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Nghién ctiu x ly ciprofloxacin trong mdi trudng nudc cla cac vat liéu thu dugc tU cac
vat liéu MgAl-hydrotalcite bién tinh bang ion Co?* sau khi nung
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The MgAl-hydrotalcite materials modified by Co?* ions were synthesized by
coprecipitation method (denoted as nCoMgH). The calcined samples were
obtained by the thermal tratment the nCoMgH materials at 500 °C in 5
hours (denoted as nCoMgH500). The characteristic structure of the calcined
materials showed a layered structure similar to hydrotalcite, as well as a
spinel-like structure, resulting in spherical particles on the background of the
layers. Additionally, the nCoMgH500 materials had a large specific surface
areas, and a significant decrease in band gap energy (for example, 1.58 eV
for the 3.0CoMgH500 sample). The photocatalytic activity of the calcined
materials were significantly enhanced when activated by persulfate. The
highest CIP 10 ppm treatment efficiency reached up to 72.8% on the
1.5CoMgH500 sample after 240 minutes of illumination. Particularly, the
1.5CoMgH500 material was stable after 3 reused cycles.

Gidi thiéu chung

Céc vat lieu hydroxide 16p kép (LDHs) va hydrotalcite
da dugc nhiéu nha khoa hoc trong va ngoai nudc
nghién ciu [1-8]. Cac vat lieu nay dugc Ung dung
trong nhiéu finh vuc khac nhau nhu hap phu, xtc tac,
quang xUc tac, téng hop hitu co, .. Uu diém cla céc
vat liéu trén la dé dang t8ng hop dugc bang phuong
phap dong két tua, co kha nang trao déi ion, c6 hoat
tinh xtc tac cao nha cac ion kim loai chuyén tiép, kim
loai quy trong mang Iudi buxit, ¢4 tinh bén, én dinh
cdu truc... [1,2,3,9]. Bén canh céc vat liéu hydroxide I&p
kép, hydrotalcite, cac nha khoa hoc d& tién hanh nung
cac mau vét liéu dé thu dugc cac dang oxide ki kiéu la
MMO (hén hgp oxide kim loai), LDO (oxide 16p kép),...
Céc vat liéu nung co6 cau tric mao quan trung binh, c6
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dién tich bé mat riéng phét trién, co tinh bén viing vé
mat hda hoc va tinh bén nhiét va cé kha nang téi tao
dé tr& vé dang hydroxide 16p kép/hydrotalcite ban déu
(hiéu Ung ghi nhd& cau trdc)... [1,2,3,9,10].

Tuy nhién, s& lugng nghién cliu vé céc vét liéu MMO
chua nhiéu. Sau day la mot s6 dan chiing cu thé: Mot
s6 hon hop oxide ctia ALOs, MgO hodc MgO, ZnO thu
dugc  bang cach  nung  cac  vat  liéu
hydrotalcite/nydroxide IGp kép han ché trong viéc phai
st dung &nh séng UV dé hoat hda vat liéu. Do vy, cac
nha khoa hoc d& nghién clu ché tao cac vat liéu
MMO, LDO dudgc bién tinh véi cac kim loai chuyén tiép,
kim loai quy (vi du, Mg-ZnO-Al,Os, ZnO/ZnALO4
MMO, 5%Ag-Zn0-La;0,COs MMO, Ca/ZnO-Al:Os,
CoO—-NiFe;O4,  5%CuO/MgAI-LDH-C,5%Mo0O3/MgAl-
LDH-C, CuO/MgAl-LDHs, Nd-doped CoAl-MMO), tng
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dung lam xtc tac dé xir ly cac loai phdm mau va nhiéu
loai khang sinh trong maéi trudng nudc dudi &nh sang
kha kién (ciprofloxacin, metronidazole, tetracycline, ibu
acid red 14 - AR14, Eriochrome black T dye, methylene
blue, caffeine [1,9,11,12,13,14]. Trong bao cao nay, cac
vat lieu MMO dugc ché tao bang cach nung céc vat
lieu MgAl-hydrotalcite, nCoMgAl-hydrotalcite & 500 °C
trong 5 gid. Cac mau vét lieu t6ng hop dugc nghién
clu dac trung cédu trdc, tinh chat va khd nang xu ly
khang sinh ciprofloxacin (CIP) trong mdi trudng nudc
dudi anh séng kha kién cla dén LED 30 W. Trén ca s&
céc két qua khao sat, co thé xac dinh dugc ti 1é mol
Co:Al, thai gian chiéu sang, néng dé persulfate, pH
moi trudng téi uu va danh gid dudgc tinh bén vat liéu
sau 4 1an st dung lai vat liéu dé xi ly CIP.

