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Tém tat. Trong nghién ctru nay, vét liéu composite ba thanh phan, TiO»/g-CsNy/biochar (TCNBC), c6
ngudn géc tir than cay sdy da duoc tong hop thanh cong bang phuong phép thiy phan don gian.
Nghién cttu chting minh rang biochar c6 anh hudng dang ké dén cau tric va hoat tinh quang xtc tac
cuia vat liéu composite thu duwge. Biochar déng vai tro quan trong trong viéc tic ché sy phat trién cta
tinh thé, tdng dién tich bé mét riéng, giam nang luong vung cdm va tng cuong kha ndng hép thu anh
sang kha kién ctia TiOz2. Composite TCNBC c¢6 kich thude tinh thé trung binh 5,5 nm va ning luong
vung cdm thép hon (0,62 eV), trong khi dién tich bé mét riéng ctia né (32,6 m?/g) cao hon dang ké so
véi dién tich bé mat riéng ctia TiO; tinh khiét (33,7 nm, 3,02 eV va 2,1 m?/g). Composite TCNBC xtc tac
hiéu qua cho qua trinh quang phan huy khang sinh doxycycline (DC) ttt dung dich nwéc. Composite
nay c¢6 hoat tinh quang xtc tac cao hon khoang 7,48 Ian so véi TiO: tinh khiét. Composite v6i ty 1€ khéi
luong TiOSO4/g-CsNu/biochar la 4/1,5/0,5 c¢6 hiéu sudt quang phan huy DC cao nhat, dat dén 91,93%
trong 120 phut chiéu xa béng anh sang kha kién. Nhitng phat hién nay cho thdy TiO2/g-CsNs/biochar
6 tiém nang day hira hen d€ xtt ly DC trong nudce thai.
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Abstract. In this study, a ternary composite material TiO,/g-CsNy/biochar (TCNBC), derived from reed
stalks, was successfully synthesised by using a simple hydrolysis method. The study demonstrates that
biochar has a significant impact on the structure and photocatalytic activity of the obtained composite.
Biochar plays a crucial role in inhibiting crystal growth, increasing the specific surface area, reducing
the band gap energy, and enhancing the visible light absorption capability of TiO,. The TCNBC
composite exhibits an average crystal size of 5.5 nm and a lower band gap energy of 0.62 eV, while its
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specific surface area (32.6 m?/g) is significantly higher than that of pure TiO; (33.7 nm, 3.02 eV, and 2.1
m?/g). The synthesised photocatalyst composite effectively catalysed the photodegradation of
doxycycline (DC) from aqueous solutions. This composite exhibited approximately 7.48 times higher
photocatalytic activity compared with pure TiO,. The TCNBC composite synthesised with a TiOSO./g-
CsNy/biochar mass ratio of 4/1.5/0.5 achieved the highest DC photodegradation efficiency, reaching
91.93% within 120 minutes of visible light irradiation. These findings indicate that the synthesised
catalyst holds great promise for the treatment of DC in wastewater.

Keywords: titanium dioxide, biochar, graphitic carbon nitride, doxycycline, photodegradation

1 Mo dau

Viéc st dung khang sinh rong rai, ddc biét
la lam dung khang sinh da thu hat sw quan tam
cua du luén. Trong qua trinh san xuat va tng
dung khang sinh, mot lwgng 16n nwdc thai dwoc
tao ra va thai vao méi truong, gy 6 nhiém
nghiém trong. Khang sinh con sot lai c6 tinh bén
vitng va khé bi loai bo béng cac phuong phap xtt
ly nuwde thai truyén théng [1]. Sw xuat hién lau dai
cua khang sinh trong moi treong ty nhién c6 thé
dan dén viéc tao ra cac gen khang khang sinh va
vi khuan khang khang sinh, thuc day hién tuong
khang khang sinh, gy ra mdi de doa d6i véi stic
khoe con nguoi va hé thong sinh thai [1]. Do do,
viéc phat trién cac phwong phap xtt ly nudc thai

chtta ton dw khang sinh hiéu qua la rat can thiét.

