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structure and ultrasound plays an important role in crystal formation and affects
the morphological properties of the fabricated materials. The photocatalytic

KEYWORDS ability of UZO was evaluated through the decomposition reaction of Tar dye in
Photocatalytic water with a treatment efficiency of 99.62% for an initial concentration of 20

ppm, 180 minutes using UVA light. The mechanism of Tar decomposition under
Ultrasound illumination is explained as the light stimulation causes photoelectrons to be
Precipitation transferred to the conduction band from the valence band while positively
Zno charged holes formed in the valence band move to the material surface to
Tartrazine participate in the pollutant oxidation-reduction reaction. The obtained results

show the potential application of UZO in practice.
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THONG TIN BAI BAO TOM TAT

Ngay nhan bai: 11/02/2025 Nghién citu nay trinh bay ket qua ché tao vat liéu nano ZnO (UZO) bang
phuong phap két tua véi sy ho trg cia siéu &m tng dung UZO quang xtc tac

Ngay hoan thi¢n:  28/3/2025 yy |y thuc nhuom Tartrazine (Tar) trong mdi truong nudc. Cac két qua phan
Ngay ding:  03/4/2025 tich XRD va SEM cho thay vat ligu UZO thu duoc dang hat véi kich thudc c&
50-120 nm ¢6 cau tric lyc giac wurtzite ZnO cho thay song siéu am dong vai
trd quan trong trong sy hinh thanh tinh thé va tinh chat cua vat ligu. Anh
huong cua siéu 4m giap hinh thanh cic hat nano dong déu, phan tan tdt,
khong tao thanh dam két tu. Kha ning quang xuc tac cua vat ligu ché tao duoc
danh gia qua phan ung phan hay thuéc nhuém Tar trong méi trudng nudc.

TU KHOA

Quang xtc tac

Siéu &m Két qua cho thay, higu suét xu 1y Tar cia UZO dat 99,62% cho nong do dau
Két tha vao 20 ppm trong khoang 180 phut s dung dén UVA. Co ché phan hay Tar

dudi sy chiéu sang duoc giai thich 1a do anh sang kich thich lam cho cac
Zn0 electron quang dwoc chuyén 1én ving din tir vang hoéa tri trong khi 13 tréng
Tartrazine mang dién duong duge hinh thanh trong viing héa tri di chuyén ra bé mat vat

ligu tham gia vao phan (mg oxi hoa khir chat 6 nhidm. Két qua nhan dwoc cho
thay tiém nang tng dung ctia UZO trong thuc tién.
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1. Gioi thigu

Quang xuc tac 1a mot ky thuat hiéu qua xir 1y cac cht hitu co kho phéan huy trong nuée vi hiéu
qué xir Iy nhanh, than thién voi méi truong, ¢6 thé phan hiy cac phan tir hiru co thanh chat it doc
hai hon [1], [2]. Do dd, cac vat heu khac nhau da dugc nghién ciru dé su dung nhu WO3, TiO,, ZnO
hoic t6 hop cta chung. Trong sb cac vat lidu d6, ZnO thuong hay dugc lwa chon st dung lam vat
liéu xtic tac do ddc tinh than thién voi moi truong, do on dinh cao, hi¢u qua quang xuc tac tdt, gia
thanh ché tao khong qua cao va nguyén liéu dau vao sin c6 [1], [3]. Lailatul Qomariyah va cong su
d3 ché tao hat nano ZnO tng dung trong quang xuc tac, co kha ning phan hiy t6i 98% chit thai
Batik cong nghiép chi trong 60 phut. Ngoai ra, cic hat nano ZnO cho thiy d6 6n dinh va hiéu
suét tot trong 3 chu ky tai sir dung. Vi vay, cac phuong phap khac nhau di dugc nghién ciru dé
ché tao ZnO ¢ kich thudc nano vi du nhu: phuong phap thuy nhiét, dién hoa, sol-gel va két tia
hoa hoc [3]. Tuy nhién, cac phuong phép trén c6 han ché 1a san pham yéu cau xt Iy nhiét hodc sir
dung thém cac chat hoat dong bé mit, yéu cu nghiém ngat vé nhiét do 4p suat dé khong ché diéu
kién ché tao. Viéc tong hop ZnO cung nhu mot s6 vat liéu nano khac gap tro ngai do hanh vi keo
tu nhién cta vat liéu, do d6 1am giam tinh chét mong mudn. Do d6, rat can thiét phat trién mot
phuong phap don gian dé co thé ché tao duge ZnO ciu trac nano ngay tai nhiét d6 phong, phu
hop voi cac don vi con han ché vé co so vat chat.