Thyc nghiém va phuong phap nghién ciu
Thuc nghiém

Cac hoa chéat dugc st dung dé téng hop vat liéu bao
gém: CO(N03)2.6H20, Mg(NOa)zﬁHzO, Na,COs (déu
thudc hang Sigma-Aldrich), AIINO3)3.9H,O, NaOH, HCI
(dén tu cong ty Xilong, Trung Qudc). Khang sinh
ciprofloxacin dang b&t dugc mua tu hdng Sigma-Aldrich.

T6ng hop vat liéu

Qué trinh t6ng hop vat liéu dugc thuc hién theo mo ta
trong bai béo [7]. O day, ti 1&é mol ctia Mg:Al trong mau
MgAl-hydrotalcite 1a 7,0:3,0. Trong cac mau MgAl-
hydrotalcite bién tinh bdi ion Co?*, t8ng ti 1é mol cla
(Co+Mg):Al ludn dadm bao 1a 7,03,0 (vi du, mau
1,0CoMgH ¢ ti 1é mol Co:Mg:Al = 1,0:6,0:3,0). Sau méau
vat lieu dugc ki hieu la MgH, 1,0CoMgH, 1,5CoMgH,
2,0CoMgH, 2,5CoMgH, 3,0CoMgH dugc téng hap
theo cac budc dugc trinh bay trong bai bao [7]. Sau khi
sdy & 80 °C trong 24 gid, cac mau dudc nung & 500 °C,
trong 5 gid, téc dé gia nhiét 5 °C/phut. Sau khi nung,
cac vat liéu thu dugc bang cach nghién nho trong cdi
ma ndo, dugc ki hiéu la MgH500, 1,0CoMgH500,

1,5CoMgH500,  2,0CoMgH500,  2,5CoMgH500  va
3,0CoMgH500.
Phuong phdp nghién ciu

SU dung cac phuong phép phén tich hién dai dé
nghién clu ddc trung, cau truc, tinh chat cla vat liéu:
gidn do XRD dudc si dung dé nghién cliu cau tric I6p
phién, thanh phan pha tinh thé cla vat liéu (thiét bi
MiniFlex600 cta hang Rigaku — Nhat Ban), phé EDS
dudc dung dé phén tich thanh phan nguyén t6 trong
vat liéu (thiét bi HORIBA instrument 7593-H), anh SEM
dung dé phan tich hinh thai I6p phién, hinh thai, kich
thudc hat cla vat liéu (thiét bi Hitachi S-4800

instrument), cac dudng dang nhiét hdp phu/gidi hdp
phu N2 dugc dung dé xac dinh dién tich bé mat riéng
BET, thé tich mao quan, dudng kinh mao quén, dang
dudng cong theo IUPAC (thiét bi TriStar 1l 3020 3.02)
va phé UV-Vis DRS dudc sir dung dé xéc dinh su dich
chuyén bd hdp thu va nang lugng ving cdm cua vat
liéu (thiét bi U-4100 ctia Shimadzu).

Xay dung dudng chudn va phuong phap xac dinh
ndng dé CIP trong dung dich, hiéu suat hap phuy, hiéu
sudt xtr ly CIP clia cac vét liéu téng hap

Pha mét déy cac dung dich CIP cé ndng dé 1,0; 2,0;
4,0; 6,0; 8,0; 10,0; 12,0; 15,0 ppm tUr dung dich géc CIP
100 ppm. Tién hanh quét dai UV-Vis trong khodng 200
— 400 nm va lay gia tri d6 hép thu (Abs) ctia CIP tai 271
— 272 nm Ung Vvd&i cac ndng do CIP khdo sat. TU do, co
thé xdy dung dudng chuén xac dinh néng dé CIP
trong dung dich la: y = 0,0924 x + 0,0043 (R° =
0,0994) (1). Trong do, y 13 d6 h4p thy, x 13 ndng do
CIP trong dung dich.

