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INFORMATION ON RESEARCH RESULTS

1. General information:
Project title: Study on the synthesis of Metal-organic framework-235 (MOF-235)
for antibiotics removal in aqueous solutions.
Code number: T2024-06-08
Coordinator: Nguyen Thi Trung Chinh
Implementing institution: University of Technology and Education
Duration: from 12/2024 to 12/2025
2. Objective(s):
- Study the synthesis process of metal-organic framework material MOF-235 (Fe).
- Investigate the adsorption capacity of MOF-235 (Fe) for several commonly used
antibiotics.
- Contribute to the development of research on adsorptive removal of antibiotic
residues in water within the materials science research community in Vietnam.
3. Creativeness and innovativeness:
To the best of our knowledge, research on MOF-235 and its application for antibiotics

adsorption has not yet been started in Vietnam.

4. Research results:
Synthesis of high quality MOF-235 materials by simple hydrothermal method. MOF
particles have uniform size, high purity, good morphology with clear edges and surfaces.
Detailed comparison and evaluation of the adsorption capacity of MOF-235 crystals

with target antibiotics including ciprofloxacin, norfloxacin and amoxicillin.

S. Products:

One scientific article published in a journal indexed in 10th International Conference
on Applying New Technology in Green Buildings (ATiGB-2025).:

Thi Trung Chinh Nguyen, Thi Dieu Hang Nguyen, Nguyen Tien Tran, “Synthesis
of metal-organic Framework -235 (MOF-235) materials directed towards the application

of amoxicillin residue treatment in water”, IEEE, 2025 10th International Conference on
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Applying New Technology in Green Buildings (ATiGB), July 2025, 83-86,
doi: 10.1109/ATiGB66719.2025.11142168.
Link: 10.1109/ATiGB66719.2025.11142168

6. Effects, transfer alternatives of research results and applicability:

The synthesis method and analytical results will be handed over directly to the
Faculty of Environmental Chemical Engineering, University of Technology and
Education — The University of Danang, in order to guide and further expand related

research, as well as to serve undergraduate and postgraduate training.
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MO DAU
1. Mé dau

Thudc khang sinh va cac san pham duoc pham duge chiét xuit, tong hop dé we ché
va tiéu diét cac loai vi khuan c6 hai va cham séc strc khoe clia con ngudi ciing nhu dong
vat. Tuy nhién, hién nay mdét luong dugc phém khéng 16 duoc thai ra méi truong tu
nhién gdy 6 nhiém nghiém trong, dic biét 1a ngudn nude. Du lugng cac chat khang sinh,
khang viém & Viét Nam, mot nudc c6 mang ludi song, sudi, ao hd day dic va phong pha
v6i hinh thirc nudi trong thity san phd bién trong cic ao hd song sudi gy ra twong dbi
kho khin trong viéc loai bo chiing. Do con ngudi va dong vat chi co thé hap thu 30%
luong khang sinh nén phan 16n chat khang sinh bi dao thai ra ngoai (vi dy, thong qua
nude tiéu). Cac hop chat khang sinh nhu ciprofloxacin, norfloxacin, amoxicillin 1a cac
loai khang sinh thong dung, dugc st dung rong rai nhat hién nay va c6 ham luong l6n
tdn tai trong nudc thai ciia bénh vién va cac co sé cham soc suc khde ciia con nguoi.
Viéc tim ra mot loai véat liéu c¢6 kha nang xur 1y hi¢u qua céc loai duoc phém nay la diéu
can thiét va ¥ nghia cho ca khoa hoc va mdi truong séng ciia con nguoi.

Gan day, vat liéu khung co kim duoc biét dén 13 vat liéu c6 16 xbp méi v6i kha nhiéu
dac tinh tuyét voi nhu bé mat riéng 16n, hinh dang 16 Xép da dang, d6 bén cao. Vit lidu
khung co — kim (Metal-Organic Frameworks, MOF) la mét loai vat li¢u xép tinh thé
dugc hinh thanh bdi cac ion kim loai (metal nodes) lién két v6i cac phdi tir hitu co
(organic linkers) thong qua lién két phéi tri. Su két hop nay tao nén hinh dang ba chiéu
co do xép 16m, dién tich bé mit cao va kha nang diéu chinh céu trac linh hoat. Nho do,
MOF c6 thé xem 1a mot loai vat liéu tién tién nhat trong hoa hoc vat liéu hién dai. Dién
tich bé mit caia MOF c¢6 thé vuot quéa 6000 m*/g, cao hon nhiéu so véi céc vat liéu xép
truyén thong nhu zeolit hay than hoat tinh. Nho déc tinh nay, MOF da dugc nghién ctru
manh mé trong cac ing dung nhu tach — luu trir khi (CO2, H2, CH4), xtc tac di thé, hép
phu va giai phong duoc chét, cam bién hoa hoc, nang lwong, va nhiéu linh vuc khéc.

Trong nghién ctru nay, voi nd luc tim kiém mot loai vat liéu hép phu xur Iy du lugng
khang sinh, chiing t6i dung phuong phap thuy nhiét don gian dé téng hop MOF-235.
Vit li€u sau khi tao thanh dugc nghién ctru boi cac dac trung XRD, SEM, BET va kha

nang hap phu cac loai dugc pham trong nudc.



Su ¢6 mat ciia cac nhom chirc & bé mat s& lam tang dac tinh hép phu. Bén canh do
con co cac tuong tac gitta nhém —CH trén cac vong thom cua khung co kim véi céac
nguyén tir O ciia khang sinh. Cac lién két ndy cing véi thé tich 16 xSp khd 16n cia vat
lidu trién vong s& 1a mot budc tién trong kha nang hip phu xir Iy du luong dwoc pham

gdy 0 nhiem.

Hinh 1. Céu tric phan tir cta ciprofloxacin (CIP), norfloxacin (NOR) va
amoxicillin (AMX).

2. Muc tiéu nghién ctru
- Nghién ciru quy trinh tong hop vat liéu khung co kim MOF-235 (Fe).
- Khao sat kha ning hip phu cta vat liéu khung co kim MOF-235 (Fe) ddi voi mot sb

loai khang sinh hién nay.



3

- Déng gop vao su phat trién vé hudng nghién ctru vé hap phu 1am sach du lwong khang

sinh trong nudc trong cong dong nghién ciru vé khoa hoc vat liéu ¢ Viét Nam.

MOF-235 (Fe)

Nutdc 0 nhiém duge phim Nurfe sau xir Iy

Hinh 2. M6 hinh xir Iy nudc 6 nhiém bang MOF-235

2. Cach tiép can

Pé tai tiép can nhiing van dé nghién ciru tir nhiéu goc do sau:
- Tim hiéu nhiing tai liéu khoa hoc trong va ngoai nudc lién quan dén vat liéu khung co
kim: quy trinh ché tao, tinh chit cua vat liéu va céc ung dung ctia n6 cho doi séng hién
nay.
- Pua ra cac phuong phap kha thi dé c6 thé thuc hién duoc trong diéu kién cta pham vi

de tai.

3. Pdi twong va pham vi nghién ciru
Pbi twong nghién ctru ciia dé tai 1a vat liéu MOF-235 va kha ning hap phu caa né.
Trong pham vi dé tai, chung toi tong hop vat liéu MOF-235 (Fe) bang phuong phap
thuy nhiét, nghién ciru kha niang hap phu mot s ho khang sinh gdy 6 nhiém
(ciprofloxacin, norfloxacin, amoxicillin) ctia vat liéu khung co kim MOF-235. Dé tai
thuc hién trong thoi gian 12 thang tai Truong Pai hoc Su pham K§ thuat — Pai hoc Pa
Nang.



4. Phuwong phap nghién ctru

- Phuong phép tong hop vat liéu: sir dung phuong phép thiy nhiét don gian va it ton
kém dé tong hop vit lidu

- Phwong phap Phuong phap khao sat cac dic tinh cta vat liéu gdm c6: SEM, XRD,
BET.

- Phwong phap nghién ctru hdp phu.

5. N¢i dung nghién ctru

Céc no6i dung chinh trong dé tai:

-Nbi dung 1: Tong quan tai liéu, khao sat va tim phuong phap phu hop va hiéu qua
dé tong hop vat lieu MOF-235. Vat liéu sau khi tong hop c6 chat lugng cao véi day du
cac uu diém cua céc loai vat liéu MOF.

-Noi dung 2: Xac dinh céac dac trung ly hoa cua vat liéu téng hop duoc.

-Nbi dung 3: Panh gia kha ning hap phu cta vat liéu d6i v6i cac chit duoc phadm muc
tiéu. Tinh toan xac dinh, thanh phan, liéu luong chat hap phu t6i wu cho qué trinh hap
phu bang cach thay ddi cac diéu kién thi nghiém.

-Nbi dung 4: Khao sat kha nang giai hap, kha ning thu hoi, tai sinh va tai hip phu ciia

vat liéu.



CHUONG 1. TONG QUAN LY THUYET

1.1. Téng quan Iy thuyét va sw cin thiét tién hanh nghién ciru
1.1.1. Tong quan vé MOF

Vit li¢u khung htru co kim loai (MOF-Metal Organic Frameworks) 1a mot loai vat
lidu c6 cdu trac tinh thé dic biét, duoc tao thanh tir sy két hop giita cac ion kim loai va
cac cau ndi hitu co.

Véi cau tric dic biét, MOF c6 tinh chat da dang va (mg dung rong trong nhiéu linh
vuc nhu luu trir va phan tach khi, xur Iy nudc, dién tr va nang lugng. Do d6, MOF dang
nhan dugc sy quan tam rat nhiéu tir cac nha khoa hoc nghién curu vat liéu. Cac thap ky
gan day di co nhiing budc tién manh mé cia MOF, lién quan dén qué trinh tong hop,
dac trung va ing dung.

Sy két hop giita cac tAm kim loai va ciu ndi hiru co da hinh thanh nhiéu dang hinh
hoc khac nhau danh dau mot thanh tyu quan trong trong linh vuc hoa hoc va phat trién
nén tang cho viéc xay dung MOF. Nho vao do xdp siéu cao va tinh ning c6 thé diéu
chinh, MOF ting dung trong nhiéu linh vic nhu xtc tdc cam bién y hoc, luu trit ning
lugng hip phu va phan tach khi.[2]

C6 nhiéu phuong phap dé téng hop MOF, vi du phuong phap nhiét dung méi/thuy
nhiét, dién hoa, phwong phap tong hop khong c6 dung méi nhu nghién co, phan huy
nhiét. Phuong phap nhiét dung méi thuong duge sir dung dé tong hop MOF.

Céc hop chit kim loai tién than va cac phdi tr ¢ ngudn gbc hitu co dugc hoa tan
trong cac dung moi nhu DMF, DEF, CF;COOH, ethanol va methanol, phdn trng xay ra
trong binh phan tng autoclave ¢ diéu kién 4p suat va nhiét d6 cao hon diém sdi ctia dung
moi. Khi str dung nuéde lam dung méi, qua trinh ndy c6 thé duoc goi 13 tong hop thuy
nhiét. Do qua trinh két tinh cham xay ra trong moi truong nhiét do va ap suit 1on, nhiéu
MOF khéc nhau ¢6 hinh thai xac dinh duoc tao ra bang phuong phap nay.

Tam kim loai can ¢6 kha nang tao lién két vai phéi ttr dé tao ra cAu trac MOF 6n dinh
va c6 tinh chat mong mudn. Mot sb kim loai phd bién duoc sir dung trong tong hop MOF
nhu Zn (Zinc), Cu (copper), Fe (iron) va Co (cobalt), tao ra cac MOF cau tric da dang
v6i cac tinh chat khac nhau. Kim loai chuyén tiép nhu Cr (crom), Mn (mangan) va Ni
(niken) c6 tinh chat hoa hoc da dang va c6 thé tham gia vao cac phan (mg héa hoc. Cac

loai kim loai lanthanide nhu Y (Yttrium) va Lu (Lutetium) c6 tinh chit dic biét, kha



ning tao ra cac MOF c6 tinh chit quang hoa. Kim loai kiém nhu Na (sodium), K
(potassium) va Li (lithium) thuong tao ra cac MOF c¢6 kha nang luu trit cac phan tir khi
nhu CO2 hoac CHa.

Céc loai kim loai d4t hiém nhu Ce (Cerium), Pr (Praseodymium) va Nd (neodymium)
cling c6 tinh chat dic biét va co thé tao ra cac MOF c6 tinh chét hap phu va tai st dung
kha tét. Kim loai quy nhu Pt (Platinum), Pd (Palladium) va Rh (Rhodium) tao ra MOF
dé ung dung quang hda hodc phan g xtc tac. Su lya chon tam kim loai phy thudc vao
muc tiéu ing dung cu thé va cu tric mong mubn dat duoc trong MOF, tinh chét 6n dinh
va kha nang chiu nhiét cuia MOF.

