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ABSTRACT

Fe-Cu material is made by chemical plating method. Materials Fe-Cu is
used removal of methylene blue from aqueous solution by internal
microelectrolysis. The results show that with optimal conditions for
methylene blue decomposition is pH of 4, contact time of 120 minutes,
material weight of 1.67 g/L, shaking rate of 300 revolutions per minute
(rom), methylene blue removal efficiency is 93.63 %, with the initial
concentration is 24511 mg/L. The process of decomposition of
methylene blue by Fe-Cu material follows the assumed second order
kinetic equation with reaction rate constant k = 0.0023 min-1. L. mg-1,
The results show that materials Fe-Cu can be applied to remove
methylene blue from aqueous solution by internal microelectrolysis

Gidi thiéu chung

Theo Zemeng Yang [14], vat liéu Fe-C hodc
Fe-Cu dugc nhung trong maéi truong dién ly sé tao

Phan Ung ndi dién phan la phan Ung dién hoa tu xay ra
cla vat liéu ndi dién phan (kim loai — hgp kim tao
microgalavanic) ti€p xuc véi nudc. Khi dua hgp kim nay
vao nudc sé hinh thanh nén vo sé cac pin siéu nho,
trong dé mét s6 kim loai &m dién hon sé déng vai tro
anot, kim loai duong dién hon sé dong vai tro catot, cac
phan Ung dién cuc oxi hda khir dién ra nhu sau [1-20].

Phén Ung tai anot:

Fe » Fe?*+2e M
Phan Ung tai catot:

2H"+2e - 2H-> H2 )

thanh cac pin dn mon vdi kim loai am dién bi an mon
vdi phan Ung anot: Me - Me"™ + ne. Tuadng Ung Vvdi
qué trinh anot la qua trinh khir phén cuc catot trén
phan duong dién hon nhu: thoat khi Hz trong moi
truong axit, khr phan cuc oxy hoa tan hodc cac chét
hay ion khac. Khi c6 mat cta Fe’* va H.Ox trong moi
truong dién ly thi con c6 thé cé phan Ung Fenton dé
tao thanh g6c OH". Néu trong dung dich cé mét céc
chét hitu cg RX (hgp chét clo hitu cg), RNO: (hgp chét
nitro vong tham) la cac thanh phén c6 kha nédng nhan
electron trén bé mat anot (Fe) chuyén dén catot (Cu
kim loai), chung bi khtr theo phan Ung loai clo va amin
héa. Khi dé chat 6 nhiém sé chuyén thanh cac san
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pham trung gian khéng doc hodc it doc hon, dé phan
hay sinh hoc hon.

Thudc nhudm téng hgp cé ti 1au va ngay cang dugc st
dung nhiéu trong dét may, gidy, cao su, nhua, da, my
phém, dugc phdm va cac nganh céng nghiép thuc
pham. Vi thu6c nhudém c6 dic diém: sir dung dé dang,
gid thanh ré, 6n dinh va da dang so v&i mau séc tu
nhién. Tuy nhién viéc st dung réng rai thuéc nhudém va
cac san pham cla chdng gay ra 6 nhiém ngudn nudc
anh hudng tdi con ngudi va mdi trudng. Khi di vao
ngudn nudc nhan nhu séng, ho..véi moét ndng dod rat
nho cla thudc nhudém da cho cam giac vé mau sac.
Mau dam clia nudc thai can trd su hap thu oxy va anh
sang mat trai, gay béat Igi cho sy hd hap, sinh trudng
clia cac loai thuy sinh vat. Nhu vay no tac déng xdu dén
khé& ndng phan gidi cla vi sinh déi vdi cac chat hitu co
trong nudc thai. BEi vai con ngudi co thé gay ra céc
bénh vé da, dudng ho hép, phdi. Ngoai ra, moét s§
thuéc nhudm hodc chét chuyén hoa cla ching rat doc
hai cé thé gay ung thu (nhu thudec nhudm Benzidin, Sudan).

DE& néang cao hiéu qua x ly nuéc thai dét nhuém co
chda dung dich methylene blue (MB), trong bai bao
nay chdng téi da nghién cliu dnh hudng cutia cac yéu té
nhu pH, thai gian xU ly, khéi lugng vat liéu Fe-Cu, téc
do lac, nong do dén hiéu sudt phan hly cia MB cla
vat lieu Fe-Cu trong mdi trudng nudc.

Thyc nghiém va phuang phép nghién cdu
Ché tgo vat liéu

Héa chat: Bot Fe kich thudc nhd hon 50 um, tinh khiét
99,9 % (PA, Trung Qudc), NaOH, CuSO4, HCI (PA,
Trung Quac).

