Nghién ctru khoa hoc c6ng nghé

NGHIEN CUU ANH HUONG CUA CONG SUAT SIEU AM PEN PAC
TRUNG TiNH CHAT CUA VAT LIEU KHUNG CO KIM MIL-100

NGUYEN THI PHUONG ’, NGUYEN THI HOAI PHUONG ", LE THANH BAC "
1. MO PAU

Phuong phép siéu 4m 1a mot phuong phap téng hop hoa hoc, trong dé cac
phan g hoa hoc duoc cung cép ning lugng tir song siéu am. Sy tao thanh va pha
v ciia cac bong bong khi trong qua trinh siéu 4m sinh ra ap sudt va nhiét do rit 1on
trong mot thoi gian ngin gitip qua trinh phan Gmg xay ra nhanh hon [1]. Do ¢6 hiéu
sudt phan tng t6t, thoi gian phan tng nhanh nén phuong phap siéu am dang dugc sir
dung nhiéu trong tong hop vat liéu. Tong hop vat liéu nano oxide sat tir (Fe;04)
dugc céi tién vé quy trinh tong hop bang phuong phap dong két tiia két hop voi song
siéu am két qua cho thdy hat nano sit tir dong nhat va dong déu vé kich thudc
khoang 10nm, c6 tinh thuén tir tét [2], nghién ctu tong hop vat liéu TiO2/CNTs
bang phuong phéap thiy phan két hop siéu am véi thoi gian siéu am 2 gid, vt liéu
TiO2/CNTs thu duoc c6 kha ning xuc tic quang hoa tt, hiéu suit quang xuc tic
phéan hiy xanh metylen cua vat li¢u dat 92,2% [3]. St dung phuong phap siéu am
trong 7 gior dé tong hop vat liéu MIL-53(Fe) véi cac tinh thé hinh lyc giac dong nhat
va min, kich thudc nho cua tinh thé dugc coi 1a dong déu va nhanh chéng tmg dung
cho viéc mang truyén thudc tot [4]. Vat liéu MIL-88(Fe) duogc téng hop bﬁng
phuong phép siéu 4m trong 15 phut véi cong suit 400W [5].

Cong suét 14 yéu t6 tac dong dén qua trinh hinh thanh vat liéu khi st dung
phuong phap siéu am. Reihaneh Sorourian Va cac cong su da khao sat sy anh hudng
clia cong suat siéu 4m dén qua trinh chiét xuét polysaccharld tir hat dau tim dang voi
két qua thu duoc tdi da (31,23+0,11%) & cong sut siéu &m 100 W cho thdy sy anh
hudng truc tiép clia cong sudt dén hiéu suat va chat luong ctia qua trinh chiét tach [6].
Qiang Yan va cac cong sy da danh gia cong suat siéu 4m anh hudng dén kich thude
hat keo nudc trong viéc ché tao mang Zirconia Membrane, lya chon cong suét 48,02
W/em? véi thoi gian siéu 4m 14 5 phat dé nhan dwoc hat ddng déu vé kich thudc [7].

Vit liéu khung co kim (MOF) dugc tao thanh tir cac cau ndi hitu co va tim
kim loai ¢6 céu tric tinh thé, duogc ung dung trong nhiéu linh vuc bao gﬁ”)m phan tach
khi, luu trir khi, xuc tac, tich trit nang luong, chét dan truyén thude... [8-10]. Vat liéu
MIL-100 (Fe) 1a mot vat lidu khung co - kim trén co sé ion Fe** vdi axit cacboxylic
dd duoc nghién ciru rong rdi va dugc tong hop bang nhiéu phuong phap khac nhau
nhu dung moi nhiét, vi song, thiy nhiét va si€u am. Meta A. Simon va cong su da
nghién ctru tong hop vat liéu MIL-100 (Fe) khong chira axit flohydric bang phuong
phap thiy nhiét vét li¢u c6 hinh bat dién véi cac dac tinh uu viét va dién tich bé mat
lom (1456,10 mz/g) [11]. Rui Wang va cac cong sy di nghién ctru tong hop vit lidu
MIL-100 (Fe) bang phuong phap thiy nhiét tao ra vét liéu mang thudc [12]. Witri
Lestari va cac cong sy nghién ctru MIL-100 (Fe) duoc téng hop bang phwong phap
vi song két hop siéu 4m c6 kha nang hip phu CO, [13].
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Viéc nghién ctru anh hudng ciia cong sudt siéu am dén dic trung tinh chat cua
vat liéu MIL-100 1a can thiét va c6 y nghia d€ tim ra dugc thong so cong suat toi uu
cho qua trinh tong hop vat li¢u trén co sd can bang cac yéu to kinh te, di€n nang ti€u
hao va hi€u suat cling nhu chat luong cta vat li¢u. Trong bai nghién ctru nay, nhom
s€ nghién ctru anh hudng cua cong suat thict bi si€u am dén su thay doi tinh chat
trong qua trinh tong hop cua vat li¢u khung co kim MIL-100 (Fe).