Trong s8 cac oxide ban dan da biét, TiO2 da
duoc chiimg minh la chdt xdc tac quang kha thi
nhét cho cac ting dung xtr ly nudce thai thuc t€ do
cac tinh chat héa ly thudn lgi ctia nd, nhw vi tri dai
pht hop, khong doc hai, gia thanh thap, bén hoa
ly va kha nang hoat dong quang xtc tac (QXT)
cao [2, 3]. Tuy nhién, TiO2nguyén so chi bi kich
thich bang dnh sang t&r ngoai (A < 390 nm) do dd
rong vung cdm 16n [2]. Do d6, cac ky thuat bién
tinh TiO2 khac nhau da duoc ap dung dé€ chuyén
dich khoang hap thu quang cua né vé vung anh
sang kha kién, nhu pha tap véi cac cation hodc
anion [3], cdy ion [4] va ghép ndi véi chat ban dan
c6 nang lugng vung cam nho [5]. Trong sO cac
chit xtc tac quang hda phan tng véi anh sang
kha kién da biét, hé thdng chwra it nhét hai chat

ban dan dang nhéan dwoc si quan tam dac biét vi
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ching c¢6 hiéu tng hiép dong, nhu kha nang hap
thu anh sang rong hon, hiéu qua tach gitta cac cap
electron — 15 tréng quang sinh cao va s6 luong cac
vi tri hoat dong trén bé mat ctia chit xuc tac 16n

[5].

Gan day, carbon nitride (g-CsNs) ¢ dang
graphite — mot loai ban dan polymer phi kim — da
duoc cong ba la chét xic tac quang co trién vong
do né cé d6 rong vung cdm nho (2,7 eV) va d6 6n
dinh nhiét va hda hoc cao [5]. Do c6 vi tri vung
nang luwong thdp nén g-CsNa ¢ thé dugc ghép néi
véi TiO2 d€ tao ra mot loai composite xtic tac
quang hiéu qua. Wang va cac cong sp da tién
hanh ghép n6i TiO: véi g-CsNs va composite
TiO2/g-CsN4 hinh thanh cé kha nang quang phan
giai Hz cao gdp 5 lan so véi TiOz va g-CsNs don 1é
[5].

bé ting cuong hon ntta hoat tinh QXT,
cling nht mo rong pham vi ¢tng dung cta loai vat
liéu TiO2/g-CsNs, cac nha khoa hoc tiép tuc nghién
citu ¢ dinh ching lén cac chat nén khac nhau
nhu kaolinite [6], bentonite [7] va diatomite [8].
Biochar (BC) la moét dang khac ctia carbon thu
dwoc tit qua trinh nhiét phan biomass. N6 duwoc
xem la vat liéu day htra hen trong linh vyce xtt ly
moi treong do c6 cac tinh chat héa ly tuyét voi
nhu dién tich bé mdt riéng va cdu tric mao quan
16n va c6 nhiéu nhém chtrc hoat ddng trén bé mat.
Ngoai dung luwgng hap phu vuot trdi, BC c6 thé
nhan electron va tham gia vao qua trinh van
chuyén electron. Hon nita, d¢ 6n dinh cao cho
phép BC tr¢ thanh mot chat mang tuyét voi cho

cac chat xuc tac quang hoda [9]. Mot s loai vat liéu



Tap chi Khoa hoc Pai hoc Hué: Khoa hoc Ty nhién
Tap 134, S8 1A, 43-53, 2025

pISSN 1859-1388
elSSN 2615-9678

dua trén BC gan day da duoc quan tam nghién
cteu nhu ZnO/BC [10], TiO2/BC [11], g-CsN4/BC [9]
va CuO/BC [12]. Tuy nhién, theo hiéu biét ctua
ching t6i, hién tai viéc nghién ctu tong hop
nanocomposite TiO2/g-CsN4/BC va ting dung vao
linh vuc xtc tdc quang hdéa van con khd khiém

ton.

Trong cong trinh nay, chung téi danh gia
anh huwong ctuia thanh phan BC tao ra tir biomass
cua than cay say dén tinh chat cdu trac va hoat
tinh QXT ctia composite TiO2/g-CsN4/BC. Vit liéu
TiO»/g-CsNy/BC duwoc téng hop bang phuwong
phap thuy phan don gian va hoat tinh QXT cua
no6 duoc danh gid thong qua sy phan hiy quang
khang sinh doxycycline (DC) dwdi birc xa ctia anh

sang kha kién.

2 Phuwong phap

2.1  Nguyén liéu va héa chit

Cay say dwoc thu nhan tai huyén Thap
Muoi, tinh Dong Thap (10°31'7” Béc; 105°53'54”
Doéng). Phan than sdy trude tién dugc ria sach,
cat nho, phoi khd va nghién min (dat kich thudc
~1-2 mm). Bot sdy sau d6 dwgc rira sach va sdy
khoé d€ tao ngudn nguyén liéu biomass say tho
ban dau (cellulose 43,31%; hemicellulose 30,82%;
lignin 20,37%).

