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study,
nanoplatelets (MIL-100(Fe)/GNPs) composites have been synthesized.
As-prepared composite materials were characterized by XRD, SEM, FTIR
techniques, UV-VIS diffuse reflectance.

iron benzenedicarboxylate  framework/graphene

Gidi thiéu chung

HIén nay, trén toan thé gidi udc tinh c6 hon 100.000 tén
thu6c nhuém d& dugc thuong mai hod va han
70.000.000 tén dugc san xudt hang nam. Trong qué trinh
nhudm thi c6 tir 12 dén 15 % t6ng lugng thuéc nhudm
khong phan Uing gan mau, thét thoét theo nudc thai sau
nhudm. Hau hét cac chét hitu cd mang mau si dung
trong cong nghé nhudm vai déu gay ung thu, vi thé doi
hoi can c6 phuong phép loai bd chiing trudc khi xa thai
vao mdi trudng. Cho dén nay, dé x{r ly ngudn nudc thai
tUf cac qua trinh dét nhudm, ngudi ta thudng st dung cac
qua trinh oxy hda nang cao (advanced oxidation
processes: AOPs) sif dung céac chét xtc tac khac nhau [1-
7]. Cac qua trinh nay dua trén cg s& oxy hoda cac hgp chat
hitu co (thudc nhudm) thanh CO, va H.O véi thc nhan
oxy hoa la cac gbc tu do hoat déng hydroxyl °OH dugc
tao ra ngay trong qua trinh hoat dong tur cac tac nhan
ban dau an toan, it déc tinh. Ngoai ra, cac cong nghé
dugc su dung dé xr ly nudc thai nganh dét nhuém con
c6 cong nghé keo tu - tao bdng, phuang phap loc,
phuang phép x( ly hiéu khi bang vi sinh vat... [8-10]

Vat liéu khung hitu co-kim loai (MOFs) dugc tao thanh
tU cac cdu ndi hitu cd va cac tam kim loai co céu tric
tinh thé, dién tich bé mat riéng 16n, khung céu trdc linh
dong, co thé thay déi kich thudc, hinh dang 16 x8p va
da dang nhém chic hoa hoc bén trong 16 x6p. Vdi
nhting dac tinh nay, MOFs da dugc tap trung nghién
cltu Ung dung trong nhiéu linh vuc khac nhau nhu hép
phuy, luu trdt cac khi nhu Hy [11,12], CH4 [13,14] va CO;
[15,16], hay phan tach khi [17,18]. Gan day, mét hudng
nghién cliu mdi dang thu hit dudgc sy chd v cda nhiéu
nha khoa hoc I6n cla thé gidi la kha nang Ung dung
MOFs trong finh vuc hép phu va xdc tac x& ly moi
trudng.

G Viét Nam, hudng nghién clu vé MOFs bat dau tir
khodng cudi ndm 2008, chi yéu la nghién clu kha
nang Ung dung cla vat liéu MOFs lam xUc tac di thé
[19-22]. Viéc st dung vat liéu khung ca kim t6 hgp trén
nén graphen dang da I6p hep (GNPs) c6 thé tan dung
dugc kha nang luu gilr t6t cac tac nhan 6 nhiém cling
nhu tdm hoat dong xUc tac, tU dé gidp nang cao hiéu
qua xUc tac. Bai bao nay trinh bay mét s6 két qua
nghién clu téng hgp vat liéu MIL-100(Fe)/GNPs va
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danh gia khad nang x ly hgp chat hitu ¢ mang mau
Rhodamin B cua vat liéu.

Thuc nghiém va phuang phap nghién cdu

Hod chdt, trang thiét bi

Hoad chat: FeCls.6H,O, 99%, Xilong; CoHeOs, 99%
Macklin; DMF, 99%, Macklin; Co:HsOH, 96%, Buc Giang,
Graphene nanoplatelets 98% do Vién Hoé hoc - Vat
liéu ché tao tu graphit Viét Nam.

Trang thiét bi: BE siéu &m Telsonic 50/60Hz; Binh thuy
nhiét teflon vé thép; TU quang hod Photo-catalytic
reaction chamber 350 clia Vién Hoa hoc - Vat liéu.