Cau nbi hitu co tao ra cac lién két giita nhitng ion kim loai dé hinh thanh mang luéi
lién két trong khung. Cac nghién ctru da chiing minh rang cau ndi hitu co ¢6 kha ning
anh huong dén hinh dang va tinh chat cia MOF. Cau ndi hiru co phéi ¢6 tinh tan trong
dung méi tong hop dé phan tmg véi ion kim loai. Pong thoi cau ndi hitu co ciing phai
c6 d6 bén va 6n dinh cao trong diéu kién tong hop va sir dung MOF. Dé tao lién két véi
cac tam kim loai thi cAu ndi hitu co phai ¢6 nhém chirc pht hop.[3]

Céc nhom cau ndi hitu co acid cacboxylic nhur acid benzoic, acid terephthalic va acid
isophthalic 13 nhitng phdi tir pho bién nhéat va di dugc st dung tong hop trong nhiéu
MOF khéc nhau, lién két gitta carboxylate va ion kim loai tao ra cac MOF c6 ciu tric
chic chin va 6n dinh. Cau ndi hitu co tir acid sulfonic nhu acid benzensulfonic va acid
dibenzensulfonic cling duoc str dung cho tong hop khung hitu co kim loai, thudng tao
ra cac MOF c¢6 tinh chét hoa hoc dic biét, ¢o ciu tric xép bén viing.[4]

MOF duoc hinh thanh tir cAu ndi hitu co nhém amin va nhém nitro ¢6 kha ning tao
lién két manh v&i céc ion kim loai nhd vao co ché cho va nhan dién tir cta cac nguyén
tr & nhom nay. MOF tir cau ndi hitu co véi cdu trac bipyridyl (CsHs-CsHs) hoic
terpyridyl thi tAm kim loai c6 kha ning tao lién két qua cac nhom pyridyl (-N=), tao ra
cac MOF c¢6 céu trac phirc hop va tinh chit quang héa. Di v6i cau ndi hitu co imidazole
va triazole 12 nhitng chat c6 thé tao lién két qua nhiéu nguyén tir cling c6 thé tao lién két
manh vai cac loai kim loai, tao ra cac MOF zeolitic imidazolate frameworks (ZIFs).[5]

CAu ndi hitu co anh huong kha 16n dén cau trac, kich thudc hat, tinh chat va hiéu suat
téng hop cia MOF. Viéc hiéu rd anh hudng cta lién két hitu co dé tong hop ra dugc
MOF c6 hiéu suit cao va tinh chon loc tét hon, mo ra nhiéu ing dung tiém ning trong

nhi€u linh vuc khoa hoc.



Trong qua trinh téng hop MOF, viéc lwa chon tién chat va diéu kién tong hop rat quan
trong dé dam bao chat lwong va hiéu suat cua san pham MOF. Can xé4c dinh céc thong
sd nhu nhiét do, ap suat, thoi gian téng hop va ty 16 chit tham gia phan tng, pH va xtc
tac cho phan tng dé dat duoc san phAm mong mudn.

Dung méi gitp hoa tan tat ca cac loai mudi kim loai va cac phdi tir hitu co trong qué
trinh tong hop MOF, tao ra mdi truong phan tng cho cc tic nhin twong tic véi nhau.
Dung moéi anh hudéng dén tinh chét cua san ph'flm MOF nhu ciu tric, kich thude hat,
dién tich bé mit va tinh chat héa hoc. Tuy nhién, viéc st dung dung moi cling c6 nhuoc
diém nhu chat thai nhidu, méi trudng va stc khoe con ngudi bi anh huong. Dung moi
thudng phai duoc loai bo hodc tai str dung sau qua trinh téng hop MOF diéu nay c6 thé
tang chi phi va tao ra quy trinh san xuat phic tap.[3]

Nhiéu nd luc nghién ctru dang ngay cang dugc kham pha, tim toi dé tim ra cac phuong
phap tong hop MOF khong sir dung hodc giam thiéu st dung dung moi nham giam tac
dong xau dén moi truong va tdi wu hoa tong hop, tao MOF. Trong qua trinh tong hop
MOF, nhiét d6 tac dong kha 16n dén toc d6 phan tng gitta phdi tir hitu co va tdm kim
loai, MOF c6 thé bi sup cAu tric hoac thay ddi céu tric & nhiét do cao. Ngoaira, can chu
y thém nhiét d6 thuong di kém voi ap suét va ca hai yéu té nay thudng dugc can nhic
cung nhau trong qué trinh téng hop MOF dé thu duoc san pham chat luong cao.[6]

Pong thoi, thoi gian phan tng anh hudng dén mirc do hoan thién cta qua trinh tong
hop, dinh hudng ciu trac, anh huong dén kiéu lién két cua phdi tir hitu co, s6 phdi tri
ctia ion kim loai trung tAm va tinh chét cia MOF.

Ngoai ra, qua trinh tong hop MOF con anh huéng cua pH dén sy hinh thanh lién két
gilta phéi tir va trung tAm kim loai. Néu pH khong duogc kiém soat k¥ ludng co thé dan
dén phan huy hodc thay d6i ciu trac cia MOF sau mot thoi gian. Do d6, kiém soat pH
= 7 trong qua trinh tong hop MOF la rat quan trong dé dam bao rang MOF duoc tao ra
c6 cAu trac va tinh chat dé c6 nhimng tmg dung cu thé.

Qua nhiing phan tich sy khac biét vé ciu tric khi thay doi thong sé phan ung nhu
nhiét d0, 4p suét, thoi gian tong hop va ty 1& chat tham gia phan tng cho thidy mbi diéu
kién phan (mg c6 anh hudng 16n dén céu trac hodc kich thudc cua khung hiru co kim
loai, khong c6 quy luat tong quat ndo cho viée lwa chon cac tham s bat ky cho qua trinh
tong hop MOF. Anh hudng cua cac tham sb s& khac nhau tiy thudc vao ban chat cua

kim loai va cau nbi hitu co tham gia vao qua trinh hinh thanh tinh thé. [7]



Mic du cac thong sé qua trinh va thanh phan c6 nhimg anh hudéng dén san phim
MOF, nhung thudng rat kho dé xac dinh vai tro thich hop cua dung méi, nhiét d6 va pH
cung nhau trong qua trinh tong hop. Day van 1a mét thach thirc 16n dbi véi viée xay dung
cac cAu trac theo dinh hudng mong mudn vi mdi yéu t6 c6 vai trd riéng trong viée tong

hop cac ciu trac MOF.[3]

1.1.2. Tong quan vé phwong phap thuy nhi¢t[8-10]

Phuong phap thuy nhiét (Hydrothermal method) 1a mét k¥ thuat téng hop vit liéu
trong mdi truong dung moi & nhiét do va ap suat cao, thuong duoc tién hanh trong cac
binh phan tng kin nhu autoclave c6 16t teflon. Day 1a phwong phap duoc st dung phd
bién trong téng hop vat liéu v co, nano oxit kim loai, zeolit, va dic biét 1a vat li¢u khung
co kim.

Trong tong hop vat liéu MOF, phuong phap thiy nhiét hodc dung moi hoa nhiét
(solvothermal) str dung cdc dung moi hitu co (DMF, ethanol, methanol...) ciing dugc
xép cung nhom vi nguyén tic hoat dong tuong tu.

* Nguyén 1y ctia phuong phap thuy nhiét dua trén cac yéu to:

- Dung méi (thuong 1a nude hodc dung méi phan cuc) khi dugc gia nhiét trong
moi truong kin sé tao ap sudt ty sinh (autogenous pressure), ting hé s6 hoa tan ctia nhiéu
chat ran, 1am thiic day qua trinh tinh thé hoa.

- Qua trinh nucleation va phat trién tinh thé: O nhiét d6 cao, cic ion hodc phéi tr
hoa tan manh hon, ddn dén sy hinh thanh mam tinh thé (nucleation) va su phat trién cau
trac tinh thé theo cac huéng dic trung. Nho vay, phuong phap nay thudng tao ra tinh
thé c6 do két tinh cao va hinh thai dong déu.

- M6i trudng kin han ché tap nhiém: thiét bi autoclave dam bao phan tmg dién ra
trong diéu kién: khong trao doi khi, tranh oxy héa-khir ngoai ¥ mudn, 6n dinh pH va
nong do ion.

*Uu diém cua phuong phap thiy nhiét
Phuong phép thiy nhiét ¢6 nhiéu tinh nang ni bat trong tong hop vat ligu tién tién:

Tao tinh thé chit luong cao, d6 két tinh tt.

- Diéu khién t6t kich thude va hinh thai hat (nano, micro) théng qua nhiét do, dung

moi, thoi gian phan Gng.

- Tuong thich voi nhiéu loai vat liéu kho tong hop bang phuong phap khac, nhu

oxit kim loai, MOF, vat liéu lai hitu co — v0 co.



- Nhiét d6 phan tng thip hon so v6i phwong phap rin nén sé& tiét kiém ning luong.
- Quy trinh don gian, dé m& rong quy mo.
Tuy vay, phuong phap nay van c6 khuyét diém nho:
Thoi gian phan Gmg kéo dai (tir vai gio dén vai ngay).
Can thiét bi chiu duoc ap suat cao.
Kho quan sat qua trinh két tinh dang dién ra.
Mot sé dung méi hiru co (DMF, DEF) ¢6 thé doc hai nén yéu cau xir 1y chét thai
kho khan.
* Ung dung cua phuong phap thuy nhiét
- Tao vat liéu nano
e Hat nano oxit kim loai: TiO2, ZnO, FesOa, CeOs-...
e Vat li¢u perovskite, spinel, ferrite...
« Tinh thé nano c6 hinh dang kiém soat: nanorod, nanowire, nanosheet.
- Ung dung trong san xuat ning luong
e Dién cyc cho pin lithium-ion va pin natri-ion: Téong hop LiFePOs, LiMn20s,
Na,CoO: bang thily nhiét tao hat tinh thé nho, phan bé tot, gitip ting toc do
sac/xa.
e Vit lidu quang xuc tac: ché tao TiOz, ZnO, g-CsNs dang 3D ding trong phan
huy chét hitu co hay tach nuéc tao He.
e Vit lidu siéu tu dién: Tao MnO:, NiC020s, CosO4 dang ciu triac nano xdp giup
tang dién tich bé mat.
Ung dung cho moi trudng
o Tao vatliéu hép phu: zeolite, molecular sieve, biochar bién tinh.
o Ché tao vat liéu xuc tac cho xir Iy nude va khi, vi du: FesOs, ZnFe:0a,
TiO2/graphene.
Ung dung trong hoa hoc — xuc tac
o Tao xuc tac oxit kim loai, xtc tac hd tro kim loai quy (Pt, Pd).
« Tong hop cau triic hollow, core—shell, hierarchical rat kho tao bang phwong phap
truyén thong.
Ung dung trong dién tir — quang hoc
« Tbng hop nano tinh thé ban din (CdS, PbS, ZnO) dung cho cam bién,
photodetector.
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Tao céac ciu tric perovskite oxide cho cam bién khi do nhay cao.

Ung dung trong y sinh

Téng hop hat nano sinh hoc: hydroxyapatite (HAp), ZnO, Fe;Os dung trong din
thudc, tao xuong hoac MRI.

Tao vt liéu ¢6 do tinh khiét cao va hinh dang kiém soat cho ung dung mo phong
xuong — rang.

Ung dung trong dia chat va mo phong khoang vat

Tai tao diéu kién hinh thanh khoéang vat tu nhién.

Tong hop zeolit va khoang silicat phuc vu nghién ctru dia hoa.

Ung dung dac biét trong téng hop vat licu MOF

Phuong phap thuy nhiét 12 k§ thuat pho bién nhét dé tong hgp MOF nho cac uwu diém:

Kiém soét diéu kién tao mam — phat trién tinh thé: tao MOF c6 d6 két tinh cao
Hoa tan tot cac phdi tir hitu co (nhu H.BDC, HsBTC),

Tao diéu kién thudn loi dé hinh thanh lién két phdi tri giira ion kim loai va ligand.

Nhiéu MOF noi tiéng nhu MOF-5, MIL-53, MIL-101, ZIF-8, UiO-66, MOF-235 déu

tig duogc tong hop thanh cong biang phuong phap nay.

1.1.3. Tong quan vé ho4 chit trong nghién ciru

* FeCls:[11, 12]

Tén hoa hoc: Sat(III) clorua, Ferric chloride

Cong thure hoa hoc: FeCls

La hop chit vo co cua sat ¢ trang thai oxy hoa +3

Tinh chét vat Iy:

Dang ran tinh thé: mau nau den, niu vang hodc tim tiy dang hydrat.
Piém noéng chay: 306 °C

Diém soi: 315 °C (phan hiy mot phan tao FeOCl).

Tinh hit Am manh: d& hap thu hoi nudc tir khong khi va chuyén thanh FeCls-6H.0
(mau vang).

Tan tot trong nudc, ethanol, methanol.

Dung dich c6 tinh axit (do thiy phan tao HC1 va Fe(OH)*").

Dung dich FeCls ddm dac c6 tinh an mon manh.

