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LOI CAM DOAN

T61 xin cam doan luan van la cong trinh nghién ctu cia riéng ¢4 nhan
t61, khong sao chép cua ngudi khac. Noi dung 1y thuyét trong luan van toi co
stt dung mot sb tai liéu tham khao nhu di trinh bay trong phan tai liéu tham
khao. Cac s6 liéu, chuong trinh phin mém va nhitng két qua trong ludn van 13

trung thyc va chua duoc cong b trong bat ky mot cong trinh niao khac.

Ha Noi, ngay 29 thang 12 nam 2022

Hoc vién thue hién
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LOI CAM ON

Dé hoan thanh luan vin “Nghién civu, dinh gid khd nang xiv Iy dw
lwong thuéc khdng sinh ciprofloxacin trong nwdc thdi bénh vién bang hé xiic
tac quang hda ZnO/GO” bén canh nhimg nd luc cua ban than, em ciing xin
gui 101 cam on chan thanh nhét dén quy thay c6 gido trong khoa Cong nghé moi
truong, Ban 1anh dao Hoc vién Khoa hoc va Cong nghé Viét Nam. Diac biét,
em gui dén PGS.TS Nguyén Quang Trung va TS. Tran Quang Thuan d3 tan
tinh chi bao, huéng din va gitp d& em rat nhiéu trong qua trinh lam luan vin

thac sT mot 101 cam on chan thanh va sau sac nhat.

Tiep theo, em xin chan thanh cdm on Ban lanh dao cac phong ban cua
Trung tam Nghién ctru va Chuyén giao Cong ngh¢ da tao dicu kién tot nhat dé
em tim hi€u va nam rd cac van dé lién quan dén qua trinh lam luan van tai quy

CO quan.

Cubi cung em xin gui 161 cdm on dén céc anh (chi), ban be déng nghi¢p
lam viéc tai Phong thi nghiém Trong diém vé An toan thuc pham va Méi truong
d3 nhiét tinh giup d& cling nhu cung cap cho em nhiing sd liéu can thiét dé hoan

thanh bai luin vin thac s ndy mot cach t6t nhat.

Trong qua trinh 1am bai luan van thac si, em cam thay rang minh di hoc
tap va trai nghiém duoc nhiéu diéu vo cung hiru ich ma co 1€ nén khong ty minh
trai qua thi s& khong bao gio c6 thé biét dugc. Tir d6 dé em hoc hoi va rat kinh
nghiém cho nhiing bai luin sau va xa hon 1a trong qua trinh lam viéc sau nay

cua minh.

Bai luan van cta em tat nhién sé khong thé tranh duoc nhitng han ché,
thiéu s6t. Em rat mong nhan duoc nhitng y kién dong goép va nhan xét chan
thanh tir quy thay c6 va moi ngudi.

Em xin chan thanh cam on!



MUC LUC

LOT CAM POAN ......ooooiiiiiiiieiie s i
LOT CAM ON ...cc.ooooiiiiiiiniiiissee st ii
IMIUC LUC ...t e et s e ee s e s s eee s as e sreeee i
DANH MUC CAC KY HIEU VA CHU VIET TAT .....oooovviiiieceeeen, vi
DANH MUC BANG ........c.ooiiiieieiieiieeeesessesiesies s assenses s Vii
DANH MUC CAC HINH VE, PO THI .......c.ooviiiieeieeeeeeee e, viii
MO DAU ....ooooiieecee s 1
CHUONG 1. TONG QUAN VE VAN PE NGHIEN CUU.......ococoovvrrirnn, 3
1.1.  Giéi thiéu vé xhc tAc quaAng Noa............o.cocovvveeeveeieeeeeeie e, 3
1.1.1.  Lich sir trong nghién civu vé xiic tac quang hod ..............oove... 3
1.1.2.  Cac qua trinh cua xuc tac qUang ROG ..............cccovceevceeicneninnns 5
1.1.3.  Bdc diém chinh i@ ChAt XiC tAC cevevveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeesees 5
1.1.4.  XUc tadc quang hoa ZNnO ........ccccceveeiviieie e 6

1.2. Vit liéu graphene va cic nghién ciru tong hop ZnO/GO............. 9
1.2.1. VAt ligu graphene .............ccccooviiiieiiiiiiieiiee e 9
1.2.2. PRAN LOQT c.......cocccivivieieee ettt 9
1.2.3.  Tong hop ZNO/GO .....eeeeeeeeeereeeeesesreseeeer e 13

1.3.  Ung dung ZnO/GO trong xit Iy chit 6 nhiém.................c..co....... 16
1.4. O nhiém du lwgng thudc khang sinh ciprofloxacin.................... 17

1.4.1.  Gidi thidu vé thuoc khdang sinh ciprofloxXacin ...............cve..... 17



1.4.2.  Tinh hinh sir dung khdng sinh ciprofloxacin trong y té trén thé
GLOT VA VGt NAM ...ttt 20

1.4.3.  Pdnh gid phwong phdp phan tich ciprofloxacin trong mdu nwdc

thai bang phwong phdp sdc ky long — ghép néi khoi pho .................... 23
CHUONG 2. THUC NGHIEM .........cccoooviiiiiiiieec e 27
1.1.  Doi twong va ndi dung nghien chU...........co.covvvevvrveerereireenens 27
1.2. Vi trilay miu nuwéc thai bénh vien .........c..cccoocovvvevivevienieennnns 28
1.3.  Thiét bi, dung cu, héa chat thi nghiém.................c.ccccocoverrrennne... 31
1.3.1.  Thibt bi PRAN HCH ..o 31
1.3.2.  Hoa chdt, dung cut PRGN tICH ..........cooeeeeeeeseeeeereeeeseeeeerersnas 31
1.3.3. HE thi NGRICI .....eoiiiieeie et 33
1.4.  Phuwong phap nghi€n ctru............cccooooviiiiiiiii 35
1.4.1.  PRuong phap ké thila ...........ooeveeeseeesceeeeeseeeeeeeeees s 35
1.4.2.  Phuong phap thu thap MQU............ccooveveeeererisreseresseeisresseessenens 35
1.4.3.  Phuong phap phan tich...........cccccooeeiiiiiiiiiineiiiie e 36

1.4.4.  Phuwong phdp sir dung hé thong théng tin dia 1y, cdc phdn mém

CONG NGNE LUONG QUANL ... 36
1.45.  Phwong phap tong hop Aanh Qid ...........cc.cceveeveevesresrerieenenne, 37
CHUONG 3. KET QUA VA THAO LUAN .........cccooovviiiirieseeeeeeenes 38
1.1.  Nghién ctru tong hop ZnO/GO ..........coocovovvevreirresrsresieriirennes 38
111, Tong hop ZNO/GO ... 38

1.1.2.  Bdnh gid hoat tinh xuc tac cua ZnO/GO...........ccc.cccoeveercnnnnne. 42



1.2.  Nghién ciru xir ly ciprofloxacin bang hé xiic tac ZnO/GO trong

phong thi NEhi€m. ..............cooii i 44
1.2.1.  Anh hudng ciia ham lwong chat Xic tAc ......oooeeveeeveercrerenn. 44
1.2.2.  Anh ROng Clia PH .....ooveeeveeeeeeseeeeesresreseeeeseesessssnsn e 45
1.2.3.  Ddnh gid anh huéng ciia nong dé Ciprofloxacin ..................... 46

1.2.4. Bdanh gia do lap lai cua qua trinh ché tao xic tde va dé on dinh

CU XUC TAC e e aeeaeeeeeeeeee e e e te e e e etaeeeeeee e et e ee s et eee et aasaetaseeaasersnaressnasernnneeennnn 48

1.2.5.  DBdanh gia hiéu qua xu ly ciprofloxacin trong nuwoc thai bénh vién

48
CHUONG 4. KET LUAN ..ottt ee et 51
DANH MUC CONG TRINH CONG BO .........cccooovvvreieieeeseseeenernnns 52
TAI LIEU THAM KHAO ..........ooooomiiiiiieereieeeeeseses s enesessesses s 53

PHU LUC ...coeoeoeeeeeeoeeeeeeeeeeeeeee e ess s ee s es s ees e s se e es s 56



Vi

DANH MUC CAC KY HIEU VA CHU VIET TAT

Chir viét tat Tén day da
AAO Anodic Aluminium Oxide
BV Bénh vién
CIP Ciprofloxacin
CTPT Cong thirc phan tir
ERY Erythromycin
GFF Glass Fiber Filter
GO Graphene Oxide
KS Khang sinh
KV Khu vuc
MBR Membrane Bioreactor
NM Nudc mat
NOR Norfloxacin
NT Nuoc thai
OFL Ofloxacin
PTN Phong thi nghiém
QCVN Quy chuan Viét Nam
SUL Sulfamethoxazole
TET Tetracyclin
TFTs Thin film transitors
TRI Trimethoprim
US EPA

United States Environmental Protection Agency




Vil

DANH MUC BANG
Bang 1.1 Két qua diéu tra khao sat tinh hinh sir dung khang sinh [18].......... 22
Bang 2.1 Vi tri 14y mau bénh vién phdi Thai Binh.........c.covveeveevveeseeeeenns 29
Bang 2.2 Vi tri ldy mAu bénh vién 74 Trung Uong (Vinh Phic) ................... 30
Bang 2.3 Vi tri 1dy mau bénh vién 71 Trung Uong (Thanh Héa) .................. 30

Bang 3.1 Két qua xir 1y Ciprofloxacin trong cAc mau NUGC ..........occvvveveennnss 49



viii

DANH MUC CAC HINH VE, PO THI
Hinh 1.1 Co ché chung ctia xtc tac quang hoa [1] .occeeeeeveereeseeeeeeeeeeeean. 4
Hinh 1.2 Pho quang phat quang cta thanh nano ZnO [2]........cccoeevevrrrerenen. 8

Hinh 1.3 Kha nang xuc tac cia ZnO/GO cho qua trinh quang phan hily metylene

cam (A) va metylene xanh (B). [16,17] ....ccoccovvviiiiiiiiiecec e, 17
Hinh 1.4 Cong thirc phan tir cua Ciprofloxacin [16] .......ccccovvvrvrivniinieniniennnn 18
Hinh 2.1 Thu thdp miu nuéc thai tai bé chira trudc XU 1Y oo 28
Hinh 2.2 Hé thiét bi sic ky 1ong siéu hiéu ndng cao UPLC .......cccoevvrvennee, 31
Hinh 2.3 Mo ta hé thir nghiém hiéu qua XGUc taC........ceevvivevv i, 34
Hinh 3.1 Anh chup SEM ctia VAt lieu Z0O .......cooeeeeeiseeeeeeeeeee s 38
Hinh 3.2 Anh chup SEM cua vat li€u ZnO/GO .......ceevviiviiiiiiiie e 39
Hinh 3.3 Phd XRD ctia vat 1ieu ZNO/GO ...ooveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeseeeeeeen e 40
Hinh 3.4 Pho FT-IR ctia ZnO va ZNO/GO...........oovveerrrreeeierirsrssessesieniesinnes 41
Hinh 3.5 Két qua phan tich nhiét cua vat li¢u ZnO/GO.........ccccevvvveriiieennnen. 42
Hinh 3.6 Két qua so sanh hiéu qua cua cac vat liéu XUC tac .....covvvverrveeennnnen. 43
Hinh 3.7 Biéu d6 khao sat anh hudng cta ham luong chét xic tac................ 45
Hinh 3.8 Biéu d6 khao sat anh hudng ctia PH .......coocoveverevecereeseesreseeee e 46
Hinh 3.9 Biéu d6 khao sat anh hudng cia ham luong chét ban dau............... 47

Hinh 3.10 Két qua danh gia do on dinh cta VAL Ti8U..c..veveeeeeeeeeeeeeeeeeeeesn 48



MO PAU

Khang sinh hay con dugc goi 13 Tru sinh 13 nhitng chét chiét xuat tir cac
vi sinh vat, ndm, duogc tong hop hoic ban tong hop, co kha ning tiéu diét vi
khuan hay kim ham su phét trién cta vi sinh vat. Khang sinh 1a mot budc tién
16n ctia nén khoa hoc, y hoc nhan loai. Chat khang sinh dugc phat hién va tng
dung sém nhat vao khoang nhitng nam 40 cua thé ki XX, tiéu biéu trong sb d6
la streptomycin, neomycin, erythromycin... Chinh sy tng dung manh mé cua
cac chét khang sinh d tao sy thiic day t6i cac nha khoa hoc nghién ctru, tong
hop céc chat khang sinh méi c6 cong dung dic hiéu d6i véi timg trudong hop.
Trong nd luc d6, khang sinh nhém Quinolon dugc ra doi, chung khong cé

nguon gdc tu nhién, toan bo dugc san xuat bang tong hop hoa hoc (2018).

Hién nay, cac thudc trong nhém khang sinh Quinolon, dic biét 1a cac
thudc thé hé mdi cing voi nhom khang sinh B-lactam va Macrolid.
Ciprofloxacin 14 vi dy dién hinh. Ciproxacin 1a 1 khang sinh c6 kha ning tham
nhap sdu vao trong t& bao nén hiéu qua diéu tri khang khuén 1a rat t6t duoc
dung dé diéu tri nhiém khuan do vi khudn Gram 4m Pseudomonas aeruginosa
gy ra nhu nhiém khuan xuong khép, mang bung, dudng ho hap, nhiém tring

da, thuong han, tiét niéu...

Véi déc tinh c6 cong hiéu cao nhu vay, viéc sir dung $6 luong 16n khang
sinh Ciprofloxacin tai cic co s y té 1a diéu khé tranh khoi. Ciproxacin duoc
dao thai khoi co thé chil yéu qua nudc tiéu, di vao hé thdng nude thai ciia cac
co so y té. Néu khong xir 1y thi du lwong thude khang sinh Ciprofloxacin s&
x4m nhap vao mdi trudng dé lai nhimg tac hai khon lugng cho con ngudi va
cac sinh vat song. Chinh vi vy, nudc thai tai cac khu vuc nay can phai c6 quy
trinh xtr Iy trude khi thai ra méi truong. Quy trinh xtr Iy hién ndy gdm céac budc
chinh: tién xur 1y, xir 1y cép 1, xtr 1y cp 2 va sau xit 1y.

