
Tạp chí phân tích Hóa, Lý và Sinh học - Tập 25, Số 2/2020 
 
 

PHÂN HỦY KHÁNG SINH AMPIXILIN BẰNG KỸ THUẬT  
FENTON DỊ THỂ SỬ DỤNG TRO BAY BIẾN TÍNH 

 
Đến tòa soạn 26-12-2019 

 
Vũ Thanh Liêm 

Khoa Hóa học, Trường Đại học Khoa học Tự nhiên, Đại học Quốc gia Hà Nội 
Viện Kỹ thuật Phòng không - Không quân, Bộ Quốc phòng 

Nguyễn Ngọc Tùng 
Trung tâm Nghiên cứu và Chuyển giao Công nghệ, Viện Hàn lâm KH&CN Việt Nam 

Lê Vũ Tiến 
Bộ Khoa học & Công nghệ 

Đào Sỹ Đức 

Khoa Hóa học, Trường Đại học Khoa học Tự nhiên, Đại học Quốc gia Hà Nội 
 
 

Trong nghiên cứu này, tro bay được biến tính bằng phương pháp ngâm tẩm sử dụng muối sắt (III) 
sunfat. Sản phẩm sau biến tính được sử dụng với vai trò làm chất xúc tác Fenton dị thể nhằm phân hủy 
kháng sinh Ampicillin (AP) trong nước. Các điều kiện biến tính tro bay, ảnh hưởng của các yếu tố quan 
trọng như pH, hàm lượng H2O2 và xúc tác đến hiệu suất xử lý AP đã được khảo sát, thảo luận và tối ưu. 
Điều kiện biến tính tro bay như sau: tỉ lệ muối Fe2(SO4)3/tro bay là 2,5g/10g; nhiệt độ nung và thời 
gian nung lần lượt là 600°C và 4 h. Kết quả nghiên cứu cho thấy, ở các điều kiện phù hợp cho quá 
trình xử lý AP bao gồm pH, hàm lượng H2O2, hàm lượng xúc tác tương ứng là 3; 0,5mL/L và 1,2 g/L, 
khoảng 95 % AP đã được xử lý trong thời gian 120 phút. Quá trình phân hủy AP bằng kỹ thuật Fenton 
dị thể tuân theo mô hình động học bậc hai, với hằng số tốc độ phản ứng là 0.0061 L.mg-1.min-1 và năng 
lượng hoạt hóa là 17.6 kJ/mol.  
Từ khóa: Tro bay, Fenton dị thể, Ampicillin. 
 
1. MỞ ĐẦU 
Ngày nay, sự phát triển của công nghiệp nói 
chung, công nghiệp dược phẩm nói riêng đã và 
đang đem đến sự đổi thay kỳ diệu về chất 
lượng cuộc sống của con người. Từ khi ra đời, 
kháng sinh đã cho thấy tầm quan trọng của nó 
trong đời sống, nhất là trong việc bảo vệ, chăm 
sóc sức khỏe con người và nhiều loài sinh vật 
khác. Tuy nhiên, sự phát triển ồ ạt và sử dụng 
tràn lan các loại kháng sinh đã dẫn tới một hệ 
lụy là môi trường ô nhiễm, nhiều loài vi sinh 
vật trong môi trường có thể dần thích nghi với 
các loại kháng sinh, từ đó dẫn tới hiện tượng 
kháng kháng sinh rất nguy hiểm. Ampicillin là 
loại kháng sinh bán tổng hợp có các tính chất 
kháng khuẩn do sự tồn tại của một vòng beta-
lactam. Ở Việt Nam, loại kháng sinh này đang 

