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TÓM TẮT 
Nghiên cứu này được thực hiện nhằm đánh giá hoạt tính xúc tác 
của vật liệu lưỡng kim FeZn-ZIFs đối với việc loại bỏ tồn dư thuốc 
nhuộm khỏi môi trường nước. Trong đó, cấu trúc tinh thể, nhóm 
chức đặc trưng, độ bền nhiệt, thành phần nguyên tố và hình thái 
của FeZn-ZIFs được xác định thông qua các phương pháp phân 
tích hiện đại gồm nhiễu xạ tia X dạng bột, quang phổ hồng ngoại 
biến đổi Fourier, nhiệt trọng lượng, phổ tán sắc năng lượng tia X 
và kính hiển vi điện tử quét. Khả năng loại bỏ thuốc nhuộm acid 
fuchsin dựa trên hoạt tính xúc tác của FeZn-ZIFs đối với chất oxy 
hóa potassium peroxydisulfate (PDS) cũng được đánh giá bằng 
phương pháp UV-Vis. Kết quả cho thấy hệ xúc tác FeZn-ZIFs/PDS 
có khả năng loại bỏ đến 93,3% acid fuchsin tại nhiệt độ phòng chỉ 
sau 30 phút. 

Từ khóa: Acid fuchsin, lưỡng kim, quá trình oxy hóa nâng cao, xúc 
tác, ZIFs 

ABSTRACT 
This study was conducted to evaluate the catalytic activity of 
bimetallic FeZn-ZIFs for removing dye residues in aqueous 
solution. In which, the crystal structure, characteristic functional 
group, thermal stability, elemental composition and morphology of 
FeZn-ZIFs were determined through advanced analytical methods 
such as powder X-ray diffraction, Fourier transform infrared 
spectroscopy, thermogravimetric, energy-dispersive X-ray 
spectroscopy, and scanning electron microscopy. Besides, the 
ability to handle acid fuchsin dye based on the catalytic activity of 
FeZn-ZIFs towards the oxidant potassium peroxydisulfate (PDS) 
was also evaluated by UV-Vis method. The results showed that the 
FeZn-ZIFs/PDS catalytic system was capable of removing up to 
93.3% of acid fuchsin at room temperature after only 30 min. 

Keywords: Acid fuchsin, advanced oxidation processes, bimetallic, 
catalyst, ZIFs 
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1. GIỚI THIỆU 

Sự phát triển nhanh chóng của các hoạt động 
công nghiệp đã làm tăng mức độ ô nhiễm trên toàn 
cầu, đặc biệt là ô nhiễm môi trường nước gây ra bởi 
các hợp chất hữu cơ bền nguy hại (Mohamed et al., 
2022). Trong đó, nước thải dệt nhuộm được xem là 
nguồn gây ô nhiễm đáng báo động bởi những ảnh 
hưởng tiêu cực của chúng đối với sức khỏe con 
người và hệ sinh thái. Điều này đáng lo ngại khi sản 
lượng sản xuất thuốc nhuộm hằng năm trên thế giới 
lên đến 800.000 tấn (Manzoor & Sharma, 2020). Có 
hơn 10.000 loại thuốc nhuộm được sử dụng trong 
ngành dệt may và 10-15% thuốc nhuộm tổng hợp bị 
thất thoát. Ước tính có khoảng 200.000 tấn thuốc 
nhuộm bị thải ra môi trường mỗi năm trên toàn thế 
giới (Rodrigues et al., 2023). Acid Fuchsin (AF) 
được biết đến là một trong những loại thuốc nhuộm 
sử dụng phổ biến trong ngành dệt nhuộm. Tuy 
nhiên, AF được báo cáo là chất nhuộm độc hại, có 
khả năng gây ung thư và khó phân hủy sinh học do 
cấu trúc bền vững, phức tạp (Hình 1) (Jalalian & 
Nabavi, 2020). 

e  
Hình 1. Công thức cấu tạo của thuốc nhuộm AF 

Chính vì thế, có nhiều kỹ thuật đã được nghiên 
cứu và áp dụng nhằm loại bỏ AF khỏi môi trường 
nước như hấp phụ (Cao et al., 2017), keo tụ 
(Mcyotto et al., 2021), tách màng (Jalalian & 
Nabavi, 2020). Trong đó, xúc tác dựa trên quá trình 
oxy hóa nâng cao (Advanced oxidation processes-
AOPs) được quan tâm rộng rãi nhờ khả năng khoáng 
hóa và phân hủy các chất ô nhiễm một cách hiệu 
quả. AOPs hoạt động dựa trên việc kích hoạt các 
chất oxy hóa như hydrogen peroxide (H2O2), 
potassium peroxymonosulfate (PMS) hay 
potassium peroxydisulfate (PDS) để sản sinh ra các 
gốc hoạt động mạnh như hydroxyl (•OH), sulfate 
(SO4