Céac hda chat st dung trong thuc nghiém
gom c¢d titanium(IV) oxysulfate (TiOSOsxH20,
228% Ti), hydrochloric acid (HCl, 37%), sodium
hydroxide (NaOH, >97%), doxycycline hyclate
(C22H24N20s-HCI-0.5H20-0.5C2HeO, >93,5%). T4t ca
cac hda chat trén déu duoc hang Sigma cung cap
va duoc st dung truc tiép, khong cé ché hoa bd

sung.

2.2 Diéu ché vat liéu TiO2/g-CsN+/BC

Cho 3,0 gam biomass say thé vao thuyén
stt, boc gidy nhom va chuyén vao 10 nung &ng.

Tién hanh carbon hda biomass say ¢ 400 °C trong
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2 gio (t6c do gia nhiét 3 °C/phut) trong diéu kién
bdo hoa bang khi Na. San phdm sau khi nung
duoc rira v6i 50 mL dung dich HCI 1,0 M, tiép
dén duoc rira vai lan bang nwdc cat dén khi dich
loc trung tinh va sau d6 dwgc sdy khd ¢ 105 °C

trong 12 gio va thu dwgc biochar.

Trong thi nghiém nay, 5,0 gam urea dwoc
cho vao thuyén su, boc gidy nhom va tién hanh
nung trong diéu kién bao hoa bang khi N2 & 520
°C trong 2 gio (t6c do gia nhiét 3 °C/phat). San
pham sau khi nung duwoc cho vao cdc chira 100
mL nudc cit, danh siéu am hén hop trong 30
phat. Chat rdn sau do duwoc loc va say kho ¢
105 °C trong 12 gio va thu dwgc bdt mau vang
g-CaNa.

Hoa tan lan luot 4,0 gam TiOSOs vao bon
cBc da chira sdn 80 mL nudc cat; sau d6 cho tiép
vao mdi cSc 1,5 gam g-CsNa. Tiép theo, BC & cac
khéi lwong khac nhau 0,25, 0,50, 0,75 va 1,00 g lan
luot duoc b6 sung vao boén cde 6 trén va khudy
déu hén hop trong 12 gio. Tién hanh nho cham
ting giot dén hét 50 mL dung dich NaOH 1,0 M
va thiy phan hon hop ¢ nhiét do phong trong 4
gid. Sau qua trinh thuy phan, hon hop dwoc dé
yén lam gia két tua trong 1 gio. Tién hanh loc va
rira két ttia bang nudc cat dén khi dich loc trung
tinh. Két tua sau khi loc duoc sdy kho ¢ 105 °C
trong 12 gio, sau d6 dwoc nghién min va nung
trong 10 nung 6ng dudi diéu kién bao hoa bang
khi N2 ¢ 500 °C trong 2 gio (t6c do gia nhiét 3
°C/phat) va thu duoc cac san pham composite
TiO2/g-CsNas/biochar (ky hiéu la TCNBC-x; x =
0,25, 0,50, 0,75 va 1,00). D& so sanh, cac mau
TiO2/g-CsNs (TCN) va TiO2 tinh khiét ciing duoc
tong hop 6 cung diéu kién nhuw trén ma khong co6
BC hodc dong thoi ca BC 1an g-CsNa.

2.3 Danh gia hoat tinh quang xtc tac

Cho 0,1 gam chét xuc tac vao mot cdc phan
tng chita 200 mL dung dich DC véi nong d6 25
mg/L (pH ~ 3) va dat c8c dudi gid sat do den.
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Chiéu xa hé phan tng thong qua kinh loc B+WF-
Pro 010 UV-Haze E 77 (A < 400 nm) b?mg den
Compact 45W-220V (Dién quang). Huyén phu
trude tién duoc khudy trdn trong bong t6i 60 phut
va sau d6 duoc chiéu sang trong 120 phuat. Nong
do DC trong dung dich tredc va sau phan ting
dugc xac dinh bang phd hdp thu UV-Vis (Spectro
UV-2650, Labomed — USA) tai Amax = 346 nm. Hiéu
suat phan huy QXT (H%) dugc tinh theo phuong
trinh (1)

(COe - Ct)

Oe

H(%) = x100 @
trong d6 Coe (mg/L) va Ct (mg/L) lan luwot 1a nong
d% cta DC tai thoi diém dat can bang hap phu va
tai thoi di€ém chiéu xa t (phat).