được sử dụng rộng rãi ở người và trong thú y. 
Dư lượng ampicillin trong nước thải sinh hoạt, 
đặc biệt là nước thải bệnh viện, và các giải pháp 
xử lý, phân hủy, loại bỏ chúng vì thế là vấn đề 
có vai trò đặc biệt quan trọng và dành được sự 
quan tâm của đông đảo các nhà khoa học trong 
và ngoài nước. 
Các quá trình oxi hóa tăng cường (AOPs) được 
tiến hành trên cơ sở khả năng oxi hóa các hợp 
chất hữu cơ của gốc OH, O2H, cho phép phân 
hủy các hợp chất hữu cơ và giảm nhu cầu oxi 
hóa trong nước thải. Trong các quá trình oxi 
hóa tăng cường, các quá trình Fenton được biết 
đến với ưu điểm về mặt kinh tế và khả năng xử 
lý nước thải một cách triệt để. Nghiên cứu của 
Emad Elmolla và Malay Chaudhuri cho thấy, ở 
điều kiện tối ưu hệ xúc tác H2O2-Fe2+ có tốc độ 
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phân hủy nhanh ampicillin, hiệu quả loại bỏ 
COD tới 81,4% sau 60 phút [1]. 
Trong lĩnh vực xử lý nước thải hiện nay, các 
quá trình Fenton dị thể đang được nghiên cứu 
và ứng dụng ngày càng rộng rãi. Cùng với sự 
phát triển của kỹ thuật Fenton dị thể thì các 
loại chất xúc tác mới cũng được tìm ra và đưa 
vào sử dụng, trong đó phải kể đến xúc tác tro 
bay. Tro bay (FA) là một loại bụi được tạo ra 
từ quá trình đốt than của các nhà máy nhiệt 
điện thải ra môi trường. Theo Bộ Công thương, 
cả nước ta hiện nay có 19 nhà máy nhiệt điện 
than đang vận hành, với tổng công suất phát 
14.480 MW, mỗi năm thải khoảng 15 triệu tấn 
tro, xỉ. Trong đó, lượng tro bay chiếm khoảng 
75%, còn lại là xỉ than. Dự kiến sau năm 2020, 
con số này sẽ là 43 nhà máy với tổng công suất 
39.020 MW, lượng tro xỉ thải ra dự kiến hơn 
30 triệu tấn/năm. Lượng tro xỉ thải ra được tích 
trữ tại các bãi chứa, hồ chứa từ nhiều năm nay 
rất lớn, đặt ra yêu cầu cấp thiết phải có giải 
pháp xử lý đồng bộ. Trong những năm gần 
đây, vấn đề tái chế tro bay đã được nghiên cứu 
và ứng dụng trong nhiều lĩnh vực khác nhau 
như: làm phụ gia trong ngành vật liệu xây 
dựng, chế tạo zeolit từ tro bay ứng dụng trong 
xử lý môi trường (hấp thụ kim loại nặng và 
chất thải rắn), tro bay biến tính được sử dụng 
làm chất xúc tác cho phản ứng Fenton dị thể 
ứng dụng trong xử lý nước thải…  
Trong công trình này, tro bay biến tính được sử 
dụng là chất xúc tác Fenton dị thể cho mục 
đích phân hủy AP trong nước. Các đặc trưng 
của vật liệu xúc tác trước và sau biến tính được 
xác định bằng một số kỹ thuật hiện đại, ảnh 
hưởng của một số yếu tố quan trọng tới hiệu 
quả phân hủy AP được khảo sát, thảo luận và 
tối ưu. 
2. THỰC NGHIỆM 
2.1. Hóa chất 
Kháng sinh Ampicillin AR, H2O2 30% AR, 
Fe2(SO4)3 AR, NaOH AR, H2SO4 AR. Tro  bay 
được lấy từ nhà máy Nhiệt điện Phả Lại, Chí 
Linh, tỉnh Hải Dương. 
2.2. Biến tính tro bay 
Tro bay được biến tính bằng muối Fe2(SO4)3 theo 
phương pháp ngâm tẩm. Hòa tan 2.5g Fe2(SO4)3 
trong 50 mL nước cất. Sau đó cho thêm 10g tro 
bay vào dung dịch trên, khuấy đều với tốc độ 150 

