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Khoa Hoa hoc, Truong Pai hoc Khoa hoc Ty nhién, Dai hoc Quéc gia Ha Noi

Trong nghién ciru nay, tro bay dwoc bién tinh bang phwong phdp ngdam tam sit dung mudi sdt (I11)
sunfat. San pham sau bién tinh dwge sir dung véi vai tro lam chdt xiic tac Fenton di thé nham phdn hity
khang sinh Ampicillin (AP) trong nuée. Cdc diéu kién bién tinh tro bay, anh hwong ciia cdc yéu té quan
trong nhu pH, ham luvong H>O, va xuc tac dén hiéu sudt xir ly AP da dwoc khdo sat, thao lugn va 16i uu.
Piéu kién bién tinh tro bay nhw sau: ti 1é muoi Fex(SOq)s/tro bay la 2,5g/10g; nhiét d6 nung va thoi
gian nung lan leot la 600°C va 4 h. Két qua nghién ciru cho thdy, ¢ cdc diéu kién phit hop cho qud
trinh xir Iy AP bao gom pH, ham lwong H,0,, ham heong xiic tac twong g la 3; 0,5mL/L va 1,2 g/L,
khodng 95 % AP da dwoc xir Iy trong thoi gian 120 phiit. Qud trinh phdn hity AP bang ky thudt Fenton
di thé tudn theo mé hinh déng hoc bdc hai, véi hang sé toc dg phan vmg la 0.0061 L.mg”.min” va néing
lwong hoat hoa la 17.6 kJ/mol.

Tir khéa: Tro bay, Fenton dj thé, Ampicillin.

1. MO PAU dugc su dung rong rai & nguoi va trong thu y.
Ngay nay, su phat trién ciia cong nghiép ndi Du lugng ampicillin trong nude thai sinh hoat,
chung, cong nghiép dugc pham néi riéng da va dac biét 12 nudc thai bénh vién, va cac giai phap
dang dem dén su dbi thay ky diéu vé chat xir Iy, phan huy, loai bo ching vi thé 13 van dé
lugng cudc séng cua con nguoi. Tur khi ra doi, ¢6 vai tro dac biét quan trong va danh dugc sy
khang sinh d cho thiy tim quan trong ctia né quan tam cua dong dao cac nha khoa hoc trong
trong doi séng, nhét 1a trong viéc bao vé, cham va ngoai nudc.

soc strc khoe con ngudi va nhiéu loai sinh vat Céc qua trinh oxi hoa tang cuong (AOPs) dugc
khac. Tuy nhién, su phat trién d at va su dung tién hanh trén co s& kha nang oxi hoa cac hop
tran lan cac loai khang sinh da dan t&éi mot hé chét hitu co cta géc ‘OH, -OH, cho phép phan
luy 12 méi trudng 6 nhiém, nhiéu loai vi sinh hiy cac hop chit hiru co va giam nhu cau oxi
vét trong mdi truong ¢ thé dan thich nghi voi héa trong nudc thai. Trong cac qua trinh oxi
cac loai khang sinh, tir 6 dan t6i hién twong hoa ting cudng, cic qué trinh Fenton duoc biét
khéng khang sinh rat nguy hiém. Ampicillin 1a dén véi uu diém vé mit kinh té va kha nang xir
loai khang sinh ban tong hop c6 cac tinh chat 1y nudc thai mot cach triét dé. Nghién ciru cua
khéang khudn do su ton tai ciia mot vong beta- Emad Elmolla va Malay Chaudhuri cho théy, o
lactam. O Viét Nam, loai khang sinh nay dang diéu kién t6i wu hé xtc tac H,0,-Fe? ¢o toe do
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phén huy nhanh ampicillin, hiéu qua loai bd
COD t6i 81,4% sau 60 phut [1].

