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1. Mé dau

Ngay nay, 6 nhiém nu6c boi cic chit khang sinh dang tré thanh ndi lo ling toan cau do su gia
tang du lugng khang sinh trong nudc [1]. Sulfamethoxazole (SMX) 1a khang sinh thudc nhom
sulfonamide dugc st dung rong rai dé diéu tri bénh nhidm trung cho con nguoi va dong vat.
Ngoai ra, né duge sir dung cho phuy gia thic dn chin nudi dé thuc day téc do ting truong va can
nang cua dong vat [2]. Do do, loai bo SMX dang la yéu cau buc thiét cia cac nha moi truong, vi
du lugng SMX trong nudc co thé gay khang khang sinh, gy ra cac siéu vi khuan giy hai cho
ngudi va dong vat [3]-[5]. Nhidu k¥ thuat da dwoc phat trién va st dung dé loai bo khang sinh,
nhu mang sinh hoc, phén hily boi quang xuc tac, oxy hoa néng cao va hap phu [6]-[8]. Trong do,
hap phu sir dung than hoat tinh hay cac vat lidu oxit kim loai c¢6 cau triic nano hogc t6 hop cua
ching nhu TiO2/(CNT, ZnO, SiO); TiO,, WO; thuong hay duge st dung rat nhiéu do hiéu qua
xtr 1y cao, chi phi thap va than thién véi méi truong [9], [10]. Tuy nhién, hi¢u qua xu ly SMZ noi
chung con thdp, qué trinh ché tao vat liéu trai qua nhiéu budc nén tén thoi gian va kinh phi, kho
thu hoi vat liéu sau khi xur ly. Mot trong cac bién phap dé khic phuc cac han ché trén 1a bién tinh
vat liéu c6 kha nang hép phu véi vat li€u nano ¢o tur tinh dé tao ra vat liéu vira c6 kha nang thu
hdi tir vira ¢6 dién tich bé mit 16n. Do do, nghién clru ché tao cac vat liéu hép phu c6 kha nang xu
1y SMX vdi chi phi thip cho hiéu qua cao va kha ning tai sir dung 16n dang thu hat sy quan tam
ctia nhiéu nha khoa hoc.

Str dung song siéu am dé ting tc va rit ngin thoi gian phan Gmg hoa hoc d3 mo ra trién vong
moi trong ché tao vat lidu. Khi sir dung song siéu a am, cac hat nano FesO4 voi tir d béo hoa cao
¢6 thé dugc tao ra ngay ¢ nhiét do phong ma khong can xir 1i nhiét. Trong bai bao nay, ching toi
st dung phuong phap ddng két tua v6i su hd tro cua siéu 4m dé ché tao mot budce vat lidu to hop
cAu triic nano than trau/Fe;04 (RHF) tng dung hip phu xtr Iy khang sinh Sulfamethoxazole trong
moi trudng nudc.

2. Thuc nghiém
2.1. Nguyén ligu va hoa chat

- V6 trau duoc thu thap tai cic nha may xay xat trén dia ban tinh Thai Nguyén.

- Céc hoa chat KH,PO,, Sulfamethoxazole, FeSO,, Fex(SOs)s, KOH, HNOs c6 d6 tinh khiét
PA cua hdng Merck.

- Nudc sir dung trong cac thi nghiém 1a nudc cat 2 lan va nude khir ion.

2.2. Ché tgo vat ligu hap phu (RHF)

V6 triu dugc rira sach bang nuéc cat 2 1an, sy kho trude khi duge dot & nhiét do cao 800°C
trong 5 pht, @6 nhanh vao nudc lanh trude khi loc va say ¢ 80°C trong 24 gio thu dugc than trau
kho, ki hiéu 14 RH.

- KOH

— By d - \ \
e\

Bé siéu Am

Hinh 1. So' @6 minh hoa qua trinh ché tgo vt liéu RHF; anh nhé 1a anh chyp thi nghiém
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Ché tao vat liéu hap phy: Sir dung than trdu va FesO4 bang phuong phap dong két taa tir dung
dich mudi sat (11, 111): Can 10g than trau vao coc thay tinh 1000 mL sau d6 thém vao cdc 300 mL
dung dich KOH 0,5M. H3n hop duoc dit trong bé siéu 4m trong 30 phut trudc khi thém tir tir 350
mL hdn hop dung dich FeSO4:Fex(SO4)s ty 18 3/1. Két tua cho cac phan ung dugc loc, ria nhiéu
Ian bang nude cat cho téi méi trudng trung tinh, sau d6 siy khd ¢ 80°C trong chan khdng 3 gio
thu dugc vat lidu, ki higu lan luot 1a RHF. Vat liéu Fes04 ché tao dugc ché tao twong tu quy trinh
trén nhung khong c6 than trau. Hinh 1 14 so @5 minh hoa qué trinh ché tao vat liéu.