•−) có khả năng phân hủy chất ô nhiễm (Shang 
et al., 2021). Liên quan đến quá trình AOPs, việc 
kích hoạt chất oxy hóa để tạo ra các gốc hoạt động 
là vấn đề thách thức đối với các nhà khoa học. So 
với việc sử dụng vi sóng, chiếu xạ, nhiệt độ thì dùng 

vật liệu dị thể được nhận định là phương pháp hiệu 
quả nhờ khả năng xúc tác mạnh mẽ và ít đòi hỏi về 
năng lượng (Kurian, 2021). Giữa nhiều loại xúc tác, 
sắt cho thấy tiềm năng ứng dụng lớn do có chi phí 
thấp, phổ biến trong tự nhiên, thân thiện với môi 
trường và có thể kích hoạt các chất oxy hóa một cách 
hiệu quả (Liu et al., 2022). Tuy nhiên, khi sử dụng 
trực tiếp muối sắt làm xúc tác thường mang nhiều 
hạn chế như cần tạo môi trường pH thấp, hệ hoạt 
động trong phạm vi pH hẹp và có nguy cơ tạo ra một 
lượng lớn bùn sau phản ứng, từ đó dẫn đến các ô 
nhiễm thứ cấp khó khắc phục (Hou et al., 2021). Vì 
vậy, việc tìm ra chất xúc tác ổn định cho quá trình 
oxy hóa nâng cao để đảm bảo loại bỏ hiệu quả các 
chất ô nhiễm nói chung và phẩm nhuộm AF nói 
riêng chính là vấn đề cấp thiết cần được giải quyết. 

Trong những thập kỷ qua, vật liệu khung cơ-kim 
cấu trúc zeolite (Zeolitic imidazole frameworks-
ZIFs) được tập trung nghiên cứu và ứng dụng vô 
cùng rộng rãi nhờ mang nhiều ưu điểm như tinh thể 
có độ xốp cao với diện tích bề mặt riêng lớn, bền cơ 
hóa nhiệt, thành phần đa dạng và khả năng biến tính 
linh hoạt (Yu et al., 2015). Về cấu tạo, ZIFs được 
hình thành từ các ion kim loại chuyển tiếp liên kết 
với nhau thông qua cầu nối hữu cơ 2-
methylimidazole (2-MIm). Trong đó, ZIF-8 với 
thành phần vô cơ là các ion kim loại Zn2+ và phối tử 
2-MIm được nghiên cứu khá phổ biến vì có độ bền 
nhiệt và độ bền hóa vượt trội hơn so với các loại 
ZIFs khác (Khudhair et al., 2023). Hơn nữa, ZIF-8 
có thể được tổng hợp nhanh ở điều kiện nhiệt độ môi 
trường mà không cần sử dụng dung môi độc hại. 
Nhờ sở hữu các đặc tính nổi bật vốn có của ZIFs 
cũng như thành phần chứa ion kim loại chuyển tiếp 
Zn2+ nên ZIF-8 hứa hẹn là một loại xúc tác hiệu quả 
để ứng dụng loại bỏ chất nhuộm dựa trên quy trình 
oxy hóa nâng cao. Bên cạnh đó, những nghiên cứu 
gần đây cho thấy biến tính ZIF-8 giúp cải thiện đáng 
kể tiềm năng xúc tác so với khung cấu trúc ban đầu 
(Abdi, 2020; Elaouni et al., 2022; Mphuthi et al., 
2021). 

Với mong muốn khai thác tiềm năng ứng dụng 
của vật liệu ZIFs trong quy trình oxy hóa nâng cao 
để loại bỏ chất nhuộm một cách triệt để hơn, lưỡng 
kim FeZn-ZIFs được tổng hợp trong nghiên cứu này 
dựa trên việc pha tạp sắt với ZIF-8. Vật liệu sau đó 
được ứng dụng như một chất xúc tác dị thể để loại 
bỏ thuốc nhuộm AF dưới ảnh hưởng của các yếu tố 
gồm khối lượng chất oxy hóa, khối lượng chất xúc 
tác, nồng độ AF ban đầu, thời gian và nhiệt độ  
phản ứng. 
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2. PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU  
2.1. Nguyên liệu 

Nguyên liệu được sử dụng trong nghiên cứu là: 
2-methylimidazole (C4H6N2, 2-MIm, 99%) được 
mua từ hãng Acros, Mỹ; iron (II) sulfate 
heptahydrate (FeSO4.7H2O, 99%), zinc nitrate 
hexahydrate (Zn(NO3)2.6H2O, 99%), potassium 
peroxydisulfate (K2S2O8, PDS, 99,5%), methanol 
(CH3OH, MeOH, 99,5%), acid fuchsin 
(C20H17N3Na2O9S3, AF) được mua từ Hóa chất 
Xilong, Trung Quốc. Nước cất từ phòng thí nghiệm 
Vật liệu năng lượng được sử dụng để làm dung môi. 
Tất cả các hóa chất được sử dụng mà không cần tinh 
chế thêm. 