Trong linh vuc xu ly nudc thai hién nay, cac
qua trinh Fenton dji thé dang dugc nghién ctru
va ung dung ngay cang rong rdi. Cung véi su
phat trién cua ky thuat Fenton di thé thi cac
loai chat xtic tic méi cling dugc tim ra va dua
vao str dung, trong d6 phai ké dén xuc tac tro
bay. Tro bay (FA) 1a mot loai bui duoc tao ra
tir quéa trinh d6t than ciia cic nha may nhiét
dién thai ra méi truong. Theo B Cong thuong,
ca nudc ta hién nay c6 19 nha may nhiét dién
than dang van hanh, véi tong cong sudt phat
14.480 MW, mdi ndm thai khoang 15 triéu tin
tro, xi. Trong d6, lwong tro bay chiém khoang
75%, con lai 1a xi than. Dy kién sau ndm 2020,
con s nay s& la 43 nha may véi tong cong suat
39.020 MW, luong tro xi thai ra du kién hon
30 triéu tAn/nam. Luong tro xi thai ra dugc tich
trit tai cac bai chira, hd chira tir nhiéu nim nay
rit 16n, dat ra yéu cau cip thiét phai co giai
phap xir Iy dong bo. Trong nhimg nim gan
day, van dé tai ché tro bay da duoc nghién ciru
va ung dung trong nhiéu linh vyc khac nhau
nhu: lam phu gia trong nganh vat li€u xay
dung, ché tao zeolit tir tro bay tng dung trong
xtr Iy moi truong (hap thu kim loai ning va
chét thai re“in), tro bay bién tinh dugc st dung
lam chét xuc tic cho phan ung Fenton di thé
ung dung trong xur ly nudc thai. ..

Trong cong trinh nay, tro bay bién tinh dugc sir
dung 1a chit xtc tac Fenton di thé cho muc
dich phan huy AP trong nudc. Cac déc trung
cua vat liéu xtc tac trude va sau bién tinh duge
xac dinh bang mot s6 ky thuat hién dai, anh
huong ciia mot s6 yéu td quan trong t6i hiéu
qua phan hiy AP dugc khao sat, thao luan va
t6i uu.

2. THUC NGHIEM

2.1. Héa chat

Khéng sinh Ampicillin AR, H,O, 30% AR,
Fex(SO4)3 AR, NaOH AR, H>SO4 AR. Tro bay
duogc lay tir nha may Nhiét dién Pha Lai, Chi
Linh, tinh Hai Duong.

2.2. Bién tinh tro bay

Tro bay dugc bién tinh bang mudi Fex(SOy); theo
phuong phap ngam tim. Hoa tan 2.5g Fex(SO4)3
trong 50 mL nudc cat. Sau d6 cho thém 10g tro
bay vao dung dich trén, khudy déu véi téc do 150
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vong/phut va gia nhiét dén 100 °C dé dudi nudc.
Hon hop rén thu dugc sau khi nude bay hoi hoan
toan dugc nung & 600 °C trong 4 gior dé thu duoc
mAu tro bay bién tinh.

2.3. Xac dinh dic trung cia vat liéu

Dac trung hinh thai vét liéu duge chup trén
thiét bj kinh hién vi dién tir quét JEOL, Nhat
Ban.

Dic trung thanh phan vt lidu va cdu trac tinh
thé dugc xac dinh bang thiét bi EDX (JED-
2300, JEOL, Nhat Ban) va XRD X’Pert PRO
(Panalitical, Ha Lan).

