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ABSTRACT

This study addresses the permeability and fouling limitations of
polyamide membranes through the development of thin-film
nanocomposite (TFN) membranes incorporating an Ag.O/UiO-66
composite. Physicochemical characterizations confirmed the uniform
dispersion and immobilization of the composite within the polyamide
selective layer. Optimized synthesis significantly enhanced surface
hydrophilicity, reducing the water contact angle from 81.7° to 42.2°.
Consequently, the modified membrane exhibited an impressive water
flux of 11.93 L.m=.h" - 1.86 times higher than the pristine membrane,
while maintaining a stable salt rejection above 92%. The formation of a
hydration layer yielded an exceptional flux recovery rate (FRR) of
99.96% and reduced the fouling degree (DF) to a mere 6.80% (a 3-fold
decrease). Furthermore, the incorporated Ag.O imparted near 100%
antibacterial efficacy against both Staphylococcus aureus and
Escherichia coli. These findings highlighted the Ag.O/UiO-66 system's
potential for fabricating high-performance membranes with superior
anti-fouling and antibacterial properties.

Gidi thiéu chung

Trudc thach thic nay, bién tinh bé mat nham tang
cudng tinh ua nudc dugc xem la mot phucng an hiéu
qua va da dugc nghién clu rong rai. Viéc tich hgp cac

Mang thin film nanocomposite (TFN) hién dang dugc
cht'y trong cong nghé khir mudi va xt ly nudc tién tién
[1, 2]. Mac du dat dugc nhitng budc tién dang ké vé
hiéu suét tach, mot trong nhiing rao can I6n nhat kim
ham hiéu nang dai han va tinh kinh t& cia mang TFN la
hién tugng tac nghén mang (fouling) [3]. Ban chét tuong
déi ky nudc cla I6p chon loc polyamide tao diéu kién
thuan Igi cho céc chat 6 nhiém hitu ¢g va tap chat dé
dang tich tu trén bé mat [4]. Qua trinh nay dan dén su
suy giam thong lugng nudc qua mang, tang ap suét van
hanh va rdt ngan tudi tho mang [3, 5].
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vat liéu chiic ndng vao I8p polyamide gitp cai thién
tinh uva nudc, lam suy yéu tuang tac gitta bé mat mang
va cac tac nhéan gay tac [6, 7]. Trong s& céc vat liéu
tiém nang, khung hitu co-kim loai UiO-66 néi lén nhu
mot Iya chon day trién vong nha dd x6p cao, hé théng
kénh nano trong cau trug, tinh siéu ua nudc va dé bén
hda hoc cao. UiO-66 khong chi gilp céi thién thong
lugng nudc ma con tang cudng khéd nang chdng bam
ban [8, 9]. Tuy nhién, chi riéng viéc gia tang tinh ua
nudc bé mat van chua du dé dam bao kha nang khang
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tdc mét cach toan dién. Thuc té€ van hanh cho thdy méi
trusng nudc ludn tén tai vi sinh vat - mét tac nhan gay
tdc nghiém trong. Chiang c6 kha nang bam dinh, sinh
s6i va tao ra I6p biofilm kién c& gay suy giam dang ké
thong lugng loc [10]. Do do, dé dat dugc khad nang
khéng tac hiéu qua, viéc tich hgp thém vét liéu co tinh
khang khudn chi déng cho mang dugc xem la mot
hudng ti€ép can mang tinh tat yéu [11, 12].

Nham hién thuc héa muc tiéu trén, bac oxide (Ag.0) —
da dugc lua chon nhu mét tac nhan tiém nang nha
khd nang khang khudn tét théng qua cg ché giai
phdng ion bac (Ag+), vén c6 kha nang phéa hiy mang
t€ bao va Uc ché qua trinh trao déi chét cua sinh vat
[13]. Tuy nhién, viéc st dung truc ti€p cac hat nano
Ag>O thudng gdp phai nhitng han ché dang k€, dac
biét la sy két tu mang do nang lugng bé mat cao.
Ngoai ra, su kém tuang thich gitta ban chét vo ca cla
hat Ag,O va ban chét hitu co cta I6p polyamide
thuong gay khiém khuyét cho mang, t&r dé anh hudng
tiéu cuc dén hiéu qua tach clia mang [14, 15]. D€ khéc
phuc nhitng han ché nay, nghién clu dé xuat téng hap
vat liéu composite Ag.O/UiO-66 thdng qua viéc neo
gitt Agz0O trén khung htu co kim loai trudc khi tich hap
vao I8p polyamide. Cach tiép can nay téan dung hé
théng 16 x6p va dién tich bé mat I16n cua UiO-66 gidp
phén tan déng déu cac hat Ag.O [16]. Bong thdi, ban
chét lai htu cg-v6 cd clla MOF mang lai dé tuong
thich cao v&i mang Iudi polyamide, gitp han ché hinh
thanh cac khuyét tat va ddm bao tinh toan ven céu
trdc cta I&p chon loc [9, 17].