Tinh chat hoa hoc:
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Thuy phan

FeCl; thiy phan rit manh trong nuéc:

Fe¥*+3H,0—Fe(OH)3 | +3H"

— dung dich ¢6 tinh axit ro rét.
Phan tng oxi hoa — khu

La chét oxy hoa trung binh:

Fe*'+ e —Fe?*
C6 thé oxi héa iodide thanh iod:
2Fe¥*+ 217 —2Fe*+1»

Tao phtrc

Fe* tao nhiéu phirc bén:

Vi1 CI™ tao thanh [FeCla]~

Vi thiocyanate (SCN™) tao thanh phirc d6 mau [Fe(SCN)J** (dinh tinh
Fe’")

Phan ung véi kim loai
2FeClzt+Fe—3FeCly
Diéu ché

Oxi hod sat(Il) clorua (FeCls) thanh FeCls

Nguyén tic:

Fe?* bi oxi hoa thanh Fe** bang chit oxi hoa thich hop.

Moi truong ¢6 mat ion Cl- dé tao mudi FeCls.

Chét oxi hoa thudng duogc sir dung:
Cl2 (khi clo)
HCI1O4, HNOs hodc mot sb chit oxi hoa khac:

Phuong trinh tong quat:

2FeCl,+Cl,—2FeCl3

Oxi hod tryec tiép sat kim logi bang clo

Nguyén tac:
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o Sat kim loai phan tng v&i khi clo trong diéu kién thich hop tao ra sat(I1I) clorua.
Phan tng:
2Fe+3Cl,—2FeCl3

Hoa tan Fe:0s trong dung dich axit manh co tinh oxi hoad
Nguyén tic:
« Fe* trong oxit sat(Ill) dugc chuyén vao dung dich duéi dang ion Fe**.
« Ion CI" tir HCI tao mudi FeCls.
Phuong trinh minh hoa:

Fe2O3+6HClI—2FeCl3+3H20
Trong cong nghiép

Oxi hoa FeCl: bang Cla:
2FeCl+Cl,—2FeCl3
Trong phong thi nghiém
Hoa tan Fe hodc oxit st trong HCI1 v&i sy c6 mat chét oxi hoa.
e Ung dung:
Lam hoa chét trong nghién ctru, trong cong nghiép.

La chit xuc tic Lewis trong cic phan tmg hitu co: Friedel-Crafts alkylation/
acylation, halogen hoa, polymerization.

Ung dung trong tong hop vat liéu nano va MOF: FeCls thuong dung 1am ngudn
Fe* trong tong hop MIL-53(Fe), MIL-101(Fe), MOF-235... véi vai tro: cung cép ion
sit, tao lién két voi ligand hitu co (nhu terephthalic acid) dé hinh thanh khung kim loai-
hitu co, tao hat oxit sit: FeCls hydrolyze trong dung dich kiém tao Fe:0s, FesO4 ding
trong quang xuc tac, vt liéu tir, pin va cam bién.

Trong xur Iy nude: loai bo tap chét, phosphate, .... Tao Fe(OH)s keo tu, gitip loai
cac hat lo ltng.

Ung dung trong dién tir: an mon bang mach in (PCB): dung dich FeCls hoa tan
dong.

Ung dung ché tao myc, nhudm va xu Iy bé mat kim loai.
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Tac hai va an toan: tinh an mon: an mon da, mat, ho hap, ti€p xuc lau dai co thé

gay kich (mg, nhiém doc néu nudt hodc hit phai lau.

*Terephthalic (PTA):[13-15]

Tén hoa hoc: Axit terephthalic

Tén quéc té (IUPAC): Benzene-1,4-dicarboxylic acid
Cong thic hoa hoc: CsHa(CO2H):

Cong thuc phan tu: CsHeO4

La tinh thé trang, khong mui, tan kém trong H>O, tan gan nhu hoan toan trong
dung moi phan cyc: dimethyl sulfoxide (DMSO) hoac N,N-dimethylformamide
(DMF).

Tinh chat vat 1y va hoa hoc: c¢6 dang tinh thé mau trang, khéi lwong phan tir 1a
166,13g/mol, it tan trong nude (0.001 g/100 mL & 25°C), chiu nhiét tot. N6 c6

hai nhom carboxyl, c6 thé tham gia phan tng este hoa hoic amid hoa.
Piéu ché:
Oxy hod p-xylen bang oxy/khéng khi (quy mé cong nghiép — quy trinh Amoco)
Nguyén liéu: p-Xylene
Chét xtc tac: Hé cobalt-mangan—brom (Co-Mn—Br) hoa tan
Dung méi: Axit acetic
Diéu kién: Nhiét d6 & ap suat cao (100200 °C , vai chuc bar)

Co ché: Oxy ho4 tuan tu p-xylen — p-tolualdehyde — p-toluic acid — 4-carboxy

benzaldehyde — axit terephthalic.

San phém: PTA tho, sau d6 dugc hydro hoa tinh ché dé loai tap chét va tao thanh
4-carboxy benzaldehyde.

bic diém:
Hiéu suét cao, chi phi thap: chuan cong nghiép dé san xuat PET.
Phan g yéu cau kiém soat nhiét rat nghiém ngit.

Oxy hoad p-toluic acid hogc 4-carboxybenzaldehyde (4-CBA)

Phuong phép nay 1a mot phan ciia qué trinh tinh ché trong san xuat PTA.
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Céc tién chat oxy hoa trung gian duoc chuyén hoan toan thanh PTA bang:
- Oxy khong khi,
- Xtc tac kim loai chuyén tiép (Co, Mn),
- M6éi trudng axit acetic.
Ung dung: dung dé nang do tinh khiét PTA trong cac cong doan cudi.
Oxy hod cdc hop chdt para-alkylbenzen khdc
Hydrogen hoa p-xylene — para-cyclohexane
Sau d6 oxy hoa vong cyclohexane dé tao thanh PTA.
Tuy nhién chi phi va hiéu suat thap, khong duoc dung thuong mai.
Oxy hod bang xiic tdc di thé (heterogeneous catalysis)
Xic tac nano Co-Mn-O, Pt/C, Ru/C, Au-Pd,
Hé dung méi xanh hon thay thé acetic acid,
Oxy hoa trong diéu kién nhe hon.

Muc tiéu: cai thién hiéu suat/dd chon loc, gidm an mon va chét thai so v6i hé Co—
Mn—Br.
Phuong phap sinh hoc (bio-oxidation)
Mot sb cong trinh khao sat kha niang oxy hoa p-xylene bang enzyme oxygenase
tur vi sinh vat.
- Hiéu suit con thip va chua thé canh tranh céng nghiép.

- Hudng di trong “green chemistry”.

Téng hop tir CO:: Qua trinh carboxyl héa xuc tac kim loai quy
« Ung dung:

- Trong san xuat polymer: Polyester PET: Axit terephthalic phan tmg voi
ethylene glycol tao polyethylene terephthalate (PET), dung lam chai nhya, soi polyester,
phim nhuya.

- Ung dung trong san xuét Polybutylene terephthalate (PBT): polymer k¥

thuat nhiét déo chiu nhiét, cach dién.

- Ung dung trong tong hop vat liéu khung co-kim (MOF) tao cau tric 3D 6n



15

dinh, chiu nhiét va hoa chit tot. Tong hop TPA 14 ligand pho bién nhét trong MOF: gin
v6i ion kim loai (Fe*, Zn?, Cu?*, AI**...) dé tao cic MOF nhu MIL-53(Fe), MOF-5,
Ui0-66.

- Ung dung trong héa hitu co: tao din xuét este, amide va cac hop chat thom

khac. N6 con 1a nguyén liéu trong téng hop thude, hoa chét trung gian va nhya ki thuat.

- Ung dung trong y khoa: MOF tong hop tir terephthalic c6 thé dung luu trit

thudc, hap phu khi CO:, xuc tac.

Tac hai va an toan:
Terephthalic it doc, nhung tiép xuc ldu v6i bui ciia n6 c6 thé gay kich Gmg mit,
da, dudng ho hap. Khi bao quan phai kho rao, tranh am vi dé két tiia va giam do

tinh khiét.

*DMF:[13, 16]

Tén hoa hoc: N,N-Dimethylformamide (DMF)
Cong thure hoa hoc: HCON(CHzs):
Cong thuc phan tir: C;H/NO
Tinh chét vat Iy va hoa hoc:
La chat 1ong khong mau, khdi lwong phan tir 1a 73,09g/mol, diém sdi 1 153°C,
diém néng chay 1a -61°C.
N6 tan tdt trong H,O va da s6 cac dung méi phan cuc. N6 c6 kha ning phan cuc
manh, on dinh & nhiét 4o phong va phan huy ¢ 150°C trong diéu kién axit hodc
bazo manh.
Ung dung chu yéu trong tong hop vat liéu:

- Vat li¢u khung co-kim (MOF):
DMEF 1a dung méi phd bién nhat trong phuong phap solvothermal/hydrothermal
dé tong hgp MOF, no hoa tan ion kim loai (Fe**, Zn?*, Cu?*...) va ligand hitu co
(nhu axit terephthalic, fumaric, isophthalic), tao méi truong phan tng 6n dinh,
gitp tinh thé héa cham, hinh thanh MOF tinh thé chat lugng cao. DMF con c6
thé tré thanh déng dung moi, tham gia didu chinh kich thuéc 16, hinh dang tinh
thé MOF.
- Tong hop nanomaterial:

Hoa tan kim loai hodc hop chat hiru co dé tao oxide nanoparticles, quantum dots,
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carbon-based materials, n dinh hat nano, kiém soat kich thudc nhd kha nang
phéan cuc manh.

- Trong dién tir va polymer:

La dung mdi tot cho polymer hoa tan, nhu polyimide, PVP, PMMA. Ung dung
trong ché tao mang mong MOF/polymer hoic composite nanomaterial. N6 ¢6 thé
hoa tan cao ca hop chat hitu co va mudi vé co.

Téc hai va an toan

- DMF ddc hai khi tiép xuc 1au dai.
- N6 ¢6 thé hip thu qua da, c6 thé gay kich tng.

- Khi lam viéc véi no6 phai thuc hién trong ti huat va co trang bi bao ho thich hop.

* Ethanol: [17-19]

Tén goi: Ethanol, rugu etylic

Cong thue: C2HsOH hoac CHs—CH>—OH
Nhom chuce: Alcohol (ancol bac mot)
Tinh chat vat 1y:

Ethanol 13 chat 1ong trong suét, thom nhe, ¢6 vi cay. Ethanol c6 khéi luong phan

tir 14 46,07g/ml, c6 khdi lugng riéng 0,789g/ml & 15°C.

N6 dé bay hot va s61 ¢ 78,3 °C, hoa ran & -114°C. N6 ¢6 kha nang tan vo han
trong nudc nhd lién két hydro va cuc ky dé chay cho ngon lira mau xanh.
Tinh chat hoa hoc
- Phan tng v6i kim loai kiém R: tao mudi va giai phong H,
C>HsOH + R - C;H50R + H»

- Phan tng oxi hoa:
Oxi héa nhe tao acetaldehyde (CH:CHO)
Oxi héa manh tao thanh axit axetic (CH;:COOH)
- Phan tng este hoa véi axit cacboxylic

C,HsOH + RCOOH - RCOOC,Hs + H,0

- Phan tng chay
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Ethanol chdy hoan toan: C;HsOH+30,—2CO2+3H.0
e Dibu ché ethanol
Lén men sinh hoc
Nguyén tic:
Chuyén héa duong thanh ethanol nhd enzyme zymase ciia nAm men.
Ngudn nguyén liéu:

DPuong don (glucose, fructose)

Tinh bdt (ngd, sin, lia mi...) sau thity phan enzyme

Xenluloza sau xir 1y tién xit 1y — bioethanol

Pic diém:

Hiéu suit phu thudc vao ngudn dudng va ching ndm men

San pham thudng chira nudc nén can chung cit va tach azeotrope.

Uu diém: tai tao, chi phi thap.

Nhuoc: toc d6 cham, kho dat do tinh khiét cao ma khong qua tach nudc.
Hydrat héa ethylene (phwong phdp c¢éng nghiép 16n nhat hién nay)
Nguyén tic:

Ethylene (C2Ha4) cOng nudce tao thanh ethanol.

Hai dang:
Hydrat héa tryc tiép:

- Xdc tac acid ran (phosphoric trén chat mang)

- Ap suét & nhiét do cao
Hydrat hoa gian tiép (lich st):

- Ethylene + H.SO4 — ethyl hydrogen sulfate
- Thuy phan — ethanol

It dung vi an mon va 6 nhiém.

bac diém: Hi¢u suat cao, phu hop noi nguon ethylene tir cracking dau mo doéi dao.

Giam nhom carbonyl
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Mot s6 hop chat c6 nhém —C=0 cé thé bi ki thanh ethanol, vi du:

Acetaldehyde — ethanol (bing cac chét khir trong cong nghiép hodc xtc tac kim

loai).

Phan Gmg hydrogen héa aldehyde trén Ni, Cu, Pt... (trong nghién ctru va san xuat

hoa chét trung gian).

Day 14 co so hoa hitu co nhung khéng dung dé san xuét ethanol sb lugng 16n vi chi
phi cao.

