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Cim bién dign hda voi dign cye lam vige bién tinh bang hat nano siéu thudn tir Fe, 0,
i phit hitn dir hrong chloramphenicol trong mau sia
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Tom tat:
Ton du khéng sinh trong thye phim, dic biét trong cic sin pham nong nghiép va thiiy san, dang tré' thanh mgt vin dé nghiém trong cin dua ra giai
phap hiru hiéu tai Viét Nam. Nguyén nhan ciia hién twong nay 13 viéc lam dung khéng sinh trong chiin nudi, khong chi gay ra cac hé luy dén sirc khoe
cong df)ng ma con dnh hlro’ng tiéu cure dén uy tin va gid tri thwong mai clia cdc sin ph;lm xuét khau, Trong bdi canh d6, cam bién dién héa 12 mgt gidi
phap tiém nang nho cac vu diém vuot troi ve do nhay, chi phi thap, thao tac don gian va kha ning sir dung linh hoat tai hién trlr(rng Trong nghién ciru
nay, chung toi sir dung hat nano Fe O, ¢6 tinh chit siéu thuén tir, do truyen din di¢n tir cao, dgc tinh thap, twong thich sinh hoc tot, c6 kha nang hap
phu cic cht hiru co nhu thude khang smh dé bién tinh dién cwc lam vi€e ciia cac cam bién dién hoa thwong mai C110 (Metrohm, Thuy, S§) nhim nang
cao tin hi¢u dién héa va céi thién do nhay ciia cim bién. Két qud nghién ciru cho thay, cim bién dién héa phat hién nong d9 khang sinh chloramphenicol
(CAP) trong dung dich dém phosphat (phosphate buffer solution - PBS) c6 giéi han phat hién thép LOD=0,06 uM, dg 1éch chuin RSD<5%, dg thu hoi
94,77%. Cim bién di dwoc sir dung dé xéc dinh nhanh dur lwgng chit khéng sinh CAP trong mau sira tai ndng do Cep=1 M, 6 g thu hoi dat 95-109%
va dg léch chuin 2,14%. Cac két qua kha quan nay la tién dé cho viéc phat trién cam bién dién hoa - k¥ thuat phan tich khong danh du, hién truwong
di dong, ting dung trong vi¢c kiém soat an toan thwe pham va bao v¢ sirc khoe ngwoi tiéu ding Viét Nam,

Tir khéa: bién tinh dién e, cim bién di¢n hoa, chit khang sinh chloramphenicol, hat nano siéu thuin tir Fe,0,.
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Abstract:

Antibiotic residues in food, particularly in agricultural and aquaculture products, have become a serious issue requiring effective solutions
in Vietnam. This problem is largely attributed to the excessive use of antibiotics in livestock farming, which not only poses risks to public
health but also negatively affects the reputation and commercial value of exported products. In this context, electrochemical sensors have
been recognised as a potential technological solution due to their advantages, including simple fabrication, low analytical cost, quick response,
and high sensitivity and selectivity. In this study, Fe,O, superparamagnetic nanoparticles, characterised by high electron conductivity, low
toxicity, good biocompatibility, and strong adsorption capacity for organic compounds such as antibiotics, were used to modify the working
electrode of commercial C110 electrochemical sensors (Metrohm, Switzerland) in order to enhance the electrochemical signal and improve
sensor sensitivity. The results showed that the electrochemical sensor detected chloramphenicol (CAP) in phosphate buffer solution (PBS)
with a low limit of detection (LOD) of 0.06 pM, a relative standard deviation (RSD) of below 5%, and a recovery rate of 94.77%. The sensor
was applied for the rapid determination of CAP residues in milk samples at a concentration of 1 pM, achieving recovery rates of 95-109%
and a relative standard deviation of 2.14%. These promising findings serve as a foundation for further research to develop label-free, portable
electrochemical sensors for on-site analysis, contributing to food safety monitoring and the protection of consumer health in Vietnam.
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1. Dt van de

Khang sinh chloramphenicol (CAP- C, H ,CLN.O,) 1a
mot loai khang sinh pho rong, thuong dugc st dung trong
chian nudi va nudi trong thuy san & Viét Nam voi muc dich
tri bénh, phong bénh hi¢u qua va kich thich ting trudng.
Céc co quan quan ly va giam sat chét lugng thyc phdm da
dua ra cac hudng dan vé viée sir dung CAP an toan va gioi
han dinh lugong cho thuc phé"im. Tuy nhién, viéc st dung
thudc dung cach, khong nim rd cac thanh phan va tac dung
ctia thude, thiéu kiém soat va vuot muc cho phép cuia chat
khang sinh CAP vi thiéu hiéu biét, loi nhuan kinh té va
khong duoc giam sat vé chuyén mon di dua ra nhimg mbi
lo ngai vé an toan thyc phdm va strc khoe nguoi tiéu dung
[1, 2]. Cac nghién ctru cho thiy, thudc khang sinh néu duoc
tich lily trong co thé con nguoi thong qua chudi thirc an, c6
thé gay anh hudng tiéu cuc dén sirc khoe con ngudi ngay ca
& ndng do thap, chang han nhu mét thinh giac, doc tinh ddi
véi cac co quan (gan, than) va vé lau dai gdy ra cac bénh
mén tinh gdy suy tiy xwong, hoi chimg tré xam, thiéu mau
bét san, gy quai thai... [2-6].