Xudt phét tir nhitng ca s& trén, nghién ciu nay lan dau
dé xuét quy trinh ché tao mang loc polyamide bién
tinh bang vat liéu composite Ag.O/UiO-66 thdng qua
phuong phép trung hap bé mat phan cach pha. Cach
tiép can nay hudng dén muc tiéu phat trién mot mang
loc s& hitu théng lugng loc cao, hoat déng & ap suét
thép, dong thai cai thién dang ké kha nang chéng bam
ban théng qua hai co ché bao vé: ting cudng tinh ua
nudc dé khang bam dinh thu déng va trang bi hoat
tinh khang khuén dé chi déng tiéu diét vi sinh vat gay
tdc nghén. Cac dac tinh hoa ly, hiéu sudt phan tach,
kha ndng phuc hoi ti théng va hiéu qua khang khuén
clla mang bién tinh d& dugc danh giad toan dién,
hudng téi cac ing dung xtf ly nudc thuc tién.

Thuc nghiém va phuang phap nghién cdu

Héa chdt

Axit Terephthalic (H.BDC, 98%) Va m-
phenylenediamine (MPD, 99.5%) dugc mua tu Macklin.
Zirconium tetrachloride (ZrCls, 99.5%) va Triethyamine

(TEA, 99%) dugc cung cép bdi Aladin. Bac nitrate
(AgNOs3, 99%) va Polysunfone (PSf, My, = 35000) dugc
cung cép bdi Sigma-Aldrich. N,N-Dimethylformamide
(DMF, 99.5%) dugc mua tu Fisher Chemical. Trimesoy!
Chloride (TMC, 98%), n-Hexane (n-CgHs, 99%) dudgc
cung cép bdi Macron. Ethanol (C:HsOH, 96%), Natri
hydroxide (NaOH, 97%) va Natri Cloride (NaCl, 99%)
dugc mua tU Hoa chat Buc Giang, Albumin (98%)
dugc mua tir Cool Chemistry. Tat cd cac hda chét dugc
st dung truc tiép ma khéng qua bét ky budc tinh ché
bé sung nao.

T6ng hop vdt liéu va mang
Téng hop UiO-66

Vat liéu UiO-66 dudc t6ng hop bang phuong phép
nhiét dung mdi (solvothermal). Trudc tién, 0.45 g ZrCl4
va 0.42 g HBDC dugc hoa tan hoan toan trong 90 mL
dung méi DMF. Sau d6, 0.69 mL nudc cat dugc bé
sung vao hon hgp phan Ung dé diéu chinh quéa trinh
tao mam va phét trién tinh thé. Hon hop phan Ung sau
dé dugc gia nhiét va khudy lién tuc & 90-100°C trong
18 gi®. Sau phan Ung két thic, san phdm rén dugc thu
hoi bang phuong phép ly tam, ngam va ria nhiéu lan
véi DMF va Etanol dé loai bd dung méi va phdi tir du
chua phan Ung. Cudi cling, san pham dudc séy kho va
nghién min, thu dugc bét UiO-66 mau trang.

Téng hop Ag-0/UiO-66

Vat lieu composite Ag.O/UiO-66 vai cac ham lugng
Ag-O khac nhau dugc téng hgp théng qua phuong
phap két tla. Quy trinh t8ng hop dién hinh cho mau
chta 5% (w/w) Ag.O dugc tién hanh nhu sau: 0.5 g
bét UiO-66 dugc phan tan vao 21.5 mL dung dich
AgNO; 0.05 M trong c6c 250 mL, sau d6 khudy tur lién
tuc dé dam bao sy hdp phu cla ion Ag* 1én bé mat
MOF. Tiép theo, 43 mL dung dich NaOH 0.005 M dugc
nho giot ti tif vao hdn hap phan Ung théng qua buret
dé kiém soat téc dé két tha va han ché su phé huy cdu
tric cta UiO-66. Sau khi két thic qué trinh thém dung
dich kiém, hén hop tiép tuc dugc khudy trong khoang
10 phat. San phdm rén thu dugc sau phan Ung dugc
thu héi bang phuong phép ly tam, loc rira nhiéu lan
bang nudc cat nham loai bo cac tap chat con lai. Cudi
cung, vat lieu dugc sdy kho, thu dugc vat liéu
composite 5% Ag.0/UiO-66 [18].

Téng hop mang Polysunfone (PSf)

Mang nén polysulfone (PSf) dugc ché tao thdng qua ky
thuat ddo pha dong tu chim. Cu thé, hat PSf dugc hoa
tan hoan toan trong dung méi DMF & 60°C d€ tao
thanh dung dich polymer déng nhat c6 nong doé 14%
(w/v). Sau cong doan khit bot khi bang phuong phép
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dé tinh, dung dich polymer dugc phu déu lén mot
phién kinh phang bang dao can mang véi do day
khodng 150 um. Phién kinh sau do dugc chuyén ngay
vao bé déng tu chilfa nudc deion dé hinh thanh mang
théng qua qua trinh trao déi dung méi - khéng dung
moi. Mang PSf thu dugc tiép tuc dugc ngdm trong
nudc cat téi thiéu 24 gi nham loai bd hoan toan dung
moi DMF du trudc khi tién hanh budc tiép theo.

T6ng hap mang TFC-PA va TFN

L&p chon loc polyamide dugc téng hap truc tiép trén
bé mat mang nén PSf thdng qua qua trinh tring hap
bé mat phén céch pha. Trudc tién, mang nén dugc
ngam trong dung dich A (pha nudc) chia 2% (w/v)
MPD va 2% (w/v) TEA trong thgi gian 4 phut. Lugng
dung dich du trén bé mat mang sau dé dudc loai bd
hoan toan bang ludng khi nitc nham dam bao I&p pha
déng déu. Tiép theo, mang dugc cho tiép xic vdi
Dung dich B (pha hitu cg) chta 0.10% (w/v) TMC hoa
tan trong n-hexane trong thdai gian 60 gidy dé hinh
thanh I&p polyamide méng. Sau khi két thic phan tng,
mang dugc gia nhiét & 60°C trong 5 phut dé én dinh
va tadng cuong muc dé lién két chéo cla mang ludi
polyamide.