2.2. Tổng hợp vật liệu FeZn-ZIFs 

Vật liệu lưỡng kim FeZn-ZIFs được tổng hợp 
bằng phương pháp kết tủa đơn giản dựa theo quy 
trình của Yang et al. (2021) nhưng có chút biến đổi 
để phù hợp với điều kiện thực tế. Đầu tiên, dung dịch 
muối kim loại được chuẩn bị bằng cách hòa tan 3,6 
mmol Zn(NO3)2.6H2O và 0,4 mmol FeSO4.7H2O 
trong 20 mL dung môi MeOH. Tiếp đến, hỗn hợp 
đồng nhất này được thêm từng giọt vào dung dịch 
ligand gồm 1,3136 g 2-MIm hòa tan trong 20 mL 
MeOH thông qua burette. Khi kết thúc phản ứng, 
hỗn hợp tiếp tục được khuấy thêm 30 phút tại nhiệt 
độ phòng và để lắng 24 giờ. Sau 24 giờ, phần chất 
rắn được tách bằng cách ly tâm với MeOH ở tốc độ 
4000 vòng/phút trong 10 phút, thực hiện thao tác 
này nhiều lần nhằm loại bỏ hết các tác chất dư rồi 
sấy tại nhiệt độ 60ºC trong vòng 24 giờ. Tinh thể 
màu vàng nâu thu được sau khi sấy chính là vật liệu 
FeZn-ZIFs (1:9) với tỉ lệ Fe2+:Zn2+ là 1:9. 

Bên cạnh đó, lượng muối kim loại tham gia phản 
ứng cũng được khảo sát bằng cách tổng hợp vật liệu 
FeZn-ZIFs theo quy trình tương tự trên, tỉ lệ mol của 
tổng hai muối kim loại và 2-MIm được cố định là 
1:4 và thay đổi tỉ lệ Fe2+:Zn2+ lần lượt ở các giá trị 
là 2:8, 3:7, 4:6 (tỉ lệ mol), vật liệu hình thành có tên 
gọi tương ứng là FeZn-ZIFs (2:8), FeZn-ZIFs (3:7) 
và FeZn-ZIFs (4:6). Mẫu tối ưu xác định được gọi 
chung là FeZn-ZIFs. 

2.3. Thí nghiệm xúc tác loại bỏ AF 

Vật liệu FeZn-ZIFs được sử dụng như một chất 
xúc tác để loại bỏ phẩm nhuộm acid fuchsin (AF) 
với sự hiện diện của chất oxy hóa PDS. Các yếu tố 
ảnh hưởng đến hiệu quả loại bỏ AF bởi hệ phản ứng 
FeZn-ZIFs/PDS cũng được khảo sát bao gồm lượng 
PDS (0,1-0,5 g/L), khối lượng FeZn-ZIFs (0-0,5 
g/L), nồng độ AF ban đầu (10-50 mg/L), thời gian 
(10-60 phút) và nhiệt độ phản ứng (nhiệt độ phòng-

60oC). Thí nghiệm được thực hiện dựa trên việc thay 
đổi một yếu tố và cố định các yếu tố còn lại. Mỗi 
yếu tố khảo sát được lặp lại 3 lần và kết quả là giá 
trị trung bình của 3 lần lặp. Quy trình thí nghiệm xúc 
tác được thực hiện bằng cách thêm một lượng FeZn-
ZIFs và PDS vào 10 mL dung dịch AF với nồng độ 
xác định. Sau thời gian phản ứng, dung dịch được 
lọc và đánh giá hiệu suất bằng phương pháp UV-Vis 
ở bước sóng hấp thu cực đại của AF là 545 nm. Hiệu 
suất loại bỏ AF được tính toán dựa theo phương 
trình sau: 

Hiệu suất (%) = (C0 − Ct)/C0 x 100% (1) 

Trong đó, C0 là nồng độ AF ban đầu (mg/L) và 
Ct là nồng độ AF còn lại (mg/L).  

2.4. Phương pháp phân tích 

Cấu trúc tinh thể của vật liệu được xác định bằng 
phương pháp nhiễu xạ tia X dạng bột (PXRD), sử 
dụng thiết bị Empyrean-PANanlytical. Phổ hồng 
ngoại FT-IR được đo từ 4000 đến 400 cm-1 để xác 
định sự hiện diện của các nhóm chức có trong vật 
liệu FeZn-ZIFs, sử dụng thiết bị PerkinElmer 
MIR/NIR Frontier. Nhiệt trọng lượng (TGA) được 
phân tích từ nhiệt độ phòng đến 800oC với tốc độ gia 
nhiệt 10 oC/phút bằng thiết bị LabSys Evo để xác 
định độ bền nhiệt của FeZn-ZIFs. Hình thái bề mặt 
của tinh thể FeZn-ZIFs được quan sát bằng kính 
hiển vi điện tử quét (SEM), sử dụng thiết bị Hitachi 
S-4800. Sự hiện diện của các nguyên tố có trong 
FeZn-ZIFs được xác định bằng phổ tán sắc năng 
lượng tia X (EDX). 