2.3. Khdo sat khd nang hdp phu SMX

Céc vat liéu thu dugc & cac diéu kién thi nghiém khac nhau duoc dem thir nghiém kha ning
hap SMX trong d1eu kién nhiét do phong va pH trung tinh. Dung dich SMX duoc pha thanh cac
nong do... ppm rdi cho 50 mL vao mai binh tam giac co chira 0,029 vat lieu hdp phu, lic déu
trong thoi gian 90 phit. Sau thoi gian hip phu, cac mau duoc ly thm & toec do 4000 vong/phut
trong 15 phat va hat 1y phan dung dich phia trén dem di xac dinh ndng d6 bang may séc ki long
hiéu niang cao UHPLC-PDA 2998 cua hing Water. Dung dich can xac dinh duoc chay qua cot
C18 (150 x 4,6 mm, 5 mm), pha dong géom dung dich KH,PO4 0,1M/methanol (65:35 v/v) duoc
phan bé véi téc do dong 0,9 mL/phdt trong thoi gian 10 phat, nhiét do cot 1a 30°C. Budc song
phéat hién peak cia SMX la 210 nm.

Hiéu suit hap phu duoc tinh biang cong thuc:

C,-C
H= c ——.100% (1)

0
‘Trong d6: H 1a hiéu suat hip phu (%), Co, Ct lan luot I nong d6 SMX ban dau va tai thoi
diém t trong dung dich (mg/L) [5]:

2.4. Cac phwong phdp xdc dinh dac trung vt liéu

Gian dd nhiéu xa tia X (XRD) cuia cac mau ghi trén nhidu xa ké tia X (D2 PHASER). Dic
diém hinh thai hoc cia mau duoc khao sat st dung kinh hién vi dién tir quét trén may JEOL JSM-
6700F SEM va kinh hién vi dién tir truyén qua (TEM) JEOL 2100F. Dién tich bé mat riéng mau
dugc x4c dinh qua phép do dang nhiét hap phu N, trén thiét bi Tri Star 3000 & 77K. Tir d6 béo
hoa duge xac dinh st dung thiét bi tir ké mau rung MicroSence EZ9.

3. Két qua va thao luan

3.1. Dic trung cua vt ligu

Hinh 2. (a) Anh SEM, anh nho (a, trai) ciia RH, (a, phai) ciia Fes04 va (b) TEM cia RHF, dnh nho ciia FesO4
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i Hinh 4. (a) Puong dang nhiét hap phu - gidi hdp
Hinh 3. Gian do XRD cua RH, RHF va Fe;04 phu N2 va (b) si phan bé kich thuéc cac 16 xop cua
vat lieu RHF

C6 thé nhan thay tir anh SEM (hinh 2 anh nho a, trai), RH ban dau |a c4c tdm co kich thuéc
I6n, con FesO4 (anh nho a, phai) 1a cac hat co6 kich thuéc nano. Sau khi to hop véi nhau cac manh
than trau chuyén sang dang xop do sy hoat hda cua NaOH, xen k& thém bai cac hat nano FesO,.
Két qua nhidu xa tia X (hinh 3) cho thay: cac peak dic trung xuat hién tai 20 = 30,05°; 35,36°;
43,08°% 57,07° va 62,68° trong ung vei cac mat mang (220), (311), (400), (511) va (440) cua
Fes04 (JCPDS, s6 19-0629) theo cac cong bd trude [11]. Trong khi d6, than trAu RH xuét hién CaC
dinh tai 20 = 22,14°; 29,42° va 43,61° tuong tng Vi cac mit mang (002), (220) va (100) cua cau
tric cacbon. Khi dugc Két hop véi nhau, xuit hién cac dinh cua ca hai vat liéu tai 20 = 30,05°;
35,36 43,08°; 57,07° 62,68° va twong tng voi cac mat mang 1a (002), (220), (311), (511) va
(440) véi cudng d6 cac dinh nhidu xa thap hon. Diéu nay c6 thé do cac hat FesO4 di chen vao
giira cac 16p hoac trén bé mat cac tim cacbon (nhu chi ra trong két qua TEM).

Qua trinh hinh thanh nano Fes04 c6 thé duoc mo ta theo cac giai doan sau:

Fe%* + 30H — Fe(OH)s (1)
Fe?* + 20H" — Fe(OH); 2)
2Fe(OH); + Fe(OH)2 — Fe304 + 4H,0 3

Duéi sy tac dong cua siéu am va mdi trudng pH=12 cua thi nghiém, cdc manh than trau dé
dang bi tach ra dang manh nhé va FesO, dugc hinh thanh bé mit cac manh than triu nay, c6 thé
thong qua lién két Fe-O-C tao thanh vat liéu t6 hop va s& duoc tién hanh trong cac nghién ctu
tiép thong qua pho XPS va FTIR.

