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CHUONG 1. TONG QUAN

1.1. Tinh cip thiét

Ngay nay, vét liéu nano dugc ung dung trong nhiéu linh vuc khac nhau nhu
moi trudng (xtic tic xir Iy 6 nhiém, cam bién cac chat 6 nhiém, hap phu, v.v.),
y té (cam bién sinh hoc, vat liéu khéang khuén, v.v.), nang lugong (pin nang luong
mat troi, xuc tac phan tng tach nudc tao Ho, v.v.), va nong nghiép (diét nam,
khuan gay hai trén cdy trong, sat tring chudng trai, v.v.). Do d6, viéc nghién ciru
téng hop vét liéu nano [udn thu hit sy quan tdm cua nhiéu nha khoa hoc trén thé
gidi cling nhu trong nude. Cac phuong phap tong hop truyén thong nhu khir hoa
hoc hoidc chiéu xa co hiéu qua cao, nhung chi phi cao hodc c6 thé tao ra céc
san phiam phu nguy hiém. Nhimng nim gan déy, st dung dich chiét tir thuc vat
lam tac nhéan khir cho thiy hiéu qua cao, chi phi thap, va than thién méi truong.
Nano bac (silver nanoparticles (AgNPs)) thé hién kha ning khang khuan cao véi
co ché nhu pha v& mang té bao vi khuén, tao ra cac gbc tu do, va trc ché qua trinh
trao d6i chat cua vi khuén. Trong khi d6, graphene oxide (GO) ¢6 cdu tric 16p va
tinh chit hoa hoc doc do, giup ting cudng kha ning phan tan va phan bd cua
AgNPs, dong thoi tang d6 6n dinh caa AgNPs. Su két hop gitta AgNPs va GO
mang lai hiéu qua khang khuan cao hon so véi vat liéu AgNPs va GO riéng &
gitp mé rong pham vi ing dung cia vat li€u trong cac nganh cong nghi¢p nhu
san xuat vai va mang khang khuan.

Bén canh d6, xu hudng hién nay dang quan tim dén cac phuong phap tong hop
vat liéu than thién v6i moi truong. Cac chit khir truyén théng co thé gay ra tac
dong tiéu cuc dén moi trudng hodc tao ra san pham phu khong mong mudn.
Do d6, sir dung cac chat khir glucose hodc dich chiét tir thuc vat (cti nghé) trong

qué trinh tong hop Ag/GO gitp tang tinh an toan cho san pham, c6 thé giam chi



phi san xudt, va it tic dong méi trudng. Diéu nay phu hop véi xu hudng phat trién
bén viing trong nghién ciru va san xuat vat li¢u.
Phat trién Ag/GO khéng chi dap (mg nhu cu thuc tidn vé vt lidu khang khuan
trong cic nganh cong nghiép ma con mang lai nhiing loi ich kinh té va xa hoi.
Ché tao cac loai vai khang khuén tir vat lidu nay c6 thé gitip ngan ngira nhiém
khudn trong méi trudng y t&. Mang c6 thém Ag/GO c6 thé bao vé thuc phdm
khoi vi khuan gay hai, kéo dai thoi gian bao quan, va giam lang phi. Nhiing dong
gop nay gitp nang cao chét luong cude sdng, bao vé sirc khoe cong dong, va
hudng téi phat trién bén viing.
Trén co s& d6, luan an duoc thuc hién voi tén dé tai “Nghién ciru téng hop
vit liéu composite bac/graphene oxide rng dung trong khang khuin” nhim
tim ra quy trinh tong hop vat liéu pht hop dé ché tao vai va mang khang khuan
dinh hudng tmg dung trong y té va bao quan thuc pham.
1.2. Muc tiéu nghién ctru

1.2.1. Muc tiéu tong qudt
Téng hop thanh cong vét litu composite bac@graphene oxide (Ag/GO) co
kha nang khang khuan cao dé ché tao vai va mang dinh hudng ing dung trong y té
va bao quan thyuc pham.

1.2.2. Muc tiéu cu thé
> Tim ra diéu kién tong hop, két luan vé dic trung, va kha nang khang khuan cta

Ag/GO tdng hop bang chét khir glucose (GL) va dich chiét ca nghé (CL);
> Két luan vé anh hudng ddng thoi cta cac yéu t6 dén qua trinh tong hop vat liéu
Ag/GO-CL;

» Chon dugc vat liéu phu hop dé ché tao vai va mang khang khun;
> Tim duoc quy trinh ché tao vai Ag/GO/poly(propylene) (Ag/GO/PP) c6 kha

ning khang khuan cao;



> Tim dugc quy trinh ché tao mang Ag/GO/chitosan (Ag/GO/CTS) ¢6

kha nang khang khuan va két luan veé img dung ctia mang trong bao quan chudi.

1.3. N§i dung nghién ctru

Dé thuc hién nim muyc tiéu trén, luan dn dugc tién hanh véi ba ndi dung chinh sau.
Noi dung 1: Khao sat diéu kién tong hop vat liéu, phan tich dic trung, thir nghiém
kha ning, va co ché khang khuan ciia vat liéu Ag/GO bang chat khir GL (Ag/GO-
GL) va CL (Ag/GO-CL);

Noi dung 2: Khao sat diéu kién ché tao, phan tich déc trung, va thir nghiém kha
ning khang khuén cta vai Ag/GO-GL/PP;

Noi dung 3: Khao sat diéu kién ché tao, phan tich dic trung, thir nghiém kha
ning khang khuan, va bao quan chudi cia mang Ag/GO-CL/CTS.

1.4. Y nghia ciia luan 4n

Vé ¥ nghia khoa hoc: Luin an d3 tim ra mtc d6 anh hudng cua cac yéu to nhu
ty 18 cac chat phan tng, nhiét do, va thoi gian dén qua trinh tong hop vt liéu.
Ngoai ra, béng quy hoach thyc nghiém, luan an da thé hién anh hudng déng thoi
cua cac yéu td nhiét do, thoi gian, va ty 1€ tién chat dén dac trung va kha nang
khang khuan cua vat liéu Ag/GO.