Dé danh gia kha nang hép phu, phan hiy quang xdc
tac CIP clia cac mau vat liéu nung, cac budc khao sat
dugc tién hanh nhu sau: 250 mL dung dich CIP 10 ppm
(c6 dinh trong céc lan khao sét) dugc chia trong céc
thdy tinh 500 mL. Thém 0,2 gam méi vat liéu vao cdc,
sau do6 tién hanh khudy trong boéng téi dé xac dinh
hiéu sudt hdp phu CIP va thdi gian dat can bang hap
phu clia cac vat liéu.

Hiéu suat hdp phu dudc xac dinh theo phudng trinh
(: % hép phu CIP = (Co — C)/Co x 100%.

Trong do6, Co la ndng dé ban dau cua CIP, C; la néng
d6 clia CIP & céc thai diém khdo sét trong bong téi.

Khad ndng phan hidy quang xuc tac CIP cua céc vat liéu
nung va anh hudng cac yéu té quan trong dén hoat
tinh cla vat liéu (ti 1é mol Co:Al, nbng dé persulfate
K2S20s, pH moi truang) dudc xac dinh nhu sau: Khuéy
cac hén hgp phan tng (250 mL dung dich CIP 10 ppm,
0,2 gam vt liéu) trong bong téi 60 phut dé dat can
bang hép phu. Tiép do, 2,5 mL dung dich K>5.0g 0,2N
dugc thém vao hén hgp phan Ung. Tién hanh chiéu
sang cac c6c chla hdn hgp phan Ung dé thuc hién
dong thdi, sir dung den pha LED 30 W (Rang Béng,
Viét Nam). Sau mdi khoang thdi gian 30 phdt, 6 — 7 mL
hoén hop dung dich dugc 18y ra, ly tdm, quét dai trong
khoang 200 — 400 nm trén méay UV 1700 — Shimadzu,
ldy gia tri do hap thu trong khodng 271 — 272 nm. Tu
do, co thé xac dinh dugdc hiéu suét hdp phu trong béng
toi va hiéu suat xir ly CIP 10 ppm cla cac vat liéu nung.
Hiéu sudt xtr Iy CIP (%) = (Co — Ci/Co x 100%  (2).
Trong do6, Co la néng dé ban dau cua CIP, C; la néng
d6 clia CIP & céc thai diém khao sét khi chiéu sang.
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Hiéu sudt phan hly quang xdc tac CIP (%) = Hiéu suét
xU ly CIP — Hiéu sudt hdp phu CIP & trang thai can
bang (%) (3)

Cac khdo sat dé danh gid anh hudng clia néng dé
persulfate, pH mdi trudng cling dugc tién hanh theo
cac budc nhu trén, s¢ dung mau vat liéu
1,5CoMgH500. Tuy nhién, dé cé néng do persulfate va
pH méi trudng phu hap, thé tich K>S:0s 0,2 N dugc
thay déi dé dam bao ndng do persulfate trong hon
hgp phan dng la 0; 1, 2, 4, 6, 8, 12 mM. pH mdi truong
clia dung dich CIP 10 ppm dugc diéu chinh bang dung
dich NaOH 0,IN va HCI 0,IN t&f pH ban d&u 6,8 dén
cac gia tri 3,0; 4,0; 8,0; 10,0 va 12,0.

Cudi cung la khdo séat tinh bén, khd nang tai sif dung
vat liéu 1,5CoMgH500 dugc tién hanh nhu sau: Ban
dau, 6 cdc chita hdn hop phan Ung dugc tién hanh
dong thai. Sau khi két thuc viéc 18y mau dé xac dinh
hiéu suét hap phu, hiéu suat xtr ly CIP 10 ppm theo thai
gian, cac hén hop phan Ung dugc gom lai, loc, ria
nhiéu lan bang nudc cat, sau do dem sédy khd & 80 °C
qua dém. Mau sau lan st dung thit nhét dugc 15p lai
cac budc thuc nghiém nhu an déu tién. Cac lan su
dung sau dugc tién hanh tuong tu. TU cac két qua thuc
nghiém thu dudc va két quéd phéan tich gidn do XRD
sau 4 1an st dung mau 1,5CoMgH500, c6 thé danh gia
tinh bén va kha nang tai stt dung clia mau vat liéu nay.