Trén thuc té, viéc phan tich va xac dinh du lugng chat
khang sinh trudc day thuong duoc thuc hién qua mot )
phuong phap nhu sic ky 16p mong, sic ky khi két hop véi
khéi phd, sic ky khi két hop voi bit dién i, sic ky 1ong hiéu
nang cao, dién di mao quan, do ion hoa, xét nghiém chat
hép thu mién dich lién két voi enzyme, cam bién sinh hoc
quang hoc... [7-10]. Cac phuong phap nay da dugc nghién
ctru thanh cong dé phat hién chat ton du trong thuc pham
mot cach chinh xac. Tuy nhién, ching vin con ton tai mot s6
nhuogc diém nhu: qua trinh xt Iy mau phrc tap, yéu cu cac
nhan vién k¥ thuat dugc dao tao ky thudt van hanh chuyén
sau dé phan tich mau va gia thanh cao.

Bai toan ddt ra phai tim mét giai phap cong nghé¢ méi
dé co thé xac dinh chat khang sinh mot cach nhanh chong,
chinh xac, hiéu qua véi chi phi hop 1y. Cam bién dién hoa
da dwoc ching minh 1 mot giai phap cong nghé ¢ nhidu
uu diém hon so voi cac phuong phap phén tich khac: do
dap tmg nhanh, d6 nhay cao, kha ning phan tich tai chd,
giéi han phat hién thip, c6 thé tich hop véi hé thong IoT
(Internet of Things) va Al (Artificial intelligence) [11-14].

Cung véi su phat trién cua cong ngh¢ nano hién dai,
viéc dua cac vat li¢u nano chic nang bién tinh trén bé mat
dién cuc 1am viéc cta cam bién dién hoa nhim nang cao tin
hiéu va do nhay ctua cam bién dién hoa dang nhan dugc sy
quan tam 16n tir cac nha khoa hoc va cac nha cong nghé trén
thé gidi. Vit licu bién tinh dién cuc c6 thé 1a cac polymer
[15], kim loai quy [16, 17], oxit kim loai [18, 19], éng nano
cacbon va céac vat liéu nano khac... [20, 21]. Qua trinh bién
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tinh dién cuc lam thay ddi giao dién gilra dién cuc lam viéc
va mdi trudng xung quanh, nhim ting kha ning phat hién
va truyén tai tin hiéu tir méi truong dén dién cuc. Khi bién
tinh dién cuc, mdt 16p vat liéu dugc phu Ién bé mat cta dién
cuc lam viéc lam thay ddi tinh chit hoa hoc va vt 1y cta
n6. Viée nay c6 thé lam thay doi dién tich, tinh chat bé mat
hodc tao ra cac phan ung héa hoc phu hop vdi moi truong
can do. Vi viée bién tinh dién cuc, cam bién dién hoa c6
thé dap tmg t6t hon voi yéu cau cia ing dung cu thé. Cac
thanh twu va két qua nghién ctru kha quan cia linh vuc cam
bién dién hoa ing dung phat hién ton du chit khang sinh ¢
¥ nghia khoa hoc va thuc tién rat 16n trong viéc kiém soat an
toan thuc phr?im, bao v¢€ stic khoé nguoi tiéu dung Viét Nam.

’ Trong cac vat li€u nano, hat nano oxit st tir FeQO4 C(:)
cau truc 1ap phuong thu¢c nhém doi xing Fd-3m, hang so
mang a=8,34 A ngay cang dugc chu ¥ do c6 tir do 16m, tinh
chat truyén dan dién tir cao, tinh tuong thich sinh hoc tdt,
thich hop lam vat liéu bién tinh dién cuc 1am viée cta cam
bién dién hoa, tang cuong tin hiéu va do nhay phat hién
khang sinh [22-26]. Vi uu diém nay, hat nano siéu thuan tir
Fe,0,duogc lya chon dé bién tinh dién cuc tran cacbon nham
tang bé mat di¢n tich hoat dong, tin hi¢u va hi€u suat dién
hoa ctia cam bién. Cam bién dién hoa bién tinh bang cac
hat nano si€u thuén tir Fe,O, duoc ching toi ché tao béng
phuong phap thuy nhiét, dya trén céc co s& nghién ctru cac
hat vat liéu bién tinh. Cac cam bién dién hoa c6 wu diém
chi phi thip, c6 téc dd phan hdi nhanh va c6 thé phan tich
v6i cac mau thye phim, méi truong, duge pham ma khong
can xtr Iy mau phie tap so véi cac ki thuat xac dinh khang
sinh truyén théng s& dugc sir dung trong nghién ctru nay. Dé
nang cao hiéu qua truyén tin hiéu va do nhay cia cam bién
dién hoa, chung t6i da tién hanh bién tinh bé mat dién cuc
lam viéc bang cac hat nano sat tir Fe,O,. Vi‘éc phu céc hat
nano nay khong chi gitip gia tang di¢n tich bé mdt hoat hoa,
ma con cai thién tinh dan dién va kha ning tuong tic véi cac
phan tir myc tiéu. Cac cam bién sau bién tinh nay dugc st
dung trong viéc phat hién du lugng chloramphenicol (CAP)
& ndng do thp trong cac mau thuc pham & nghién ciru nay.