Theo mo6 hinh dong hoc Langmuir -
Hinshelwood, qua trinh phan hiy QXT ctia DC c6
thé dwoc biéu dién dudi dang phuong trinh dong

hoc biéu kién bac mdt nhu sau:

InSt =kt @)
COe

trong d6 t (phuat) la thoi gian phan huy va k

(1/phut) la h.;fmg sO tdc do biéu kién bac mot.

24  Phuwong phap dic trung vat liéu

Gian do nhiéu xa tia X (XRD) duoc ghi trén
may X D8 Advance (Bruker, Ditc). Anh hién vi
dién t quét (SEM) duoc chup béng thiét bi FE-
SEM NOVA NanoSEM 450 (Nhat Ban). Anh hién
vi dién ti truyén qua TEM duwgc chup trén may
TEM JEOL JEM-1400 (USA). Phé UV-Vis-DRS
duoc ghi trén thiét bi UV-2600 (Shimadzu) trén
nén BaSOs. Dién tich bé mét riéng (BET) duoc xac
dinh bang cach ghi duong dang nhiét hap
phu/giai hdp N2 6 77 K trén thidt bi
Quantachrome TriStar 3000V6.07A. Phd hong
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ngoai (FTIR) dugc ghi bang thiét bj IR Affinity-1S

spectrophotometer (Shimadzu).

3 K&t qua nghién ctru
3.1 Dactrung vatliéu

Hinh 1a trinh bay gian d6 XRD ctia cac mau
TiOz, g-CsN4, TCN, BC va cac mau composite
TCNBC-x diéu ché€ & cac ty 1é khoi luong
TiOSO4/g-CsN4+/BC  khac 4:1,5:0,25,
4:1,5:0,50, 4:1,5:0,75 va 4:1,5:1,00. Két qua XRD cho
thdy mau BC ton tai & dang pha v6 dinh hinh véi

nhau:

vung nhiéu xa rong trong gisi han tr 15 dén 30°
va no cling tuong dong voi mot cong trinh nghién
ctru da duoc cong bd truede day [13]. Gian d6 XRD
ctia TiO2 c6 mét dinh nhiéu xa tai 23,3° teong tng
v6oi mdt (101) ctia anatase TiO: [13]. Cac dinh
nhiéu xa dic trung tai 13,1° va 27,4° tuong tng
véi cac mat (100) va (002) cua g-CsNs [13]. Doi voi
mau TCN va cdc mau composite TCNBC-x, bén
canh su xudt hién ctia pha anatase TiO2 con xuét
hién pha g-CsNs v6i ceong do thap, ¢ thé do cac
hat nano TiOz da phan tan dong déu 1én cac tam
g-C:Ns, dan dén ngén chdn md hinh xép chéong
don hang ctia g-CsNs 6 cu ly 16n [2]. Khi tang dan
ham luwong BC, cuong do nhiéu xa ctia cic mau
TCNBC-x giam dan (Hinh 1a), ching t6 mtc do
tec ché sy phat trién ctia tinh thé TiO:z trén BC tang
dan cung voéi su gia tang ham lueong BC trong cac

mau composite.

Kich thudc tinh thé trung binh cua TiO:
trong cac mau duoc tinh bang phuong trinh
Scherrer tai mat (101) (Bang 1). Két qua cho thay
kich thudce tinh thé cta cidc mau giam theo trat tu
TiO: (13,8 nm) > TCN (10,5 nm) > TCNBC-x,
chting to rang g-CsNsva BC da tic ché sy phat
trién tinh thé TiO: do ddc diém cdu tric phan 16p
cta g-CsNava BC [14].
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Bang 1. Kich thudc tinh thé trung binh D, ndng luong viing cdm E; va hiéu sudt phan hay quang H
clia cdc mau vat lidu

x Ty 1& khéi lwgng TiOSO4/g-CsN+/BC D Eg H
Mau o
(8/8/8) (nm) (eV) (%)
TiO2 4:0:0 33,7 3,02 12,28
g-CsN4 0:1,5:0 - 2,67 48,09
TCN 4:1,5:0 10,5 1,45 65,35
TCNBC-0,25 4:1,5:0,25 6,5 1,44 81,72
TCNBC-0,50 4:1,5:0,50 5,5 0,62 91,93
TCNBC-0,75 4:1,5:0,75 6,2 0,58 84,27
TCNBC-1,00 4:1,5:1,00 6,3 0,53 78,22
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Hinh 1. (a) Gian d6 XRD va (b) Phd FTIR ctia cac mau TiOz, g-CsNs, TCN, BC va cac mau composite TCNBC-x