2.5. Quy trình tái sử dụng FeZn-ZIFs 

Khả năng thu hồi và tái sử dụng của vật liệu 
FeZn-ZIFs được thực hiện dưới điều kiện tối ưu thu 
được sau khi đánh giá hoạt tính xúc tác của hệ FeZn-
ZIFs/PDS đối với quá trình loại bỏ AF. Sau mỗi lần 
lặp lại, FeZn-ZIFs được tách khỏi hệ phản ứng bằng 
phương pháp lọc kết hợp ly tâm, rửa nhiều lần bằng 
dung môi MeOH và sấy qua đêm ở nhiệt độ 60oC. 
Bên cạnh đó, độ ổn định cấu trúc của FeZn-ZIFs 
cũng được xác định dựa trên việc phân tích PXRD 
và FT-IR của vật liệu sau thu hồi. 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
3.1. Phân tích đặc trưng cấu trúc của  

FeZn-ZIFs 

Các mẫu gồm FeZn-ZIFs (1:9), FeZn-ZIFs (2:8), 
FeZn-ZIFs (3:7) và FeZn-ZIFs (4:6) tương ứng với 
các tỉ lệ muối kim loại khác nhau được tổng hợp và 
phân tích PXRD, đồng thời so sánh với Zn-ZIFs 
(ZIF-8) nhằm đánh giá cấu trúc tinh thể của vật liệu 
tạo thành (Hình 2). 
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Hình 2. Giản đồ PXRD của Zn-ZIFs (a) và vật 

liệu FeZn-ZIFs ở các tỉ lệ Fe2+ và Zn2+ khác 
nhau gồm FeZn-ZIFs (1:9) (b), FeZn-ZIFs (2:8) 

(c), FeZn-ZIFs (3:7) (d), FeZn-ZIFs (4:6) (e) 

Kết quả cho thấy mẫu FeZn-ZIFs (1:9) xuất hiện 
các peak đặc trưng tại vị trí góc 2θ là 7,3o, 10,3o, 
12,7o, 14,9o, 16,3o, 22,1o, 24,9o, 25,5o và 26,5o, 
tương ứng với các mặt (011), (002), (112), (022), 
(013), (222), (114), (233) và (334), hoàn toàn trùng 
khớp với khung Zn-ZIFs nguyên sơ và phù hợp với 

các công bố trước đây về vật liệu FeZn-ZIFs (Yang 
et al., 2021; Khudhair et al., 2023). Đáng chú ý, khi 
tăng hàm lượng sắt, mẫu FeZn-ZIFs (2:8), nó chỉ thể 
hiện một số ít các peak đặc trưng với cường độ rất 
thấp so với Zn-ZIFs. Trong khi đó, PXRD của mẫu 
FeZn-ZIFs (4:6) và FeZn-ZIFs (3:7) gần như ở dạng 
vô định hình khi không hiển thị bất kỳ đỉnh đặc 
trưng nào. Nguyên nhân có thể vì khi pha tạp sắt ở 
hàm lượng cao, một lượng lớn oxide sắt đã được 
hình thành và kết hợp thay thế cho nút mạng Zn2+ 
thay vì ion Fe2+, dẫn đến phá vỡ khung cấu trúc của 
Zn-ZIFs. Điều này hoàn toàn phù hợp với báo cáo 
về vật liệu sắt pha tạp với ZIF-8 (Mai et al., 2018). 
Theo đó, biến tính Zn-ZIFs với tỉ lệ Fe2+:Zn2+ là 1:9 
dựa trên phương pháp nhiệt dung môi, tại nhiệt độ 
phòng là điều kiện thích hợp để hình thành vật liệu. 
Cũng chính vì thế, mẫu FeZn-ZIFs (1:9) được chọn 
là mẫu tối ưu để tiếp tục phân tích đặc trưng cấu trúc. 
Sau khi xác định tỉ lệ tác chất để tổng hợp FeZn-
ZIFs, vật liệu được tiến hành phân tích FT-IR, đồng 
thời đối chứng với 2-MIm và Zn-ZIFs để xem xét sự 
hiện diện của các nhóm chức đặc trưng. Kết quả 
được thể hiện ở Hình 3a. 