Tartrazine (E102), cong thirc phén tir héa hoc C16HgN4NazOeS,, 1a thudc nhudém azo tong hop
gilip tao mau vang chanh cho cac san phim, chi yéu 1a dung trong linh vyuc thyc pham.
Tartrazine c6 kha nang hoa tan t6t trong nudc va chit béo do do6 su ton tai clia no co thé gay anh
hudng bat loti dén doi sdng sinh vat va mi quan khi dugc thai vao mdi truong song. Do do, nghién
clru phat trién cac phuong phap xir Iy dé loai bo thudc nhuom Tar tir nuGe thai cAn duge quan
tam dé dam bao muc tiéu tiéu thu va san xut bén virng. Vi vay cac ki thuét khac nhau da duoc deé
xudt dé xir Iy Tar trong nudc nhu Fenoton [4], hap phu [5], xtic tdc quang héa [6], v.v. Vi du,
nhom nghién ctru cua Serena Fiorito da sir dung cac chat hap thu ran dé loai bo Tar ra khoi dung
dich nuéc [7]. Két qua cho thiy nhiéu chit dat dwoc hiéu qua tdt > 99% nhu Zn Al nitrat
(99,9%), Zn Al clorua (99,9%), Mg Al nitrat (99,8%), v.v. Qué trinh loai bo Tar biang quang xtic
tac ciing dugc thyc hién boi Vinod K. Gupta va cong su v6i chat xuc tac 14 titan dioxide (TiOy)
[8]. Dudi anh hudng ciia chat xtc tac va chiéu sang UV, dung dich Tar mit mau hoan toan cho
thdy hiéu qua quang xtc tac tot. Trong cac phuong phap trén, thi quang xtc tac sir dung cac vat
liéu céu trac nano than thién moi truong nhu TiO,, ZnO [7] thu hit dugc su quan tam rat nhiéu
ctia cong dong khoa hoc do hiéu qua xir 1y cao, chi phi thip va thuc hién don gian.

Qua4 trinh siéu 4m tao ra sy hinh thanh, phét trién va v& cua cac bong bong bén trong chat
l6ng. Qua trinh nay tao diéu kién tron cac chat hinh thanh trong 1ong chat 1ong & cip do vi mo,
ddng thoi ngan ngira su két tu cia cac cht ndy. Trong nghién ciru ndy, ching t6i d& xudt mot
cach thirc don gian dé ché tao ZnO ngay tai nhiét do phong st dung phan tmg két taa véi su hd
trg cua siéu &m ng dung quang xuc tac xu ly thudc nhudém Tar trong moi truong nude. Cac hat
nano ZnO tong hop bang phwong phap nay dugc ky vong co kich thude dong nhat, kha nang hap
thu anh sang hi¢u qua, do vy dua dén hiéu qua phan hay tdt dbi v6i Tar so voi mau ZnO duoc
tong hop khong siéu am.

2. Phuong phap nghién ciru
2.1. Dung cu va héa chit

NaOH (Merk, Cas —-No0:1310- 73-2), Zn(NO3), (Merk, CAS-No: 19154-63-3). Thudc nhuém
Tartrazine dwoc mua tir Anh. Nudc cat hai lan duoc cat tir may Aquatron-A4000D tai phong thi nghiém.

2.2. Ché tgo vit liéu

Nho tir tir NaOH (180 mL, 0,3 M) vao cdc chira dung dich Zn(NOs), (180 ml, 0,15 M) dong
thoi voi rung siéu Am trong vong 180 phut. San pham thu duge thong qua qua trinh loc hd trg
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bom chan khéng. Sau d6 dugc rira sach bang nudc cit 2 1an cho dén khi pH dat trung tinh. Sau
d6 miu dugc siy kho ¢ 80°C trong 24h. San pham duoc ki hiéu UZO. Anh hudng cia ty 1¢
NaOH (180 mL, 0,3 M) + Zn(NO3), (180 ml, 0,075 M), NaOH (180 mL, 0,3 M) + Zn(NO3), (180
ml, 0,5 M) véi ciing thoi gian 180 phiit dén tinh chat vat liéu dugc khao sat va vat liéu sau phan
mg duoc ki hiéu trong Gng lan luot 14 UZO3, UZ02, UZO1. Vit liéu dugc lam voi diéu kién
NaOH (180 mL, 0,3 M) + Zn(NOs), (180 ml, 0,15 M) nhung v&i thoi gian 210 phut cling dugc
khéo sat véi ki hiéu 1a UZOA4. Bé so sanh, vat liéu duoc 1am tuong ty NaOH (180 mL, 0,3 M) +
Zn(NO3), (180 ml, 0,15 M) nhung khong cé siéu am dugc ki hiéu 1a ZO. Hinh la,b,c,d 1a so do
minh hoa qua trinh ché tao vat liéu.