2. THUC NGHIEM

2.1. Héa chét, thiét bi

- Hoa chit dwoc cung cép boi hing Sigma-Aldrich: Mudi sat (II) nitrat
FeCls.6H,0, axit 1,3,5 - benzentricacboxylic (1,3,5 BTC), con C,HsOH, nudc cat.

- Thiét bi: Thiét bi siéu am Noise isolating chamber - CK-JY99-IIDN - Trung
Quadc, ta say Ketong, may ly tam Hettich Rotanta va dung cu phong thi nghiém.

2.2. Tong hop vit li¢u

Qua trinh hinh thanh vat liéu két cdu khung co kim trén co so sat 1a qué trinh
phan ung tao lién két giita ion sit (III) Vori cac phoi tu hitu co, sau d6 1a qua trinh
phat trlen tinh thé (polime hoa) tao nén cau tric dang khung cua vat liéu. Vat lidu

két cau khung co kim trén co s sit dugc tong hop chinh dwa trén phuong phap siéu
am. Vat liéu duoc tong hop theo quy trinh sau:

- Can ting chat theo ty 1 khéi lugng: FeCl;.6H,O : 1,3,5-BTC : H,O=5,4 ¢ :
2,8 g : 200 ml. Cho FeCl3.6H,O va nude cat vao coc thuy tinh, khudy tan
FeCl;.6H,0, sau d6 bo sung 1, 3, 5-BTC vao coc thuy tinh trén.

- Phuong phép siéu am: Tién hanh siéu 4m dong hoa trong 10 phut vdi cac
cong suat 360W, 720W, 1080W, 1440W, 1800W, tan s6 20,5 kHz.

- Sau khi siéu am xong, hdn hop dung dich sau phan tmg dugc loc tach két tia
bang may ly tam.

- Sau khi loc xong, rira bang con va nudc cat, rira bang ¢on 2 1an sau do rira lai
bang nudc cat dé loai bo axit du va mudi du, sau d6 dem vét liéu say kho ¢ 150°C
trong thoi gian 4-6 h.

2.3. Panh gia hiéu suit tdng hop

Panh gia hiéu suét tong hop vat liéu & mdi cong sudt khic nhau, thoi gian va
nhiét d6 dugc gitt ¢ dicu kién nhat dinh.

Phuong trinh phan tng cua vat liéu FeBTC nhu sau:
3 FeCl5.6H,0 + 2 H3BTC — FC3O(H20)2(OH).BTC2 +9 HCl + 14 H,O
- Hiéu suét phan tng duoc tinh theo cong thirc:

H(%) = 100.2—:: (1)
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Trong d6: my va my lan luot la khoi lugng san phém thu duoc thuc té va khoi
lugng san pham tinh theo ly thuyét (g).
- bién nang ti€u thu dugc tinh theo cong thirc:
A (Wh)=P.t (2)
Trong d6: P 1a cong suat thiét bi (W) va t 1a thoi gian (h).
2.4. Panh gia dic trung tinh chét cia vat liéu
Cac mau vat liéu sau khi téng hop dugc so sanh danh gia hinh thai hoc cua
bang cac phuong phap sau:
- Chyp anh hién vi dién tir quét (SEM) trén thiét bi Zeiss EVO 18 tai Vién Hoa
hoc, Vién Han lam Khoa hoc va Cong ngh¢ Viét Nam.
- Phan tich phé nhiéu xa tia X (XRD) trén thiét bi X’Pert Pro tai Pai hoc Bach
khoa Ha Noi.
- Phén tich phd hdp phu hong ngoai gan (FT-IR) tai Vién Hoa hoc - Vit liéu,
Vién Khoa hoc va Cong nghé Quan su.
- Do dién tich bé mat BET trén thiét bi Quantachrome tai Vién Han 1am Khoa
hoc va Cong ngh¢ Viét Nam.
3. KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Panh gia hiéu suét tong hop vat liéu
Quy trinh dugc danh gia thong qua thoi gian thuc hién phan Gng va so sanh
hiéu suat san pham hinh thanh. Cac miu vat liéu dugc tién hanh tong hop & cac cong
sudt khac nhau véi thoi gian phan Gmg xac dinh. Mau vat liéu sau khi duoc tong hop
O cac hiéu suat khac nhau dem di can va tinh hi€u suat phan tng, két qua thu duoc
tong hop ¢ Hinh 1.
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Hinh 1. Hiéu suit tong hop vat liéu & cac cong suat khac nhau