Ché tago vit liéu t6 hgp

Quy trinh t6 hgp vét liéu dugc tham khao theo quy
trinh t6ng hop vat liéu khung co kim bang phuong
phép thuy nhiét [23] va cac khédo sét ban déu, cac budc
ché tao vat liéu duac tién hanh theo cac budc sau:

- Cho 0,54g FeCl;.6H,O cho vao céc thuy tinh 250ml,
thém 50 ml nudc cét va khudy déu.

- Cho 0,01g GNPs vao dung dich trén, day kin va tién
hanh siéu &m bé dén khi GNPs phan tan déu trong
dung dich.

- Thém 0,42g CoHeOs va 50ml nudc cét vao, tiép tuc
siéu am trong 4 gic.

- Sau d6 cho hdn hgp vao binh phan Ung autoclave,
thuy nhét 150°C trong 12 gic.

- Ly tAm tach san pham ran, loc ria két tla vdi hdn
hgp etanol/nudc cét va sdy & 80°C trong 4 gid.

Ddnh gid ddc trung tinh chdt vt liéu

- Xac dinh thanh phan hda hoc vét liéu bang ky thuét
nhiéu xa tia X (XRD) trén thiét bi X'Pert Pro tai Vién
Hdéa hoc - Vat lieu va ki thuat tan xa nang luong tia X
(EDX) trén thiét bi Hitachi S-4600 tai Vién Khoa hoc Vét
liéu.

- X4c dinh hinh thai hoc va kich thudc cla vat liéu
théng qua chup anh hién vi dién ti quét (SEM) trén
thiét bi Hitachi S-4800 tai Vién Khoa hoc Vat liéu.

- Béanh gia dac trung bé mat cia vat liéu thdng qua do
hap phu dang nhiét N> tai Vién Hoa hoc.

- Xac dinh néng dé dung dich hgp chét hitu cg mang
mau trén thiét bj tréc quang UV-Vis DV-8200 Drawell
tai Vién Hod hoc - Vat liéu.

Khdo sdt kha ndng xtr ly hgp chdt hitu cd mau

- Cho 0,02g vat liéu MIL-100(Fe)/GNPs va 20 ml dung
dich RhB cé cac ndng dé khac nhau vao 6ng thuy tinh
dung tich 20 ml.

- Day kin 6ng va dua vao tu quang hoé. Bat dén mo
phdng anh séng mat trai.

- Sau nhiing khoang thai gian nhéat dinh, 18y éng thuy
tinh ra khdi t0 quang hoé, loc 18y dung dich va xac
dinh néng db RhB bang phuong phép tréc quang UV-
Vis.

Phuang trinh xac dinh néng dé MB va RhB thong qua
cudng dé hap thu quang lan lugt la:

Cris = 5,56938.Abs - 0,09263 (A=552nm, R?=0,9994)
Hiéu suét x( ly clia véat liéu dugc tinh theo céng thic:
H (%) = 100x(Co-Cy)/Co

Trong dé Co, Ci 1an lugt 1a ndng dd ban dau va ndng
dd sau xU ly clia dung dich RhB.

Abs 10 mg/l

Abs 8 mg/l
Abs 6 mg/l

Abs 4 mg/l

Abs 2 mg/l

450 500 550 600 650
Budcsdng, nm

Hinh 1: Ph& UV-Vis xay dung dudng chuén RhB.

Két qua va thao luan

Bdc trung tinh chdt vat liéu t6 hgp
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Hinh 2: Gidn d® XRD cla mau vat liéu MIL-
100(Fe)/GNPs.
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Gidn do nhiéu xa tia X (XRD) cla vat liéu thé hién &
hinh 2 cho thay, sau khi t& hgp xuét hién cac peak &
21,103° va 26,718° la cac pic dac trung clia GNPs [24].
Viéc hinh thanh MIL-100(Fe) bén ngoai GNPs cling
dugc minh chiing bdi sy xudt hién cla cac peak &
5,423°va 11,005° dac trung cho MIL-100(Fe) [23].