Chuyén héa sinh hoc tién tién
Nguén: rom ra, ba mia, lignocellulose, tao.
Quy trinh khoa hoc:
Tién xu 1y vat liéu soi — thiy phan enzyme — dudng don — 1én men — ethanol.

Dung enzyme cellulase, hemicellulase, hodc nam men.

Xuc tac tw CO: va H:
CO: + Hz — ethanol bang xuc tac kim loai (Cu—Zn—Zr, Rh—Co, Pd-Ag...)

Phén tmg gdm cac bude trung gian: CO2 — CO — Cz san pham — ethanol

Téng hop tir syngas (CO + Hz) — phwong phdp Fischer—Tropsch chon loc
C6 thé tong hop hdn hop ruou bac thip, trong d6 c6 ethanol, bang xtc tac:
MoS: bién tinh,
Xuc tac kim loai chuyén tiép.

Khéng tao ethanol tinh khiét, chu yéu dung cho hdn hop higher alcohols.

Phuwong phap hoa sinh dién hoa (electrobiocatalysis
Két hop enzyme khir CO: va dién hoa dé tao ethanol.
Hiéu suit con thip
Hudng dén san xuat “e-fuel”.
e Ung dung cua ethanol

Lam dung méi: dung trong tong hop hitu co va dung méi cho dugc pham, tinh dau,

sac ky, chat mau.

Trong y té: 1am thudc sat tring 70% (phd bién nhat) va chat bao quan sinh hoc.
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Ung dung trong nhién liéu — niang lugng: ethanol nhién liéu (bioethanol) tron véi

xang (ES5, E10...): nhién li¢u chay sach, gidm khi thai CO va hydrocacbon chua chay.
Cong nghiép hoa chat: 1am nguyén liéu san xuit ethyl acetate, etyl clorua, etylamin,
axit axetic, dung trong cong nghiép son, myc in, my pham.
Ung dung trong thyc pham: thanh phan ctia 6 udng c6 con (bia, ruou vang, ruou

manh), st dung trong ché bién thuc an,....
e T4ac hai va an toan:
Ethanol d& chay, phai bao quan noi thodng, tranh ngudn nhiét.
Hit hoi nhiéu gy cho4ng, dau dau.
Udng véi luong 16n gay doc cho gan, than kinh.

O ndng do cao co thé gay bong da.

1.1.4. Tong quan vé phwong phap hap phu[20-22]

Hap phu 13 qua trinh luu trir cic chat trén bé mit phan cach giita cac pha (khi-
ran, ran — 10ng, 1ong — khi va 1dng - 16ng). Céc chat c6 bé mit ma tai d6 co xay ra qua
trinh hdp phu, d6 goi 1a chat hap phuy; con chat duoc tich lily trén bé mit goi 13 chat bi
hap phu. Nguoc lai, qua trinh chat bi hap phu roi khoi bé mat dugc goi 1a su giai hap
phu.

Qua trinh hép phu phu thudc vao: tinh chit bé mat, tinh chon loc, phu thudc vao
néng do va ap suét, phu thudc vao nhiét do.

Hép phu x4y ra trén bé mit phan cach pha nén dién tich bé mit cang 16n thi kha
nang hap phu sé& cang cao.

Tinh chit chon loc cua qua trinh hip phu khong dién ra dong déu, né phu thudc
vao ban chét hoa hoc cua chat bi hép phu, cAu trac va tinh chat bé mat ctia chat hép phu,

kich thudc phan tr, luc tuong tac.
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Hinh 1.1. Hinh minh hoa qua trinh hap phu

Tuy theo hé: véi hé ran — khi thi lvong khi bi hap phu phu thudc vao ap suét; véi

hé ran — 16ng thi lugng chét bi hap phu s& phu thudc vao nong do cua dung dich.

*Phu thudc vao luc tuong tac gitta chat hap phu véi chét bi hip phu s& phan biét

hai loai: hép phu vat li va hép phu hoa hoc.

Bang 1.1. So sanh hép phu vat 1i va hoa hoc

STT

Hép phu Vat li

Hap phu hoa hoc

Ban chat tuong tac

Luc Van der Waals, luc tinh

dién, tuong tac yéu

Tao lién két hoa hoc

Do bén lién két

Yéu, dé tach ra

Manh, bén viing

Tinh chon loc

Thép, it chon loc

Cao, phu thudc cau tric va ban

chit hoa hoc

thap

Nhiét hap phu Thap (20-40 kJ/mol) Cao (80—400 kJ/mol)
S6 16p Nhiéu 16p (da 16p) Thuong chi mot 16p (don 16p)
-, Thap, kho giai hap hoic can
Tinh thuan nghich | Cao, dé giai hap .
nhiét do cao
Thfip, xdy ra manh ¢ nhiét dd | Cao, can nang lugng dé hinh
Nhiét do thich hop

thanh lién két
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, Cham hon, do can ning luong
Tdoc do qua trinh Nhanh
hoat hoa

Sy thay ddi bé mit | Khong lam thay d6i tinh chat | C6 thé lam thay d6i cau truc bé

hap phu bé mit mit do tao lién két

Qua trinh hép phu vat 1i dugc tao ra boi luc van der Waals (Luc Van der Waals
1a tong hop cua cac loai luc tinh dién yéu giira cdc phan tir hodc nguyén tir khong lién
két) nhung qué trinh hép phu hoa hoc thi duoc tao ra nho lyc lién két hoa hoc.

Hap phu vat 1i 12 phuong phap pho bién trong xir Iy chat thai, dic biét véi nude
thai va khi thai c6 chtra cac chat 6 nhiém ¢ ndéng d6 thap. Qua trinh nay dua trén viée
cac chat 6 nhidm bi giit lai trén bé mit cta vat liéu hap phu (nhu than hoat tinh, zeolit,
silica gel, polymer hép phu...).

Vai tro hap phu trong xtr Iy tig loai chit thai duoc dung dé loai bo: thube nhudm,
kim loai ning, chat hitu co kho phan huay, phenol, thudc trir sau, amoni, phosphate (bang
vat liéu chuyén dung) va than hoat tinh 1a dugc dung rong rai nhat.

Hap phu hod hoc 14 qua trinh trong d6 chat bi hip phu tao lién két hoa hoc (lién
két cong hoa tri hodc ion) voi bé mit cta chat hap phu. Pay 1a dang hap phu c6 tinh

chon lgc cao va chi xay ra khi c6 sy tuong tdc hoa hoc ddc biét gitra hai pha.

90
S o oo 0y

Physical adsorption Chemical adsorption
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b

Binding sﬂe

i S

Subslae
Physisorpton Chemisorpion

Hinh 1.2 a,b. Hinh minh hoa hip phu vat li va hip phu hod hoc
Pic diém cua qua trinh hip phu hoa hoc:
Tao lién két hoa hoc bén virng. Qua trinh hap phy xdy ra néu c6 cac lién két hoa
hoc gitra chat hip phu va chét bi hap phu.
C6 tinh chon loc cao: chi xay ra néu bé mat va phan tir phit hop vé cau triic va
nang luong.
Thuong 14 don 16p: mdi vi tri bé mat chi lién két voi mot phén ti.
Téc d6 cham hon vi can nang luong hoat hoa dé hinh thanh lién két.
Kho dao nguoc vi giai hép phu khoé hoac can nhiét dd cao.
Nhiét toa 16n (do tao lién két hoa hoc). Hip phu hoa hoc 1a qua trinh téa nhiét

nhung qua trinh xay ra chdm & nhiét do rat thap.

Ap suit cao thuc ddy qué trinh hap phu hoa hoc.

Su hip phu héa hoc ting 1én khi dién tich bé mit cang ting.

Sy hinh thanh lién két hoa hoc nén entanpi cia qua trinh hap phu hoa hoc cao.

* Pong hoc qué trinh hap phy

Pong hoc clia qué trinh xay ra theo cac giai doan lién tiép nhau:

- C4c chat bi hap phu di chuyén dén bé mit: qua trinh khuéch tan trong dung dich.
- Phan ttr chat bi hdp phu chuyén dong dén bé mit ngoai ctia chat hip phu chira

cac hé mao quan: giai doan khuéch tan mang.

- Chét bi hap phu di chuyén vao trong hé mao quan: qua trinh khuéch tan.
- Céc phén tir dugc gin vao bé mit chat hap phu: qua trinh hip phuy.
Mot sb vi du ctia qué trinh hap phu:
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e Su hfip phu Oz hodc CO lén bé mat kim loai xtic tac (N1, Pt).
« Hap phu H: 1én bé mit kim loai va phén ly thanh He.

. Hfip phu ion kim loai Ién vat liéu bién tinh béng nhom chirc hoa hoc.

1.1.5. Sw can thiét tién hanh nghién ctru

Viét Nam 13 nudc c6 nhiéu song ngoi va da dang cac hoat dong nuéi trong thity san,
nén viéc t6n luu khang sinh trong ao hd, song sudi gy ra nhiéu kho khan cho qua trinh
loai bo chiing. [23] Do con nguoi ciing nhu dong vat kha nang hap thu 30% luong khang
sinh nén phan 16n chat khang sinh bi dao thai ra ngoai (vi du, thong qua nudc tiéu). [24]

Viéc dung nhiéu khang sinh véi lugng 16n trong chin nudi va viée ding no trong viée
chita va tri bénh & ngudi da 1am khang sinh trong nguén nudc thai ting cao, nudc ao ho
song sudi ngay cang tang 1én, tir viéc d6 gdy ra nguy co rat 16n cho ngudn nude.[25, 26]
Hién trang ndy anh huéng dang ké dén hé sinh thai thily sinh va lam giam manh kha
ning xuat khau thuy hai san sang cac thi truong qudc té, ddng thoi gy tac dong xau dén
sttc khoe con nguoi khi tiéu thy cac san pham chira du luong khang sinh.

Bén canh d6, nudc thai do nganh cong nghiép duoc pham tao ra ciing c6 chira mot
luong 16n chét khang sinh.[27] DPac biét, do hoat tinh khang khuén va cac nhom chirc
nang cia chung, sy c6 mat ciia cac hop chat khang sinh di & nong do thap ciing ¢ thé
anh huong 16n theo xu hudng xau dén ngudi va vat, bao gdm doc tinh cap tinh va mén
tinh cong véi su c6 mat cac siéu vi khuan khang khang sinh.[28]

Céc khang sinh ho fluoroquinolones nhu Ciprofloxacin (CIP), Norfloxacin (NOR) va
Amoxicillin (AMX)... la cac loai khang sinh dugc xép hang tiéu thu nhiéu nhit & Viét
Nam ciing nhu trén thé gi6i.[29, 30] Két qua khao sat cho thay tat ca cac song hd 16n &
Ha Noi nhu song T6 Lich, séng Hong, ho Tay, hd Hoan Kiém. .. déu chira mot du luong
16n céc loai khang sinh nay v&i ham luong trung binh khoang 7800 ng/L.[31]

CIP va NOR 14 hai trong nhitng fluoroquinolones hang dau duoc lira chon va ciing 1a
khang sinh hoa tri liéu dugce dung phd bién trén toan cau.[32] CIP hoat dong bang cach
ngin chin su sao chép té bao cua vi khudn va tir 46 pha hoai su sinh sbi cta ching.
Trong nudc thai bénh vién, nguoi ta da do duge CIP & cac néng do tur 2,45 x 104 mg/L,
6,3 x 104 mg/L va tir 7,0 x 104 dén 0,1245 mg/L. Nong d6 ctia CIP trong nudc bé mit
trén toan cau dugc bao cdo nam trong khoang 0,0018 nmol/L va cao nhét 1a 19 617

nmol/L.[33] NOR, mét loai khang sinh fluoroquinolone phé rong, dugc ké don rong rii
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trong y hoc vi hiéu qua diéu trj va doc tinh thap. Hon nita, d6 hoa tan trong nudc cao va
d6 6n dinh hoa hoc khién n6 khong thich hop véi cc qua trinh xir Iy nude thai vé sinh
hoc va vt li truyén thdng.[34] Nong do trong mdi truong duoc béo cao dao dong tir <
0,1 dén > 10 pg/L trong nudc mit va 1én t6i 100 pg/L trong nude thai bénh vién chua
qua xtr 1y.[35] Ngay ca & mirc vét, vi du <1 pg/L, NOR c6 thé pha v& hé sinh thai dudi
nuéc va day nhanh qua trinh phét trién cia cac loai vi khuan khang khang sinh[36].
Nhiing lo ngai ny d thiic day viéc tim kiém cac cong nghé xir 1y tién tién c6 kha ning
loai béd mot cach chon loc va hiéu qua cac chét gay 6 nhiém nhu NOR ra khéi nudc.

Amoxicillin (AMX) 13 cac khang sinh ban tong hop penicillin (khang sinh beta -
lactam) c6 muc tiéu thu cao.[37] AMX dugc str dung nhu mot loai thudc chita trj nhiém
trung, nhiém khuan do vi khuan cho ca nguoi va vat.