Déc trung cac nhédm chitc hda hoc cua cac
mau TiO», g-CsNy, BC va TCN va cac mau
composite TCNBC-x dwoc khao sat dwa trén phan
tich phd FTIR. Hinh 1b cho thay tat ca cdc mau
trén déu c6 cac dinh hdp thu quanh s6 séng 3400
va 2350 cm, lién quan dén cac dao dong hoa tri
lan luwot cia -OH trong phan te H.O va C-O
trong phan COz, ma chung hdp phu lén bé mait
mau [5, 9]. M6t dinh c6 cuong d6 thap tai 480 cm-!
trong pho cua TiOz2, TCN va TCNBC-0,50 tuong
tng véi cac dac trung cua Ti-O-Ti, cho thay sw
hinh thanh TiO: trong cac mau [14]. Déi véi BC,
ngoai cac dinh hdp thu lién quan dén cic dao

déng -OH va C-O nhu da dé cap o trén con cd
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cac dinh hap thu tai 2924 cm' va 1619 cm™!, tuong
tng voi dao ddng bat d6i xung cua C-H va déc
trung cua lai hoa sp? trong lién két C=C [15]. Dinh
hdp thu tai 1462 cm! duoc cho 1a dao dong hoa tri
cta COO- [16]. Vung gitta 900-1300 cm-! va 1385
cm! dwoc cho la ¢6 lién quan dén dao dong hoa
tri ctia cac lién két C-O, O-H, C-C hoac dao dong
bién dang cta lién két C-H [17]. D&i véi mau g-
CaNs, vung hap thu rong 3200-3600 cm dwoc cho
la lién quan t6i dao dong hoa tri cta cac lién két
N-H va O-H [15]. Ngoai ra, mau g-CsN1 ¢ cac
dai hap thu dién hinh cho dao dong hoda tri ctaa
cac lién két C-N di vong (1636, 1459, va 1410 cm-?)

va dao ddng bién dang véi cuong dd cao cua don
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vi tri-s-triazine tai 813 cm'[15]. Cac dinh hédp thu
tai 1317 cm™ va 1240 ecm™ ¢6 lién quan dén dao
dong hda tri ctia C-N [15]. D&i véi cac mau
composite TCN va TCNBC-0,50, ciing xudt hién
cac dinh ddc trung so véi cac vat liéu thanh phan,
dac biét c6 mot dinh khac dwgc quan sat thay tai
1640 cm™, lién quan dén dao dong hoa tri ctia cac
lién két C-N di vong trong g-CsNs. Do d6, cé thé
nhan dinh réng g-CsNsda duge nhing thanh cong
vao bén trong cau truc cta cac composite TCN va
TCNBC [15].

Tinh chat quang hoc ctia cdc mau TiOs, g-
C3Ns, BC, TCN va cic miu composite TCNBC-x
dugc danh gid bang quang phd UV-Vis DRS.
Mau BC c6 mdt dai hép thu nhe bao phu toan bo
vlng anh sdng t& ngoai — kha kién (Hinh 2a). Mau
TiO: tinh khiét ¢6 go hdp thu quang di chuyén lén
viung budc séng xung quanh 400 nm va né cling
twong dong voi mot cong trinh nghién ciu da
duoc cong bd trudc day [8]. Mau g-CsNi 6 go
hap thu quang di chuyén lén vung budc song
khoang 410 nm [8]. Composite TCN c6 d¢ hap thu
quang chuyén dich manh vé vung budc séng 420—
600 nm nho g-CsNs c6 ddc diém hip thu manh
trong vung anh sang kha kién. TiOz phu 1én bé
mat ctia ca g-CsNs 1an BC tao ra cac composite
TCNBC v6i dd hap thu quang dédc biét manh
trong vung anh sang kha kién ¢ budc séng 450—
700 nm (Hinh 2a). Diéu nay la do tac dung hiép

(a) 15

1.4

o

D& hép thy quang
o =
@

pe TCNBC-0.25,

TCNBC-0.50

e TECNBC-0.75

= TGNBC-1.00
T

b) ]

dong cua g-CsNs va BC, von ¢6 ddc diém hap thu

quang manh trong vung anh sang kha kién.