vòng/phút và gia nhiệt đến 100 oC để đuổi nước. 
Hỗn hợp rắn thu được sau khi nước bay hơi hoàn 
toàn được nung ở 600 oC trong 4 giờ để thu được 
mẫu tro bay biến tính.  
2.3. Xác định đặc trưng của vật liệu 
Đặc trưng hình thái vật liệu được chụp trên 
thiết bị kính hiển vi điện tử quét JEOL, Nhật 
Bản. 
Đặc trưng thành phần vật liệu và cấu trúc tinh 
thể được xác định bằng thiết bị EDX (JED-
2300, JEOL, Nhật Bản) và XRD X’Pert PRO 
(Panalitical, Hà Lan). 
2.4. Quá trình phân hủy AP trong nước 
bằng kỹ thuật Fenton dị thể 
Cho một lượng tro bay biến tính vào dung dịch 
AP nồng độ 25 mg/L đã được điểu chỉnh pH 
bằng axit H2SO4 và NaOH. Bổ sung dung dịch 
H2O2 30% vào dung dịch trên, khuấy đều với 
tốc độ 150 vòng/phút trong thời gian 120 phút. 
Hỗn hợp sau xử lý được trung hòa bằng dung 
dịch NaOH 40% về giá trị pH = 7, sau đó lọc 
tách bùn thải. Xác định hàm lượng AP trong 
dung dịch trước và sau khi xử lý bằng phương 
pháp đường chuẩn nhờ thiết bị UV-Vis 
Spectrophotometer HACH DR6000. Hiệu suất 
xử lý được tính bằng công thức: 

 H %  = 100o

o

C C
C


  

Trong đó, H (%) là hiệu suất xử lý, Co và C 
tương ứng là hàm lượng AP trong dung dịch 
trước và sau khi xử lý. 
3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
3.1. Đặc trưng của vật liệu trước và sau biến 
tính 
Hình thái vật liệu trước và sau biến tính (Hình 
1) cho thấy mẫu tro bay sau khi biến tính có sự 
thay đổi rõ rệt về màu sắc, màu xám đối với 
mẫu tro bay trước biến tính và màu đỏ đối với 
mẫu sau biến tính. Sự thay đổi màu sắc này 
được giải thích là do sự hình thành một lượng 
lớn Fe2O3 sau khi biến tính tro bay ở nhiệt độ 
cao trong thời gian dài (600 oC, 4 giờ). 
Đặc trưng bề mặt của các mẫu tro bay trước và 
sau khi biến tính được chụp bằng kính hiển vi 
điện tử quét (Hình 2) cho thấy, mẫu tro bay 
trước và sau khi biến tính bao gồm chủ yếu các 
hạt có dạng hình cầu với kích thước không 
đồng đều. Bề mặt các hạt của mẫu tro bay 
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trước biến tính trơn nhẵn, trong khi bề mặt các 
hạt của mẫu tro bay sau biến tính nhám và xốp 
hơn rất nhiều. 
Kết quả phân tích EDX (Hình 3) chỉ ra rằng, 
thành phần của mẫu tro bay trước và sau khi 
biến tính chủ yếu chứa các kim loại như Fe, Al, 
Si, Ti, Mg và Ca. Đối chiếu phổ EDX của hai 
mẫu cho thấy sự tăng cường tín hiệu tán xạ của 
kim loại Fe (pic FeKa và FeKb) chứng tỏ hàm 
lượng Fe trong mẫu tro bay biến tính đã tăng 
lên đáng kể so với mẫu trước biến tính. Các tín 
hiệu tán xạ còn lại của các kim loại khác cơ 
bản ổn định, ít có sự thay đổi trong hai mẫu. 
Giản đồ XRD của mẫu tro bay trước biến tính 
(Hình 4) xuất hiện các tín hiệu phản xạ của 
Mullite Al5Si2O10, Antigorite 
Mg24Si17O43(OH)31 và Quartz SiO2. Giản đồ 
XRD của mẫu tro bay sau biến tính (Hình 5) 
không còn xuất hiện tín hiệu của Antigorite, 
thay vào đó là sự xuất hiện của hai tín hiệu 
phản xạ mới là của Alunogen Al2(SO4)3.17H2O 
và của Hematite Fe2O3. Sự xuất hiện tín hiệu 
phản xạ của Fe2O3 với cường độ mạnh trong 
mẫu tro bay sau biến tính cho thấy thành phần 
của mẫu này đã được bổ sung một lượng sắt 
đáng kể, kết quả này hoàn toàn phù hợp với kết 
quả phân tích thành phần tro bay trước và sau 
biến tính bằng phổ EDX. Ngoài ra, phổ XRD 
của mẫu tro bay sau biến tính không ghi nhận 
sự xuất hiện các dạng tồn tại khác của sắt 
chứng tỏ sắt trong mẫu tro bay hoàn toàn ở 
dạng Hematite. 
 