IMS-NKL 5.0kV 5.1mm x50.0k SE(M)

Hinh 3: Anh SEM clia vét liéu t8 haop MIL-100(Fe)/GNPs.

Két qua chup SEM (hinh 3) cho thay su hinh thanh vat
liéu MIL-100(Fe) bao boc hoac lién két GNPs v&i hinh
thai tinh thé & rang cla MIL-100(Fe) c6 kich thudc tu
200 = 500 nm dudc xen lan v&i GNPs dang phién
méng (hinh 2). Hinh dang hat déng déu dugc hinh
thanh va phat trién theo mot trat tu nhat dinh va dugc
t6 hap thanh MIL-100(Fe)/GNPs khong bi tach rdi riéng
ré. Két qua nay cling khang dinh sy hinh thanh vat liéu
t6 hgp MIL-100(Fe)/GNPs.

Isotherm Linear Plot
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Hinh 4: Budng hap phu déng nhiét N> cla vat liéu t&
hop MIL-100(Fe)/GNPs.

Vat liéu t6 hop dugc danh gid dac trung bé mat thu
dugc cac dai lugng tinh theo phuang trinh BET c6 gia
tri tuong Ung bao gém: dién tich bé mat la 441,001

m?/g, thé tich 16 x6p 1a 0,267 cm?/g va dudng kinh 16
x6p la 2,423 nm. Vd&i dac trung nay, vat liéu co kha
nang hdp phu cao déi vdi nhiéu déi tugng khac nhau.
Céc khao sat vé kha nang hdp phu cling nhu xdc tac
quang dudc tién hanh déng thai dé€ danh gia hiéu qua
xUf ly hgp chat hitu cg mang mau trong nudc.

Khd ndng xir ly hgp chdt hiu co ¢ mau cia MiL-
100(Fe)/GNPs

DE danh gia kha nang x ly va du doén co ché xtr ly
hop chat hitu cd mang mau cla vat liéu MiL-
100(Fe)/GNPs, cac thi nghiém hdp phu va xic tac
quang - hép phu déng thai déi vai hap chat RhB da
dudc tién hanh. Thi nghiém dugc tién hanh vdi ty lé vat
liéu st dung la 1 g/l, ndbng dé dung dich ban dau la 10
mg/l. K&t qua qua trinh hdp phu (dién ra trong diéu
kién khong cod anh sang) dugc trinh bay tai bang 1 dudi
day:
Bang 1. Hiéu qua xtr ly RhB clia vat liéu t6 hop MIL-
100(Fe)/GNPs vdi qué trinh hdp phu.

t, phut Abs Cy, mg/! H, %
10 0,448 2,4025 76,68
20 0,2412 1,2507 87,86
30 0,1574 0,784 92,39
60 0,1051 0,4927 95,22

120 0,0726 03117 96,97
180 0,0684 0,2883 97,20
300 0,0595 0,2387 97,68
420 0,0336 0,0945 99,08
480 0,0322 0,0867 99,16

Két qua cho thay, vat liéu cé kha nang hép phu manh
déi vai hgp chét hitu cg mang mau 1a RhB. Chi sau 30
phut, trong diéu kién khao sét, hiéu qua hadp phu RhB
cla vat liéu da dat trén 90% va dat trén 99% chi sau 7
gid. Tuy nhién, dé vat liéu c6 nhiéu y nghfa trong thuc
tién, can xem xét khd nang xuc tac quang, tan dung
anh sang mat trai dé xr ly xoay vong ngudn & nhiém
lién tuc. Kha nang xdc tac quang cla vat liéu t6 hop
MIL-100(Fe)/GNPs dudi anh sang mé phdng anh sang
mat trgi da dudgc khao sat vdi ty 1€ vat liéu st dung 1a 1
g/l, ndbng dé dung dich ban dau la 10 mg/l trong td
quang hoa.