Viée xtr 1y nudc thai bénh vién bang vi sinh dang rat pho bién tai cac
bénh vién va cac co s y té hién nay. Tuy nhién, néu du lugng khang sinh 14 rat
cao chic chin c6 anh huong t6i hoat dong cta vi sinh tic 1 anh hudng t6i hiéu
qua ctia qua trinh xr 1y, day chinh 13 diéu ma cac don vi quan 1y, cac nha khoa

hoc, cac nha lam cong nghé¢ quan tdm l6n hién nay.



Mot sb cong nghé x1r Iy nude thai bénh vién phé bién tai Viét Nam nhu:
cong nghé sinh hoc nhé giot, cong nghé bun hoat tinh trong bé hiéu khi, cong
nghé AAO, hd sinh hoc 6n dinh, cong ngh¢ mang sinh hoc MBR. Nhin chung,
mdi cong nghé niay déu c6 uu diém va nhuoc diém riéng tuy nhién céc cong
nghé nay déu sir dung vi sinh vat lam tac nhan chinh dé xu 1y du luong thude

khang sinh trong nudc thai.

Hién nay, viéc ap dung cac hop chét xac tac quang hoa trong qua trinh
xtt Iy du luong thude khang sinh Ciprofloxacin trong nudc thai bénh vién dang
1a huéng di dung dan va c6 tinh thoi dai. Ching ta duoc biét rang graphene véi
dién tich bé mat riéng 16n rat 1i tudng cho cc tmg dung hip thu cac hop chit 6
nhiém. Du vay, cic hop chat 6 nhiém van t6n tai trong mdi trudng nhung dugc
quy hoach tot nhd qua trinh xtr 1y chon loc bang str dung vt liéu hap phu. Viéc
str dung xuc tac quang hoa quang héa dé xir 1y du lwong thude khang sinh
Ciprofloxacin trong nudc thai bénh vién c6 nhiéu vu diém ndi trdi va cé trién
vong 16n cho phép phan huy/ vo co hoéa hoan toan du luong thue khang sinh

Ciprofloxacin trong nudc thai bénh vién.

Chinh vi nhiing 1y do trén, huéng nghién ctiru ma ching t6i lua chon dé
huéng dén trong pham vi dé tai nay 1a “Nghién civu, danh gid khd ning xir Iy
dw lwong thudc khdng sinh Ciprofloxacin trong nwdc théi bénh vién bang hé
xuc tac quang hoa Zn0O/GO”.



CHUONG 1. TONG QUAN VE VAN DE NGHIEN CUU
1.1. Gi6i thiéu vé xic tac quang hoa
1.1.1. Lich st trong nghién ciru vé xiic tic quang héa

Nam 1835, nha héa hoc nguoi Thuy Pién J.J. Berzelius da dua ra thuat
ngir Catalysis (xuc tac) va cho rang chat xac tac la mot chat ma sy c6 mit cua
noé lam cho phan &ng gitta mot chat hodc hdn hop ca chat xay ra, phan ang nay
s& khong xay ra néu nhu khong c6 miat cia chat nay.

Con theo nha hoa hoc ngudi Buc F. W. Ostwald, chat xac tac khéng gay
ra phan tng hoa hoc, no chi tang téc hay kim ham phan tng ma thdi. Ong ciing
ting c6 nhan xét rang: khéng cé han &ng hoa hoc nao ma khdng bi anh huong
bai xuc tac.

Hién nay, khai niém vé chat xac tac di duoc dua ra mot cach téng quat
hon: “Chat xac tac la chat lam thay ddi van téc phan ang (kich thich hodc kim
ham phan ng), ma sau phan ang noé khong bi bién di ca vé lugng va chat”.

Qua trinh xuc tac quang hoa bat dau khi cac photon dugc hap thu béi cac
chat ban dan c6 ning luong cao hon hodc bang véi nang luong ving cam dan
dén su kich thich cac electron tir viing hoa tri (VB) 1én ving dan (CB), tao ra
cac cap electron — 15 trong quang sinh. Cac electron va 16 trong quang sinh nay
6 thé két hop lai trén bé mat vat liéu xuc tac ban dan hay trong khdi cac hat
ban dan kém theo viéc giai phong ning luong dudi dang nhiét, hoic di chuyén
dén bé mit noi chiing c6 thé phan ung véi cac phan tir bi hap phu trén bé mit
ctia vat lidu ban dan. Céac 15 trong quang sinh c6 kha nang oxi hoa va céc
electron quang sinh c6 kha niang khtr. Xuc tac quang 1a mot qua trinh bao gom
nhiéu budc khac nhau va mot sé lwong 16n cac phan tmg xay ra theo chudi va
song song.

Phan g xtic tic quang dugc tién hanh khi phan tir xdc tac hap thu cac
photon anh sang v&i nang luong 16n hon nang lugng ving cAm tir sy chiéu sang.
Bang cach nay, electron tao ra boi photon nhay tir viing hoa tri (valence band —
VB) 1én ving din (conduction band- CB) hinh thanh cac 15 tréng dwong (k)
va electron (ez;) trén bé mit phan ttr xdc tac. Chua ¥ rang 15 tréng tao bai photon



trong vung hoa tri s& tai hop véi electron kich thich bdi photon trong viing dan
va bién mat dudi dang nhiét. Vi vay su ¢6 mat cia oxy nhu chit bat dién tir kéo
dai su tai hop electron — 16 trong trong khi hinh thanh gdc superoxide (+03).
Phan tmg ctia hi;voi OH- ¢ thé din dén sy hinh thanh cac gdc hydroxyl — chat
oxi héa cuc manh va khong chon loc (E° = +3.06V) dan dén khodng hoa mot
phan hoidc hoan toan chat hitu co. Hon nita thé oxi héa cao cua 18 tréng trong
xuc tac quang co thé thira nhan oxi héa truc tiép chat hitu co thanh chat trung
gian phan Gmg. Goc superoxide duogc proton hoa tao gbe hydroperoxyl (HOO®)
va H;0,. HOO- hoat dong nhu chit bat dién tir dé b5y electron vung dan 1am
cham qua trinh tai hop. Co ché phan tng xuc tic quang tong quat dugc trinh
bay trong Error! Reference source not found..
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Ho'p chat hitu oo

Hinh 1.1 Co ché chung ciia xiic tdc quang héa [1]

Nhin chung, hiéu qua ctia mot chét xtc tac quang hoa phu thudc vao sy

canh tranh ctia cac qua trinh chuyén héa khac nhau trén bé mit chung lién quan



dén cip 16 trong - electron quang sinh va sy giam hoat hoa boi sy tai hop lai
ctia cac hat mang dién tich nay. C6 nhiéu yéu t6 ndi tai va bén ngoai dbi véi
chat ban din xuc tac quang anh huong dén qua trinh dong hoc va co ché cua
phan tmg XUc tac quang hoa trong méi truong nudce. Pha tinh thé, bé mat tinh
thé tiép xtc, kich thuéc tinh thé va sy c6 mit cia cac chit thém vao, tap chit,
chd tréng, cac trang thai bé mat khac nhau c6 thé duge dua vao cac yéu t6 nodi
tai. Trong khi d6 méi trudng xung quanh va cac diéu kién quang xuc tac (pH
cua dung dich, chit 6 nhiém va né)ng dd ban dau cta nd, sy 6 mit cla cic tap
chat trong hé, cudng d6 anh sang, liéu luong chat xuc tac va toc ¢ dong chay)

dugc xem nhu 13 cac yéu t6 bén ngoai. [1]
1.1.2. Cac qua trinh cua xuc tac quang hoa
Cac qua trinh xuac tac dugc chia thanh 4 loai:
Quad trinh xuc tde dong thé: 1a phan ang cé xac tac va chat phan tng hop

thanh mot pha (pha khi hoac pha long) Vi du: phan ing oxy hoa SO,( xuc tac
khi NO), phan trng ester hoa, phan wtrng thuy phéan este...)

Quad trinh xiic tdc di thé: 1a phan Gng cé xac tac va chat phan tng thudc
cac pha khac nhau. Vi du: phan ang dé hydrat ethanol sir dung xac tac oxit
nhom.

Qud trinh xuic tdc men (xic tdc enzym): 1a phan ang cé nhitng chat xuac
tac sinh hoc (hay con goi la enzym. Vi du nhu phan @ng I&n men giam.

Quad trinh tu xuic tac: 1a phan ang c6 mot trong nhitng chat san pham cua
phan ang dong vai tro xac tac. Vi du: Mn?* déng vai tro chat xac tac cho phan
tng oxi H,C,04 bang KMnO,.

1.1.3. Pdc diém chinh cia chdt xiic tdc

Tinh chon loc: mdi chat xuc tac thuong chi co tac dung véi phan tng,
doi khi co tac dung cho nhéom phan ng xac dinh.

Chat xac tac khdng gay nén chuyén dich can bang, ma chi lam cho phan
tng nhanh chéng dat dén trang thai can bang.



Trong cac phan (g xac tac ddng thé, tac dung cua chat xuc tac ti 18 véi
lwgng chat xuc tac.

Trong da s truong hop, tac dung caa chét xac tac duong 1a lam giam
nang lugng hoat héa cua phan ang.

Chat xuc tac co thé 1am giam hoat tinh, tham chi mat han hoat tinh khi
gap mot s6 chat nao do, nhitng chat nay duoc goi la chat doc xuc tac, nguoc lai,
chat xuc tac c6 thé tang manh hoat tinh, ting do bén khi gap mot s6 chét, nhiing
chat nay duoc goi la chét kich thich xuc tac.

1.1.4. Xdc tac quang héa ZnO
1.1.4.1. Cdu tric vit liéu ZnO

ZnO 1a ban dan loai n, thudoc nhom ban dan I1-VI, c6 do rong ving cam
khoang 3,2 eV véi 3 dang cdu tric: hexagonal wurtzite, zinc blende, rocksalt.
Trong d6 ciu tric hexagonal wurtzite 13 cdu trac bén, on dinh nhiét nén 1a cau
triic phd bién nhat. Vi ciu trac nay, mdi nguyén tir Oxi lién két v6i 4 nguyén

tor kém va nguoc lai.

Hai cdu tric con lai ciia ZnO 1a Rocksalt va zinc blende, trong d6 ciu
triic Rocksalt chi ton tai dudi diéu kién ap suat cao va cau triic Zn blende chi

két tinh dugc trén dé 1ap phuong.

ZnO & cau tric nano cé thé ton tai & mot sé dang hinh hoc nhu mang
mong, sgi nano, day nano, thanh nano, 6ng nano hay tdn tai & dang 14, dang 10
x0, dang ZnO tetrapods... Ty vao ung dung ma nguoi ta s& tim diéu kién dé
tong hop ZnO cau tric nano dudi nhing dang hinh hoc khac nhau. Vi du
transitor mang mong ZnO (thin film transitors — TFTs) dugc dung rong rai
trong tmg dung san xuat thiét bj quang dién do mang mong ZnO c6 do linh
dong dién tir cao. Tuy nhién dé img dung cho cac hé cam bién khi hay cam bién
sinh hoc, thanh nano ZnO duoc lua chon vi khi ton tai & dang thanh s€ gitp
tang dién tich tiép xuc gitra vat liéu ZnO voi chat can do, lam ting dang ké do

nhay so vd1 cam bién dung mang mong ZnO...



1.1.4.2. Tinh chdt ciia ZnO cdu tric nano

Vi cac tinh chat da néu ctia ZnO nén Uimg dung cua loai vat liéu nay

cing rat da dang, phong phu.
Tinh chat dién

Véi cdu tric thanh nano ZnO, céac dién tir trong thanh nano bi giam gitt
va do d6 chung chiém nhirg muc ning luong khac véi nhitng muc ning luong
lién tuc trong vat liéu khdi. Do d6, c6 thé noi do dan dién cua thanh nano bi
luong tir hoa. Bén canh do, thanh nano c6 do dan dién cao nho vao hiéu ung bo
(edge effect). Hiéu Gmg bo xut hién ¢ bé mit thanh nano. O déy ton tai nhimg
nguyén tir khong duogc lién két day da véi cac nguyén tir 1an can, tir d6 c6 the
xem nhu day 1a nhitng sai hong trong cau triic thanh nano, gép phan vao qua
trinh dan dién cua cau tric vt liéu nay. Hon nira, khi so sanh vat liéu ZnO &
dang mang mong va dang thanh, nguoi ta thiy rang ZnO & dang mang mong
c6 do linh dong cua electron vao khoang 7 cm?/Vs, tuy nhién véi thanh nano

ZnO ciu trac don tinh thé thi gia tri nay cao hon rat nhiéu: khoang 80 cm?/Vs.
Tinh chdt quang

Khi nghién ctru tinh chat quang ciia vat liéu ZnO cau tric nano, nhiéu
nhém nghién ctru tién hanh phan tich phd quang phat quang cta thanh nano
Zn0 va quan sat dugc c6 xay ra hién tugng phat xa exciton. Binh phat quang
xudt hién & vi tri 380 nm chimg to c6 xay ra dich chuyén ving - ving, dong
thoi quan sat dugce dinh phat xa manh ¢ vung budc song 490 nm — 570 nm Gng
v6i phét xa xanh 14 cay dugc giai thich c6 thé do anh huéng ctia cac nat khuyét
oxi ton tai nhu nhitng sai hong trong tinh thé ZnO. Piéu dang chi y 13 cuong
d6 phat xa xanh ting khi duong kinh thanh nano ZnO giam do véi céu trac
thanh, thi ti 1 S/V s& tang dang ké khi duong kinh thanh ZnO giam dén t4i ting
d6 sai hong ciing nhu ting sy tai két hop bé mit 1am cho cuong d6 phat xa xanh

tang.
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Hinh 1.2 Phé quang phdt quang cia thanh nano ZnO [2]

Bén canh tinh phat quang, mot s6 nhom tac gia khac con tién hanh nghién
ctru dén kha nang thu nhan anh sang (photodetection) ctia thanh nano ZnO. Tur
viée do d6 dan quang cua thanh nano ZnO, nguoi ta cho rﬁng su co mat cua O,
1a nhan t6 quan trong cho qua trinh dép tmg quang.

