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TÓM TẮT 

Quá trình Fenton dị thể với xúc tác tro 

bay biến tính bằng muối sắt (III) clorua được 

sử dụng để phân hủy phẩm màu Reactive 

Blue 182 (RB 182). Một số tính chất cơ bản 

của tro bay thô và tro bay biến tính được xác 

định thông qua các kỹ thuật SEM, EDX, và 

XRD. Ảnh hưởng của một số yếu tố quan 

trọng như hàm lượng xúc tác, pH và nồng độ 

hydro peoxit tới hiệu quả xử lý đã được 

nghiên cứu và thảo luận; đồng thời hằng số 

tốc độ phân hủy RB 182 cũng được xác 

định. Các kết quả thực nghiệm cho thấy rằng 

kỹ thuật Fenton dị thể với tro bay biến tính 

phù hợp để loại bỏ phẩm nhuộm RB 182. Ở 

các điều kiện tối ưu bao gồm hàm lượng xúc 

tác (1 g/L), nồng độ hydro peoxit (3,92 mM), 

pH (3), quá trình loại bỏ RB 182 được chỉ ra 

là tuân theo động học bậc nhất với hiệu suất 

xử lý đạt xấp xỉ 90% sau 90 phút. 

Từ khóa: Tro bay, Fenton dị thể, xúc tác, Reactive Blue 182. 

MỞ ĐẦU 

Ở Việt Nam, dệt may là ngành công nghiệp 

mũi nhọn, giữ vị trí chiến lược quan trọng trong 

sự phát triển của nền kinh tế quốc dân. Tuy 

nhiên, do đặc thù của một ngành sản xuất phức 

tạp, sử dụng nhiều hóa chất, nguyên liệu (đặc biệt 

là các loại phẩm màu hữu cơ), ô nhiễm môi 

trường trong ngành này là điều không thể tránh 

khỏi. Xử lý nước thải dệt nhuộm đang là bài toán 

nan giải cho nhiều nhà môi trường trong và ngoài 

nước; bởi nếu không được xử lý, nước thải dệt 

nhuộm sẽ gây mất mỹ quan, cản trở quá trình 

quang hợp, làm giảm hàm lượng oxy hòa tan 

trong nước, gây ảnh hưởng trầm trọng môi 

trường, sinh thái và đời sống của nhiều loài thủy 

sinh, động vật và con người [1-4].  

Do có thành phần hóa học đa dạng, nước thải 

dệt nhuộm có thể được giải quyết bằng nhiều kỹ 

thuật khác nhau, điển hình có các kỹ thuật hóa lý 

như keo tụ, điện keo tụ, hấp phụ [5-7], màng; kỹ 

thuật sinh học yếm khí, hiếu khí [6, 8]; các kỹ 

thuật hóa học như ozon hóa, oxy hóa tiên tiến… 

[7, 9-14]. Trong thực tế, người ta cần áp dụng kết 

hợp các kỹ thuật trên một cách phù hợp. Tuy 

nhiên, trong nhiều trường hợp, các kỹ thuật oxy 

hóa tiên tiến là sự lựa chọn duy nhất đề xử lý 

hoặc tiền xử lý các loại phẩm màu hữu cơ bởi 

nhiều loại phẩm nhuộm gần như không/khó bị 

phân hủy, loại bỏ bởi các kỹ thuật sinh học, hóa 

lý thông thường [15] mặc dù vẫn tồn tại một số 

hạn chế nhất định như tạo ra một lượng bùn sau 
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xử lý, chi phí cao, dễ bị ảnh hưởng bởi nhiều ion 

lạ hoặc các sản phẩm trung gian… Nghiên cứu 

phát triển các hệ xúc tác Fenton dị thể trên cơ sở 

sử dụng các loại quặng tự nhiên hoặc các chất 

thải rắn công nghiệp như xỉ pirit, bùn đỏ, tro 

bay… có thể khắc phục được các nhược điểm của 

các kỹ thuật oxy hóa tiên tiến thông thường.  

Trong công trình này, tro bay được biến tính 

và sử dụng với vai trò xúc tác Fenton dị thể trong 

mục tiêu phân hủy phẩm màu Reactive Blue 182 

(RB 182), một loại phẩm màu sử dụng phổ biến ở 

miền Bắc Việt Nam, đặc biệt là ở các làng nghề 

như Dương Nội, Vạn Phúc (Hà Nội). 