2. Thuc nghiém

Hat nano siéu tbu;ﬁn tr Fe,O, duge C‘hé tao bang phwong
phap thuy nhiét két hop véi vi song bang hé phan ung vi
song da nang (UWave-2000, SINEO Microwave Chemistry
Technology, Trung Qudc) trong diéu kién ché tao pH=10,
thoi gian ché tao =60 phut, nhiét do T=180°C theo nghién
ctru duge cong bd trude do [27]. Cac tién chit do hing
S,igma—Aldrich cung céap, gom st (I1) clorua’ (FeCl,.6H,0),
sat (I) clorua (FeCl,.4H,0) voi do tinh khiet 99% va Kali
Hydroxide (KOH). Dé tong hop Fe,O,, tron 2 muoi kim loai
Fe?*/Fe’* ¢o ty 1€ s6 mol 1a 1:2. Dung dich KOH nong do
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4 M duge nho giot vao hon hop 2 mudi trén dé diéu chinh
pH. Sau dé, hon hop dung dich duoc cho vao binh Teflon va
tién hanh thuy nhiét vi song véi cong suat 800 W. Két thiic
thoi gian thily nhiét, mau duoc léy dem loc va rtra nhiéu
lan trong nude cat. Két tia thu duge dem sdy trong nhiét
d6 80°C trong thoi gian 6 gid va dem nghién bang cbi ma
nio (Agate Mortar, Biosharp, Tekcovina) trong 2 gi& dé thu
duoc V:Qlt li,éu Fe O, dang bot min Ipétu nau den. Ciu trac
tinh thé, cau trac vi mo va tinh chat tir cia vat liéu duoc
khéo sat bang phép do nhidu xa tia X (XRD, EQUINOX
5000, Thermo Scientific, Phap), kinh hién vi dién tir quét
FESEM (ZEISS Supra 55-VP FEG-SEM, Carl Zeiss, Dtc)
va hé do tir ké mau rung VSM (Lake Shore 7404, Hoa Ky).

Pé bién tinh dién cuc lam viée cua cam bién, hat nano
Fe,O, dugc can theo ty 1€ va phan tan vao trong nude cét
v6i nong do mol 1a 0,1 M; sau d6 dugc nhd 3 pl dung dich
bién tinh 1én bé mit dién cuc lam viée cua cam bién dién
hoa bang micropipette va sy kho & nhiét do 55°C trong
thoi gian 2 gio. Cac tinh chat ctia cam bién dién hoa dugc
khao sat bang hé do dién hoa pStat 400 (Metrohm, Thuy
Sy) thong qua cac phép do dién hoa: quét thé vong tudn
hoan (CV: Cyclic voltammetry), phd tong tro dién hoa (EIS:
Electrochemical impedance spectroscopy) va quét thé xung
vi phan (DPV: Differential pulse voltammetry). Nghién
ctru duge thuc hién trén cac cam bién thuong mai phé bién
trén thi truong véi ky hiéu twong tmg 1a cam bién carbon
110 (SPE C,,, Metrohm, Thuy Sy), cam bién vang C223AT
(SPE Au,,, Metrohm, Thuy Sy) va cam bién carbon (C
Biodevice Technology, Nhat Ban) (bang 1).

P

Bang 1. Cac théng sé cua cac cam bién carbon 110, vang C223AT
va carbon.

Dién
L Vit liéu Kich thuéc Pién cwclam  DPién cwe  cue
TT  Cam bién NI .k P T .
nén cam bién (cm’)  viée doi tham
chiéu
A2 Carbon
1 Carbon 110 Gom sir 3,4x1,0x0,05 Carbon  Bac
d=4 mm
) VingCOBAT Géms  34x10:005 '8 Ving  Bac
d=1,6 mm
) Carbon . Ag
3 Carbon Mica 1,25x0,4x0,025 d=1.8 mm Vang AgCl

Phép do CV xac dinh tinh chét cua dién cuc SPE C, va
dign cyc bien tinh Fe,0,/SPE C,; duoc thyc hi¢n trong hon
hop dung dich K3/K4 (K [Fe(CN) /K [Fe(CN),]) 5 mM va
KC10,1 M (pH=7). Phép do EIS do trong dai tan so6 0,01-50
Hz. Dé khao sat 6 nhay ciia cam bién dién hoa, thuc hién
do DPV tai cac nong do CAP trong khoang 2,5-100 pM
trong dung dich PBS 0,1 M; pH=7. Dung dich PBS la hén
hop dung dich bao gdm 2 mudi NaH_PO, va Na, HPO, pha
trong nudc cat voi ty 1é dung dich 1a 3,9:6,1. Cac thong sd
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quét bao gdm: cira s6 dién thé -0,65-0,4 V; bién do ting thé
50 mV, gia s6 dién thé 10 mV va dé rong xung 0,25 gidy.
Céc thong s6 dong hoc lién quan dugc tinh toan nhu sau:

Giatri diéntich bé mathoat dong (EASA-electrochemical
active surface area) dugc xac dinh thong qua phuong trinh
Randles-Sevcik [28]:

3 1 1
I, = 2,68 x10°xn2 X AX D2 X Cy X V2 (1)

trong do: n la s6 electron trao ddi, D 1a hé sb khuéch tan,
C,la nong do mol dung dich K3/K4 (5 mM), v 1a toc do
quét thé (Vxs™), 1 1a dong dién dinh (uA), A 1a dién tich bé
mat hoat dong (cm?), phwong trinh Randles-Sevcik dugc st
dung dé udc tinh hé sb khuéch tan D, gia tri hé sb khuéch
téln D=6,5x10" cm?xs™! thu dugc tir d6 ddc dd thi giita Ip va
vz [29].

Hé sb chuyén dién tich k° dugc xac dinh theo cong thirc:

RT )

ko= ——
R, ACF?

trong do: hang sb khi 1y tuong R=8,314 JxK-'xmol"!, nhiét
d6 phong T=298 K, hing s Faraday F=96485 Cxmol"!, k°
1a hé s6 chuyén dién tich (cmxs™), R, 1a di¢n tro chuyén
dién tich (Q), A 1a dién tich cua dién cuc lam viéc (cm?), C
1a néng d6 mol dung dich PBS (mM) [30].