Mot vai khao sat cho thdy sy ¢ mat cia AMX trong khoang ng/L dén mg/L trong
nudc thai sinh hoat va cong nghiép. AMX rat hiru ich trong viéc diéu tri cac bénh nhiém
trung ctia ca vi khuan gram-am va gram-duong va thuong dugc dung két hop voi
sulbactam, mot chat trc ché manh va dic hiéu cao ddi voi b-lactamase.[3 8] Trong do,
lidu lwvong AMX diéu tri 1a 1,5-12 g/ngdy d6i véi ngudi 16n va 150 mg/kg/ngay ddi véi
tré em. Sau khi st dung thudc nay, nong d6 cia AMX trong huyét thanh chii yéu phy
thudc vao tudi ngudi bénh. Pbi voi nguoi 16n (tir 20 dén 65 tudi) da duoc ding 2 g
AMX, ndng d6 tdi da do duogc 1a khoang 80—110 mg/mL.[39] Trong khi véi tré nho (tir
1 dén 12 tudi), lidu 40-80 mg/kg ctr sau 6 gid.[40]

Mic du c¢6 doc tinh thip va thudng ton tai trong méi trudng nudce & ndng do kha thap,
nhung su ¢6 mit ciia vi khuan va gen khang khang sinh dang 1a nguy co hang dau can
duoc xem xét. Hon nira, do kha nang chiu Itra sinh hoc, cac loai khang sinh nay khong
thé dugc loai bd mot cach hidu qua trong cac khu xir 1y nudc thai tai ¢ thi (WWTP) qua
cac quy trinh xtr Iy nudc thai thong thuong,[41] va tham chi WWTP giup thic day su
lan truyén ciing nhu sy 1ay lan cua céc vi sinh vat khang thudc.

CIP, NOR va AMX ciing giéng nhu céc loai khang sinh khac c6 thé bi dong lai trong
ban than sinh vAt, tao ra mdi nguy hai nghiém trong dén stc khoe néu du luong qua 16n.
Vi vay, voi ndng d6 cling nhu kha nang 6n dinh cao ciia ching trong méi truong nudc
s€ gay doc cho h¢ sinh thai, viéc loai bo hi¢u qua cac loai khang sinh nay ra khoi nguén

nuée 13 can thiét. [42]
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Ngay nay, c6 nhiéu cach, bién phap dé tach loai cic chit khang sinh giy 6 nhiém
ngudn nudc, bao gdm phan huy sinh hoc, qua trinh loc nano, qua trinh oxy hoéa nang cao
(AOP), quang xuc tac, tham thau nguoc (RO), ozon hoa, va hip phu.[43] Trong d6 hip
phu 14 phuong phap hiéu qua trong viéc tach loai cac cht 6 nhiém tir nude thai cong
nghiép va nudc bi 6 nhidém, nhd wu diém nhu hiéu qua cao, tién hanh don gian va c6 thé
tach loai cac chat 6 nhidm v&i ham luong khac nhau va giai hip duoc gan nhu hoan
toan.[44] Tuy nhién, dé trién khai trong thyc té, cAn nghién ciru va lya chon cac chat hip
phu co6 hiéu suit cao.

Hién nay, mot sé chat hip phu khic nhau di duoc dung dé hap phu chét khéng sinh
trong nudc bao gém than hoat tinh (AC),[45] organoclay, graphene oxide tir tinh, 6ng
nano cacbon, hat nano sat khong hoa tri, va polymer.[46] Tuy nhién, nhitng hap phu nay
khong du hidu qua, do chon loc thap do thiéu cac nhom chirc can thiét dé “bat giir” cac

phan tr khang sinh gdy 6 nhiém.
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Health Risk

Occurrence

Resistance ~ Toxicity Allergy

Hinh 1.3. T4c hai cua khang sinh trong nuéc

Hién nay, MOF (Hinh 1.4) dugc xem nhu mot loai vat liéu xép thé hé méi v6i nhiéu
tiém nang tng dung trong cac linh vuc nhu hap phu, xtc tic, cam bién, mang loc, ciing
nhu van chuyén va luu trit thude....[3, 47] So vdi cac vat liéu x6p truyén thong, MOF
vuot troi nho mot loat wu diém nhu dién tich bé mit riéng 16n, 6 bén co hoc va nhiét
cao, kha nang diéu chinh kich thude va hinh dang 16 xép, cung sy da dang va linh hoat
trong cau triic.[48, 49] Nho nhiing dic tinh nay, MOF di duoc khai thac dé hip phu va
xtr 1y nhiéu loai khang sinh khac nhau. MOF-235 1a mét loai MOF dién hinh c¢6 cong
thitc héa hoc 13 Fe;O(1,4-BDC)3(DMF);][FeClsJ(DMF); [50] bao gdm céac chudi bat
dién FeO duoc két ndi voi cac anion benzen dicacboxylat, mot loai MOF, da thu hut rat

nhiéu sy cha y cta cac nha nghién ctru dé ing dung vao linh vuc hap phu khi, vi loai



27

terephthalate ndy s hitu kich thudc mao quan tuwong di 16n (26 va 30 A) cung dién tich
bé mat riéng vuot hon 1000 m?/g. Kha nang chiu nhiét tdt va chju 4m cao gitp vat liéu
nay thich ung linh hoat voi nhiéu diéu kién lam viéc khac nhau. Trudc thuc trang 6
nhiém ngudn nudc nghiém trong boi cac loai khang sinh & Viét Nam va trén thé gioi,
viéc tim ra mot giai phap hiéu qua nham xu 1y, loai bo du lugng khang sinh trong nudc
va han ché tinh trang khang khang sinh trd nén hét strc can thiét. Viéc phat trién cac vat
lidu hap phu dua trén nén tang khung co kim dé xtr Iy khang sinh trong nudc duoc xem

1a mot hudng nghién ctru day tiém nang.
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Hinh 1.4. Ciu trac mot s6 loai MOF thong dung.[3]
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1.2. Tinh hinh nghién citu trong va ngoai nwdéc

Nhitng nam trd lai day, nghién ctru vat li€u hép phu trén co s& vat liéu MOF va
MOF composite dé xtr 1y cac phan tir khang sinh ciing nhu cac san phdm phuc vu cho
strc khoe nguoi tiéu dung trong nude di nhan duoc nhidu su quan tim dic biét tir cong
ddng khoa hoc trén toan thé giéi. Nhiéu loai MOF khéac nhau nhu: MOF-545, MOF-5,
MOF-235, HKUST-1, ZIF-8, ZIF-67, CAU-1, MIL-101, MIL-53, UiO-66... da dugc
téng hop va st dung dé hap phu dugc pham. [51, 52]

Gan day, tac gia Fei Yu va cac cong su clia minh da tién hanh tong hop vat liéu
HKUST-1 nhiam phuc vu cho viéc hap phu Ciprofloxacin (CIP). Nhém tac gia di chira
rang cac hiéu ung tong hop gitta su tao phirc bé mat, lyc twong tac tinh dién cing voi
cac lién két hydro va lién két n-r 1a nguyén nhan chinh cho kha niang hap phu CIP cua
vat liéu HKUST-1. Tuy nhién, vi dién tich bé mat riéng han ché va hau nhu khong co
cic nhom chire trén bé mit, nén hiéu suit hép phu cua vat liéu nay kha théip.[52]

Moi day, Nada va cac cong su da tao ra dugc vat liu Zr-MOF-NH» béng phuong
phap phan ung trong diéu kién thuy nhiét don gian dé hap phu Ibuprofen va
Naproxen.[53]

Huan Yang va cac cong su da tong hop vat liéu Fe-ZIF-8 bang cach gan céac ion Fe
vao trong cau trac khung co kim cta ZIF-8 dé hap phu CIP. Sau khi pha tap Fe, cdu triic
khung ctia ZIF-8 van khong thay doi, trong khi qua trinh hap phu ctua CIP duoc ting 1én
dang ké va thoi gian can bang hap phu duoc rut ngan dang ké. Sy hip phu CIP trén Fe-
ZIF-8 phi hop véi mo hinh dang nhiét Freundlich va kha nang hap phu t6i da 1484
mg/L, cho thiy cac dic tinh cta hap phu hoa hoc va da 16p. Hiéu suat hap phu vuot troi
cua CIP c6 kha nang 16n 1a nho dién tich bé mit va thé tich 15 rong 1én tir vat liéu Fe-
ZIF-8 va cac hi¢u ung cong hudng bao gSm cac phtc dugc hinh thanh trén bé mat, luc
tuong tac tinh dién, twong tac m-m va lién két hydro (lién két H). Ngoai ra, mac du su
hién dién ciia cac ion dong ton tai (Na*, K¥, NOs~, SO4* va CI') biéu hién kha ning trc
ché dbi voi qua trinh hdp phu cia CIP, tuy nhién khong nén xem nhe kha ning hap phu
ctia Fe-ZIF-8 ddi véi ciprofloxacin. Nhitng dic diém vo song nay da ching minh trién
vong tuot sang cua Fe-ZIF-8 trong viéc x1r 1y ciprofloxacin tir nudc thai.[54]

Nhém nghién ctru ciia Xiaoyong Qian ciing da cong bd vé su hap phu ciia Zr-MOF

Ui0-66 dbi véi Amoxicillin (AMX) va su hinh thanh cia cac lién két hydro gitta cac
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nhém —NH; va —OH véi cac nguyén tdr O cia AMX (NH2(6+):--O(6-)AMX;
(AMX)O(8-):--H(8+)-0). Cac lién két nay dong vai tro quyét dinh cho kha ning hap
phu cua UiO-66 [60]. Xiaoyong Qian va nhoém cua minh da dua ra sy khac nhau kha
nang hap phu AMX ciia UiO-66-H, -NHa, -NO,, —CI. Két qué cho thdy NH,-Ui0-66 c6
hiéu suat hap phy 16n gap nhiéu 1an ddi v6i UiO-66-H, ~NO,, —Cl. Su ¢6 mit ctia nhém
chttc -NH; 14 nguyén nhén chinh cua hiéu suat hip phu AMX vuot trdi cia NH,-UiO-
66 so v&i cac UiO-66 khac.[54]

MIL-126 (Fe) da dugc tong hop thanh cong va cho thay duoc kha ning hip phu
tang so vo1 Piroxicam va Ketoprofen béi nhom nghién ctru ciia Chen. Nghién ctru cho
thdy duoc rang hiéu suit hip phu cao ctia MIL-126 1a do do x4p bén vitng cua nd, cdu
trac toi wu cling nhu su can bang tét clia cac twong tac cong hoa tri gitta MOF va chat
hap phu. Ngoai ra, d6 bén ciia MIL-126 cho phép chung c6 thé tai st dung sau nhiéu
vong lap hap phu ma khong lam giam dang ké hiéu suat hap phu, 1am rd gia tri tiém
ning cua vat liéu MOF trong qué trinh tim hudng giai quyét duoc pham va cac chit 6
nhiém hitu co khac tir méi truong.[55]

Mohammad Reza Ehsani va nhom ctia minh di nghién ctru qua trinh hap phu cta
MIL-53(Al) di v6i AMX. Cac thir nghiém cho qué trinh hap phu theo mé da duoc tién
hanh dé kiém tra sy anh hudng tir pH, cudng do ion, thoi gian phan Gmg, luong chat hap
phu cing v&i ndng d6 AMX lic dau. Pong hoc hdp phu chi ra ring qua trinh hip phu
tuong thich hon véi mé hinh dong hoc gia bac hai. Dit liéu hap phy can bang duoc khdp
t6t khi str dung mé hinh Langmuir. MIL-53(Al) thé hién kha ning hap phu bdo hoa tuyét
voi la 758,5 mg/g ¢ 303 K va pH = 7,5 £ 0,1, vuot troi hon tat ca cac chat hép phu géc
MOF d3 duoc bao céo trudc ddy. Hon nita, chat hap phu MIL-53(Al) c6 kha nang tai st
dung lai tot, do d6 kha nang hap phu giam nhe sau khi tai str dung trong bon chu ky.
Nhiitng két qua nay cho thay MIL-53(Al) s& 1a mot chat hap phy day htra hen cho viéc
hap phu AMX tir cac mdi trudng nude nham bao vé moi truong.[56]

Abazari va cong su da téng hop cac mau MOF, cu thé 1a cac vi mach, tAm nano va
mang nano MOF bang cic phuong phap khic nhau. Cac khang sinh ampicillin,
amoxicillin va cloxacillin da duoc hap phu béi cac vién nén MOF va chit keo tu & kich
thudc nanomet. Ty 1€ loai bo cac phan tr khang sinh trong cac dung dich amoxicillin,

ampicillin va cloxacillin (60 ppm) tuwong trng 1a 92,5; 88 va 89%.[57]
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MOF véi dién tich bé mit riéng 16n nén dugc nhiéu nha nghién ctru tong hop, bién
d6i va chirc hoa dé trg thanh loai vat liéu hap phu hiéu qua. Zhengjie Li va Xiangyu Guo
d3 1an luot chire hoa MIL-101 véi nhém chite phan cuc —SOsH dé ning cao kha ning
hép phu CIP va fluoroquinolone (FQ).[58, 59] Gan day, Fatemeh Ghiasi va nhém nghién
clru ctia minh d4 tong hop vat licu MIL101 (Cr)-OH/CS dé hap phu diphenhydramine
(DPH) va metronidazole (MNZ), két qua cho thdy MIL-101 sau khi chtrc hoa (-OH) ¢
kha nang hip phu tang cao so véi vat lidu ban dau cling nhur activated carbon (AC).[60]