Tinh ap dién

Pay 1a mot trong nhiing tinh chat quan trong ctia ZnO, sir dung cho cac
dién tré bién d6i ung dung trong hé thong do lyc. Tinh chat p dién nay duoc
thé hién trén ciu trac ZnO. V&i cdu trac khong d6i ximg tdm cta ZnO thi tim
cua di¢n tich duong va dién tich am c6 thé d6i chd cho nhau do sy x4o tron
mang tinh thé. Két qua ctia sy d6i chd cho nhau nay 14 tao ra nhimg moment

ludng cuc (local dipole moments) khap tinh thé.
Mot s6 tinh chat dic biét cia ZnO

Trong linh vuc cong nghi¢p: Khoang 40% ZnO duogc st dung trong
nganh cong nghiép cao su. Oxit kém cung vdi axit stearic duge st dung trong
lwu héa cao su, dong thoi ZnO con cb vai trd nhu chat phu gia bao vé cao su
khoi bi anh huong cia nAm mdc va anh sang tir ngoai. Ngoai ra ZnO duoc str
dung rong rii trong san xuét bé tong. B sung ZnO cai thién thoi gian xur 1y va

tang sy khang nudc cua bé tong.



Trong linh vuc y té: ZnO cing v&i hdn hop voi khoang 0,4 % sat (1)
oxit (Fe,O3) dugc goi la calamine va dugc st dung trong kem dudng da
calamine dé chéng ngura nhe do bi cham, thuy dau, chay n:flng, phat ban, do con

tring cin dot, do chat doc trong cdy sdi, cay thuong xuan. [2]
1.1.4.3. Ung dung ciia ZnO cdu tric nano

Céc hat nano ZnO c6 ung dung rong rdi nhu cam bién sinh hoc, khi, pin
mat troi, gém sir, may phat nano, bd tach song quang, chat xuc tac, chat don
hoat tinh cho cao su va nhuya, chat hdp thy tia cuc tim trong my pham va tac
nhan chéng vi rut trong 16p phu, chit mau, vat liéu quang hoc, my phrflm, Xuc
t4c quang, Cac qué trinh va hé théng dién, quang dién tir va cac chat phu gia

trong nhiéu san pham céng nghiép cling nhu trong xir Iy nudc va nudc thai. [3]

Nasiri va cong sy da nghién ctru loai bé 4-Chloro-2-nitrophenol khoi
nudc bang cach sir dung ZnO nano. [4] Ho luu ¥ rang can bang hap phu dat
duogc sau 60 phut va loai bo 46,5% duoc quan sat & pH ti vu 12 6. Erduran va
cong su di diéu ché cac hat tAm luc giac bang k&m oxit va nghién ctru kha ning
loai bo ion Cr (VI) ctia chiing. [5] Anh hudng cta cac thong so thi nghiém nhu
thoi gian tiép xuc, nong do ion kim loai nang ban dau, nhiét d6 va pH ctia dung
dich dén su hép phu cac ion Cr (V1) da duoc khao sat trong cac thi nghi¢ém hang
loat. Ho két luan r.%lng ZnO 132 mot chét hép phu tiém nang cho ca thudc nhuém
co ban va cac chat hap phy khéc.

C6 thé thdy rang, voi nhitng tinh chdt néi tréi, vat liéu nano ZnO da cé
nhiéu img dung trong nhiéu linh vuc ddc biét trong xir Iy méi truong.

1.2. Vat liéu graphene va cac nghién ciru tong hop ZnO/GO
1.2.1. Vit liéu graphene

Graphene 1a mdt loai vat li¢u co cAu trac hai chiéu 2D don 16p gém cac
nguyén tir carbon lién két voi nhau bang cac lién két carbon-carbon lai hda sp?.
Graphite dugc cdu thanh cac tim graphene don 16p sip xép chdng 1én nhau
khoang cach giira 2 16p lién tiép khoang 0,34 nm hinh thanh ciu trac lamellar
cua graphite. [6]

1.2.2. Phan loai
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Graphene don lop

Graphene don 16p 1a mdt mang tinh thé hai chiéu dang t6 ong c6 kich
thudc nguyén tir duoc tao thanh tir cic nguyén tir cacbon 6 canh. Mdi nguyén
tir cacbon lién két v6i cac nguyén tir xung quanh bang lién két cong hoa tri rat
chit ché, tao ra mang mong c6 ciu triic 2D gdm cac nguyén tir cacbon xép theo
cac 6 hinh lyc giac rt bén viing. Graphene don 16p mang dic tinh ctia cht ban

dan va kim loai voi niang luong ving cidm bang 0. [7]
Graphene kép

Gom 2 16p graphene don xép chdng 1én nhau c6 chiéu day ciing trén
10nm. Khi xép 2 16p Graphene chong 1én nhau s& xdy ra hai truong hop:

D61 xtmg: Cac nguyén tur cacbon ¢ hai mang déi xung nhau qua mat

phang phan cach giira hai 16p.

Khong d6i xtmg: Nguyén tir cacbon & hai mang khong ddi xtimg nhau

qua mit phang phan cach gitta hai 16p.
L6p kép nay 1a chat ban dan ving cam thang, khac vai don 16p, 16p kép

c6 khe vung nang luong.
Graphene moc ghép da lop (MEG)
Graphene moc ghép da 16p (MEG) gdm céc 16p graphene xép chong 1én

nhau (16n hon 2 16p) theo kiéu sao cho mdi 16p doc lap vé mit dién tir hoc.
Nguoi ta nudi cac 16p graphene tir mot chat nén silicon carbide theo kiéu sao
cho mdi 16p quay di 30° so v&i 16p bén dudi. MEG nay khac véi graphite & chd
mdi 16p quay di 60° so v&i 16p bén dudi.

Tinh chat caa graphene

Graphene 1a vt liéu méng nhdt trong tat ca cac vat li¢u

Graphene c6 bé day chi bang mot phan triéu cta loai gidy in bao thong
thuong va bang 1/200000 soi toc. Dudi kinh hién vi, manh graphite day gip
100 1an nguyén tir cacbon c6 mau vang, 30- 40 16p mau xanh lo, 10 16p c6 mau
hdng va graphene thi mang mau hdng rat nhat, mét mang Graphene trong sudt

chi day mot nguyén tir.
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Graphene ¢4 tinh ddn dién va nhiét tot

O dang tinh khiét, graphene din dién nhanh hon bét cr chat nao khac &
nhiét d6 binh thudng. Graphene c6 thé truyén tai dién nang tot hon ddng gap 1
triéu 1an. Hon nita, cic electron di qua graphene hau nhu khong gip dién tro
nén it sinh nhiét. Ban than graphene ciing 1a chat dan nhiét, cho phép nhiét di

qua va phat tan rat nhanh.
D6 bén cua Graphene

Mang graphene khong co khiém khuyét vi chung qua nho. Theo thir
nghiém, suc bén noi tai cua graphene c6 thé xem 1a mot “g161 han trén” cho stic
bén cua vat liéu — gidng nhu kim cuong 13 chat cimg nhat. Graphene bén hon
thép 200 1an. Mot soi day thép dai 28 km s& ty dut néu né duoc treo theo phuong
thang dung, trong khi mot soi day graphene chi dut trong diéu kién twong ty &
do dai trén 1000km.

Graphene hoan toan khéng dé cho khong khi lot qua

L&p mang graphene ngan can duoc ca nhitng phan tir khi nho nhét, khong
cho chung lot qua. Phién mang don & cap do phan tir nay c6 thé két hop véi
nhiing cau tric gia vi mo tao thanh 16p vay c& nguyén tir dung 1am 16p mang
che phu thiét bi dién tir. Chi v6i mot luong rat nho, graphene ciing c6 mot kha

nang bit kin chat cac 16 tham loc.
Graphene dé ché tqo va dé thay d@si hinh dang

Graphene c6 cu tric mém déo nhu mang chat déo va c6 thé bé cong,
gap hay cudn lai. N6 c6 nhiéu dic tinh cua éng nano, nhung graphene d& ché
tao va dé thay doi hon 6ng nano; vi thé co6 thé duoc st dung nhiéu hon trong
viéc ché tao cac vat dung can céc cht liéu tinh vi, déo, d& udn nén.

Hieu wng Hall lwong tir trong Graphene

Hiéu ung lugng tir Hall thuong chi duoc thiy ¢ nhiét d6 rat thap trong
cac ban dan, nhung no lai xuat hién trong graphene & nhiét d6 phong. Theo
nguyén tac vat 1y, vat liéu méi nay khong thé ton tai 6n dinh va rat dé bi huy

hoai béi nhiét do, s¢ di loai mang nay c6 thé ton tai 6n dinh 14 do ching khong



12

¢ trang thai tinh ma rung dong nhe theo dang song. Hi¢u ung Hall luong ti
trong 16p kép Graphene (gdm hai mang Graphene chong 1én nhau) c6 nhing
khac biét riéng. Su khac biét nay 1a do electron - 16 tréng suy bién va bién mat

khéi luong khi gan diém trung hoa dién tich.
Uu diém

Graphene c6 kha nang 1am ting téc do xt Iy cta chip may tinh hién tai
1én mirc 500 dén 1000 Ghz.

N6 c6 nhiéu tinh chit vu viét hon cac chat khac.

Graphene c6 nhiéu wu diém hon silicon nho tinh dan dién tot hon khoang
10 14n, va diéu quan trong la nhiing transistor tao ra tir Graphene sé& c6 thé hoat

dong tai nhiét d¢ thuong.

Graphene c6 tinh dan dién cao, va hon hét theo nhu phong doan thi véi

kich thudc cang nho, hi¢u qua hoat dong ctia n6 cang cao.

Cau truc va su gan két cuia graphene giup cho nd bén viing va trong sudt
nhu kim cuong nhung cling c6 thé tao ra dién — diéu ma kim cuong khong thé

lam dugc. Chat liéu nay that 1y tudng cho cac thiét bi dién.

Graphene c6 nhiéu tinh chat hap din hon dng nano cach day 1 thap nién,
nhung né d& lam va d& thao tac hon, dem lai nhiéu hy vong c6 thé chuyén tir
nghién ctru trong phong thi nghiém dén tmg dung thuc té.

Nhuege diém

San xuat nhitng mang graphene rat kho khan va dat do.

Do khé ché tao véi dién tich 16n nén kha niang tmg dung graphene trong
thuc tién van con han ché.

Céc nha vat 1y ciing cho biét kha nang nghién ctru cac tinh chit dién dong
luong tir ciia graphene 13 rat sang stia. Tuy nhién, nhitng tién bd dudng nhu bi
gidi han bai chat luong dién tir khong du trong cac cau tric graphene nhan tao.
Ngoai ra, chat nén cta graphene va méi truong xung quanh cé xu huéng huy
hoai tinh chat dién tir ciia cac mau graphene. [8]
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1.2.3. Tong hop ZnOIGO

Pé cai thién kha ning xuc tac quang ctia ZnO, nhiéu phuong phap da
dugc nghién ciru va dem dén két qua vuot troi. Cac phuong phap nay bao gdm
pha tap oxit kim loai véi kim loai hodc phi kim, v&i ban dan khac, hoidc véi cac
nanocachon. Trong sb d6, graphene thu hut duoc nhiéu su chu y do cac dic tinh
doc nhat cua né bao gom do dan dién cao, dién tich bé mat 16n, d6 dan nhiét
cao, do linh dong cao.

Vé tmg dung ctia vat liéu tong hop ZnO - graphene hodc vat liéu lai trong
xuc tac quang. Ung dung duoc bao cao nhiéu nhit cua cac vt liéu tong hop
nay 1a sy phan hay thudc nhudm hitu co, chang han nhu xanh metylen,
rhodamine C, va metyl da cam, trong dung dich nudc (ving mau xanh 1a). Cac
hinh thai duoc bao c4o nhiéu nhét ca vat liéu téng hop bao gém cac hat nano,

thanh nano, bang nano va day nano (vung mau do).

C6 kha nhiéu phuong phap tong hop da duoc st dung dé diéu ché ZnO—
vat liéu nano graphene. Trong s ndy, cac phuong phap duoc bao cdo thudng
xuyén nhat 13 thity nhiét (hydrothermal), dong két tiia (co-precipitation), sol-
gel, dung mo1 nhiét (solvothermal), vi song (microwaves), khir xtic tdc quang
(photocatalytic reduction), va dién hoa (electrochemical). Cac phuong phéap

nay dai dién cho hon 80% tat ca cac phuwong phap tong hop.

Cho dén niam 2020, cac phuong phap dugc st dung nhiéu nhat van la
thuy nhiét, dong két tiia, sol-gel, dung méi nhiét va tong hop trang thai ran. Do
d6, cac phuong phap hoa uét s& tiép tuc 1a loai hinh tong hop chinh duoc sir
dung. Mic du méi quan tdm dic biét dén cac phuong phéap tong hop trang thai
ran dang ting 1én do tinh don gian va d& dang caa nd. Siéu am, 16p phu spin,
sonochemical, tong hop khudn mau, tu 1ap rap, laser xung va két tiia bang nhiét
l1a nhitng phuong phap quan trong khéac, nhung chiung it dugc st dung hon.
Trong thap ky trudc, cac phuong phap tong hop phtic tap va manh mé& hon da
dugc bao cao, nhung ngay nay cadc phuong phap ngay cang don gian dang duoc

tim kiém vi vu diém than thién moi trudng va kha ning mé rong. [2]
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Thuy nhiét va dung moi nhiét

Ca hai phuong phap déu 13 mét trong nhitg phuong phap linh hoat nhat
dé téng hop vat liéu nano. Con dudng tong hop bang thity nhiét hodc bang dung
moi nhiét dugc goi tuy thudc vao dung méi dugce st dung trong qua trinh téng
hop. Trong phuong phap thiy nhiét, nudc duge lay lam dung méi, trong khi
trong qua trinh nhiét hoa, thuong st dung cac dung méi hiru co (DMF, ethylene
glycol, THF, PVP). Cac diéu kién nhu tién chat, ndng d6 ctia hdn hop, nhiét do

phan mg va ap suat gop phan quyét dinh kich thudc cia cac hat nano ZnO.