Két qua va thao luan

Bdc trung cdu trdc, tinh chdt cha cdc vat liéu téng hop
MgH500, nCoMgH500

Gidn doé XRD cla cac vét liéu téng hop (Hinh 1A) cho
thdy, mau MgH500 van xudt hién day du cac pic dac
trung cho céu trdc 18p phién giéng hydrotalcite & cac
goc nhiéu xa tuong Ung véi cac mat (003), (006), (012),
(015), (018), (110), (113). Cac mau nCoMgH500 chi xuét
hién 3 dinh pic Ung v&i mat (003), (006), (012) Vdi
cusng do yéu, dac trung cho hydrotalcite. Bong thdi,
cac mau nCoMgH500 xudt hién cac pic Ung vd&i cac
mat (117), (220), (311), (400), (511), (440) dac trung cho
pha tinh thé Cos04 va spinel AlMgQO, theo thé chuén
DB 9002086 [9,15]. Nhu vay, & diéu kién nung 500 °C,
trong 5 gig, cac vat liéu chua hoan toan bi phan huy
tao ra hdn hop oxide kim loai, van duy tri dugc mot
phan cau tric I6p phién giéng hydrotalcite, dong thai
xudt hién cac pha CosQs, spinel AlbMgO. trong cac
mau hydrotalcite  bién  tinh  bang ion Co®*
(nCoMgH500, n = 1,0 + 3,0). Kich thudc cac phién
hydrotalcite & géc 26 trong khoadng 11,53 — 11,61° tinh
theo phuong trinh Scherrer la 121,64; 112,61, 117,68;
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107,23; 110,53; 152,97 A, tuong Ung vdi cac vat liéu
MgH500; 1,0CoMgH500; 1,5CoMgH500;
2,0CoMgH500; 2,5CoMgH500; 3,0CoMgH500. Ngoai
ra, kich thudc cac hat spinel & goc 20 36,65 — 36,78° la
132,22; 123,5; 122,57; 138,45; 115,39 A, tuong Ung Vvdi
cac vat liéu 1,0CoMgH500; 1,5CoMgH500;
2,0CoMgH500; 2,5CoMgH500; 3,0CoMgH500.

St dung 2 vat liéu dai dién MgH500, 1,5CoMgH500 dé
phan tich phS EDS, anh SEM va cac dudng dang nhiét
hap phu/gidi hap phu N, (BET), két qud phan tich dugc
trinh bay trong cac Hinh 18,C,D,E,H (mau MgH500 dai
dién cho vat liéu hydrotalcite, 1,5CoMgH500 dai dién
cho véat liéu bién tinh, la vat liéu co hoat tinh xdc tac tot
nhat). Ti 1&é nguyén tit Mg:Al trong mau MgH500 =
18,55:7,79 = 2,381 = 7,1:3,0 (Hinh 1B). Ti I& nguyén tu
Co:Mg:Al trong méau 1,5CoMgH500 = 4,99:20,92:10,78
~ 1,5:6,3:3,2 (Hinh 1C). Ti Ié mol cla cac nguyén té
MgAl  va CoMgAl trong 2 mau MgH500,
1,5CoMgH500 theo ly thuyét tuong ng la 7,0:3,0 va
1,5:5,5:3,0. Do vay, sé liéu phéan tich dugc co sai léch so
véi ly thuyét. Anh SEM cla 2 vat lieu MgH500,
1,5CoMgH500 cho thdy ching vira c¢o céau trdc Idp
phién va vua xudt hién nhing khdi hat hinh cdu nhdé
nam & phia trén hodc xung quanh cac phién. Két qua
nay hoan toan phu hdp vai gidn do XRD cla cac vat
liéu (Hinh 1D,E). Ngoai ra, cac dudng dang nhiét hdp
phu/gidi hdp phu Nz cla 2 vat lieu MgH500,
1,5CoMgH500 déu co dang H3, ki€u IV theo cach phéan
loai clia IUPAC (Hinh TH). Dién tich bé mat riéng BET
ting tUr 2,55 1én 24,34 m?/g, dudng kinh mao quan
gidm nhe tr 19,42 xuéng 17,85 nm, thé tich mao quan
tang tur 0,015 lén 0,112 cm?/g tuong Ung vdi hai mau
MgH500 va 1,5CoMgH500. Két qua nay cho thay co su
cai thién dién tich bé mat, thé tich mao quan trong céc
mau vat liéu nung. Anh SEM ctia mau 1,5CoMgH500
c6 nhiéu hat nhd va x8p hon so v mau MgH500 nén
dién tich bé mét riéng BET clia mau 1,5CoMgH500 cao
hon dang ké so véi mau MgH500.

