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MỞ ĐẦU 

Hiện nay, việc sử dụng các chất kháng sinh trở nên phổ biến và các kỹ thuật 

phân tích tiên tiến được phát triển thì sự tồn tại của các chất này trong môi trường 

sinh thái trở thành mối quan tâm của các nhà khoa học. Vì các chất kháng sinh là 

những hợp chất có độ bền và tính ổn định tương đối cao nên sự hiện diện của các 

chất kháng sinh trong môi trường nước gây ra nhiều mối đe dọa đối với môi trường. 

Do đó, việc loại bỏ các hợp chất này trong nước thải đạt đến tiêu chuẩn cho phép 

trước khi đi vào hệ thống thoát nước là cần thiết. Cho đến nay, có nhiều công nghệ 

được phát triển để loải bỏ chất kháng sinh trong môi trường nước như kỹ thuật điện 

phân, màng lọc, phương pháp kết tủa keo tụ, và phương pháp oxy hóa bậc cao 

(advanced oxidation processes, AOPs). Tuy nhiên việc áp dụng các công nghệ này 

bị hạn chết bởi một số trở ngại. Việc phát triển công nghệ loại bỏ các hợp chất 

kháng sinh trong môi trường nước đạt hiệu quả cao và phải có chi phí hợp lý cần 

được quan tâm nghiên cứu. 

Quá trình oxy hóa bậc cao (AOPs) đang trở lên quan trọng như là phương 

pháp đầy hứa hẹn trong việc loại bỏ triệt để các chất kháng sinh trong môi trường 

nước do các ưu điểm trong xử lý các chất hữu cơ bền và không bị phân hủy sinh 

học. Về cơ bản, AOPs có thể được phân chia ra các quá trình như sau: ozone hóa, 

sóng siêu âm, oxi hóa đổng thể, UV, quá trình Fenton và xúc tác quang hóa sử dụng 

các vật liệu bán dẫn, phân hủy bằng phóng xạ, phương pháp điện và điện hóa. 

Trong số các kỹ thuật này, quá trình xúc tác quang hóa sử dụng các vật liệu bán dẫn 

được đánh giá cao do các ưu điểm như là xây dựng và vận hành dễ dàng ở nhiệt độ 

phòng. Ngoài ra nó còn được biết đến như là quá trình hiệu quả có thể khoáng hóa 

các chất kháng sinh thông qua việc hình thành các OH* và các gốc tự do thành các 

hợp chất trung gian kém bền, CO2 và H2O. Về hướng nghiên cứu này thì vật liệu 

bán dẫn TiO2 đã được biết đến rộng rãi có thể phân hủy các thuốc kháng sinh với độ 

bền cao và thân thiện với môi trường. TiO2 sở hữu năng lượng vùng cấm lớn Eg = 

3.2 eV. Khi chiếu bức xạ UV lên bề mặt của TiO2, TiO2 bị kích thích hình thành các 

cặp electron (e-) và lỗ trống (h+) cần thiết cho quá trình xúc tác quang hóa oxy hóa 

và khử. Electron (e-) và lỗ trống (h+) có thể phản ứng hiệu quả với các phân tử nước 

và oxy hấp phụ trên bề mặt TiO2 để tạo ra các gốc tự do. Tuy nhiên, ngay lập tức 

trong quá trình này thì quá trình tái tổ hợp của electron (e-) và lỗ trống (h+) cũng 
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diễn ra, do đó hoạt tính quang hóa của quá trình bị hạn chế. Để ngăn chặn quá trình 

tái tổ hợp này, việc sử dụng các ion persulfate và phân tử H2O2 với vai trò như là 

các bẫy điện tử do đó có thể nâng cao hiệu quả xúc tác của TiO2 trong phân hủy các 

hợp chất hữu cơ đặc biệt là các hợp chất kháng sinh. Về hướng nghiên cứu này, 

Emad S.Elmolla và Malay Chaudhuri chứng minh rằng việc thêm H2O2 vào hệ xúc 

tác UV/TiO2 cho kết quả là có thể phân hủy hoàn toàn amoxicillin, ampicillin, và 

cloxacillin trong 30 phút. DOC được loại bỏ, và nitrate (NO3−), ammonia (NH3) và 

sulphate (SO42−) được hình thành trong quá trình phân hủy chỉ ra rằng sự khoáng 

hóa các hợp chất hữu cơ chứa C, N và S. Do dó, hệ xúc tác UV/H2O2/TiO2 được 

đánh giá là hiệu quả cho quá trình phân hủy amoxicillin, ampicillin, và cloxacillin 

trong môi trường nước. Bên cạnh đó, Mantzavinos và đồng nghiệp đã báo cáo hiệu 

quả xúc tác của TiO2 pha tạp tungsten (W) cho phân hủy quang hóa 

sulfamethoxazole (SMX) với sự có mặt của persulfate dưới ánh sáng mặt trời mô 

phỏng. Họ đã chỉ ra răng quá trình phân hủy SMX trải qua quá trình hình thành 

hàng loạt các sản phẩm chuyển hóa sơ cấp và thứ cấp (transformation by-products, 

TBPs) được xác định bằng phân tích LC-TOF-MS. Ngoài ra, Ismail và cộng sự 

cũng đánh giá hiệu quả của persulfate trên các hệ phản ứng khác nhau (UV, solar 

light, electron, Fe(II)) trong phân hủy sulfaclozine cùng với sự ảnh hưởng cả nồng 

độ persulfate. Hệ UV/TiO2/K2S2O8 cho kết quả hoạt tính cao ở tất cả các nồng độ 

của persulfate kháng nhau. Do đó sự có mặt của các tâm hoạt động như là ion 

persulfate và phân tử H2O2 với vai trò là các tâm bắt electron có thể cải thiện tốc độ 

phân hủy và hiệu quả của quá trình. 

Áp dụng phương pháp oxy hóa bậc cao gần đây cũng được sự quan tâm của 

các nhà nghiên cứu trong nước cho phân hủy các chất kháng sinh. Ví dụ, nhóm tác 

giả Lê Trường Giang (Viện hóa học, VAST) phát triển công nghệ phân hủy các chất 

kháng sinh sarafloxacin sử dụng hệ xúc tác UV/H2O2. Hệ xúc tác UV/HOCl/ClO- 

cũng thu hút được sự quan tâm nghiên cứu. Tuy nhiên cho đến nay, theo tìm hiểu 

của nhóm nghiên cứu, các nghiên cứu trước đó trong nước hầu hết chưa tập trung 

vào nghiên cứu đánh giá hiệu quả xúc tác quang hóa của hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 

và UV/H2O2/TiO2 trong phản ứng phân hủy các chất kháng sinh. Do đó, trong 

nghiên cứu này, hiệu quả xúc tác quang hóa của hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 và 

UV/H2O2/TiO2 trong phản ứng phân hủy các chất kháng sinh được đánh giá dưới sự 
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ảnh hưởng của các điều kiện khác nhau, bao gồm ảnh hưởng của điều kiệ tổng hợp 

TiO2 và ảnh hưởng của cation Na+, K+, Ca2+, Mg2+ và các anion NO3-, Cl-, and SO4
2-

. 
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CHƯƠNG 1: TỔNG QUAN 

1.1. Vật liệu quang xúc tác TiO2 

1.1.1 Giới thiệu 

TiO2 là một trong những chất xúc tác được sử dụng phổ biến trong lĩnh vực 

quang xúc tác và TiO2 tồn tại dưới ba dạng tinh thể trong tự nhiên: rutile, anatase và 

brookite (Hình 1.1). Rutile là pha ổn định nhất ở áp suất và nhiệt độ môi trường ở 

kích thước macro, trong khi pha anatase ổn định tốt ở kích thước nano. Sự khác 

nhau về cấu trúc của rutile so với anatase gây ra sự khác biệt quan trọng về tính chất 

vật lý. Rutile có chỉ số khúc xạ cao hơn, trọng lượng riêng cao hơn và độ ổn định 

hóa học cao hơn anatase. Rutile tan chảy ở 1825 ̊C trong khi anatase biến đổi không 

không thuận nghịch thành rutile bắt đầu ở khoảng 500 ̊C. Trong khi đó, brookite là 

dạng TiO2 hiếm xuất hiện tự nhiên và khó sản xuất ở dạng tinh khiết. Brookite có 

màu sắc và độ bóng giống như rutile. Độ cứng và mật độ của nó gần giống như của 

rutile. 