Vé y nghia thye tién: Vit liéu Ag/GO téng hop duoc tir nghién ciru cta ludn an
c6 tiém nang (mg dung trong ché tao vai va mang khang khuan. Véi dic tinh
khang khuan cao, vai Ag/GO-GL/PP c6 thé dugc sir dung dé san xuét vai khang
khuin dinh huéng Gmg dung trong san phim y té gitp ngin ngira sy phat trién
ctia vi khuan, giam nguy co nhiém khuan béo vé stc khoe cong dong. Ngoai ra,
mang Ag/GO-CL/CTS c6 kha ning bao quan thuc pham, dic biét 1a trai cay,
bang cach ngin chin vi khuan gy hai, kéo dai thoi gian bao quan va giam lang
phi thuc pham. Day 1a giai phap than thién véi moi trudng va dép tmg nhu cau
bao quan thyc pham sach va an toan. Nghién ciru v6i muyc tiéu phat trién cac san pham

¢6 tinh tng dung, phii hop v&i nhu cau phat trién bén viing cta x3 hoi ngay nay.



1.5. Pong gop cua luin an

Luan an da tim dugc quy trinh tong hop vt liéu composite Ag/GO bang hai chat
khir GLva CL d4 duoc tim ra véi day di thong s6 chi tiét timg cong doan. Anh
hudng cua ty 1& chat khir, nhiét d6, thoi gian phan Gng, va pH duoc khao sat chi
tiét va tim ra dwoc diéu kién phu hop dé tong hop Ag/GO c6 kha ning
khang khuan cao. Quy trinh ché tao va bién tinh vai khang khuan dugc dua ra
trong luan 4n gitp 16p Ag/GO bam tt trén bé mat PP va duy tri hiu qua
khang khuin. Ngoai ra, luan an con dé xuét quy trinh ché tao mang khang khuan
tir chitosan két hop vat liéu composite Ag/GO. Mang ndy c6 kha ning khang khuén
tdt, dd bén co hoc tét va co tinh tuong thich sinh hoc, thich hop dé ung dung
trong bao gbi thie phdm, gitp kéo dai thoi gian bao quan, va dam bao chit lugng
san pham.

1.6. Tinh moi cia ludn an

Luén an da nghién ctru téng hgp va so sanh hai loai vat liéu Ag/GO str dung hai
chat khur 13 glucose va dich chiét cii nghé; va xac dinh duoc chét khir phu hop
cho timg tmg dung thuc té khac nhau. Yéu t6 anh hudng dén qué trinh tong hop
nhu ty 18 chat khir, nhiét d9, va thoi gian phan tng duoc nghién ciru chi tiét nham
xéc dinh diéu kién tong hop phi hop cai thién dic trung va kha ning khang khuan
ctua Ag/GO so voi vt liéu riéng r&€ AgNPs va GO.

Luan an di ung dung vat liéu Ag/GO tong hop duoc dé ché tao vai va mang
khang khuén. Vai Ag/GO-GL/PP véi dic tinh khang khudn cao nén dugc dinh
huéng tng dung trong y t& nhu ché tao khiu trang hay bing gac. Dbi voi mang
Ag/GO-CL/CTS v6i kha nang khang khuén cao nén kéo dai thoi gian bao quan

thue phdm ciing nhu du lugng bac thdp dam bao tinh an toan khi sir dung.



CHUONG 2. THUC NGHIEM
2.1. Tong hop va khao sat diéu kién tong hop, phan tich dic trung, va thir
nghiém kha niing khang khuin cia vat ligu Ag/GO-GL va Ag/GO-CL
2.1.1. Péi véi chdt khir GL

2.1.1.1. Tong hop va khao sat diéu kién tong hop vt liéu Ag/GO-GL
- Téng hop GO
- Tong hop vat liéu Ag/GO-GL
- Khao sat diéu kién tong hop vat liéu Ag/GO-GL

2.1.1.2. Phan tich ddc trung cua vat liéu Ag/GO-GL
Dic trung cua vat liéu dugc phan tich bang cac phuong phap: UV-Vis, XRD,
FTIR, Raman, SEM-EDS, TEM, XPS.

2.1.1.3. Thir nghiém kha néing khdng khudn va nghién civu co ché khang khudn
Kha ning khang khuan cia Ag/GO-GL, AgNPs, va GO dugc khao sat bang hai
phuong phap do mat do quang va dém khuan lac trén dia.
Dua trén céac co ché khang khuan d3 duge dé xuét, hai co ché hinh thanh géc tirdo va
tuwong tac voi té bao vi khuan cua vat liéu Ag/GO duogc thir nghiém. PAu tién, su
thay d6i duong kinh vong khang khuan cua vt liéu khi thém vao miu Ag/GO-
GL nhiing chat bat gbc tw do khac nhau dé chung minh sy hinh thanh géc tu do.
Tuong tic gitta Ag/GO va té bao vi khuin dwoc danh gia qua anh
té bao vi khuan dugc phan tich bang anh SEM.

