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Nano Fe-BTC materials were successfully synthesized by mechanical
chemical grinding method. Samples were characterized by X-ray
difraction (XRD), Fourier-transform infrared spectroscopy (FTIR), N2
adsorption—desorption, Scanning electron microscopy (SEM), Energy-
dispersive X-ray spectroscopy (EDS). SEM image of Fe-BTC-60 showed
the particle size of 40-60 nm. Fe-BTC nanocomposites were tested for
the photocatalytic degradation of reactive yellow 145 (RY-145) in
aqueous solution. Fe-BTC composites exhibited high photocatalytic
activity. Thus, at pH of 3 and high initial concentration of 100 mg RY-
145/L, removal efficiency reached the value of 97.45% after 90 min of

reaction.

Gidi thiéu chung

Vat lieu khung hitu cg - kim loai (MOFs) dugc hinh
thanh bdi hai cdu t& chinh: ion kim loai hodc t6 hap
(cluster) ion kim loai va mét phan t& hitu co thudng
dugc goi la chat két néi (linker). MOFs la vat liéu vi
mao quan co6 dién tich bé mat Ién (1 000-10 000 m?/q)
va mao quan trung binh. Chiing cé nhiéu tinh chét dac
trung do dién tich bé mat nén dugc Ung dung trong
nhiéu inh vuc nhu luu trt khi, mang dan thudc, xuc
tac, hdp phu, cdm bién,..[1]. Tuy nhién, nhugc diém
cla vét litu MOFs 13 kich thudc hat 16n (kich thudc
micromet), kich thudc mao quén bé (< 2 nm) nén han
ché trong quaé trinh khuéch tan clia cac chat mang gia
phan Ung [2]. Gan day, mét budc tién mdi trong t6ng

hap vét liéu MOFs la da téng hgp thanh cong mét s6
loai MOFs c6 kich thudc hat nano, dudng kinh mao
quan trung binh thay thé cho MOFs truyén théng co
kich thudc hat micromet khi s dung mét s6 ky thuét
nhu siéu am, vi séng, nghién ca hda hoc... trong téng
hap vat liéu MOFs [3-5]. Hon nita, phuong phéap nhiét
dung moéi can phai st dung moéi DMF, mét hda chat
dat tién va rét doc hai [6]. Hién nay xu hudng ép dung
cdng nghé xanh dang dugc cac nha nghién clu déc
biét quan tam [6,7]. Pichon va céng su [6] da téng hop
thanh céng vat liéu MOFs chiia Cu [Cu(INA)2], trong
do INA 1a axit isonicotinic bang phuong phap nghién
cd —hda hoc khéng st dung dung mdi. Zhang va céng
su [7] téng hop vat liéu MOFs chtta Co céu truc zeolit
(Co ZIF-67) bang phucong phép nghién tay két hgp vi
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song khong st dung dung maoi. Vat liéu Co-ZIF-67 co
bé mat va thé tich 16 x6p 16n (1591 m2/g; 0,74 cm?/q).
Tuan A. Vu va céng su [8] d& téng hop thanh cong vat
liéu Fe-BTC/GO trong dung dich NaOH 1M va thuy
nhiét vi song. Vat liéu Fe-BTC/GO co kich thudc hat
30-50 nm, dudng kinh mao quan 6.5-8.2 nm. Peng Li
va cong su. [9] da t8ng hop vét liéu ZIF-8 cé kich
thuéc hat 27 nm bang phuong phap thly nhiét vi
séng. Shen Hu va cong su [10] da téng hop vat liéu
NH2-MIL-125 (chda Ti) ¢ kich thudc hat 70-90 nm
trong mai trucng axit axetic va axit thioglycolic. Trong
bai bao nay, ching téi nghién clu téng hop vat liéu
MOFs khong st dung dung méi hitu ¢, cé cdu tric
nano bang phucong phép nghién cc héa hoc va Ung
dung lam xtc tac quang Fenton dé x(r ly cac chat mau
hitu ca (thuéc nhudém hoat tinh RY-145) trong moi
truong nudc. Cac yéu té anh hudng dén khad nang
phan huay thuéc nhudém RY-145 nhu pH, ndng dé H,O»,
néng dé thudc nhudm cling dugc khao sat.