Vit liéu nano ZnO/cacbon vdi cac hinh dang va kich thuéc ZnO khac

nhau dd dugc tong hop bang cach sir dung tong hop thuy nhiét va nhiét dién.
Pong két tiia

Pay 1a mot phuong phap tong hop nanocompozit trong dung dich nudc
da duoc thiét 1ap tét. Pay 1a mot qua trinh chuan bi nhanh chéng va don gian &
nhiét do thap, trong d6 cac san pham néi chung 1a cac dang khong hoa tan dugc
hinh thanh trong diéu kién nhiét siéu cao. Mot s6 luong 16n cac hat nhé sé duogc
tao ra, va cac qud trinh thr cdp anh huong dang ké dén kich thude, hinh théi va
dic tinh cua san pham. Khi mudi kim loai v6 co (km axetat, kém nitrat, kém
clorua, v.v.) dugc hoa tan trong nudc, cac cation kim loai tn tai & dang hydrat
kim loai. Cac hydrat nday sau d6 duoc ngung tu bang cach ha thip d6 pH cua
dung dich, thuong sit dung NaOH hoac NH,OH. Cubi cung, ching duoc rua,

loc, say kho va nung dé thu dugc san pham cudi cung.

Pong két tua 1a phuong phap tong hop duoc sir dung nhiéu tha hai dé
thu duoc vat liéu nano ZnO - graphene.

Sol — Gel

Pay 12 mot trong nhitng phuwong phap duoc sir dung rong rai dé tong hop
da dang céc oxit kim loai chuyén tiép. Gan day no6 da dugc sir dung dé tao thanh
vat liéu nano ZnO/GO bﬁng cach két hop céc hat nano ZnO trén bé mat cua tAm
GO hoic su hinh thanh céc cAu triic nano ZnO-rGO, trong s6 cac cau truc khac.
Tat ca cac hé thong nay déu c6 dién tich bé mit cao véi kha nang hip phu duoc

nang cao va hiéu suét quang xuc tac duoc cai thién, tao diéu kién thuan loi cho
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viéc phan huty thudc nhudém. K§ thuat sol-gel cho phép tong hop & nhiét d6 thap

va kiém soat tot thanh phan hoa hoc cua san pham.
Co sy ho tro cua vi sOng

Téng hop nay 1a mot phuong phap phd bién va tiét kiém chi phi vi n6
khong yéu cau thiét bi do dac dt tién. Cac phan tng hoa hoc thuong nhanh hon
cac phuong phap gia nhiét dbi luu truyén thdng va cho ning suét cao va it san
pham phuy hon. Cac k¥ thuat duoc hd tro boi vi song cai thién kha niang kiém
soat ky thuat ddi véi viée tach cc giai doan tao mam va ting trudng ctia qué
trinh tong hop vat liéu nano. C6 anh huong dang ké dén nhiét do phong, do tai
1ap, thoi gian tong hop ngan, gia thip, do tinh khiét va viéc dap tmg tiéu chi
tiép can than thién vi moi trudng.
bién hoa

Céac phuong phép dién hoa co lich st 1au doi trong viéc tong hop nhiéu
loai kim loai, vat liéu ban dan, oxit kim loai va vat liéu téng hop nano. Nhiing
phuong phap nay cho phép tong hop sach hon va ré hon véi chi phi thip tiém
nang va c6 ning suat san xuat cao. Ky thuat tong hop dién hoa, nhiét dién cung
cap kha ning ciia ca quy trinh hang loat va lién tyc. Vi cac phan tng xay ra
bang cach chuyén dién tir tryc tiép tai dién cuc, cac hé thong thuong khong yéu
cau bat ky diéu kién nao. Qua trinh vi tri dién cuc va cAu triic vi md cua 16p
pht composite c6 thé bi anh hudng béi nhiéu thong sd. [1]

Vi du: thanh phﬁn héa hoc cua bé dién phan, chét phu gia, pH, nhiét do,
do khqu ctia chat dién phan, mat d§ dong dién, loai dong dién ap dung (xung
hoac DC), kich thudc hat, dac tinh bé mat, néng do va loai phan tan trong chat
dién ly.

Quang héa
Trong s6 nhiéu phuong phap tong hop vat liéu nano, tong hop quang hoa

dong mot vai tro dang ké. Qua trinh tong hop nay str dung sy chiéu xa cia dung
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dich phan ing bao gém mudi kim loai, chét hoat dong bé mat va chit khir nhe
dé tang tdc qua trinh. DAy nano ZnO dugc két hop véi rGO thong qua qua trinh
tong hop quang héa c6 sy hd tro cia tia cuc tim. Trong cong viée do, cac
electron dugc tao ra bai cac photon tir ngoai chuyén tir cac day nano ZnO bj
kich thich sang GO dé tao ra rGO khi c6 mit cta etanol, nhu duogc chi ra boi
cac phan ung sau:

C2HsOH

ZnO+hv — ZnO (e +h) — ZnO (e) + °C,H,OH + H™ (1)
ZnO (e) + GO — ZnO +rGO )

Céc nha nghién ctru khac da bao céo vé vat liéu nano ZnO-graphene su

dung qua trinh khir quang héa hoc duge hd tro bai tia cuc tim.
1.3. Ung dung ZnO/GO trong xir Iy chat 6 nhiém

Xem xét tmg dung cua xuc tac quang ZnO, nhitng han ché ma no thé
hién phai duoc giai quyét bao gdm: khong hap thu anh sang kha kién, ty 1¢ tai
sinh c¢@p e va h* cao, tinh nhay cam vdi an mon quang hoc va hoa tan trong
diéu kién axit va bazo manh, l1a nhitng khia canh lién quan nhat. Dé cai thién
hiéu suat quang xuc tac cia ZnO vé mat tre ché tai to hop dién tir-16 trong, dién
tich bé mat cao, loai b dn mon quang va do 6n dinh / kha nang tai st dung cao,
ghép ZnO vdi cac hop chat graphene 2D dudng nhu 14 lwa chon t6t nhét tat ca
déu c6 sin (vi du: pha tap kim loai, pha tap phi kim, ghép ndi véi chat ban dan

khac, trong s6 nhiing chat khac).

Str dung graphene két hop véi ZnO sé tao ra vat liéu cho phép phan tan
va chia tach chat mang dién tich hiéu qua hon, mé rdng kha ning hép thu anh
sang va cai thién kha ning quang 6n dinh. Vi sb lugng cac nghién ctru danh
cho nghién ctru ZnO — graphene ting dan qua cac nam, diéu nay cho thy su

quan tam cua gidi khoa hoc véi van dé nay.

Panh gid quang xuc tic ciia vat liéu tong hop ZnO-graphene da duoc
dinh hudng chii yéu nham phan huy cac hop chét hitu co, 1am noi bat viéc sir
dung cac chat tao mau (vi dy, xanh metylen, metyl da cam, rhodamine B), trong

d6 ung dung nay chiém khoang 84% céac nghién ciru khoa hoc cung chu dé.
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Trong nhitng ndm niam 2016 —2020, dang ngac nhién 1a khtr tring bang xdc tac

quang chiém vi tri thr hai trong cac nghién ctru dugc bao cdo cua vat liu tong
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Hinh 1.3 Kha nang xuc tac cua ZnO/GO cho qua trinh quang phan hiy
metylene cam (A) va metylene xanh (B). [16,17]

O murc d6 thap hon, nhimg vat liéu tong hop ndy di dugc thir nghiém
trong qua trinh quang xtic tac giam CO; dé thu duoc nhién liéu mat troi (khoang
2%). Diéu ndy co nghia 1a chung t6i dang & giai doan dau nghién ctru va biét
vé hiéu suat quang xuc tac cta vat liéu tong hop ZnO — graphene trong ba phan

ung duoc dé cap cudi cung.

Quang xuc tac thudc phuong phap hoa hoc va dugce coi 1a mot qua trinh
oxy héa/ khir tién tién, loai bo hodc phan hiy cac hop chit hitu co/ vo co khong
phan huy hoan toan bang phuong phap sinh hoc thong thudng. N6 c6 thé tao ra
noéng do oxy phan tng cao (ROS) dé oxy héa hoan toan hau hét cac hop chat

hitu co thanh carbon dioxide, nudc va axit khoang. [2]
1.4. O nhiém du lwgng thudc khang sinh ciprofloxacin
1.4.1. Gidi thiéu vé thuéc khdng sinh ciprofloxacin

Ciprofloxacin 1 thubc khang sinh ban tong hop, c6 phd khang khuan
rong, thudc nhom quinolon, con duge goi 1a cac chat trc ché DNA girase. Do
trc ché enzym DNA girase, nén thudc ngin sy sao chép ctia chromosom khién

cho vi khuan khong sinh san duoc nhanh chong. Ciprofloxacin c6 tac dung tdt
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v6i cac vi khuan khang lai khang sinh thuéc cac nhom khac (aminoglycosid,
cephalosporin, tetracyclin, penicilin...) va dugc coi 1a mét trong nhiing thudc

c6 tac dung manh nhat trong nhém fluoroquinolon. [15]
Pdc diém, tinh chdt vit 1y ciia CIP

Tén theo IUPAC: 1-cyclopropyl-6-fluoro-4-oxo-7-piperazin-1-yl-quinoline-
3-carboxylic acid

Tén khéc: Ciloxan, Cipro, Cipro XR, Cipro XL Ciproxin, Ciproflox hay
Ciprofloxacino.

Cong thirc phan tr trong hinh dudi day :

She
HN
AN
Hinh 1.4 Céng thirc phdn ti cua Ciprofloxacin [16]
Cong thtrc hoa hoc: C17H18FN30;
Khéi luong phan tir: 331,346
Dang hidroclorat: C17H1sFN303.HCI (M = 367,8)
Dang tinh khiét va hidroclorat déu 1a tinh thé c6 mau vang nhat. Thoi gian
ban huy: 4 gio.
Nhié¢t do nong chay: 318 — 320°C.
Do tan: tan nhiéu trong nudc, dac biét la & dang mudi hidroclorua.
Tinh chat dwoc hoc ciia CIP

Ciprofloxacin 1a mot hoat chit moi thudc nhém quinolone. Chat nay trc
ché men gyrase (gyrase inhibitors) ctia vi khuan.
Ciprofloxacin cé hoat tinh manh, diét khuén phé rong. N6 can thong tin

tir nhiém sac thé (vat chat di truyén) can thiét cho chuyén héa binh thudng cua
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vi khuan. Diéu nay lam cho vi khuan bi giam kha ning sinh san mot cach mau
chong.

Do co ché tac dong dac hi¢u nay, Ciprofloxacin khong bi dé khang song
song v&i cac khang sinh khac khong thudc nhoém e ché men gyrase. Vi vay,
Ciprofloxacin c6 hiéu lyc cao chéng lai nhitng vi khuan khéng cac loai khang
sinh nhu aminoglycoside, penicillin, cephalosporin, tetracycline va cac khang
sinh khéc.

Trong khi su phbi hop Ciprofloxacin véi khang sinh ho beta-lactam va
cac aminoglycosides chil yéu tao ra hiéu qua bd sung va khong thay d6i trong
diéu kién in-vitro, thi trong diéu kién in-vivo, nd thuong tao ra hi¢u qua cong
huong (nhu khi phéi hop véi azlocillin), dic biét trén dong vat bi giam bach
cau trung tinh. [9]

Duoc dong lyc cua CIP

Hap thu: Ciprofloxacin hap thu nhanh va dé& dang & 6ng tiéu hoa. Khi co
thtrc dn va cac thube chéng toan, hép thu thudc bi cham lai nhung khong bi anh
huong mot cach dang ké. Do kha dung sinh hoc cua Ciprofloxacin khoang 70-
80%.

Phén bd: Nong d6 ti da trong mau dat duoc sau khi udng thude 60-90
phut. Ciprofloxacin hién dién véi ndng do cao tai nhimng vi tri nhiém tring
chang han nhu trong cac dich cta co thé va trong cac md. Thoi gian ban huy 3-
5 gio.

Sau khi truyén tinh mach, 75% liéu duogc dung s€ bi bai tiét qua nudc
tiéu va thém 14% qua phan. Hon 90% hoat chét s& bj bai tiét trong 24 gid dau
tién. [9]

Tac dung diéu tri bénh Ii ciia CIP

CIP duoc chi dinh dic tri cdc bénh nhiém trung co bién chung va khong
bién ching gy ra do cac bénh nguyén nhay cam véi ciprofloxacin.
Cac bénh nhiém trung cua:

- Pudng hé hap
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- Tai gitra (viém tai gifta) va cac xoang (viém xoang).
- Mat.
- Than va/hodc duong tiét ni€u, viém phan phu.

- O bung (nhu nhiém tring duong tiéu héa hodc dudong mat, viém phic

mac).

- Da va mé mém.

- Xuong khop.

- Nhiém tring huyét.

- Nhiém trung hoic c6 nguy co nhiém tring (du phong) trén bénh nhan c6
hé mién dich suy yéu (nhu bénh nhan bi suy giam mién dich hoic c6 tinh trang
giam bach cau).