D€ tinh céac gia tri nang luong vung cdm
cua cac chdt xic tac, chang t6i st dung biéu do
Tauc [7].

axhxv=Ax(hxv-Eg) 3)

trong d6 o 1a hé s6 hap phuy; /1 1a hing s6 Planck; v
la s8 séng; A la hang s6; Egla nang luong viung
c&m. Gid tri nang luong vling cdm ctia cAc mau tir
d@ liéu hap thu dwoc tinh bé“mg cach vé do6 thi
(ahv)'2 theo ndng lwong photon Eg = hv (Hinh 2b)
[7]; két qua duoc trinh bay trong Bang 1. C6 thé
thay rang tat ca cic mau composite TCNBC-x déu
c6 gia tri Eg bé hon so voi cadc mau TiOz, g-CsNa va
TCN, chitng t6 ring BC da gitp ting ceong dang
ké& d¢ hdp thu quang cho cac composite thu duoc.
Kha nang hdp thu quang trong vung anh sing
kha kién ctia cac composite TCNBC-x tang lén
cung véi su gia tang thanh phan ctia BC trong
mau. Li va cong su [18] cling quan sat thdy khi
pha tap chat ban dan vao mang ludi carbon dang
graphite c6 thé tao ra cac vi tri khuyét tat, dan dén
thu hep nang luong vung cam cho cac composite
tong hop dwgc. Nang luwong vung cam bé cua
composite TCNBC-x c6 thé lam tang dién tich bé
mat ctia oxide trong composite, tit d6 gay ra su
bién ddi co ban cua qua trinh hinh thanh céc cap

electron — 16 tréng trong qua trinh chiéu xa [19].

w
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Hinh 2. a) Phd UV-Vis va b) d6 thi theo Tauc ctia cic mau TiOz, g-C3sNs, BC, TCN va cac mau composite TCNBC-x
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Hinh théi va vi cau trac cta cdc mau TiOz,
g-CsNs, BC, TCN va TCNBC-0,50 dwoc quan sat
trén anh SEM va TEM. Anh SEM ¢ Hinh 3a cho
thdy TiO2 ¢ dang cac hat cau két tu voi duong
kinh trung binh khoang 8-13 nm va né cling
twong dong véi sy quan sat tix anh TEM (Hinh
3b). Mau g-CsN: ¢6 cau tric phan 16p dién hinh,
cho thay sy hinh thanh pha graphite sau khi nung
(Hinh 3c). Hinh 3d cho thdy BC c¢6 dang soi phang
véi bé mit nhan béng. Composite TCN c6 dang
cac hat cau TiO2 véi duong kinh trung binh
khoang 7-11 nm va phan tan déu trén bé mat cac
t4m g-CsNu (SEM Hinh 3e va TEM Hinh 3f). Anh
SEM ctia mau composite TCNBC-0,50 cho thay
cac hat TiOz ¢6 dang hinh cau vdéi hat bé (khoang
5-10 nm) va chung duong nhu dinh vao cac tam
g-CsNs va BC (SEM Hinh 3g va TEM Hinh 3h).
Anh HRTEM (Hinh 3i) cho thay cic van mang voéi
khoang cach d(101) (0,35 nm) ctia anatase TiO2
[20].

Phan tich EDX mapping cia mét vung trén
mau TCNBC-0,50 dwoc trinh bay trén Hinh 4. Sy
fon tai ctia C (17,42%), N (15,48%), O (48,45%) va
Ti (18,65%) trén bé mat mau (Hinh 4b va bang
chen trén Hinh 4b) va hinh anh hop nhat cta C,
N, O va Ti (Hinh 4c) xac nhan su phan b6 dong
déu cta cac nguyén t6 nay trong toan bd mang
lwéi khong gian ctia mau TCNBC-0,50 (Hinh 4d-
4g). Két qua nay chiing minh ring cac hat nano
TiO2 da duoc phan tan thanh cong trén g-CsNa va
BC va composite TCNBC-0,50 tong hop duoc
khong chira tap chat.

Két qua phan tich BET cho thdy tat ca cac
mau TiOz, g-CsNy, TCN, BC va TCNBC-0,50 ciing
c6 dang duong dang nhiét hap phu loai IV, cho
biét sy hinh thanh cau tric mao quan trung binh
(Hinh 5a) [13]. Trong khoang ap sudt twong doi
(p/po) ttr 0,6 dén 1,0, tat ca cac mAau trén déu cb su
hap phu N2 tadng dang ké do ¢d sy ngung tu mao
quan va su hdp phu da 16p N2 trong cac mao quan
cua cac loai vat liéu nay [21]. Gid tri dién tich bé

mat riéng cta cac mau TiO2, g-CsNi, BC va

DOI: 10.26459/hueunijns.v134i1A.7764

TCNBC-0,50 Ian luot 1a 2,1, 36,8, 22, va 32,6 m?/g.
Mau composite TCNBC-0,50 c6 dién tich bé mat
riéng 16n hon dang k€ so véi TiO: tinh khiét,
chting té rang cac pha g-CsNs va BC ¢6 thé gitip
cai thién dién tich bé mat riéng cho TiO: trong
composite. Diéu nay c¢6 1oi cho phan ting QXT vi
dién tich bé mat riéng 16n cd thé cung cdp nhiéu

vi tri hoat dong hiéu qua hon.

