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Thudc khang sinh dwoc st dung nhiéu trong nudi tréng va ché bién thay san, tr d6 phat
sinh dw lwong thube khang sinh gay 6 nhiém méi trwong nwéc. O nhiém khang sinh trong
ngudn nwdc la méi hiém hoa nghiém trong gay ra hién twong khang thudc khang sinh. Bang
phwong phap XRD, IR va SEM da xac dinh dwoc kich thwéc hat cha vat liéu nano
Ce0,.nSiO, 1a 40 nm va cdé dién tich bé mat 64,9 mz/gam. Vat liéu nay dwgc dung dé xtr ly
dw lwgng thude khang sinh Amoxicillin trong nguén nwéc thai ché bién tém, véi ham lwong
5 mg/ml sau khodng thoi gian 90 phat x(r ly dat hiéu suat 98%. Két qua nghién clru sé la co
s& khoa hoc cho viéc ap dung thuc tién cac qua trinh cong nghé san xuét.

Nwéc thai ché bién tom.

Antibiotics are widely used in aquaculture and seafood processing, thereby generating
antibiotic residues that pollute the water environment. Antibiotic contamination in water
sources is a serious threat that causes antibiotic resistance. Using XRD, IR and SEM
methods, the particle size of Ce0,.nSiO, nanomaterial was determined to be 40 nm and has
a surface area of 64.9 mzlgram. This material is used to treat Amoxicillin antibiotic residues
in shrimp processing wastewater, with a content of 5mg/ml achieving 98% efficiency after 90

minutes of treatment. The research results will be the scientific basis for the practical
application of production technology processes.

Shrimp processing wastewater.

Vi cac chat khang sinh ¢ ndéng do thap trong
moi trudng nude, s& phat trién cac chung vi

Thubc khang sinh dugce dung dé diéu tri cac
bénh nhiém khuan trong co thé nguoi va dong
vat. Ngay nay thubc khang sinh con duogc st
dung rong réi trong tréng trot, chin nudi gia
sc, gia cam, dic biét 1a trong nudi trong thuy
san, gay nén tinh trang du thira luong thubc
khang sinh trong méi trudng nuéc. O nhiém
thudc khang sinh trong ngudn nudc 1a hiém
hoa nghiém trong gay ra hién tuong khang
thudc khang sinh.

Céac vi khuan va vi sinh vat tiép xtc 1au dai

khuan khang thudc va duy tri cac ching khang
thubc. Hién tuong khang khéng sinh ngay
cang gia ting trong nhiéu loai vi khuan gay
bénh cho nguoi, 1am gigi han kha ning diéu
tri cac bénh nhiém tring, gay khd khin trong
viéc diéu tri bénh. Do d6, xir 1y nuéc thai
trong ché bién thuyc pham chaa du luong
khang sinh c6 y nghia rat quan trong déi Véi
moi truong. Amoxicillin AMX la khang sinh
dugc sir dung phé bién tai Viét Nam. AMX rét
hiru hiéu trong diéu tri cac bénh nhiém khuan.
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Do kha nang phan huy sinh hoc kém, nén
AMX duoc phét hién khong chi trong nudc
thai, ma con trong nudc Mit va mot sé6 moi
truong khac gay ra mdi de doa lén ddi vai cac
sinh vat va stc khoe ctaa con ngudi théng qua
nuéc udng hoic chudi thic an. Chinh vi vay,
AMX 1a mét trong sb cac khang sinh bi khang
nhiéu nhat tai Viét Nam.

Hién nay c6 nhiéu phuong phap di duoc dua
ra dé loai bd Amoxicillin. Phuong phap hip
phu xir 1y ton du khang sinh trong mi trudng
nudc da va dang thu hat dugc sy quan tam
cua céc nha khoa hoc trong va ngoai nudc.