- Chi dinh cho tinh trang khu nhiém rudt co chon loc trén bénh nhan suy
giam mién dich (Ciprofloxacin dang uéng). [9]

1.4.2. Tinh hinh sir dung khdng sinh ciprofloxacin trong y té trén thé gidi
va Viét Nam
1.4.2.1. Tinh hinh sir dung khéng sinh CIP trong y té trén thé gidi
Fluoroquinolones 1a nhom thudc khang sinh duoc ké don phd bién thir
ba, trong do str dung levofloxacin thuong dugc sir dung & cac bénh vién ¢ thude
khu vuc Bac My va Dong A va Nam A (chu yéu 1a viém phoi) va ciprofloxacin
& Tay Au (chu yéu 1a viém bang quang) va mot s6 nudce khac & chau Au. [18]
1.4.2.2. Tinh hinh sir dung khang sinh CIP trong y té tai Viét Nam
Tai Viét Nam bénh vién dugc phan thanh ba tuyén chinh tuy thudc vao
mot sb tiéu chi cu thé nhu 39 bénh vién Trung wong, 394 bénh vién tinh va 640
bénh vién huyén. Hau hét cac bénh vién Trung wong déu nam trén dia ban thu
dé Ha Noi.
Theo théng ké ciia Bo Y té, nim 2008, cong suét sir dung giuong bénh
tai cac bénh vién cong 1ap 1a 128,52% ddi v6i bénh vién tuyén Trung wong va

126,66% ddi véi cac bénh vién tuyén tinh. Ty 18 ndy c6 thé 1én dén trén 200%
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& mot s6 bénh vién 16n tuyén Trung wong, nhét 13 trong thoi diém bung nd dich
bénh. Dién hinh nhu, bénh vién Nhi Dong I, thanh phd Ho Chi Minh, ty 1& nay
c6 khi 1én t6i 285%. Qua tai cong viée 1a tinh trang kha phd bién dbi véi cac
can bo y té, ddc biét 1a mot s6 bénh vién cong 1ap do nguoi bénh khong kham

bénh ¢y té co s0.

Ciing theo BO Y té, qua bao céo sir dung khang sinh theo tuyén bénh vién
tinh dén ngay 14/9/2017, cang ¢ bénh vién tuyén dudi ty 1é str dung thudc khang
sinh cang cao. Trong khi do, bénh vién Bg, nganh va bénh vién thudc cac truong
Pai hoc ¢o ty 1é st dung thudc khang sinh thdp nhat. Viéc bénh vién tuyén
huyén, tinh c6 ty 1& st dung khang sinh cao chi yéu vi & tuyén nay chua cé
khang sinh do, bac si thuong diéu tri bao vay bang nhiéu loai thubc, nhiéu loai
khang sinh khac nhau.

Tai Viét Nam, cac nhém khang sinh dang dugc sir dung phd bién cho
con nguoi la cephalosporin, penicilin, quinolon, macrolid... nhung viéc phan
loai va danh gia luong khang sinh tiéu thu kho c6 thé thuc hién mot cach chinh
xéac do cach quan 1y va thoi quen str dung thudc tiy tién khong theo don rat phd
bién.

Theo mot nghién ctru trong nude vé danh gia du lwong mot sé khang
sinh trong nudc thai bénh vién. Cac s6 liéu dd duoc dua ra vé tinh hinh sir dung
cac chat khang sinh thiét yéu. Sau loai khang sinh dang duoc sir dung phd bién
tai cac bénh vién bao gém Amoxicilin, Cephalexin, Ciprofloxacin,
Levofloxacin, Moxifloxacin va Clarithromycin dugc diéu tra vé khéi lugng st
dung trung binh trong ndm va trung binh theo givong bénh/ngay dém (dya theo

s6 givong bénh sir dung thuc té). [18]
1.4.2.3. Két qua tong hop theo khu vue dia Iy

Két qua diéu tra khao sat tinh hinh sir dung cac khang sinh tai cac khu vuc
duogc tong hop theo khu vuc dia 1y. Khang sinh duoc st dung phd bién nhat 13
Amoxicilin va Ciprofloxacin véi ty 1€ bénh vién st dung tinh chung cho céc
bénh vién cua 6 khu vuc chiém khoang 94,6% téng s6 bénh vién khao sat (88/92

bénh vién bao cdo sir dung), trong d6 khu vuc Bac Trung bo va Duyén hai mién
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Trung, Tay Nguyén va Nam bd c¢6 100% bénh vién st dung Amoxicilin; khu
vuc Ha Noi, Pong bang séong Hong, Trung du va mién ndi phia Bic va Tay
Nguyén c6 100% bénh vién sir dung Ciprofloxacin.

Mot s bénh vién khong sir dung Amoxicilin va Ciprofloxacin gdm cé:

- Amoxicilin: BV Rang Haim Mat TW, BV Phéi Hung Yén, BV Pa khoa
Tuyén Quang va Trung tdim Y té Poan Hung.

- Ciprofloxacin: BV Lao va Bénh phoi Quang Ngii, BV Pa khoa tinh
Quang Ngii va Trung tdm Y té thi x3 Vinh Chau.

Moxifloxacin 14 khang sinh it dugc sir dung nhét trong s6 6 khang sinh
voi ty 1€ bénh vién st dung tinh chung cho cac khu vuc khoang 54,3% téng s6
bénh vién khao sat (50/92 bénh vién bdo cdo sur dung).

Bang 1.1 Két qua diéu tra khdo sdt tinh hinh sir dung khdng sinh [18]

Ty 1¢ BV
_ Ty 1€ sir dung
stt dung khang sinh
Loai T4
TT y ong
khang sinh < So BV . .
So BV . Tyle | luong KS | Tyle
suw
khdo sat p (%) s dung (%)
un
e (Kg/Nam)
1 Amoxicilin 92 88 95,7% | 9.1955 | 64,0%
2 Cephalexin 92 64 69,6% | 1.549,3 | 10,8%
3 Ciprofloxacin 92 88 95,7% | 1.863,2 | 13,0%
4 Levofloxacin 92 74 80,4% 922,2 6,4%
5 Moxifloxacin 92 50 54,3% 195,1 1,4%
6 Clarithromycin 92 60 75,0% 632,2 4,4%
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Ty 1€ BV
Ty 1€ sir dung
str dung khang sinh
Loai T4

TT p ong
khang sinh < S6 BV - -
So BV . Tyle | luong KS | Tylé

Su

khdao sat (%) sur dung (%)

dung y

(Kg/Nam)
Tong khoi lwong 6 loai KS sir dung (Kg/Ndam) 143575

Mac du Ciprofloxacin la khang sinh dugc sir dung phé bién nhét nhu
Amoxicilin nhung khdi lugng sir dung khong nhiéu, ty phan chi chiém khoang
9,4 - 13,7% tong khoi luong 6 khang sinh sir dung tai cac khu vuc, tinh chung
khoang 13%. Chat khang sinh Ciprofloxacin dugc sir dung nhiéu nhat tai cac
bénh vién thudc khu vue Bic Trung bd va Duyén hai mién Trung voi ty phﬁn
chiém khoang 15,5%.

1.4.3. Pdnh gid phwong phdp phan tich ciprofloxacin trong méu nwéc
thdi biang phwong phdp sic ky long — ghép noi khéi phé

1.4.3.1. Sdc ky long
Nhiéu k¥ thuat sic ky 1ong (LC-MS) d3 dugc thiét ké dé xac dinh va dinh

luong Ciprofloxacin & cac dang bao ché dugc pham khac nhau bang cach sir
dung dau do tia cyc tim (UV) va huynh quang. Hé théng sac ky da tro thanh
cong cu phan tich hang dau khi noéi dén hop chat hiru co, tuy nhién coéng cu
vang ndy di kém voi rat nhiéu thong sé dé diéu chinh va téi wu héa nham tan
dung d6 nhay cua noé; vi du tde do dong chay ctia phuong phap, thanh ph?m pha

dong va pH, c¢dt va budc song cua dau do.

Mot s6 nghién ctru dd quan tdm dén viéc phén tich trong chat 16ng sinh
hoc; chang han nhu phén tich huyét trong ngudi dé xac dinh ciprofloxacin bang
k¥ thuat HPLC-UV, tién xir Iy protein cho két tia bang acetonitril & budc song
~277 nm. Trong khi mét sé bai bao tap trung vao phan tich Ciprofloxacin bang

cach st dung dau do tia cuc tim, nhirng bai bao khac da st dung céac dic tinh
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huynh quang cta thudc duoc dé cap dé phan tich. Tuong ty véi dau do UV,
protein trong huyét twong ngudi duoc két tia trude khi do HPLC, kich thich &
bude song 278nm, & budc song Aexc 274 nm va phat xa ¢ budc song Aemi 418
nm trong huyét thanh tho.

1.4.3.2. Pién di mao quan (CE)

Trong khi hau hét cac ky thudt tach duoc st dung dé phan tich
Ciprofloxacin déu phu thudc vao Sic ky 1ong, mot s6 nghién ctiru di sir dung
Pién di mao quan (CE) nhu mét giai phéap thay thé; do luong dung mdi hiru co

can it hon, tinh kha thi, an toan va thoi gian van hanh ngan hon.
1.4.3.3. Cdm bién quang pho
Nhiéu nghién ctu di s dung ky thuit do quang phd dé phan tich

ciprofloxacin trong hdn hgp véi cac loai thudc khac bang quy trinh chiét pha
ran sau d6 13 phan tich quang pho str dung dau do UV. Mot s6 thir nghiém kiém
soat chat luong phan tich Ciprofloxacin trong hdn hop véi Metronidazole, hodc

v6i Tinidazole bang phuwong phap do quang phd UV di duogc thuc hién.
1.4.3.4. Cam bién huynh quang phé

Ciprofloxacin dugc dac trung boi tinh phat huynh quang ty nhién cao,
diéu nay dd din dén su phat trién ciia mot sé nghién ctu trong linh vuc nay.
Navalon va cong su da phat trién mot ki thuat do huynh quang phd pha ran dé
phan tich lugng Ciprofloxacin con lai trong mau nudc tiéu nguoi. Tatar dd dé
xuat mot phuong phap do quang phd nhanh, dic hiéu va nhay dé phan tich

Ciprofloxacin cting véi ba fluoroquinolon khac ¢ dang bao ché dugc pham.
1.4.3.5. Pdu do khoi pho

Khéi phd (MS) 1a mot trong nhitng cong cu manh mé gan day nhat trong
linh vire phan tich; cong cu ndy dd mang lai nhiéu dic quyén vé do nhay va tinh
chon loc. Trong trudng hop khoi phd ké cho phép xac dinh khdi luong chinh
x4c ctia mot nguyén tir hodc phan tir, thi sy ion hoa cta hau hét moi hop chat
duoc phan tich va do d6, su phan manh ion cho phép giai thich sy hinh thanh
cac manh, qua d6 thong tin cdu tric lién quan dén hop chat duoc nhidm muc

tiéu c6 thé thu duge. Nhiéu k¥ thuét ion hoa dugc phat hién dd mé rong pham
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vi hiéu qua ctia MS, cho phép ion hoa cac hop chat phirc hop khong bay hoi (vi
du: protein va polysaccharide).

Sdc ky long khéi pho (LC-MS)

Su két hop giira kha ning phan giai cta sac ky long (LC) va d6 nhay cua
MS da dan dén k¥ thuat LC-MS, 16 rang da tro thanh cong cu pho bién dugc
lwa chon khi néi dén sic ky. O phwong phap nay, LC tach pha long va chuyén
no6 thanh khi va MS ion hoa pha khi tao thanh cac ion, dugc dua vao may do
MS dé phan tach va phan tich tiép theo. LC-MS di duogc chimg minh 1a wu viét
hon nhiéu k¥ thuat nhu sic ky khi khéi phd (GC-MS) vi né phu hop dé phan
tich cac hop chat ion khong bay hoi, khong bén nhiét va 16n. Mot sb nghién
ctru d diéu chinh k¥ thuat LC-MS dé x4c dinh Ciprofloxacin ¢ cac chat nén va
dang bao ché khac nhau. Cac mau nudc thai duoc phén tich bang quy trinh LC-
MS véi phat hién huynh quang dé xac dinh mét sé fluoroquinolon bao gém
Ciprofloxacin & budc song Aexc 278nm va Aemi 445nm. Mot ky thuat LC-MS
khac da dugc phat trién dé xac dinh loai thude duoc dé cap, trong d6 quy trinh
SPE hai buéc dugc thuc hién trude khi thtr nghiém. Viéc st dung k¥ thuat két
hop nhu vay dd mang lai cho qua trinh phan tich mot loi thé; trong dé phép do
khéi phd song song (LC-MS/MS) duoc str dung dé lam rd ciu tric ctia hop chat
dich trong hdn hop véi Enorfloxacin trong mo ga theo budc SPE. Nhiéu ky
thuat LC-MS/MS khac di dugc phat trién va diéu chinh dé phan tich
Ciprofloxacin trong hdn hop véi cac quinolon khac trong cac mau thuc pham

va san pham thit.
Khéi pho ion héa phun dién truc tiép (ESI-MS)

Khéi pho ké dién hinh bao gdm mot ngudn ion, mot may phan tich phd
khéi, mot dau do va mot may tinh dé hién thi dit liéu. K¥ thuat ion hoa co tac
dong rat 16n dén qua trinh vé do nhay va hiéu qua ion héa. Nhiing tién bo gr:fm
day trong cong nghé ion hoéa da cho phép phan tich truc tiép cac miu nguyén
ven va sau d6 rat ngin budc phan tach (sic ky), gitp giam thiéu viée xt 1y
tredc mau, nhidém cheod di kém theo hé théng sic ky va quan trong nhat 1a it
tho1 gian chay hon. Ester caro va cong su da diéu chinh ky thuat ESI-MS truc

tiép dé xac dinh Ciprofloxacin sau tién xir Iy SPE hai budc. Diéu nay lam giam
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dang ké hiéu ing nén bi anh hudng bdi nhi€u hop chat ndi sinh c6 trong cac
mau nudc tiéu duoc phan tich, va sau dé cho phép phan tich truc ti€p va ro rang

la it thot gian chay hon.
Khéi phé ion héa phun dién truc tiép (nano-ES1-MS)

Nhitng tién bd hon nita trong k¥ thuat ion hoa khéi phd da dan dén sy
phat trién ctia ngudn ESI tiéu chuan thanh cong nghé nano-ESI. Trong khi
nguon ESI dién hinh di dugc chimg minh 13 hiéu qua va nhay, cong nghé Nano-
ESI c6 mdt vai diém bo sung dang cht y. Thé tich mau mdi phit 13 can thiét dé
phan tich, diéu nay rat phu hop khi dung véi cac mau c6 thé tich han ché, toc
d6 dong chay thap hon nhiéu va hiéu suét ion hoéa cao hon, phun 6n dinh hon,
kich thudc giot ban dau nho hon va sau d6 lugng chat phan tich bi mét it hon.
Demeiry va cong su di diéu chinh k¥ thuat khéi pho song song nano tryc tiép
dé xac dinh va dinh luong Ciprofloxacin & dang bao ché duoc pham ciing nhu
mau nudc tiéu ngudi.