 

Hình 1.1. Cấu trúc pha tinh thể dạng (a) rutile, (b) anatase và (c) brookite của TiO2 

(trái: Ti3O building-block; phải: TiO6 polyhera).[1] 

Trong các cấu trúc pha của TiO2, chỉ có pha rutile và anatase cho hiệu quả quang 

xúc tác cao. Anatase sở hữu năng lượng vùng cấm là 3.2 eV với bờ hấp thụ ở bước 

sóng 386 nm nằm trong vùng UV gần. Trong khi đó, rutile có năng lượng vùng cấm 

hẹp hơn (3.02 eV) với bờ hấp thụ trong vùng ánh sáng nhìn thấy ở bước sóng 416 

nm. 
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1.1.2 Nguyên lý quang xúc tác 

Nguyên lý xúc tác quang hóa của TiO2 dưới tác dụng của ánh sáng tương tự 

như các chất quang xúc tác khác. Khi TiO2 hấp thụ các photon ánh sáng với năng 

lượng bằng hoặc lớn hơn năng lượng vùng cấm (energy gap, Eg), electrons (e-) từ 

VB sẽ bị kích thích và di chuyển sang CB, để lại các lỗ trống (h+) ở VB (Hình 1.4). 

Sự hình thành các cặp e- và h+ là cần thiết cho quá trình oxi hóa và khử xúc tác 

quang hóa. Các cặp electron và lỗ trống quang sinh này tiếp tục tải qua các quá trình 

tiếp theo: di chuyển đến bề mặt của vật liệu xúc tác; sau đó, tại bề mặt xúc tác, các 

e- và h+ kết hợp với tác chất có trong môi trường tạo phản ứng oxy hóa và khử 

tương ứng. Bên cạnh đó, quá trình tái tổ hợp của các cặp e- và h+ cũng diễn ra và 

giải phóng năng lượng dưới dạng nhiệt hoặc photon. 

 

Hình 1.2. Nguyên lý xúc tác quang hóa của TiO2 dưới tác dụng của ánh.[2] 

Vật liệu TiO2 có ưu điểm là có hoạt tính quang xúc tác cao. Tuy nhiên, do đặc 

tính chuyển điện tích kém và bề mặt hấp phụ kém nên dẫn đến quá trình tái tổ hợp 

của các electron và lỗ trống dư thừa chiếm ưu thế dẫn đến kết quả là hoạt tính quang 

hóa của TiO2 bị hạn chế.  

1.2. Ứng dụng 

Vật liệu quang xúc tác nói chung và TiO2 nói riêng nhận đươc nhiều sự quan 

tâm trong nhiều thập kỷ qua do tiềm năng ứng dụng rất lớn của chúng trong các lĩnh 

vực như môi trường và năng lượng. Đối với lĩnh vực môi trường, vật liệu xúc tác 

quang hóa có thể phân hủy hoàn toàn được lượng lớn các hợp chất hữu cơ độc hại 

khó phân hủy như MB[3], RhB[4], chất khán sinh[5] và vi khuẩn thành sản phẩm 

cuối là CO2, H2O, và các ion vô cơ ít độc hại. Đối với lĩnh vực năng lượng, vật liệu 

xúc tác quang hóa TiO2 cho phép sử dụng ánh sáng mặt trời trực tiếp để sản xuất H2 

và O2 từ nước mang lại những lợi ích về môi trường và kinh tế. 
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Hình 1.3. Sơ đồ minh họa cơ chế quang xúc tác phân hủy vi khuẩn E.coli khi sử 

dung TiO2.[6] 

1.3. Phương pháp tổng hợp 

Cấu trúc tinh thể, kích thước và hình dạng của các hạt nano TiO2 có thể được 

kiểm soát tốt bằng cách kiểm soát các điều kiện thí nghiệm. Cho đến nay, TiO2 đã 

được tổng hợp ở nhiều kích cỡ và hình dạng khác nhau, bao gồm ống nano[7], dây 

nano[8], và hạt nano[9] cũng như tấm nano[10]. Các vật liệu nano TiO2 với một số 

hình thái nhất định đã cho thấy có thể tăng cường hoạt động xúc tác quang của vật 

liệu. 

1.3.1. Phương pháp pha khí 

Các phương pháp khí bao gồm phương pháp ngưng tụ, phương pháp phún xạ, 

phương pháp bay hơi và phương pháp plasma. Phương pháp pha khí thường được 

sử dụng để chuẩn bị màng mỏng TiO2. Các chất xúc tác TiO2 đã được điều chế bằng 

các quá trình lắng đọng hơi hóa học này bằng phản ứng hóa học hoặc phân hủy tiền 

chất, hoặc bằng các phương pháp lắng đọng hơi vật lý mà không có sự chuyển hóa 

hóa học từ tiền chất sang TiO2. 

1.3.2. Phương pháp pha lỏng 

Phương pháp pha lỏng bao gồm phương pháp thủy nhiệt, phương pháp sol sol 

gel và phương pháp kết tủa. 

Phương pháp dung nhiệt sử dụng các phản ứng hóa học trong dung dịch nước 

(phương pháp thủy nhiệt) hoặc môi trường hữu cơ (phương pháp dung nhiệt) dưới 

áp suất tự tạo ở nhiệt độ thấp (thường dưới 250 °C). Nói chung, nhưng không phải 

luôn luôn, một bước xử lý nhiệt tiếp theo là cần thiết để kết tinh tạo thành vật liệu 

cuối cùng. Phương pháp dung nhiệt có thể hữu ích để kiểm soát kích thước hạt, hình 

thái hạt, pha tinh thể và hóa học bề mặt của TiO2 bằng cách điều chỉnh các thành 

phần dung dịch, nhiệt độ phản ứng, áp suất, tính chất dung môi, phụ gia và thời gian 

thủy nhiệt. Các ống nano[11] và dây nano[12] của TiO2 với cấu trúc anatase đã 

được tổng hợp bằng phương pháp này. 

Phương pháp gel-gel được sử dụng để tổng hợp màng mỏng TiO2, bột và 

màng. Phương pháp này liên quan đến việc hình thành sol-gel TiO2 hoặc kết tủa 
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bằng cách thủy phân và ngưng tụ (với sự hình thành polymer) của titanium 

alkoxides[13]. Các tiền chất Ti(O-E), Ti(i-OP)4 và Ti(O-nBu)4 được sử dụng phổ 

biến nhất làm nguồn titan. 

Phương pháp kết tủa liên quan đến sự kết tủa của hydroxit trong dung dịch 

bazơ (như NaOH, NH4OH và dung dịch urê). Các kết tủa (TiCl3 hoặc TiCl4) được 

nung nóng ở nhiệt độ cao để tạo thành các hạt nano TiO2. Kích thước hạt và phân 

bố kích thước của các hạt TiO2 không được kiểm soát. 

Các phương pháp khác: Các chất xúc tác quang TiO2 cũng đã được tổng hợp 

thông qua quá trình anot hóa trong các dung dịch điện phân. Khi được anot hóa 

trong các dung dịch HF, các mảng ống nano TiO2 được tạo thành[14]. Phun phủ 

nhiệt phân là phương pháp lắng đọng aerosol để phát triển hạt nano TiO2.[15] 

1.4. Các hướng nghiên cứu gần đây về sử dụng TiO2 để xử lý kháng sinh trong 

và ngoài nước 

TiO2, gần đây, đã được biết đến rộng rãi có thể phân hủy các thuốc kháng sinh 

với độ bền cao và thân thiện với môi trường. Quá trình quang xúc khi sử dụng vật 

liệu này chỉ diễn ra khi được chiếu xạ bởi ánh sáng UV, do TiO2 sở hữu năng lượng 

vùng cấm lớn Eg = 3.2 eV. Khi chiếu bức xạ UV lên bề mặt của TiO2, TiO2 bị kích 

thích hình thành các cặp electron (e-) và lỗ trống (h+) cần thiết cho quá trình xúc tác 

quang hóa oxy hóa và khử. Các e- và h+ có thể phản ứng hiệu quả với các phân tử 

nước và oxy hấp phụ trên bề mặt TiO2 để tạo ra các gốc tự do (Hình). 

 

Hình 1.4. Phản ứng điện hóa liên quan đến quá trình quang xúc tác của 

TiO2.[16] 
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Tuy nhiên, ngay lập tức trong quá trình này thì quá trình tái tổ hợp của e- và h+ 

cũng diễn ra, do đó hoạt tính quang hóa của quá trình bị hạn chế. Để ngăn chặn quá 

trình tái tổ hợp này, việc sử dụng các ion persulfate và phân tử H2O2 với vai trò như 

là các bẫy điện tử do đó có thể nâng cao hiệu quả xúc tác của TiO2 trong phân hủy 

các hợp chất kháng sinh. Về hướng nghiên cứu này, Emad S.Elmolla và Malay 

Chaudhuri chứng minh rằng việc thêm H2O2 vào hệ xúc tác UV/TiO2 cho kết quả là 

có thể phân hủy hoàn toàn amoxicillin, ampicillin, và cloxacillin trong 30 phút. 