PhG UV-Vis DRS va do thi Tauc xac dinh nang lugng
vling cdm cla cac vat liéu téng hap dudgc thé hién trén
Hinh 1F,G (& day, phuong trinh Tauc c6 dang (ohv)® =
A(hv — Eg) v&i o la hé s6 hap thy, hv la tan s& cla anh
sang chiéu tdi, A la hang sé i 1é, Eq la nang luong vuing
c&m). Nhin chung céc vét liéu téng hop déu xuét hién
3 vung hép thu Ung vdi khoadng budc séng tur 200 +
250 nm (vung UVQC), vung 250 + 350 nm (UVB) va
vung tu 350 dén 800 nm. Tuy nhién, céc vat liéu
nCoMgH500 déu c6 cudng dé hép thu cao va cac bg
hap thu dich chuyén manh trong khoang budc séng tur
350 dén 800 nm. Biéu nay hoan toan phu hgp véi mau
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s&C cla cac vat lieu. Mau MgH500 sau khi nung cé
mau trang. Trong khi cac vat liéu nCoMgH500 déu c6
mau den. Nang lugng ving cdm Eq clia mau MgH500
kh& cao (3,58 va 4,83 eV, Ung vdi 2 bd hap thu trong
khodng budc séng & trén). Trai lai, ndng lugng vung
cam cla cac vat lieu nCoMgH500 cé su sai khac khong
I6n gilta cac mau: 1,57; 1,62; 1,56; 1,38; 1,38 eV (Ung vdi

——MgH500 (a) ——1.0CoMgH500 (b)) ——1,5CoMgH500 (c)
2,0CoMgH500 (d) —— 2,5CoMgH500 (e} 3.0CoMgH500 (g)
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1,0CoMgH500, 1,5CoMgH500, 2,0CoMgH500,

2,5CoMgH500, 3,0CoMgH500. Két qua nay cho phép
dy doan céc vat lieu nCoMgH500 co thé dugc kich
hoat bang anh séng kha kién cta den LED 30 W, gop
phan nang cao hoat tinh quang xuc tac cua vat liéu
dudi anh séng kha kién.

Il 1.5comgHs00
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Hinh 1. Gidn do XRD clia cac vat liéu nung (A); phd EDS clia mau MgH500 (B), 1,5CoMgH500 (Q); Anh SEM clia
mau MgH500 (D), 1,5CoMgH500 (E); Phd UV-Vis DRS (F) va d6 thi Tauc xac dinh nang lugng viing cdm clia cac vat
liéu (G); Cac duding dang nhiét hap phu/giai hap phu Nz ctia 2 vat liéu dai dién MgH500, 1,5CoMgH500 (H)

Két qua khdo sdt khd ndng hdp phu CIP 10 ppm trong
béng t6i cta day vdt liéu téng hop

Hinh 2 trinh bay két qua hiéu suét hdp phu CIP 10 ppm
trong béng t6i cla cac vat liéu téng hop. Hiéu sut
hép phu clia ca 6 vat liéu nung déu tadng nhanh trong
khodng 30 phut dau tién, sau dé tang cham va cé xu
hudng gidm nhe trong khodng thdi gian 120 dén 180
phat khudy trong béng téi. Thai gian can bang hép
phu clia cac vat lieu dudc chon 1a 60 phat. Mau
2,5CoMgH500 c6 hiéu suat hdp phu cuc dai cao nhét,
dat 35,2%. Tiép theo 1& mau 3,0CoMgH500 (31,3%) va
mau MgH500 (26,7%). Cac vat liéu 1,0CoMgH500,

1,5CoMgH500, 2,0CoMgH500 déu co hiéu suat hép
phu CIP 10 ppm thdp hon so v&i mau MgH500.