 
Hình 3. Phổ FT-IR của FeZn-ZIFs, Zn-ZIFs, 2-MIm (a), phổ EDX (b), ảnh SEM (c) và giản đồ TGA 

(d) của FeZn-ZIFs

Hình 3a cho thấy dãy peak trong phạm vi từ 600 
đến 1500 cm-1 đặc trưng cho dao động biến dạng của 
các liên kết trong vòng 2-MIm cùng xuất hiện rõ 
ràng trong phổ FT-IR của cả ba mẫu gồm 2-MIm, 
Zn-ZIFs và FeZn-ZIFs. Đặc biệt, đỉnh hấp thu tại vị 
trí 1846,6 cm-1 và khoảng dao động từ 2400 đến 

3300 cm-1 trên phổ FT-IR của 2-MIm, liên quan đến 
liên kết N–H không hiện diện trong phổ FT-IR của 
Zn-ZIFs và FeZn-ZIFs, chứng tỏ đã có sự khử 
proton trong liên kết N–H của phối tử 2-MIm để N 
kết hợp với Zn2+ và Fe2+ (Mphuthi et al., 2021). Bên 
cạnh đó, phổ FT-IR của Zn-ZIFs và FeZn-ZIFs còn 
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xuất hiện peak đặc trưng mới tại đỉnh 421,6 cm-1, 
đại diện cho liên kết của kim loại của muối tác chất 
và N trong phối tử, chỉ ra rằng sắt và kẽm đã kết hợp 
thành công với 2-MIm để tạo nên FeZn-ZIFs. 

Để rõ ràng hơn về sự kết hợp của sắt với ZIF-8, 
phương pháp EDX được áp dụng để phân tích thành 
phần hóa học có trong FeZn-ZIFs. Kết quả trình bày 
trên Hình 3b cho thấy sự hiện diện đầy đủ của các 
nguyên tố tiêu biểu như C, N, Zn và đặc biệt là Fe, 
một lần nữa chỉ ra rằng sắt đã được pha tạp thành 
công vào khung Zn-ZIFs. Ngoài ra, phổ EDX còn 
có sự xuất hiện của nguyên tố O và S, đây có thể là 
tạp chất lẫn từ gốc sulfate của muối sắt tiền chất, tuy 
nhiên điều này không ảnh hưởng đến cấu trúc của 
lưỡng kim FeZn-ZIFs. Hình thái bề mặt của FeZn-
ZIFs được quan sát bởi kính hiển vi điện tử quét 
SEM cho thấy các hạt vật liệu tạo thành có dạng khối 
với bề mặt trơn nhẵn (Hình 3c). Điều này chứng tỏ 
rằng ion sắt pha tạp có thể đã được thay thế đồng 
hình với ion kẽm như mong muốn. Hơn nữa, kết quả 
phân tích nhiệt trọng lượng của FeZn-ZIFs thông 
qua phương pháp TGA được thể hiện trong Hình 3d 
cho thấy FeZn-ZIFs có độ ổn định nhiệt tương đối 
cao, duy trì đến khoảng 350oC. Rõ ràng rằng, sau 
khi pha tạp sắt vào Zn-ZIFs, FeZn-ZIFs vừa mang 
tính đa dạng về thành phần cấu tạo, vừa giữ được 
đặc tính bền vốn có của vật liệu ZIFs. 

3.2. Hiệu quả loại bỏ thuốc nhuộm AF bởi hệ 
xúc tác FeZn-ZIFs/PDS 

Vật liệu FeZn-ZIFs được sử dụng như một chất 
xúc tác dị thể để kích hoạt PDS nhằm loại bỏ chất 
nhuộm AF. Trong đó, PDS là nguồn chính để cung 
cấp gốc tự do sulfate dựa trên tác kích của chất xúc 
tác FeZn-ZIFs. Chính vì vậy, khối lượng PDS được 
khảo sát để xem xét ảnh hưởng đối với hiệu quả loại 
bỏ AF. Kết quả được trình bày ở Hình 4.  

 
Hình 4. Ảnh hưởng của khối lượng PDS đến 
hiệu suất loại bỏ AF của hệ FeZn-ZIFs/PDS 
(khối lượng FeZn-ZIFs = 0,2 g/L, [AF] = 30 

mg/L, thời gian 30 phút, nhiệt độ phòng) 

Kết quả từ Hình 4 cho thấy khi tăng hàm lượng 
PDS từ 0,1 đến 0,3 g/L thì hiệu quả loại bỏ AF tăng 
tương ứng từ 78,2% đến 93,3%. Điều này có thể giải 
thích là do việc tăng lượng PDS góp phần thúc đẩy 
sự tương tác giữa FeZn-ZIFs và PDS để sinh ra 
lượng lớn gốc SO4

•− theo phương trình (2), từ đó làm 
tăng hiệu quả loại bỏ AF (Wang et al., 2018; Wu et 
al., 2020): 

S2O8
2− + Fe2+ → SO4

•− + SO4
2− + Fe3+     (2) 