Silica (SiOy) l1a chat hap phu pho bién st dung
trong ki thuat méi treong, cdng nghé hoé hoc
va thyc pham. Pé ting kha ning xu ly du
luong thudc khang sinh, viéc bién tinh bé mat
vat liéu hoac phu cac oxit kim loai hoat hoa la
can thiét. SiO, mang dién tich am, c6 dién tich
bé mat nho, nén xu 1y tryc tiép du luong
thudc khang sinh mang dién tich &m cho két
qua khong cao. Vat liéu silica khéng xbp co
dién tich bé mat nho can phai dugc bién tinh
bé mat dé tang kha nang hap phu dé ung dung
trong xur 1y moi truong.

Nanosilica c6 dién tich bé mit 16n va cu tric
x6p. Loai vat liéu nay dugc Gng dung trong
cdng nghé mai truong nhu hap phu xir ly kim
loai nang, thudc khang sinh, duoc pham.

CeO; la vat liéu c6 hiéu nang cao trong xuc
tac va hap phu. Nano CeO, voi dién tich bé
mit 16n duoc tng dung dé xtr 1y nhiéu chat 6
nhiém vo co va hitu co. Vit liéu CeO, cé thé
tang cuong tinh 6n dinh, phan tan, xdc tac
bang cach pha mot 16p mong 18n céc hat SiO;
duoc goi 12 nano cau tric 16i vo Ce0,.nSiO,.

Téng hop vat liéu nano Ce0,.nSiO, c¢6 hiéu
qua cao trong xir 1y du lwong thudc khéng
sinh trong thuc pham sé tiét kiém dugc chi phi,
do nanosilica SiO; ¢ thé dé dang ché tao tir

phu pham néng nghiép nhu vo trau. Pay la
huéng nghién ctru phi hop dbi véi cac nude
dang phat trién nhu Viét Nam khi sir dung cac
ngudn nguyén liéu ré tién hay vat liéu hip phu
tu nhién.

Hap phu va xt 1y du luong thudc khéng sinh
Amoxicillin trén vat liéu nanosilica ché tao tir
V6 trau va duoc phu trén bé mat l6p CeO; la
mot hudng nghién ciu moi.

Bai bao nay nghién ctu xir 1y du luong thude
khang sinh trong nudc thai ché bién tdm bang
vat liéu nano Ce0,.nSi0,. Két qua nghién cau
sé 1a co s& khoa hoc cho viéc &p dung thuc
tidn cac qua trinh cong nghé san xuat.

2. PHUONG PHAP NGHIEN clU
2.1. Béi twong nghién ciru

Pbi tugng nghién caru mau nudc thai ché bién
tdm chira du lugng thudc khang sinh AMX.

Chét hap phu duoc sir dung 12 nanosilica ché
tao tir vo trau da duoc bién tinh bang cach phu
CeO, I&n bé mit cac hat nanosilica.

2.2. N6i dung nghién ctru

Nghién ctu quy trinh ché tao nanosilica tir vo
trau. Xac dinh dic tinh cua nanosilica bang
cac phuong phap vat ly va héa ly hién dai bao
gom XRD, IR va SEM.

Ché tao vat liéu nanosilica phit CeO, tao thanh
chat hap phu mai Ce0,.nSiO, dé loai bo du
luong thude khang sinh. Xac dinh dic tinh ciu
trdc, bé mat vat lieu Ce0,.nSiO, bang cac
phuong phap hod ly hién dai nhu phuong
phép nhiéu xa XRD, phé hdng ngoai IR, kinh
hién vi dién tir quét SEM.

Nghién ctiu hiéu suat xir ly khang sinh AMX
trén vat liéu nano CeO,.nSiO..

2.3. Hoa chat str dung trong nghién ctru

Thudc khang sinh Amoxicillin (AMX) véi do
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tinh khiét 98% cua hing Merck D¢ san xuét.

Ce(NO3)3.6H,0 99,5% cua Glentham Life
Sciences, Anh.

Acid HCI va acid H,SO,4 98% cua Merck.

2.4. Thiét bj str dung trong nghién cteu

Pé xac dinh néng do AMX trudc va sau khi
hip phu, st dung phuong phap phd hap thu
UV-Vis 1650 PC Shimadzu, Nhat Ban.

May do pH 2215, Hanna, Hoa Ky.

Thiét bi quang phd hong ngoai IR Affinity-1S,
Shimadzu, Nhat Ban.

