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Abstract: In the current era, environmental pollution, particularly in water bodies, amid the
backdrop of dwindling freshwater resources, stands as a pressing concern necessitating attention
from both authorities and scientists. To address the issue of pollutant removal from water sources,
various methodologies have been proposed, among which advanced oxidation techniques utilizing
photocatalysts have garnered widespread interest due to their promising potential. CoM00O./g-C3sN4
photocatalysts can be readily synthesized via the hydrothermal method and subsequent calcination
of urea under carefully controlled hydrothermal conditions, ensuring optimal synthesis outcomes.
Characterization analyses employing XRD, SEM, EDX, and FT-IR techniques confirm the
successful synthesis of CoMo00a4/g-CsN4, featuring bandgap energies conducive to photocatalytic
activity under visible light irradiation (2.45 — 2.56 eV). In this research, CoM00./g-C3sN, catalysts
were deployed for Levofloxacin photodegradation under visible light. Thus, the findings highlight
the high efficiency of 7% CoMoO4/g-CsN4 photocatalysts in degrading Levofloxacin under
optimal conditions, offering a promising approach for the remediation of pharmaceutical
pollutants in water.
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Nghién ctru ché tao, dic trung vat li¢u xuc tac quang

CoMo00.4/g-C3sN4 va rng dung xtt 1y khang sinh Levofloxacin

trong moi truong nudc

Nguyén Hai Triéu, Nguyén Minh Phuong, Nguyén Minh Viét"

Trueong Dai hoc Ighoa hoc Tu nhién, Dai hoc Qué'c gia Ha Noi,
334 Nguyén Trai, Thanh Xuan, Ha Ngi, Viét Nam

Nhén ngay 04 thang 7 ndm 2024
Chinh sira ngdy 13 thdng 11 nam 2024; Chap nhin dang ngay 19 thang 11 nam 2024

Tém tit: Hién nay, 6 nhiém méi trudng, dic biét 1a méi truong nude, trong bdi canh ngudn nude
ngot dang ngay cang khan hiém dang 1a vén dé nhirc nhdi can duge chinh quyén va cac nha khoa
hoc vao cude xu ly. Dé loai bo cac chét 6 nhidm ra khoi nguén nuéce, nhiéu phuong phap di dugc
dé xuét, trong do, phuong phap oxy hoéa néng cao s dung chit xuc tac quang duoc ap dung rong
rdi do c6 nhiéu tiém ning 16n. Vat liéu xuc tac quang CoMoO4/g-CsN4 dugc tong hop dé dang
bang phuong phap nung tir ure va thiy nhiét trong diéu kién nhiét do — thoi gian duoc kiém soat
chit ché. Két qua dic trung xuc tac bang cac phuong phap XRD, SEM, EDX va FT-IR cho thiy
CoMo004/g-C3N4 di duge tong hop thanh cong, véi ning lwong ving cAm phi hop cho quang xuc
tac dudi anh sang kha kién (khoang 2,45 — 2,56 eV) dugc xac dinh bang UV-Vis DRS. Do d6, cic
két qua nghién ctru cho thiy higu suat cao ciia chit quang xuc tac 7% CoMoO4/g-C3N4 trong viée
phan hity Levofloxacin dudi cac diéu kién t6i wu, mo ra mot hudng tiép can day hia hen cho viée
xir Iy cac chat 6 nhim dugc phdm trong ngudn nude.

Tw khéa: Levofloxacin, quang xdc tdc, CoMoQs, g-C3Na.