82 Tap chi Khoa hoc va Céng nghé nhiét ddi, S6 31, 06 - 2023



Nghién ctru khoa hoc c6ng nghé

Két qua kiém tra hiéu suat phan ng cho thay, cong suat phan tng anh hudng
dén hiéu suat phan ng. Khi cong suat siéu am tang tir 360W dén 1400W thi hiéu
sut phan ng ting dan 1én tr 55,21% dén 73,73% va dai cuc 74,61% & cong sut
cao nhét 1a 1800W. Su chénh léch hiéu suit khong nhiéu & cac cong suét cao nhung
tiéu ton ning luong dién ning nhiéu hon, vi vay nén c6 thé chon cong suat phan tng
trong khoang tir 1080W dén 1440W dé dam bao hiéu suat ma van tiét kiém duoc
nang lugng.

3.2. Nhiéu xa tia X (XRD)
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Hinh 2. Phd nhiéu xa tia X ciia mau vt liéu FeBTC & cac cong suit tong hop khac nhau

Trén phd nhiéu xa tia X (Hinh 2), cho thay cac mau vat liéu sau tong hop c6
cac peak nhiéu xa chinh tai cac vi tri 11°, 19°, 24°, day ciing 1a cac vi tri peak dic
trung cua liéu MIL-100 (Fe) [12, 13], nhung chiéu cao céc peak khong cao bﬁng
chiéu cao ctia miu chuan do tinh thé chua du 16n. V&i phuong phap siéu 4m, do thoi
gian phan (g xay ra nhanh, cac hat tinh thé phat trién chwa hoan chinh, kich thudc
hat bé dan dén su thé hién trén phé nhiéu xa tia X s& gﬁn giéng v6i dang vo dinh
hinh. Két qua nay ciing phi hop véi két qua thu duoc tir anh SEM (Hinh 3). Két qua
ciing cho thdy duoc du phan Gng & cac cong sut khac nhau nhung dang vt liéu thu
duogc cudi cing van cho ciu trac tinh thé giéng nhau, tuy nhién s& anh huong dén
tbc d6 hinh thanh ciing nhu hiéu suat tong hop.

3.3. Hinh thai hoc vt liéu (SEM)

Vat liéu thu duoc sau khi se”iy, duoc dem di nghién c6 mau vang nau, dang bot
min. Két qua chup kinh hién vi dién tir quét SEM (Hinh 3).
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Hinh 3. Anh SEM cua cac mau vat liéu & d6 phong dai 30000 1an

Két qua quan sat anh SEM cho thiy, cic mau vat liéu thu dugc co dang tinh
thé hinh khéi twong ty nhau c6 kich thude tir 200 dén 300 nm. Céc hat vat lidu co xu
huéng két tu lai thanh nhiing hat c6 kich thudc 16n hon. O cic mau cong suat 360W,
720W c6 nhiéu béi cac hat dang tim khong 16 hinh dang, khong dong nhat, ¢ 1an
tap chat. O cdc miu cong suat cao hon tir 1080W dén 1800W céc hat vt lidu da c6
sy rd rang hon, it cac tap chat hon, diéu nay c6 thé do qua trinh phan tng xay ra triét
dé hon. Cac miu dugc cung cap nang luong 16n hon, giip cho cac hat vat liéu c6
dleu kién dé phat trién tinh thé nhanh hon nhung cling ¢6 nguy co bi pha vo cdu tric
néu cong suit qua 16n. Pdi v6i cac mau siéu 4m & cong suat bé hon yéu cau phai co
thoi gian phan Ung dai hon, khi d6 qua trinh phan mg moéi triét dé hon, it tap chit
hon trong san pham.
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3.4. Pic trung lién két ciia vat lidu

Dé nghién ctru ciu tao, cac lién két trong vat litu FeBTC sir dung phuong
phap phd hong ngoai IR. Phé IR cta cic mau nghién ciru duoc chung toi gidi thidu
trong Hinh 4. Co thé thdy, cac vat liéu sau khi téng hop & cac cong suét khac nhau
co pho IR gan glong nhau chimg t0 ¢ cac cong sudt khac nhau, san pham thu dugc
c6 cau tric lién két gidng nhau. Trong phan tir FeBTC cac dao dong -OH lién ket
hidro néi phan tir (2500-3200 cm” 1, nhém -COOH v6i nhan thom (1680-1700 cm™)
va dao dong cua nhom -OH (1410-1260 cm'l) da bi mat di, thay vao d6 la cac dao
dong cua ion cacbolxylat (1569-1621 cm™) dao dong cua lién két gitra ion kim loai
v6i -O (459 cm™). Sy xuét hién dao dong cua ion kim loai véi -O didu d6 chung to
trong phén tir FeBTC c6 lién két giira ion Fe véi nhom cacboxyl.
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Hinh 4. Pho IR cua vét liéu & cac cong suat khac nhau
3.5. Dién tich bé mit (BET)