D6 léch chuan cua phép do duge tinh theo cong thirc:

N2
o= |2 (%) (3)
n—1

trong do: SD la d6 1éch chuén tin hiéu do; x, 1a gia tri cua
ting phép do trong mau; ¥ 14 gia tri trung binh ctia mau; »
1a s6 phép do trong mau.

LOD xéc dinh dya vao do dbc cua duong chuan a va do
léch chuan tin hiéu do SD duoc tinh theo cong thic [31]:

3,3x 5D

LOD = 4)
Do léch chuan tuong ddi dugc tinh theo cong thuc:

SD
RSD(%) = < X 100 (5)

trong do: SD 1a do 1éch chuén ctia mau, ¥ 1a gia tri trung
binh mau.

Do thu hdi duoc xac dinh b.%mg cach thém méot lugng
chét chudn xac dinh vao mau thir hodc miu trfing, phan tich
céc mau thém chuan do va tinh theo cong thirc sau:

Déi v6i mau thir:

Crve — C,
R(%) = ——"x 100 (6)

c
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Db voi mau tréng:
_Cu (7)
R(%) = = x 100
Ce

trong d6: R% la d¢ thu hoi; C,. la nong do chat phan tich
trong mau thém chuan, d6 thu hoi chung 1a trung binh cia
d6 thu h6i céc lan lam lap lai; C, la nc‘*mg do chat phan tich
trong mau thi; C la nong do them chuén (ly thuyet) C,1
nong d6 chat phan tich trong mau tring thém chuan [32]
Dé xac dinh kha ning phat hién khang sinh CAP trong miu
thuc, quy trinh bt dau béng viéc chuan bi mot lugng mau
sira tuoi, sau do tién hanh loc qua gidy Whatman dé loai bo
cac tap chét va chét béo hitu co. Dung dich sau khi loc dugc
thém vao dung dich PBS c¢6 pH=7, khudy déu dé tao ra mot
hén hop duge goi 1a dung dich A. Sau d6, tiép tuc thém
ting lugng chit khang sinh CAP vao dung dich A dé tao ra
cac dung dich mau thyuc c6 cac n6ng d6 khang sinh tu 0,1,
1, 2,5 va 10 pM, ding dé danh gia hiéu suat phén tich va
kha ning phat hién CAP ciia cam bién dién hoa FO NEH/
SPE trong mau sita. Mau thyc sau d6 duoc phan tich bang
phuong phap do DPV dé xéc dinh tin hi¢u dong dién twong
g v&i ndng d6 chinh xac cia khang sinh CAP.

3. Két gqua va ban luan
3.1. Tinh chét hat nano tiv Fe,0,

Hinh 1A thé hién gian d nhidu xa tia X (XRD) véi
20=20-80° ctia mau ché tao & nhiét d6 T=180°C, pH=10. Ta
thdy xuat hién cac dinh dic trung twong tng véi chi s (hkl)
lan luot 14 (220), (311), (400), (422), (333), (440) tai cac goc
nhiéu xa 20=30,37; 35,51; 43,5; 52,68; 57,15 va 62,58°. Céc
dinh XRD sic nét cho théy, cac hat két tinh tét, thé hién cAu
trac tinh thé dic trung cua Fe,O, (twong ung s6 thé JCPDS:
01-071-6336). Kich thudce hat tinh thé da dugc tinh bang
cong thirc Scherrer d=22,5 nm [27].

(A) (B) (%)

1(dv.ty)

5
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o -60
20 30 40 50 60 70 80
26(%) -10000  -5000 0
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Hinh 1. Gian dé nhiéu xa tia X (A), anh FESEM (B), dworng cong tiv
héa M(H) caa hat nano siéu thuéan tir Fe, O, (C).

Hinh 1B cho thiy, hinh anh céc hat nho dong déu c&
nanomét kich thudce trong khoang 20-25 nm, phu hop voi
cac tinh toan tir phép do XRD. Khao sat tinh cht tir cia
hat Fe,O,, két qua cac gia tri tir 4o bio hoa M =53 emu/g,

tr du M =5,5 emu/g (hinh IC). Céc hat sat tir Fe,O, sau
khi ché tao ¢6 ciu tric tinh thé don pha, kich thuéc hat nho
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déng déu d=20-25 nm, tir 0 cao va cé tinh chit siéu thuan
tr s€ dugce su dung lam vat ligu bién tinh dién cuc lam viée
clia cam bién dién hoa. Nhu véy, viéc sir dung ngudn ning
lwong vi song cong suat cao trong phuong phap thity nhiét
tao ra su gia nhiét cuc bd cho hon hop dung dich, khién cac
phan tir, nguyén tir chuyén dong rit nhanh, din dén cai thién
tbt do két tinh‘, phén tach hat va tao ra cac hat Fe,O, co kich
thudc dong déu. Dac tinh kich thude cd nano lam tang di¢n
tich bé mit riéng, do d6 khi str dung 1am chat bién tinh dién
cuc 1am viéc cua cam bién dién hoa s& 1lam tang dién tich
tiép xuc voi cac chat phan tng. Didu nay gitup cam bién dién
hoa c6 thé phat hién cac chat phan tir mot cach nhay hon va
chinh xac hon.

3.2. Tinh chit ciia cdc di¢n cwe tran SPE thwong mai

Trong nghién cttu nay, cac phép do CV duoc thuc hién
cho h¢ K,[Fe(CN)J/K [Fe(CN),] tai cac t(”)'c do quét thé v
khéac nhau, voi muc dich lya chon cam bién c6 cac thong
s6: dién tich bé mit hoat dong, dién tro chuyén dién tich, tin
hiéu dién héa thich hgp nhat dé bién tinh dién cuc.