0

—

°\° 50 ~—&— MgH500 (a) ~—==1,0CoMgH500 (b) —*—1,5CoMgH500 (c)
~ —»—2,0CoMgH500 (d) —<— 2,5CoMgH500 (e) 3,0CoMgH500 (g)
& 40;
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Théi gian khudy (phat)
Hinh 2. Hiéu suat hdp phu CIP 10 ppm trong bong téi
theo thdi gian khudy
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Két qud khdo sdt kha ndng xa' ly CIP 10 ppm cta déay
vat liéu téng hop

Sau khi dat can bang hap phu, 6 c6c chita hdn hop
phan Ung doéng thai dudc chiéu sang bang ngudn
sang den LED 30 W va dugc khudy déu trén 6 may
khudy tU, két qua khao sat thu dugc (Hinh 3) cho thay,
cac vat litu nCoMgH500 déu cd hiéu sudt phan hay
quang xuc tac cao hon nhiéu so véi mau MgH500
(dudng a, H%phan hay = 14%) va trudng hop khong cé
vat liéu, chi c6 S:0s% (dudng h, H%phan ney ~ 7%).
Trong do, vét liéu 1,5CoMgH500 cho thay hoat tinh xic
tac ndi tréi trong s6 cac vat lieu nCoMgH500. Hiéu
suat xr ly CIP 10 ppm cla mau 1,5CoMgH500 cao nhét,
dat dugc 72,8% sau 300 phut khdo sat. Két qua nay la
su phu hgp cta ti 1&é mol Co:Al va ndng luong vung
cam clia cac vat liéu nCoMgH500 khi so sanh véi mau
MgH500. Do vay, ti 1é mol Co:Al téi uu dudc lya chon
la 1,5:3,0 theo ly thuyét dé c6 dugc vét liéu véi kha
nang xt ly CIP tét nhat.
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Hinh 3. Hiéu suat x(r ly CIP 10 ppm theo thdi gian clia
céc vat liéu t6ng hgp MgH500, nCoMgH500

So sanh vdi mét s6 vat liéu MMO/LDO khac vé kha
nang xU ly cac loai khang sinh khac nhau: Cac mau vét
lieu (LDH-Ag.O/Ag) c6 thé phan hiy quang xUc tac
tetracycline 40 mg.L™" vdi hiéu sudt trong khodng 65 +
92% sau 90 phut chiéu sang bang den Xe 300 W [16];
vat liéu 5%MoOs/MgAILDH-C ¢6 thé phéan hily
metronidazole 10 ppm vd&i hiéu sudt khodng 80% sau
160 phut chiéu sdng bang anh sdng mat trai [13]; vat
liu Nd-doped AlCo-MMO c¢6 hiéu suét phan hay
ciprofloxacin 10 ppm va ibuprofen 10 ppm dat 66,6%
va 52,4% su dung dén huynh quang (10 — 50 W) sau
180 phut chiéu sang [9]; Cac vat liéu Cud/LDH va
Cu4C/LDH cho hiéu suat phan huay CIP 10 ppm tudng
Ung 99,7% va 69,7% chi sau 30 phut [17]. Nhu vay, c6
th€ thdy rang hiéu sudt xt Iy CIP cla mau
1,5CoMgH500 dat 72,8% sau 300 phut khao sat cao
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hon so v&i cac vat lieu Nd-doped AlCo-MMO va
Cu4C/LDH, doéng thai thdp hon dang ké so vdi cac vat
liéu Cu4/LDH. Ngoai ra, cac vat liéu nung MMO da
cho thady kha nang xU ly nhiéu loai khang sinh vd&i hiéu
suat phan hdy khac nhau phu thudc vao loai khang
sinh va loai vat liéu téng hop.

Trong cac khao sét tiép theo dé danh gié cac yéu to
anh hudng dén khd nang xu ly CIP (néng do
persulfate, pH moi truong, tinh bén cla vat liéu),
mau 1,5CoMgH500 dugc lua chon dé dai dién cho
day vat liéu téng hop do cd kha nang xtr ly CIP tét
nhat trong day.