*  (a) (b) (c)

Két tha + siéu am (f)

(e) Séy kho l, (d)
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Hinh 1. (a, b,c,d) So do thi nghiém, anh nho la hinh chup khi lam yi_éc
(e) mé hinh thi nghiém xir Iy Tar trong nuoc, (f) may UV-Vis xdc dinh nong d¢ Tar

2.3. Ddc trung vit liéu

Hinh thai hoc cua vét liéu dugc xdc dinh sir dung phuong phap hién vi dién tir quét (FESEM
Hitachi 4800). Cau trac vt liéu sir dung phuong gian d6 nhiéu xa tia X (XRD) (D2 PHASER Bruke).

2.4. Danh gia khd ndng quang xuc tdc cia vt liéu

Hoat tinh quang xtic tac cia UZO duoc danh gia biang cach nghién ctru sy phan hay dung dich
Tartrazine dudi su chiéu xa tia UVA sir dung hé thi nghiém ¢ Hinh le. Tién hanh thi nghiém nhu
sau: Chuan bi dung dich Tar (450 mL, 20 ppm). Ding micropipet ly ra 1,5 mL dung dich cho vao
lo dung mau t6i dé 1am mau ndéng d6 ban dau. Can cac khdi lugng vat liéu cho vao cdc dong thuy
tinh dung tich 500 mL c6 chira 450 mL Tar trén, khudy tir 60 phut trong bong tdi dé dat dugc can
bang hép phu - giai hap. Dé han ché anh hudng ciia 4nh sang bén ngoai, toan bo hé thi nghiém duoc
dit trong phong ti. Dong thoi, binh phan (mg duoc 1am mat xung quanh bang nudc sao cho nhiét
d6 phan tmg ludén duy tri xung quanh 25 °C. Sau d6 dung dich trén dong thoi duoc khudy tir va
chiéu bang burc xa ctiia dén UVA 8W trong thoi gian 180 phit, voi thoi gian 14y mau 1an luot 30 ph,
60 ph, 90 ph, 120 ph, 180 phut, thé tich mdi 1an 1ay 1a 1,5 mL, dung dich 1ay ra dwoc ly tim véi toc
d6 6.000 v/ph trong 20 phut dé loc bo két tua, bao quan trong lo t6i mau va do phd hép thu.
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Hiéu suat phan hiy Tar dugc tinh theo cong thirc sau:

c’-C
H= = L 100 1)

Tgong do: % Néng do Tar tai thoi diém ban dau t = 0; Cy: Néng do ‘Tar tai thoi diém lﬂ(hé’o sat.
Nong do Tar ban dau va sau qua trinh quang xuc tdc dugc xac dinh bang méy quang phd hap thu
phan tir (UV-Vis Hitachi UH5300) tai budc song A = 428 nm theo phuong phap duong chuan.

3. Két qua va ban luan

| 70
% ,
~
> UZol
= |
A
. Uz02
=1y
Uz03
: N
=
o Uz04
20 30 40 50 60 70 80

2-Theta (d9)

Hinh 2. Gidn do6 nhiéu xa tia X cia mau UZ (mau dé) va Zn (mau den)

Hinh 2 14 gian db nhiéu xa tia X ctia cac mau UZO4, UZ03, UZO2, UZO1 va ZO. C6 thé thay
rd trén gian dd XRD cta cadc mau UZO xuét hién cac dinh phé dac trung 26 tai 31,66, 34,39,
36,19, 47,55, 56,60, 62,82, 66,39, 67,87, 69,03, tuong ung vai cac mat (100), (002), (101), (102),
(110), (103), (200), (112), (201) cua céu tric luc giac wurtzite cia vat liéu ZnO [3]. Tuy nhién,
voi cac mau UZO1, UZO2 thoi gian 180 phat vat liéu xuét hién cac pha khéc lién hé véi su du
ctia mudi hoic NaOH. Trong khi d6 vat li¢u UZO3 nhan dugc la don pha wurtzite cia ZnO. Khi
tang thém thoi gian phan Gmg vt lidu van giit dugc sy don pha nhung ciing bit diu xuét hién cac
pha ¢ giira cac dinh 20 = 32° va 20 ~ 35° lién hé véi sy du ctia mudi hodc NaOH [9]. Trong khi
d6 véi vat lidu ZO c6 cudng do thap hon, dinh phd dic trung cho cdu trac Zn(OH), va xuét hién
nhiéu cac dinh nhé cua cac pha khac nhau. Piéu nay cho thay sy hd tro cia song siéu am dong
mot vai tro quan trong trong sy hinh thanh tinh thé va tac dong 1én dac tinh hinh thai hoc cua vat
liéu ché tao.