Do thi CV cua 3 dién cuc SPE C,, SPE Au,, va SPE C,,
tai toc do quét thé v=50 mVxs! dugc thé hién trén hinh 2.
Két qua cho thay, tai cing mot toc do quét thé v, dinh I coa
dién cuc SPE C, 16n hon so vdi hai dign cuc SPE Au,, va
SPE C,,. Dong thdi, so sanh ket qua tinh EASA tir sy phy
thudc cua cuong do dong dién dinh anot I, va dong dién
dinh catot I, vao v2 clia cac dién cuc lam viéc trén hinh
3 va bang 2 co the thay, do 16n EASA cua cac dién cuc
khao sat dugc sip xép theo thir ty EASA SPE C,=0,067
cm*>EASA SPE Au,,=0,014 cm*>>EASA SPE C,,=0,01 cm®.
Su khac biét vé gia tri EASA cuia cac dién cuc nay co the
anh hudng dén hiéu suét va tinh chat dién héa cua tung dién
cuc trgng cac ung dung cu thé. Pién cuc S?E C,, ¢6 dién
tich bé mat hoat dong lon hon dugc tinh bang cong thuc
(1) thuong cung cép nhiéu diém tiép xac hon, thé hién vai
tro cua viéc bién tinh cac hat nano siéu thun tir Fe,O, 1am
tang cuong tin hi€u, tuwong tic hoa hoc va hi¢u suat cua qua
trinh dién hoa.
120

——SPEC,,
——SPECy

80 spE Au,

40

0

1(1A)

-40

-80

v = 50 mVxs™
-120
04 02 0,0 0,2 0,4 0,6
E (V)

Hinh 2. D6 thi quét thé tuin hoan cua cac dién cwc SPE C , SPE

C,, va SPE Au,,.
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Hinh 3. Sw phu thuéc tuyén tinh ctia cwong dé tin hiéu dong dién | vao v'2 clia cac dién cwe: SPE C, (A), SPE Au,, (B), SPE C , (C).

Pé so sanh d6 16m cua tin hiéu cta 3 cam bién thuong
mai c6 dién tich biéu kién cta dién cuc 1am viéc khac nhau,
thong s6 mat do dong dugc tinh toan va thé hién trén bang 2.
Két qua cho thy, I, , =2426,11 pAlem>J,_ . =1824,82
nA/em®>J . . =1326,11 pA/em?. Diéu nay c6 thé giai thich
la do vang 1a mdt kim loai dan dién t6t (c6 mat do electron
tu do) cao hon carbon. P& minh ching kha ning chuyén
dién tich cua cac dién cuc duoc khao sat, phé téng tré dién
hoa (EIS) duoc coi 1a phwong phap truc tiép, hiéu qua,
nhanh chong dé danh gia kha ning truyén dan dién tir cua
cac dién cuc. Tir bang 2 va hinh 4A cho thay, pho tong tré
cua cac dién cyc trong dung dich chira 5 mM K, [Fe(CN),]
+ K,[Fe(CN),] c6 su khac nhau trong qua trinh chuyén dién
tich xdy ra & moi dién cuc.

Bang 2. Dién tich bé mét hoat dong EASA, mat dé dong J va gia tri
dién tré chuyén dién tich R, cua cac dién cwc.

Gia tri dién tr& chuyén dién tich R la mdt trong nhimg
thong s6 quan trong nhit dé danh gid dong hoc ciia cac
phan tmg chuyén dién tich lién quan dén qua trinh oxy hoa
kht tai bé mat dién cuc. Gia tri nay dugc xac dinh truc tiép
thong qua duong kinh hinh ban nguyét tai dai tan sb cao
cuia duong cong Nyquist. Cac két qua trén hinh 4 cho thiy
gia tri dién tro chuyén dién tich cua SPE C; (R =89,88 Q)
lu6n nho hon so v6i dién cuc SPE Au,, (R =4312,89 Q) va
SPE C,,(R_=115,43 Q). Diéu nay thé hién dién cuc SPE C,,
¢6 phan ung dién hoa, dan dién va chuyén dién tich tot hon
cac dién cuc con lai. Nhu vay, tur cac két qua khao sat cac
tinh chét dién cuc thong qua cac phép do CV, EIS, nhom
nghién ctru da chon lya duoc dién cuc SPE C, dé bién tinh
¢6 dién tich bé mat hoat déng 16n EASA=0,067 cm?, mat do
dong cao J=1824,82 nA/cm?, dién tré chuyén dién tich nho

Pién cuc SPE C,, SPE Au,, SPEC,, R_=89,88 Q.
EASA (cm) 0,067 0,014 0,01 3.3. Tinh chit ciia di¢n cuc bién tinh Fe,0 /SPE C,,
T (uA/em?) 1824.82 242611 1326.11 Hinh 5A thé hién cic duong cong CV ciia cic cam bién
¢6 dién cuc tran SPE C,, chua bién tinh va duge bién tinh
R0 il Lt L Fe,0,/SPE C,, trong dung dich K /K,, pH=7 trong khoang
3000 —Troerprem 0,08
(A) . (B) B Dién tich bé m3t hoat ddng (EASA)
30000 F 2500 242811
B 0,06
‘ _. 2000 o
A o~
& 20000 . E 5
N A“ Aa At E‘; 1500 1326,54 0,04 :’i)
at L) - <
10000f .+ ." 1000 u
A o= ] ::E éu 0,02
A o .
V. s SPE cTP 500
o 2 2
0 20000 40000 6000 0 0,00
Z'(Q) SPE Cy, SPE Au SPE Cp

Hinh 4. Phé téng tré clia cac dién cwe SPE (A), gia tri mat dd dong J va dién tich bé mit hoat dong EASA clia cac dién cwc (B).
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Hinh 5. D6 thi CV cua cac dién cwc SPE C, (A), Fe,0,/SPE C, (B).