  

Hình 1. Hình dạng ngoại của mẫu tro bay 
trước biến tính (a)  

và sau khi biến tính (b) 

    

 
Hình 2. Ảnh SEM của mẫu tro bay trước biến 

tính (a) và sau khi biến tính (b) 
 
 

  
 

Hình 3. Phổ EDX của mẫu tro bay trước biến 
tính (a) và sau khi biến tính (b) 

(b) 
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Hình 4. Phổ XRD của mẫu tro bay  
trước biến tính 

 

 
 

Hình 5. Phổ XRD của mẫu tro bay  
sau biến tính 

 
3.2. Nghiên cứu ảnh hưởng của các yếu tố 
đến hiệu suất xử lý AP 
3.2.1. Ảnh hưởng của pH 
Trong kỹ thuật Fenton, giá trị pH có ảnh hưởng 
đến quá trình sinh ra các gốc hydroxyl, do đó, 
sẽ ảnh hưởng đến hiệu quả của quá trình oxi 
hóa. Ảnh hưởng của pH được tiến hành trong 
khoảng pH từ 1-5, tại các điều kiện cố định về 
hàm lượng xúc tác, hàm lượng H2O2 tương ứng 
là 1 g/L và 0,6 mL/L.  

 
Hình 6. Ảnh hưởng của pH  

 
Kết quả thực nghiệm trên Hình 6 chỉ ra rằng, AP 
được phân hủy tốt nhất ở pH 3 và giảm xuống ở 
các giá trị pH cao hơn 3, điều này có thể là do sự 
giảm lượng sắt (III) hòa tan và cũng làm giảm tốc 
độ hình thành các gốc hydroxyl. Ở giá trị pH thấp 
(pH 1-2), H2O2 có thể phản ứng với proton và tồn 
tại dưới dạng solvat hóa H3O2

+, các gốc hydroxyl 
tự do có thể phản ứng với H+ dẫn đến làm giảm 
hiệu suất xử lý [2]: 

 

+
2 2 3 2

2

H O + H H O
OH  + H + e H O



  




 

Khi pH tăng, H2O2 có thể bị phân hủy tạo ra O2 
và H2O và ion Fe3+ có thể bị kết tủa lại một 
phần khiến hiệu suất của quá trình xử lý giảm: 

 
2 2 2 2

3+
3

2H O O + 2H O

Fe + 3OH OH

 

Fe



 
 

3.2.2. Ảnh hưởng của hàm lượng H2O2 
Hàm lượng H2O2 là thông số rất quan trọng vì 

đây là nguồn tạo ra các gốc hydroxyl OH . 
Kết quả thí nghiệm (Hình 7) cho thấy, hiệu 
suất xử lý tăng lên khi tăng lượng H2O2 và đạt 
cực đại ở nồng độ H2O2 bằng 0,5 mL/L. Khi 
tiếp tục tăng hàm lượng H2O2 thì hiệu suất 
phân hủy có xu hướng giảm xuống. Điều này 
có thể được giải thích là do quá trình tự phân 
hủy H2O2 thành oxi và nước, đồng thời làm 

giảm số lượng gốc OH  bởi H2O2 [3] theo 
các phản ứng sau: 
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2 2 2 2

2 2 2 2

2 2 2

2 2

2H O 2H O + O

H O  + OH  H O + HO   
HO  + OH   H O + O

OH  + OH   H O

 

 

 









 

Ngoài ra, H2O2 dư có thể phản ứng với các ion 
sắt để tạo thành gốc hydroperoxyl [3] như 
trong phản ứng: 