Thuc nghiém va phucng phap nghién ctu

Téng hop vat liéu MOFs Fe-BTC: Cho hdn hop gdm
2,26 g FeCl».4H,0; 1,68g H3BTC; 0,959 NaOH vao coi
sU, thém tur tf 3 mL nudc cét, trén déu hén hop roi
dua vao may nghién cg nano trong 60 phut, t6c dé
500 vong/phut, thu dugc vat liéu Fe-BTC-60. San
phédm dugc loc ria 3 lan véi nudc cat va 1 lan vdi
etanol (CoHsOH) sau dé sdy & 80 °C trong 12h. Lap lai
thi nghiém trén & céc thai gian 20, 40, 80 phut

Phuong phdp nghién cdu vat liéu: cac mau vat liéu
dugc dic trung bang phuong phép nhiéu xa tia X & 26
1-10 ° va 10-80 o (D8 ADVANCE, Bruker, Buc) sif dung
Cu Kol buc xa déng (A = 0,154 nm), t6c do quét 3
°min~". Dién tich bé mat clia cac mau vat liéu dugc
déanh gia bang phuang phép hap phu N, & nhiét dé 77
K. Hinh thai clia nanocomposite dugc quan sat bang
kinh hién vi SEM S-4800 (Hitachi, Nhat Ban), hoat déng
& dién ap gia t6¢ 200 kV. Phan tich quang phd tia X
phan tan nang luong (EDX) dugc do trén JED-2300 vdi
I&p phi vang.

Bdnh gid hoat tinh xdc tdc bdng phdn tng phdn hay
RY-145: Céc thi nghiém phan hdy quang dugc thuc
hién trong 10 phan Ung thly tinh pyrex chita 100 ml
dung dich RR-195 (100 mg/L), 40 mg Fe-BTC. HAN hap
dugc chiéu sang bang cach st dung hé béng dén mo
phdng &nh séng gid mat trai cong sudt 30W. Khoang
cach gitta dén va dung dich 1a 15 c¢m, nhiét do cla
dung dich va nhiét dé phong (25 °C). Trong phan Ung
Photo-Fenton, dung dich RY-145 dugc l&y & moi thoi

diém 15 phut phan ting. Néng dé cta RY-145 dugc xac
dinh va hiéu chuén bang su thay déi cudng dé clia cuc
dai hép thu & budc song 421 nm bang may do quang
phé Vis Lambda 35 UV [11]. D6 chuyén clia RY-145 (%)
dugc tinh theo cdng thiic: x =((Co-Cy)/Co) x100

Trong doé Co va C; (mg/L) 1an lugt 1a ndng dé ban dau
va néng do thudc nhudm RY-145 tai thai diém t. D6 6n
dinh clia chat xuc tac cling dugc nghién cliu, chat xic
tac da qua sU dung dudgc rlfa sach bang nudc nhiéu
lan va tach ra bang cach ly tdm & 8000 vong/pht, sau
do say khod & 80 °C qua dém.

Két qua va thao luan
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Hinh 1: Gidn do XRD vét liéu Fe-BTC

Gidn d6 XRD cla vat lieu Fe-BTC t6ng hgp bang
phuong phép nghién co hoa hoc va Fe-BTC t6ng hap
bang phuong phép nhiét dung méi (hinh 1) xudt hién
cac peak & 20 ~ 5,89 129 13,7°; 17,6° va 22,1° dac trung
cho c4u tric Fe-BTC [10]. Tuy nhién, cudng dé peak 20
~ 12° clia méu Fe-BTC téng hop bang phuong phap
nghién cg hda hoc thadp han, kém séc nhon hon mau
nhiét dung méi (Fe-BTC-NDM). Diéu nay cho thédy dé
tinh thé cla vét liéu Fe-BTC téng hop bang phuong
phap nghién ca héa hoc thép hon, co thé do su ton tai
clia pa vo dinh hinh. Cac mau vt lieu t8ng hop bang
phuong phap nghién co hoa hoc, vét liéu Fe-BTC-20
xuat hién peak & 26 ~ 12° véi cudng do thép, thiéu can
déi do vat liéu MOFs bat dau hinh thanh va phat trién
tinh thé. Mau vat liéu Fe-BTC-40 c6 peak 20 ~12°
cudng dé 16n han hon mau Fe-BTC-20, do c4c tinh thé
Fe-BTC-40 Mau vat liéu Fe-BTC-40 c6 peak 20 ~12°
cudng dé 1én hon hon mau Fe-BTC-20, do cac tinh thé
Fe-BTC-40 dugc phét trién, dan dén ting do tinh thé.
Méau Fe-BTC-60 c6 céu truc tinh thé hoan thién nhat
(cudng do peak & 28 ~12° 16n va can déi nhét). Tuy
nhién, khi tdng thai gian nghién ca én 80 phut thi do
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tinh thé cla vat liéu Fe-BTC-80 cé xu hudng gidm so
vGi mau Fe-BTC-60. Diéu nay dugc gidi thich bai khi
thai gian nghién cd hoda hoc tang, cac hat nano Fe-
BTC c6 xu huéng co cum, tao da tinh thé [10].