VẬT LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP 

Hóa chất và tro bay 

Phẩm nhuộm RB 182 có cấu trúc như trên 

Hình 1, được cung cấp bởi Ciba Specialty 

Chemicals Inc và được lấy tại làng nghề Dệt 

nhuộm Dương Nội (Hà Đông, Hà Nội). 

Dung dịch hydro peoxit (30%), FeCl3.6H2O 

thuộc loại tinh khiết phân tích. 

Tro bay được lấy tại Nhà máy Nhiệt điện 

Uông Bí, tỉnh Quảng Ninh. 

 

 
Hình 1. Cấu trúc hóa học của phẩm nhuộm Reactive Blue 182 [16] 

Quy trình biến tính tro bay 

Hòa tan 3,38 g FeCl3.6H2O vào 20 ml nước 

cất. Hỗn hợp vừa chuẩn bị được khuấy, gia nhiệt 

ở 100
o
C (tới khi nước bay hoàn toàn) trên máy 

khuấy từ ở tốc độ 120 vòng/phút sau khi được bổ 

sung 10 g tro bay. Xúc tác thu được là sản phẩm 

sau khi nung hỗn hợp đã được cô cạn ở 500
o
C 

trong 4 giờ.  

Phân tích, xác định các đặc trưng vật liệu 

Ảnh hiển vi điện tử quét (SEM) của các mẫu 

vật liệu được chụp tại khoa Vật lý, Trường Đại 

học Khoa học Tự nhiên trên máy JSM5410LV 

JEOL (Nhật Bản) với thế gia tốc 20 kV. Thành 

phần hóa học của các mẫu vật liệu được xác định 

thông qua phổ tán xạ năng lượng tia X (EDX) 

được ghi tại Viện Khoa học Vật liệu, Viện Khoa 

học và Công nghệ Việt Nam trên máy JED-2300 

JEOL (Nhật Bản). Phổ nhiễu xạ Rơnghen (XRD) 

được xác định đồng thời tại Viện Khoa học Vật 

liệu, Viện Khoa học và Công nghệ Việt Nam sử 

dụng máy Rơnghen Siemens D5000 (Đức) trong 

điều kiện ống phát tia bằng Cu, bước sóng 
o

K 1,5406A  , góc quét 2 thay đổi từ 15-85
o
, 

phím lọc Ni và tại khoa Hóa học, Trường Đại học 

Khoa học Tự nhiên sử dụng máy D8-Advance, 

Bruker, Đức tại các điều kiện đo cơ bản giống 

trường hợp ghi trên Siemens D5000, góc quét 

thay đổi từ 20-70
o
. 

http://www.cibasc.com/
http://www.cibasc.com/
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Quy trình xử lý 

Bổ sung một lượng xác định tro bay đã biến 

tính vào thiết bị phản ứng. Thêm tiếp 500 mL 

nước chứa phẩm nhuộm RB 182 (đã được điều 

chỉnh pH). Quá trình phản ứng bắt đầu khi bổ 

sung hydro peoxit. Tại thời điểm cần xác định 

hiệu quả xử lý, mẫu được lấy ra để phân tích. 

Các phương pháp phân tích 

Hàm lượng RB 182 trong nước được xác 

định bằng phương pháp trắc quang ở bước sóng 

609 nm (bước sóng hấp thụ đặc trưng của phẩm 

nhuộm). Hiệu quả xử lý màu (H, %) được xác 

định theo công thức: 

o t

o

C C
H(%) 100

C


   

Trong đó Co và Ct  tương ứng là hàm lượng 

RB 182 trong nước ở thời điểm ban đầu và sau 

khi xử lý t phút. 

KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

Phân tích đặc tính tro bay trước và sau khi 

biến tính 

Trong nghiên cứu này, đặc tính của tro bay 

trước và sau biến tính được tập trung phân tích 

trên ảnh SEM (Hình 2) và phổ EDX (Hình 3). 

Ảnh SEM của mẫu tro bay trước biến tính 

(Hình 2a) và tro bay sau biến tính (Hình 2b) cho 

thấy quá trình biến tính cải thiện đáng kể đặc tính 

bề mặt của tro bay; sản phẩm sau biến tính có cấu 

trúc xốp với nhiều hốc trống, điều này tạo điều 

kiện thuận lợi cho các quá trình hấp phụ, xúc tác. 