S2O8
2− + SO4

•− → S2O8
•−+ SO4

2−     (3) 

SO4
•−  + SO4

•− → S2O8
2−      (4) 

Tuy nhiên, khi tiếp tục tăng lượng PDS đến mức 
0,4 g/L và 0,5 g/L thì hiệu quả loại bỏ AF có xu 
hướng giảm nhẹ, đạt giá trị lần lượt là 92,9% và 
91,1%. Nguyên nhân có thể là do khi cung cấp quá 
nhiều PDS dẫn đến xảy ra phản ứng phụ giữa SO4

•− 
và PDS hay thậm chí là chính nó, từ đó làm chuyển 
hóa gốc oxy hóa mạnh SO4

•− thành các gốc tự do 
kém hoạt động hơn và giảm hiệu suất chung của cả 
quá trình (phương trình 3, 4) (Li et al., 2023). Theo 
đó, sử dụng một lượng lớn PDS không có lợi về mặt 
hiệu quả cũng như kinh tế. Chính vì vậy, 0,3 g/L 
PDS là mức tối ưu được chọn để thực hiện các 
nghiên cứu tiếp theo. 

Như đã đề cập ở trên, xúc tác FeZn-ZIFs đóng 
vai trò quan trọng trong việc kích hoạt PDS để sản 
sinh ra các loài phản ứng có khả năng oxy hóa mạnh. 
Chính vì thế, khối lượng FeZn-ZIFs được khảo sát 
từ mức 0 đến 0,5 g/L trong khi cố định các yếu tố 
khác gồm 0,3 g/L PDS, thời gian 30 phút, nồng độ 
AF ban đầu là 30 mg/L và nhiệt độ phòng. Như trình 
bày ở Hình 5, kết quả cho thấy khi không có sự hiện 
diện của xúc tác, hiệu quả loại bỏ AF chỉ đạt 40,2%, 
thấp hơn nhiều khi có sự tham gia của FeZn-ZIFs. 
Cụ thể, chỉ với 0,1 g/L FeZn-ZIFs, có đến 87,7% AF 
bị loại bỏ và tăng đến 93,3% tại mức 0,2 g/L. Tuy 
nhiên, khi tiếp tục tăng FeZn-ZIFs ở các mức 0,3 
g/L, 0,4 g/L và 0,5 g/L thì hiệu suất giảm với giá trị 
lần lượt là 89%, 86,5% và 86,1%. Tương tự như thí 
nghiệm khảo sát chất oxy hóa, điều này có thể giải 
thích dựa trên điều kiện tiếp xúc giữa FeZn-ZIFs và 
PDS, lượng FeZn-ZIFs càng lớn càng cung cấp 
nhiều tâm hoạt động để tác kích PDS, từ đó sản sinh 
nhiều gốc sulfate và tấn công các phân tử thuốc 
nhuộm AF. Tuy nhiên, các gốc SO4

•− có thể tự dập 
tắt theo phương trình 3 và 4 làm giảm hiệu suất 
chung của cả quá trình. Chính vì thế, 0,2 g/L FeZn-
ZIFs được chọn là khối lượng xúc tác tối ưu để tiếp 
tục khảo sát. 
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Hình 5. Ảnh hưởng của khối lượng FeZn-ZIFs 

đến hiệu suất loại bỏ AF của hệ FeZn-ZIFs/PDS 
(khối lượng PDS = 0,3 g/L, [AF] = 30 mg/L, thời 

gian 30 phút, nhiệt độ phòng) 

Nồng độ chất ô nhiễm trong nước thải là vô cùng 
đa dạng, chính vì vậy ảnh hưởng của nồng độ AF 
ban đầu đến hiệu suất loại bỏ AF được xem xét trong 
khoảng từ 10 mg/L đến 50 mg/L. Kết quả thể hiện ở 
Hình 6 cho thấy tại mức nồng độ thấp là 10 mg/L, 
hiệu quả loại bỏ AF bởi hệ FeZn-ZIFs/PDS đạt 
88,1%. Khi tăng nồng độ AF ở mức 20 mg/L và 30 
mg/L thì hiệu suất tăng với cùng giá trị là 93,3%. 
Nguyên nhân có thể vì ở nồng độ AF ban đầu là 20 
mg/L, mật độ AF trong dung dịch dày đặc hơn so 
với mức 10 mg/L, từ đó thúc đẩy sự tương tác giữa 
các gốc SO4

•− sinh ra từ hệ FeZn-ZIFs/PDS và các 
phân tử thuốc nhuộm AF, từ đó giúp làm tăng hiệu 
suất loại bỏ AF. Tuy nhiên, khi tiếp tục tăng nồng 
độ AF ở mức cao hơn, hiệu suất loại bỏ có xu hướng 
giảm. Nguyên nhân có thể là vì nghiên cứu được 
thực hiện dưới dạng phản ứng theo mẻ, nghĩa là 
trong cùng điều kiện hoạt động tối ưu ở trạng thái 
ổn định thì nồng độ của các gốc phản ứng sinh ra là 
không đổi (Sisi et al., 2020). Khi tăng thêm nồng độ 
AF, các gốc sulfate sẵn có không đủ để xử lý AF 
một cách triệt để hơn, từ đó làm giảm hiệu suất của 
cả quá trình. Theo kết quả trên, nồng độ AF ban đầu 
thích hợp được chọn để thực hiện các thí nghiệm tiếp 
theo là 30 mg/L. 