DOC được loại bỏ, và nitrate (NO3
−), ammonia (NH3) và sulphate (SO4

2−) được 

hình thành trong quá trình phân hủy chỉ ra rằng sự khoáng hóa các hợp chất hữu cơ 

chứa C, N và S. Do dó, hệ xúc tác UV/H2O2/TiO2 được đánh giá là hiệu quả cho 

quá trình phân hủy amoxicillin, ampicillin, và cloxacillin trong môi trường 

nước.[17] Cơ chế xúc tác quang hóa với sự có mặt của H2O2 được diễn ra như sau: 

2 VB CBTiO h h e      

2 2 CBH O e HO OH      

2 2 2 2H O HO HO H O     

2 2 2HO HO H O O     

2 2 22 2VBH O h O H     

Bên cạnh đó, Mantzavinos và đồng nghiệp đã báo cáo hiệu quả xúc tác của 

TiO2 pha tạp tungsten (W) cho phân hủy quang hóa sulfamethoxazole (SMX) với sự 

có mặt của persulfate dưới ánh sáng mặt trời mô phỏng. Họ đã chỉ ra răng quá trình 

phân hủy SMX trải qua quá trình hình thành hàng loạt các sản phẩm chuyển hóa sơ 

cấp và thứ cấp (transformation by-products, TBPs) được xác định bằng phân tích 

LC-TOF-MS.[18] Cơ chế xúc tác quang hóa với sự có mặt của persulfate được diễn 

ra như sau: 

2 2

2 8 4 4CBS O e SO SO         

2

4 4CBSO e SO     

2 2

4 2 4SO H O OH SO H        

Ngoài ra, Ismail và cộng sự cũng đánh giá hiệu quả của persulfate trên các hệ 

phản ứng khác nhau (UV, solar light, electron, Fe(II)) trong phân hủy sulfaclozine 

cùng với sự ảnh hưởng cả nồng độ persulfate. Hệ UV/TiO2/K2S2O8 cho kết quả hoạt 
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tính cao ở tất cả các nồng độ của persulfate kháng nhau. Do đó sự có mặt của các 

tâm hoạt động như là ion persulfate và phân tử H2O2 với vai trò là các tâm bắt 

electron có thể cải thiện tốc độ phân hủy và hiệu quả của quá trình.[19] 

Áp dụng phương pháp oxy hóa bậc cao gần đây cũng được sự quan tâm của 

các nhà nghiên cứu trong nước cho phân hủy các chất kháng sinh. Ví dụ, nhóm tác 

giả Lê Trường Giang (Viện hóa học, VAST) phát triển công nghệ phân hủy các chất 

kháng sinh sarafloxacin sử dụng hệ xúc tác UV/H2O2.[20] Hệ xúc tác 

UV/HOCl/ClO- cũng thu hút được sự quan tâm nghiên cứu. 
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CHƯƠNG 2. MỤC TIÊU VÀ NỘI DUNG NGHIÊN CỨU 

2.1. Mục tiêu nghiên cứu 

TiO2 có thể phân hủy hiệu quả các thuốc kháng sinh có độ bền cao và thân 

thiện với môi trường Tuy nhiên, theo tìm hiểu của nhóm nghiên cứu, nghiên cứu 

ảnh hưởng của các cation Na+, K+, Ca2+, Mg2+ và các anion NO3
-, Cl-, SO4

2- đến hệ 

xúc tác UV/S2O8/TiO2 và UV/H2O2/TiO2 vẫn còn hạn chế. Mặc khác, quá trình xúc 

tác quang hóa chỉ thể hiện hoạt tính quang hóa dưới vùng ánh sáng UV (λ < 387 

nm) chiếm 3-5% trong ánh sáng mặt trời. Do đó cần thiết phải mở rộng khả năng 

hấp thụ vùng ánh sáng nhìn thấy (bước sóng trong khoảng 400–600nm) cho vật liệu 

TiO2 để cho phép sử dụng ánh sáng mặt trời hoặc ánh sáng đèn trong nhà từ đó 

nâng cao khả năng ứng dụng cho vật liệu này. Do đó, nghiên cứu này cũng là cơ sở 

để so sánh với các nghiên cứu tiếp theo về phát triển loại vật liệu bán dẫn phù hợp 

có thể sử dụng ánh sáng nhìn thấy hoặc ánh sáng mặt trời ứng dụng trong việc xử lý 

hiệu quả các chất kháng sinh. 

2.2. Nội dung nghiên cứu 

Để đạt được mục tiêu nghiên cứu, nội dung nghiên cứu của đề tài bao gồm: 

Nội dung 1: Nghiên cứu tổng hợp TiO2 bằng phương pháp sol-gel, thủy nhiệt 

và vi sóng. 

Nội dung 2: Đánh giá cấu trúc tinh thể và hình thái tinh thể của TiO2 bằng các 

phương pháp XRD, Raman, UV-Vis DRS, FE-SEM, và TEM 

Nội dung 3: Nghiên cứu khả năng phân hủy quang xúc tác của 

sulfamethoxazole trong môi trường nước sử dụng các hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 và 

UV/H2O2/TiO2. 

Nội dung 4: Nghiên cứu ảnh hưởng của các cation Na+, K+, Ca2+, and Mg2+ và 

các anion NO3
-, Cl-, and SO4

2-  đến hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 và UV/H2O2/TiO2. 

2.3. Hóa chất 

Titanium (IV) isopropoxide (TTIP, 97%, Sigma-Aldrich), Titanium(IV) oxide 

(TiO2, anatase, 99.8%, Sigma-Aldrich), sulfamethoxazole (Sigma-Aldrich), sodium 

persulfate (Na2S2O8, ≥98%, Sigma-Aldrich)  hydrogen peroxide (H2O2, 30%, hóa 

chất cho phân tích (analytical reagent, AR), Xilong Chemical, Trung Quốc), nước 

cất (từ máy nước cất 2 lần của hãng Lasany, Ấn Độ). 

2.4. Phương pháp tổng hợp vật liệu 

TiO2 được tổng hợp thông qua phương pháp sol-gel. Vật liệu sau khi tổng hợp 

được nung ở 500 °C trong 4h. Quy trình tổng hợp bao gồm 6 bước sau: 
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 Bước 1: Chuẩn bị dung dịch chứa tiền chất Ti: 9.6g TTIP đươc cho vào trong 

dung dịch chứa 31.4g Isopropanol và 2.2g H2O. 

 Bước 2: Hỗn hợp được khuấy liên tục bằng máy khuấy từ trong 2h để tạo 

thành hỗn hợp đồng nhất. 

 Bước 3: 1 giọt HCl 3M được cho vào hỗn hợp trên và hỗn hợp được sấy ở 80 

oC trong 12h. 

 Bước 4: Chất bột thu được sau gia nhiệt được nung ở 500 oC trong 4h (nung 

trong môi trường khí O2, tốc độ gia nhiệt 5 oC/phút). 

Các bước tổng hợp được cụ thể thông qua quy trình như sau: 

9.6g Titanium (IV) 

isopropoxide

31.4g isopropanol + 

2.2g H2O

Khuấy

Sấy (80 
o
C, 12h)

Nung (500 
o
C, 4h)

TiO2

 

Để đánh giá ảnh hưởng của phương pháp tổng hợp đến hoạt tính quang xúc tác 

của TiO2, chúng tôi tiến hành tổng hợp TiO2 bằng phương pháp sol-gel dưới sự hỗ 

trợ của thủy nhiệt và vi sóng với các điều kiện tổng hợp như sau: 

 Phương pháp sol-gel dưới sự hỗ trợ của thủy nhiệt: Hỗn hợp sau khi 

được khuấy liên tục bằng máy khuấy từ để tạo thành hỗn hợp đồng nhất 

(bước 2), tiếp theo sẽ được thêm 1 giọt HCl 3M và sau đó được chuyển 

vào bình thủy nhiệt và thủy nhiệt ở 200 oC trong 2h. 

 Phương pháp sol-gel dưới sự hỗ trợ của vi sóng: Hỗn hợp sau khi được 

khuấy liên tục bằng máy khuấy từ để tạo thành hỗn hợp đồng nhất 

(bước 2), tiếp theo sẽ được thêm 1 giọt HCl 3M và sau đó được chuyển 

vào bình teflon và vi sóng ở 80 oC và 400W trong 15h. 

2.5. Phương pháp đánh giá cấu trúc vật liệu 
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Cấu trúc của vật liệu được đánh giá thông qua các phương pháp phân tích hiện 

đại như XRD và FE-SEM. 

2.5.1. Kính hiển vi điện tử quét (Scanning Electron Microscope, SEM) 

Phương pháp này dược sử dụng để nghiên cứu hình thái tinh thể và phân bố 

hạt của vật liệu. 