Bang 2. Hiéu qué xUr ly RhB va cla vat liéu t6 hap MIL-
100(Fe)/GNPs véi qua trinh xtc tac quang va hép phu

dong thai.
t, phut Abs Ci, ma/I H, %
10 0,3007 1,582 84,65
20 0,1488 0,736 92,86
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30 0,0937 0,429 95,84
60 0,0668 0,279 97,29
120 0,0527 0,201 98,05
180 0,0456 0,167 98,44
300 0,0324 0,088 99,15
420 0,0174 0,004 99,96
480 0,0059 0 100

Két qué dugc trinh bay tai bang 2 cho thay vat liéu t6
hop ¢ khad nang xtr ly RhB vd&i hiéu qua dat trén 90%
chi sau 20 phut va sau 7 gic da dat hiéu suat ~100%
trong cung diéu kién khdo sat khéng cd anh sang.
Piéu nay chiing td vat liéu t6 hop MIL-100(Fe)/GNPs
khong nhitng thé hién kha nang hdp phu ma con ¢
kha nang xuc tac quang dudi anh sang mat trdi x ly
hop chdt hitu cd mang mau RhB. Tinh chat da nang
nay cla vat liéu cho thdy kha nang phéi hop hai qua
trinh hdp phu va xtc tac quang lam tang hiéu qua xu ly
clia vat liéu nay déi vdi cac chat hitu cd mang mau
trong nudc.

So sanh kha ndng xdc tac quang xf ly RhB clia cac vat
lieu don 1@ vai vat liéu t8 hagp, thi nghiém dugc tién
hanh déng thdi 3 mau vat liéu 1d GNPs, MIL-100(Fe) va
MIL-100(Fe)/GNPs, déng thdi so sanh véi mau khéng
s dung chét xuc tac vdi ty 1é vat liéu st dung la 1g/l,
néng dé dung dich ban dau la 10 mg/l, thai gian xu ly
déi véi RhB la 3 gio. K&t qua trinh bay tai bang 3 dudi
day cho thdy hiéu qua xr ly hgp chét hitu cd mang
mau trong nudc dudi anh sdng mat trai clia vat liéu t6
hop cao han so vai 2 vét liéu nay ton tai riéng ré.

Bang 3: Hiéu qué xr ly RhB cuia cac vat liéu GNPs, MIL-
100(Fe) va MIL-100(Fe)/GNPs.

Vat liéu C, mg/l| H %
Khong cé vat liéu 9,7774 | 510
GNPs 6.8864 | 33,16
MIL-100(Fe) 0,4688 | 95,45
MIL-100(Fe)@ GNPs | 0,1613 | 98,43

Hiéu qua x ly RhB cla cac vat liéu GNPs va MIL-
100(Fe) 1an lust 1a 33,16 %, 95,45 % so vdi vat liéu t&
hgp dat 98,43 % sau cung 180 phut xr ly.

K&t luén

Vat liéu t6 hop MIL-100(Fe)/GNPs da dudc ché tao
thanh céng bang kj thuét siéu am két hgp thuy nhiét,
€6 hinh théai bat dién vdi kich thudc trung binh 580 nm.
Vat liéu co kha nang xUr ly hgp chét hitu cd mang mau

theo co ché hdp phu va xuc tac quang dién ra dong
thai. Trong dé, kha nang xif ly RhB & ndng dé ban déau
la 10 mg/l v&i hiéu qua dat 100% sau 8 gid va vdi ca
ché xr ly la hdp phu-xdc tac quang déng thai va dat
96,16% v&i ¢ ché hdp phu. Vét liéu khdng nhitng thé
hién tinh da chdc nang ma con cac chdc nang nay
phdi hgp vdi nhau lam tang hiéu qua xr ly cta vat liéu
nay déi vdi cac chat hitu cd mang mau. V&i kha nang
nay, vat liéu t6 hap MIL-100(Fe)/GNPs c6 thé Ung dung
hiéu quéa cho viéc xU ly nudc thai chlfa chat htu co
mang mau cla nganh dét nhuém.

L&i cdm on

K&t qua nghién ctru nay dugc thuc hién va nhan tai trg
clia Phong Hoa Vo ca, Vién Hoé hoc hoc- Vat liéu.
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