2.1.2. Péi véi chat khir CL

2.1.2.1. Chudn bj dich chiét tir CL

2.1.2.2. Khao sat diéu kién tong hop AgNPs

2.1.2.3. Khdo sat anh hudng dong thoi ciia cde yéu té dén qud trinh tong hop

Ag/GO-CL
2.1.2.4. Phan tich ddc trung vat liéu



Dic trung cta vat liéu dugce phan tich bang phuong phap twong tu nhu Muc
2.1.1.2. Ngoai ra, AFM duoc sir dung dé phan tich cau trac bé mat vat lidu.
2.1.2.4. Thir nghiém kha ning khang khudn
2.1.3. S0 sdnh diéu kign téng hep, dic trung va khd ning khdng khudn ciia
Ag/GO-CL so véi Ag/GO-GL
2.2. Ché tao, khio sat diéu ki¢n ché tao, phin tich diic trung, va thir nghi¢m
kha niing khang khuin ciia Ag/GO-GL/PP
2.2.1. Ché tao va khdo sdt diéu kién ché tao
- Tién xir Iy bé mit PP
- Ché tao Ag/GO-GL/PP
- Bién bé mat Ag/GO-GL/PP
2.2.2. Thie nghiém kha néng khdng khudn
2.2.3. Phdn tich ddc trung ciia vdi
2.2.4. Ddnh gid dp bén
2.3. Ché tao, khao sat diéu kién ché tao, phan tich dic trung, thir nghiém
kha ning khang khuan, va bio quan chudi ciia mang Ag/GO-CL/CTS
2.3.1. Ché tao va khdo sdt diéu kién ché tao mang
2.3.2. Ddc trung cua mang
2.3.3. Thir nghigm khd néng khdng khudn ciia mang

2.3.4. Thir nghigm bdo qudn chudi



CHUONG 3. KET QUA VA BAN LUAN
3.1. Anh huwéng ciia diéu kién tong hop dén dic trung va kha ning khing
khuin ciia vat liéu Ag/GO-GL va Ag/GO-CL
3.1.1. Vat ligu Ag/GO-GL

3.1.1.1. Anh huwéng diéu kién tong hop dén @ hdp thu, kich thuéc AgNPs,
1y 1é thanh phan nguyén 6 cia vt liéu Ag/GO-GL
Anh huéng cia ty 18 GL:AgNOs, nhiét do, thoi gian, va ty 16 AgNO3z:GO dén quéa
trinh tong hop Ag/GO-GL duoc nghién ctru. Két qua cho thiy, ty 1¢ GL:AgNOs3
la 1:1, nhiét @6 phan trng 60°C, thoi gian phan ing 60 phut, va ty 16 AgNO3;:GO
1a 1:1 1a diéu kién phi hop tim dugc. Nhu trinh bay & Hinh 3.1, két qua EDS cho
thiy Ag/GO-GL-4 va Ag/GO-GL-5 lan luot c6 thanh phan khdi lugng Ag lan
luot 12 50,15 va 49,70% khbi lugng. Qua két qua khao sat, ty 1& khdi lugng
GL:AgNO3:GO phu hop tim dugc la 1:1:1, voi nhiét 6 phan Gng va thoi gian
phan tng 1an luot 12 60°C va 60 phut. Vat liéu tong hop & diéu kién phu hop
tuong tmg 1a Ag/GO-GL-4 duoc chon dé phan tich dic trung.
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Hinh 3.1. Thanh phan khéi lugng ctia cac nguyén to cia vt liéu (a) Ag/GO-
GL-1, (b) Ag/GO-GL-2, (c) Ag/GO-GL-3, (d) Ag/GO-GL-4, va (¢) Ag/GO-
GL-5 lan luot tuong Ung voi ty 1&¢ AQNO3:GO 1a 1:4; 2:4; 3:4; 4:4; va 5:4

3.1.1.2. Bdc trung cua vat lieu GO va AgIGO-GL-4



Nhu trinh bay ¢ Hinh 3.2(a), phd FTIR caa GO & cho thdy c6 sy xuét hién cua
céc nhom chire chira oxy trong ciu tric ciia GO thong qua qua trinh oxy héa Gi.
Phé FTIR ctia Ag/GO-GL-4 c6 sy twong dong v6i GO, tuy nhién cuong d6 dao
dong cac nhom chuc chira oxy giam so voi GO. Nhu trinh bay ¢ Hinh 3.2(b),
dinh nhiu xa ctia GO tai 20 = 10,6° cho thdy GO dugc tong hop thanh cong tir
Gi. Gian d6 XRD ciia Ag/GO-GL-4 xuét hién cic dinh nhidu xa & 20 = 78 4;
65,2; 44,5; va 38,7° twong g v6i mat phang tinh thé (311), (220), (200) va (111)
ctia AgNPs trén cac tim GO. Cac két qua rat phu hop véi dir liéu XRD (JCPDS
s6 04-0783) dbi vé6i kim loai Ag céu tric 14p phuong tim mit. Thém vao do,
AgNPs lién két voi GO 1am ting khoang cach giita cac tim GO, gitp GO tach
16p tdt hon, do d6 cuong do dinh nhiéu xa cua GO gén nhu khong xuét hién &
gian d6 XRD ciia Ag/GO-GL-4.
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Hinh 3.2. (a) Phd FTIR va (b) gian d0 XRD cta Ag/GO-GL-4 va GO
Hinh 3.4(a) cho thay GO c6 dang tim véi nhiéu nép gip xép chdng 1én nhau.
Hinh 3.4(b) cho thiy cac nép gip cua GO giam dang ké khi duoc lién két voi
AgNPs. Dua vao anh TEM c6 thé thiy duoc kich thuéc AgNPs trong khoang
10 — 25 nm va kich thudc hat trung binh 1a 16,66 +3,73 nm nhu duoc trinh bay &
biéu do phan bd kich thude hat Hinh 3.4(d).
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Hinh 3.3. Anh SEM cua (a) GO va (b) Ag/GO; (c) anh TEM;
va (d) phén bd kich thudc AgNPs ciia Ag/GO-4
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Hinh 3.4. Phd XPS ciia (a) C1, (b) Ag 3d va (c) O1 ctua Ag/GO-4
Phd XPS cua vit lidu Ag/GO-GL-4 duoc trinh bay & Hinh 3.4. Phd XPS cua
Ag/GO-GL-4 co dinh dic trung ctia Cls va Ols lan luot & 282 — 289 va 528 — 538



eV, tuong tu nhu cua GO. Hai dinh tai 368,2 va 373,5 eV dac trung cho Ag, va
tuong ung voi Ag 3dsz va Ag 3ds, cho thay co su hién dién ciia Ag® trong cdu
tric cia Ag/GO-GL-4. Ngoai ra dinh tai 369,2 va 374,8 eV déc trung cho nguyén
t6 Ag ton tai & hoa tri (I).
3.1.1.3. Kha ndng va co ché khang khudn ciia AgIGO-GL

Kha ning khang khuan cia Ag/GO-GL & céc ty 1é tién chat AgNOs:GO khac
nhau duoc thir nghiém dbi v6i S. enterica dugce trinh bay & Bang 3.1. Két qua
cho thdy kha ning khang khuan cia vat licu Ag/GO-GL hgp ting lén khi
AgNO3:GO tangva cao hon so vdi GO. Ag/GO-5 va Ag/GO-4 c6 hoat tinh khang
khudn cao nhét trong s6 cac vat lidu dugc tong hop.