Trong kỹ thuật SEM, ảnh của vật liệu được tạo ra bằng cách quét chùm điện 

tử trên bề mặt mẫu, đo các tín hiệu phát ra, từ đó xây dựng hình ảnh bề mặt mẫu. 

Các điện tử tương tác với các nguyên tử trong mẫu, tạo ra những tín hiệu khác nhau 

chứa đựng những thông tin về hình thái cũng như thành phần của mẫu. 

Trong nghiên cứu này, mẫu được phân tích trên thiết bị JSM 7401F của hãng 

Jeol, tại Viện Hóa học, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam, Số 1 Mạc 

Đĩnh Chi, Quận 1, Tp. Hồ Chí Minh. 

2.5.2. Nhiễu xạ tia X (X-ray diffraction, XRD) 

Phương pháp XRD được sử dụng để nghiên cứu cấu trúc tinh thể, kích thước 

tinh thể và thành phần pha của vật liệu TiO2. Dựa trên kết quả phân tích XRD có thể 

xác định thành phần pha trong các mẫu TiO2 sau khi tổng hợp. 

Trong nghiên cứu này, mẫu được đo trên máy Bruker D8 Advance tại Khoa 

Hóa, trường Đại học Khoa học Tự nhiên – Đại học Quốc gia Hà Nội. 

2.5.3. Phổ tử ngoại-khả kiến (Ultra Violet–Visible, UV-Vis) 

 Phương pháp phổ hấp thụ tử ngoại và khả kiến UV-Vis được sử dụng để xác 

định nồng độ của dung dịch chất hữu cơ độc hại trong quá trình thử nghiệm hoạt 

tính quang xúc tác của vật liệu. 

Cơ sở của phương pháp này là dựa vào định luật Lambert-Beer, độ hấp thụ tỉ 

lệ thuận với nồng độ chất hấp thụ (C), chiều dày dung dịch chứa chất hấp thụ (l) và 

hệ số hấp thụ (ε). Khi một chùm tia đơn sắc, song song, có cường độ I0, chiếu thẳng 

góc lên bề dày l của một môi trường hấp thụ, sau khi đi qua lớp chất hấp thụ này, 

cường độ của nó giảm còn I. Thực nghiệm cho thấy rằng sự liên hệ giữa I0 và I 

được biểu diễn bởi phương trình sau: 

  (4) 

Đại lượng  được gọi là độ hấp thụ, ký hiệu là A (A = ) hoặc được gọi là 

mật độ quang. l là chiều dày của lớp chất hấp thụ, tính bằng cm. C là nồng độ của 

chất hấp thụ, tính bằng mol.L-1. ε là hệ số hấp thụ mol, đặc trưng cho cường độ hấp 

thụ của chất hấp thụ. 
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Cường độ hấp thụ của một chất thay đổi theo bước sóng của bức xạ chiếu vào 

nó. Đường cong biểu diễn sự phụ thuộc của cường độ hấp thụ theo giá trị của bước 

sóng (hoặc tần số, hoặc số sóng) gọi là phổ hấp thụ. 

Trong nghên cứu này, phổ UV-Vis được ghi trên máy Evolution 60S UV-

Visible Spectrophotometer của hãng Thermo, Mỹ, tại phòng thí nghiệm Khoa học 

vật liệu ứng dụng, Trường Đại học Nguyễn Tất Thành. 

2.6. Phương pháp đánh giá hoạt tính quang hóa 

Các mẫu TiO2 đã tổng hợp được sử dụng trong nghiên cứu tiếp theo tiếp theo 

là khảo sát hoạt tính quang xúc tác phân hủy chất kháng sinh trong môi trường 

nước. Nguồn ánh sáng sử dụng là đèn UV. Chất kháng sinh được chọn điển hình 

như sulfamethoxazole. Quá trình đánh giá hoạt tính xúc tác qung hóa của TiO2 gồm 

các bước sau: 

Bước 1: Các mẫu xúc tác + chất màu (100 ppm) với nồng độ xúc tác là 1 g/L khuấy 

trong bóng tối 60 phút, lấy mẫu 0h. 

Bước 2: Chiếu đèn và lấy mẫu ra theo thời gian (30 phút lấy mẫu một lần). Các mẫu 

sau khi lấy ra được ly tâm 7000 vòng/phút trong 5 phút để loại bỏ hoàn toàn các 

chất rắn. 

Bước 3: Nồng độ của chất màu được đo trên máy UV-vis lỏng  

Thí nghiệm được tiến hành theo sơ đồ sau: 
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2.7. Phương pháp đánh giá hiệu quả quang xúc tác dưới sự hiện diện của H2O2 

và S2O8
2-. 

Quá trình thí nghiệm được tiến hành tương tự như thí nghiệm đánh giá hoạt 

tính quang hóa nêu ở trên nhưng thêm H2O2 và S2O8
2- vào dung dịch phản ứng. 

2.8. Phương pháp đánh giá ảnh hưởng của các cation và anion đến hiệu quả 

quang xúc tác trên hệ UV/H2O2/TiO2 và UV/S2O8
2-/TiO2. 

 Quá trình thí nghiệm được tiến hành tương tự như thí nghiệm đánh giá hoạt 

tính quang xúc tác dưới sự hiện diện của H2O2 và S2O8
2- nhưng thêm các cation và 

anion dung dịch phản ứng. 
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CHƯƠNG 3: KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Kết quả đặc trưng cấu trúc 

3.1.1. Nhiễu xạ tia X (XRD) 

Cấu trúc tinh thể của TiO2 được xác nhận thông qua phương pháp nhiễu xạ 

tia X. Hình 3.1 cho thấy giản đồ XRD của các mẫu TiO2 tổng hợp ở điều kiện khác 

nhau. Có thể nhận thấy, cường độ nhiễu xạ cao và sự xuất hiện rõ nét của các pic ở 

các góc 2θ ≈ 25; 38; 48; 54; 62; 70 được quy cho ứng với các mặt 101; 004; 200; 

105; 204 của TiO2 pha Anatase (JCPDS 21-1272 - thẻ phổ chuẩn TiO2). Ngoài ra 

không nhận thấy sự xuất hiện của các pha tương ứng với các vật liệu khác. Khi TiO2 

được tổng hợp bằng phương pháp dung nhiệt không nhận thấy sự xuất hiện của các 

pha khác. Trong khi TiO2 được tổng hợp bằng phương pháp sol-gel và vi sóng, có 

thể nhận thấy, cường độ nhiễu xạ không cao nhưng vẫn nhận thấy sự xuất hiện rõ 

nét của các pic ở các góc 2θ ≈ 28; 36; 39; 54; 72 được quy cho ứng với TiO2 pha 

Rutile, tỷ lệ pha Rutile được tính từ dữ liệu XRD là 10.5% và 9.4% tương ứng trong 

mẫu TiO2 tổng hợp bằng phương pháp sol-gel và vi sóng. Kết quả này chỉ ra rằng 

TiO2 được tổng hợp bằng phương pháp sol-gel và vi sóng tạo thành vật liệu TiO2 

với cấu trúc hỗn hợp của 2 pha gồm Anatase và Rutile. Theo kết quả XRD, TiO2 

tinh khiết với cấu trúc đơn pha Anatase được tạo thành khi tổng hợp bằng phương 

pháp dung nhiệt. 

Kích thước hạt tinh thể có thể tính theo phương trình Debye-Scherrer: 

D = 0,89λ/(βhkl.cosθ). Trong đó, D là kích thước tinh thể, nm; λ là bước sóng ánh 

sáng, nm; k = 0,90; θ là góc Bragg, radians và βhkl là FWHM. Kích thước hạt tinh 

thể tính được khoảng d ≈ 10.82 nm đối với TiO2 được tổng hợp bằng phương pháp 

dung nhiệt, d ≈ 20.60 nm đối với TiO2 được tổng hợp bằng phương pháp vi sóng và 

d ≈ 17.08 nm đối với TiO2 được tổng hợp bằng phương pháp sol-gel. Trong các 

phương pháp tổng hợp khảo sát, kích thước hạt thay đổi nhiều chứng tỏ điều kiện 

tổng hợp có ảnh hưởng lớn đến hình thành và phát triển của các hạt. 
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Hình 3.1. Giản đồ XRD của các mẫu TiO2 với điều kiện tổng hợp khác nhau. 

3.1.2. Ảnh SEM 

Hình dạng tinh thể, kích thước hạt và phân bố hạt của vật liệu được quan sát 

thông qua ảnh SEM. Ảnh SEM các mẫu được tổng hợp với điều kiện khác nhau 

được trình bày trong Hình 3.2, hình dạng và kích thước tinh thể của vật liệu thu 

được tương đối đồng nhất, các hạt co cụm thành khối và có kích thước dưới 1µm 

khi được tổng hợp ở điều kiện khác nhau. 