Hinh 2 trinh bay phd héng ngoai clia vét liéu Fe-BTC
nghién cg hda hoc & céc thdi gian khac nhau. Trong
phd FTIR clia mau Fe-BTC xuat hién cac dao doéng
1700-1730 cm™ dac trung cldia nhém cacbonyl -C=0.
Céc dao déng & 3414 cm™" d&c trung cla lién két O-H
tU nudc hap phu trén bé mat. Cac dao dong khoadng
1200-1250 cm' déc trung cho su ton tai cla lién két C—
O. Dao déng trong khoang 1500-1600 cm™ dac trung
cho sy tdn tai cta lién két C=C trong cac hgp chat
thom. Dao déng 1452 ¢cm™, 1382 cm™ tuong Ung Vvdi
lién két Fe-BTC va déi xiing cla nhém cacboxylat
trong BTC [11]. Dao déng & dinh 759 — 711 cm™ dac
trung cho dao déng cla céc ligand BTC, 750 cm™ la
dao déng bién dang C-H cla benzen va 524 cm™ déc
trung cho lién két Fe — O [12].

Transmitance (% T)

T T T T T T T
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Wavenumber (cm™)

Hinh 2: Phé hdng ngoai FTIR vat liéu Fe-BTC

Hinh 3 thé hién anh SEM vét liéu Fe-BTC nghién co
hda hoc & cac thdi gian khac nhau. Mau Fe-BTC-20 ¢
kich thudc hat I6n 20-120 nm, kich thudc hat khéng
dong déu. Vat liéu Fe-BTC-40 c¢6 kich thudc hat 20-
100 nm, kich thudc hat khéng déng déu. Dua vao két
quad phan tich XRD va SEM co thé thdy thdi gian
nghién cc hoa hoc 20 phut cac tinh thé Fe-BTC dang
phét trién, chua hoan thién vé mat cu tric vat liéy,
dang & giai doan hinh thanh vat liéu MOFs

Khi tdng thdi gian nghién cg 1én 60 phdt cau tric tinh
thé dan hoan thién hon. Anh SEM cla vat liéu Fe-BTC-
60 cho thédy céc hat tinh thé Fe-BTC khoang 30- 60
nm, phan bd kich thudc hat dong déu. Khi tang thdi
gian nghién cg hda hoc lén 80 phut, vat liéu Fe-BTC-
80 c6 xu hudng co cum thanh cac hat co kich thudc
I&n hon, khodng 30- 100 nm, phan bd kich thudc hat
kém dong déu. Nhu vay, vat liéu Fe-BTC dugc téng

hop bdng phuong phép nghién co hda hoc véi thdi
gian nghién cag 60 phut cé kich thudc nhd (30- 60nm),
phan bé déng déu han so vai cac mau khac.

Fe-BTC-60

0) 5180/201 S ™ 500nm

Hinh 3. Anh SEM vét liéu Fe-BTC

TU bang 1 cho thdy Fe-BTC téng hgp bang phuong
phép nghién cg hda hoc cé dién tich bé mét riéng I6n
363 - 754 m?/g, thé tich mao quan I6n 0,11-0,45 cm?3/g
va dd réng mao quan trung binh 2,7 =3,5 nm. Khi tdng
thai gian nghién ca tir 20 phit 1én 60 phit dién tich bé
mat va thé tich mao quan tang lan lugt tir 463 1én 754
https://doi.org/10.51316/jca.2021.004
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m?/g va 0,11 1én 0,45 cm3/g. Diéu nay dugc giai thich
bdi khi tang thdi gian nghién co (60 phdt) cac tinh thé
Fe-BTC dan hoan thién, cdu trdc én dinh hon va cac
hat c6 kich thudc dong déu hon so vdi cac mau nghién
ca 20 phut va 40 phut.