Bang 3.1. Kha ning khang khuéan ctia Ag/GO-GL

TT Vit ligu S6 khuin lac
1 Ag/GO-GL-5 3
2 Ag/GO-GL-4 4
3 Ag/GO-GL-3 27
4 Ag/GO-GL-2 30
5 Ag/GO-GL-1 121
6 GO 155
7 Déi ching (-) >300

Chat bat gdc tu do 1am giam nong do cac goc tu do sinh ra trong moi trudng phan
g, tir d6 trc ché qua trinh oxy hoéa té bao vi khuan. Két qua chirng minh vai tro
clia cac gde tu do trong hoat tinh khuan ciia Ag/GO-GL-4. Hinh 3.5 cho thiy tiép
xuc gitra t& bao vi khudn c6 hinh dang giéng que voi Ag/GO-GL-4,
trong d6 kich thudc S. enterica khoang tir 4,3 — 5,5 um. O d6 phong dai cao hon
(hinh bén phai), cho thay céc té bao vi khuan bi bao lay bdi cac hat nho hinh cdu

c6 thé 12 AgNPs, dan dén su bién dang va co rit trong mang té bao.



Hinh 3.5. Anh SEM cua té bao S. enterica khi tiép xtic voi Ag/GO-GL-4
3.1.2. Vit liéu Ag/GO-CL
3.1.2.1. Anh huong cua thoi gian phan img, nhiét do, thé tich AgNOs, va pH

dén ddc trung ciia AgNPs
Qua két qua khao sat cho thdy diéu kién tong hop AgNPs phu hop 1a thoi gian
phan tng 35 phut & 60°C, phan tmg & pH 10 v6i ty 18 thé tich AgNOs/dich chiét
12 0,8. Theo d6, cac yéu t6 thoi gian phan tng, nhiét do, va ty 1& thé tich
AgNO3/dich chiét dugc chon cho nghién ctru anh huong dong thoi cta ba yéu
ndy véi khoang khao sat 1an luot 1a [20; 40], [40; 80], va [0,6; 1,0] theo m6 hinh CCD.
3.1.2.2. Anh hwéng dong thoi cua thoi gian, nhiét dg, va ty 1é AgNO3/dich
chiét dén kich thude hat AgNPs trén cac tam GO
Két qua phén tich phuong sai (ANOVA) tir m hinh. Dir lidu thu dwoc cho thay
mb hinh ¢6 ¥ nghia thdng ké, voi gia tri F tuong ddi cao (69,49) va gia tri p thap
(p < 0,0001). Hé s6 tuong quan (R?) ciia md hinh 1a 0,98 cho thiy ring 98%
thay doi vé kich thuéc AgNPs bi anh huong dang ké bai cac bién doc lap. R?
du doan dugc xac dinh 1a 0,89; trong khi R? diéu chinh 1a 0,97; khang dinh
su phu hop gitta thyc nghiém va dy doan.

Mbi quan hé giita bién doc 1ap va bién phu thude duge trinh bay & Phuong trinh (3.1).



Kich thuéc hat (nm) = 21,33 + 0,9858A —1,99B + 0,468C + 1,77AB
+1,09AC —0,8485BC + 0,763A%+ 1,33B2 + 2,24C?
Anh huéng dong thoi cia diéu kién tong hop dén kich thuéec AgNPs dugc trinh

(3.1)

bay & Hinh 3.6. Theo do, tic dong dong thoi cua ting cip yéu td tao ra bé mit
16m, cho thay xu huéng su giam va ting twong tmg cua kich thudc hat AgNPs.
thoi gian phan mg 1a 33,7 phut, nhiét do 59,2°C va ty 1& AgNOs/dich chiét 1a
0,95 mL/mL, kich thudc hat duoc xac dinh 1a 24,87 nm. O céac diéu kién nay, cac
thi nghiém kiém chimg duoc thuc hién, trong d6 cac théng s6 phan tmg duoc 1am
tron thanh 34 phut, 60°C va ty 16 AgNOs/dich chiét 1 1,0 mL/mL.

Theo két qua thi nghiém, kich thudc AgNPs trén GO dugc xac dinh la 22,89 nm,

véi d6 1éch nho hon 5% so véi két qua tir m6 hinh.
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Hinh 3.6. Anh huong dong thoi ctia (a) nhiét do va thoi gian phan tng, (b) ty 18
AgNO3/dich chiét va thoi gian phan Gmg (c) AgNOg/ty 1& chiét va nhiét do dén
kich thudc hat AgNPs