 

 

         
(a)                                                                                       (b) 

Hình 2. Ảnh SEM của mẫu tro bay trước biến (a) và sau biến tính (b) 
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Hình 3. Phổ EDX của mẫu tro bay trước biến tính (a) và sau biến tính (b) 

 

Mục tiêu của việc biến tính tro bay trong 

nghiên cứu này là gắn được các tiểu phân sắt vào 

cấu trúc tro bay và tồn tại dưới dạng Fe2O3 

(hematit). Thành phần hóa học của mẫu tro bay 

trước và sau biến tính được các định thông qua 

phổ EDX; kết quả tương ứng được thể hiện trên 

Hình 3a và Hình 3b. Những phân tích chi tiết hơn 

cho thấy hàm lượng sắt tăng lên đáng kể sau quá 

trình biến tính, từ 3,35 % lên 12,27%. Sắt tồn tại 

trong cấu trúc của sản phẩm sau biến tính hoàn 

toàn dưới dạng Fe2O3, điều này được khẳng định 

thông qua giản đồ nhiễu xạ tia X của mẫu tro bay 

sau biến tính (Hình 4b). Giản đồ trên Hình 

4b cũng xuất hiện các vạch phản xạ đặc trưng của 

mullite (Al6Si2O13) và của các hạt quartz (SiO2); 

trong khi đó giản đồ này của tro bay trước biến 

tính (Hình 4a) chỉ ghi nhận sự hiện diện các phản 

xạ khoáng mullite (Al6Si2O13), có nhiều nhiễu 

nền và gần như không ghi nhận sự xuất hiện của 

sắt trong cấu trúc. 

Ảnh hưởng của hàm lượng tro bay 

Trong quá trình Fenton dị thể, hàm lượng 

xúc tác là một yếu tố ảnh hưởng mạnh tới hiệu 

suất xử lý. Ảnh hưởng của hàm lượng tro bay 

được khảo sát tại các giá trị 0,6; 0,8; 1; 1,2 và 1,4 

g/l, trong 110 phút và hàm lượng H2O2 là 3,92 

mM, pH 3. 

Từ những kết quả thực nghiệm trên Hình 5 

có thể thấy khi hàm lượng xúc tác tăng thì hiệu 

suất phân hủy RB 182 có xu hướng tăng. Tuy 

nhiên, điều này chỉ thể hiện rõ khi hàm lượng xúc 

tác và thời gian xử lý chưa vượt quá 1 g/l. Nếu 

tiếp tục tăng hàm lượng xúc tác lên trên 1 g/l, 

hiệu suất xử lý có xu hướng giảm. Hiệu quả xử lý 

thay đổi không đáng kể sau khoảng 90 phút xử 

lý. Ảnh hưởng của hàm lượng tro bay có thể giải 

thích do tương quan giữa tốc độ của các phản 

ứng cơ bản sau [17, 18]: 

3 2+

2 2

2+ 2

2

2 3

2 2

3 2

2 2

2 3

Fe H O Fe(OOH) H (1)

Fe(OOH) Fe HO (2)

Fe H O Fe HO HO (3)

Fe HO Fe H O (4)

Fe HO Fe HO (5)

 

 

   

   

   

  

 

   

   

  

 

Khi hàm lượng tro bay lớn hơn 1 g/l, việc 

tiêu thụ một phần gốc tự do hydroxyl ( HO ) theo 

phản ứng (5) là nguyên nhân trực tiếp dẫn tới 

việc giảm hiệu suất. Với những kết quả trên có 

thể kết luận hàm lượng xúc tác phù hợp là 1 g/l; 

thời gian xử lý phù hợp khoảng 90 phút, khi đó 

hiệu suất phân hủy RB182 đạt xấp xỉ 90%.  
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 (a) 

Faculty of Chemistry, HUS, VNU, D8 ADVANCE-Bruker - Mau 0,0125mol 500C-4h

01-070-3755 (C) - Quartz - SiO2 - Y: 85.01 % - d x by: 1. - WL: 1.5406 - Hexagonal - a 4.91600 - b 4.91600 - c 5.40900 - alpha 90.000 - beta 90.000 - gamma 120.000 - Primitive - P3121 (152) - 3 - 113.206 -

01-079-1453 (C) - Mullite, syn - Al4.64Si1.36O9.68 - Y: 66.81 % - d x by: 1. - WL: 1.5406 - Orthorhombic - a 7.56400 - b 7.69230 - c 2.88060 - alpha 90.000 - beta 90.000 - gamma 90.000 - Primitive - Pbam (