MGi day, nhom nghién ctru cua Pisit Phayutcharoenkun va Junru Li d3 1an luot tong
hop MIL-53 (Al)/Biochar composite va Zn-MOF dé hap phu loai bo NOR trong moi
truong nude. Pisit Phayutcharoenkun di sir dung nhiéu cach dé danh gia cac dic tinh
cua vat liéu moi nhu TEM, SEM, mapping, EDS, FTIR, BET, TGA..... Vat liéu téng
hop c6 dién tich bé mat 16n (806 m?/g) cung 16 x6p trung binh, thic day hiéu qua viéc
khuéch tan chét bi hap phu va cai thién kha niang d6. O diéu kién t6i wu, vat lidu tong
hop dat dugc hi¢u suét hép phu toi da 1a 357 mg/g, vuot tro1 hon hau hét cac chét hép
phu khéng sinh da bao cdo. Hi¢u suit vuot troi nay duogc cho 1a nho su tich hop linh hoat
MIL-53(Al) véi carbon ¢6 d xdp trung binh tao diéu kién cho nhiéu co ché khac nhau,
gom c6 lyc hut tinh dién, lién két hydro, twong tac n—n va kha ning lap day 16 x6p.
Nhitng phat hién nay lam noi bat tiém ning caa MIL-53(Al), nhu vat liéu hap phu hiéu
qua ca vé chi phi, d6 bén ciing nhu hiéu suit cao vé6i tiém ning 10n trong viée giai quyét
nude thai bi 6 nhiém khang sinh vé&i nhiéu diéu kién moi truong khac nhau. [61]

Junru Li d3 tién hanh vé&i phuong phap thity nhiét dé tao ra vat liéu Ni@Zn-MOF
va hép phu NOR ¢ cac diéu kién khéac nhau. Két qua thuc nghiém 1a NOR c¢6 thé dugc
loai bé hi€u qua trong pham vi pH rong tir 3 dén 11, dat hiéu suit loai b toi da khoang
94% trong diéu kién hap phu tbi uu. Nghién ciru co ché hap phu cho thay hiéu suat hap
phu tét bat ngudn tir cac hiéu ing cong hudng tuong tac, bao gom lap day 16 réng, phirc
hop kim loai, Iyc hut tinh dién, lién két hydro va twong tac xép chong n-n. Pang chu ¥,
Ni@Zn-MOF con thé hién kha ning tai sinh va d6 on dinh dic biét, duy tri hiéu suét loai
b6 trén 60% ddi véi NOR sau ndm vong 1ap hap phu-giai hap lién tiép. Nghién ctru cho
thdy nanocomposite Ni@Zn-MOF duoc thiét ké c6 thé 1 vat liéu cé chirc nang tot tiém
ning dé loai bo cac chit gdy 6 nhiém khang sinh con sot lai trong nude thai thyc té. [62]

MOF-235 1a vit liéu duoc tao ra dau tién boi nhém nha khoa hoc ctiia O.M. Yaghi

nam 2005 va dén nay da dugc nhiéu trén thé gidi.
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Niam 2011, cac nha khoa hoc cia Enamul Haque dé sir dung MOF-235 dé hip phu
methyl orange va methylene blue trong méi truong nudc. MOF-235,
[Fe;O(terephthalate)3(DMF)s][FeCls] (DMF 1a viét tit cua N,N-dimethylformide), c6
kha ning tong hop tai nhiét d6 thip va trong thanh phan bao gdm cac cum FeO don ta
lién két kép. Khung co kim MOF-235 ¢6 dién tich duong (+1 trén mdi don vi cong thuec),
can bang v6i ion [FeCls]".[63] Nghién ctru cho thiy cac hat tinh thé MOF-235 c¢6 hiéu
sudt hap phu tot cac loai pham nhudm véi qua trinh hap phu dat cuc dai di véi methyl
orange va methylene blue tuan tw 13 477 va 187 mg/g. Két qua ndy cao hon nhiéu so véi
AC trong cung diéu kién thi nghiém. Su hap phu methyl orange va methylene blue boi
MOF-235 & nhiéu nhiét do khac nhau cho théy Sur hép phu la tu phat, thu nhiét va co thé
tang 1én khi giai hap nudc da hap phu trudc. Pong luc cia su hap phu methyl orange va
methylene blue trén MOF-235 chu yéu 1a do hiéu tmg entropy hon 1a su thay d6i
enthalpy. Viéc hap phu loai bé methyl orange va methylene blue rat dac biét béi vi viéc
cung luc thuc hién loai bo ca thudc nhudm cation va anion 1a diéu khong dé dang. Diéu
dang chu y 1a MOF-235 dé dang hap phu ca thuc nhudm cation va anion trong pha long
mic di MOF-235 hau nhu khong hap phu nito. Tir nghién ciru nay, c¢6 thé khang dinh
rang MOF-235 ¢ thé dugc dung dé hap phu va tach cac loai tap chat giy 6 nhiém trong
nudc.[64]

Niam 2012, MOF-235 duoc tiép tuc tong hop va sit dung dé hdp phu methane,
hydrogen and carbon dioxide b&i nhom nghién ctru cia Mansoor Anbia. Céc thi nghiém
dugc thuc hién ¢ 298 K va ap suét cao 1én tGi 25 bar. Két qua cho théy céc hat tinh thé
MOF-235 voi hé théng 10 xép day dac da hﬁp phu tdt cac loai khi vi hé s chon loc
cao. Thtr tu kha ning hap phu CHa, H> va CO2 dugc nghién ctru 1a CHs > Ha > COo.
MOF-235 cho thiy kha ning chon loc cao dbi véi CH4 so v6i COz (14,7) va Ha (8,3).
Gia tri d6 chon loc cao ctia CHa so v6i CO2 va Ha cho thdy ching c6 trién vong dugc st
dung lam vat liéu hap phu tiém ning cho qua trinh tach khi. [65]

Nhém nghién ctru ciia Kazhan Salem va Cheng-rui Xie da lan luot tong hop
MOF235-Zn composite va MOF-235 carbon hoa dé lan luot hip phu tetracycline va
methyl orange [76,77]. Ca hai nghién ctru déu dugc thuc hién mot cach ki ludng voi
nhiéu phuong phap danh gia dic trung khac nhau nhu SEM, EDS, FTIR, BET, TGA,
TEM... Nhém nghién ctru cua Kazhan Salem da khéo 1€o st dung phuong phap thuy
nhiét don gian dé tich hop cac ion kém vao bén trong céc hat tinh thé MOF-235 nhu mot
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loai chit b trg gitp ting cudng kha ning hip phu ciing nhu 1am giam thoi gian hip phu
ctia chiing. Piém nbi bat cta nghién ctru nay 1a viéc khao sat toan dién qua trinh loai bo
tetracycline baing MOF235-Zn trong cac diéu kién khac nhau nhu pH, nhiét do, thoi gian
va nong do tetracycline ban dau. Viéc toi wu hoa cac thong sb nay di dan dén viée xac
dinh cac diéu kién t6i wu dé loai bo tetracycline, ching minh tiém ning cia MOF235-
Zn nhu mot vat lidu c6 trién vong trong qua trinh xir Iy nude. Nghién ciru ndy dong thoi
trién vong trong su phat trién cua vt liéu nén MOF cho xir 1y moi truong ma con mang
lai nhirng kién thuc gia tri vé tong hop vt liéu hip phu hiéu qua dé giai quyét triét dé
cac duge pham 6 nhiém. [66]

Truong hop cia Cheng-rui Xie, chat hap phu cacbon c6 d6 xp cao, Fe@C-350, da
duogc tong hop thong qua qua trinh cacbon hoa truc tiép MOF-235 trong mdi truong khi
argon dé loai bo hiéu qua methyl orange khoi nuée thai. So véi MOF-235, Fe@C-350
van gitt nguyén cau tric vén c6 cia MOF-235 trong khi dién tich bé mat BET 16n hon
va 16 xp duoc ting 1én. Viéc ding Fe@C-350 1am chat hap phy trong qua trinh hap phu
methyl orange ching té kha nang hap phu dic biét trén pham vi pH rong v6i dung luong
hap phu tdi da dat dugc 13 1666,7 mg/g. Cac phén tich dang nhiét chi ra ring qué trinh
hap phu chul yéu dugc xac dinh boi hap phuy vat 1y don 16p. Cac nghién ctiru dong hoc vé
téc do qua trinh hap phy nhanh, duoc dic trung boi hang s6 toc do cao 13 0,025 g/mg.
Diéu nay c6 thé 1a do kich thudc 16 rong phit hop va nhiéu vi tri hip phu gop phan nang
cao hiéu qua cho viéc loai bé metyl da cam. Nghién ctru sau hon da xac nhan réng
Fe@C-350 van giir dugc hon 98% kha nang hdp phu ban du sau 10 chu ky tai sinh, qua
d6 khang dinh hip phu vt Iy 1a co ché co ban. Dua trén nhitng phat hién nay, c6 thé két
luan rang Fe@C-350 c6 tiém ning dang ké nhu mot tng ctr vién day htra hen cho viée
loai bo hiéu qua metyl da cam khoi nudc thai chira thubc nhuém. Tuy vay, van can co
cac nghién ctru khac hon nita va nhiéu hon nita dé chirng minh kha nang hap phu tot cta
no6 trong viéc loai bo nhiéu loai chat gay 6 nhiém hon, nhdm nang cao tic dong moi
truong va kha nang rng dung trong cong nghiép.[67]

Trén day 13 cac cong bd ctia cac nha khoa hoc trén thé gidi da tap trung nghién ctiru
sir dung vat liéu khung co kim trong viéc hap phu va lam sach nguén nudc khoi cac chat
khang sinh gy 6 nhiém. Piéu nay cho thy su quan tim cta cong déng khoa hoc toan
cau d6i vai linh vuc nay, dong thdi minh ching trién vong phat trién trong twong lai gan.

Diéu nay thoi thic cadc nha nghién ctru phai tiép tuc tim toi va nghién ctru dé dua ra
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nhiéu loai vat liéu c6 cac tinh chit vu viét hon dap tmg cic nhu cau trong x3 hoi ngay
nay.

Nghién ctru MOF tai Viét Nam di c6 nhiéu trién vong rd rét trong nhitng nim gan
day. Nghién ctru “Green synthesis of MOF-199 va khd ndang hdp phu dung méi hitu co”’
ctia Pham Thi Thu Hanh va Nguyén Thi Hoai Phuong (Vién Héa hoc va Vat liéu, Ha
N6i)[68] di thuc hién tong hgp MOF-199 bing phwong phap thin thién méi trudng (sir
dung nudc, ethanol va PEG) va khao sat kha niang hap phu cac dung méi bay hoi nhu
ethanol, acetone, benzene....

Mot sb nha khoa hoc tai Pai Hoc Nguyén Tat Thanh da téng hop va carbon hoa
mot s6 MOF nhu VNU-20, ZIF-8, ZIF-67, MOF-199 dé thir kha ning dung lam dién
cuc[69]: vi du cho siéu tu dién hodc dién hoa. Mot nhém nha nghién ctru tai BPH Bach
Khoa Ha Noi dé phat trién MOF hdn hop La-doped MIL-88B(Fe)-NH: dé quang xuc tac
khir Cr(VI) trong nude cho hiéu suat cao. Nhom ciia MSc. Nguyén B4 Manh (Vién Héa
hoc, Vién Han 1am Khoa hoc & Cong nghé) di nghién ctru vé phuong phap vi song
(microwave hydrothermal) dé rut ngan thoi gian tong hop MOF tir vai ngay xudng con
khoang 5-30 phut, dong thoi giam nhiét d6 dén 80-100°C.[70]

Huéng tng dung nhiéu trong nudc ta hién nay 13 xtr Iy méi trudng: nhiéu nghién
ctru tap trung vao hap phu nhuom (Congo Red), hap phu dung méi hitu co, khtr ion kim
loai (nhu Cr(VI)); Nang lugng & dién hda: carbon héa MOF dé 1am dién cuc, siéu tu
dién, hodc vat liéu dién hoa; Quang xuc tac: MOF véi ciu trac khuyét diém (defect) dé
phan huy chit 6 nhiém, thudc trir sdu; Lam cam bién hodc vat liéu phat quang: MOF-5
gin Eu dé phat huynh quang.