Để xem xét thời gian tối ưu trong việc loại bỏ 
AF, một dãy các thí nghiệm khảo sát từ 10 phút đến 
60 phút được thực hiện trong điều kiện phản ứng 
gồm 0,3 g/L PDS, 0,2 g/L FeZn-ZIFs, nồng độ AF 
ban đầu là 30 mg/L và nhiệt độ phòng. Kết quả được 
trình bày ở Hình 7. 

 
Hình 6. Ảnh hưởng của nồng độ AF đến hiệu 
suất loại bỏ AF của hệ FeZn-ZIFs/PDS (khối 
lượng PDS = 0,3 g/L, khối lượng FeZn-ZIFs = 

0,2 g/L, thời gian 30 phút, nhiệt độ phòng) 

 
Hình 7. Ảnh hưởng của thời gian phản ứng đến 

hiệu suất loại bỏ AF của hệ FeZn-ZIFs/PDS 
(khối lượng PDS = 0,3 g/L, khối lượng FeZn-

ZIFs = 0,2 g/L, [AF] = 30 mg/L, nhiệt độ phòng) 

Kết quả từ Hình 7 cho thấy khả năng loại bỏ AF 
bởi hệ xúc tác FeZn-ZIFs/PDS đạt khá nhanh với 
hiệu suất hơn 88% chỉ sau 10 phút phản ứng. Khi 
tiếp tục tăng thời gian phản ứng đến 30 phút thì hiệu 
suất loại bỏ AF tăng đến 93,3% và gần như thay đổi 
không đáng kể khi tiếp tục tăng đến các mức 40 
phút, 50 phút, 60 phút. Điều này có thể là do thời 
gian càng dài, càng tạo điều kiện cho sự sinh ra của 
các gốc tự do và đảm bảo đủ thời gian để chúng tấn 
công các phân tử AF. Theo đó, thời gian 30 phút là 
mức thời gian mà hệ phản ứng dần đạt đến trạng thái 
cân bằng nên tăng thêm thời gian thì hiệu suất loại 
bỏ AF vẫn duy trì ở khoảng 93%. Chính vì thế, 30 
phút được xem là mức thời gian tối ưu để xúc tác 
FeZn-ZIFs kích hoạt PDS cho việc loại bỏ AF. 

Bên cạnh đó, ảnh hưởng của nhiệt độ đến hiệu 
quả loại bỏ AF cũng được xem xét với các mức gồm 
nhiệt độ phòng, 40oC, 50oC và 60oC. Các thí nghiệm 
được thực hiện trong điều kiện cố định gồm 0,3 g/L 
lượng PDS, 0,2 g/L lượng FeZn-ZIFs, nồng độ AF 



Tạp chí Khoa học Đại học Cần Thơ   Tập 60, Số 6A (2024): 1-9 

7 

ban đầu là 30 mg/L và thời gian 30 phút. Kết quả 
được trình bày ở Hình 8. 

 
Hình 8. Ảnh hưởng của nhiệt độ đến hiệu suất 
loại bỏ AF của hệ FeZn-ZIFs/PDS (khối lượng 
PDS = 0,3 g/L, khối lượng FeZn-ZIFs = 0,2 g/L, 

[AF] = 30 mg/L, thời gian 30 phút) 

Hình 8 cho thấy hệ xúc tác FeZn-ZIFs/PDS duy 
trì hiệu suất loại bỏ AF cao ở khoảng nhiệt độ khá 
rộng, từ nhiệt độ phòng đến 60oC. Tuy nhiên, khi 
tăng nhiệt độ ở mức 40oC, 50oC và 60oC, hiệu suất 
giảm khoảng 2% so với khi thực hiện ở nhiệt độ 
phòng. Theo lý thuyết, nhiệt độ tăng thúc đẩy tốc độ 
phản ứng tăng, dẫn đến sự sản sinh gốc sulfate 
nhanh hơn. Tuy nhiên, sự hiện diện của quá nhiều 
gốc tự do có thể dẫn đến các phản ứng tự dập tắt 
(phương trình 3 và 4), làm ảnh hưởng hiệu suất loại 
bỏ AF. Qua đó cho thấy, nhiệt độ cao đối với hệ xúc 
tác FeZn-ZIFs/PDS không có lợi cả về mặt hiệu quả 

lẫn kinh tế. Chính vì thế, nhiệt độ phòng là mức phù 
hợp trong nghiên cứu này. 