3.1.2.3. Bdc trung cua Ag/GO-CL
Nhu trinh bay & Hinh 3.7(a), su twong dong vé dao dong trong phd FTIR giita
nhiing vat liéu Ag/GO-CL, GO, va dich chiét CL cho thiy qua trinh tong hop
Ag"* thanh AgNPs khong lam thay d6i cu tric ciia GO va két qua con cho thdy
dich chiét CL tham gia vao qua trinh hinh thanh va 6n dinh AgNPs. Két qua phan
tich gian dd XRD cia Ag/GO-GL (Hinh 3.7(b)) twong ddng vé&i phd chuin
JCPDS s6 89.3722. Cudng do cua dinh (111) ciing cao hon cac dinh khac cho
thiy tinh thé AgNPs dinh hudng phat trién theo mit (111). Ngoai ra, dinh nhiéu
xa GO khong con xuét hién trong gian d6 XRD cua Ag/GO-CL c6 thé giai thich
1a do AgNPs giup cho GO tach 16p tot hon va cuong do cia dinh cia AgNPs cao

hon dang ké so vdi GO.
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Hinh 3.7. (a) Phd FTIR dich chiét CL, GO, va Ag/GO-CL va (b) Gian do
XRD cua GO va Ag/GO-CL
Anh TEM cua Ag/GO-CL dugc trinh bay ¢ Hinh 3.8. Cac hat AgNPS tao thanh
c6 kich thudc trung binh tir 5 — 35 nm. Thém vao d6, anh HR-TEM va nhiéu xa
¢6 lua chon ving ciling da xac dinh dugc nhitng mat tinh thé dic trung cua

AgNPs. Két qua thu duoc phu hop voi két qua tir gian dd XRD.



Hinh 3.8. Anh (a) TEM, (h) HR-TEM, va (c) SEAD cita Ag/GO-CL
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Hinh 3.9. (a) Phd XPS ctia Ag/GO-CL, (b) Cls, (c) Ag3d, va (d) Ols
Hinh 3.10 trinh bay phd XPS cua Ag/GO-CL cé su xuit hiéu cua lién két dic
trung cia Cls, Ag3d, va Ols tuong Gng tai nhitng vi tri 282, 366, va 528 eV.
Ngoai ra, phd XPS ciia Ag3d cho thdy hai dinh ¢ 365,3 va 371,1 eV tuong tng



v6i Ag3dsp va Ag3dsp, tuong ung voi ning lwong lién két cua Ag hoa trj 0.
Pho XPS phan gidi cao cua Ols dic trung cho lién két C=0 va C-O.

Nhu trinh bay ¢ Hinh 3.10, & ndng d6 100 pg /mL Ag/GO-CL c6 hoat tinh khang
khuan cao véi % tc ché lan lugt 1a 90, 88, 82, va 55% lan lugt ddi véi
E. coli, P. aeruginosa, S. aureus, va L. fermentum) va cao hon dang ké so véi

AgNPs, két qua cho thay vai trd quan trong ctia GO trong cai thién hoat tinh

khang khuan cua AgNPs.
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Hinh 3.10. Kha ning khang khuan cua (a) Ag/GO-CL va (b) AgNPs
Két qua so sanh cho thay hai loai Ag/GO déu c6 kha ning khang khuan tét, hiéu
qua khang khuan cua Ag/GO dbi voi mdi loai vi khuan 1a khac nhau.
Vit liéu Ag/GO-GL phu hop cho viéc phu 1én vai. GL 1a mdt loai duong don
gian, khi tham gia vao qua trinh téng hop Ag/GO, cac san pham phu dé& loai bo,
san pham khong chira nhiéu tap chat 1a san phim ctia qua trinh khir. Nho do,
Ag/GO c6 kha nang bam dinh t6t 1én s¢i vai, tao nén 16p phi bén. Kich thudc hat
AgNPs ciia Ag/GO-GL nho hon so véi Ag/GO-CL, gitp phan bd déu trén bé mit
vai, tao ra 16p phu khong chi bén hon vé mit co hoc. Nguoc lai, Ag/GO-CL phu
hop hon cho viée ché tao mang bao quan thuc phim. Trong dich chiét chiét tur
CL ¢6 curcumin, khong chi dong vai tro 1am chét khir trong qué trinh tong hop

Ag/GO ma con 1a chit én dinh, giup cac hat nano phan tan t6t hon trong hé



polymer khi ché tao mang, hd trg su phan bd dong déu cua Ag/GO-CL.
Hon nira, curcumin ¢6 hoat tinh chéng oxy hoa manh, giup bao vé polymer khoi
su tin cong clia cac gbe tu do, tir 46 kéo dai tudi tho clia mang.
Trong luin 4n nay, Ag/GO-GL va Ag/GO-CL lan luot dugc sir dung trong ché
tao vai va mang khang khudn. Trong d6, loai vai dugc st dung dé nghién ciru 1a
poly(propylene) va chitosan dugc sit dung lam polymer trong ché tao mang
khang khuan.
3.2. Anh huwéng ciia diéu kién ché tao va bién tinh bé mit dén kha ning
khang khuin, dic trung, va d bén 16p phi Ag/GO-GL ciia vai Ag/GO-
GL/PP

3.2.1. Diéu ki¢n ché tgo va bién tinh bé mdt
Phuong phép tién xir Iy vai PP bang HNOs/IPA giup ting kha nang lién két cia
Ag/GO-GL-4, trong d6 HNOs ¢6 hiéu qua oxy hoa tét hon H.SOa. S6 lan
phii nhing va nong d6 Ag/GO-GL-4 anh huong dén kha nang khang khuan. Anh
FE-SEM cho thiy 16p Ag/GO-GL-4 phu déu trén soi PP. Bién tinh bé mat bang
khtr GO hoac phu stearic acid giup tang tinh ky nudc nhung anh hudéng khac
nhau dén tinh khéang khuan. Két qua cho thiy phuong phap tién xtr ly HNOs/IPA
va phii nhiing 4 14n tao ra vai Ag/GO-GL-4/PP c6 hiéu qua khang khuan cao nhat.
Bién tinh bé mit anh hudng dén goc tiép xtic v6i nudc va kha niang khang khuan
ctia Ag/GO-GL-4/PP/HNO;-IPA. Tién xir Iy bang HNOs/IPA lam giam tinh ky
nude cua PP, trong khi bién tinh bang khir GO thanh rGO hoic phu stearic acid
(SA) giup ting d6 ky nude. Mau Ag@rGO-GL-4/PP/HNO;-IPA c¢6 goc tiép xuc
cao hon nhung kha ning khang khuan giam nhe do mét nhom chirc chira oxygen,
lam giam tuong tac v6i vi khudn. Nguoc lai, Ag/GO-GL-4-SA/PP/ HNOs-IPA
giit nguyén hiéu qua khang khuén nho SA ¢6 tinh trc ché vi khuan, du d6 ky nudc

tang.