2.4. Qua trinh phin hiy AP trong nuéc
bang k¥ thuat Fenton di thé

Cho mét lugng tro bay bién tinh vao dung dich
AP ndng d6 25 mg/L dd dugc diéu chinh pH
bang axit H,SO4 va NaOH. B sung dung dich
H,0; 30% vao dung dich trén, khudy déu véi
téc d6 150 vong/phut trong thoi gian 120 phut.
Hdn hop sau xur 1y duoc trung hoa bang dung
dich NaOH 40% vé gi4 tri pH = 7, sau d6 loc
tach bun thai. Xac dinh ham luong AP trong
dung dich trudc va sau khi xir Iy bang phuong
phép dudng chuan nho thiét bi UV-Vis
Spectrophotometer HACH DR6000. Hiéu suét
xir Iy duoc tinh bang cong thirc:

H(%) = €. =C 100

o
Trong d6, H (%) 1a hiéu suét xt 1y, C, va C
twong Gng 1a ham lugng AP trong dung dich
trudce va sau khi xtr 1y.
3. KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Pic trung cia vat liéu truéc va sau bién
tinh
Hinh thai vt liéu truéc va sau bién tinh (Hinh
1) cho thdy mau tro bay sau khi bién tinh c6 su
thay d6i & rét vé mau sic, mau xam déi véi
mau tro bay trude bién tinh va mau do ddi véi
mAiu sau bién tinh. Sy thay ddi mau sic nay
duogc giai thich 1a do sy hinh thanh mét lugng
16n Fe,O5 sau khi bién tinh tro bay & nhiét do
cao trong thoi gian dai (600 °C, 4 gio).
Pic trung bé mit cua cac mau tro bay trude va
sau khi bién tinh dugc chup bang kinh hién vi
dién tir quét (Hinh 2) cho thiy, miu tro bay
trude va sau khi bién tinh bao gom chii yéu cac
hat ¢6 dang hinh cau véi kich thuéc khong
dong déu. Bé mit cac hat ciia miu tro bay



truge bién tinh tron nhén, trong khi bé mat cac
hat clia mau tro bay sau bién tinh nham va xdp
hon rat nhiéu.

Két qua phan tich EDX (Hinh 3) chi ra rang,
thanh phan ciia miu tro bay trudc va sau khi
bién tinh cha yéu chtra cac kim loai nhu Fe, Al,
Si, Ti, Mg va Ca. Pdi chiéu phd EDX cuia hai
méu cho thdy sur ting cuong tin hiéu tan xa ciia
kim loai Fe (pic FeKa va FeKb) chiing t6 ham
luong Fe trong mau tro bay bién tinh da ting
1én dang ké so véi mau trude bién tinh. Cac tin
hiéu tan xa con lai cia cac kim loai khac co
ban 6n dinh, it co su thay dbi trong hai mau.
Gian d6 XRD cta mau tro bay trudc bién tinh
(Hinh 4) xuét hién céc tin hiéu phan xa cua
Mullite AlsSi,010, Antigorite
Mg24Si17043(OH)3; va Quartz SiO,. Gian do
XRD ciia miu tro bay sau bién tinh (Hinh 5)
khong con xuét hién tin hiéu cua Antigorite,
thay vao d6 1a su xuét hién cta hai tin hiéu
phan xa méi 1a cua Alunogen Aly(SO4);3.17H,0
va cia Hematite Fe;Os. Su xuét hién tin hiéu
phan xa ciua Fe;,Os véi cuong d6 manh trong
mAu tro bay sau bién tinh cho thiy thanh phan
cia mau nay dd duoc bd sung mot luong sit
dér}g kéi’ ké’ft qua ‘néy hoi‘m toan phi hc_Tp V(’Ti két Hinh 2. Anh SEM ciia mdu tro bay truéce bién
qga phan t19h thanqh phan tro ba.y trude va sau tinh (@) va sau khi bién tinh (b)

bién tinh bang phé EDX. Ngoai ra, phé6 XRD
clia mau tro bay sau bién tinh khong ghi nhan
su xuét hién cac dang ton tai khac cua sat
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Hinh 3. Phé EDX ciia mdu tro bay triedc bién
tinh (a) va sau khi bién tinh (b)

Hinh 1. Hinh dang ngoai ciia mau tro bay

trueGe bién tinh (a)
va sau khi bién tinh (b)
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Hinh 5. Phé XRD ciia mdu tro bay
sau bién tinh