Fe3+ + H2O2   Fe2+ + 2HO  + H+         

 
Hình 7. Ảnh hưởng của hàm lượng H2O2  

3.2.3. Ảnh hưởng của hàm lượng xúc tác 
Ảnh hưởng của hàm lượng xúc tác được khảo 
sát trong khoảng 0,6 - 1,4 g/L, tại điều kiện cố 
định về các giá trị pH và hàm lượng H2O2 
tương ứng là 3 và 0,5 mL/L. Kết quả thực 
nghiệm (Hình 8) chỉ ra, hiệu suất phân hủy AP 
tăng lên khi tăng lượng xúc tác tro bay sử dụng 
do sự gia tăng của các vị trí hoạt động để tạo ra 
các gốc hydroxyl tự do, quá trình tăng này đạt 
cực đại ở hàm lượng xúc tác 1,2 g/L. Khi tiếp 
tục tăng hàm lượng xúc tác lên 1,4 g/L thì hiệu 
suất xử lý giảm, điều này được giải thích là do 
lượng Fe3+ dư có thể sẽ tác dụng với các gốc tự 
do có trong dung dịch: 

3+ 2+ +
2 2

2+ 3+ -

Fe  + HO Fe  + H  + O
Fe  + OH Fe  + OH







  

      
 Hình 8. Ảnh hưởng của lượng tro bay 

3.3. Động học quá trình xử lý 
Trong nghiên cứu này, động học quá trình 
phân hủy kháng sinh AP được khảo sát theo cả 
mô hình bậc nhất và bậc hai.  
Phương trình động học bậc nhất có dạng: 

0lnC  = lnC  - ktt                                   

Phương trình động học bậc hai có dạng: 

0

1 1  + kt
C Ct

  

trong đó, 0C và tC tương ứng là nồng độ của 

AP trước và sau khi xử lý t phút; k là hằng số 
tốc độ phản ứng. 
Khảo sát quá trình phân hủy kháng sinh AP ở 
các giá trị nhiệt độ khác nhau 20, 30, 40 và 50 
oC. Kết quả trên các Hình 9 và 10 cho thấy, 
quá trình phân hủy AP tuân theo mô hình động 
học bậc 2 do có hệ số xác định R2 lớn hơn so 
với trong trường hợp mô hình bậc một ở cùng 
một giá trị nhiệt độ tiến hành phản ứng. 

 

 
Hình 9. Mô hình động học bậc 1 

 

 
Hình 10. Mô hình động học bậc 2 
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Hằng số tốc độ phản ứng ở các giá trị nhiệt độ 
20, 30, 40 và 50 oC lần lượt là 0,0043 (R2 = 
0,9247), 0,0061 (R2 = 0,9779), 0,0071 (R2 = 
0,9846) và 0,0082 L.mg-1.phút-1 (R2 = 0,986). 
Dựa vào các kết quả này có thể tính được năng 
lượng hoạt hóa của phản ứng bằng phương 
trình Arrheniuss:  

0ln ln /RTt ak k E   
Trong đó, tk  là hằng số tốc độ ở nhiệt độ T; 

aE - năng lượng hoạt hóa, J/mol; R - hằng số 

khí lý tưởng, J/mol.K và T - nhiệt độ tuyệt 
đối, K. 
Đồ thị phụ thuộc tuyến tính của ln k  vào 1/T 

có hệ số góc là /aE R và hệ số xác định R2 = 

0,945 (Hình 11). Từ đó có thể xác định được 
năng lượng hoạt hóa bằng 17,6 kJ/mol. 
 

 
 

Hình 11. Đồ thị lnK - 1/T 
 

4. KẾT LUẬN 
Bằng phương pháp ngâm tẩm trong dung dịch 
muối sắt (III) sunfat, tro bay đã được biến tính 
thành công thành vật liệu xúc tác Fenton dị thể 
cho quá trình phân hủy kháng sinh Ampicillin 
trong nước với hiệu suất xử lý cao. Ở các điều 
kiện phù hợp về pH, hàm lượng hydropeoxit, 
hàm lượng xúc tác tương ứng là 3; 0,5 mL/L 
và 1,2 g/L,  khoảng 95 % lượng AP bị phân 
hủy sau thời gian xử lý 120 phút. Quá trình 
phân hủy AP bằng kỹ thuật Fenton dị thể tuân 
theo mô hình động học bậc 2 với hằng số tốc 
độ phản ứng 0.0061 L.mg-1.phút-1 ở 30 oC và 
năng lượng hoạt hóa là Ea = 17,6 kJ/mol.  
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