Kich thudc tinh thé trung binh cua vat liéu (D) c¢6 thé dugc tinh toan bang cach st dung
phuong trinh Sherrer:

~ 0,940
BcosO

()
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Trong d6, B 1a do rong ban phé (do rong tdi da tai ntra cuc dai — FWHM) phu thudc vao do
rong cua dinh (radian), A la budc séng tia X (1,5406 nm), 6 1a goc tan xa (radian). Kich thude
tinh thé duogc tinh toan bang cach st dung phuong trinh (2) va thé hién trong Bang 1.

Bang 1. Kich thuéc tinh thé trung binh ciia cdc mau ZO, UZO

Tén miu Z0 uzo1 uzo2 uzo3 Uzo4
Kich thwéc tinh thé (nm) 9,71 14,82 18,56 29,05 20,67

Két qua tinh toan kich thudc tinh thé ddi véi mau ZO 1a 9,71 nm; trong khi dé voi cac mau
UZO trong khoang tir 14,82 nm dén 29,05 nm, 16n hon kha nhiéu so voi cac miu to hop. Didu
nay goi y rang qua trinh siéu am lam tang kich thude cua cac tinh thé kém. Tur két qua XRD cho
thay vat liéu UZO3 thu dugc 1 t6i wu. Do d6, UZO3 dugc lwa chon de nghlen ciiu them
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Hinh 3. Anh SEM ciia mau ZO (a) va (b) UZO3; phén bé kich thuée hat cia méu (c) ZO va (d) UZO3

Hinh 3 13 két qua SEM ciia cac mau ZO va UZO3. Cé thé thiy ring ddi voi miu ZO kich
thudc hat thu dugc nam trong khoang 400 — 1600 nm (Hinh 3a, ¢), tuy nhién véi mau UZO3 trén
Hinh 3 (b,d) c¢6 siéu am kich thudc hat giam di rat nhiéu (~ 20 — 110 nm) cho thy rang qua trinh
siéu am lam giam manh kich thudc cta cac hat két tua. Céac hat nano UZO3 phéan bd tuong dbi
déng déu, trong khi d6 khong co6 su tac dong ctia si€u am thi vat li€u thu dugc (ZO) cé dang thm
hodc dam két ty lai. Cac phan g hoa hoc cho sy hinh thanh hat nano ZnO c6 thé dugc dé xut
nhu sau: Ket tua Zn(OH), dugc tao ra khi nho dan dan dung dich NaOH vao dung dich Zn(NOg),.
V& mit ciu trac, ZnO bao gdm cac nguyén tir Zn va O dugc nim xen k& nhau trong cac mat
phang (1 0 - 1 0) song song véi truc c. Do d6, khi khong c6 siéu am, dudi sy khudy cac hat
Zn(OH), s& phat trién theo hudng phang do sy truot sinh ra tir qué trinh chay 16p dan dén sy hinh
thanh cac nano 2-D Zn(OH), dang cum chtra cic tAm lién két véi nhau. Dé ngin chin su két ty, cac
chét hoat dong bé mat thudng dwoc st dung [10]. Khi dung dich phan tmg duoc hd tro boi song
siéu am, cac bot khi dugc hinh thanh. Bén trong cac bot khi, khi c6 thé bi gian no va dat dén nhiét
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d6 cao (~ 5000K) va ap suit cao (~ 1000 atm) va sau d6 s& “nd” [11]-[13]. Trong qua trinh bot khi
thoat ra ngoai, cling véi sur két hop cua séng siéu am c6 thé dua vao dung dich phan tmg mot nguon
nang lugng cao va tao ra sy hon loan trong dung dich phan tng, din dén han ché sy két tu dé tao
thanh cac hat nhu chi ra & Hinh 4 minh hoa cac budc cho sy hinh thanh ZO va UZO [14].

. % e
+ Siéu am ‘ . .
Miét nudce L [

o (6] .
¥ g™ +NaOH o ® Hat nano tinh thé
o0 @ . . . 0 _ D
o ® o, ':>..... Phat trien
0%, ° Két tia o0 (6] Tao mam
Cae C?Flon Ket tua keo + Pha tron manh
Zn? trdng Zn(OH),

>

Phan 16p

Cum nano lién két
vo dinh hinh 2- D

Hinh 4. So do cho s hinh thanh ZO va UZO [14]

Tiém ning ng dung cua vt liéu duge thir nghiém quang phan hiy Tar trong nudc sir dung
vat liéu UZO3 lam chat xuc tac. K&t qua dugc chi ra trong Hinh 5.