Daéi véi quy trinh ché tao mang nanocomposite (TFN),
cac budc thuc hién dugc git nguyén tuong tu nhu quy
trinh t6ng hop mang TFC-PA. Diém khac biét duy nhat
la vat liéu Ag.O/UiO-66 dugc phan tan truc tiép vao
pha hitu ca (Dung dich B) vai cac ndng do khao sét lan
luct 1a 0.05%, 0.10% va 0.15% (w/v) trudc qué trinh
trung hap bé mat phéan cach pha. Tét ca cdc mang sau
khi t6ng hop hoan thién déu dugc bado quan trong
nudc deion cho dén khi dugc dem di thdr nghiém.

Xdc dinh dc trung cia mang va vt liéu

C4u trdc tinh thé cua vat liéu dugc phan tich bang
phuong phap nhiéu xa tia X (XRD) st dung hé théng
nhiéu xa k& Empyrean (PANalytical) tai Khoa Vat ly,
Truong Pai hoc Khoa hoc Ty nhién, BPHQGHN. Phép
do dugc thuc hién véi ngudn bic xa Cu Ko (A = 1.54
A), dién &p 40 kV va dong dién 30 mA, trong khoang
gbc 26 tur 5° dén 50°. Cac nhém chic dac trung trén
bé mat mang dudc xac dinh théng qua phé héng
ngoai bién déi Fourier phan xa toan phéan (ATR-FTIR)
bang thiét bj Shimadzu IRAffinity-1S tai Khoa Héa hoc,
Trudng Dai hoc Khoa hoc Ty nhién, BHQGHN. Phd
dudc ghi nhén bang lang kinh kim cuong trong dai s6
séng tr 400 dén 3000 cm™. Hinh thai bé mat va thanh
phén nguyén t6 cla mang dugc khdo sat bang
phuang phap hién vi dién tir quét két hgp phd tan séc
nang lugng tia X (SEM-EDX) trén hé théng Oxford
AZtecOne (Oxford Instruments) tai Phong thi nghiém
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trong diém Vat liéu tién tién Ung dung trong Tang
trudng xanh, Truong Pai hoc Khoa hoc Ty nhién,
PHQGHN. Tinh va nudc cla bé mat cia mang dugc
danh gia thong qua phép do gdéc tiép xdc vdéi nudc su
dung thiét bi do goc tiép xic OCA 50 (DataPhysics,
Buc) tai Vién Khoa hoc Vat liéu, Vién Han lam Khoa
hoc va Cong nghé Viét Nam.

Khdo sdt khd nding loc mudi

Cé4c thi nghiém khir mudi dugc thuc hién trén thiét bi
loc HP4750 High Pressure Stirred Cell cla Sterlitech.
Mang loc véi dusng kinh 4 cm dugc 1&p vao thiét bi
loc, sau do tién hanh loc nuéc cat trong 30 phit dé 6n
dinh hé loc va loai bd tap chat con lai trong mang.
Tiép theo, dung dich NaCl 1000 ppm dugc st dung
lam dung dich cép. Qua trinh loc dugc thuc hién trong
200 phit & ap sudt 5 bar. Mau dung dich thdm qua
dugc thu thap dinh ky mdi 20 phut dé xac dinh thé tich
va do dé dan dién. Trong subt qué trinh thi nghiém, hé
théng dugc khudy lién tuc nham han ché hién tugng
phén cuc ndng do trén bé mat mang.

Cac gia tri thong lugng nudc (J) va dd chon loc (R)
dugc xac dinh bang céng thiec:

1= (1)

Ce— C,
R=——"F 10004 (2)
Ce

Trong doé: V: Thé tich dich loc; S: Dién tich hiéu dung
mang loc; t: Thai gian loc; AP: Chénh léch ap suét; Cr:
Nong dé dich liéu ban dau; Cp: Nong do dich tham
qua

Khdo sdt khd nding khdng tdc

Kha nang khéang téc clia mang cling dugc danh gia
trén thiét bi loc HP4750 High Pressure Stirred Cell cla
Sterlitech, st dung chét BSA lam ch&t md phong téc
nhan gay tdc mang hitu co, don thanh phan dé danh
gia sc bo trudc khi tién t&i hé mé phong da thanh
phan. Trudc tién, mang dugc loc véi nudc cat trong 3
gig dé xac dinh thong lugng ban dau va 6n dinh hé
théng. Sau doé, thay nudc cét bang dung dich albumin
200 ppm réi tiép tuc tién hanh loc nham mé phdng
diéu kién gay tac mang do chat hitu co. Xac dinh
thong lugng loc clia mang sau méi 30 phut. Sau gia
doan loc véi dung dich BSA, mang dugc rifa bang
nudc cat va tiép tuc loc nudc cat dé danh gia kha nang
phuc hoi théng lugng loc. Toan bd quy trinh dugc lap
lai hai chu ky dudi diéu kién khudy lién tuc & ap suét 5
bar dé xac dinh cac théng sé doé gia tang thong luong
loc, d6 duy tri théng luong loc theo thai gian muc doé
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tdc mang (DF), ty 1& phuc hoi thdng lugng (FRR). Cac
thong sé dugc tinh toan theo cong thuc:

Do gia tang thong lwong loc = ]l 3)
0
Do duy tri thong lwong loc theo thoi gian
Jn = ]—t 100% 4)

to

Mtc d6 tic mang (DF) = ]V“]ﬂ 100% (5)
wl

Ty 1€ phuc hoi théng lwong (FRR) = ]T 100% (6)

Khdo sdt khdng khudn

Hoat tinh khang khudn clia mang déi vdi cac ching vi
khudn E.coli va S.aureus dugc danh gid bang phuong
phap dém khudn lac. Cac mau mang vdi dién tich
17.34 cm? dugc U trong 1 mL dung dich vi khudn vdéi
nong dé 108 CFU/mL & 37°C trong 24 giG. Sau thdi
gian U, cac mau dugc lam khé trong diéu kién vo tring
khodng 3 gig, sau d6 mang dugc rira ky trong 5 mL
dung dich dém sinh ly (PBS) vo trung @€ tach vi khuan
séng sét. Dung dich thu dugc trdi qua qué trinh pha
lodng theo bac thap phan. Cudi cung, 50 pL huyén
pht pha loang (10° - 107 CFU/mL) dugc trai déu lén dia
thach dinh dudng va U & 37°C trong 24 gid. Hiéu qua
khéng khuén dugc xac dinh théng qua su suy giam sé
khuan lac s6ng sét so vd&i mau déi ching.

Két qua va thao luan
Két qua phdn tich ddc trung cua vt liéu va mang
Phé héng ngoai phan xa ATR-FTIR

Hinh 1A thé hién phd ATR-FTIR cla mang TFC-PA
nguyén ban va mang TFC-PA dugc bién tinh bang vat
litu 1% Ag»O/UiO-66. Nhin chung, tat c& cac mau
mang déu thé hién day du cac dai hap thu dac trung
clia I8p nén PSfva I6p chon loc polyamide (PA).

DEi vai mang TFC-PA nguyén ban, phé IR xuét hién
c4c dinh dac trung cla I8p nén polysulfone x&p tai
1582 va 1488 cm™ tuong Ung vdi dao dong kéo gian
C=C clia vong thom. Cac dinh tai 1320 va 1294 cm™
dugc gan cho dao déng kéo gidn bat déi xing cla
nhom sulfone (O=S=0) trong khi cac dinh tai 1157 va
1104 cm™  dai dién cho dao déng kéo déi xing cua
nhom nay. Su hinh thanh cla I6p polyamide théng
qua phan Ung trung ngung bé mat phan cach pha
gitta MPD va TMC dugc xac nhéan bdi su xuét hién cla
cac dai dac trung: dai Amide | tai khodng 1650 cm™
(dao déng kéo gian C=0), dai Amide Il tai 1542 cm™
(dao déng uén N-H) va dinh tai 1244 cm-1 clia amide
Il (dao dong kéo gisn C-N) [1].

Béi v&i mang bién tinh Ag.O/UiO-66/TFC-PA, bén
canh cac dai dac trung clia PSf va PA, phé IR con ghi
nhén sy xudt hién cda cac dinh déc trung lién quan
dén vat liéu MOF. Cu thé, dai hdp thy cla nhém
carboxylate (-COO-) trong ligand terephthalate cla
UiO-66 ducgc quan sat ré rang & khoang 1395 cm™.
Ngoai ra, cac dinh 745 va 480 cm™ dudc gan cho dao
doéng cua lién két Zr-O trong khung UiO-66 [17, 19].
Khéng quan sét thdy cac dinh dac trung cho lién két
Ag-O trong phé FTIR. Hién tugng nay cé thé dudc giai
thich bdi ham lugng Ag.O thap trén bé mat mang,
khién tin hiéu hap thu nam dudi ngudng phét hién cla
thiét bi. Bén canh do, cac dai hdp thu manh tu khung
MOF va I&p polyamide c6 thé da che 1&p tin hiéu yéu
cta Agx0 [20].

Ag,0/UiO-66/TFC-PA

S

& [TFC-PA o zr-0
©

3

o

[
“©®

>

S

=

©

Q

C-N
amide Il
A c=c
aromatic
0=8=0
T T T T T T T T
2200 2000 1800 1600 1400 1200 1000 800 600
Sé séng (cm-)

Cwérng do (a.u)

T T v - - - -
5 10 15 20 25 30 35 40 45 50
26 (a5)

Hinh 1: Phd ATR-FTIR clia mang TFC-PA
va mang bién tinh va (B) Gidn dé XRD clia mang bién tinh

Gian do nhiéu xa tia X (XRD)