3.2.2. Pic trung ciia vii AQ/GO-GL-4/PP trudc va sau bién tinh bé mt ky nuoc
Céu tric dang tAim mong cua Ag/GO-GL-4 va Ag@rGO-GL-4 dugc trinh bay
lan luot & Hinh 3.11(a) va (b). Vat liéu AgNPs trén co s¢ GO hoic rGO lién két
va bao boc soi ciia PP. B& mit ciia Ag/GO-GL-4/PP/HNOs-IPA thé hon nhiéu so
v6i Ag@rGO-GL-4/PP/HNOs-IPA c6 thé 1a do mit di mot phan GO trong qué
trinh khir GO thanh rGO & nhiét d6 cao [139]. Anh SEM ciia Ag/GO-GL-4-
SA/PP/HNO;-IPA (Hinh 3.11(c)) cho thiy cAu triic dang vay cia Ag/GO-GL-4. Két
qua ching minh qua trinh bién tinh bang SA khong lam thay doi twong tac giira
Ag/GO-GL-4 va sgi PP/HNOs-IPA.

® -

Hinh 3.11. Anh SEM ciia (a) Ag/GO-GL-4/PP/HNO:3-IP,

(b) Ag@rGO-GL-4/PP/HNO:-IP, va (c) Ag/GO-GL-4-SA/PP/HNO:-IP
Pho FTIR cho thiy khong c6 dinh dic trung ciia GO hodc rGO, ching t6 sy lién
két tdt gitta Ag/GO-GL-4 hodc Ag@rGO-GL-4 voi PP/HNOs-IPA. Mot dinh méi




xuét hién tai 1717 cm™ do lién két C=0 trong SA, khrflng dinh sy tuong tac giira
céc thanh phan. Phan tich XRD cho thay qua trinh xir Iy va pht nhung khong 1am
thay d6i do két tinh ciia vai PP, di cuong d6 nhidu xa giam khi két hop véi
Ag/GO-GL-4 va Ag@rGO-GL-4.
Dic biét, miu Ag/GO-GL-4-SA/PP/HNOs-IPA ¢ cudng do dinh thap nhit, cho
thiy su lap day khong dong déu cua GO lam giam do két tinh cia PP.
Tuy nhién, tin hiéu tr PP van chiém uu thé, che khuat dinh dic trung cia GO,
rGO va AgNPs.

3.2.3. Dj bén ciia I6p phii AgIGO-GL-4 trén bé mdt vii
Phan tich thanh phan nguyén t5 cho thdy Ag/GO-GL-4/PP/HNO;-IPA mat
khoang 40% Ag sau bon chu ky giit, trong khi Ag@rGO-GL-4/PP/HNOs-IPA
chi giam 2,26%, nho tinh ky nudc cao hon ciia rGO gitp 16p phii khang khuan
bén hon. Kha niang khang khudn ciia cac mau sau git giam nhung van hiéu qua,
dic biét 1a Ag@rGO-GL-4/PP/HNOs-IPA do it bi rira tréi. Ag/GO-GL-SA/PP/
HNO:s-IPA giam nhe nhung 6n dinh nhd 16p SA béo vé.
3.3. Anh hudng diéu kién ché tao dén dic trung, kha niing khang khuan, va
bao quan chudi cia mang Ag/GO-CL/CTS

3.3.1. Piéu ki¢n ché tao va dic trung
Mang Ag/GO-CL/CTS c6 su cai thién ddng ké vé co 1y tinh khi b sung Ag/GO-
CL. Do day tang tir 0,027 mm 1én 0,047 mm, md-dun dan hoéi cao nhét dat 27,03
MPa (mang Ag/GO-CL/CTS-0.350-3). B¢ trwong né ting, nhung tinh thim hoi
nude giam theo thoi gian. D6 4m giam tir 30,9% (CTS thuin tiy) xudng 22,2%,
goc tiép xlc nudc giam con 77,2°, cho thidy kha ning uwa nudc
cai thién. Tinh quang hoc thay d6i v6i d6 mo ting 1én 46,37, d6 trong sudt giam.
Phd FTIR, XRD xéc nhan su két hop thanh coéng cua Ag/GO-CL véi chitosan.
Phan tich TGA cho thiy mang 6n dinh nhiét hon, giir lai 4,8% khdi luong &



700°C. Anh FE-SEM cho thdy AgNPs phan bd déu trén bé mit mang nhu trinh
bay ¢ Hinh 3.12.
3.3.2. Kha niing khang khuén ciia mang

Mang Ag/GO-CL/CTS-0.350 véi ham lugng Ag/GO-CL tr 1 — 4% dugc danh
gia kha nang khang khuan trén E. coli, P. aeruginosa, va S. enterica bang phuong phap
do duong kinh vong khang khudn. Két qua cho thiy mang ¢ hiéu qua tc ché rd
v6i E. coli (22 mm) va P. aeruginosa (17 mm), nhung chi ¢6 (rc ché nhe d6i véi
S. enterica (10 mm). Mic du khong xuat hién vong khang khuan rd rang, S.
enterica van bi han ché phat trién trén bé mat mang. Ham luong Ag/GO-CL ting,
hiéu qua khang khuén ciing tang. Pé kiém chung thém, mau Ag/GO-CL/CTS-
0.350-3 duwoc thir nghiém bing phuong phip dém khuin lac theo
thoi gian tiép xic. Nhu trinh bay & Bang 3. sau 3 — 6 gid, s6 khuan lac giam manh
(dudi 10 CFU), sau 9 — 24 gid, gan nhu khong con khuan lac. Diéu niy ching to

mang c6 hiéu qua khang khuan khuan cao.