 

Hình 3.2. Ảnh SEM của các mẫu TiO2 với điều kiện tổng hợp khác nhau: (a) 

solvothermal, (b) microwave, (c) sol-gel. 

(a) (b) (c) 
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3.2. Hoạt tính quang xúc tác 

3.2.1. Hoạt tính quang xúc tác phân hủy SMX trên các mẫu TiO2 được tổng 

hợp ở điều kiện khác nhau 

Hoạt tính quang xúc tác của các mẫu TiO2 với điều kiện tổng hợp khác nhau 

được đánh giá thông qua phản ứng quang xúc tác phân hủy của SMX trong dung 

dịch nước dưới ánh sáng đèn UV (UV lamp (Shenzhen Yisi Technology Co., Ltd, 

Longhua New, Shenzhen, China) Wavelength range: 300 ~ 400nm Main wave for 

peak: 365nm Wattage: 20W). Theo kết quả đánh giá hoạt tính quang xúc tác được 

thể hiện trong Hình 3.3A, có thể thấy rõ rằng trên các mẫu TiO2 tổng hợp sử dụng 

các phương pháp khác nhau, mẫu được tổng hợp bằng phương pháp dung nhiệt cho 

thấy hiệu suất quang xúc tác tốt hơn so với mẫu TiO2 tổng hợp bằng phương pháp 

sol-gel và vi sóng. Sau 180 phút chiếu sáng, khoảng 63.34% SMX được loại bỏ đối 

với mẫu TiO2 được tổng hợp bằng phương pháp dung nhiệt; tuy nhiên, hiệu quả loại 

bỏ SMX chỉ đạt 12.47% và 17.74% khi TiO2 được tổng hợp bằng phương pháp sol-

gel và vi sóng, tương ứng. Kết quả cho thấy rằng phương pháp dung nhiệt có tổng 

hợp TiO2 với hoạt tính quang xúc tác cao. Đối với mẫu TiO2-Anatase từ thương 

mại, hoạt tính quang xúc tác SMX thấp hơn mẫu TiO2-solvothermal, khoảng 

57.46% SMX được loại bỏ. 

Sự quang xúc tác phân hủy SMX theo thời gian tuân theo động học bậc nhất, 

như được xác nhận bởi đường tuyến tính của ln(C0/Ct) theo t được biểu diễn trong 

Hình 3.3B. Kết quả chỉ ra rằng mẫu trắng cho thấy sự quang phân SXM không xảy 

ra khi không có chất xúc tác. Khi sử dụng xúc tác TiO2, hoạt tính quang xúc tác trên 

các mẫu tăng theo thứ tự sau: TiO2-sol-gel, TiO2-Microwave, TiO2-Anatase và 

TiO2-solvothermal với hằng số tốc độ (k) tương ứng là 7.83×10-7 phút-1, 1.09×10-3 

phút-1, 4.77×10-3 phút-1 và 5.49×10-3 phút-1. 
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Hình 3.3. Hiệu quả loại bỏ SMX trên các mẫu TiO2: sự giảm nồng độ của SMX 

theo thời gian (A), đồ thị ln(C0/Ct) theo t (B) và sự thay đổi trong phổ hấp thu UV-

vis của SMX theo thời gian chiếu sáng khi có sự hiện diện của TiO2-Solvothermal 

(C). 
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Hình 3.3C cho thấy sự thay đổi trong phổ hấp thu UV-vis của SMX theo thời 

gian chiếu sáng khi có sự hiện diện của TiO2-solvothermal. Khi tăng thời gian chiếu 

sáng, peak hấp thu cực đại của SMX ở bước sóng 266 nm giảm dần. Hoạt tính 

quang xúc tác cao của TiO2-solvothermal cho thấy nó có thể được sử dụng rộng rãi 

trong xử lý nước thải chứa chất kháng sinh. 

3.2.2. Hoạt tính quang xúc tác phân hủy SMX trên mẫu TiO2-solvothermal 

trong sự hiện diện của H2O2 và S2O8
2- 

 Theo kết quả đánh giá hoạt tính quang xúc tác được thể hiện trong Hình 

3.4A, có thể thấy sự hiện diện của H2O2 và S2O8
- có ảnh hưởng quan trọng đến hoạt 

tính quang xúc tác của TiO2-solvothermal. SMX không bị quang phân khi không có 

mặt của TiO2-solvothermal, cho thấy SMX bền dưới ánh sáng UV. Khi có sự hiện 

diện của TiO2-solvothermal, hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2-solvothermal và 

UV/H2O2/TiO2-solvothermal cho thấy hiệu quả quang xúc tác tốt hơn so với hệ xúc 

tác UV/TiO2-solvothermal. Hiệu quả phân hủy SMX tăng từ 63.34% trên hệ 

UV/TiO2-solvothermal lên 68.66% trên hệ UV/H2O2/TiO2-solvothermal sau 180 

phút chiếu sáng. Kết quả này là do khi H2O2 được sử dụng thì hiệu quả phân tách 

electron và lỗ trống của TiO2 được cải thiện, từ đó nâng cao hoạt tính quang xúc tác 

của vật liệu. Ảnh hưởng của hiệu quả phân tách electron và lỗ trống lên hoạt tính 

quang xúc tác của TiO2-solvothermal có thể quan sát rõ hơn ở hệ xúc tác 

UV/S2O8/TiO2-solvothermal, trước khi S2O8 được sử dụng, khoảng 63.34% được 

loại bỏ trên hệ xúc tác UV/TiO2-solvothermal, khả năng phân hủy SMX tăng đáng 

kể khi hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2-solvothermal được sử dụng (khoảng 82.36% SMX 

bị phân hủy sau 180 phút chiếu sáng. 

Sự quang xúc tác phân hủy SMX theo thời gian tuân theo động học bậc nhất, 

như được xác nhận thông qua đường tuyến tính của ln(C0/Ct) theo t được biểu diễn 

trong Hình 3.4B. Hoạt tính quang xúc tác tăng theo thứ tự các hệ xúc tác sau: 

UV/TiO2-solvothermal < UV/H2O2/TiO2-solvothermal < UV/S2O8/TiO2-

solvothermal với hằng số tốc độ (k) tương ứng là 5.49×10-3 phút-1, 6.20×10-3 phút-1, 

và, 9.17×10-3 phút-1. 

Hình 3.4C cho thấy sự thay đổi trong phổ hấp thu UV-vis của SMX theo thời 

gian chiếu sáng khi hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2-solvothermal được sử dụng. Khi tăng 

thời gian chiếu sáng, peak hấp thu cực đại của SMX ở bước sóng 266 nm giảm dần. 

Ngoài ra, không có sự xuất hiện của đỉnh hấp thu trong vùng UV của SMX trong 

quá trình chiếu xạ, cho thấy phần lớn SMX đã bị phân hủy hoàn toàn mà không sinh 

ra hợp chất trung gian. 
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Hình 3.4. Hiệu quả loại bỏ SMX trên các mẫu TiO2-solvothermal dưới sự hiện diện 

của H2O2 và S2O8
2-: sự giảm nồng độ của SMX theo thời gian (A), đồ thị ln(C0/Ct) 

theo t (B) và sự thay đổi trong phổ hấp thu UV-vis của SMX theo thời gian chiếu 

sáng khi có sự hiện diện của TiO2-Solvothermal/S2O8
2- (C). 
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3.2.3. Hoạt tính quang xúc tác phân hủy SMX trên mẫu TiO2-solvothermal 

trong sự hiện diện của S2O8
2- dưới ảnh hưởng của anion và cation khác nhau 

Ảnh hưởng của anion và cation đến hiệu quả phân hủy SMX trên hệ xúc tác 

UV/S2O8/TiO2-solvothermal cũng được nghiên cứu. Hình 3.5 cho thấy hiệu quả 

phân hủy SMX giảm đáng kể dưới sự hiện diện của anion SO4
2- (giảm từ 82.36% 

xuống 53.70%), tuy nhiên hiệu quả phân hủy SMX tăng nhẹ dưới sự hiện diện của 

anion Cl- (tăng từ 82.36% lên 89.78%). Trong khi đó sự hiện diện của anion NO3
- 

không ảnh hưởng đáng kể đến hiệu quả phân hủy SMX. Bên cạnh đó, sự hiện diện 

của cation cũng cho thấy ảnh hưởng đáng kể đến hoạt tính quang xúc tác phân hủy 

SMX trên hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2-solvothermal. Hình 3.5 cho thấy hiệu quả phân 

hủy SMX tăng nhẹ dưới sự hiện diện của caion Na+ (tăng từ 82.36% xuống 

89.78%), hiệu quả phân hủy SMX giảm nhẹ dưới sự hiện diện của cation Ca2+ và 

Mg2+ và giảm mạnh dưới sự hiện diện của cation K+ (giảm từ 82.36% xuống 

60.73%). Dưới sự hiện diện của anion và cation, sự quang xúc tác phân hủy SMX 

theo thời gian trên hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2-solvothermal vẫn tuân theo động học 