1. Mé diu

O nhiém khang sinh 1a mét trong nhiing
thach thirc 16n cua thé giéi hién nay, dic biét
trong linh vuc moi trudng va y té.
Levofloxacin, mét loai khang sinh thugc nhom
fluoroquinolone, da dugc st dung phé bién dé
diéu trj cic bénh nhim khuin, bao gdm ca
nhiing truong hop nghiém trong do vi khuan
Gram am khang thubc gay ra [1]. Tuy nhién, su
sit dung khong kiém soat va viéc tiéu thu 1on
ctia Levofloxacin da dan dén viéc xuat hién chit
nay trong mdi trudng tu nhién, gay ra nhiing tac
d6ng khong mong mudn dén hé sinh thai va sirc
khoe con ngudi [2, 3]. Levofloxacin, gidng nhu
cac khang sinh khac, khi thai ra moéi truong qua
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nude thai tir co s& y té hodc tir viée tiéu thu
khong klem soat clia nguoi ding, co thé gay ra
nhiéu van dé dang lo ngai. Mot trong nhiing van
dé chinh 14 tao ra vi khuan khéang thude, khién
cho cac bénh tré nén kho chira va co thé gay ra
nhitng bién chimg nguy hiém cho sirc khoe con
nguoi. Ngoai ra, Levofloxacin ciing c6 thé tac
dong dén da dang sinh hoc trong moi truong,
anh huéng dén sy phat trién cua sinh vat tir vi
khuan dén ca, dong vat nho va tham chi Ia
nguoi [4]. g-CsNg4, hay con goi 1a graphite-like
carbon nitride, 1a mot loai vat li€u carbon nitrit
¢6 céu trac tinh thé phan 16p, duoc biét dén vai
kha ning ung dung rong rii trong nhiéu linh
vyc tir nang lugng tai tao dén cong nghiép va y
hoc [5]. V6i cau trac tinh thé dic biét, g-CsNq
¢6 nhiéu tinh chit doc dao ma lam cho no tré
thanh mot vat li€u dang chu y trong nghlen cuu
va ung dung [6]. Mt trong nhimng diém nbi bat
ctia g-C3Ny 12 kha ning hép thy 4nh sang manh
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mé& & pho kha kién va dnh sang tir ngoai [7-9].
Diéu nay cho phép g-CsN, duogc sir dung lam
xuc tac quang dé kich thich cac phan tmg hoa
hoc dudi tac dong cua anh sang mat troi. Qua
trinh nay gitp tao ra cac san pham hoa hoc co
gla tri tr cac chat phan ung, dong thoi giam
thiéu viéc sur dung cac chét xuc tac hoa hoc cb
hai d6i v6i moi truong. Ngoai ra, g-CaNa ciing
¢6 tinh on dinh va bén ving dudi diéu kién hoat
dong khic nghlet bao gom ca nhiét d¢ va ap
suét cao. Pidu nay 1am cho né tré thanh mot lya
chon 1y tudng cho cac ung dung y hoc, nang
luong va méi truong. Vi du, g-CaNa ¢ thé dugc
st dung trong viéc tao ra cac vat liéu nang
lugng tai tao nhu tAm pin mat troi hay cac vat
liéu xtic tac cho cac qua trinh phan ng quang
héa hoc. Co ché hoat dong cua g-CsNs trong
cac ung dung quang hoa hoc dya vao qua trinh
kich thich electron bdi anh sang. Khi photon
chiéu vao bé mit ciia g-C3Na, electron trong cdu
truc cia ndé duoc kich thich, tao ra cdp dién
ta-10 trong. Cap dién ti-16 tréng nay co thé
tham gia vao cac phan Ung oxi-hod khir, lam
tang hiéu suat phan g hoa hoc. Tinh linh hoat
ctia g-CsN4 ciing dugc thé hién qua kha ning
diéu chinh cdu trac va tinh chét cua no thong
qua cic phuong phap tong hop khac nhau. Didu
nay mé ra canh cira cho viéc tinh chinh va t6i
wu hoa hiéu suét cua vat lidu trong cac ung
dung cu thé.

Coban molybdat (CoM00Q,) 1a mot hop chat
thu vi dua vao dic tinh ciu tric, dién tir va xac
tac. Mic du, CoMoOy 1a mot chit ban dan chi
phi thap, khong doc hai, dé dang tong hop duoc
bang cac phuong phap co ban va dic tinh dién
tar tbt, CoMoO4 khong duoc tng dung nhiéu
trong linh vuc quang xtc tac do kha ning hip
phu kém [10, 11]. Méc du vay, CoMoOs dugc
g dung rat nhiéu trong che tao siéu tu dién do
dién dung riéng cao, yéu t6 nay ciing gitp luu
gitr electron va 16 trong tot hon, giam kha nang
tai to hop electron - 18 trong, cai thién kha ning
quang xuc tac [12, 13]. Cung véi nhiing uu
nhuoc diém cua g-CsNa, su lai ghép giita 2 vat
lidu nay dugc hy vong co thé cai thién nhiing
thiéu sot cua ching.
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2. Thyc nghiém
2.1. Héa chdt, dung cu
HCI, NaOH, ethanol, levofloxacin,

CO(NOg)z.QHzO, NazMOOft.ZHzo, (NH).CO co
do tinh khiét > 99% va xuat xtr tr Merck.

2.2. Bé tri thi nghiém va phirong phép thi nghiém

2.2.1. Tong hop vat liéu g-CsN,

Cho 5 gam bot Urea vao chén s, boc ky
bang glay bac (nham ngin can su thing hoa cua
tién chat ciing nhu 1am tang cudng sy ngung tu
tao thanh g-C3Ng), dat coc st vao 10 nung.
Nung néng ¢ nhiét do 550 °C trong khoang thoi
gian 3 gio. Sau d6 duoc 1am ngudi tw nhién dén
nhiét do phong. San pham thu dugc 1a chét bot
mau vang (g-CsNa).

2.2.2. Téng hop vat liéu CoMoOy4

Dé diéu ché CoMoOs Na,MoO; va
Co(NOs), duoc st dung lam tién chat ban dau.
Céc hop chit dugc can chinh xac bang can phan
tich, sau d6 hoa tan vao nudc cit va rung siéu
am trong 30 phit, dinh mirc dé thu dugc 2 dung
dich ¢o6 néng d6 IM. Sau do6, dung dich
Co(NOs); dugc thém tr tr vao dung dich
Na;MoO, trong diéu kién khudy trong 1 gio.
Hon hop sau do6 dugc chuyén vao binh Teflon
va thuy nhiét & diéu kién 180 °C trong 6 gid.
San pham sau d6 duoc ly tim dé loai bo chét
ran phia trén, chat ran con lai dugc rira sach
bang nudc va ethanol nhiéu lan. Cudi cing,
chat ran duoc sdy kho & 60 °C trong 24 gio, san
pham thu duoc 1a bot CoMoO4 mau tim.