Thiét bi nhidu xa Ronghen XRD cuia Bruker
D8 Advance, bc.

Thiét bi kinh hién vi dién tir quét SEM cuaa
Hitachi S4800, Nhat Ban.

2.5. Qui trinh thwc nghiém

Vit liéu nanosilica dugc ché tao tir vo triu
bang phwong phap thaty nhiét. Cho 80 gam vo
trau cho vao cdc thay tinh da c6 400 ml nude
cat 2 1an, thém 14 ml acid H,SO, 98%, khuay
tron va gia nhiét ¢ nhiét ¢ 150°C trong 5h.
Rura san pham thu duoc bang nudc cat nhicu
lan, say khd mau ¢ 100°C, roi chuyén ra chén
nung ¢ 800°C trong 2h. Mau duoc dé nguoi vé
nhiét do phong va duoc rira bang dung dich
acid H,SO, lodng. Rua lai biang nuéc cit, siy
khd mau va nung & 800°C trong 2h dé hoat
hoa bé mat vat liéu.

Hoa tan 4 gam Ce(NO3)3.6H,0 vao 6ml H,0,
sau do phan tan 2 gam nanosilica vao dung
dich. Cho vao tu sdy ngam tam ¢ 80°C trong
2h, sau d6 dem li tam 14y két tia sdy qua dém.
Nung két tua & 600°C trong 3h thu dugc vat
liéu nano Ce0,.nSiO,.

L4y chinh xé&c 0,1020 gam AMX, rdi hoa tan
trong 10 ml metanol, rung siéu &m cho t&i khi
tan hét. Binh mirc dén vach bang nudce cat hai

lan ta dwogc 100ml dung dich gébc AMX 1000
ppm. AMX c6 buéc song hap thu cuc dai
229 nm.

Qué trinh xir 1y du luong thudc khang sinh
AMX trong nuéc thai ché bién tdém: Cac thi
nghiém hap phu duoc thyc hién ¢ nhiét do
20°C véi ham lugng chat hap phu 1a 5 mg/ml.
Dung dich gbc AMX 1000 ppm duoc pha
lodng véi hé sb pha lodng thich hop dé duoc
c4c nong d6 AMX khac nhau.

Hiéu suat xir ly thudc khang sinh AMX dugc
tinh theo cong thuc sau:

Co — Ct
0
Trong d6: Co - Nong do ban dau cia AMX
(mg/l); C; - Nong d6 AMX sau khoang thoi

gian t (mg/l).

H% = x100%

Nong d¢6 AMX sau khoang thoi gian t, duoc
do trén may UV-Vis 1650 PC Shimadzu, Nhat
Ban, tai budc séng hap thu cuc dai 229 nm,
theo dinh luat Lambert — Beer suy ra nong do
chat nghién cuu.

3. KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Pac trwng cua vat liéu nanosilica

Gian d6 phd nhiéu xa tia X (XRD) cua vat
liéu nanosilica duoc thé hién trén hinh 1 cho
thdy: c6 sy xuat hién pic nhiu xa tai vi tri
C4c goc & 20 = 20° — 24°, didu d6 chung to ¢6
su xuat hién vat liéu nanosilica & dang vo dinh
hinh.

Phé hap thu hong ngoai IR dugc thé hién trén
hinh 2 cho thdy: Xuit hién cac dinh pic tai
1037,77 cm *, 812,03 cm ' va 470,63 cm * dic
trung cho dao dong hda tri bat déi xing, dao
dong dbi xtng va dao dong bién dang caa phan
tir SiO,. Pic 3466,08 cm ' va 1633,71 cm* dic
trung cho dao dong ctia nhém —OH.

Ph6 hong ngoai cho thay su ton tai cua céc

48

TAP CHi KHOA HOC & CONG NGHE . SO 41 - 2023



KHOA HOC & CONG NGHE

lién két Si — O — Si cua nanosilica.

Anh SEM cua nanosilica dugc thé hién trén
hinh 3 cho thay: Kich thudc trung binh cua
hat khoang tir 40-60 nm 1a vat liéu nano.