Trong nhitng phirong phdp phan tich Ciprofloxacin hién dai da dwoc dé
cdap, HPLC-MS thé hién nhiéu vu diém vuot tréi g&m do nhay cao, thoi gian
phan tich ngdn, chi phi thdp, cho phép phan tich hang loat mau véi ma trdn
mau phitc tap; do dé dwoc lya chon lam phirong phdp dinh lwong Ciprofloxacin

trong nghién cuu nay.



27

CHUONG 2. THU'C NGHIEM

2.1. D6i twong va ndi dung nghién ciru

Péi tuong nghién ciru

Chét khang sinh Ciprofloxacin

Pham vi nghién ctu

Nghién ctru quy m6 phong thi nghi¢m

Muc dich nghién ctru

Nghién ctru kha nang cuia hé xuc tac quang hoa
ZnO/GO trong viéc xt 1y du luong thudc
khang sinh Ciprofloxacin trong nudc thai bénh
vién.

Danh gia tinh hi¢u qua cua hé xlc tac quang
héa ZnO/GO trong viée xir Iy du lwong thude
khang sinh Ciprofloxacin trong nudc thai bénh

vién.

Y nghia khoa hoc

Nghién ctru, danh gid dugc kha nang va tinh
hi¢u qua cua viéc str dung h¢ xuc tac quang hoa
ZnO/GO trong qua trinh giam thiéu, xir Iy du
luong thude khang sinh Ciprofloxacin trong

nudc thai bénh vién.

Y nghia thuc tién

Lam co s khoa hoc dé cac don vi cip quan ly
4p dung thuc tién phuc vu muc tiéu giam thiéu,
xtr 1y du lwong thudc khang sinh Ciprofloxacin

trong nudc thai bénh vién.
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2.2. Vi tri 1dy mau nwéc thai bénh vién

Hoc vién thuc hién tién hanh khao sat truc tiép tali bénh vién duoc lua
chon, diéu tra thuc dia khuon vién va hé thong thu gom, xtr 1y nudc thai cia
tung bénh vién dé xéac dinh vi tri, thoi gian léy mau phuc vu cdng viéc phan
tich, danh gia mau nudc thai tai cac bénh vién.

Phuong phéap 1y mau va bao quan mau thuc hién theo :

+ TCVN 6663-1:2011: Chit lwong nudc - Lay mau - Huéng dan 1ap
chuong trinh 1dy mau va k¥ thuat 1dy mau;

+ TCVN 5999-1995: Chat lugng nudc - Lay mau - Hudng dan lay mau
nudc thai;

+ TCVN 6663-3:2008: Chat luong nudc - Liy mau Huéng dén bao quan
va xtr Iy mau.

Vi tri 1dy mAu: LAy mau nudc thai tai bé thu gom tip trung (trudc hé
thong xu 1y).

+ Thoi diém va tan suat ldy mau: 14y 3 mau cach nhau 1 tuan ddi véi 3
bénh vién duoc Iua chon.

+ K& hoach lay mau: Di v6i miu nudce thai dau vao hé thdng xtr 1y nude
thai (tai bé tap trung): LAy 01 mAu don tai thoi diém hé théng xir Iy nudc thai

bénh vién van hanh 6n dinh.

Hinh 2.1 Thu thdp mdu nude thdi tai bé chiva truée xir Iy
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Vi tri ldy mau bénh vién phoi Thai Binh

Sau khi nghién ctru khao sat tinh hinh hoat dong ctia hé thong xir Iy nuée
thai, hoc vién da tién hanh thu thap mau nudc nhu sau:

- MAu nudce thai tai bé gom: thu thap 1 mau tai bé gom tai thoi diém hé
théng xtr Iy nude thai bénh vién van hanh on dinh.

Mau duoc thu thap trong 3 1an, mdi 1an cach nhau 1 tuan dé tién hanh
phan tich. Trong thoi gian 1dy mau, bénh vién dugc cic chuyén gia tu van van
hanh va tu van khéc phuc cac nhuoc diém vé mat cong nghé nhu sua 16i suc
khi nham cung cép dt khi cho hé vi sinh vat bé hiéu khi hoat dong binh thuong.

Bang 2.1 Vi tri ldy mau bénh vién phéi Thai Binh

Thoi gian | Ki hiéu _

L i Toa do Ghi chu

lay mau mau

14 gid ngay NT - 01 20°25'35"N - HTXL hoat dong 6n dinh. Troi
05/08/2019 106°19'58"E | nang, lang gi6, 33°C, d6 am 56%
15 gio ngay NT - 02 20°25'36"N - | HTXL hoat dong 6n dinh. Trdi raim
12/08/2019 106°19'58"E | mat, lang gio, 32°C, do am 59%
14 gid ngay NT - 03 20°25'35"N - HTXL hoat dong 6n dinh. Troi
19/08/2019 106°19'57"E | néng, co gi6 nhe, 34°C, 46 am 51%

Vi tri lay miu bénh vién 74 Trung Uong (Vinh Phiic)

Sau khi nghién ctru khao sat tinh hinh hoat dong ctia hé thong xir Iy nude
thai bénh vién, hoc vién da tién hanh thu thap mau nudc nhu sau:

Mau nudc thai tai bé gom: thu thip 1 mau tai bé gom tai thoi diém hé
thong xtr Iy nude thai bénh vién van hanh on dinh.

Mau duoc thu thap trong 3 1an, mdi 1an cach nhau 1 tudn dé tién hanh
phan tich. Mau nudc sau khi 14y dugc bao quan bang axit, sau d6 bao quan lanh
trude khi mang vé phong thi nghiém, chiét va phan tich trong vong 10 ngay.
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Bdng 2.2 Vi tri ldy mdu bénh vién 74 Trung Uong (Vinh Phiic)

Thoi gian | Ki hi¢u o,
L x < Toa dod Ghi cha
lay mau mau

10 g16 ngay NT - 01 21°13'14"N - HTXL hoat dong 6n dinh. Troi
12/07/2019 105°42'33"E | ning, 6 gi6 nhe, 32°C, d6 4m 59%
09 g1 ngay NT - 02 21°13'15"N - | HTXL hoat dong 6n dinh. Troi rAm
19/07/2019 105°42'33"E | mat, c6 gio nhe, 31°C, 46 am 63%
10 gio ngay NT - 03 21°13'14"N - HTXL hoat dong 6n dinh. Troi
26/07/2019 105°42'34"E | nang, lang gid, 33°C, d6 am 52%

Vi tri 1ay miu bénh vién 71 Trung Uong (Thanh Héa)

Sau khi nghién ctru, khao sat h¢ théng xur Iy nudce thai cia bénh vién, hoc

vién da tién hanh thu thap mau nude nhu sau:

Mau nuéc thai tai bé gom: thu thap 1 mau tai bé gom tai thoi diém hé

théng xtr Iy nude thai bénh vién van hanh 6n dinh.

Mau duoc thu thap trong 3 1an, mdi 1an cach nhau 1 tuan dé tién hanh phan

tich. Mau nudc sau khi lay dugc bao quan bang axit, sau d6 bao quan lanh truéc

khi mang vé phong thi nghiém, chiét va phan tich trong vong 10 ngay.

Bang 2.3 Vi tri ldy mau bénh vién 71 Trung Uong (Thanh Héa)

Thoi gian | Ki hi¢u C o
L x N Toa do Ghi chu
lay mau mau
10 gid ngay NT - 01 19°45'33"N - HTXL hoat dong 6n dinh. Troi
14/08/2019 105°50'30"E | nang, lang gio, 34°C, do 4m 53%
09 gid ngay NT - 02 19°45'32"N - | HTXL hoat dong 6n dinh. Trdi ram
21/08/2019 105°50'30"E | mat, co gi6 nhe, 32°C, d6 am 61%
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10 gio ngay
28/08/2019

NT - 03

19°45'33"N -
105°5029"E

HTXL hoat dong 6n dinh. Troi
néng, lang gid, 34°C, do am 50%

2.3. Thiét bi, dung cu, héa chat thi nghiém

2.3.1. Thiét bi phan tich

Thiét b sac ky 16ng siéu hiéu nang cao UPLC (Ultimate 3000) ghép ndi
khéi phd phan giai cao Orbitrap MS (Thermo, M¥).

Hinh 2.2 H¢é thiét bi sdc ky long siéu hiéu nang cao UPLC

2.3.2. Héa chit, dung cu phdn tich

Chat chudn

Chat chuan Ciprofloxacin (d6 tinh khiét > 90%, hang Sigma Aldrich);
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Céc chat chuan duoc can chinh x4c trén can 5 sd va chuan bj thanh dung
dich chuan gbc c6 ndng d6 1000 pg/mL (ppm) trong dung médi H,0:MeOH
(1:1, v:v) chira 0.1% FA;

Chuan bi dung dich cac chat chuin ndng do 50 ppm tir chuan don 1000
ppm, sau do chuén bi pha thanh day chuin 5, 4, 3,2, 1, 0.5, 0.1 ppm trong
H,O:MeOH (1:1, v:v) chtra 0.1% FA;

Céac dung méi sir dung cho may sac ky 1ong va phuc vu cho qua trinh xir
Iy mau bao gém: methanol (MeOH), acetonitril (ACN), nudc. Cac dung mdi
ACN, MeOH phai 12 loai hoa chit sach, dung cho phan tich sac ky 10ng.

Hoa chét chuan: Hoa chét chuan Ciprofloxacin — Sigma Aldrich.

Chét noi chuan IS: Ciprofloxacin- d8 - Sigma Aldrich.

Hoéa chat phu trg: n-hexane, NaCl, ethyl acetate, axit sunfuric, axit
clohydric.

Vit lieu ZnO/GO

Graphite oxide (GO) duogc tong hop bang cach oxi hoa graphite bang axit
ddc nhu mé ta trong bao cao trude d6. [12] Dung dich GO duge chuan bi bang
cach thém 50 mg GO vao 50 ml nudc dé ion, sau d6 rung siéu am 1 gio dé thu

dugc graphene dua vao tach 16p co hoc.

Hoa tan lugng ZnSO, sao cho ti 1€ ZnO:GO la 10:0,5 vao khoang 2 ml
nuéc cat, khudy tir manh trong 30 phut dé cac phan tir ZnSO,4 xen k& vao cac
16p graphene .

Dung dich Na;CO3; 2M duoc thém tir tir vao hdn hop dén khi pH hdn
hop khoang 7-8, sao dé tiép tuc khudy thém 1 gio dé phan Gmg hoan toan. Hon
hop dugc ly tim 7000 rpm trong 10 phuat, thu 13y chat rin dem rira v6i nuée 2
lan va ethanol 1 1an bang ly tam.

Chét ran duogc say khd & 80°C trude khi nung ¢ 300°C trong 2 gio, thu
dugc xuc tac ZnO/GO. ZnO duoc tong hop bang phuong phép tuong ty nhung
khéng c6 GO.
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Dung cu phan tich

Céc dung cu, thiét bi phan tich thong thudng tai phong thi nghiém (Can
k¥ thuat, may ly tim, mdy lic, may khudy tir gia nhiét, cac dung cu thi nghiém
thuy tinh,...).

- Cot SPE: HLB cartridge (6 mL, 200 mg) héng Supelco;
- Gidy loc: GFF 1 pm va mang loc nylon 0,45 um;

- Toan bo hoa chat phai co d6 tinh khiét dung cho phén tich sic ky:
MeOH 100% (VWR, Phéap), Acetone 100% (VWR, Phép), Axit formic 98%
(FA, Merck, buc).