3.3. Khả năng thu hồi và tái sử dụng  
FeZn-ZIFs 

Đối với vật liệu xúc tác dị thể, khả năng thu hồi 
và tái sử dụng mang ý nghĩa vô cùng quan trọng. Do 
đó, khả năng tái sử dụng của FeZn-ZIFs được 
nghiên cứu. Kết quả cho thấy FeZn-ZIFs vẫn duy trì 
hiệu quả loại bỏ AF đến 88,8% sau 3 lần sử dụng 
(Hình 9). 

 
Hình 9. Hiệu suất loại bỏ AF bởi hệ FeZn-

ZIFs/PDS sau các lần sử dụng (khối lượng PDS 
= 0,3 g/L, khối lượng FeZn-ZIFs = 0,2 g/L, [AF] 
= 30 mg/L, thời gian 30 phút, nhiệt độ phòng) 

Vật liệu sau 3 chu kỳ sử dụng được tiến hành 
phân tích PXRD và FT-IR để xác định độ bền cấu 
trúc (Hình 10). 

 
Hình 10. Giản đồ PXRD (a) và phổ FT-IR (b) của FeZn-ZIFs trước và sau khi tái sử dụng

Kết quả cho thấy PXRD của FeZn-ZIFs tái sử 
dụng thể hiện đầy đủ các đỉnh đặc trưng tương tự 
với FeZn-ZIFs ban đầu, chỉ ra rằng vật liệu vẫn duy 
trì được cấu trúc tinh thể với độ kết tinh cao (Hình 

10a). Hơn nữa, trên phổ FT-IR của FeZn-ZIFs sau 3 
lần sử dụng cũng thể hiện hầu hết các khoảng dao 
động đặc trưng so với mẫu ban đầu (Hình 10b). Dao 
động dãn dài của các liên kết trong phối tử 2-MIm 
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(từ 600 đến 1500 cm-1) còn hiện diện rõ ràng trong 
mẫu tái sử dụng. Đặc biệt là sự có mặt của đỉnh hấp 
thu tại vị trí 421,6 cm-1, đại diện cho liên kết kim 
loại–N, chứng tỏ rằng các liên kết cấu thành nên 
mạng lưới tinh thể FeZn-ZIFs vẫn được đảm bảo. 
Qua đó cho thấy vật liệu FeZn-ZIFs chẳng những 
mang khả năng xúc tác hiệu quả mà còn có cấu trúc 
bền vững đối với việc loại bỏ thuốc nhuộm AF trong 
sự hiện diện của PDS. 

4. KẾT LUẬN 

Xúc tác lưỡng kim FeZn-ZIFs đã được tổng hợp 
thành công bằng phương pháp nhiệt dung môi đơn 
giản tại nhiệt độ phòng. Phương pháp PXRD, FT-IR 
xác định FeZn-ZIFs có độ kết tinh cao, cấu trúc tinh 
thể và các nhóm chức đặc trưng tương đồng với 
khung nền ZIF-8. Việc pha tạp sắt vào khung ZIF-8 
được thể hiện rõ ràng thông qua phương pháp EDX 
khi xác định vật liệu chứa đầy đủ các nguyên tố gồm 
C, N, Zn và Fe. Hình thái của FeZn-ZIFs được quan 
sát thông qua kính hiển vi điện tử quét có dạng hình 
khối với bề mặt trơn nhẵn, kích thước hạt trung bình 
khoảng 350 nm. Không những thế, FeZn-ZIFs vẫn 
duy trì được bản chất bền nhiệt của vật liệu ZIFs với 

độ ổn định lên đến 350oC. Rõ ràng rằng, việc pha 
tạp ion sắt vào ZIF-8 chẳng những không làm phá 
vỡ cấu trúc của khung nguyên sơ mà còn góp phần 
làm đa dạng thành phần kim loại có trong vật liệu. 
Thật vậy, FeZn-ZIFs cho thấy hoạt tính xúc tác 
mạnh mẽ đối với thuốc nhuộm AF dựa trên quy trình 
oxy hóa nâng cao. Hệ xúc tác FeZn-ZIFs/PDS có 
khả năng loại bỏ đến 93,3% đối với dung dịch thuốc 
nhuộm AF nồng độ ban đầu 30 mg/L trong thời gian 
30 phút, tại nhiệt độ phòng với sự hiện diện của 0,2 
g/L chất xúc tác và 0,3 g/L chất oxy hóa. Qua đó cho 
thấy tiềm năng xúc tác của FeZn-ZIFs đối với việc 
loại bỏ thuốc nhuộm, đồng thời góp phần mở ra một 
con đường mới trong ứng dụng vật liệu ZIFs để xử 
lý môi trường. 
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