Hinh 1B trinh bay gidn do nhiéu xa tia X (XRD) cua
mang nanocomposite bién tinh 1% Ag.O/UiO-66/TFC-
PA. Dai nhiéu xa rong tai cac vj trf 26 = 15.0° dén 21.0°
dac trung cho mang nén PSf. Sy hién dién va tinh toan
ven céu trdc cla vat lieu MOF UiO-66 dugc khang dinh
mot cach rd rang thong qua cac dinh nhiéu xa sac nét
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vGi cuong dé cao tai cac goc 26 = 7.3°% 8.5°% 12.0° va
25.7° tuong Ung vdi cac mat phang tinh thé (111); (200);
(220) va (600) clia khung UiO-66 [9, 16]. Viéc cac dinh
nhiéu xa dac trung nay van dugc bao toan sau qua
trinh tich hop vao mang cho thédy cdu tric tinh thé cla
UiO-66 khong bi pha huy trong qua trinh trung hgp bé
ma&t phan cach pha, déng thdi cho thdy su 6n dinh hoa
hoc clia vat liéu trong hé mang. Tuy nhién, cac dinh
nhiéu xa d3c trung cua Ag.0O khdng dudc quan sat rd
rang trén gian do. Hién tugng nay cé thé dugc giai
thich la do ham lugng Ag.O trén mang tucsng déi thap
dan dén cudng do tin hiéu nhiéu xa yéu.

Pho tdn sdc ndng lugng tia X (EDX)

Hinh 2 trinh bay phé tan sac nang lugng tia X (EDX) va ban
dod phan bé nguyén t6 (elemental mapping) cla mang
TFC-PA bién tinh v&i ham lugng 1% Ag.O/UiO-66.

om0

25um 25um

W Map Sum Spectrum

Zr Lal O Kal
— osum ! —osum !
H o)
Nguyén Loai % Khéi Do léch chusn 7 .
. vach o Nguyén
t6 o lugng % x
ph& t
O Day K 62.96 032 65.54
Cl Day K 318 0.04 1.50
Zr Day L 9.85 0.11 1.80
C Day K 22.29 0.30 30.90
Ag Day L 1.71 0.07 0.26
Téng 100 100

Hinh 2: Phé téan xa tia X (EDX) va ban bd phan bé
nguyén té (Elemental-mapping) clia mang bién tinh
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Phan tich dinh lugng tU phé EDX téng d& xac nhan su
hién dién cuia tét cd cac nguyén t6 dac trung cau thanh
nén mang nhu dugc thé hién trong Bang 1. Cu thé,
Cacbon (22.29 wt%) va Oxy (62.96 wt%) chiém phan
I6n ty trong khéi luong chd dao, phan anh sy déng
gop tU nén polysulfone, 1&p chon loc polyamide, va
khung UiO-66. Bén canh doé, su xuét hién rd rét cla
Zirconi (9.85 wt%) va Bac (1.71 wt%) cung cdp bang
chuiing cho viéc tich hgp thanh cong vat liéu composite
Ag.0/UiO-66 vao cdu tric mang TFC-PA. Ham lugng
cac nguyén té nay phlu hgp vdi ty 1é nap thép cla vat
liéu composite.

D6 déng déu cua vat liéu composite sau qué trinh bién
tinh dugc danh gi& thong qua ban do phan bd nguyén
t6. Két qua cho thdy cac nguyén t6 C va O phan bé
dong déu trén toan bd vung khao sét, trong khi cac tin
hiéu clia Zr (dai dién cho UiO-66) va Ag (dai dién cho
Ag.0) xudt hién dudi dang cac cum phan tan tucng
déi dong déu trén bé mat. Su phan bd nay cho thay
vat liéu composite Ag,O/UiO-66 da dugc c& dinh
thanh cong trong I6p polyamide.

Két qud khdo sdt mét s6 yéu té anh hudng dén hiéu
qua khir mudi cia mang

Muc tiéu c6t 161 cla nghién clu nay la ché tao mang
nanocomposite 16p mong (TFN) hiéu suét cao théng
qua viéc tich hgp vat liéu composite Ag>0O/UiO-66 vao
I6p polyamide. B dat dugc hiéu Uing hiép dong t6i uu
gitta cac thanh phan, viéc xac dinh cac diéu kién téng
hap phu hgp dong vai tro vé cung quan trong. Do do,
phan nay tap trung khao sat anh hudng cla céc théng
s6 téng hop vét liéu va mang loc dén hiéu suét loc cla
mang bién tinh, cu thé la thong lugng nudc va kha
nang loai bo mudi dugc xac dinh bdi cong thic (1) va
(2). Thong qua viéc danh gia méi quan hé nghich déao
(trade-off) gitfa tinh thdm va dé chon loc, diéu kién
téng hop téi uu sé& dugc xac dinh, tir do lam nén tang
cho toan b céc thr nghiém tiép theo