bậc nhất, như được xác nhận thong qua đường tuyến tính của ln(C0/Ct) theo t được 

biểu diễn trong Hình 3.5B và 3.6B. 
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Hình 3.5 Hiệu quả loại bỏ SMX trên các mẫu TiO2-solvothermal trong sự hiện diện 

của S2O8
2- dưới ảnh hưởng của anion khác nhau: sự giảm nồng độ của SMX theo 

thời gian (A), đồ thị ln(C0/Ct) theo t (B) và sự thay đổi trong phổ hấp thu UV-vis 

của SMX theo thời gian chiếu sáng khi có sự hiện diện của TiO2-

Solvothermal/S2O8
2-/Cl- (C). 
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Hình 3.6 Hiệu quả loại bỏ SMX trên các mẫu TiO2-solvothermal trong sự hiện diện 

của S2O8
2- dưới ảnh hưởng của cation khác nhau: sự giảm nồng độ của SMX theo 

thời gian (A), đồ thị ln(C0/Ct) theo t (B) và sự thay đổi trong phổ hấp thu UV-vis 

của SMX theo thời gian chiếu sáng khi có sự hiện diện của TiO2-

Solvothermal/S2O8
2-/Na+ (C). 
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CHƯƠNG 4: KẾT LUẬN VÀ KIẾN NGHỊ 

4.1. Kết luận 

Chúng tôi đã tổng hợp thành công vật liệu TiO2 bằng các phương pháp sol-

gel, dung nhiệt và vi sóng. Bên cạnh đó, ảnh hưởng của phương pháp tổng hợp đến 

sự hình thành cấu trúc tinh thể của vật liệu cũng được chúng tôi nghiên cứu. Kết 

quả chỉ ra rằng, mẫu được tổng hợp tinh thể có dạng hạt, kích thước dưới 1m; khi 

tổng hợp bằng phương pháp dung nhiệt vật liệu tạo thành với đơn pha anatase và 

cho hoạt tính quang xúc tác cao nhất, khoảng 63.34% SMX được loại bỏ sau 180 

phút chiếu sáng. Ngoài ra, chúng tôi đã nghiên cứu hiệu quả quang xúc tác phân 

hủy hợp chất kháng sinh sulfamethoxazole (SMX) sử dụng hệ xúc tác 

UV/S2O8/TiO2 và UV/H2O2/TiO2 dưới ảnh hưởng của các điều kiện khác nhau, bao 

gồm ảnh hưởng của các cation Na+, K+, Ca2+, Mg2+ và các anion NO3
-, Cl-, and 

SO4
2-. Kết quả quang xúc tác chỉ ra rằng, hiệu quả phân hủy SMX sử dụng hệ xúc 

tác UV/S2O8/TiO2 cao hơn UV/H2O2/TiO2. Sự hiện của anion Cl- và cation Na+ làm 

tăng hoạt tính quang xúc tác phân hủy SMX trên hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2. Trong 

khi đó, sự hiện của anion SO4
2- và cation K+ làm giảm đáng kể hoạt tính quang xúc 

tác phân hủy SMX. Nghiên cứu này mở ra tiềm năng ứng dụng lớn của TiO2 trong 

lĩnh vực xử lý chất kháng sinh gây ô nhiễm môi trường. 

4.2. Kiến nghị 

Vật liệu TiO2 có hoạt tính quang xúc tác phân hủy kháng sinh cao, nên có 

tiềm năng ứng dụng rất lớn trong lĩnh vực quang xúc tác phân hủy các hợp chất 

kháng sinh. Do đó, hướng nghiên cứu tiếp theo của chúng tôi sẽ ứng dụng vật liệu 

này để biến tính các vật liệu khác như BiVO4 và ứng dung trong phân hủy các thuốc 

kháng sinh dưới ánh sáng nhìn thấy. 

Chủ nhiệm đề tài  

(Ký và ghi rõ họ tên) 
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PHỤ LỤC 3: DANH MỤC CÁC CÔNG TRÌNH ĐÃ CÔNG BỐ 

 

1- Danh mục bài báo, báo cáo khoa học của tác giả liên quan đến đề tài (đính kèm 

các bài báo, báo cáo). 

 + Bài báo: “Nghiên cứu đánh giá hiệu quả xúc tác quang hóa của hệ xúc tác 

UV/S2O8/TiO2 và UV/H2O2/TiO2 trong phản ứng phân hủy các chất kháng sinh”, 
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Tóm tắt 

Trong nghiên cứu này, hiệu quả quang xúc tác phân hủy hợp chất kháng 

sinh sulfamethoxazole (SMX) sử dụng hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 và 

UV/H2O2/TiO2 được đánh giá dưới sự ảnh hưởng của các điều kiện khác 

nhau, bao gồm ảnh hưởng của các cation Na+, K+, Ca2+, Mg2+ và các 

anion NO3
-, Cl-, and SO4

2-. Kết quả nghiên cứu chỉ ra rằng, SMX phân 

hủy tốt nhất khi hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 được sử dụng, khoảng 82.36% 

SMX được loại bỏ sau 180 phút chiếu sáng. Ngoài ra, kết quả nghiên cứu 

cũng cho thấy anion và cation có ảnh hưởng mạnh đến hoạt tính quang 

xúc tác phân hủy SMX trên hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2. Hoạt tính quang 

xúc tác tăng nhẹ khi có sự hiện diện của anion Cl- và cation Na+, khoảng 

89.78% SMX được loại bỏ sau 180 phút chiếu sáng. Trong khi đó, hoạt 

tính quang xúc tác phân hủy SMX giảm đáng kể dưới sự hiện diện của 

anion SO4
2- và cation K+, khoảng 53.70% và 60.73% SMX được loại bỏ 

sau 180 phút chiếu sáng tương ứng dưới sự hiện diện của anion SO4
2- và 

cation K+. 

® 2019 Journal of Science and Technology - NTTU 
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1 Giới thiệu 

Hiện nay, việc sử dụng các chất kháng sinh trở nên phổ 

biến và các kỹ thuật phân tích tiên tiến được phát triển thì 

sự tồn tại của các chất này trong môi trường sinh thái trở 

thành mối quan tâm của các nhà khoa học. Vì các chất 

kháng sinh là những hợp chất có độ bền và tính ổn định 

tương đối cao nên sự hiện diện của các chất kháng sinh 

trong môi trường nước gây ra nhiều mối đe dọa đối với môi 

trường.[1] Do đó, việc loại bỏ các hợp chất này trong nước 

thải đạt đến tiêu chuẩn cho phép trước khi đi vào hệ thống 

thoát nước là cần thiết. Cho đến nay, có nhiều công nghệ 

được phát triển để loải bỏ chất kháng sinh trong môi trường 

nước như kỹ thuật điện phân, màng lọc, phương pháp kết 

tủa keo tụ, và phương pháp oxy hóa bậc cao (advanced 

oxidation processes, AOPs).[2] Tuy nhiên việc áp dụng các 

công nghệ này bị hạn chết bởi một số trở ngại. Vì vậy, việc 

phát triển công nghệ loại bỏ các hợp chất kháng sinh trong 

môi trường nước đạt hiệu quả cao và phải có chi phí hợp lý 

cần được quan tâm nghiên cứu. 