Chudn bi mau: Bot Fe c6 kich thudc nhd hon
50 um va doé tinh khiét 99,9 % (PA, Trung Quéc) dé
dugc ngam trong dung dich NaOH 30% trong 10 phut
dé loai bd dau ma va lam sach bé mat. Bé mat da hoat
héa bang cach xi ly trong HCl 7,4 % trong 3 phut.
Dung dich HCl lodng dugc diéu ché bang dung dich
HCl cé néng do 37 %. Vat liéu sau do dugc rira nhiéu
lan v&i nudc, sau do sdy khd & 105 °C trong 2 gig, dé
ngudi va bdo quan trong lo thay tinh day kin. Mau
Fe-Cu dugc ché tao bang phuong phép ma hda hoc
trong dung dich CuSO4 5 % (% trong lugng). D€ cu
thé, ngudi ta cho téng cong 100 g bét Fe vao 1L dung
dich CuSO4 5 % trong khoadng thdi gian 2 phat. HON
hgp sau do dugc riia nhiéu 1an véi nudc va lam kho &
105 °C trong 3 h dudi khi Na. Véat liéu sau dé dugc luu
tr(t trong binh hit 8m dé tiép tuc nghién ciu [19].

Nghién ciu phén hay MB

Céc yéu t6 anh hudng dén qua trinh phan hdy MB
dugc tién hanh khao sat la: pH dung dich, thdi gian,
khoi lugng Fe-Cu, nong dé MB ban dau & nhiét do
phong, téc do 1ac. D& dam bao tinh 13p lai, mi thi
nghiém déu dugc thuc hién ft nhat 3 lan trong clng
diéu kién. Két qua la két qua trung binh clia 3 [an thi nghiém.

Anh huéng cia pH

Can 0,05 g vat liéu Fe-Cu cho vao mdi binh tam giac
dung tich 100 mL va 30 mL dung dich MB néng dé déau
la 50 mg/L, c6 pH thay ddi tir 2 dén 7, 1&c trén may lac,
t6c do 300 vong/phdt, & nhiét do phong (~ 25 °C)
trong thdi gian 120 phut.

Anh hudng thoi gian

Can 0,05 g vat lieu Fe-Cu cho vao mdi binh tam giac
dung tich 100 mL va 30 mL dung dich MB néng dé déau
la 50 mg/L, pH bang 4. l&c trén may lac, téc db 300
vong/phut, & nhiét do phong (~ 25 °C) trong thdi gian
30, 60, 90, 120, 150, 180, 210, 240, 270 phut.

Anh huéng ciia khéi lugng vat liéu Fe-Cu

Can 0,01, 0,02; 0,03; 0,04; 0,05; 0,06; 0,07 g vat liéu
Fe-Cu cho lan lugt vao méi binh tam giac dung tich 100
mL va 30 mL dung dich MB ndng dé dau la 50 mg/L,
pH bang 4, lac trén may lac, t6c do 300 vong/phut, &
nhiét d6 phong (~ 25°C) trong thai gian 120 phut.

Anh hudng cia téc dé lic

Can 0,05 g vat lieu vao méi binh tam giac c6 dung tich
100 mL va 30 mL dung dich MB c6 ndng dé dau la 50
mg/L, & pH badng 4, lac trén méay lac 120 phdt, téc do
ldc thay d&i tir 100, 200, 300 vong/phut, & nhiét do
phong (~ 25°C).

Anh hudng ctia ndng dé ban dau MB

Cho vao mdi binh cau khoang 0,05 g vat liéu va 30 mL
dung dich MB ¢6 néng dé thay déi tir 8,31 dén 245,11
mg/L, gia tri pH bang 4, 1ac trén may lac 120 phut, téc
do 13¢ 300 vong/phdt, & nhiét dé phong (~ 25 °C).

Nong dé clia MB trudc va sau khi x(t ly bang vat liéu
Fe-Cu dugc xac dinh bang phuong phap phé ti ngoai
khad kién do trén may Hitachi UH5300 tai Trudng Dai
hoc Y dugc - Pai hoc Thai Nguyén.
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Hiéu sudt phan hdy MB dugc tinh theo
cong thuc:
(Cp— Ct)
H%=-—""—".100% 3)

o

Trong do: Co la ndng dé dung dich MB ban dau trudc
khi phan hay (mg/L), Ct la la ndng dé dung dich MB sau
khi phan hdy (mg/L), H 1a hiéu suat phan huy (%).