Hinh 3.12. Anh FE-SEM ciia (a) CTS, (b) Ag/GO-CL/CTS-0.350-1,
(c) Ag/GO-CL/CTS-0.350-2, (d) Ag/GO-CL/CTS-0.350-3,
(€) Ag/GO-CL/CTS-0.350-4, va (f) Ag/GO-CL/CTS-0.350-3



Bang 3.2. Kha ning khang khuén cia mang & thoi gian khac nhau

S6 khuan lac

TT Thoi gian (gio) -
S. aureus E. coli
1 3 8 -
2 6 2 12
3 9 - -
4 12 1 -
5 24 - .
“-” khong phat hién

3.3.3. Khd nding bdo qudn chuoi
Mang Ag/GO-CL/CTS-0.350-3 duoc thir nghiém bao quan chubi ¢ 30°C trong
10 ngay, danh gia qua su thay d6i mau sic, d6 giam khéi luong, ham luong duong
va ethanol nhu trinh bay ¢ Hinh 3.13. Anh chup trong 10 ngay cho thay vé chudi
chuyén tir xanh sang vang dén niu den. Déi v6i chudi khong boc mang, qué trinh
chin nhanh chi sau 2 ngay, hu hong ning tir ngay 8 va dén ngay 10 xuét hién nim
mbc tra‘ing, chung to phﬁn thit bén trong da hong. Nguoc lai, chudi dugc boc
mang Ag/GO-CL/CTS-0.350-3 chin cham hon, van giit mot s6 mang xanh,
cho thiy kha ning kéo dai thoi gian chin va cai thién chit luong. Du ¢6 mang
nau nhé & cubng, nhung khong anh huéng dang ké dén chat luong bén trong.
Két qua niy c6 thé do Ag/GO-CL/CTS-0.350-3 ting cudng kha ning
khang khuan, han ché vi khuin xam nhap vao vé chudi. V& do giam khéi lugng,
c4 hai miu déu giam dan theo thoi gian, nhung chubi boc mang giit khdi lugng
t6t hon, do han ché su that thoat hoi nudc. Trong ngay 2 — 8, khdi luong chudi
giam nhanh hon do su truyén hoi nuéc manh, thic day qué trinh chin & mau
khong boc mang. Phan tich ham lugng dudng va ethanol cho thdy chudi boc
mang Ag/GO-CL/CTS-0.350-3 chin cham hon va chua budc vao giai doan 1én

men, nho mang han ché trao doi khi va ti€p xuc voi oxygen.



Ham luong bac trong vo chudi boc mang chi 0,0003 mg/kg, thip hon mirc an
toan cuia WHO (0,1 mg/kg), ddm bao an toan khi sir dung.
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Hinh 3.13. (a) Qua chudi dugc bao quan trong diéu kién c6 va khong c6 mang
Ag/GO-CL/CTS-0.350-3 trong thoi gian 10 ngay, (b) % giam khdi lugng va (c)
ham lugng duong (Su) va ethanol (Et) sau 10 ngay (Ag/GO-CL (AGC))



CHUONG 4. KET LUAN

Trong luan an nay, vat liéu composite bac@graphene oxide (Ag/GO) duoc tong
hop thanh cong tir hai tién chat 1a graphene oxide (GO) va silver nitrate (AgNOs)
st dung chat khir hoa hoc glucose (GL) va dich chiét thuyc vét tu
ct nghé (Curcuma longa (CL)); ¢6 ky hiéu tuong ng 1a Ag/GO-GL va Ag/GO-
CL. Vai Ag/GO-GL/PP dugc ché tao bang phuong phap phii nhiing tir vat lidu
Ag/GO-GL va vai poly(propylene) (PP). Bng thoi, mang Ag/GO-CL/CTS duoc
ché tao tir Ag/GO-CL va chitosan (CTS) bang phuong phap duc dung dich. Diéu
kién tong hop, dic trung, va kha nang khang khuan ciia Ag/GO-GL, Ag/GO-CL,
vai Ag/GO-GL/PP, va mang Ag/GO-CL/CTS duogc phén tich. Két luan chi tiét
duoc trinh bay nhu sau.

Vit lieu Ag/GO-GL: Diéu kién tong hop nhu ty 16 GL:AgNOs, nhiét do
phan ng, thoi gian phan ung, va AgNOs:GO déu anh huong dang ké dén
qua trinh hinh thanh cac hat nano bac trén cac tim GO. Ty Ié khdi lugng
GL:AgNOz:GO phu hop la 1:1:1,nhiét d6 phan ttng 60°C trong thoi gian 60 phit
1a diéu kién tong hop phu hop twong ng vai vat lieu Ag/GO-GL-4. Két qua phan
tich nhidu xa tia X cua Ag/GO-GL-4 cho thiy cau trac 1ap phuong tim mat, dac
trung cta nano bac (silver nanoparticles (AgNPs)) duoc hinh thanh trén cac tim
GO. Phd quang dién tir tia X cho thdy Ag/GO-GL-4 c¢6 cac nhom chirc chia
oxygen dic trung ciia GO va Ag ton tai & hoa tri khong dic trung cua
céu traic AgNPs. Két qua phan tich kinh hién vi dién tir truyén qua cho thay
AgNPs gitp giam d6 day cta cac tim GO va phan bd dong déu trén cac tam GO
véi kich thuéce trung binh 16,66 + 3,73 nm. Vit liéu Ag/GO-GL-4 ¢6 kha nang
khang cao d6i véi ca vi khuan Gram 4m (P. aegurinosa va S. enterica) va Gram
dwong (S. aureus). Nong do trc ché 50% sy phat trién vi khuan caa Ag/GO-GL-4 dbi
Vv6i P. aeruginosa, S. enterica, va S. aureus lan luot 14 0,9; 14,5; va 6,8 pg/mL.
Phan tich co ché khang khuan cho thiy Ag/GO-GL-4 c6 kha niang khang khuan



nho hinh thanh cac gbc tu do va giai phong ion Ag*. Ngoai ra, Ag/GO-GL-4 ¢
thé tiép xuc truc tiép lam bién dang mang té bao vi khuan gép phan vao qua trinh
khang khuan.