Quá trình oxy hóa bậc cao (AOPs) đang trở lên quan 

trọng như là phương pháp đầy hứa hẹn trong việc loại bỏ 

triệt để các chất kháng sinh trong môi trường nước do các 

ưu điểm trong xử lý các chất hữu cơ bền và không bị phân 

hủy sinh học.[3] Về cơ bản, AOPs có thể được phân chia ra 

các quá trình như sau: ozone hóa, sóng siêu âm, oxi hóa 

đổng thể, UV, quá trình Fenton và xúc tác quang hóa sử 

dụng các vật liệu bán dẫn, phân hủy bằng phóng xạ, phương 

pháp điện và điện hóa.[4] Trong số các kỹ thuật này, quá 

trình xúc tác quang hóa sử dụng các vật liệu bán dẫn được 

đánh giá cao do các ưu điểm như là xây dựng và vận hành 

dễ dàng ở nhiệt độ phòng. Ngoài ra nó còn được biết đến 

như là quá trình hiệu quả có thể khoáng hóa các chất kháng 

sinh thông qua việc hình thành các OH* và các gốc tự do 

thành các hợp chất trung gian kém bền, CO2 và H2O.[5] Về 

hướng nghiên cứu này thì vật liệu bán dẫn TiO2 đã được 

biết đến rộng rãi có thể phân hủy các thuốc kháng sinh với 

độ bền cao và thân thiện với môi trường. TiO2 sở hữu năng 

lượng vùng cấm lớn Eg = 3.2 eV. Khi chiếu bức xạ UV lên 

bề mặt của TiO2, TiO2 bị kích thích hình thành các cặp 

electron (e-) và lỗ trống (h+) cần thiết cho quá trình xúc tác 

quang hóa oxy hóa và khử. Electron (e-) và lỗ trống (h+) có 

thể phản ứng hiệu quả với các phân tử nước và oxy hấp phụ 

trên bề mặt TiO2 để tạo ra các gốc tự do. Tuy nhiên, ngay 

lập tức trong quá trình này thì quá trình tái tổ hợp của 

electron (e-) và lỗ trống (h+) cũng diễn ra, do đó hoạt tính 

quang hóa của quá trình bị hạn chế. Để ngăn chặn quá trình 

tái tổ hợp này, việc sử dụng các ion persulfate và phân tử 

H2O2 với vai trò như là các bẫy điện tử do đó có thể nâng 

cao hiệu quả xúc tác của TiO2 trong phân hủy các hợp chất 

hữu cơ đặc biệt là các hợp chất kháng sinh. Về hướng 

nghiên cứu này, Emad S.Elmolla và Malay Chaudhuri 

chứng minh rằng việc thêm H2O2 vào hệ xúc tác UV/TiO2 

cho kết quả là có thể phân hủy hoàn toàn amoxicillin, 

ampicillin, và cloxacillin trong 30 phút. DOC được loại bỏ, 

và nitrate (NO3
−), ammonia (NH3) và sulphate (SO4

2−) được 

hình thành trong quá trình phân hủy chỉ ra rằng sự khoáng 

hóa các hợp chất hữu cơ chứa C, N và S. Do dó, hệ xúc tác 

UV/H2O2/TiO2 được đánh giá là hiệu quả cho quá trình 

phân hủy amoxicillin, ampicillin, và cloxacillin trong môi 

trường nước.[6] Bên cạnh đó, Mantzavinos và đồng nghiệp 

đã báo cáo hiệu quả xúc tác của TiO2 pha tạp tungsten (W) 

cho phân hủy quang hóa sulfamethoxazole (SMX) với sự có 

mặt của persulfate dưới ánh sáng mặt trời mô phỏng. Họ đã 

chỉ ra răng quá trình phân hủy SMX trải qua quá trình hình 

thành hàng loạt các sản phẩm chuyển hóa sơ cấp và thứ cấp 

(transformation by-products, TBPs) được xác định bằng 

phân tích LC-TOF-MS.[7] Ngoài ra, Ismail và cộng sự 

cũng đánh giá hiệu quả của persulfate trên các hệ phản ứng 

khác nhau (UV, solar light, electron, Fe(II)) trong phân hủy 

sulfaclozine cùng với sự ảnh hưởng cả nồng độ persulfate. 

Hệ UV/TiO2/K2S2O8 cho kết quả hoạt tính cao ở tất cả các 

nồng độ của persulfate kháng nhau.[8] Do đó sự có mặt của 

các tâm hoạt động như là ion persulfate và phân tử H2O2 

với vai trò là các tâm bắt electron có thể cải thiện tốc độ 

phân hủy và hiệu quả của quá trình. 

Áp dụng phương pháp oxy hóa bậc cao gần đây cũng được 

sự quan tâm của các nhà nghiên cứu trong nước cho phân 

hủy các chất kháng sinh. Ví dụ, nhóm tác giả Lê Trường 

Giang (Viện hóa học, VAST) phát triển công nghệ phân 

hủy các chất kháng sinh sarafloxacin sử dụng hệ xúc tác 

UV/H2O2. Hệ xúc tác UV/HOCl/ClO- cũng thu hút được sự 

quan tâm nghiên cứu.[9] Tuy nhiên cho đến nay, theo tìm 

hiểu của nhóm nghiên cứu, các nghiên cứu trước đó trong 
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nước hầu hết chưa tập trung vào nghiên cứu đánh giá hiệu 

quả xúc tác quang hóa của hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 và 

UV/H2O2/TiO2 trong phản ứng phân hủy các chất kháng 

sinh. Do đó, trong nghiên cứu này, hiệu quả xúc tác quang 

hóa của hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 và UV/H2O2/TiO2 trong 

phản ứng phân hủy các chất kháng sinh được đánh giá dưới 

sự ảnh hưởng của các điều kiện khác nhau, bao gồm ảnh 

hưởng của các cation Na+, K+, Ca2+, Mg2+ và các anion 

NO3
-, Cl-, and SO4

2-. 

2 Thực nghiệm 

2.1. Hóa chất 

Titanium(IV) oxide (TiO2 (P25), anatase, 99.8%, Sigma-

Aldrich), sulfamethoxazole (Sigma-Aldrich), sodium 

persulfate (Na2S2O8, ≥98%, Sigma-Aldrich), hydrogen 

peroxide (H2O2, 30%, hóa chất cho phân tích (analytical 

reagent, AR), Xilong Chemical, Trung Quốc), nước cất (từ 

máy nước cất 2 lần của hãng Lasany, Ấn Độ). 

2.2. Phương pháp đánh giá hoạt tính quang hóa 

Hoạt tính quang xúc tác của vật liệu được đánh giá dựa trên 

phản ứng quang xúc tác phân hủy sulfamethoxazole (SMX) 

trong môi trường nước, dưới nguồn chiếu xạ là đèn UV 

(20W). Quá trình trình thí nghiệm cụ thể như sau: Xúc tác 

(50mg) được phân tán trong dung dịch SMX (100 ppm) và 

khuấy trong bóng tối 60 phút. Sau đó, chiếu đèn và mẫu 

được lấy ra theo các khoảng thời gian bằng (30 phút). Dung 

dịch sau khi lấy ra được ly tâm 5000 vòng/phút trong 10 

phút để loại bỏ xúc tác. Nồng độ của SMX được kiểm tra 

trên máy UV-vis (Evolution 60S UV-Visible 

Spectrophotometer). 

3 Kết quả và bàn luận 

3.1. Kết quả hoạt tính quang xúc tác của TiO2 

Hoạt tính quang xúc tác của các mẫu TiO2 được đánh giá 

thông qua phản ứng quang xúc tác phân hủy của SMX 

trong môi trường nước dưới ánh sáng đèn UV (UV lamp; 

Shenzhen Yisi Technology Co., Ltd, Longhua New,  

Shenzhen, China; Wavelength range: 300 ~ 400 nm; Main 

wave for peak: 365nm; Wattage: 20W). Theo kết quả đánh 

giá hoạt tính quang xúc tác được thể hiện trong Hình 3.1A, 

có thể thấy sự hiện diện của H2O2 và S2O8
- có ảnh hưởng 

quan trọng đến hoạt tính quang xúc tác của TiO2. SMX 

không bị quang phân khi không có mặt của TiO2, cho thấy 

SMX bền dưới ánh sáng UV. Khi có sự hiện diện của TiO2, 

hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 và UV/H2O2/TiO2 cho thấy hiệu 

quả quang xúc tác tốt hơn so với hệ xúc tác UV/TiO2. 

Hiệu quả phân hủy SMX tăng từ 57.92% trên hệ UV/TiO2 

lên 68.66% trên hệ UV/H2O2/TiO2 sau 180 phút chiếu sáng. 

Kết quả này là do khi H2O2 được sử dụng thì hiệu quả phân 

tách electron và lỗ trống của TiO2 được cải thiện, từ đó 

nâng cao hoạt tính quang xúc tác của vật liệu. Ảnh hưởng 

của hiệu quả phân tách electron và lỗ trống lên hoạt tính 

quang xúc tác của TiO2 có thể quan sát rõ hơn ở hệ xúc tác 

UV/S2O8/TiO2, trước khi S2O8 được sử dụng, khoảng 

57.92% được loại bỏ trên hệ xúc tác UV/TiO2, khả năng 

phân hủy SMX tăng đáng kể khi hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 

được sử dụng (khoảng 82.36% SMX bị phân hủy sau 180 

phút chiếu sáng. 

Sự quang xúc tác phân hủy SMX theo thời gian tuân theo 

động học bậc nhất, như được xác nhận thong qua đường 

tuyến tính của ln(C0/Ct) theo t được biểu diễn trong Hình 

3.1B. Hoạt tính quang xúc tác tăng theo thứ tự các hệ xúc 

tác sau: UV/TiO2 < UV/H2O2/TiO2 < UV/S2O8/TiO2 với 

hằng số tốc độ (k) tương ứng là 4.77×10-3 phút-1, 6.20×10-3 

phút-1, và, 9.17×10-3 phút-1. 