2.2.3. Tong hop vat liéu CoM0O4/g-C3N,

Dau tién, x(g) g-CsN4 da dugc thém vao
nuée cat va khudy tir trong 30 phut. Tiép theo,
lay 2 ml mdi dung dich Na,MoO, va Co(NOQs),
IM duoc pha truéc d6, thém vao hon hop trén
va tiép tuc khudy déu trong 60 phut. x(g)
g-CsN4 duoc diéu chinh sao cho phu hop véi
thanh phan khéi luong CoMoO, trong hdn hop
CoM004/g-CsNs 1an lugt 13 5%, 7%, 10%, 15%
va 20%. Hon hop cudi cing dugce dwa vao binh
Teflon va thiy nhiét ¢ 180 °C trong 6 gio. San
phim sau do6 dugc ly tdm dé loai bo chit rin
phia trén, chét rén con lai & phia dudi dugc rira
sach bang nuéc va ethanol nhiéu lan. Cubi
cung, chét rin dugc sy kho ¢ 60 °C trong 24
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gio, san pham thu dugc 1a CoMoO4/g-C3Ns véi
cac ty 1¢ khoi lwong khac nhau 3% CoMoO./g-
CsNs, 5% CoMo00./g-C3Ns, 7% CoMoO./g-
CsN4, 10% CoMo00./g-C3N4, 15% CoMoO./g-
C3N4 va 20% CoMo00O4/g-CsNLa.

2.3. Phuong phap ddc trung vt liéu

bdi véi cac vat liéu quang xUc tac, vat li€u
can dic trung bang cic phuong phap dic trung
hinh thai hoc, lién két va tinh chit quang hoc.
CAu tric cua cac vat liéu duoc xac dinh béng
may do nhiéu xa tia X (XRD) Rikagu Miniflex
500 (Nhat Ban). Hinh anh bé mit vat liéu, thanh
phan khéi luong va phan b cac vat liéu duoc
thé hién qua hinh anh dwoc chup bang kinh hién
vi dién t&r quét SEM Jeol JSM-IT 100 va may
tan xa nang lugng tia X Oxford (Hoa Ky). Céc
lien két dac trung cé trong vat liéu dugc xac
dinh thong qua may quang phd hong ngoai
Fourier (FT-IR) Jasco FTIR 4600 (Nhat Ban).
bic trung quang hoc cua vat li€u thé hién thong
qua do rong cta vung cAm vat liéu duge do bﬁng
méy quang ph6 hip thu phan tir UV-Vis pha ran
(UV-Vis DRS) UV-Vis UH5300 (Nhat Ban).

2.4. Khao sat dac tinh quang xuc tac cua vat liéu

St dung 0,05g vat liéu da tong hop dugc
cho vao 100 mL dung dich khang sinh
Levofloxacin ndng d6 10 ppm. Pau tién, dung
dich trén duoc khudy trong diéu kién khong co
anh sang 30 phat. Tiép theo, khudy lién tuc
trong diéu kién chiéu sang bang dén compact
(bong den Rang Dong- 32W) va duge ngdm
trong nudc dé 6n dinh nhiét d6 do nhiét tir bong
den toa ra. Sau khoang thoi gian t xac dinh
dung xilanh hut loc dung dich bang dau loc
0,45 pm. Pem cac mau loc duoc di do quang dé
xac dinh nong d¢ dung dich con lai bang may
UV- Vis tai budce song 288 nm.

Hiéu suat xir Iy khang sinh dugc tinh theo
coOng thtrc sau:

Cp—Ct

H= c. x100%

Trong d6: H 14 hiéu suét (%)

Co 1a nong d6 khang sinh ban dau (mg/L)

Ct 1a ndng d6 khang sinh tai thoi diém t
(mg/L)
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3. Két qua va thio luin
3.1. Ddc trung vt liéu

Két qua phan tich cdu tric cua cac vat lidu
g-CsNs, CoMo0Os4, 3% CoMoO4/g-CsN4, 5%
CoMo004/g-CsN4, 7% CoMo0O4/g-C3N4, 10%
CoMo004/g-CsN4, 15% CoMo0O4/g-CsN4, 20%
CoMo004/g-CsNs bang phuong phap nhiéu xa
tia X dugc trinh bay trong Hinh 1.

IMensity (count)

3% CaMoD g 4N,

10 20 30 40 50 &0 70 80
2 theta (deg)
Hinh 1 Gian do nhicu xa tia X cua cac vat liéu
gCsN4, CoMo0Os,, va cac vt liéu composite.

Gian d6 nhiéu xa tia X ciia g—C3N4 cho thay
s xudt hién cua 2 peak 27.44° va 12.84° tng
véi 2 mat phang (002), (001) cua g-C3Na4, 2 mat
phang nay 1an lugt déc trung cho cau trac vong
thom lién hop xép chong 1én nhau twong tu
graphit cu truc tri-s-triazine ctia g-CaNj [14].