Két qua va thao luan
Anh huéng caa pH

TU phuong trinh (1) va (2) cho thay, gia tri pH c6 anh
hudng rat I6n dén t6c dé phan Ung va kha nang oxy
hoakhr tao ra [H]. Khi pH cang axit lugng H* cung cap
cho phan Ung du hodc du khién cho t6c dé qua trinh
noi dién phan xdy ra nhanh han hay la téc d6 an mon
cla hé dién cuc nhanh haon. Gié tri pH ban dau cang
axit thi ndng dé [H] cang cao. Hon nifa khi co6 méat O
thi qué trinh khr catot clia phan Ung ndi dién phan
cling o thé s& xay ra theo phan Ung sau:

Oz + 4H" + 4e - 20* + 4[H] - 2H20;
F%02/H20) = 1,23 V “)
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Hinh 1: DO thi biéu dién anh hudng clia pH dén kha
nang phan hdy MB cla vét liéu Fe-Cu

pH

Nhu vay, nhiéu H* sé tao ra lugng [H] va O* nhiéu hon
thi kha nang oxy hoa khir MB s& cao hon dan tdi hiéu
qua xir ly MB t&t hon. Gig tri pH ban dau con anh
hudng dén t6c do cac phan Ung an mon cua vat liéu
Fe-Cu dé hinh thanh Fe?*, Fe**, Fe(OH)> va Fe(OH)s.
Trong moi trudng axit hon cac Fe?*, Fe** dé dudc tao
thanh nhung kho két tla Fe(OH)z; Fe(OH)s. Ngugc lai,
khi pH tang cao dd axit gidm va co mdt clia oxy hoa tan
s& dé tao thanh Fe(OH)z; Fe(OH)s vdi ndng do s& dugc
tdng dan theo thai gian phan Ung. Cac hydroxit st
cling la nhan t6 gian tiép loai bo moét phan MB cling

nhu cac hgp chat trung gian cla qua trinh xr Iy bang
cach hdp phy, keo tu va két tla. Két quéd Hinh 1 cho
thdy, vai gid tri pH tU 2 dén 4, hiéu suét phan hdy MB
tdng nhanh dan dat gié tri cao nhat 96,32 % tai gia tri
pH bang 4. Khi gié tri pH tang ti 5 -7 thi hiéu suét phan
hay MB lai gidm. Vi vay, tai gid tri pH bang 4 c6 hiéu
sudt phan hty MB cuc dai, do dé ching téi chon gié tri
pH nay cho cac nghién clu tiép theo.

Anh hudng cta thdi gian
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Hinh 2: D6 thi biéu dién anh hudng clia thai gian dén
khéd ndng phan hily MB cla vat liéu Fe-Cu

Két qué & Hinh 2 cho thay, khi tang thai gian tUr 30 dén
120 phut, hiéu suédt phan hiy MB tang nhanh dat gia tri
90,74 %. Trong khoang thai gian tr 120 dén 270 phdt,
hiéu suat phan hay MB tang cham ti 91,49 - 96,16 %. Vi
vay, ching toi chon 120 phdt la thai gian t6i uu dé
phan hdy MB cua vat liéu ndi dién phan Fe-Cu.

Anh huéng cia khéi luong vét liéu
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Hinh 3: D6 thi biéu dién anh hudng cla khdi luong vat
liéu Fe-Cu dén kha nang phan hay MB

K&t qua Hinh 3 cho thdy khi tang khéi lugng vat liéu tir
0,01 dén 0,05 g thi hiéu suét phan hiy MB tang nhanh
dat gia tri cuc dai 94,26 %. Khi khéi lugng vat liéu tang
https://doi.org/10.51316/jca.2021.109
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tUr 0,05 dén 0,07 g thi hiéu sudt phan hiy MB tang
khéng dang k€, gan nhu 8n dinh (94,26 - 94,76 %). Vi
vay, chiing téi chon khéi lugng vat liéu 0,05 g hay khai
lugng vat liéu Fe-Cu co trong 1L dung dich 1a 1,65 g la
khéi lugng vat liéu t6i uu dé€ phan hly MB cla vat liéu
ndi dién phan Fe-Cu.

Anh hutng cta téc dé Idc

Két quéd Hinh 4 cho thay khi t6c do lac cang Ién thi hiéu
sudt phan hly MB cang I6n. Biéu nay co thé giai thich
nhu sau: T6c do l&c lam tang ham lugng oxy hoa tan
vao dung dich va kha nang khuéch tan chat 6 nhiém tdi
bé mat ti€p xUc vai dién cuc Fe-Cu, cling nhu phén tan
nhanh cac san phdm da x{ ly & dién cuc vao dung dich.
Tuy nhién, trong mdi trusng axit co pH thép thi ham
lugng oxy hoa tan it hon so véi méi trusing kiém. Anh
hudng clia ham lugng oxy hoa tan t&i hiéu sudt phan
hiy MB c6 thé giai thich theo cac nguyén nhan sau:

(1) Néng dé oxy hoa tan trong dung dich dién ly khi t6¢
do6 1ac tang cling s& lam tang qué trinh catot khi pH
chuyén sang mdi trudng trung tinh va diéu doé cling
gép phan lam tidng téc dé an mon cling nhu téc dé cac
phan Ung xtt ly bang vat liéu ndi dién phan.