00-033-0664 (*) - Hematite, syn - Fe2O3 - Y: 93.77 % - d x by: 1. - WL: 1.5406 - Rhombo.H.axes - a 5.03560 - b 5.03560 - c 13.74890 - alpha 90.000 - beta 90.000 - gamma 120.000 - Primitive - R-3c (167) - 

File: Duc CN mau 0,0125 500C-4h.raw - Type: Locked Coupled - Start: 20.000 ° - End: 70.010 ° - Step: 0.030 ° - Step time: 1. s - Temp.: 25 °C (Room) - Time Started: 16 s - 2-Theta: 20.000 ° - Theta: 10.000
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(b) 

Hình 4. Giản đồ nhiễu xạ tia X của mẫu tro bay trước (a) và sau (b) biến tính 

Ảnh hưởng của pH 

pH là một trong những yếu tố ảnh hưởng 

mạnh nhất tới hiệu suất phân hủy chất hữu cơ của 

các kỹ thuật oxy hóa tiên tiến [1, 3]. Thông 

thường, các quá trình Fenton đồng thể, dị thể đều 

diễn ra thuận lợi trong môi trường axit. Nghiên 

cứu ảnh hưởng của pH được tiến hành tại các giá 

trị 1; 2; 3; 4 và 5 với hàm lượng H2O2 (3,92 mM) 

và tro bay (1 g/l). Kết quả nghiên cứu trong 110 

phút được thể hiện trên Hình 6. 

 



Science & Technology Development, Vol 16, No.T3- 2013 

Trang 18 

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

0 20 40 60 80 100 120

Thời gian (phút)

H
iệ

u
 s

u
ất

 x
ử

 l
ý
 (

%
)

0,6 g/L

0,8 g/L

1 g/L

1,2 g/L

1,4 g/L

 
Hình 5. Ảnh hưởng của hàm lượng xúc tác 

 

  
Hình 6. Ảnh hưởng của pH 

 

Kết quả thực nghiệm trên hình 6 cho thấy 

quá trình xử lý diễn ra thuận lợi ở môi trường pH 

2-3; sự khác biệt về hiệu quả xử lý khi tiến hành 

ở pH 2 và pH 3 là không đáng kể. Ở các giá trị 

pH khác, hiệu quả xử lý có giá trị thấp hơn, đặc 

biệt là ở các vùng pH > 3. Ở pH thấp (dưới 2), 

các phản ứng (4) và (1) diễn ra với tốc độ chậm 

vì lý do hydro peoxit có thể bền hóa do tồn tại ở 

dạng solvat hóa (H3O2
+
); ion oxinoum khi được 

hình thành sẽ làm giẩm khả năng phản ứng với 

các ion sắt. Bên cạnh đó, khi tiến hành ở pH thấp 

hơn 2, các gốc tự do hydroxyl có thể bị tiêu thụ 

bởi chính các ion H
+
 [19]: 

2 2 3 2

2

H O H H O (6)

OH H e H O (7)

 

  

 

  
   

Ở pH > 4, hydro peoxit bị phân hủy khá 

nhanh và đây là lý do chính dẫn tới giảm hiệu 

suất của quá trình xử lý [19]. 

Ảnh hưởng của hàm lượng hydro peoxit 

Hình 7 thể hiện ảnh hưởng của hàm lượng 

hydro peoxit tới hiệu suất phân hủy RB 182. Có 

thể nhận thấy tại các điều kiện nghiên cứu (pH 3, 

hàm lượng xúc tác 1 g/l), khi tăng hàm lượng 

hydro peoxit từ 1,96 mM tới 3,92 mM, hiệu suất 

có xu hướng tăng nhanh và tăng mạnh trong 

khoảng 60 phút đầu; sau đó tăng chậm, không 

đáng kể. Tuy nhiên, khi hàm lượng hydro peoxit 

tăng lớn hơn 3,92 mM thì hiệu quả xử lý không 

những không tiếp tục tăng mà còn có chiều 

hướng giảm. Việc giảm hiệu suất khi hàm lượng 

hydro peoxit lớn có thể giải thích là do gốc tự do 

hydroxyl bị tiêu thụ một phần theo phương trình 

[12, 17]:  

2 2 2 2H O HO HO H O (8)     