Anh hudng cda ndng dé persulfate dén khd ncing xi ly
CIP 10 ppm ctia mdu 1,5CoMgH500

Trong trudng hop khoéng s dung persulfat (K;S,0g) dé
hoat hoda, hiéu sudt x ly CIP 10 ppm cla mau
1,5CoMgH500 ¢é xu huéng gidm chédm dan sau 180
phut chiéu sang (Hinh 4, dudng a). Khi thém S,0”" vao
hon hop phan ting va chiéu sang, hiéu sudt phan huay
CIP tang theo thdi gian chiéu sang. Sau 180 phut chiéu
sang, hiéu suét phan huy CIP dat cao nhat 53,8% trén
téng s6 hiéu sudt xir ly CIP 72,5% tai néng do
persulfate 2 mM. Khi tang ndng dé S,0s” vugt qué 2
mM, hiéu suat phan hty CIP gidam dan. Nhiing két qua
nay da cho thdy rang, S:0s* da két hop vdi cac cap
electron — 16 tréng quang sinh tao ra cac géc sulfate
hoat ddng SO4~ tham gia vao qué trinh phan hay CIP.
Néu khong co KoS:0s, chi ¢ vat liéu hodc khong co
vat liéu, chi co KoS:0s, hiéu sudt phan hay CIP tang
khéng déng k€, nguyén nhan la do géc SO4~ khong
dudc tao ra hodc chi dudc tao ra vdi lugng nho. Ngoai
ra, khi ndng dé S:0s*" quéa cao, cac ion S;0g” s& phan
Ung vdi géc SO4~ sinh ra cac dang kém hoat déng
hon (SO4°7, S20s™), lam gidm hiéu sudt x ly cla vat
liéu [18,19].
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Hinh 4. Hiéu suét xt ly CIP 10 ppm cua vat liéu
1,5CoMgH500 phu thudc ndng dé persulfate
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Anh hudng cda pH méi truding dén kha ncing xcr ly CIP
10 ppm cta mdu 1,5CoMgH500

pH mai trudng la mét thong sé quan trong anh hudng
dén dang ton tai ctia CIP do CIP ¢6 2 gia tri pKa (pKa1 =
5.9 +0.15, pKaz = 8.89 + 0.11), dién tich bé mé&t clia vat
liéu, d6 nhét cla dung dich, téc dd hoa tan cla vat
liéu trong moi trudng acid manh [8,20]. Do do, kha
nang hadp phu va phan hiy CIP cla vat liéu cling phu
thudc vao pH méi truong. Két qué khado sét thu dugc
trén Hinh 5 cho thay, hiéu suét hdp phu CIP cla vat
liéu khdo sét gidm trong khodng base yéu (pH 6,0 +
8,0), gidm manh trong vung acid manh va base manh
(pH = 12,0). Hiéu suat xit ly CIP déu gidm nhe khi tang
gia tri pH moi trudng tU moi trudng ban dau (pH =
6,8) 1én moi trudng base c6 pH = 8,0. CIP ton tai &
dang ion ludng cuc trong khodng pH 6,8 =+ 8,0. Trong
moi trudng acid (pH = 3,0 va 4,0) va mdi trudng base
c6 pH = 10,0, hiéu suét xtr ly CIP déu gidm khi so sanh
véi hiéu suét xr ly CIP & pH ban dau 6,8. Bac biét la
hiéu suat xr ly CIP gidm rat manh tai pH moi trudng
base manh 12,0. Do véy, pH t&i uu dé xir ly CIP thudc
khoang 6,8 + 8,0. Trong mdi trudng acid manh, téc do
hoa tan cla oxide tang, lam gidm sé lugng tam xdc tac
clia vét liéu, dan dén hoat tinh x(c tac cua vat liéu
gidm [8]. Hon nla, trong méi trudng acid manh, CIP
ton tai & dang cation, bé mat vat liéu tich dién duong
nén khong thuéan Igi cho qua trinh hdp phu va quang
xUc tac. Trong mdi trudng base, CIP ton tai & dang
anion (pH > 8,89) nén xay ra su hap phu canh tranh
gitta anion CIP™ va OH", dong thai dé nhdét cla dung
dich tdng, han ché kh& nang hép phu cta vat liéu.
Ngoai ra, cé su suy gidam manh géc hoat déng SO4~
do xay ra cac phan Ung sau: SO~ + OH™ - SO +
HO™ (4); SO~ + HO™ —» HSO4~ + 0,50, (5) [19,21]. Két
qué la, hiéu sudt x ly CIP gidm manh trong moi
trudng co pH > 10,0.
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Hinh 5. Hiéu suét xir ly CIP 10 ppm cla mau
1,5CoMgH500 phu thuéc pH maéi trudng
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Két qua khdo sdt tinh bén va kha nding tdi st dung cla
mau 1,5CoMgH500