2.3.3. H¢ thi nghiém

a. Tong hop va danh gid kha ndng xiic tdc quang héa cia vt liéu

ZnO/GO

Chuan bi 50 mL dung dich Metylene xanh 10 ppm va vt liéu ZnO/GO
ndng d6 0,2 g/L dugc khudy déu trong bong téi trong vong 30 phut dé can bang
qua trinh hap phu va giai hap cta vat liéu. Sau d6 hdn hop duogc chiéu bang dén
halogen 300W véi cuong d6 anh sang 1000 pW/cm? va khudy tir lién tuc. Ctr
mdi 20 phit phan tng lay ra 3 mL dung dich va tién hanh ly tdm voi téc do
4500 vong/phut trong 10 phut dé tach phan chét ran va phan 16ng cta hdn hop.
Phan hdn hop 1ong duoc dua di phan tich bang hé thong UV-Vis va ghi nhan
d6 hap thu quang cua dung dich trong khoang 400-800 nm.

b. Danh gia kha nang phan huy Ciprofloxacin cua xuc tac

Trong pham vi nghién ctru cia luan vin, nham danh gia hiéu qua kha
nang xt 1y chat khang sinh Ciprofloxacin bang xtc tic ZnO/GO, hoc vién di
dung cac hé thi nghiém riéng 1¢ nham khao sat cac thong s6 nhu pH, ndng do
chat xuc tac, ndng do chat phan Gmg, cuong do anh sang,... Pong thoi, 1am céac

hé thtr nghiém tuong tu vo1 xtc tac 1a ZnO, GO.
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Chu thich:

1. Ngudn sang (dén anh sang
kha kién)

2. Céc thiy tinh

3. mau thir nghiém

4. May khudy tir gia nhiét
5. Con tur

Hinh 2.3 M6 ta hé thir nghiém hiéu qua

xuc tac

Trong hé thir nghiém, cbc thuy tinh chira mau thir nghiém va con tir
duoc dat trén may khudy tir gia nhiét. Dén UV dugc nhing vao mau tai vi tri
trung tAm coc sao cho phan dén ngap 15 cm, mat dudi dén cach day 2 cm dé
qua trinh con tir hoat dong khong anh hudng dén dén va xtc tac duoc khudy
déu nhat. Toan bd hé duoc ngan cach voi anh sang bang gidy bac. Thi nghiém
dugc tién hanh nhu sau: thém lwgng xuc tac véi ham lugng chinh xac vao
cdc chira mau thir nghiém, khudy lién tuc trong 30 phut rdi bt dau chiéu dén
UV. Sau mdi 10 phit, miu duge bom qua khe hé ¢6 nip dong phia trén coc,
loc truc tiép vao lo dung mau bﬁng mang loc syringe PTFE 0.22 um trudc
khi tién hanh phén tich bang thiét bi HPLC.

- Khdo sat ham lwong vit liéu ZnO/GO tw tong hop: ndng d6 xtc tac thay
ddi 1an lwot 12 0,1; 0,2; 0,5; 1; va 1,5 g/l voi nguén den den halogen 300W voi
cuong d6 anh sang 1000 uW/cm? va khuay tir lién tuc. Luong dung dich 1a 100
mL véi ndng d6 Ciprofloxacin 10 mg/L.

- Khdo sat anh huéng pH dung dich: pH dung dich dugc diéu chinh bang
HCI va NaOH dat gia tri 4, 7, va 10; lugng chit xuc tac 1a 0,5 g/L voi ngué)n
dén dén halogen 300W voi cuong do anh sang 1000 uW/cm? va khudy tir lién
tuc. Luong dung dich 1a 100 mL voi dau vao 10 mg/L.
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- Anh hwong ciia nong do Ciprofloxacin: nong do chat chuin
Ciprofloxacin 1an luot 13 5, 10 va 15 mg/L véi lugng chat xtc tac 13 0,5 g/L va
thé tich mau 1a 100 mL. Hdn hop sau d6 dugc chiéu bang dén halogen 300W
v6i cudng do anh sang 1000 pW/cm? va khudy tir lién tuc.

- Pdanh gid dé on dinh ciia xic tic: nong do Ciprofloxacin 10 mg/L;
lwong chit xuc tac 13 0,5 g/L; thé tich miu 1a 100 mL. Hdn hop sau d6 duoc
chiéu bang dén halogen 300W v&i cudng d6 anh sang 1000 pW/cm? va khudy
tir lién tuc. Ap dung cac diéu kién d6 tién hanh ché tao 5 lan lap lai vat liéu xuc

tac, mdi 1an tién hanh xu 1y Ciprofloxacin trong mau thu thap dugc 5 lan.
2.4. Phwong phap nghién ctru
2.4.1. Phirong phdp ké thira

Thu thap, tong hop cac cong trinh nghién ctru, tai liu, dé tai, nhiém vu
lién quan & trong va ngoai nudc lién quan dén noi dung luan van.

Phan tich va xtir ly thong tin, dua trén cac ti€u nghién ctru cua luan van
dé tién hanh danh gia hiéu qua xur 1y chét khang sinh Ciprofloxacin trong nudc
thai bénh vién bang hé xtc tac quang hda ZnO/GO.

+ Ti€u chi lya chon bénh vién: Mang tinh dai dién cho cac vung/ mién,
diéu kién khi hau; dai dién cho céc tuyén trung wong, tinh, huyén; c6 hé¢ théng
xtt Iy nude thai y té dat QCVN vé mdi truong; c6 luu luong xa thai 16n; c6 moi
truong tiép nhan la kénh, muong, ao, ho...; hop tac trong qua trinh hoc vién
lam viéc.

+ C& mau: Chon 03 bénh vién trong sé cac bénh vién da tién hanh khao
sat thue té.

2.4.2. Phwong phdp thu thap méu

Héa chat, thiét bi, dung cu dé ldy mdu nwde bao gom:
- Thiét bj GPS;

- Pipet tu dong;

- X0 nhya 20L; Day c6 do bén tbt;
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G4o nhua;

Chai chira mau: chai thiy tinh nau 2,5L...

Thung bao quan mau va da lanh bao quan mau;

Bién ban ldy mu, but ghi mau.

Hoa chét bao quan can ¢, bao gém: H,SO,4; HCI; Axit formic
Gang tay cao su;

Qua trinh léy mau dwoc thue hién theo cac bude nhw sau:

Don sach vi tri léy mau dé loai bo cin, bun... & trén bé mit nude;
Tai vi tri 14y mau, dung gau 14y mau nudc chuyén dung dé 1dy mau;
Tréang rira x6 bang nudc mau va chuyén mau vao x0;

Lap lai quy trinh nhu trén d6i voi viéc phai 1dy mau t6 hop
Chuyén mau sang chai dyng mau;

Thém hoa chét bao quén;

Cho mAu vao thung bao quan dé bao quéan lanh (< 5°C).

Mau nudc sau khi lay duoc bdo quan bang axit, sau d6 bao quan lanh

trude khi mang vé phong thi nghiém, chiét va phén tich trong vong 10 ngay.

Pé thir nghiém khang sinh, moi mu duogc diéu chinh dén pH 7 sau khi

véan chuyén dén phong thi nghiém.

2.4.3. Phwong phdp phdn tich

Phuong phap ap dung phan tich du luong thude khang sinh Ciprofloxacin

trong nudc thai bénh vién trén thiét bi sac ky 16ng khdi phd phan giai cao HPLC,
dugc phat trién dua trén phuong phap phan tich khang sinh trong nudc thai ctia

cuc Béao vé Moi truong My, EPA method 1694.

2.4.4. Phwong phdp siv dung hé thong théong tin dia Iy, cic phan mém

cong nghé twong quan
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Phuong phap nay duoc ap dung dé 1én so d6 cac diém ldy mau thong ke,
SO sanh, téng hop cac thong tin s6 licu dudi céac dang biéu bang, ma tran; sur
dung cac phan mém chuyén dung thiét lap cac biéu d6 xac dinh chinh xac su
anh hudng cta cac yéu td toi hiéu qua phan huy chét khang sinh Ciprofloxacin
bang hé xtc tac quang hoa ZnO/GO.

2.4.5. Phwrong phdp tong hop ddnh gid

Str dung trong qué trinh phan tich, ddnh gia nham dua ra nhitng két luan
xéac thuc nhat vé du luong/ ton du chat khang sinh Ciprofloxacin trong nudc
thai, mdi truong tiép nhan nudc thai bénh vién...

Dua vao két qua phan tich ham luong chat khang sinh Ciprofloxacin
trudc va sau hé thong xir Iy nudc thai dé danh gia mirc do phat thai, tinh toan
hiéu suat xtr Iy Ciprofloxacin ctia hé thong, so sanh hiéu suét ting, giam trong
qué trinh tu van, huéng dan cta cac chuyén gia. Dua vao két qua phan tich ham
luong khang sinh Ciprofloxacin trong mau nudc mit ctia moi truong tiép nhan

dé danh gia kha nang lan toa, tich liiy khang sinh Ciprofloxacin.
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CHUONG 3. KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Nghién ctru tong hop ZnO/GO
3.1.1. Tong hop Zn0O/GO

Vat liéu ZnO/GO duoc téng hop can phai dugc kiém tra dé x4c nhan cac
dic tinh hoa 1y thu duoc. Cac phuong phap danh gia vat lidu da duogc tién hanh
dé x4c nhan dat trung tinh chét cua vat liéu tong hop duge gdm phuong phap
kinh hién vi dién tir quét (SEM), phd nhiu xa tia X (XRD) va phan tich nhiét
(TGA) da duogc ap dung.

1 1 1 ] 1 1 1 1 1

IMS-NKL 5.0kV 4 3mm x100k SE(M) 500nm

IMS-NKL 5.0kV 4.3mm x300k SE(M) 100nm

Hinh 3.1 Anh chup SEM cua vat lieu ZnO
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Hinh 3.2 Anh chup SEM ciia vit liéu ZnO/GO

Két qua phan tich bang phuong phap SEM dbi véi 2 vt liéu ty tong hop
gém ZnO va ZnO/GO duoc dua ra trong Error! Reference source not found. v
a Error! Reference source not found.. Dya vao hinh anh chup SEM cua hai
mau vt liéu tong hop hoan toan c6 thé thiy rd ZnO tu tong hop 1a cum hat
nano x4p co kich thudc khoang 20 nm. Trong khi d6, anh SEM caa ZnO/GO
cho théy cac cum hat ZnO tach nho ra va phan tan déu trén bé mat tdm GO.

Diéu nay cho thiy ZnO da dugc tong hop thanh cong 1én cac 16p GO.
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Hinh 3.3 Phé XRD ciia vt liéu ZnO/GO

Pé khang dinh su két hop thanh cong giira ZnO va GO, xuc tac duoc tién
hanh phan tich phd XRD. Pho XRD duoc thé hién trong Error! Reference s
ource not found. cho thay: Py 1a tinh thé xuc tac ZnO c6 cau tric hexagonal
(a =3,2049 A, ¢ = 5,1216). Céac dinh phd dic trung ctia ZnO déu cho tin hiéu
cuong do manh va rd nét ching té phuong phap tong hop cho vat lidu c6 chat
luong cao. Pac biét khi ¢c6 mat GO, tin hiéu XRD xuét hién cac dinh phé dac
trung ¢ (001) tai 10,460 chi ra sy tdn tai ciia GO trong mau cling nhu sy hinh
thanh lién két composit ZnO-GO.
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Hinh 3.4 Phé FT-IR ciia ZnO va ZnO/GO

Biéu d6 Error! Reference source not found. dai dién cho phd FTIR ctiac
4c vat liéu duoc ché tao. Cac dinh tai 3345-3392 cm™ dai dién cho su dao dong
cia nhém OH, 1114-1116 cm™ dic trung cho dao dong cua lién két C-O & ca
hai vat liéu. Bén canh d6, pho IR ctia ZnO/GO xuét hién nhiéu dinh phd & dai
500-1600 cm™ do dao dong cua lién két thude cadc nhom chire nang bi oxi hoa
ctia GO vdi cac dinh phd 1561 cm™ dén tir dao dong cua lién két C=C vong
thom, 1375 cm™ dic trung cho dao ddng kéo dan cua nhom carboxy C-O, va
pic & 830 cm™ hinh thanh do dao dong ctia nhém C-H.

Phuong phap phan tich nhiét trong luong (thermogravimetric analysis —
TGA) ciing dugc ap dung vao nghién ctru vat liéu. Két qua phan tich chi ra rang
c6 hai qué trinh xay ra khi tién hanh nung xuc tac v6i nhiét d6 ting dan. Budc
dau tién 1a su dé hydrat nudc hép phu trén bé mat vat liéu, xay ra trong khoang
nhiét d6 tir 50 - 150°C. Sy giam khéi lugng manh dién ra & bude sé hai trong
khoang nhiét 200 - 300°C chi ra sy mat dong thoi nhom —OH va COs* theo

phuong trinh phén ing sau:
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Zn(CO3)2(OH)s =>5 ZnO + CO, +3 H,0
Tuy nhién c6 su khac biét rat o trong vi¢c giam khoi luong cua hai loai
vat li¢u. PO giam khdi luong cua ZnO 1a 76,7% trong khi d6 ¢ ZnO-GO la
78.,8% tuong tng voi khoang 300°C. Piéu ndy co thé giai thich 1 do su c6 mit
ctia GO trong vat liéu tong hop khong bi oxi hoa & nhiét d6 nay.

1004
—— ZnHC

95 - - - - ZnHC GO

90 -

TGA

85
80

75+

70

0 100 200 300 400 500
Temperature(°C)
Hinh 3.5 Két qua phdn tich nhiét cia vit liéu ZnO/GO

Qua céc thi nghiém dé xac dinh déc trung tinh chat cua vat liéu di chung
minh phuong phéap téng hop xtic tac ZnO/GO bang quang hoa di thanh coéng
v6i cac minh chig bang hinh anh chup cau trac SEM; pho nhiéu xa tia XRD
va dudng cong phan tich nhiét TGA cta vat liéu. Dé danh gia kha ning xuc tac
quang héa ctia ZnO/GO ty tong hop, thi nghiém phan huy quang ctia methylene
xanh duéi xtic tic ZnO/GO dugc tién hanh va danh gia trong nghién ctru tiép
theo.

3.1.2. Danh gia hoat tinh xuc tdc ciia ZnO/GO
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Methylene blue 1a mot trong nhitng hop chét hitu co phd bién nhat dé
tién hanh danh gia hoat tinh xtc tac quang héa do sy mat mau ciia methylene
xanh c6 thé quan sat dé dang va qua trinh phan tich bang UV-Vis 13 hoan toan
don gian.

Trong thi nghiém nay, sy phan huy quang cia methylene xanh dugc str
dung dé danh gia hoat dong xuc tac ciia ZnO va ZnO/GO dudi anh sang kha
kién va két qua dugc trinh bay trong Hinh 3.6 O 30 phut dau tién, v6i anh huong
ctia qué trinh hp phy, ca ZnO va ZnO/GO déu xu 1y dugc 30% ham luong
methylene xanh trong dung dich du khong chiéu sang. O gian doan tiép theo,
khi chiéu sang duoc tién hanh, ndong do methylene xanh duoc xu 1y voi
ZnO/GO nhanh chéng sut giam nong do va bi oxi hoa hoan toan sau 100 phut
chiéu sang. Trong khi d6 véi vat lidu ZnO chi c6 thé xir Iy duoc toi da 95%
luong chat sau 120 pht chiéu sang. Trong trudng hop khéng c6 xuc tac, ndng
d6 methylene xanh gan nhu khong thay d6i khi chiéu sang hoic khong.

