thanh phan CoM/rGO trén
nén vat lieu CoM duoc téng hop & diéu kién tdi wu (110 °C,
trong 20 gid, ty 16 CoFe,04/MIL-101(Fe)=1:1 v& khdi luong),
GO=3%.

2. Dba danh gia, so sanh dugc hi¢u qua xtr ly du lugng khang sinh TC
trong nudc bﬁng qua trinh kich hoat PS sur dung cac vat li€u xuc
tac da ché tao.

- Cac vat liéu don CoFe,04 va MIL-101(Fe) cho hiéu qua xur ly
TC lan luot 1a 63,21%; 82,31% sau 60 phat & didu kién t6i uu
([PS] =1 g/L, pH 7,0, [TC] =10 mg/L, lidu lwong xtc tac = 0,2
g/L).

- Khi ghép hai vat liéu CoFe,0, vi MIL-101(Fe) dé tao thanh vat
liéu CoM, hiéu rng cdng hudng cho phép tang hiéu qua xu ly
1én 1,09 dén 1,44 1an so véi céc vat ligu don CoFe,04, MIL-
101(Fe). Trong khi vat liéu ba thanh phan CoM/rGO cho phép
tang hiéu qua xir Iy TC tir 1,20 dén 1,54 1an so voi cac vat lidu
don.

3. Pi nghién ctru qaa trinh xir Iy TC trong nudc bang vat liéu xic
tac ba thanh phan CoM/rGO.

- Qua trinh xtr 1y TC phy thudc vao pH, thoi gian phan tng, lidu
luong xuc tac, nong do PS, va nong d6 TC ban dau. Tai dleu
kién toi wu (pH 7,0; [xuc tac]= 0,2 g/L, [PS] = 1,0 g/L), gan
100% TC c6 nong d6 10 mg/L bi phan huy hoan toan.
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- Qua trinh phéan phuy TC chii yéu do cac goc tu do SO, va HO'
va dién ra theo con dudng hai con dudng chinh: i) Phan tmg khir
amin, loai bo nhom thé va cit bo cac nhom chire va, ii) Phan tmg
oxi hoa va qué trinh chuyén ddi ciu trac, trong khi qué trinh
phan huy TC tuén theo phuong trinh dong hoc béac 2, véi hang
sb toe do phan g phu thudc vao néng d6 chit 6 nhiém, va nam
trong khoang 0,365 - 0,003 L.mg"'.phat™.

. ba déanh gia dugc kha nang thu hoi, tai sinh, tai sir dung hé xtc

tac CoM/rGO. Vit liéu CoM/rGO dé dang duoc thu hoi b?mg nam

cham, tai sinh bﬁng cach rira v61 C,HsOH 90% va nude DI. Sau 5

vong xir 1y, vat lieu CoM/rGO van dat hiéu suat 86,62%; voi

thanh phan va cdu trac gan nhu khong d6i so v6i ban dau. Nong
d6 Co va Fe nha thai vao dung dich 1 rit nho (tir < gidi han phat

hién (156 pg/L) dén 202 pg/L dbi véi Fe va tir 27 pg/L dén 35

ng/L dbi voi Co), thap hon dang ké so voi giot han (500 pg/L dbi

véi Fe) trong quy chuan k§ thuat quic gia vé chat luong nude mat
ctia Viét Nam (QCVN 08:2023/BTNMT) va t6 chirc y té thé gi6i

(WHO).

. Pia danh gia duoc kha niang tmg dung xir 1y nudc thai thuc té. Hau

hét chit 6 nhiém bi khoang hoa thanh CO, va nudc (83,20%),

trong khi c¢6 13,98% bi oxi hoa thanh c4c chét trung gian. Pé nudc

thai sau xtr ly dat dwgc QCVN ddi véi nuwdc mat, can ting ndng
do PS hodc tang thoi gian xur 1y.

Kién nghi

Mot s6 hudng nghién ctru sau day dugc dé xuat dé cé thé danh gia

tong thé hiéu qua coa k¥ thuat kich hoat PS trong xir 1y nuéc thai
chua du lugng khang sinh.

- Panh gia doc tinh ctia cac chat trung gian trong qua trinh xur 1y.

- Xay dung hé pilot dé xtr 1y nudc thai thyc té tir hoat dong chin
nudi va nudc thai bénh vién.

- Panh gia hiéu qua kinh t& va méi truong.
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