Vit liéu CoMoOs cho thiy cic peak nhidu
xa tia X tai vi tri cac goc 20 la 14.12, 23.24,
26.48, 28.36, 31.98, 33.6, 36.62, 38.7, 40.1,
41.42 va 43.44° 1an luot (mg voi cac mit phang
la (001), (021), (002), (-311), (-131), (-222),
(400), (040), (003), (-241) va (113) dac trung
cho cu tric tinh thé c6 dang don ta [10]. Theo
ket qua, cac peak ndy cho thy CoMoO4 chu
yéu ton tai & dang B-CoMoO, nhung van xuit
hién nhiing peak nhiéu cia 0-CoMoO,. Piéu
nay 1a do CoMoO; c6 hién tugng chuyén pha
khi ¢ diéu kién 4p suit, nhiét do khac nhau.
Trén thuc té, midu CoMoOs dugc ché tao co
mau tim, 1a mau ddc trung cia dang f-CoMoOs,
nhung trong qua trinh chuan bi mau dé do nhiéu
xa tia X, mau dugc nghién khién cho mot ph?m



N. H. Trieu et al. / VNU Journal of Science: Natural Sciences and Technology, Vol...

B-CoMoO; mau tim chuyén thanh a-CoMoO;
mau luc nhat. Piéu nay dan dén vat lidu duoc ché
tao c6 thanh phan chi yéu 1a p-CoMoO; [11].

Tu 2 phé XRD cua vit liéu trén, co thé théy
peak nhiéu khong xuat hién. Piéu nay cho thay
do tinh khiét cua vat liéu la tuong ddi cao, cac
peak cua vit lidu déu gidng nhu cac két qua cua
cac nghién ctru trude do [10, 14].

Dbi voi gian d6 XRD cua vat liu tong hop
giita g-CsN4 va CoMoO4 véi cac ty 18 phdi tron
khéc nhau, c6 thé théy 1o su xuét hién cla céc
peak dic trung cho mit phang (002) va (001)
ctia g-CsNa. Céc peak cia CoMoO; khong thiy
xuét hién r6 do lugng CoMoO4 trong vat liéu
tong hop nho. Khong chi vdy, peak 16n nhét xac
dinh dugc tai vi tri goéc gan vi tri mat phang
(002) cta g-CsNy (20 = 26,48°%), diéu nay dan
toi hién twong trung peak, cac peak cua
CoMoO, khong xuit hién rd rang trong pho
XRD cua vat liéu. Ngoai ra, peak la khong XUAt
hién, nhu vay khong cé thém chét khac ngoai g-
CsN4 va CoMoO, dugc tao ra trong qua trinh
tong hop vat liéu.

Hinh thai bé mat vat liéu duge dic trung
bang k¥ thuat kinh hién vi dién tir quét SEM,
két qua duoc néu & Hinh 2.

Hinh 2 Hinh anh kinh hién vi dién tir quét
clia cic mau vat liéu (a) g-C3Na, (b) CoMoOs,,
(c) 7% CoMo00O4/g-C3Na.

Tt cac 4nh SEM cua g-CsNs, CoM0O; dé
dang nhén thiy kich thuéc nano va hinh dang
cua vt liéu. Trén anh SEM cua 7% CoMoO4/g-
C3Na, c6 thé thdy sy xuét hién cia CoMoO, trén
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bé mat cla g-C3N4. Bén canh d6, hinh dang cac
hat khong di, cho thay viéc tong hop CoMoOy4
trén bé mat cua g-C3N, khong 1am thay doi cau
tric ciia g-CsN4 hay CoMoOy, két luan nay phu
hop v6i két qua dd néu trén trong phan nhiéu xa
tia X. Ngoai ra, co thé théy kich thudc hat vat
liéu kha déng déu, thuén loi cho di chuyén cua
electron 1én bé mit.

Hinh 3. Pho tan xa nang lugng tia X cia vat liéu 5%
COMOO4/Q-C3N4.

Phd tan xa ning lu’ong tia X cho thiy su
xuit hién ctia cac nguyén td co trong vat heu
C6 thé thay rd sy c6 mat clia cac nguyén td co
trong vat liéu véi cac peak dic trung trong phd
tan xa nang lugng tia X. Cac peak tai vi tri 2,
2.3,2.8eV;0.8,6.9,7.6 eV va 0.4 eV dac trung
cho cac nguyén t6 Mo, Co, O, ngoai ra cac peak
o vitri 0.2 eV va 0.3 eV déc trung cho nguyén
t6 C va N. Mic du két qua do nhiéu xa tia X
khong cho peak cuia CoMoOs nhung tan xa tia
X cho théy su ton tai cua Co, Mo va O.