Hinh 4 1a duong dang nhiét hap phu - giai hap phu N2 (hinh 4a) va su phan bé kich thudc cac
16 X0p (hinh 4b) cua vat liéu RHF. Két qua chi ra rang, su hap phu N xay ra manh mé ngay tur
ban dau (P/P°<0,03) la do sy c6 mat cua cac 16 xop nho trong vat liéu. Theo IUPAC, dudng ding
nhiét caa RHF thudc loai IV, duoc danh dau bang su tré cua nhanh giai hap phu. Két qua tinh
toan cho biét dién tich bé mat riéng cua vat liéu RHF 1a 89,41 m?/g, nhé hon rét nhiéu so véi than
triu (497 m¥g) bai vi sy c6 mit cua cac hat nano FesO4 da 1ap vao cac 16 trong cua than trau.
Quan sét hinh 4b cho thiy, hau hét cac 16 xp cua vat liéu déu co duong kinh <20 nm, goi mé
tiém ning tng dung cho cac qua trinh xu ly théng qua qua trinh hap phu.

Hinh 5 Ia vong tré tir hda ctia cac mau FesO, va RHF. Két qua cho thay, cac mau déu gan dat
t6i trang thai bdo hoa, gia tri tir hda b&o hoa Ms tai 300K cua cac mau lan luot 12 55,07 emu/g va
35,48 emu/g. Do bdo hoa tir cia mau RHF nhoé hon so v6i mau FesO4 1a do trong mau td hop ¢6
thém thanh phan cacbon. Vai gia tri do tir hoa bao hoa nhu trén hoan toan ¢ kha nang thu hoi tir
tt. Viéc dé dang thu lai vat liéu ciing tranh cho truong hop 6 nhiém thir cip bai chinh vat liu
xuc tac. Tir cac két qua trén co thé cho ring, cac phan tir Fe;O4 di twong tac v6i cac tim cachon
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hinh thanh vat liéu t6 hgp RHF c6 dién tich bé mit riéng cao ciing nhu tiém ning thu hoi tai sir

dung lai sau qué trinh xu ly
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Hinh 5. Puong cong ter tré cua vat lidu FesO4 va RHF

3.2. Ddnh gid khd nang hép phu cia vat ligu RHF

T (=1
corod el (@) 3 (b)
0.060]
0.050 £
0.040]
>
<
0.030 2 O
e TS e e e We W
0.020-]
o
0.010 §e§
Lo
1
0.000 —— = -
T T £|_-¢ T T T T T T
0.00 1.00 2.00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 2.00 10.00
Minutes
Co g
0.04
3
2 o
|
0.02 «x |
3
=
0. )
i =
4 =
oos| F€304 g
1 oo
1 s
2 0.04: -
0.02]
0.00]
] =
0.06f{ RH |
] = |
004‘ EE“ |
04 \
2 ] 21
0.02] \
0.00
] w
o037 RHF Y
i =
] =
_ 0020] 3
< ]
0.010-
0.000 — N
0.00 1.00 2.00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 2.00 10.00
Minutes

Hinh 6. Puong chuan ciia SMX (a), chong phé HPLC cuia céc vat ligu (b) va phé HPLC cia SMX sau khi

hap phu bang Fes04, RH va RHF
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Céc nghién ciru hap phu va dong hoc cua SMX st dung vt liéu khac nhau da duoc tim hiéu
trong nhiéu nghién ctu trudc [5], [10]. V6i muc tiéu minh hoa ung dung, vat liéu RHF duoc lya
chon thar nghiém loai bo SMX sir dung phuong phap hap phu tinh va két qua dugc thé hién &
hinh 6.

Két qua cho thdy kha nang hap phu SMX cua vat liéu (RH/Fe304) cao hon nhiéu so véi RH va
nano Fes0,. Vat liéu RHF c¢6 hiéu suat hip phu I6n nhat 13 52,39%, cao hon 43%, 51% so Vi
RH, nano Fes;0, tuong tmg. Cha ¥ 1a RHF tuy c6 dung luong khong cao hon Fe3Os nhiéu nhung
lwong vat liéu trong n chiém thanh phan chi yéu 1 than trau véi tir do bdo hoa khé cao (hinh 5)
nén thuan loi cho viéc thu hoi tir sau qué trinh xir ly.

4. Két luan

D3 ché tao thanh cong vat liéu t6 hop cau tric nano than triu/FesO4 (RHF) str dung phuong
phap ddng két tua voi su hd tro cua siéu am. Vat liéu RHF c6 dién tich bé mat riéng la 89,41
m?/g, tir &6 bdo hoa 35,48 emu/g va c6 kha ning loai bo hiéu qua SMX dat 52,39% véi nong
do dau vao 20 ppm.
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