Vit ligu Ag/GO-CL: Piéu kién tong hop nhu nhiét do phan ung, thoi gian
phan ng, thé tich AgNOs, va pH déu c¢6 anh hudng dén qua trinh hinh thanh
AgNPs. Biéu kién hop 1a 1 mL dich chiét, 800 uL dung dich AgNOs, va nhiét o
phan ung 60°C trong thoi gian 35 phiit & méi truong pH 10. Anh huong dong
thoi cua ba yéu t6 thoi gian, nhiét do, va ty 1& AgNOs/dich chiét duoc khao sat
bang mé hinh quy hoach thuc nghiém theo phuwong phap bé mat dép tmg va cac
thi nghiém duoc thiét ké theo mé hinh CCD. Piéu kién phu hop dé tong hop
vat lidu Ag/GO-CL tim duoc 1a thdi gian phan tng 35 phut & nhiét d6 60°C va ty
Ié AgNOs/dich chiét 1a 0,65 twong tng vai vat liéu Ag/GO-CL thu duoc ¢ kich
thudc hat AgNPs trung binh 22,89 nm. Két qua quy hoach thuc nghiém da cho
thdy su tuong tac va anh huong dong thoi cua ba yéu té tong hop nay dén kich
thudc hat AgNPs hinh thanh trén cac tim GO. Két qua phan tich nhidu xa tia X
ciia Ag/GO-CL cho thy ciu trac 1ap phuong tdm mit, dic trung cta nano bac
(AgNPs) dugc hinh thanh trén cac tim GO. Phd quang dién tir tia X cho thay
Ag/GO-GL ¢6 cac nhém chirc chira oxygen dic trung ciia GO va Ag ton tai ¢
hoa tri 0 dic trung cua cdu trac AgNPs. Két qua phén tich kinh hién vi dién tir
truyén qua cho thay AgNPs gitp giam d¢ day cta cac tim GO va phan b
ddng déu trén cac tim GO vdi kich thude trung binh 10 — 25 nm. Vat liéu Ag/GO-
GL c6 kha ning khang cao ddi vai ca vi khuin Gram am va Gram duong. % (ic
ché vi khuan S. aureus, E. coli, va P. aeruginosa lan luot 1a 82, 90, va 88% &
nong do Ag/GO-CL 100 pg/L.

Vai khang khuin Ag/GO-GL/PP: Puoc ché tao tir vat liéu Ag/GO-GL va
poly(propylene) (Ag/GO-GL/PP). Tién xu 1y poly(propylene) (PP) biang HNO;
v6i dung méi isopropanol 1a phii hop dé cai thién do bam dinh cua Ag/GO-GL



1én bé mat PP. Thém vao do, sb 1an nhung va ndng do Ag/GO-GL thich hop tim
dugc lan luot 12 4 va 2 g/L. Két qua phan tich gian dd nhidu xa tia X va
phd hdng ngoai chuyén hoa Fourier cho thay qua trinh tién xir 1y va pht nhing
khong 1am anh huéng dén cau trac ciia PP. Anh SEM cho thay Ag/GO-GL dugc
pht dong déu trén céc soi PP. Vai Ag/GO-GL/PP c6 kha ning khang khuan cao
d6i vai ca hai loai vi khuan Gram 4m va Gram duong. Hai phuong phap bién tinh
khir GO bang vitamin C va phu stearic acid déu co thé tao ra bé mit ky nudc
Ag/GO-GL/PP ma khong lam thay doi dang ké dic trung va kha niang khéng
khuan cua Ag/GO-GL/PP, ddng thoi gitp ting do bén cua lop phi Ag/GO-GL.
Mang khang khuan Ag/GO-CL/CTS: Pugc tong hop tir vat lieu Ag/GO-CL két
hop véi chitosan. Két qua phan tich cho thdy dé day mang va % khdi luong
Ag/GO-CL anh huong dang ké dén dic trung ciia mang ctia mang. Mang Ag/GO-
CL/CTS-0.350-3 dugc ché tao trong diéu Kién phii hop 0,350 mL/cm? va 3% khi
luong Ag/GO-CL. Mang nay c6 kha nang khang khuan ddi véi ca vi khuan Gram
am va Gram duong va c6 lam ting thoi gian bao quan chudi.
Qua chudi phit mang Ag/GO-CL/CTS-0.350-3 cho thay téc do chin cham hon,
do cimg cao hon, ham lugng dudng va ethanol téng thap hon, va khong c6 diu hiéu
bi mdc sau 10 ngay bao quan. Ngoai ra, ham lugng bac thip dugc giai phong vao
bén trong vo chudi, theo tidu chuan caia WHO cho thiy mirc d an toan ctia mang
khi sir dung bao quan trai cay. Két qua nghién ctru cho thiy tiém ning @ng dung
ciia Ag/GO-CL trong ché tao mang bao quan thuc pham & Viét Nam.

Két qua luan an cho thiy hai chat khir GL va CL déu c6 hiéu qua cao trong tong
hop vat vt liéu Ag/GO. Kich thudc AgNPs thu duge c6 kich thude dong déu.
Ag/GO tdng hop bang GL va CL déu c6 hiéu qua cao trong tmg dung khang khuan.
Su két hop gitra Ag/GO-GL va Ag/GO-CL tuong tng véi PP va CTS tao ra vai
va mang khang khuén c6 tiém ning dinh huéng tng dung trong cac linh vuc y té

va bao quan thyc pham.
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