120

(A) SPE C,,
80}
401 1,,=194,12*v"2425,15; R? = 0,99

oF

I{nA)

—_—n
pa

-40 | 1,=-333,51"v"2-19,03; R?= 0,99 __,
pc

80

-120
0,08

0,16 0,20 0,24

v‘l.'Z (VXS-1)

0,12 0,28

150
(B) Fe,0,/SPE Cy,
100
50
<
-50
—— 40 mVxs™
-100 —— 50 mVxs"!
—— 60 mVxs!
-150 i i i M
-0,4 -0,2 0,0 0,2 0,4 0,6
E (V)
120
(B) Fe,0,/SPE C,,
80}
40} 1,,=334,10*v"2+15,05; R = 0,99
T
- 1,=-440,17*v"?-11,10; R = 0,99 = |
pa
401 I
pPc
80
-120
0,08 0,12 0,16 0,20 0,24 0,28

v1/2 (sz-1)

Hinh 6. Sw phu thuéc tuyén tinh cta cwéng dé tin hiéu dong dién | theo v'2 clia cac dién cwe SPE C, (A), Fe,0,/SPE C, (B).

quét thé -0,3-0,6 V. Két qua cho thy, dong dién I , I _cuc
dai ting dan theo ting toc d6 quét v thé hién qua phuong
trinh hoi quy tuyén tinh.
(®)
)
Theo phuong trinh trén, gia tri cua cuong do dong dién
dinh Ipa cua dién cyc Fe,O,/SPE C,, da tang 1én 1,92 lan so
voi Ipa cua dién cuc SPE C truge bién tinh. Hinh 6 1a duong
tuyén tinh cia cuong d¢ dong dién I theo can bac hai van tde

Ly (nA) = 194,12 v'/2(Vs™) + 25,15 (R? = 0,99)

Ly (nA) = 344,10 v*/2(Vs™) + 15,05 (R?* = 0,99)

quét thé v cua céc dién cuc SPE C,, va Fe,O,/SPE C,,. Co6
thé théy, Fe,O,/SPE C,, c6 tin hi¢u 16n va rd nét hon so véi
dién cyc tran SPE. Piéu nay co thé duoc giai thich la do khi
bién tinh bé’lng cac hat nano Fe,O, lam tdng mat d0 hat tai
mang dién, cac hat nano c6 ty I¢ dién tich bé mat riéng 1on
nén tang dién tich tiép xuc dién hoa, dan dén tang cuong do
dong dién trong phan tng dién hoa. Dién tich bé mat hoat
dong cua dién cuc duoc bién tinh: Fe,O,/SPE C,, 16n hon
1,76 1an so véi dién cuc chua bien tinh SPE C,; (0,099:0,06
=1,76:1).

(A) (B) (C)
SPECM Fe,0,/SPE C,, 5000 I Wit 36 dong (J) 0,18
3000 ——Ly thuyét Ly thuyét B Dien tich bé mat hoat dong (EASA)
= Thirc nghiém = Thyrc nghigm
o . el .
‘rﬂ‘l - — _/_fg"i_@ o 3514,11
" LoANe—of | o ' ) s
_ 2000} MefEl- z Myl
A
2
N ;
I / 1824,92
1000 7
=\
N
o ...‘v 3
0 M . i) . "
0 1000 2000 3000 0 1000 2000 3000 SPE C,, Fe 0,/SPE Cy,
Z'Q) Z'¢y

Hinh 7. Phd téng tré EIS cua cac dién cwc SPE C, (A), Fe,0 /SPE C, (B), so sanh di¢n tich bé mat hoat déng dién cwc EASA va mat do

dong J cua céac dién cwe SPE C, va Fe,O,/SPE C,, (C).
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Hinh 7A biéu dién phé tré khang cua dién cuc chwa bién
tinh SPE C, va bién tinh Fe,O,/SPE C,,. Di¢n cuc sau khi
bien tinh bang hat nano siéu thuan tir Fe,O, cung cap dién
tich bé mat hoat dong cao hon dan dén kha nang tuong tac
v6i cac chat tot hon. DO nhay va hé s6 chuyén dién tich k°
ciing nhanh hon dién cyc tran, thé hién qua gia tri R, giam
tlr 89,88 xudng 68,00 Q va k° tiang tir 3,54x10° dén 6,5x10°
cmxs™!. Nhu vay, viéc st dung cac vat liéu nano chirc nang
phu hop dé bién tinh dién cuc lam tang dién tich bé mat hoat
dong dién cuc, giam gia tri dién tro chuyén dién tich. biéu
nay co vai tro quan trong trong viéc tang tin hi¢u va do nhay
ctia cam bién, phu hop va dap tng tot véi viée truy vét va
phén tich khang sinh nong do thap.