Anh hudng cta ham lugng oxit

Hinh 3A thé hién anh hudng cta ham lugng oxide
trong vat liéu composite dén hiéu suét loc cla cac
mang bién tinh. K&t qua cho théy, thong lugng nudc
qua mang dat gia tri cao nhat 9.92 Lm~.h tai ham
lugng oxide 1%, déng thai duy tri dé chon loc la
92.41%. Khi ham lugng oxide tang 1én 2%, do chon loc
dat gia tri 93.16%; tuy nhién, thdng lugng loc gidm
xudng con 8.62 L.m=.h™. Sy suy giam nay co thé dugc
ly gidi bdi su gia tang trd khang van chuyén nudc, bat
nguodn tU hién tugng két tu cuc bd cla cac hat Ag.O &
ham lugng cao han, cac cum két tu nay co xu hudng
che 1&p mot phan cac kénh dan nudc cla khung UiO-
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66, dong thai lam tadng dé day hiéu dung cla Idp
polyamide [14]. Khi ti€p tuc tdng ndng dd Ién 3% va
5%, hiéu sudt téng thé clia mang suy giam rd rét, thé
hién qua viéc do chon loc gidm xudng con 91.98% tai
ham lugng 5%. Xu hudng nay co thé bat ngudn ti su
két tu cla cac hat oxide & ndng dod cao. Su két tu nay
khong chi lam can tréd mét phan hé théng kénh dan
nudc bén trong cau truc MOF ma con lam gidm tinh
doéng nhét trén bé mat I6p polyamide do su khac biét
vé ban chét gitia I6p PA va oxit bac, tUr db lam suy
gidm khad nang loai bd mudi [21, 22]. Do do, ham
luong oxide 1% dudc xac dinh la diéu kién t6i uu dé
téng hop mang bién tinh do dat dugc su can bang
gitfa théng lugng loc va dé chon loc.

Anh hudng cua ham lugng vat lidu composite

Hinh 3B cho thdy anh hudng cla ham lugng vat liéu
composite dén hiéu suét loc cla mang. B4i véi mang
TFC-PA nguyén ban (0%) , thong lugng nudc dat 6.40
L.m=h'va dd chon loc la 90.06%. Sau khi tich hgp véat
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liéu composite, khd ndng tham udt dugc cai thién
dang ké. Thoéng lugng loc dat gia tri t6i uu la 11.93
L.m=.h"tai ham lugng 0.1% (tang khodng 86% so vdi
mang nguyén ban), dong thai dé chon loc dugc cai
thién 1én muc 92.07%. Su gia tdng thdng lugng loc c6
thé la do cdu tric x6p cla khung UiO-66, gilp cung
cép thém cac kénh dan nano, tit d6 tdng cudng qué
trinh van chuyén nuéc qua mang [9]. Tuy nhién, khi
ti€p tuc tang ham lugng vat liéu lén 0.15%, thong
lugng nudc gidm xudéng con 9.15 L.m=.h™, trong khi d6
chon loc tang 1én 93.17%. Hién tugng nay cé thé bat
ngudn tU sy phan tan khéng déng déu va két tu cla
vat liéu composite & ham lugng cao, lam che phi mét
phan 16 x8p dac trung ciia MOF cling nhu cac vi mao
quan cla I&p polyamide [8, 9]. Bén canh do, su tich tu
cuc bé cua vat liéu co thé lam tang do day hiéu dung
clia I&p chon loc, gép phén lam gidm théng lugng loc.
Do do, ndng dod 0.10% dudc xac dinh la ham lugng toi
ud, mang lai sy can bang hiéu qua nhét gitta thong
luong loc va dé chon loc.
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Hinh 3: Do thi &nh hudng cda (A) ham lugng oxide trong vét liéu composite; (B) ham lugng vat liéu composite trén
mang; (C) thdi gian trung hap polyamide; (D) ndng d& TMC dén hiéu suét loc clia mang

Anh huéng cta thoi gian tring hop

Hinh 3C thé hién anh hudng cla thdi gian phan Ung
trong qua trinh trung hgp bé mat phan cach pha dén
hiéu qua ach clia cdc mang bién tinh. Két qué thuc

nghiém cho théy, thai gian trung hgp la mét thong sé
quan trong quyét dinh cdu tric va tinh chat cla I6p
polyamide. Khi thai gian phan Ung tang tur 30s lén 45s,
I6p polyamide dugc hinh thanh hoan chinh, dadm bao
dd chon loc dat 92.66%.
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Khi thdi gian trung hgp tiép tuc dugc tang 1én 60s,
théng luong nudc tdng manh 1én 11.93 LLm~.h™, trong
khi @& chon loc van duy tri & muc cao 92.07%. Sy gia
tding vé kha nang thdm nudc nay cé thé dugc giai
thich bdi sy thay ddi trong ¢ ché hinh thanh I6p
polyamide & giai doan sau cta qué trinh trung hgp bé
ma&t phan cach pha, lam thay déi tinh ua nudc cla bé
mat I&p PA. Cu thé, sau khi mét 16p polyamide ban
dau dugc hinh thanh, qua trinh khuéch tan cua
monomer MPD tU pha nudc sang pha hitu cg bi han
ché dang ké do rao can khuéch tan cla Iép mang da
hinh thanh [1, 23]. Piéu nay dan dén moét phan cac
nhém acyl chloride (-COCIl) chua phan Ung cla
monomer TMC khéng tham gia phan (ng trung hop
va ton tai trén bé mat I8p polyamide. Trong diéu kién
thai gian phan Ung kéo dai, cac nhém -COCI du nay
dé dang bi thuy phan, chuyén hoa thanh cac nhém
carboxylic acid (-COOH) c6 tinh va nudc cao [24, 25].
Su gia tdng mat do clia cac nhém -COCH nay gilp cai
thién tinh ua nudc cla bé mat mang, dan dén su gia
tang déang ké thong luang loc, trong khi dé chon loc
van dudc duy tri. Do do, két qua cho thay thdi gian
phan Uing 60s la diéu kién téi uu.