300

250 Y
Fe-BTC-60 -

200 e
Fe-BTC-80

1504 /,

Quantity absorbed (cm®/g STP)

100
50 - J
0 v T - T v T v T v T
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Relative pressure (P/P°)

Hinh 4: Budng dang nhiét hap phu-giai hap phu N>
cla vat liéu Fe-BTC

Bang 1: Cac thong s6 dac trung cla vat liéu Fe-BTC

Diéntich | Téng thé Do réng
| bé mat tich mao mao quan
Vat liéu , .
(BET- (cqr;J?/ﬂ | tru?rg];mb)mh
m?/g) g
Fe-BTC-20 363 0,11 2,9
Fe-BTC-40 529 0,34 3,2
Fe-BTC-60 754 0,45 3,5
Fe-BTC-80 649 0,38 2,7

thay trong Hinh 5, c6 ba giai doan chinh trén dudng
cong TGA.

(TG) (DTA)
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804 ] L 80
4
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Temperature (°C)
Hinh 5: Gian d6 TGA va DTA cua véat liéu Fe-BTC-30

Trong giai doan d&u (50 -150°C), khéi lugng méat di (~
16,5%) dugc cho la sy mét mat cla cac phan td nudc
lien két chat ché vdi cac khung hitu co cla Fe-BTC.
Quaé trinh nay thu nhiét dugc chiing minh bang cuc dai
am trong biéu dd DTA. Sy mét trong lugng Ién (~
42,%) trong giai doan thit hai (300-600 °C) c6 thé lién
quan dén sy phan hly céac phéi to hitu ca (ligand hitu
cd BTQ). Su phan hiy céc ligand hitu ca BTC trong giai
doan nay la mét qué trinh toa nhiét co thé thdy ré qua
mét dinh duong trong biéu d& DTA. Giai doan thi 3
(600-800 °C), sy méat khéi lugng nhd (4,05%) do phdi
U BTC bi dét chay hoan toan [15].

Bdnh gid hoat tinh xdc tdc Fe-BTC

Tuy nhién, khi tdng thdi gian nghién hda hoc tur 60
phat 1én 80 phut, dién tich bé mat va thé tich mao
quan vat liéu Fe-BTC gidm tUf 754 xuéng 649 m?/g va
0,45 xudng 0,38 cm?/g. Diéu nay dugc giai thich bdi
khi tang thai gian nghién ca hda hoc lén 80 phdt, vat
liéu Fe-BTC c6 xu hudng co cum thanh céc hat co kich
thudc 16n, kich thudc khong dong déu dan két dién
tich bé mat va thé tich mao quan giam. Mau Fe-BTC
nghién cg 60 phut cé dién tich bé mat Idn nhat (754
m?/g) cling véi db rébng mao quan Ién, thuan lgi cho
sy khuéch tan nhanh cac chét bi hdp phu tdi cac tam
hép phu trong vat liéu hdp phy, qua dé lam tang dung
lugng hép phu.

Phan tich nhiét trong lugng (TGA) la mét phucng phap
phé bién dé danh gia do bén nhiét clia nhitng vat liéu
va xac dinh nhiét d6 phan hdy. Gian TGA va DTA cla
mau Fe-BTC-30 dugc trinh bay trong Hinh 5. Nhu da

1.0
0.8 4 Fe-BTC-20
Fe-BTC-40
. 0.6 7
8 Fe-BTC-80
0.4
0.2 !
= Fe-BTC-60
0.0 T T T T T T T T
0 15 30 45 60 75 90 105 120
Time (min)

Hinh 6: Hoat tinh xUc tac Fe-BTC

Qua hinh 6 cho thdy cac mau Fe-BTC téng hap bang
phuong phap nghién ca cé hoat tinh xtc tac cao trong
phan Ung phan hdy RY-145. D6 chuyén hda RY-145
cUa vat liéu Fe-BTC nghién ca hda 20, 40 phut sau 60
phit cé hiéu suédt phan hay RY-145 tucong Ung la
84,89% va 88,34%. Sau khi tdng thdi gian nghién co
lén 60 phut (Fe-BTC-60) hiéu sudt phan Ung tang lén
https://doi.org/10.51316/jca.2021.004
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93,98%. Tuy nhién, khi tdng thdi gian nghién cg tur 60
phut 1én 80 phdt hiéu sudt phan Ung gidm xudng
91,63%. Biéu nay dudc gidi thich la do khi kéo dai thai
gian nghién cg hda hoc, céc tinh thé Fe-BTC hinh
thanh bi co cum vao vdi nhau tao thanh cac hat cé
kich thudc 16n lam gidm hoat tinh xdc tac.