3.2. Pac trwng cua vat liéu nano CeO, va
Ce0,.nSiO;

Anh SEM cua vat liégu nano CeO, duoc
tong hop bang phuong phap nung: Nung
Ce(NO3)3.6H,0 & nhiét ¢ 600°C trong 3h.
Két qua nghién ctu thu duoc vat liéu nano
CeO, duogc thé hién trén hinh 4 cho thay: Vat
liégu nano CeO, c6 kich thudc trung binh
20 nm c6 dang hinh cau phan bd kha dong
déu, c6 dién tich bé mat 70,8 m%gam.

Anh SEM cua vat liéu nano Ce0,.nSiO, dugc
t6ng hop bang phuong phap phéan tan va ngim
tam thé hién trén hinh 5 cho thay: Vat liéu
nano Ce0,.nSiO; cd kich thudc trung binh
khoang 40 nm c6 dang hinh cau phan bé kha
ddng déu, c6 dién tich bé mat 64,9 m%/gam.

Vat lieu CeO; c6 kich thuéc nho hon
Ce0,.nSi0, va ching déu c6 dang hinh cau
phan bd twong dbi dong déu.

3.3. Phé XRD va IR cha vat liéu nano CeO,
va Ce0,.nSiO,

Gian dd nhiéu xa XRD cua vat liéu CeO, va
Ce0,.nSi0, dugc thé hién trén hinh 6 va 7
cho thay: Xuét hién pic nhiéu xa tai goc 20
béng 28,47; 32,97; 47,38; 56,44; 59,08; 69,32;
76,53 va 78,75 twong Gng V4i cac mat phang
(112), (200), (220), (311), (222), (400), (331)
va (42).

Goc 20 & trong khoang 20- 24° dic trung cho
nano SiO, vé dinh hinh, chi xuat hién trong
mau XRD cua Ce0,.nSiO,. Kich thudc céc
hat vat liéu nano CeO, va Ce0,.nSiO, khoang
20 nm va 40 nm.

Phé hdng ngoai IR cua nano CeO, duogc thé

hién trén hinh 8 cho thiy: c¢6 cac dinh pic tai
3654 va 1639 cm™ 1a dao dong hoa tri va bién
dang cua nhom —OH. Céac dinh dac trung cho
dao dong cua SiO, khong xuét hién. Cac dinh
pic dic trung cho lién két Ce = O ¢ khoang
1410-1450 cm™. Céc dinh 523 va 561 cm™ 1a
dao dong dac trung ctia nano CeO..

Hinh 1. Gian d6 phé XRD cta vat liéu nanosilica
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Hinh 2. Phé héap thu héng ngoai IR cta vat liéu
nanosilica

Hinh 3. Anh SEM cua vat liéu nanosilica
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dinh pic dic trung cua vat liéu nano SiO, va
CeO,. Pinh pic tai 461 cm™ 1a dao dong bién
dang cua lién két O — Si — O. Cac dinh & 1063
va 799 cm™ 1a dao dong ddi xing va khong
dbi xing cua lién két Si — O — Si. Cac dinh pic
dic trung cho lién két Ce = O & khoang 1410-
1450 cm™. Céac dinh 523 va 561 cm™ la dao
doéng dac trung cua nano Ce0,.nSiO..
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Hinh 6. Gian dé XRD cua nano CeO,

s & & 8 &
PP S '

Lin (Cps)
P

PRTTY

Hinh 5. Anh SEM cua vat liéu Ce0,.nSiO;

Phé hong ngoai IR cua nano Ce0,.nSiO, e e
duoc thé hién trén hinh 9 cho thay: cd cac Hinh 7. Gian d& XRD ctia nano Ce0,.nSiO,
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Hinh 8. Phd héng ngoai IR ctia nano CeO,
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Hinh 9. Phd héng ngoai IR ctia nano Ce0,.nSiO;

3.4. Xtr ly dw lwong thuéc khang sinh AMX
bang chat hap phu Ce0,.nSiO;

Xt ly thuéc khang sinh AMX bang chat hap
phu Ce0,.nSi0, & pH = 3 va ham luong chat
hip phu 1a 5 mg/ml. Hiéu suat xir Iy AMX
duoc thé hién trén bang 1.