3.2. Nghién ciru anh hwéng cia cac yéu tb
dén hiéu suit xir Iy AP

3.2.1. Anh hwong ciia pH

Trong k¥ thuat Fenton, gia tri pH cé anh hudng
dén qua trinh sinh ra cac gbc hydroxyl, do do,
s& anh huong dén hiéu qua cua qua trinh oxi
hoa. Anh huéng cua pH duoc tién hanh trong
khoang pH tir 1-5, tai cac diéu kién c6 dinh vé
ham luong xtc tac, ham lugng H,O, tuong Gng
la1g/Lva0,6mL/L.
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Hinh 6. Anh hwéng ciia pH

Két qua thue nghiém trén Hinh 6 chi ra rang, AP
duoc phan hily tot nhit & pH 3 va giam xubng &
céc gia tri pH cao hon 3, diéu nay c6 thé 1a do su
giam luong sét (I11) hoa tan va ciing lam giam tdc
d6 hinh thanh cac gbc hydroxyl. O gié tri pH thap
(pH 1-2), Hy0; ¢6 thé phan tmg vdi proton va ton
tai dudi dang solvat hoa H;O,", cac gbe hydroxyl
tw do ¢ thé phan tng voi H' dan dén 1am giam
higu suét xu 1y [2]:
H,0,+H ->H0;
OH +H'+te ->H,0
Khi pH tang, H,O; ¢6 thé bi phéan hity tao ra O,
va H,O va ion Fe3* ¢6 thé bi két tia lai mot
phan khién hiéu suét ciia qua trinh xir Iy giam:
2H,0, >0, +2H,0
Fe"+30H™ — Fe(OH), ¥

3.2.2. Anh hwong ciia ham lwong H20;
Ham lugng H,0; 1a thong s rat quan trong vi

day 1a ngudn tao ra cic gbc hydroxyl OH® .
Két qua thi nghiém (Hinh 7) cho thiy, hiéu
suét xir 1y tang 1én khi tang lugng H,0, va dat
cuc dai & n6ng do H,O, béng 0,5 mL/L. Khi
tiép tuc taing ham lugng H,O, thi higu suat
phan huy c¢6 xu huéng giam xudng. Didu nay
¢6 thé dugc giai thich 1a do qué trinh ty phan
hay H,O, thanh oxi va nudc, dong thoi lam

giam s6 lugng gbc OH" boi H,0, [3] theo
cac phan uing sau:



2H,0, - 2H,0 + O,

H,0, + OH' - H,0 + HO;

HO; + OH" — H,0 + 0,

OH" + OH" — H,0,
Ngoai ra, H,O, du ¢6 thé phan tng véi cac ion
sit dé tao thanh gdc hydroperoxyl [3] nhu
trong phan rng:

Fe*" + H,0, —> Fe?* + HO, + H*
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3.2.3. Anh hwong ciia ham lugng xiic tic
Anh huong ctia ham lugng xtic tac duge khao
sat trong khoang 0,6 - 1,4 /L, tai diéu kién ¢
dinh vé cac gia tri pH va ham lugng H,O,
trong Ung 1a 3 va 0,5 mL/L. Két qua thuc
nghiém (Hinh 8) chi ra, hiéu suit phan hiy AP
tang 1én khi tang lugng xUc tac tro bay st dung
do sy gia ting cua cac vi tri hoat dong dé tao ra
céc gbe hydroxyl tu do, qua trinh ting nay dat
cuc dai & ham lugng xtc tac 1,2 g/L. Khi tiép
tuc tang ham lugng xtic tac 1én 1,4 g/L thi hiéu
sudt xur Iy giam, diéu nay dugc giai thich 1a do
lwong Fe¥* du c6 thé s& tac dung véi cac goc tur
do co trong dung dich:

Fe'" + HO; — Fe*" +H" + 0,

Fe’” + OH® — Fe*" + OH"
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Hinh 8. Anh huéng ciia heong tro bay

3.3. Dong hoc qua trinh xir ly

Trong nghién ctru nay, dong hoc qua trinh
phén huy khang sinh AP duogc khéo sat theo ca
mo hinh bac nhit va bac hai.