Hinh 7 cho thay gia tri pH déng vai trd quan trong doi
véi sy phan hly cla RY-145 do anh hudng dang ké
dén dién tich bé mat cua vat liéu Fe-BTC. J pH = 3
trong thdi gian 90 phut, hiéu sudt chuyén héa RY-145
dat 97,45%. O pH = 5 trong thdi gian 90 phut thi hiéu
suét chuyén hoa dat 90,0% va & pH = 6,5 thi hiéu suét
3 85,12% sau 90 phut. & mai trudng pH thap cé su gia
tdng s6 lugng cac géc «OH va sy tuang tac tinh dién
gitfa RR-145 vdi bé mat duong cla vét liéu [13] lam
hiéu sudt qua trinh phan hdy thuéc nhuém tang. Han
nfa, trong moi trudng pH thédp tao diéu kién thuén Igi
cho qué trinh oxy hoa Fe**— Fe* dién ra va qué trinh
hinh thanh cac géc *OH [12]. Phuong trinh phan ng
thé hién mdi quan hé gitta Fe3*, Fe’*, *OH nhu sau:

H.0; + Fe?* — Fe®* + OH + +OH

1.0 —
i
0.8 N
-
- pH =10
o
0.6 =
e pH =6.5 e
e / v
© 044
pH =5
0.2- pH =3
0'0 L L) L) L) L L)
0 15 30 45 60 75 90
Time (min)

Hinh 7. Anh hudng clia pH dén kha nang phan hay
RY-145 trén xdc tac Fe-BTC-60

O pH = 9, thdi gian phan ng & 90 phut thi hiéu suat
dat 52,27%. Trong modi trudng base, phdn Ung tao
phuic dién Fe**— Fe(OH); dién ra dé dang, can trg su
hinh thanh pha hoat déng dé sinh ra g&c «OH [12].

Anh hudng clia ndng do H,O: ciing déng vai trd quan
trong trong qué trinh phan hay cla RY-145 vi n6 &nh
hudng dén qué trinh sinh ra géc ty do “OH. Khi néng
dé HO, thdp (68 mg/L) qua trinh phan hdy RY-145
dién ra cham, hiéu sudt quéa trinh dat 81,5% sau 90
phut. Khi tang ndng dé H,Oz 1én 136 mg/L sau 90 phut
téc dd va hiéu sudt quéa trinh tdng manh va dat 97%.
biéu nay la do cac géc *OH tur H.O, dugc tao ra nhiéu
lam thuc ddy qué trinh phan Ung dan dén téc dé cling
nhu hiéu sudt phan hay tang. Tuy vay, khi tiép tuc tang

lugng H.O, trong dung dich (204 mg/L), hiéu suat
phan hdy RY-145 gidm xuéng 68,48% do Iic nay H.O,
du sé tac dung vdi géc "OH tao thanh géc HOO" lam
gidm hiéu suét qué trinh phan hay [8].

1.0
0.8 4
0.6
° 68 mg/L
o 204 mg/L
£ d
© 0.4 :
136 mg/L
0.2 ma
o+ >
0 15 30 45 60 75 90
Time (min)

Hinh 8: Anh hudng ctia ndng do H.O2 dén kha nang
phan hdy RY-145 trén xUc tac Fe-BTC-30

1.0
Photo actvity (witho\ut catalyst
0.8 4 -
Adsorption (B)
0.6 4
o e
(&} P o
0.4 4 4
Fentonh‘\ ~
v
0.2 4
Photo Fenton (D)
0'0  ; T L) ) T T
0 15 30 45 60 75 90

Time (min)

Hinh 9. Qua trinh phan hly RY-145 trén xdc tac Fe-
BTC-60 & céc diéu kién khac nhau