Bang 1. Phan tram khéi luong thanh phéan cac
nguyén to ciia mau vat liéu 5% CoMoO4/g-C3N4

Nguyén

e C N o} Co Mo | Tong

%
Khéi 37,57 | 48,58 | 11,83 | 1,24 | 0,78 | 100
Lugng

Nhu vdy, su c6 midt va phin bd cua
CoMo00O;, trén bé mat cla g-CsNy da duoc thé
hién 0 qua cac phuong phdp néu ra ¢ trén.
Ngoai ra, két qua phan trim khi lwong ctia cac
nguyén tb c6 trong vat lidu 5% CoMo004/g-CsNa
ciing da dugc xac dinh. Két qua cho thay ty 1&
phan tram khdi lugng cac nguyén té trong vat
liéu 5% CoMoO4/g-CsNs phu hgp véi ty 1€
mong doi, dugc thé hién rd qua Bang 1.
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Cac lién két dac trung cé trong cac vat liéu
g-C3sN4, CoMo00O.s va CoMo04/g-CsNs duoc
trinh bay trong Hinh 4.

CoMod JgC N,

% CoMuO Jg-C, N,

S \ 4 v

%Y

% CaNoO e N

3% CoMoD /T M,

4000 .'sS:In'u YoO0u ;'full'ﬂ 2000 1 *'.Il"l'l 1!‘)‘.’)5: 500
Wavenumber {(cm™)
Hinh 4. Ph6 hong ngoai FTIR
cua cac vat li¢u da tong hop.

Céc peak pho IR dic trung ciia g-CsNg duoc
thé hién trong khoang 800 cm™, 1200 - 1800 cm™.,
Peak 1200 - 1800 cm™ dic trung cho cac lién
két kéo gian C-N va C=N c6 trong g-CsNa. Vi
tri peak 800 cm® dic trung cho lién két kéo
gian cua don vi tri-s-triazine.

Céac peak khoang 940 cm™ c6 trong phd
IR cia CoMoOs dic trung cho cac lién két
Mo-O-Mo. Céc peak & khoang 645 cm™ dic
trung cho cac dao dong cua lién két Mo-O ¢6
trong tir dién MoOs. Cac dic trung lién két nay
phu hop véi két qua timg néu ra trong céc
nghién ctru trude d6 [10, 14].

Tat ca cac peak dic trung cia g-CsN, déu
xudt hién trén vat liéu téng hgp CoMoOJ/g-
CsNs, su xudt hién céac peak cua CoMoO4
khong o rét. Ty 1€ CoMoOs cang cao, cuong
d6 peak g-CsN4 cang giam.

Ngoai ra, trong phd IR ca cac vat liéu con
xuit hién peak trong khoang 3000-3700 cm*
kha 16n, 1a ddc trung cho lién két kéo gidn cua
O-H ¢6 trong H,0 hap phuy 1én bé mat vat liéu.

T cac két qua néu trén, co thé két luan cac
vat liéu g-C3Ns, CoM00Os va CoM004/g-C3N4
da duoc tong hop thanh cong bang cac phuwong
phap nung, thiy nhiét. Mic du, cac két qua
XRD, IR khong cho thiy vat liéu CoMoO4/g-
CsN, dugc tong hop thanh cong, nhung da cho
thiy g-CsNs, CoM0O, cé thé tong hop cung
nhau ma khong sinh ra mot san pham phu nao

khac. Vat lieu CoM0O4/g-CsN4 duge tong hop
thanh cong dua trén két qua anh SEM va EDX.

Tinh chit quang ciia vat liéu sau khi tong
hop duoc xac dinh biang phuong phap phd hip
thu UV-Vis.

Do rong ning luong ving cdm c6 thé xac
dinh qua phd hap thy phan tir UV-Vis, trinh bay
trong hinh.

% ol gl

. P oI

Y, "N T MO
; ¢ N 1% CaMaOUgCN
t A 155 CamaOligCitie
S 2 CmCA I

o L3 \‘ = )
\ ——
P
¥
#/ |
/

Absorbance
L o
-0

S

V4
{

T T T T
200 300 400 500 600 700 800
Wavelength (nm)

Hinh 5. Phé UV Vis ctia cic mau vt liéu g-CsN,
CoMo0;4 va x% CoM004/g-C3Néa.

Tir Hinh 5 ¢6 thé thiy dai hap thu cia cac
vat liéu bién tinh khong khac biét qua nhiéu so
v6i g-C3Ns do thanh phan g-CsN, 1a chii yéu
trong vat liéu.

Khi lai ghép véi CoMoOQs, nang lugng ving
cAm cuia vat liéu bién tinh chénh léch khong nhiéu
s0 v6i g-CsNa. Gia tri do rong ving cim ciia cc
vat lidu bién tinh déu nho hon so véi vat lidu g-
CsNa, CoMoO; (trinh bay trong Bang 2).

Bang 2. Gia tri nang lugng viing cAm clia céc vat liéu

vatligu ving eim (o¥)
g-C3Ns 2,63
CoMoO, 2,70
3% CoMo004/g-C3sN4 2,48
5% CoMo004/g-CsN4 2,55
7% CoMo004/g-CsN4 2,56
10% CoMo0O4/g-C3sN4 2,56
15% CoMo0O4/g-CsNy 2,54
20% CoMo00a4/g-C3Ny 2,45
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Ning luong ving cdm duogc xac dinh ciing
co gia tri kha gan vdi cac nghién ctu trude do
ve vat ligu CoMo0O4/g-C3sN4 [15].