3.4. Khdo sdt khd néing phdt hién chit khdng sinh CAP
ciia cim bién Fe,0 /SPE C,,

Cam bién sau khi dugc bién tinh va khao sét tinh chat
da dugc sir dung dé danh gia kha nang phét hién khéng sinh
CAP. Trong nghién ctru ndy, phuong phap quét thé xung vi
phan (DPV- Differential pulse voltammetry) da dugc chiing
t6i sir dung dé phan tich khang sinh CAP, véi cac ndng do tir
0 dén 100 pM trong dung dich dém PBS 0,1 M; pH=7. Hinh
8 cho thiy, khi chua c6 khang sinh CAP, khong thay xuét
hién dinh khir I, do d6 khong c6 qua trinh khir nao duoc dién
ra. Khi néng do C_,,=100 uM xuat hién ctia dinh khir v=50
mVxs! cho thay, cac dinh khtr cuc dai tai E_=-0,55V. Dinh
khu tai -0,55 V dugc cho 1a sy khir dién t& khong thuan
nghich cua nhom -NO, cua CAP thanh gbc hydroxylamine
(-NHOH), chimg t6 ¢6 sy twong tac giita chat phan tich va
vat liéu bién tinh dién cuc 1am viéc cua cam bién dién hoa,
cho thay kha nang phat hién chét khang sinh cta dién cuc
Fe,O,/SPE C,, [33].

bé khdo sat d§ nhay cua cam bién 0
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Hinh 8. D4 thi quét thé tuin hoan CV cta cam bién dién héa Fe, 0,/

SPE C,, trong dung dich PBS c6 khang sinh CAP néng do C.rr=0,
100 uM.

(10)

Trong qua trinh phan g dién hoa, cac phan tir cia chat
khang sinh (C H C N O,) s€ tuong tac voi cac hat Fe O,

12712

1 (HA) = 0,16xC(iM) + 2,36 (R*=0,99)

trén bé mat cua dién cuc, cac electron s& chuyén ddi vi tri
gitra cac phan tir va ion trong dung dich. Véi phuong phap
DPV, dién thé dugc thay doi lién tuc trong khoang thoi gian
ngin, cudng dd dong dién dugc ghi nhan va phan ung dién
hoa s& xay ra khi tic dong dién thé du 16n. Két qua tinh toan
cho théy, cam bién dién hoa cd gidi han phat hién LOD=0,06
uM. Véi kha ning tuong thich sinh hoc tét, 6 truyén dan
dién tir cao, cam bién c6 dién cuc 1am viée duge bién tinh
bing Fe 0, c6 do nhay cao, thoi gian dap ing nhanh, c6 kha
nang phan tich phat hién chat khang sinh trong dung dich
PBS tai néng do thap, cho th?iy hiéu suit phan tich CAP ctia
cam bién 1a dang tin cdy va c6 do chinh xéc cao.

20

dién hoa tai cac ndng d6 khac nhau cta (A)
Cpp=2,5-100 pM, phép do DPV trong St
dung dich PBS 0,1 M; pH=7 dugc khao
sat. Hinh 9A cho théy, dong dién cuc

(8)

y=0,16x+2,36 R’=0,99

dai giam khi giam nong d6 CAP. Tai 5:545 I —0um §

nong do C,,,=100 uM, dinh khir xuat ~ T T

hién rat ro nét, sau d6 cuong d6 dinh 20} —10M

khir giam déan va tai nong d6 C_,,=2,5 ——25puM 4

MM xuét hi¢n dinh v6i cuong d6 nho. 25 :fgu“n"M

Khao sat trén toan bd dai nong do 2,5- 065 060 055 050 045 040 % m m = = =

100 uM, dong dién cuc dai catdt phu
thudc myén tinh voi n6ng do CAP duoc
thé hién trén hinh 9B. Phuong trinh hdi
quy tuyén tinh thu dugc tir dién cuc
Fe,O,/SPE C| la:

sinh C

CAP

Cear (B)-
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Ceap (uM)

Hinh 9. Pwéng cong DPV ciia cam bién dién héa Fe,0,/SPE C,, do tai cac néng do khang
=2,5-100 uM trong dung dich PBS 0,1 M; pH=7 v&i toc do quét thé v=6 mVxs!
(A); dworng hoi quy tuyén tinh ctia cworng do tin hiéu dong dién | theo ndng dé khang sinh
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Nham danh gia kha ning truy vét va phan tich khang
sinh ctia cam bién trong miu thuc, chung t6i dd khao sat
tuong tac ion cda vat liéu lam dién cuc vdi cac phan tu chét
hiru co. Cu thé, d6 1a qué trinh khir nhém nitro (-NO,) thanh
hydroxylamine (-NHOH), sau d6 xay ra phan tng oxy hoa
thuén nghich gitta hydroxylamine va oxime (-ON), tao tin
hiéu dong dién dic trung, giup dinh lugng CAP thong qua
phép do do tai 1ap nhu chi ra trén hinh 10.

100uM RSD=2,871%

16}

50uM RSD=3,657%

12 '_‘*:—-‘:‘/‘_\/_.\"‘VMS‘V-

Al (pA)

25uM RSD=4,329%

5 , . 10,

s 1an quét
Hinh 10. D tai lap cia cam bién cam bién dién héa Fe,0,/SPE C,,
sau 20 lan do lién tiép.

Do léch chuan twong ddi RSD trong 20 lan do lién tiép
cua dién cuc Fe, O /SPE C, tai cac néng do khang sinh khac
nhau déu dudi mic cho phép 1a 5%. Do léch chuan vao
khoang 2,87% tai nong do C_,,=100 uM. Nong do C_,,
cang lon s€ tang kha nang dap ing cia cam bién va gidm sai
s6 khi do ludong. Két qua nay ching té 6 chon loc va do on

dinh cua cam bién la rat tot.