Tuy c6 nhiéu nhom nghién ciru tich cuc nhung quy mé nghién ciru MOF ¢ Viét
Nam van con han ché so v6i cac cudng qudc khoa hoc — cong nghé. Vi hiéu biét cua
chung t6i hién nay Viét Nam c6 rét it cong bd cuia cac nha khoa hoc vé tong hop vat liéu
MOF-235 va tmg dung dé hip phu cac du lwong chat khang sinh va cac chit khang viém
khong steroid trong méi trudng nude. Pidu nay thoi thuc chung t6i thuc hién nghién ctiru
vé linh vuc nay va téng hop ra loai vat liéu c6 do bén va kha nang hép phu lam sach cac

chét khéng sinh mdt cach tri¢t dé véi d6 chon loc cao.
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CHUONG 2. THUC NGHIEM TONG HQP VAT LIEU
VA Ki THUAT NGHIEN CUU

2.1. Ho4 chat, thiét bi
- Hoa chét duoc ding trong dé tai:
+ FeCl3.6H20 (99%, xuét xt: Trung Qudc)
+ Axit terephthalic (98%, xuét xt: Duc)
+ Ethanol (tuyét ddi, xuat x(r: Trung Qudc)
+ DMF (99,5%, xuat xt: Trung Qudc).
- Thiét bi str dung trong nghién ctru: Méay khuay tir, Teflon autoclave, tii sdy dbi luu
(Hinh 2.1, 2.2, 2.3).

Hinh 2.1. May khudy tir
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Hinh 2.2. Thiét bj sdy ddi luu

Hinh 2.3. Thiét bj teflon autoclave
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2.2. Téng hop vat liéu

MOF-235 dugc tong hop theo phuong phap thuy nhiét.[50] 0,33g FeCls.6H,O;
0,205g axit terephthalic dugc hoa tan 1an luot trong 30 mL ethanol va 30 mL DME,
khudy ¢ nhiét do phong trong 15 phat. Sau d6, 2 dung dich dugc tron vao nhau va tiép
tuc khudy trong 15 phut. Tiép theo, hdn hop phan Gng duoc cho vio trong teflon
autoclave, sau d6 dy nép kin va dwa vao 10 gia nhiét ddi luu & 80 °C, thoi gian 24 gio.
Tiép theo, mau chat ran dugc lam nguoi trong diéu kién tu nhién. B6t mau cam thu duoc
s& cho qua qua trinh loc va rira nhiéu 1an trong DMF va ethanol. sau ciing, mau sé& duoc

cho vao tu say ¢ 70 °C qua dém dé thu dugc MOF-235. Qué trinh tong hop dugc mé ta

trong Hinh 3.3.

EtOH, DMF 80°C, 24h

FeCl,.6H,0 Terephthalic acid MOF-235

Hinh 2.4. Tong hop vat liéu MOF-235

2.3. Cac ki thuat danh gia dic trung cia vat liéu[71, 72]

Phwong phdp nhiéu xa tia X (XRD)

XRD (X-ray Diffraction) 1a k¥ thuat phd bién dé xac dinh cdu trc tinh thé, thanh
phan pha, ciing nhu kich thuéc tinh thé ciia vat liéu ran. Nguyén 1y co ban dya trén sy
giao thoa cta tia X khi chiéu vao mit phang tinh thé: cac dinh nhiu xa chi xuét hién khi

thdéa man phuong trinh Bragg:
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2dsinf® = nA (2.1)

Trong d6: n 1a bac nhiéu xa

A la budc song bure xa tia X
d 1a khoang cach giita cic mit phang tinh thé
0 1a goc tdi cua tia X.

Phén tich dinh tinh gian d6 nhidu xa va ho so phd ciing nhu viée xac dinh thanh phan
pha dugc thyc hién bang chwong trinh PDXL Qualitative Analysis dya trén co sé dir
liéu ICDD (PDF 2015).

Céc thong sb ky thuat quan trong ctia may XRD thudng bao gom:

« Ngudn birc xa: thuong sir dung Cu-Ko hodc Cu-K§p.

« Dién thé gia téc va cuong d6 dong dién: xac dinh nang luong va cudng do chum

tia X.
« Khoang quét 20: pham vi goc quét dé ghi nhan cac dinh nhiéu xa.

o Tbc do quét: anh hudng dén do phan giai va chat lwong phd.

Phwong phdp kinh hién vi dién tir quét (SEM)

La k¥ thuat quan sat bé mit mau vat & d6 phong dai cao, cung cip hinh anh ba chiéu
v6i d0 phan giai tir nanomet dén micromet. Nguyén 1y hoat dong dua trén viéc chiéu
mot chum dién tur tdp trung vao bé mit mau. Khi cac electron tuong tac véi mau, ching
tao ra cac electron thir cép va electron phan xa, duoc thu thap bdi detector dé hinh thanh
hinh anh.

SEM cho phép xac dinh céc dac trung bé mit cua vat liéu, bao gém:

« Hinh thai bé mat: cau trac, kich thudc, hinh dang cac hat tinh thé.

« Kich thudc hat va phan bé: udc lugng duong kinh hat hodc cac 16 x6p.

e bo d@)ng nhat va tinh két tu cua cac hat.

« Thanh phan nguyén t6 (khi két hop EDS/EDX): xac dinh cic nguyén t6 c6 mat

trén bé mat mau.
Thiét bi SEM duoc st dung rong rai trong nghién ctru vat liéu nano, vat li€u hép
phu, va vat liéu khung co kim (MOFs), gitp danh gia truc quan cdu trac bé mit trude va

sau qua trinh xir 1y hodc hap phu.

Phwong phdp ding nhigt hip phu (BET)[73]
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La k¥ thuat pho bién dé xac dinh dién tich bé mit riéng, thé tich 18 xbp, va kich thudc
16 x6p cuia vat liéu ran x6p. Nguyén 1y dwa trén su hap phu khi (thudng 1a N2) 1én bé mit
mau & nhiét d6 thap (thuong ¢ 77 K), qua d6 ta thiét 1ap dudng cong dang nhiét hap phuy-
desorption.
Phuong phap BET cung cép thong tin quan trong vé:
o Dién tich bé mit riéng cta vat liéu, gitp danh gia kha ning hap phu.
o Thé tich 15 xbp va kich thuée 16 xdp, quan trong ddi véi vat liéu hp phu, xuc tac,
va vat liéu khung co kim (MOF).
o Phin loai mao quan theo dudng cong hap phu-desorption (microporous,
mesoporous, Macroporous).
Phuong phap BET la cong cu chuan trong nghién ctru vat lidu xdp, giup danh gia
truc quan hiéu qua hap phu va tiém niang tng dung trong xu 1y nudc, luu trit va van

chuyén phan t.

- Phwong phdp nghién civu hdp phu[74, 75]

La qua trinh danh gia kha ning loai bo cac chat hoa tan (nhu khang sinh, thudc
nhudm, hay cac chat 6 nhiém hitu co) khoi dung dich nhd hap phu.

T4t ca cac thyc nghiém lam trong binh nén 100 mL va thém 50 mL dwoc pham (10
mg/L) va 2 mg vat liéu MOF-235. Céac binh nén s& duoc lic 6n nhiét véi toc o 180
vong/pht trong thdi gian tir 0 dén 80 phut. Tiép dén, chat hap phu ldy ra bang mang loc
0,22 pum. Lugng dugc pham sét lai s& kiém tra béi thiét bi quang phd. Tét ca cac thi
nghiém hap phu déu duogc lap lai nhiéu lan.

Dung luong hap phu (q, mg/g) cia MOF sé& dugc tinh nhu sau (2.4):

(C, — CIV
T="m 4

Trong d6: C, va C. (mg/L) 1a ndng d6 dau va sau khi dat dén trang thai can bang cua
chat dugc pham trong dung dich.

V (L): thé tich chit dugc pham.
m (g): khéi lwong chat hip phuy.

Khi nghién ctru dong hoc cua qua trinh nay, thi nghi¢ém dugc thyc hién béng cach
thém 2 mg chat hap phu vao mdi binh chira 50 mL dung dich 10 mg/L chat dugc pham
(pH 7,0). Cac binh dugc lic voi toe d6 180 vong/phut & 25 °C trong cac thoi gian khac
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nhau, tir 0 dén 120 phut. Sau d6, cac mau dugc lay dé do ndng do. Dung lwong hap phu
thu dugc theo Eq (2.4). Sau do6 l1a phuong trinh dong hoc bac hai (phuong trinh (2.5))
[78, 79], mé hinh khuéch tan hat (phuong trinh (6)) [80] va m6 hinh khuéch tan mang
(phwong trinh (7)) [81] duoc st dung dé mé ta két qua thuc nghiém.

_ qakat
e = 1+q, kot (2.5)
q
g, = K;qt™ + C (2.7)

Trong d6, t: thoi gian hap phu (min)
qe: dung lugng hap phu cin bang (mg/g)
qe: dung lwong hap phu o t. (mg/g)
ki (1/h), k2 (g mg™ b)), ka (@ mg™” h*°) va kr (h!) 1an luot 14 hang s toc do
ctia md hinh dong hoc béc 1, bac 2, khuéch tan hat va khuéch tan mang. C 1 d6 day cua
16p ranh gidi va A4 1a hang s6 khuéch tan mang.

Pé nghién ctru cac dudng dang nhiét ndy, thi nghiém hip phu dugc tién hanh bing
cach cho 30 mL khang sinh v&i nong do 14 5 mg/L va 10 mg chat hip phu MOF-235 ¢
diéu kién phong, cho tat ca vao binh tam giac va dem di lac. Sau khi lac cac binh & 180
vong/phut & 25 °C trong 120 phit, cac mau duge ldy dé do nong do chat dugce pham con
lai trong dung dich. Dung luong hip phu dugc tinh theo cong thirc (2.1). Cac mé hinh:
Langmuir (2.8) [78, 80], Freundlich (2.9) [78, 80, 81]va Temkin (2.10) [81], dugc dung

dé tinh toan cac két qua thuc nghiém.

€ G 1

g Omax TmaxKL (28)
1

Ing, = ;Iﬂ C, + InKg (2.9)

qe = KrlnC, + Krinf (2.10)

Céc vu diém cta phuong phap nghién ctru hap phu:
e Pon gian va d& thyc hién: Quy trinh thi nghiém khéng doi hoi thiét bi qua phuc
tap, dé ap dung trong phong thi nghiém.
e Hiéu qua cao trong danh gia kha ning loai bé chit 6 nhiém: Cho phép xac dinh

tryc tiép dung lwong hip phu va hiéu suit loai bo cua vat lidu.
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e Linh hoat trong diéu kién thi nghiém: C6 thé thay d6i ndng d¢, lidu lugng vat
liéu, pH, nhiét 40, thoi gian dé khao sat anh huéng cua timg yéu to.

e Dit liéu dinh luwong: Cung cip cac gia tri cu thé nhu dung lwong hip phu, hiéu
suat loai bo, va céc thong sb déng nhiét hay dong hoc, thuén tién cho phan tich
co ché héap phu.

e Ungdung rong rii: C6 thé sir dung cho nhiéu loai chat 6 nhiém (khang sinh, thudc
nhudm, kim loai nang, hop chét hitu co), cling nhu nhiéu loai vat liéu hép phu
khac nhau (MOFs, than hoat tinh, vat liéu nano).

e Co sd dé toi uu hoa va thiét ké vat liéu: Két qua thi nghiém giup lua chon vat liu
t6t nhat va diéu kién van hanh t6i uu cho ung dung xu ly nudc hodc loai bo chét
6 nhiém.

bé nghién ctru kha nang giai hép phuy, thu hoi, tai sinh va tai hép phu cua vat liu,
chung t6i khao sat 5 1an lap cia mau MOF-235 hap phu va giai hap theo sd liéu: 30 mL
khang sinh véi ndng do 1a 5 mg/L va 10 mg chat hap phu MOF-235 ¢ diéu kién phong,
cho tat ca vao binh tam giac va dem di lac. Sau khi lac cac binh ¢ 180 vong/phit & 25
°C trong 120 phit, sau d6 dem hdn hop di ly tam dé phan tich MOF-235 sau hap phu
va dung dich con lai s& duoc 13y dé do nong do chat duoc pham. Dung luong hap phu
duoc tinh theo cong thic (2.1). MOF-235 sau hp phu s& duoc giai hip bing cach cho
toan bo mau vao 10ml con va dem khudy trong thoi gian 20 phit. Tiép theo, toan bd
hdn hop s& duoc ly tam va tach loai dung dich. Phan bot con lai s& duoc sdy ¢ nhiét do

78°C . Vong lap dugc thuc hién nhu vay 5 lan .
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CHUONG 3. KET QUA NGHIEN CUU VA THAO LUAN

3.1. Tinh chit diic trung vt liéu

Két qua SEM

CAu tric bé mat va hinh dang cua cac hat MOF-235 ¢ kich thudc nano tinh thé sau
va trudce khi tién hanh cac thi nghiém hap phu cac chat khang sinh duoc kiém tra boi
phuong phap hién vi dién tir quét (SEM) va biéu dién & Hinh 3.1.

Hinh 3.1a cho thiy cac hat tinh thé MOF-235 sau khi tong hop 1a cac khdi hinh chép
dién hinh c6 kich thudc trung binh tir 300-600 nm véi sy phan tan tot. MOF-235 ¢6 hinh
dang tuong dbi rd rang 13 cac hinh chop tuy van con 13n mét it cac tinh thé hinh kim xudt
hién.

Hinh 3.1 14 hinh ctia vat liéu sau hap phu. Vat liéu MOF-235 khong quan sat thdy
su co cum chat déng v61 sy phan tan tot. Ngoai ra, do bén cling nhu su on dinh cao cua
cac hat vat liéu con duoc thé hién vo1 viée cAu tric va hinh dang khong c6 su thay ddi

dang ké sau qué trinh hap phu.