3.2. Khao sat kha nang quang xuc tdc cia vat liéu

Céc ty 1& phdi tron 3%, 5%, 7%, 10%, 15%,
20% gitra CoMoOs va ¢-C3Ns cung voi
CoMo00Qs, g-CsN4 dugc khao sat va so sanh kha
ning quang xuc tac, két qua dugc thé hién trong
Hinh 6.

10- s\
5] R N . 2
08 - f ~
07 : % ; .
- >
08 - g,
8 . .
=05 -
o n ®
04 >
03 - P
B 7% CoMat g N
- 5% Colad gC I
024 e ™ “a:dﬁl:. b
e MO
B 45 CoMoDIAgC M
01 5 2R CoMoOAC N
o gCI
- Codald
090 t 1 1 "+ T 1
-30 0 30 &0 80 120

Theri alan (phat)

Hinh 6. Anh hudng cuia ty 1€ phéi tron vat liéu dén
kha nang xtr ly khang sinh.

Két qua cho thdy kha ning quang xic tac
tdt hon cua cac vat lieu duoc phéi tron gitra
CoMo00O:s va g-CsNs so vsi CoMoOs hay
0-C3N4, dac biét 1a vat liéu 7% CoMoO4/g-C3N4
v6i hiéu sut xir 1y dat 78.57% hiéu qua gip 6,3
lan so véi CoMoO, va 1.7 lan so voi g-CaNa.
Diéu nay co thé duoc giai thich bang gia trj
ning lugng ving cdm dugc do bang phwong
phép UV-Vis ran trinh bay trong hinh 3,7 va
Bang 3.2. Ning luong ving cdm cia cic vét
lidu dugc lai ghép gitra CoMoO4 va g-CsN, déu
thip ¢ khoang 2,45 dén 2,56 eV. Ngoai ra, theo
nhu trong hinh c6 thé thiy, kha ning xuc tac
quang ting dén ty 18 7% ciia CoMoOy, trong hé
vat liéu nhung dén ty 1& 10% thi giam xudng,
do su dich chuyén dién tir va 16 tréng gitta 2
mit phing (002) cia g-CsNs va (002) cua
CoMo0; lam thay doi hiéu qua sinh va tai to
hop céc cip e va 16 trong. Tuy nhién, viéc ting
ham lugng CoMoOs dén 10% di lam ting kha
ning tai t6 hop cia e va 16 trong quang sinh

trén bé miat g-CsN4 tir d6 1am giam kha ning
quang xuc tac cua hé vat liéu. Tang thanh phﬁn
CoMo00; khién cho bé mit ciia g-CsN4 bi che
phii nhidu hon, diéu nay lam giam hi¢u suat
guang xuUc tac.

Kha nang quang xuc tac cua vat li€u 7%
CoMo004/g-CsN4 duge khao sat trong diéu kién
pH cua dung dich Levofloxacin khac nhau, cu
thé 1a cac pH tir 3 dén 10. Két qua duogc trinh
bay trong Hinh 7.
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Hinh 7. Anh huong ciia pH dén kha nang xu ly
khang sinh Levofloxacin cta vat li¢u.

C6 thé thdy hiéu sudt xir Iy Levofloxacin
dat két qua cao nhat tai pH = 7 véi hi€u suat xt
ly 1a 78,57%.
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Hinh 8. Gian d6 pHpc clia vat ligu
7% COMOO4/g-C3N4.
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C6 su thay doi trong kha ning xir Iy khang
sinh ndy 14 do kha nang hép phu cua vat liéu
7% CoMo004/g-C3N, thay ddi, dua trén dién tich
bé mit vat liéu d6i véi cac pH khac nhau. Diéu
nay, c6 thé giai thich theo 1y thuyét vé diém
trung hoa dién pHpzc. pHpzc cua vat liéu 7%
CoMo004/g-CsNs duge xac dinh tai diém 7,27.
Tai pH < pHpzc, bé mit cia vat lidu tich dién
duong va pH > pHpzc, bé mat caa vat liéu tich
dién am. Mat khac, khang sinh Levofloxacin
trong cac moi truong pH khac nhau ton tai &
cac dang ion khac nhau. Véi gia tri pH < 5,7,
Levofloxacin ton tai & dang cation. Voi gia tri
pH > 7,9, Levofloxacin ton tai & dang anion.
Con lai & gitra khoang pH d6, cu thé 1a khoang
pH tr 57 dén 7,9, trong khoang nay
Levofloxacin ton tai ¢ 2 dang d6 1a trung tinh
hodc ludng tinh (hay con goi la Zwitterion). Khi
ton tai O trang thai Zwitterion, H* tir gdc
hydroxyl di chuyén t6i vi tri cia N c6 trong
vong Lupertazine.