Cam bién sau khi khao sat cac tinh chat dién hoa co két
qué tbt, dugc tmg dung phat hién chat khang sinh CAP trong
mau sita bang phuong phap DPV. Mau sita dugc chuan bi
theo quy trinh chudn bi mau thuc phan tich theo tiéu chudn
TCVN 8140-2009. Hinh 11 chi ra két qua do DPV trong
dung dich mAu sita khi thay doi nong d6 C_,,=1-25 uM tai
toc d6 quét v=6 mVxs™'. Tai nong do C.p=1 uM, dinh khur
da théy xuét hién rd, chung té cam bién x4c nhan duoc su
¢6 mat cua chit khang sinh CAP trong dung dich. Khi ting
néng do chat khéang sinh, cac dinh khu xuét hién rd nét hon,
nong do cang cao thi dinh khir cang rd quan sat. Sy dich
dinh cua cudng d6 dong dién xuit hién khi ndng d6 khang
sinh tang 1n c6 thé 1a do cac phan tir trong chat khang sinh

tuong tac manh va nhi€u hon voi cac hat Fe,O, trén bé mat
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dién cyc lam viéc, lam tang kha nang hap phu khang sinh
trén bé mat dién cuc, dan dén su tang tin hiéu dong dién
trong phép do DPV.

-4

St

I(nA)
4

9t

-10 - .
065 -060 055 -0,50 -0.45

E(V)

-0,40

Hinh 11. Phép do DPV cla cam bién dién héa Fe,O,/SPE C, tai
cac néng dé C_,,=1-25 pM trong mau sira tai téc dé quét thé v=6
mVxs-1,

Két qua khao sat phép do DPV tai cac nong do khac nhau
cta khang sinh CAP dugc téng két trén bang 3 cho thay, do
thu hoi dat 94,77-108,44%, chirng minh phuong phéap c6 do
chinh xac cao. Dac biét, tai néng do thép C=1 uM van dat
d6 thu hoi 96,8%, khang dinh kha nang phat hién tot va higu
qua cuda viéc bién tinh dién cuc trong viéc tang cuong tin
hiéu, d6 nhay cta cam bién dién hoa. Lam phép so sanh cac
gi4 tri gioi han phat hién LOD, khoang tuyén tinh LR dugc
liét ké trén bang 4 véi mot sé loai vt liéu khac da cong bd
cho théy, cam bién Fe,O,/SPE C,, c6 cac két qua kha quan
phat hién CAP ¢ nong d6 thap. Pay cling la két qua tién de
kha quan dé nhom nghién ctru tiép tuc t6i wu hoa quy trinh
cong nghé bién tinh dién cuc 1am viéc, tim ra vat liéu phu
hop c6 kha nang tang cuong tin hi¢u, d nhay, do bén cua
cam bién.

Bang 3. Mirc Spike va dd thu héi ciia cam bién dién héa Fe,0,/SPE
C, tai cac nong dd khang sinh CAP trong mau siva.

ﬁif[)““"c Spike ﬁfﬁ) Dj thu hdi (%) RSD (%)
1 0,96 96,8 2,14
5 4,88 108,44 2,66
10 9,57 94,77 3,04
25 248 100,78 1,3
a1



Bang 4. So sanh kha nang phat hién khang sinh CAP ctia cam bién
dién hoa Fe,0,/SPE C,, va mdt s6 cam bién dién hoa c6 dién cwe
lam viéc bing cac vat liéu khac.

Phép  Digncyehifp Cloinan  Donhay Gllth 11:?;1 alicy
st P e tuybntinh  (Axpy PP gy
Do tinh e o wopy o
n oM
I DPV  aFeO/SPE 2550 092 0,11 [34]
2 DPV  FeO/N1GO 1200 0,03 35]
3 DPV  CBNGCE 1200 0,035 36]
MoS,/PANI/
TR 0,1-100 0,069 [37]
Fe,0,-CMC-
S A A K52 3,627 0,066 38]
6  DPV  ZnCoO/SPE 13300 - 0,15 [39]
7 DRV FeO/SPE 25100 - 0,06 Nehién
clru ndy
4. Két luan

Céc hat nano tir Fe,O, duoc ché tao thanh cong bé‘mg
phuong phap thity nhiét vi song véi cac diéu kién cong
nghé: pH=10, nhiét d6 ché tao T=180°C, thoi gian ché tao
t=60 phut. Két qua cho thay, cac hat Fe,O, c6 céu trac tinh
thé don pha, kich thudc hat nho, d@)ng déu d=20-25 nm, co6
tr d§ cao M =53 emu/g. Mau sau khi ché tao dugc st dung
dé bién tinh dién cyc lam viéc SPE C,, ciia cam bién dién
hoa. Khao sat tinh chat ciia cam bién Fe,0,/SPE C,, cho
thdy tin hiéu dugc ting cudng rd nét, co gidi han phat hién
LOD=0,06 uM. Cam bién di duoc sir dung dé phan tich va
truy vét du luong khang sinh CAP trong PBS va trong miu
thuc. V&i mau sita, cam bién c6 thé phat hién duoc khang
=1 UM, d0 thu hoi dat 95-109% véi
d6 léch chuan 2,14%. Day 1a mot két qua kha quan va dang

sinh tai néng do C

tin cfly cua cam bién Fe,O,/SPE C, . Nhu vy, nho tinh chét
si€u thun tir cua cac hat Fe,O,, viée bién tinh dién cuc lam
viéc bang cac hat nay lam ting dang ké dién tich bé mat
hoat dong, cai thién hi¢u suat va do nhay ctia cam bién dién
hoé xéc dinh chét khéang sinh CAP. Bay thuc su dugc chung
minh 12 mot giai phap cong nghé tién tién nham kiém soat
an toan thuc pham, va c6 y nghia thiét thuc trong viéc cham
soc stc khoé nguoi tiéu dung Viét Nam.
LO1 CAM ON

Nghién ciru nay duoc tai tro boi Quy Phat trién Khoa

hoc va Cong nghé Qudc gia (NAFOSTED) trong d& tai ma
50 103.02-2023.101. Cac tc gia xin trdn trong cam on.
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