Hinh 3.1. Két qua SEM cua vt liéu MOF-235 trudc va sau khi tién hanh hap phu
theo thir tu hinh a va b.



Hinh 3.2. So sanh két qua SEM vat liéu MOF-235 ctia dé tai va cia tac gia Tran
Nguyén Tién (a)[1]
Hinh 3.2 cho thiy két qua chup SEM ctia chung t6i d cho dugc cac hat MOF 235

c6 hinh thé kha tuong dong véi cua tic gia Tran Nguyén Tién (hinh 3.2a), cac hat déu
c6 dang hinh chop nhon, goc canh rd nét, tuy nhién van con mot sb hat c6 bé mit hoi

tho, kich thudc hat nho hon va con 14n nhiéu tinh thé hinh kim hon cua tac gia Tién.

Két qua XRD

Céu tric va thanh phan pha tinh thé cta vat liéu hip phu MOF-235 trudc va sau khi
thuc hién qué trinh hap phu khang sinh duoc phén tich bai cac phd nhidu xa tia X (XRD)
va thé hién trong Hinh 3.2.

MOF-235 cho théy cac dinh dac trung trén phé XRD tai cac goc 26 =9,4; 12,6; 16,2;
va 22,0°. Két qua nay phi hop v6i nhitng nghién ciru trude day va cho thdy do tinh khiét
cao cua vat li¢u.[50] [76]

Nhitng dinh dic trung cta phd XRD sau thi nghiém hip phu van sic nét va rd rang,
ngoai trir cO su bién d6i nho vé cuong do, tir do théy dugce su On dinh cao cia MOF-235

trong hip phu.
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Hinh 3.3. Pho XRD cua cac hat tinh thé MOF-235
troedc va sau khi thuc hién hép phu.
Két qua BET

Puong dang nhiét hip phu thé hién trong Hinh 3.3 dugc tién hanh ¢ 77 K va cho
thdy cu tric 16 x8p ciing nhu dién tich bé mit riéng cua cac hat tinh thé MOF-235.
Puong cong hip phu khi N, ctia MOF-235 thudc loai I theo phén loai ctia IUPAC,[50,
60] cho thiy cau truc vi 16 x6p cua vat lidu MOF-235. Dién tich bé mat riéng cia MOF-
235 xac dinh theo mé hinh BET trong nghién ctru ndy 1a 1069 m?/g va tong thé tich 15
x6p 12 0.627 cm?/g. Co thé thay cac tinh thé vat lidu MOF-235 c¢6 do x6p cao voi Sper
(m? /g) 16n, vi vay rat thich hop lam vat liéu hap phu.
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Hinh 3.4. Puong cong hap phu N» ¢ 77K cia MOF-235.

3.2. Dic tinh hiap phu khang sinh ciia vat liéu MOF-235

Chung t6i tong hop MOF-235 dé hap phu céac loai khang sinh pho bién dién hinh
gb6m c6 CIP, NOR va AMX. Cac qua trinh hap phu duoc tién hanh song song dé so sanh
va hiéu 18 hon cac dic diém hép phu céc loai khang sinh cua vat liéu MOF-235.

Céc qua trinh duoc tién hanh véi 30 mL khang sinh véi nong do 1a 5 mg/L va 10
mg chat hip phu MOF-235 ¢ diéu kién phong. Cac dudng cong hap phu trén Hinh 3.4
cho thdy, tai 20 phat ddu ctia qua trinh hap phy, su hap phu CIP, NOR va AMX cua
MOF-235 gia ting manh mé. Tiép theo d6, dung luong hip phu khang sinh ctia MOF-
235 dan dan giam di va gan nhu khong c6 sy thay doi trong 20 phit cudi hap phu. Bé
mo ta rd rang hon cac thi nghiém, mo6 hinh dong hoc biéu kién bac hai (2.5) dugc dung
cho dong hoc hip phu CIP, NOR va AMX ctia MOF-235. Cac tinh toan cho thay két
qua dung luong hap phu AMX, CIP va NOR ctia MOF-235 lan luot 1a 127,5; 145,8 va
103,6mg/g, cac hé sb twong quan va cac hing s6 dong hoc thu duoc thé hién trong Bang
3.1. Hé s6 twong quan R? ctia qua trinh hép phu AMX, CIP va NOR lan luot 14 0,992,
0,995 va 0,993, cho thiy mo hinh dong hoc biéu kién di sir dung 1a thich hop dé mé ta
qué trinh hap phu. Pong thoi cling ching to rang su hap phu khang sinh cia MOF-235
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phu thudc vao phan tir khang sinh hip phu trén ca cac 16 xdp va ca bé mit cia MOF-

235.[57]
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Hinh 3.5. Puong cong hap phu va do thi phuong trinh dong hoc biéu kién bac 2 cia

AMX (a, b), CIP (c, d), NOR (e, f).
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Bing 3.1. Tham s cia dwong ddng nhiét va ciia mé hinh déng hoc hdp phu khdng

sinh cua MOF-235.
M@ hinh Tham so AMX CIP NOR
A s qe,cal (mg/g) 127,5 145.8 103.6
Dongkh?c bieu T (@mgmin) | 0012 | 0010 | 0016
en R 0.992 0,995 0.993
qm (Mg/g) 139,6 162,6 115,8
Langmuir KL 0,66 0,92 0,57
R2 0,999 0,999 0,997
Kr 62,60 74,96 50,19
Freundlich n 2,88 3,10 2,99
R2 0,972 0,952 0,930
Temkin Kr 30,70 32,40 25,45
R2 0,976 0,973 0,959

Céac dudng dang nhiét hap phu AMX, CIP va NOR ctia MOF-235 ¢ diéu kién moi
truong voi 80 phut thoi gian va theo mo hinh Langmuir, Freundlich va Temkin dugc
lan luot thé hién trong Hinh 3.5; 3.6; 3.7. Dé dang théy réng trong tAt ca cac mo hinh,
gia tri cla qe ting dan khi nong d6 ban dau cua cac phan tir khang sinh tang 1én, va dan
dan thiét lap trang thai bao hoa. Pé tim hiéu sau hon mot cach dinh luong thi cac mo
hinh cua Langmuir, Freundlich va Temkin dugc st dung.[58] Langmuir 1a m6 hinh 1y
thuyét mo ta su hép phu cua phan tur 1én mot bé mat d@)ng nhat, gia dinh rﬁng bé mat
dugc phit mot 16p don (don 16p) ¢ trang thai can bang. Cac gia dinh chinh bao gdm bé
mit c6 mot s6 luong hitu han cac tim hap phu gidng hét nhau, mdi tam chi hip phy mot
phan tir, va khong co twong tac giita cac phan tir bj hap phu. M6 hinh nay duoc sir dung
dé du doan kha nang hép phu cuc dai va lién hé véi ap suat hoic néng d6 cua chat bi
hap phu véi luong chat bi hap phu & nhiét do khong d6i.[59] Bén canh d6, M6 hinh
Freundlich mé ta qua trinh hip phu khong dong nhat cua nhiing 16p da phan tir chét bi
hép phu 1én bé mat hép phu va thudc loai hép phu vat li. M6 hinh Temkin dya trén co

s& cac luc twong tac tinh dién giita chét bi hap phu va chit hap phu.
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Hinh 3.6. Puong dang nhiét hap phu (a), biéu d6 Langmuir (b), Freundlich (c) va

Temkin (d) cta qua trinh hip phu AMX cia MOF-235.
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Hinh 3.7. Puong dang nhiét hap phu (a), biéu d6 Langmuir (b), Freundlich (c) va
Temkin (d) cta qua trinh hip phu CIP ciia MOF-235.

Bang 3.1 thé hién di liéu va cac tham s6 ctia cac mo hinh hap phu. Két qua cho thay

v6i hé sb twong quan cao R2 (R2= 0,999 (AMX), 0,999 (CIP) va 0,997 (NOR)), mé hinh

dang nhiét Langmuir thich hop hon dé dién ta sy hip phu khang sinh cia MOF-235 so

v6i mo hinh dang nhiét Temkin va Freundlich. Chimg té rang qua trinh hap phu xay ra

13 hap phu hoa hoc don 16p [59]. Ngoai ra, mé hinh Langmuir con cung cap dung luong
hap phu t6i da co6 thé dat cia MOF-235 lan luot 1a 139,6 mg/g (AMX), 162,6 mg/g (CIP)
va 115,8 mg/g (NOR). Hiéu qua hap phu tot cia MOF-235 d6i véi cac loai khang sinh

c6 thé duoc cho 1a do dién tich bé mit riéng 16n cliing véi hé thdng 16 vi xdp day dic cia

MOF-235 di 1am nhiéu thém cac tim hap phu cho céac giai doan hap phu.




100 -

80

de (Mg/g)

20 1

4.6 -

4.4

In qe

4.2 -

4.0

49

60 -

40

(a)

In Ce

NOR
0 2 4 6 8 10
Ce (mg/L)
(c)
NOR
04 08 12 16 20 24

Celge (g/L)

ge (mg/q)

0.10

0.08 -

0.06 -

0.04 -

(b)

NOR

0.02

Ce (mglL)

10

100

90 -

80 -

70+

60 -

50

(d)

NOR

0.4

0.8

12 16 20
"ICe

Hinh 3.8. Puong dang nhiét hap phu (a), biéu d6 Langmuir (b), Freundlich (c) va
Temkin (d) cta qua trinh hip phu NOR cia MOF-235.

Mot trong sé nhiing tinh chat quan trong quyét dinh dén kha nang sir dung cia cac

loai vat liéu hap phu d6 1a kha nang tai sir dung va do bén cua vt liéu. Do d6, chiing toi

d3 tién hanh nghién ctru kha nang giai hap, thu hoi, tai sinh va tai hip phu cta vat liéu

bang 5 1an hap phu va giai hap v&i cing mot lugng khéng sinh c6 cing nong do va thuc

hién trén cuing mot lwong MOF 235 d3 tong hop duoc. Két qua cac vong lip hap phu

dugc chung t6i thuc hién dé lam rd kha nang nay cua MOF-235. Hinh 3.8 thé hién két
qua hap phu AMX, CIP va NOR ciia MOF-235 v&i 5 thi nghiém vong 13p hap phu lién

tiép. C6 thé thay mirc do tai sir dung va do on dinh 16n cila cac hat tinh thé hap phu

MOF-235 khi dung lwong hap phu khang sinh suy giam khong nhiéu khi so sanh voi

vong lap hip phu dau tién.
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KET LUAN VA KIEN NGHI

1. Két luan

Trong pham vi dé tai nay, chung t6i ding phuwong phap thuy nhiét don gian dé tong
hop vit liéu c6 d6 xdp cao MOF-235 va dugc sir dung dé hap phu cac chit khang sinh
gém c6 AMX, CIP va NOR trong mdi trudng nude. Sau d6, MOF-235 d3 dugc phan
tich bai nhidu ky thuat dic trung vat liéu khac nhau gdm c6 XRD, SEM, BET... Két qua
thé hién cac hat tinh thé MOF-235 ¢6 do két tinh, dién tich bé mat riéng cling nhu chét
lugng cao.

Cac két qua nghién ctru kha niang hap phu khang sinh AMX, CIP va NOR cho thay,
trong 20 phut dau ctia qua trinh hap phu, dung luong hap phu khang sinh cia MOF-235
tang manh, sau do, d¢ tang dung lugng hép phu giam dan va dan bdo hoa. Bén canh do,
phan tich ctia mé hinh dang nhiét hap phu Langmuir cung cip dung luong hap phu cuc
dai cia MOF-235 d6i voi AMX, CIP va NOR dat dugc l1an luot 13 139,6; 162,6 va 115,8
mg/g.

Ngoai ra, MOF-235 con cho thay chung cé thé tai sir dung va do bén cao voi kha
ning duy tri dung luong hap phu cao sau 5 vong 1ap hap phu. C6 thé thiy, MOF-235 1a
mot vat lidu day hira hen véi kha nang hap phu cao cac chat khang sinh gdy 6 nhiém

nguon nudc.

2. Kién nghi

Dua trén cac két qua tong hop vé hiéu qua hap phu cta cac hat tinh thé MOF-235
d6i voi cac loai khang sinh khac nhau & trén, cac kién nghi va dinh huéng tiép theo cua
dé tai co thé bao gom:

1/ Tién hanh day du cac thi nghiém dé xac nhan cac diéu kién hap phu tdi wu ciing
nhu sy anh hudng cua cac yéu t6 khac toi hidu qua hip phu cua céac hat tinh thé MOF-
235 nhu nhiét do, pH, ap suét...

2/ Nghién ctru téng hop chuc hoa vat liéu véi cac nhom chire nhu -NH», -COOH dé
nang cao kha nang hap phy ciia MOF-235.

3/ Thyc hién tao hinh vt liéu dé tién gém hon dén muc tiéu ung dung truc tiép vat

lidu hip phu trong thuc té & quy mo cong nghiép.
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