Khi két hop pHpzc va cac trang thai cua
Levofloxacin & cac mirc pH khac nhau, ta thdy
13 rang & pH dudi 5,7, Levofloxacin ton tai
dudi dang cation va bé mat vat liéu mang dién
tich dwong. Tuong tu, khi pH trén 7,9, bé mit
vat liéu mang dién tich am va Levofloxacin tdn
tai dudi dang anion. Khi khang sinh va bé mat
vat liéu tich dién cung dau, khién cho kha ning
hap phu cua phan tir Levofloxacin 1én bé mit
7% CoMo004/g-CsNs giam, tir d6 khién kha
nang quang xuc tac cua vat liu giam dang ké.
DPbi v6i pH nam trong khoang 5,7 dén 7,9,
Levofloxacin véi dang Zwitterion (Iudng tinh),
ton tai ion ludng cuc véi 2 cuc duong NH* va
4m -O" diéu nay lam da dang kha ning tuong
tac cta Levofloxacin dbi véi bé mat vat liéu,
dan toi tang hiéu qua hip phu cua khang sinh
1én bé mit vat liéu va tang hi€u qua cua qua
trinh quang xuc tac [4].

Khao sat kha nang xur ly cia vat li€u 7%
CoM004/g-CsNs @i v6i  khang  sinh
Levofloxacin theo thoi gian duogc thé hién qua
Hinh 9.

Thi nghiém bao gém 2 khao sat voi thoi
gian 6 tiéng, khao sat dau tién 1a khao sat hap
phu ma khong c6 qua trinh quang xuc tac. Khao
sat nay cho thiy kha sau 30 phut hip phu thi

. (20...) 1-11

ndéng do khang sinh giam, nhung sau d6 ndng
d6 khang sinh it thay d6i. Pén nhiing khoang
thoi diém, nong do co Levofloxacin ting tro lai
do qua trinh giai hap. Nhu viy c6 thé két luan
rang 30 phut 1a thoi diém dat can bang giai hap
- hip phu cta qua trinh hip phu Levofloxacin
1én bé mat vat lidu 7% CoMoO4/g-C3NL.

#- Quang xuic tac
104 #— Hip phy trong béng toi
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Hinh 9. Anh huong cia thoi gian dén kha nang xur 1y
khang sinh Levofloxacin.

Nhu vay khoang thoi gian sau 30 phut, hiéu
sudt ciia qua trinh quang xuc tac da dugc thuc
hién trong nghién ctru nay khong bi d&nh huong
bdi can bang hap phu - giai hap. Khao sat thi 2
la khao sat quang xuc tac voi thoi gian khao sat
1a 5h30°, qua khao sat hip phu & trén c6 thé
nhén ra rd rang hi€u qua cta phuong phap oxi
hoa tién tién quang xuc tic so voi phuong phap
hap phu thong thuong. Kha nang xtr 1y khang
sinh giam dan theo thoi gian. Dén thoi diém
150 phut cta qua trinh xtc tac quang kha nang
xu ly da khong déang ké. Tai thoi diém nay, vat
lidu da khé co thé xur Iy thém khang sinh, _phan
u'ng da dat dén diém can bang. Hiéu suit cua
qua trinh trén la 81,27%.

Khang sinh Levofloxacin véi cac ndng do
khac nhau duogc khao sat xtr Iy bang vat liéu 7%
CoM004/g-CsNs dudi diéu kién pH = 7, két qua
trinh bay trong Hinh 10.

Hinh 10 cho thay anh huéng ciia nong do
Levofloxacin ban dau dén hiéu qua xu 1y. Hiéu
sut xtr Iy ctia hdn hop tdng hop tang tir 76,44%
lén 78,57% khi ndng d6 ban d4u ciia khang sinh
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giam tir 10 ppm xudng 5 ppm. D6i voi ndng do
5 ppm, kha nang xu ly cua vat liéu d6i v6i dung
dich khang sinh néng d¢ 5 ppm thap hon
10 ppm. C6 thé thiy trong thoi gian dau, kha
nang xu ly tai 5 ppm nhanh hon so v6i 10ppm
nhung sau toc do phan Gng giam dan do qua
trinh giai hap hap phu cia vat liéu gan dat dén
can bang, dan toi kha nang xir Iy giam.
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Hinh 10. Anh huéng cua ndng d6 dén kha ning xir
ly khang sinh Levofloxacin cta vat liéu 7%
CoMo004/g-C3N..

Tai néng d6 10 ppm, sau 2 h xic tac quang,
vat liéu van chua dat dén cén bang giai hap -
hap phu nén khang sinh van tiép tuc hap phu
1én bé mat, dan t6i hiéu suat xtr Iy tot hon. Khi
ndéng do ban dau cua Levofloxacin ting 1én tir
10 ppm dén 20 ppm, cac phan tir khang sinh c6
nhiéu kha nang bi hip phu trén bé mit cua chat
xuc tac quang va mot luong anh sang dang ké
dugc hap thy boi cac phan tir khang sinh hon 1a
cac hat vat liéu. Do d6, sy tham nhdp cia anh
sang vao bé mit cua chat xdc tic quang giam,
dan dén hiéu qua loai bo chit 6 nhiém kém hon.