100 Tw T

== Khing vit lifu ~ Chidu sdng

f
500 | —8-70
=\ : —b— 01 = | CO H O
~ . —y—Uz02 Tartrazine ,tH,
= 40 ! ——Uz03
I
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‘OH
Oxy hoa

30 0 30 60 90 120 150 180 H,0
Thoi gian (phut)
Hinh S. Hiéu qua qua trinh quang phan hiy Tar theo thoi gian s dung cdc vt lieu UZO3
lam chat xuc tdac va (b) so do co ché phdn huy Tar

Hiéu suét phan haty Tar cia mau UZO3 1a 16n nhat, dat 99,62% trong thoi gian 180 phut chiéu
sang. Cac mau UZO1 va UZO2 dat duoc hiéu sut phan huy 1an lugt 12 94,3% va 96,4%, 16n hon
s0 v6i ZO chi dat dugc 50,3%. Hiéu suit phan huy Tar déi voi truong hop khong co vat liéu dong
thoi chiéu sang chi dat ~5%. C6 thé thiy ring cac vong trong cau tric hda hoc cua Tar da bi pha
huy trong truong hop cd chit xuc tac. Hiéu suat phan hay duoc cai thién dang ké clia cac mau
siéu am UZO so voi mau doi ching ZO, goi y rang qua trinh siéu 4m lam thay doi cau trac, kich
thudc tinh thé,... do do lam thay d6i hiéu suét quang xUc tac.

So sanh v6i mot s bai bao trong thoi gian gin day, vat liéu UZO ché tao bang phuong phap
két tia hd tro siéu 4m sir dung phan hiy Tar dat hiéu qua tot (> 99%). Vi du, hiéu suit phan
huy quang xuc tac cua tartrazine khi c6 mat ZnO dat > 98% da dugc thuc hién bdi nhdém nghién
ctru cua D.Tassalit va cong su [15], ~ 87% thuc hién bdi A. Alcantara-Cobos va cong su [5].
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Co ché phan huy Tar duéi sy chiéu sang dugc giai thich nhu sau: Dud6i su chiéu xa ctia 4nh sang
kich thich c6 ning lwgng photon bang hodc 16n hon d9 rong ving cdm cua ban din ZnO, cac
electron quang dugc chuyén 1én ving dan (CB) tir viing hoa tri (VB) trong khi 15 trong mang dién
duong dugc hinh thanh trong Vung héa tri (Hinh 5b) [2], [16]. Cac electron va 15 trong nay di
chuyén ra bé mit vat liéu tham gia vao phan mg oxi hoa khir chat 6 nhiém. Céc 15 trong quang
trong ving héa tri tham gia phan {mg tao thanh gdc hydroxyl OH" trong khi cc electron trong ving

dan (CB) tham gia vao qua trinh khir tao gbc superoxit 0; . Cac gbc hoat dong nay sé& oxi hoa cac
chat 6 nhiém bi hip phu trén bé mit chét xdic tac tao thanh san pham cudi cing 1a CO, va H,0 [2].
4. Két luan

Nghién ctru da ché tao thanh cong vat lieu ZnO dang hat nano véi thanh phﬁn pha wurtzite béng
phuong phap két tiia v6i su hd trg cta siéu am. Uu diém cua phuong phap tong hop nay 1a don
gian, dé thyc hién, c6 thé ché tao ZnO ngay tai nhi¢t d phong. Kha nang quang xuc tac cua vat liéu
ché tao dugc danh gia qua phan tmg phan huy thudc nhudém Tar trong nude voi hidu suat xir Iy
99,62% cho nong do dau 20 ppm, thoi gian phan Gng 180 phit str dung den UVA. Uu diém cua
phuong phap la co thé ché tao vat lidu ZnO céu tric nano ngay tai nhiét do phong, khong str dung
chét hoat dong bé mit dé tranh két tu, quy trinh va trang thiét bi don gian. Cac Kkét qua thu duogc s€
14 co s& cho dinh huéng nghién ctru nham tng dung trong viéc xtr Iy ngudn nudc bi 6 nhidm pham
nhudm. Tuy nhién, co ché hinh thanh san pham van chwa duoc giai thich twong minh, cac san phadm
trung gian cta qua trinh phan hily quang xuc tac ciing can dugc danh gia thém.

Loi cam on
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