Hình 3.1C cho thấy sự thay đổi trong phổ hấp thu UV-vis 

của SMX theo thời gian chiếu sáng khi hệ xúc tác 

UV/S2O8/TiO2 được sử dụng. Khi tăng thời gian chiếu sáng, 

peak hấp thu cực đại của SMX ở bước sóng 266 nm giảm 

dần. Ngoài ra, không có sự xuất hiện của đỉnh hấp thu trong 

vùng UV của SMX trong quá trình chiếu xạ, cho thấy phần 

lớn SMX đã bị phân hủy hoàn toàn mà không sinh ra hợp 

chất trung gian. 
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Hình 3.1 Hiệu quả phân hủy SMX trên mẫu P25: (A) C/C0 theo thời gian (t), (B) –ln(C/C0) theo thowifgian (t) và (C) sự thay đổi phổ hấp 

thu của SMX theo thời gian trong hệ xúc tác SMX/S2O8/P25. 

 

Hình 3.2 Hiệu quả phân hủy SMX trên mẫu P25 dưới ảnh hưởng của các anion khác nhau: (A) C/C0 theo thời gian (t), (B) –ln(C/C0) theo 

thowifgian (t) và (C) sự thay đổi phổ hấp thu của SMX theo thời gian trong hệ xúc tác SMX/S2O8/Cl-/P25. 

 

Hình 3.3  Hiệu quả phân hủy SMX trên mẫu P25 dưới ảnh hưởng của các anion khác nhau: (A) C/C0 theo thời gian (t), (B) –ln(C/C0) theo 

thowifgian (t) và (C) sự thay đổi phổ hấp thu của SMX theo thời gian trong hệ xúc tác SMX/S2O8/Na+/P25 

Ảnh hưởng của anion và cation đến hiệu quả phân hủy 

SMX trên hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 cũng được nghiên cứu. 

Hình 3.2 cho thấy hiệu quả phân hủy SMX giảm đáng kể 

dưới sự hiện diện của anion SO4
2- (giảm từ 82.36% xuống 

53.70%), tuy nhiên hiệu quả phân hủy SMX tăng nhẹ dưới 

sự hiện diện của anion Cl- (tăng từ 82.36% lên 89.78%). 

Trong khi đó sự hiện diện của anion NO3
- không ảnh hưởng 

đáng kể đến hiệu quả phân hủy SMX. Bên cạnh đó, sự hiện 

200 250 300 350 400 450 500

SMX-S
2
O

8
-P25

A
b

s
o

rb
a

n
c

e

Wavelength

  -60 min

  -30 min

     0 min

   30 min

   60 min

   90 min

 120 min

 150 min

 180 min

(C)(B)

0 30 60 90 120 150 180
0.0

0.5

1.0

1.5

2.0
 SMX

 SMX-P25

 SMX-H
2
O

2

 SMX-S
2
O

8

 SMX-H
2
O

2
-P25

 SMX-S
2
O

8
-P25

-l
n

(C
/C

0
)

Time (min)

-60 -30 0 30 60 90 120 150 180

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

C
/C

0

Time (min)

 SMX

 SMX-P25

 SMX-H
2
O

2

 SMX-S
2
O

8

 SMX-H
2
O

2
-P25

 SMX-S
2
O

8
-P25

(B)(A)

200 250 300 350 400 450 500

SMX-P25-S
2
O

8
-NaCl

A
b

s
o

rb
a

n
c

e

Wavelength

  -60 min

  -30 min

     0 min

   30 min

   60 min

   90 min

 120 min

 150 min

 180 min

0 30 60 90 120 150 180
0.0

0.5

1.0

1.5

2.0
 P25-S2O8

 P25-S2O8-NaNO3

 P25-S2O8-NaCl

 P25-S2O8-Na2SO4

-l
n

(C
/C

0
)

Time (min)

-60 -30 0 30 60 90 120 150 180
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

C
/C

0

Time (min)

 P25-S2O8

 P25-S2O8-NaNO3

 P25-S2O8-NaCl

 P25-S2O8-Na2SO4

(C)(B)(B)(A)

0 30 60 90 120 150 180
0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5
 P25-S2O8

 P25-S2O8-NaCl

 P25-S2O8-KCl

 P25-S2O8-CaCl2

 P25-S2O8-MgCl2

-l
n

(C
/C

0
)

Time (min)

-60 -30 0 30 60 90 120 150 180
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

C
/C

0
C

/C
0

Time (min)

 P25-S2O8

 P25-S2O8-NaCl

 P25-S2O8-KCl

 P25-S2O8-CaCl2

 P25-S2O8-MgCl2

200 250 300 350 400 450 500

SMX-P25-S
2
O

8
-NaCl

A
b

s
o

rb
a

n
c

e

Wavelength

  -60 min

  -30 min

     0 min

   30 min

   60 min

   90 min

 120 min

 150 min

 180 min

(C)(B)(B)(A)



 

 

 
Đại học Nguyễn Tất Thành    

32 Tạp chí Khoa học & Công nghệ Số  

diện của cation cũng cho thấy ảnh hưởng đáng kể đến hoạt 

tính quang xúc tác phân hủy SMX trên hệ xúc tác 

UV/S2O8/TiO2. Hình 3.3 cho thấy hiệu quả phân hủy SMX 

tăng nhẹ dưới sự hiện diện của caion Na+ (tăng từ 82.36% 

xuống 89.78%), hiệu quả phân hủy SMX giảm nhẹ dưới sự 

hiện diện của cation Ca2+ và Mg2+ và giảm mạnh dưới sự 

hiện diện của cation K+ (giảm từ 82.36% xuống 60.73%). 

Dưới sự hiện diện của anion và cation, sự quang xúc tác 

phân hủy SMX theo thời gian trên hệ xúc tác 

UV/S2O8/TiO2 vẫn tuân theo động học bậc nhất, như được 

xác nhận thong qua đường tuyến tính của ln(C0/Ct) theo t 

được biểu diễn trong Hình 3.2B và 3.3B. 

4. Kết luận 

Chúng tôi đã nghiên cứu hiệu quả quang xúc tác phân 

hủy hợp chất kháng sinh sulfamethoxazole (SMX) sử 

dụng hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2 và UV/H2O2/TiO2 dưới 

ảnh hưởng của các điều kiện khác nhau, bao gồm ảnh 

hưởng của các cation Na+, K+, Ca2+, Mg2+ và các anion 

NO3
-, Cl-, and SO4

2-. Kết quả quang xúc tác chỉ ra rằng, 

hiệu quả phân hủy SMX sử dụng hệ xúc tác 

UV/S2O8/TiO2 cao hơn UV/H2O2/TiO2. Sự hiện của anion 

Cl- và cation Na+ làm tăng hoạt tính quang xúc tác phân hủy 

SMX trên hệ xúc tác UV/S2O8/TiO2. Trong khi đó, sự hiện 

của anion SO4
2- và cation K+ làm giảm đáng kể hoạt tính 

quang xúc tác phân hủy SMX. Nghiên cứu này mở ra tiềm 

năng ứng dụng lớn của TiO2 trong lĩnh vực xử lý chất 

kháng sinh gây ô nhiễm môi trường. 
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Study on the evaluation of UV/S2O8/TiO2 and UV/H2O2/TiO2 process 

efficiency for degradation of antibiotics from aqueous solutions 
Nguyen Huu Vinh, Nong Xuan Linh, Nguyen Thi Thuong, Tran Van Thuan, Duy Trinh Nguyen* 
NTT Hi-Tech Institute, Nguyen Tat Thanh University, Ho Chi Minh City, Vietnam 
*ndtrinh@ntt.edu.vn 

 

Abstract 

In this study, the photocatalytic effect of decomposition of sulfamethoxazole (SMX) using UV/S2O8/TiO2 and 

UV/H2O2/TiO2 systems was evaluated under the influence of different conditions, including effects of Na+, K+, Ca2+, Mg2+ 

cations and NO3
-, Cl-, and SO4

2- anions. The results indicate that SMX decomposes is best when the UV/S2O8/TiO2 catalytic 

system is used, about 82.36% SMX is removed after 180 minutes of lighting. In addition, the results also showed that anion 

and cation have a strong influence on photocatalytic activity of SMX decomposition on UV/S2O8/TiO2 system. The 

photocatalytic activity increased slightly in the presence of Cl- anion and Na+ cation, about 89.78% SMX was removed after 

180 minutes of illumination. Meanwhile, SMX degradation photocatalytic activity significantly reduced under the presence 

of SO4
2- anion and K+ cation, about 53.70% and 60.73% SMX were removed after the180 minutes of lighting under the 

presence of SO4
2- anion and K+ cation, respectively. 

Keywords: TiO2 material, photocatalysis, sulfamethoxazole degradation, UV irradiaation
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1- Thuyết minh đề tài. (photo bản đã ký với Trường) 

2- Hợp  đồng thực hiện đề tài NCKH (photo bản đã ký với Trường) 
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