Khé nang tai sinh la mt trong nhiing tinh
chat quan trong dé danh gia tinh tmg dung thuc
té coa vat liéu d6. Kha niang tai sinh 2 lan
cia 7% CoMo04/g-C3Ns dugc trinh bay trong
Hinh 11.

Tir biéu dd thé hién kha ning tai sinh cua
vt liéu 7% CoMoO4/g-CsN4 khong qua noi bat,
hiéu qua xur 1y khang sinh kém hon nhiéu sau
mdi lan tai sinh va kém di nhiéu sau 2 lan. Dén

. (20..) 1-11 9

1an tai sinh thir 2, 0,05 g vat liéu chi xt ly dugc
38,9% d6i voi 100 ml dung dich khéng sinh
10 ppm. Nhu vay, vat liéu 7% CoMoOa4/g-C3sN4
chi tai sinh dwoc 2 lan.
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Hinh 11. Hiéu suit xtr 1y khang sinh
cua cac vat liéu tai sinh.

Trong nghién ctru nay, c6 thé thay do rong
ving cdm va kha nang tai to hop e - 16 trong da
duogc cai thién nho dwa rGO va CoMoO, 1én bé
mat gCsNa, tor d6 cac nhuoc diém cua vat liéu
dugc giai quyét nhung van gitr duge cac tac
nhan oxi hoda cua qua trinh xtc tac nhu *OH,
*O;". dya trén nhirng nghién ciu Vé quang xuc
tac trudc day, c6 thé giai thich rang khi 4nh
sang kha kién chiéu vao vat liéu, céc cap
electron-hole (e/h*) duoc tao ra. Cac 15 trong
(h*) c6 thé oxy hoa nudc hodc cac ion hydroxyl,
trong khi cac electron (e”) ¢6 thé khir oxy dé tao
ra gbc superoxide. Theo co ché:

CoMoO4/g-C3N4 + hv —>CoMoO4/g-C3N4
(e +h)

h* + H,O — H* + *OH

e+ 0 — Oy

Oy +e + 2H" — H,0,

H,O; + e — «OH + OH"

*OH, *O; + Levofloxacin — CO; + H,O +
NOs + F

Sau d6, cic gbc tu do superoxide va
hydroxyl tham gia vao phidn ung phan huy
Levofloxacin.

D3 c6 nhidu nghién ctru khac nhau vé vat
liéu xtc tac quang khac nhau dé phan huy
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khéang sinh Levofloxacin trong nudc. Cac vat
lidu cho thdy kha nang xir 1y tot va c6 tiém ning
mg dung trong tuong lai. Két qua so sanh duoc
thé hién trong Bang 3.

Bang 3. So sanh hi€u qua xur ly khang sinh
Levofloxacin cta cac vat liéu xuc tac
quang khac nhau

Vit Liéu Hiéu suét TLTK
cds 70% [16]
Ag/AgBr/BiOBr 74% [17]
SmeWO12/g-CsNs | 90,8% [18]
Au-Pd/TiO, 93% [19]
CoM004/g-CsNs | 81,27% | Nghién ctru nay

4. Két luan

Trong nghién ctru nay, vat licu CoMoOg,
g-CsNs va CoM004/g-C3N, dd dugc tong hop
thanh cong bang phuong phap don gian 1a nung
két hop véi thuy nhiét. CoMoO4/g-CsN4 duoc
tong hop véi cac ty 18 phdi tron khac nhau giita
CoMoO, va g-CsNs bang phuong phap thuy
nhiét & diéu kién 180 °C trong 3 h, cho thiy kha
nang quang xuc tac vugt troi dudi anh sang kha
kién. Cac vat liéu tong hop dugc dic trung boi
mot s& phuong phap phan tich hién dai vé hinh
thai hoc. Cac két qua cho thiy, tinh chét vat ly
va hoa hoc cua vat liéu CoMoO4/g-CsNs4 da
dugc cai thién so vai cac vat liéu CoMoO4 va
9-C3N4, phuc vu cho kha nang quang xuc tac
phan huy khang sinh trong moéi truong nudc.
Vit liéu 7% CoMo04/g-C3Ns qua khao sat la
vat lidu tdi wu dé phan hay 100 mL khang sinh
Levofloxacin trong moi truong nudc pH = 7 co
noéng do 10 ppm véi 0.05 g vat lidu, hiéu suat
cta qua trinh dat 81,27% sau 360 phut Khao sat.
Nghién ctru tong thé vé qua trinh tong hop va
t6i wu hoa vat lidu xic tic quang CoMoO./g-
CsNy4 da dua ra cac diéu kién hop 1y dbi voi cac
dic tinh va hiéu suét cta vat liéu, ciing nhu ng
dung hiéu qua vat liéu trong viéc phan hiy khang
sinh Levofloxacin trong mdi truong nudc.

Loi cam on

Nghién ctru nay duogc tai trg bdi nhiém vu
“Nghién ciru tong hop vat lidu xic tac quang lai
ghép lién thé hé méi kiéu Z scheme c6 hoat tinh
& vung kha kién CoMoO4/g-CsN4 ting dung dé
xu ly Ciprofloxacin trong moi truong nudc” cua
DHQGHN.
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