Anh huéng ctia ndng dé TMC

Hinh 3D trinh bay anh hudng clia ndng dé trimesoy!
chloride (TMC) trong pha hitu co dén hiéu quéa tach
clia cac mang bién tinh. K&t qua cho thay tai ndng dé
TMC thép (0.05%), mang cé théng lugng nudc théap
874 Lm=h'va db chon loc 92.50%. Diéu nay cé thé
la do & ndng d6 TMC thép, t6c dé phan Ung trung
hop trd nén cham hon, dan dén viéc hinh thanh I16p
polamide c6 mat do lién két chéo thdp va bé mat
tuong déi nhan, lam gidm dién tich bé mat hiéu dung
va han ché kha nang van chuyén nudc [26]. Khi néng
ddé TMC tang lén muc 0.10%, thdng lugng nudc dat
cuc dai 11.93 L.m=2.h™ trong khi do chon loc van duy tri
& muc 92.07%. Tuy nhién, khi nbng dé TMC tiép tuc
tang 1én 0.15%, d6 chon loc tang déang ké lén 95.01%,
nhung thong lugng nudc gidm xuéng con 9.07
L.m=2.h"". Su suy gidm théng lugng loc cé thé la do &
ndng dé TMC cao lam gia tang t6c dé phan Ung tring
hop bé mat phan cach pha, dan dén su hinh thanh 16p
polyamide day haon so vdi cac ndng dé TMC thép [27].
Méac du mang lugi dac sit nay dong vai tro nhu mot
hang rao giup loai bd hiéu qua céc ion hoa tan, nhung
dong thai lam tang trg khang luc van chuyén nudc
[28]. Do do6, néng dé TMC 0.10% dugc la diéu kién téi
uu cho qué trinh t6ng hap mang.

Két quad khdo sat khd nding khdng tdc cia mang

https://doi.org/10.62239/jca.2026.030
98

Tinh ua nudc bé mat dong vai tro then chét trong viéc
gidm thiéu hién tugng badm bédn cla mang. Goc tiép
xUc dugc dung dé déanh gia su cai thién tinh thdm udt
bé mat clia cdc mang. Hinh 5 trinh bay su thay déi goc
ti€p xUc cda cac mang. Mang TFC-PA nguyén ban co
gia tri goc tiép xdc la 81.7° cho thay bé mat polyamide
¢6 tinh ua nudc & muc trung binh. Sau khi tich hgp vat
litu Ag.O/UiO-66, goc tiép xuc da gidam dang ké
xudng con 48.9°, cho thay su gia tang ré rét vé tinh ua
nudc. Su cai thién nay dugc cho la do su hién dién cua
UiO-66 o tinh ua nudc cao va su hinh thanh cac
nhom —COOH trén bé mat polyamide do qua trinh
thuy phan cac nhom acyl chloride (-COCI) chua phén
Ung ctia TMC.
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TFC-PA Mang bién tinh
Thong s6 Mang TFC-pA 1ang bIen
tinh

Théng lugng loc J
LmZh 6.75 10.61
Théng lugng loc phuc
Wi (L2 i) 6.31 10.60
DBo gia tang thong luong 100 157
loc J/Jo
D6 duy tri thdng lugng
loc theo thai gian Jm (%) %691 9924
MUic d6 tac mang DF (%) 22.39 6.80
Ty 1é phuc héi thong 935 9996

lugng FRR (%)

Hinh 4: Két quéa gdéc tiép xuc va khang tac ciia mang
nguyén ban va mang bién tinh

Tinh va nudc clia bé mat mang tang 1én gidp cai thién
dang ké kha nang chéng bam bén clia mang, dugc thé
hién qua cac thong s& dugc xac dinh tir phuong trinh
(3-6) va dugc biéu dién trong Hinh 8 va Bang 2. Mang
nguyén ban bj tdc nghén tuong déi cao, gia tri DF cao
3 muc 22.39%, do cac tudng tac hdp phu manh gilta

Ty 1& phuc hoi nang suat loc (%)
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chét ban hitu co va nén polymer nguyén ban. Ngugc
lai, mang bién tinh thé hién tinh tham udt va kha nang
chéng bam ban vuat tréi. Thong lugng nudc gép 1.57
[an so v&i mang nguyén ban, trong khi DF gidm dang
k€ xudng con 6.80%. Bang chu y, sau mét chu trinh
rifa don gidn, mang bién tinh phuc héi gan nhu hoan
toan hiéu qué loc so vai ban dau. Mang dat ty 1& phuc
hoi thong lugng (FRR) 1a 99.96% va kha nang phuc hoi
thdng lugng theo thai gian (Jm) la 99.24%, vugt troi so
vdi mang nguyén ban (FRR = 93.52%, Jm = 96.91%). Vé
mat ca ché, bé mat ua nudc cd xu hudng tucng tac
manh vai cac phan tir nudc théng qua lién két hydro,
gitp hinh thanh mét I6p vé hydrat hda (hydration
layer) [29]. L&p hydrat hda nay hoat déng nhu mot rao
can, ngan chan hiéu quéa cac chét ban tiép xdc truc tiép
véi bé mat mang [30]. Do do, cac chdt ban chi tuong
tac yéu vai bé mat va dé dang bi loai bd théng qua
qua trinh rita, gop phan duy tri hiéu qué lau dai cla
mang. So sanh vd&i mét sé nghién cliiu gan day trong
cung Iinh vuc, c6 thé thdy mang TFN bién tinh bang
vat liéu Ag.O/Ui0-66 van s3 hitu nhiing uu thé tét hon
so vdi cac cong bd khac, dac biét la & ty 1& héi phuc
théng luong (Bang 1).