Hinh 3. Anh SEM cua a) TiO2; c) g-CsNg4; d) BC; e) TCN;
g) TCNBC-0,50; Cac anh TEM ctia b) TiO2; f) TCN; h)
TCNBC-0,50; i) Anh HRTEM ctia TCNBC-0,50

ull Scale 7300 cts Cursor: 0.000 keV|

(&

O Kal TiKal
Hinh 4. a) va b) Phd SEM-EDX ctia mau TCNBC-0,50; c)
Anh mapping cua hén hop C, N, O va Ti trén TCNBC-
0,50; mapping cac nguyén t6: d) C; e) N; £) O; g) Ti
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Két qua hiéu suat phan huy quang DC trén
cdc mau vat liéu & Bang 1 cho thdy tat ca cAc mau
cac mau composite TCNBC-x déu c6 hiéu suat
phan hiy quang cao hon déang k& so véi cdc mau
TiOz, g-CsNas va TCN. Két qua nay ching to viéc
ghép ndi TiO:2 vGi g-CsN4, dong thoi két hop
ching v6i pha nén BC ¢6 thé gitp cai thién dang
ké hoat tinh QXT trong vung anh sang kha kién
cho composite TCNBC thu dwoc. Mau composite
TCNBC tong hop ¢ ty 1é khoi luong TiOSOs/g-
CsNy/BC = 4:1,5:0,5 cho hiéu suét phan hiuy quang
khang sinh DC cao nhat (Bang 1) nén ty 1é nay
chinh la diéu kién t6i wu cho quy trinh téng hop
composite TCNBC va mau nay duoc ching toi str
dung d€ danh gia dong hoc qud trinh phan huy
DC.

Bang 2. Két qua phan tich BET ctia cdc mau TiO,
g-CsN4, BC, TCN va composite TCNBC-0,50

x SBET Vpore Dpore
Mau
(m?/g) (cm/g) (nm)

TiO2 2,1 0,009 21,68
g-CsNa 36,8 0,160 31,29
BC 22,8 0,010 12,43
TCN 16,0 0,130 36,35
TCNBC-0,50 32,6 0,100 18,95
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Hinh 5. a) Duong dang nhiét hdp phu — giai hap N2 ctia cac mau TiOz, g-CsNs, BC va TCNBC-0,50; b) Su phan htiy
quang ctia DC trén cac chat xtc tac TiOz, g-CsNs, TCN va TCNBC-0,50 va su vang mit ctia cht xtc tac

3.2 Su phéin huy quang ctia DC trén cic chit
xuc tac khac nhau

Két qua ¢ Hinh 5b cho thay khong c6 hién
twgng quang phan ctia DC sau 2 gio chiéu xa,
chting té rang né 6n dinh dudi tac dung ctia biic
xa anh sang kha kién [22]. TiO2 tinh khiét c6 kha
nang phan huy DC thap do né c¢6 ndng luong
vung cdm 16n, khé bi anh sang kha kién kich
thich. Vat liéu g-CsNs: c6 hiéu sudt phan huy
quang dat 48,09%, trong khi d6 mau TCN c6 hoat
tinh QXT cao hon so v6i g-CsN4 don 1€ (65,35%).
Ddc biét, composite TCNBC-0,50 cé hiéu sudt

50

phan htiy quang cao nhét trong ca 4 mau va né c6
thé phan huy quang DC dat dén 91,93% sau 120

phdt chiéu sang.