Phuong trinh dong hoc bac nhét c6 dang:

InC, = InC, - kt

Phuong trinh ddng hoc bac hai cé dang:

L1k
¢ G

trong 46, C,vaC, tuong ting la néng do cia

AP tru6e va sau khi xtr 1y t phat; K 1a hiang s6
téc do phan tng.

Khao sat qua trinh phan hiy khang sinh AP ¢
cac gia tri nhié¢t 4§ khac nhau 20, 30, 40 va 50
°C. Két qua trén cac Hinh 9 va 10 cho thiy,
qué trinh phan huy AP tuan theo mo hinh dong
hoc bac 2 do ¢6 hé sb xac dinh R? 16n hon so
véi trong truong hgp md hinh bac mdt ¢ cung
mot gid tri nhiét d6 tién hanh phan tmg.

4 e 20d6 ¥ =0.0228x+0.9543
35 Lo R:=0.7671 _—
. T
m30d06 ¥=0.0221x-0.8211 g @
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40do6 ® A B _—%
2.5 — 7
] = 0.0213x ¥ 0.7786
g 2 R =0.8119
= *_ -
L5 y=0.0196x+0.4614
R=0.912
1
0,5
0m

0 20 40 60 80 100 120
Thai gian, phut

Hinh 9. M6 hinh dong hoc bac 1
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Hinh 10. M6 hinh dong hoc bdc 2



Hang s6 toc do phan tmg & cac gia tri nhiét do
20, 30, 40 va 50 °C lan luogt 1a 0,0043 (R
0,9247), 0,0061 (R? = 0,9779), 0,0071 (R* =
0,9846) va 0,0082 L.mg'.phut! (R? = 0,986).
Duya vao cac két qua nay c6 thé tinh duoc ning

lwong hoat hoéa cia phan tng bang phuong
trinh Arrheniuss:

Ink =Ink,—E,/RT
Trong d6, k, 1a hang sé toc d6 & nhiét d6 T;
Ea - nang lugng hoat hoa, J/mol; R - hing s6
khi ly twéng, J/molK va T - nhiét do tuyét
d6i, K.
Db thi phu thudc tuyén tinh cua Ink vao 1/T
6 hé s6 goc 1a —E /R va hé s6 xac dinh R? =

0,945 (Hinh 11). Tir d6 c6 thé xac dinh duoc
ning luong hoat hoa bang 17,6 kJ/mol.

0,00305 0,00315 0,00325 0,00335 0,00345
-4.6
-4.8 L™
\“\
o -5 \_\\
5-5,2 y—-2120x+1,82 ‘\_\
R?=0,945 S
-5.4 §
-5,6
Hinh 11. D6 thi InK - 1/T
4. KET LUAN

Bing phwong phap ngam tam trong dung dich
mubi sat (I1T) sunfat, tro bay da dwoc bién tinh
thanh cong thanh vat liéu xuc tac Fenton di thé
cho qua trinh phan huy khang sinh Ampicillin
trong nudc v6i hiéu sudt xir 1y cao. O céc diéu
kién phu hop vé pH, ham lugng hydropeoxit,
ham lugng xtc tac twong tng la 3; 0,5 mL/L
va 1,2 g/L, khoang 95 % luong AP bi phan
hiy sau thoi gian xtr 1y 120 phat. Qua trinh
phan hity AP bang ky thuat Fenton di thé tuan
theo m6 hinh dong hoc bac 2 véi héng s6 toc
do phan tng 0.0061 L.mg'.phat! & 30 °C va
nang lugng hoat hoa 1a E, = 17,6 kJ/mol.
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Nghién ctru nay dugc tai trg boi Dai hoc Quéc
gia Ha Noi trong d& tai ma s6 QG.18.08.
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