Bang 1: Bang so sanh hiéu suét loc cla mang bién tinh
vdi mét sé nghién cdu khac

Apsust  Thong 12%e)

Loai Tac nhan . FRR  Tham
mang bién tinh |a$a\/rl)e ¢ l(ﬁ:%}lgc) CIZ (in (%) khao
MMMs PNU 1 66.50 SZb;/ 8822  [31]

TEN Aggiﬂog' 6 4730 "ggi?ﬁ 9560 [32]

TFN Uﬁg% 3 18.27 ';gzgoo/o“ 5810 [33]

TFN PAA 6 96.60 9;"33/ 7012 [34]

TEN thOM@@P:g 6 45,00 N;gi/oo“ 88.00  [35]

I AR

Két quad khdo sdt khdng khudn

Bam béan sinh hoc (biofouling), chl yéu do sy sinh
trudng va hinh thanh biofilm cda vi sinh vat trén bé
mat mang, lam suy gidm nghiém trong hiéu suét loc
clia mang. D& danh gia khad nang chéng bam bén sinh
hoc, hoat tinh khéng khudn clia cdc mang da dugc
khao sat déi véi ca 2 ching vi khudn Gram am (E.coli)
va Gram duong (S.aureus) bang phuong phép dém
khudn lac trén dia thach.

Nhu két qua dudc thé hién trong Hinh 9 va 10, cac dia
thach tuang Ung vaéi mang TFC-PA nguyén ban bi bao
phl day dac bdi cac khuédn lac, cho thdy kha nang

khéng khuan kha han ché. Phan tich dinh luong cho
thdy kha nang khang khuén cia mang nguyén ban chi
dat 28.80% d6i vai S.aureus va 47.97% déi vai E.coli.
Nguac lai, cac dia thach clia mang bién tinh bang vat
litu 1% Ag.O/UiO-66 khdng ghi nhéan sy xuét hién cla
khudn lac, tuong Ung vdi hiéu suét khang khuédn gan
nhu tuyét déi (99.99%), cho thdy hoat tinh diét khuan
VUGt tréi clia mang bién tinh.

A

S.aureus

E.coli

TFC-PA Mang bién tinh
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Hiéu suat khang khuan (%)
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S.aureus E.coli

[ TFC-PA [ Mang bién tinh
Hinh 5: (A) Khudn S.aureus va E.coli sau 24h tiép xuc
v&i mang TFC-PA va mang bién tinh va (B) do thi so
sanh hiéu qua khang khuén ctia mang TFC-PA va
mang bién tinh

Kha nang diét khudn hiéu qua nay khéng chi dua trén
hoat tinh khang khudn cao cla Ag.O ma con cé su
déng gop khoéng nho cla cdu trdc khung UiO-66
trong viéc t&i uu hda hiéu qué cla cac hat oxide. Céc
hat nay c6 nang lugng bé mat I16n nén ching dé bj két
ty, tU do lam gidm dién tich bé mat va han ché kha
nang tiép xdc vdéi vi khuan [36]. Trong hé composite,
UiO-66 déng vai trd nhu mot gia thé xEp cd dién tich
bé mat I6n, gilp neo gilr cac hat Ag.O, qua dé gidm
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thi€u t&i da hién tugng két tu oxide va gidp cho Ag,O
phan tan déng déu. Nha sy phan tan nay, dién tich
tiép xUc gita thc nhan diét khudn va té bao vi khudn
dugc tang lén dang k&, dong thai ting cudng viéc san
sinh céc ion bac (Ag*) mot cach &n dinh va hiéu qua.
Cac ion nay dé dang xadm nhap qua vach t&€ bao vi
khuén, pha v& qué trinh ho hidp té€ bao va tiéu diét vi
khuén, qua doé cung cdp dé 6n dinh chéng bam ban
sinh hoc [13].

Két luan

Trong nghién clu nay, mang nanocomposite [&p
mong (TFN) hiéu qua cao d& dudc téng hop thanh
cong thdng qua viéc tich hgp vat liéu Ag.O/UiO-66
vao 18p chon loc polyamide. Dudi cac diéu kién téng
hop t6i uu (ham lugng oxide 1%, ndng dd vét liéu
composite nap 0.1 %, thdi gian trung hgp 60s va ndng
dé TMC 0.10 %), mang bién tinh dat thong luong lén
dén 11.93 Lm=h", trong khi van duy tri do loai bo
mudi &n dinh & muc >92%. Viéc két hop Ag.O/UiO-66
da gilp cai thién dang ké tinh uva nudc (goc tham udt
gidm tu 81.7° xuéng 48.99), déng thai cung cap kha
nang khang khudn vuct tréi (hiéu sudt khang khuan
gan nhu tuyét déi déi vai cd E.coli va S.aureus). Bén
canh d6, mang bién tinh clng thé hién kha nang
khéng tac uu viét so vai mang nguyén ban, véi muc do
tdc mang giam 3 lan (tU 22.39 % xuéng 6.80 %), ty &
phuc hoi thdng lugng va dé duy tri thong lugng loc déu
dat gia tri ky vong (Ian lugt 13 99.96% va 99.24%). Nhiing
két qua nay cho thdy tiém nang cla hé mang nay cho
céc Uing dung xUr ly nudc hiéu qua va bén viing.
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