Bang 1. Hiéu suét xtr ly AMX

Thoigian | 0 | 60 | 70 | 80 | 90 | 100
xir 1y (phut)
Camx (Mg/l) | 1000 | 470 | 310 | 160 | 20 | 10

H (%) 0 | 53|69 |84 |98 |99

Puong hap phu dang nhiét cia AMX trén chat
hap phu nano Ce0,.nSiO; 1a hap phu da 19p.
M6 hinh hap phu Freundlich pht hop véi su
hip phu AMX cho thdy su hip phu AMX
dugc ting cuong twong tac voi 16 x6p cua I8i -
v6 nano Ce0,.nSiO,. Su hap phu AMX trén
Ce0,.nSi0, dién ra kha phuc tap, xay ra
trén ca bé mat va 16 x6p cua vat lidu nano
CGOz.nSiOZ.

Sy hip phy AMX giam, khi tang luc ion vi su
giam tuong tac tinh dién gittra AMX mang dién

tich am va bé mit vat liéu nano Ce0,.nSiO,
mang dién tich duong. Churng to vat li¢u nano
Ce0,.nSiO; la chat hap phu hiéu qua cao dé
Xt ly AMX trong moéi trudng nudce.

Nghién ctru dong hoc hap phu dic biét quan
trong trong viéc danh gia anh huong cua hap
phu va du doan co ché hap phu cia AMX trén
vat ligu nano CeO,.nSiO; théng qua su thay
d6i nhém chuc bé mat bang pho IR.

Co ché hap phu cia AMX trén vat liéu nano
Ce0,.nSi0y, thi can xem su thay do6i cua cac
nhém chac trén bé mat vat liéu, su thay doi
dién tich bé mat caa vat liéu truge va sau khi
hap phu khang sinh AMX bang pho hap thuy
hong ngoai IR va hdp phu dang nhiét cua
AMX trén nano Ce0,.nSiO,.

Trén gian do IR hinh 10 cho thay: dinh pic &
1406,11cm * 1a dao dong ddi xung cia nhom
COO ™ xuat hién rd rang hon sau khi hap phy
AMX. Chiing t6 da c6 su gin két giira cac
nhom AMX mang dién &m va bé mat
Ce0,.nSi0; mang dién duong.
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Hinh 10. Phd IR ctia nano Ce0,.nSiO; sau khi hap phu AMX

C4c phan t@ AMX gan trén bé mat nano
Ce0,.nSi0, qua lien két voi cac nhom
cacboxyl. Dinh pic nho & 1226,73 cm ™ 13 dao
dong cua lién két C — N. Dao dong cua lién
két N — H tai cac dai 3410 va 1007 cm ™ trong
phan tr AMX bién mat sau khi hap phy, cho
thdy nhém amin khong anh huong dén sy
hap phu.

Phé IR c6 su hién dién cua nhém cacboxyl
cia AMX trén bé mit Ce0,.nSiO,. Sy thay
d6i dign tich bé mat vat liu va nhém chuc
hoan toan phi hop véi hap phu dang nhiét.
Diéu d6 chung to co ché hap phu cha yéu la
luc twong tac tinh dién gitra phan tor AMX
mang phan dién am va vt liégu Ce0,.nSiO,
mang dién duong.

Nhu vay, xir Iy AMX bang cach st dung
Ce0,.nSi0; véi ham luong 5 mg/ml dat hiéu
suit cao 98% sau 90 phut xir 1y. Diéu dic biét
la Ce0,.nSi0, ¢6 kha ning thu hoi va tai sir

dung nhiéu lan bang cach & cudi nguén nudc
thai dat mot dién truong dé thu hdi chat hap
phu Ce0,.nSi0O, mot cach dé dang, dé tai su
dung chat hap phu nhiéu lan mang lai hiéu
qua kinh té cao. Vat liéu nano CeO,.nSiO;
dugc rira bang dung dich HCI 0,1M.

A
o

Hinh 11. Hinh anh minh hoa sw hap phu AMX
trén bé& mat Ce0,.nSiO;

AMXXX
” CeO, +

'%
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