Tién hanh nghién clu kha nang tai si dung vat liéy,
két qua dugc thé hién trén Hinh 6A.
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Hinh 6. Hiéu suét xir ly CIP 10 ppm cla mau
1,5CoMgH500 sau 4 1an st dung (A), phé UV-Vis clia
CIP theo thai gian tai [an st dung dau tién (B) va l&n su
dung thtr 4 (C), gidn dd XRD cla vat liéu 1,5CoMgH500

sau 4 lan st dung (D)
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Sau 4 1an st dung vat liéu, hiéu suét hap phu va hiéu suat
xUf ly CIP 10 ppm tai pH ban déau 6,8 déu c6 xu hudng
gidm. Tai lan s dung vat liéu thu 2, hiéu sudt hdp phu
CIP giam tU 21,8% xuéng 16,8% va hiéu suét xtr ly CIP
gidm tUr 79,6% xudng 70,2%. Sau 3 lan téi s&r dung, hiéu
sudt hép phu va x ly CIP tuong Ung dat dugc la 11,4% va
62,7% (hiéu sudt hdp phu gidm 10,4% va hiéu suét xur ly
gidm 16,9%). Sau l&n s dung th& 4 cua vat liéu
1,5CoMgH500, phé UV-Vis clia CIP ¢6 cudng do & 272
nm gidm chadm dén theo thdi gian chiéu sang (Hinh 60),
trong khi cudng dé dinh pic gidm manh chi sau 60 phut
chiéu séng & lan st dung dau tién (Hinh 6B). Tinh bén céu
tric cia vat liéu duoc thé hién qua két qua phan tich gian
dd XRD clia mau 1,5CoMgH500 sau 4 [an st dung vét
liéu. Nhin chung, cac dinh pic dac trung cho céu tric 16p
phién giéng hydrotalcite, pha tinh thé CosO4 va pha
spinel déu ton tai sau 4 lan st dung. Két hgp vdi hiéu suat
x( Iy CIP clia vat liéu, cé thé két luan rang vat liéu c6 tinh
bén cdu trdc va duy tr t6t hoat tinh xUc tac sau 4 lan s
dung vat liéu. K& qua nay s& hla hen kha nang Ung
dung trong thuc tién xr Iy khang sinh tén du trong moi
trudng nudc va gép phan giam thiéu chi phi st dung xic
tac do tinh bén, 6n dinh cdu trdc va kha nang duy tri hoat
tinh ctia vat liéu.

Két luan

Cac vét lieu t6ng hop MgH500, nCoMgH500 thu dugc
sau khi nung & 500 °C, trong 5 gig tU cac vat liéu MgH,
nCoMgH t6ng hop bang phuong phap dong két tda.
Dac trung céu trdc vat liéu cho thdy céc vat liéu t6ng
hop déu duy tri cau truc I6p phién giéng hydrotalcite,
nhung céc phién bi suy gidm tao nén céc hat hinh cau
cla spinel phan bé trén cac phién va bén ngoai céc
phién hydrotalcite. Dién tich bé mat riéng BET tang lén
dang k€ sau khi nung ctia mau 1,5CoMgH500 khi so
sanh vai mau MgH500. Bac biét 1a co su dich chuyén
manh b& héap thu sang vung kha kién va nang luong
vling ¢dm hep cla cac mau nCoMgH500 khi so sanh
v8i mau MgH500. Kha nang xU Iy CIP 10 ppm clia cac
mau nCoMgH500 déu cao hon dang ké so vdi mau
MgH500. Hiéu suat xtr ly CIP 10 ppm tét nhat thudc vé
mau 1,5CoMgH500 (hiéu sudt xtt ly CIP trong khoang
72,8 +79,6% sau 300 phut khao sét). Hoat tinh xUc téac
clia mau 1,5CoMgH500 dugc néng cao trong su cé
mat clia $2:05°" 2 mM + 4 mM, dugc duy tri & mic cao
sau 4 1an st dung (hiéu suét xr ly CIP dat dugc 62,7%).
Ngoai ra, cau tric cla vat liéu 1,5CoMgH500 it bi thay
déi sau ba [an tai str dung vat liéu.
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