(2) Tac gid Bo Lai [20] cho rang téc doé lac tang khién
cho cac phan ti chat bi phan hly va cac san pham
phan hly trung gian phan tan déu trong dung dich. Khi
dé kha nang tiép xic gilta chat bi phén huy, cac san
phém trung gian véi bé mat hé dién cuc Fe-Cu dugc
gia tang khién cho qué trinh oxy hda trong dung dich
va khir dién héa trén bé mat catot t6t hon dan dén tée
dé xU ly va hiéu qua xur ly cao han

Do do, ching téi chon t6c dé 3¢ 300 vong/ phut dé
phan hiy MB cla vat liéu ndi dién phan Fe-Cu.
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g 80 76.76
F
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&
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Hinh 4: D6 thi biéu dién anh hudng cla t6c do Iac dén
khad ndng phan hiy MB cla vat liéu Fe-Cu

Anh hutng cda ndng @6 dau

Két quad Hinh 5 cho thay trong khoang néng dé khao
sat,  khi  nong d6 tang tU 831  dén
50,73 mg/L thi hiéu sudt phan hiy MB tang nhanh
(60,89 - 91,62 %), nhung trong khoang néng dé tu
75,87 dén 245,11 mg/L thi hiéu suat phan huy MB tang
chém va dén 6n dinh (93,11 - 93,63 %). Vat liéu Fe-Cu
con c6 khad ndng phan hiy dugc dung dich MB c6
nong doé I6n (245,11 mg/L) vd&i hiéu sudt phan hly cao
(93,63 %).

o
o
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Hinh 5: D6 thi biéu dién anh hudng clia ndng dé dén
khéd ndng phan hily MB cla vat liéu Fe-Cu

TU két qua khdo st anh hudng clia hiéu sudt phan hiy
MB vao thdi gian, ching téi tién hanh khdo sat déng
hoc qua trinh phan hiy MB theo phuang trinh déng
hoc biéu kién bac 1, bac 2, bac 3. Cac két qua tir Hinh
6-8 cho thdy, qua trinh phan hdy MB bang vat liéu noi
dién phan Fe-Cu phu hgp véi mé hinh déng hoc biéu
kién bac 2 do co hé sé hoi quy tuyén tinh cao hon bac 1
vabac3 (R°=0, 9534) véi hang s6 téc dé phan tng k =
0,0023 phut™.L.mg-".

4.000 1 y = 0.0125x + 0.3469

R*=0.8544
3.000 e s e

3.500 -

| C e .7
2500 { 4. Co .
2.000 - t

1.500 -
1.000 -

0.500 - Thoi gian (phat)

0.000 - . . . . )
0 50 100 150 200 250 300

Hinh 6: M6 hinh déng hoc biéu kién bac 1
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Hinh 8: M6 hinh déng hoc biéu kién bac 3
Két luan

D& ché tao vat liéu ndi dién phan Fe- Cu va khdo sat
mét s6 yéu t6 anh hudng dén kha nang phan hly
methylene blue cla vat liéu Fe-Cu nhu: pH, thai gian,
khéi luong vat liéu Fe-Cu, t6c dé 1ac, nong do dau
methylene blue. Két qua cho thay gia tri pH bang 4,
thai gian lac 120 phdt, téc do 1ac 300 vong/pht, khéi
lugng vat liéu Fe-Cu la 1,67 g/L. Vat liéu Fe-Cu c6 kha
néng phan hiy dudc dung dich methylene blue cé
ndng doé 1én (245,11 mg/L) véi hiéu suét phan hly cao
(93,63 %), methylene blue d& bi phan hldy gan nhu
hoan toan.

Qué trinh phéan hay methylene blue bang vét liéu Fe-Cu
tuan theo phuong trinh déng hoc biéu kién bac 2 vdi
hang s& t6c do phan Ung k= 0,0023 phdt™.L.mg™

Két qua sur dung vat liéu ndi dién phan Fe-Cu vao phan
hay methylene blue cho thdy hiéu suat phan huy 16n va
co thé phan hdy 6 ndng do cao.

TU céc két qua trén cho thdy co thé két hap vat liéu Fe-
Cu vdi phuong phap sinh hoc dé &p dung vao trong

thuc t& dé xU Ii nudc thai dét nhuém trong moi
trudng nudc.
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