Hàm lượng hydro peoxit phù hợp là 3,92 

mM. 
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Hình 7. Ảnh hưởng của hàm lượng hydro peoxit 
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Động học của quá trình xử lý 

Nhiều nghiên cứu cho thấy các quá trình 

Fenton đồng thể và dị thể ứng dụng trong phân 

hủy các hợp chất hữu cơ thường tuân theo động 

học bậc nhất. Nghiên cứu của S. Karthikeyan và 

cộng sự (2011) lại cho thấy quá trình Fenton 

đồng thể tuân theo động học bậc nhất, còn Fenton 

dị thể tuân theo động học bậc hai [18]. Trong bài 

báo này, động học của quá trình xử lý (phân tích, 

tính toán ở điều kiện tối ưu) được kiểm tra với cả 

hai mô hình động học, bậc nhất và bậc hai: 

t oln C ln C kt       (bậc nhất) 

t o

1 1
kt

C C
            (bậc hai) 

Trong đó Co và Ct tương ứng là nồng độ 

phẩm màu tại thời điểm trước xử lý và sau khi xử 

lý t phút; k là hằng số tốc độ phản ứng (phút
-1

).  

Kết quả khảo sát động học bậc nhất, bậc hai 

tương ứng được thể hiện trên Hình 8a và Hình 

8b. Căn cứ trên những kết quả thực nghiệm này 

có thể nhận thấy quá trình phân hủy phẩm nhuộm 

RB 182 bởi quá trình Fenton dị thể với tro bay 

biến tính tuân theo động học bậc nhất (do có hệ 

số tương quan R
2
 (0,9755) lớn hơn so với bậc hai 

(0,9205). Hằng số tốc độ phân hủy RB 182 xác 

định được bằng thực nghiệm là 0,0297 phút
-1

. 

y = -0.0297x + 4.9704

R
2
 = 0.9755
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 (a)                                                                       (b) 

Hình 8. Xác định hằng số tốc độ phân hủy Reactive Blue 182 theo động học bậc 1 (a), bậc 2 (b) 

 

KẾT LUẬN 

Việc biến tính tro bay bằng muối sắt (III) 

clorua có thể cải thiện nhiều đặc tính của tro bay. 

Sản phẩm sau biến tính có thể ứng dụng với vai 

trò xúc tác Fenton dị thể trong mục tiêu phân hủy 

phẩm màu Reactive Blue 182. Nghiên cứu chỉ ra 

một số điều kiện phù hợp cho quá trình phân hủy 

Reactive Blue 182, cụ thể về hàm lượng xúc tác, 

hàm lượng hydro peoxit, pH và thời gian phản 

ứng tương ứng là 1 g/L; 3,92 mM; 2-3 và 90 

phút. Ở điều kiện phù hợp, hiệu suất xử lý màu 

đạt xấp xỉ 90% với hằng số tốc độ 0,0297 phút
-1

 

(R
2
 = 0,9755). 

 

LỜI CẢM ƠN: Các tác giả xin chân thành cảm ơn sự hỗ trợ 

tài chính từ Bộ Khoa học Công nghệ với Đề tài 

KC.08.TN05/11-15.  
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Degradation of reactive blue 182 dye 
by heterogeneous Fenton reaction 
using modified fly ash/H2O2 
 

 Dao Sy Duc 
   University of Science, VNU HN 

 Vu The Ninh 
   Institute of Materials Science 

ABSTRACT 

In this paper, Fe
3+

 was immobilized in fly 

ash using a thermal procedure. Fe
3+

-

modified fly ash was used as heterogeneous 

Fenton catalyst for the degradation of 

Reactive Blue 182 (RB 182). Some 

properties of raw and modified fly ashes 

were characterized by SEM, EDX and XRD 

techniques. Effects of some key operating 

parameters such as catalyst dose, pH, and 

hydrogen peroxide concentration on the 

treatment efficiency were studied and 

discussed. Kinetic rate constant of treatment 

process was also determined. The 

experimental results show that the 

heterogeneous Fenton technique using 

modified fly ash/H2O2 is a suitable method 

for removing RB 182 from aqueous solution. 

At the optimum conditions includes catalyst 

dose of 1 g/l; hydrogen peroxide of 3,92 mM; 

pH 3; contact time for 90 minutes; 

approximately 90% of RB 182 was removed; 

the kinetics fitted well for pseudo first-order 

reaction. 

Keywords: Fly ash; heterogeneous Fenton; catalyst; Reactive Blue 182. 
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