120

D T T 1] T 1§ T 1
-20 0 20 40 60 80 100 120
Irradition time (min)

Hinh 3.6 Két qua so sdanh hiéu qua cua cdc vat liéu xiic tac

Su sut giam ndng d6 methylene xanh khi chiéu sang dudi anh hudng xuc

tac c6 thé giai thich bang co ché phan hay theo so 6 phan tng nhu sau:
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ZnO + hv 2 ZnO (ezz+hip)

ZnO (hif) + H,O 2 ZnO + H* + «OH
ZnO (h;f5) + OH = ZnO + +«OH

Zn0 (ecg) + O2 > ZnO + <Oy

*O; + H*> HO,e

MB + *OH = San pham phan huy.

Sy ¢6 mit ctia GO khong chi dong vai trd nhu trung tim tao mam dé neo
cac vat liéu hoat dong do c6 nhoém chirc nang bi oxy hda, ma con la vat licu hd
tro tai vat liéu nano. Piéu nay c6 thé dugc thiy trong anh SEM & Hinh 3.1 va
Hinh 3.2

Céc hat nano ZnO thay vi két ty thanh cum véi kich thuéc 16n, da phan
tan roi rac trén bé mit cac tim GO, 1am tang dién tich xuc tac. Bay 1a mdt trong
nhimg nguyén nhan chinh khién hiéu qua xtc tac ctia ZnO/GO vuot trdi hon
han nano ZnO. Bén canh d6, dudi anh hudng cta tia UV dén nano composite,
su phan tach quang cta electron va 15 tréng tré nén hiéu qua hon trén bé mat
Zn0, dong thoi giam toc do tai két hop giita electron va 15 tréng. Hon nira, van
chuyén hat tai dién cuc nhanh thong qua khung graphene din dién sé& c6 lgi cho
hé théng quang xuc tac.

Dic biét, lién két n-rt gitta methylene xanh va GO khong chi ting cudng
su hdp phu cac phan tir methylene xanh 1én bé mit xuc tic ma con kich hoat
methylene xanh chuyén electron tir GO dé sinh ra cac chét trung gian MB* véi
kha ning bi oxi hoa boi cac 16 trong nhanh hon hop chat methylene xanh trung
hoa dién.

3.2. Nghién ciru xir 1y ciprofloxacin bang hé xuac tac ZnO/GO trong phong
thi nghiém.

3.2.1. Anh huwéng ciia ham lwong chit xiic tic

Nong do chét xac tac trong hé phan ng quang xuc tac xir Iy du luong
khang sinh dong vai trd rat quan trong va anh hudng rat 16n dén hiéu qua xu ly

chat 6 nhiém. Viéc st dung qua nhiéu chit xtc tac gay lang phi tai nguyén ciing
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nhu gay tac dung trai chiéu khi thai ra mot loai chat thai khac. Nguoc lai viéc

str dung qua it chat xuc tac c6 thé khién qua trinh xtr Iy du luong nay khong

dugc triét dé, hiéu qua xtr Iy khong cao cling nhu tén nhiéu thoi gian dé tién
hanh quang hda.

-30 0 30 60 90 120 150

Thaoi gian (phut)
Hinh 3.7 Biéu dé khdo sdt anh hwong ciia ham lwong chdt xiic tdc

Dua vao biéu dd Hinh 3.7 cho thay khi ting ham luong x(c tdc ZnO/GO
tr 0,1 1€n 1,5 g/L thi hiéu qua x 1y Ciprofloxacin ting. Ngay trong qua trinh
can bang hap phu va giai hap ¢ 30 phut du tién hién tugng nay ciing di xay ra.
Tuy nhién c6 thé thiy véi luong vat liéu 16n hon 0,5 g/L; trong sudt thoi gian
khao sat hiéu qua xtr Iy cua vat liéu nay khong ting déang ké; chi dao dong hon
kém nhau khoang 10%.

Tir d6 thdy dwoc lwong chat xiic tac doi voi 100 mL dung dich chudn toi
wu la 0,5 g/L.

3.2.2. Anh hwong ciia pH

Tién hanh khao sat kha nang phan tmg ctia khang sinh voi chét xuc tac &
cac diéu kién pH dat gia tri 4; 7 va 10. Két qua duoc trinh bay trong biéu dd
Hinh 3.8.
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1,1

0,4

-30 -10 10 . 30 50 70
Thot gian (phut)

—-pH=4 —a—pH=7 —e—pH=10
Hinh 3.8 Biéu dé khdo sdt anh hwong ciia pH

Biéu d6 Hinh 3.8 cho thay pH c6 anh hudng dén qua trinh xuc tac xir ly
hop chét Ciprofloxacin. Kha nang phan hity ctia hop chat cao nhat khi pH ¢ gia
tri 7 véi muc phan huy dat 49%; véi gid tri pH 1a 10 thi mic phan huy dat
khoang 38%; twong tu voi gia tri pH 14 4 chi chi dat khoang 4 — 5%. Piéu nay
c6 thé do & mirc pH nay trong dung dich o sin cac nhdm hydroxyl tao diéu
kién dé tao cac nhom (*OH) c6 kha ning oxy hoa cao nhu dé cép trong muc 3.1
vé co ché phan tmg. Nguoc lai voi gia tri pH=4 qua trinh tao cac nhém oxy hoa
nay bi can trég do né)ng do proton cao, c6 ai luc manh vai cac anion hyhroxyl
ngin can cac nhom chirc nay tao thanh cac ge hydroxyl (+OH) ¢4 tinh oxy héa
cao dan dén hiéu suét xtr 1y khong duoc tdi vu. Hon thé nita ¢ gia trj pH=4 ¢6
thé dan dén sy hoa tan cia chat xtc tac ZnO-GO thanh dang dung dich anh
huong dén vat liéu xuc tac. Vi vay, gia tri pH=7 ctia dung dich dugc Iya chon

trong nghién ctru dé tién hanh xr Iy cac bude tiép theo.

Nhue vdy cdc mau cé gia tri pH nhé hon 7 can phai dwoc diéu chinh dén

7 hodc cao hon dé dam bdo qua trinh xu ly duoc triét dé va hiéu qua nhat.

3.2.3. Pdnh gid dnh hwéng ciia néng dé Ciprofloxacin
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Nghién ctru anh hudéng ciia Ciprofloxacin duoc trinh bay trong biéu do
Hinh 3.9 Két qua nghién ctru cho thiy ndng d6 ban dau ctia chat phan tmg anh
hudng mot phan dén két qua xir Iy cua xuc tac.

-30 -10 10 . 30 50 70
Thot gian (pht)

-5 mg/L —4—10 mg/L ——15mg/L

Hinh 3.9 Biéu dé khdo sdt anh hwong ciia ham lwong chdt ban dau

Cu thé, hiéu qua phan hiy cta chét xtc tac ting khi ndng do chat thap
thé hién & hiéu sut cia mau 5 mg/L ludn cao hon cac mau 10 va 15 mg/L va
nguoc lai. Piéu nay c6 thé do & mau ndng dd cao qua trinh tao cac gbc oxy hoa
trén bé mat bi giam di dang ké vi bé mit vat liéu bi che phil bang cac phan tir
chat phan ung. Hon thé nira néu ham lugng Ciprofloxacin cao trong mau phan
tich xay ra hién twong hdp thu tia UV cua chit phan ung. Hop chét
Ciprofloxacin ¢ tinh chat hap thu quang nén mét lugng 16n phan tir ndy phan
tan trong mau da hap thu tia UV thay vi vat liéu hap phu.

Do dé, néng do Ciprofloxacin t6i wu la 5 mg/L.
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3.2.4. Ddnh gid dp lip lai ciia qud trinh ché tao XUc tac va dé én dinh ciia
xuc tac

Két qua danh gia d6 lap lai cia qua trinh ché tao vat liéu va do 6n dinh

ctia xtc tac duge thé hién trong biéu d6 Hinh 3.10. C6 thé nhan thiy do lip lai

ctia qué trinh ché tao xuc tac cao khi kha nang xuc tac cua cac vat licu ZnO/GO

khac nhau khong déng ké. Po 6n dinh cta xtc tac duoc thé hién qua hiéu suét

xtr Iy khang sinh trong 5 lan lip lai dao dong trong khoang 97 - 99% trén ciing

mot mau phan tich.

Diéu nay chung minh vat liéu co do on dinh va tinh dac hiéu cao trong

viéc xur Iy ham lwong khang sinh Ciprofloxacin trong nuoc thdi.

Lan 1 Lan 2 L4n 3 Lan 4 Lan 5
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Hinh 3.10 Ké¢ qua danh gia do on dinh ciia vt lidu
3.2.5. Danh gia hiéu quad xw ly ciprofloxacin trong nwoc thdi bénh vi¢n

Str dung céc diéu kién t6i uu dugc khi xir Iy Ciprofloxacin trong phong
thi nghiém dé tién hanh xu 1y du luong ham luong khang sinh trong cac mau

nuéc thai bénh vién thu hdi duge. Két qua dugc trinh bay trong Bang 3.1
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Bang 3.1 Két qua xir Iy Ciprofloxacin trong cdc mau nudc

Nong do (ng/L)

Hi¢u suat

STT Khu vye Tén mau | pH 0
Truéc Sau (%0)
NT.01 7,1 | 374,7 36,3 90,3
Bénh vién 74
1 NT.02 7,2 | 428,1 32,2 92,5
Trung vwong
NT.03 7,4 | 389,5 27,6 92,9
NT.01 7,6 | 4664,3 | 103,6 97,8
Bénh vién 71
2 NT.02 7,7 | 42574 98,7 97,7
Trung vwong
NT.03 7,6 | 49178 97,8 98,0
NT.01 7,9 | 35057,8 | 8154,2 76,7
Bénh vién Phoi
3 . NT.02 7,8 | 31126,2 | 7927,1 74,5
Théi Binh
NT.03 7,7 |32017,7| 7726,4 75,9

Dua vao két qua xir 1y nudc thai & 3 bénh vién cho thiy ndng d6 hop chat

khang sinh da giam dang ké sau khi duogc xur 1y vai vat lidu xtc tac. Khdi luong

vat liéu duoc dua vao tuong ing véi diéu kién toi wu trude d6 13 0,5 g/L. Trén

thue té 4p dung, ¢ thé nhan thiy qua trinh xtr 1y du luong khang sinh cta vt

ligu xtc tac thap hon nhi€u so v&i nghién ctru img dung véi chat chuan. Hi¢u

qua xtr 1y dbi v6i miu nudce thai trong khoang 74 dén 98%. Hiéu qua nay cao

hon d6i v6i mau nude mit véi gia tri nhu xap xi 100%. Viée hiéu suat 4p dung

trén cac mau nudc thai thap hon nghién ciru c6 thé 1a do sy canh tranh dién ra

khi qua trinh phan hily quang héa duéi xuc tac ZnO/GO dién ra dong thoi gitta

Ciprofloxacin va cac chat hitu co khéac ¢6 trong mau. Su ¢6 mat cua chat ran lo

limg va céc chat 6 nhiém khac ciing giy can tré dén sy hp thu ning lugng anh

sang cung cap cho qua trinh phan hiy quang hoa dién ra trong mau.
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Mdc di: chiu han ché béi nhiéu yéu 16 ton tai trong nén mau that, xic tdc
quang ZnO/GO di thé hién tot khda nang phdan hiy dw lwong khang sinh

Ciprofloxacin, twong tu cdc bao cao truoc do.



o1

CHUONG 4. KET LUAN

Trong khuén kho luan van, hoc vién da nghién ctru, ché tao thanh cong
hé vat liéu xtc tac quang hoa ZnO/GO dé xir 1y du luong hop chat khang sinh
Ciprofloxacin trong cac mau nudc thai bénh vién. Két qua ché tao vat liéu cho
théy chit ban dan ZnO d3 duoc phu Ién bé mit cac tim GO véi kich thudc
nano, duoc khang dinh thong qua cac phuong phap danh gia SEM, XRD, TGA.
Ca hai xtc tac ZnO va ZnO/GO déu thé hién kha ning phan hily methylene
xanh, tuy nhién ZnO/GO nanocomposite thé hién kha ning xuc tac quang phan
huy hop chat hitu co noi chung va chéat khang sinh Ciprofloxacin néi riéng,
dudi anh sang kha kién voi hiéu qua vuot tro1 hon so voi oxit kim loai ZnO

trong cing mot diéu kién tong hop va phan tng.

Panh gia va dua ra quy trinh phan tich t6i wu phan tich ham luong
Ciprofloxacin trong cic mau nudc thai trén hé thiét bi sic ky long- ghép ndi
khéi pho bang phuong phap chiét pha ran. Cac thong s6 co ban cua phuong
phap d3 duoc tham dinh va danh gid déu dat tiéu chuan cho phép trong viée
phan tich ham luong luong vét cac chat khang sinh trong miu moéi trudng

Hoc vién di tién hanh khao sat va toi uu cac diéu kién xu 1y hop chat
Ciprofloxacin trong nudc thai bénh vién voi cac yéu td: ham luong chit xuc
tac, ham luong chit ban diu, anh huong cua pH, do 6n dinh cta vt liéu xdc
tac. Hoc vién da tién hanh xur Iy cac mau nudce thai thu thap duoc tir ba bénh
vién bénh vién 74 trung wong tai Vinh Phuic; bénh vién 71 trung wong tai Thanh
Hoa va bénh vién Phoi tai Thai Binh. Hiéu suat xtr 1y ¢6 thap hon nghién ciru
trong phong thi nghiém tuy nhién van dat hiéu qua tr 74% trd 1én.
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Ciprofloxacin
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