Dbé hiéu r6 hon vé dong hoc phan hay DC
trén cac chat xuc tac quang khéac nhau, chung toi
mo ta dir liéu thuc nghiém bang phuong trinh
dong hoc biéu kién bac mot (phuwong trinh 2).
Theo phuong trinh nay, hang s8 téc d6 phan huay
DC trén cac chat xac tac TiO2, g-CsNs, TCN va
TCNBC-0,50 dat & cac gia tri twong tng la 9,6877
x 104 phtit, 0,0074 phat, 0,0150 phut! va 0,0383
phat?. S6 liéu cho thdy phan tng trén vat liéu
composite TCNBC-0,50 c6 t6c d6 phan huy biéu
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kién cao hon gap khoang 4,57 Tan va 2,41 lan so
v6i trén g-CsN4 va TCN va cao hon géap nhiéu lan
so v6i trén TiO: tinh khiét. Hang s§ toc d6 phan
huy DC trén composite TCNBC-0,50 trong nghién
ctu nay kha twong dong, tham chi con cao hon
doi chuit, so vdi trén mot sO loai vat liéu khac nhw
In20s/g-CsNe - (k= 0,0088 phut! [23]),
NiFe20s/MWCNTs/BiOl (k = 0,0072 phut [24]) da
duoc cong bd trude day. Nhiing két qua thu dwoc
cho thdy composite TCNBC c¢6 nhiéu tiém ndng
trong xtt ly ton du khang sinh trong nudc thai
bang QXT.

Co ché€ phan huy DC trén composite
TCNBC dwoc dé xuat trén Hinh 6. Do cac vi tri
dién thé& tng véi viing hda tri (VB) va ving dan
(CB) gitta TiO2 va g-CsNs khac nhau nén hiéu ting
ghép néi di thé c6 thé xay. TiO: trong composite
TCNBC kho bi anh sang kha kién kich thich do ¢
d6 rong vung cdm kha 16n (3,02 eV). Trong khi
do6, g-CsNa trong composite do do rong vung cam
bé (2,67 eV) nén bi anh sang kha kién kich thich
dé tao ra cac cdp electron — 16 trong. Do chénh
léch vé vi tri dién thé nén cac electron trong CB
cua g-CsNs sé€ di chuyén truc tiép sang CB cua
TiOz; tiép dén, chang c6 thé duwgc biochar don
nhéan va sau d6 chung tiép tuc di chuyén dén bé
mdt ctia chdt xac tac quang TCNBC. Cac electron
cam quang trén bé mat chdt xuc tac sé tac dung
v6i O2 hoa tan trong dung dich va tao ra cac goc
superoxide hoat dong *Oz. Cac goc *O2 nay sé tiép
tuc phan ting vdi cac phan ti H2O hodc cac ion H*
c6 miat trong dung dich dé€ tao thanh cac goc
hydroxyl hoat dong *OH. Cac goc hydroxyl *OH
c6 tinh oxi héa manh nén sé tham gia vao qua
trinh phan huy quang cac phan ti¢ DC. Ngoai ra,
c4c 16 tréng trong vling héa tri cua g-CsNs ciing c6
thé oxy hoa tryc ti€p cac phan to¢ DC. Tém lai,
*O2, *OH va h* la cac goc tw do hoat dong chu yéu
tham gia vao cac phan tng oxi héa khtt véi DC
hap phu trén bé mat chat xuc tac, d€ dat duoc
muc dich khoang héa va phan huy cac chat 6
nhiém.

DOI: 10.26459/hueunijns.v134i1A.7764
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Hinh 6. So d6 minh hoa co ché ctia qué trinh phan
huy DC trén composite TCNBC

4  Kétluan

Chung t6i da tong hop va danh gid anh
huong cta ham lwong biochar dén cau truc va
hoat tinh quang xtc tac ctia composite ba thanh
phan TiO2/g-CsN4/BC. Két qua cho thdy rang
biochar da thé hién vai tro ¢ ché sy phat trién
tinh thé, cai thién dién tich bé mat riéng va thu
hep ning lugng vung cdm ctia TiOx. O diéu kién
t01 wu (ty 1é vé khoi luong cua TiOSO4/g-CaNs/BC
= 4:1,5:0,5), composite TCNBC hinh thanh va cd
duong kinh hat khoang 6,3 nm, dién tich bé mat
riéng 32,6 m?/g, nang luong vung cam 0,62 eV va
hiéu suat phan huy quang doxycycline (91,93%),
cao gap khoang 7,48 lan so véi TiO:2 tinh khiét
(~12,28%). Nhitng két qua nay cho thdy rang chat
xuc tac quang TiOz/g-CsNa/biochar c6 nhiéu tiém
nang trong tng dung xt¢ ly khang sinh trong nudc
thai.

Mau thuan lgi ich: Khong c6 mau thudn

nao lién quan dén viéc xuat ban bai bao nay.
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