Tinh chit xdp cta vat liéu dugc khao sat bang phuong phép dang nhiét hip
phu khi N,. Puong ding nhiét hip phu cta cic miu vat lidu déu 1a dang II (theo
phén loai [IUPAC) chung t6 vat liéu c6 dang mao quan trung binh (Hinh 5).

Két qua cho thdy, & mdi cong suat khac nhau thé tich 16 x6p, dién tich bé mit
s& thay dbi. Cong suat & 360W dién tich bé mat thip nhét (192,17 m*/g theo BET),
tang cong suét thiét bi 1én 720W dién tich bé mit theo BET cling tang theo, tiép tuc
tang cong suét lén dén 1080W va & 1440W két qua thu dugc theo BET dat gia tri
cao 1080 m*/g va 1033 m?/g, khi ting cong suét dén gia tri 18300W két qua theo BET
thu dwoc lai hoi giam di, dat 756,46 m*/g. C6 thé thiy, khi nang luong cung cap it
thi qua trinh hinh thanh tinh thé dién ra cham hon nén ton tai nhiing tinh thé chua
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hoan thién lam anh huong dén dién tich riéng ctia bé mit vat lidu, nhung khi ning
lugng cung cap qua 16n cling 1a yeu to 1am cho cac lién két bi dut gdy dan dén dién
tich riéng bé mat vat li€u giam.
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Hinh 5. Duong hip phu dang nhiét N, ctia cic mau vat liéu tong hop
tr cac cong suat khac nhau

Nhu vay, qua qua trinh khéo st ¢ thé lya chon cong suit tong hop tbi wu cho
vat liéu FeBTC, vira cho dién tich bé mét cao vira ddm bdo y€u to tiét kiém nang

luong 1a & cong suit 1080W.

Bang 1. Dién tich bé mit theo BET cua vt liéu & cac cong sudt téng hop khac nhau

Cong suit tdng hop 360W | 720W | 1080W | 1440W | 1800W
Dién tich be mat theo BET 192,17 | 368,07 | 1080,11 | 1033,78 | 756.46
(m/g)

Thé tich 18 xbp (cm*/g) 047 | 059 | 0,51 0,78 0,45
Kich thuéc 15 xép (nm) 985 | 648 | 1.89 | 301 | 241

4. KET LUAN

Vit lidu khung co kim MIL-100 (Fe) da dugc tong hop thanh cong tir mudi sat
(III) va axit 1,3,5 benzentricacboxylic bang phuong siéu 4m. O cac diéu kién cong
suét tong hop khac nhau thi thu dugc vt liéu khong khac nhau nhleu vé ciu truc,
hinh dang, kich thudc hat. Tuy nhién, dya trén yéu t6 vé mat hiéu sudt phan mg va
tinh chit xop cua vat lidu co thé lya chon cong suat phit hop dé tong hop vat liéu 1a &
1080W. Vi diéu kién tong hop ¢ 1080W, dé vat liéu thu duogc co dang tinh thé kich
thude tir 200 nm dén 300 nm, va dién tich bé m3t kha cao dat ti hon 1000 m*/g.
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Léi cam on: Nhom tdc gia cam on sw tai tro' vé kinh phi ciia dé tai “Nghién

cleu ché tao hé vat liéu lai ghép trén co so Fe(III) mang chloroquzne ung dung trong
diéu tri sot rét cho bé dpi tac chién trong diéu kién rieng niii” cdp co s¢ Vién Hoa
hoc - Vat liéu.
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SUMMARY

STUDYING THE EFFECT OF ULTRASONIC POWER ON THE
PROPERTIES OF MIL-100 METAL FRAME MATERIALS

The metal-organic framework MIL-100 (Fe) was successfully synthesized
using the ultrasonic method under different ultrasonic power. The as-synthesized
materials were characterized by XRD, SEM, FT-IR and BET. The results showed
that these materials have dimensions of a size range of 200-300 nm with similar
morphology and structure. Among all the ultrasonic power studied, the material
synthesized at ultrasonic power of 1080 W has the largest surface area of 1080.11
m2/g and reaction efficiency of 72.09%.

Keywords: MIL-100(Fe), anh hwéng cong sudt, siéu am.
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