Trong dé: (A): Khéng xic tac (RY-145, H,O): ndng do
RY-145 100 mg/L; néng dé H.O, 136 mg/L; pH: 3;
nhiét dé 25 °C va chiéu den trong 60 phut. (B): Hap
phu trong t&i (RY-145, xdc tac Fe-BTC, khéng co H,Oy):
nong dé RY-145 100 mg/L; luong xuc tac 0,3g/L; pH: 3;
nhiét dé 25°C va phan Ung thuc hién trong béng téi.
(C): Xlc tac Fenton (RY-145, xic tac Fe-BTC, H.O.):
ndng dé RY-145 100 mg/L; ndng dé H.0O, 136 mg/L;
lugng xuc tac 0,3g/L; pH: 3; nhiét do 25 °C va phan
Ung thuc hién trong bong téi. (D): Xuc tac Photo
Fenton (RY-145, xUc tac Fe-BTC, HxOy): néng dd RY-
145 100 mg/L; ndng d6 H.O» 136 mg/L; lugng xuc tac
0,3g/L; pH: 3; nhiét d6 25°C va chiéu den trong 90
phut.

TU hinh 9A ta thdy & diéu kién phan Ung oxi hda dudi
tac dung clia anh sang mat trdi va khéng cd chat xuc
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tac thi dé chuyén hda RY-145 |a thidp. Qué trinh hép
phu RY-145 dién ra nhanh va dat can bang sau 60
phut. Hiéu sudt hdp phu RY-145 trén xic tac la 20%.
Trong qua trinh phan Ung Fenton (v&i su ¢ mat cla
chét xuc tac, H.0y), sau 90 phut phan Ung, hiéu suét
dat 78,34% (ducng 9C). Tuy nhién, trong quéa trinh
Photo Fenton (v&i su c& mat cla chat xdc tac, H.Oz va
chiéu sang) hiéu sudt dat 97,45% (ducng 9D). Tu
nhitng két qua nay, ta nhan thay vat liéu Fe-BTC téng
hop bang phucng phap nghién cg hda hoc co hiéu
qua cao trong qué trinh Photo Fenton phan hay RY-
145.

1.0

1st cycle 2nd cycle 3rd cycle

0.8 4

0.6 4

CiC

0.4

0.24

0.0 4 T T T T T T T T T
0 30 60 90 0 30 60 90 o 30 60 90
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Hinh 10. D6 bén xuc tac Fe-BTC-60 sau cac lan téi sinh
xUc tac

T hinh 10 ta c6 thé thdy hoat tinh xtc tac phan huay

thudc nhudm hoat tinh RY-145 sau 3 lan st dung giam

khéng déang ké (5-7% so vdi ban dau), chiing to xuc

tac Fe-BTC-60 c6 dd bén cao tham chi & pH rét thép.

Két luan

D3 t6ng hop thanh céng vat liéu nano Fe-BTC bang
phuang phép nghién ca hda hoc & cac thai gian khac
nhau 20, 40, 60, 80 phut. Phudng phap nay khong su
dung dung méi hitu nén than thién vai maéi truong. Vat
liéu Fe-BTC téng hop dugc dd dugc dac trung céu
tric hinh thai hoc bang céc phucng phép phén tich
hoa ly hién dai nhu SEM, BET, XRD, TGA. Két qua dac
trung XRD cho thédy Fe-BTC (t6ng hop & 60 phut) co
céu tric pha 6n dinh, co kich thudc 20-30 nm, phan
bé déng déu, dién tich bé mat cao (745 m?/g), d6 bén
nhiét cao (bén nhiét dén 30 °C). Vét liéu Fe-BTC t6ng
hop & thai gian 60 phut cod hiéu suét xir ly thudc
nhudm cao nhét dat hiéu sudt 97% & diéu kién: ndng
dd RY-145 ban dau la 100 mg/L; lugng xUc tac la 0,3
g/L; nong dé H.O; 1a 136 mg/L; pH: 3; nhiét dé 25°C.

Két quad nay md ra kha nang Ung dung phan hly
quang xUc tac trong xUr ly chét hitu co doc hai.

L& cam an

Nghién ctu nay dugc tai trg bdi Vién Han 1am Khoa
hoc va Cong nghé Viét Nam (méa s&: NCVCC06.04/20-
20)
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