Science & Technology Development, Vol 11, No.01- 2008

PHAN UNG KHU NITRAT TREN DIEN CUC PONG VA PIEN CUC PONG
BIEN TINH BOI POLYPYROLE

Nguyén Viét Thinh”, L2 Viét Hai®, Bui Nhat Nguyén®, Ding Thj Kim Thoa®
Nguyén Thi Phwong Thoa®
(1)Trudng Dai hoc Tien Giang
(2)Trudng Pai hoc Khoa hoc Ty nhién, PHQG-HCM
(Bai nhdn ngay 29 thang 01 nam 2007, hoan chinh sira chita ngay 25 thang 10 nam 2007)

TOM TAT: Phan img dién khir nitrat trén dién cuc dong (Cu) va dién cuc dong bién
tinh bdng polypyrole (Cu/Ppy) trong dung dich KCI va NaCl duoc nghién ciru bang ky thudt
quét thé vong tudn hoan (CV). Phén ung khir nitrat trén dién cuc Cu va Cu/}?py bat ddu xay ra
tai khodng thé -0,80 V (SCE). Mdt dp dong khur dat cuc dai trong khoang thé -1,5 V (SCE) trén
Cuva -1,7 V trén Cu/Ppy. Trong khodng nong dé KCI tir 0 d@én 0,2 M, mdt do dong khw nitrat
ting theo nong dg KCI. Phan ung dién khir dung dich nitrat trén dién cuc Cu/Ppy trong moi
truong trung tinh khong tao thanh san pham nitrit,

1. GIOI THIEU

Ham luong nitrat cao trong nudce la mét trong nhitng nguyén nhan gian tiép gy nén bénh
ung thu. Nitrat bj chuyén héa thanh nitrit boi céc vi sinh vat hién dién ¢ thanh rudt va nitrit
tham gia phan (g véi amin va amit tao thanh N-nitroso amin va N-nitroso amit. Nhirng san
phim nay 14 nhimng tic nhén 1am ting nguy co bj bénh ung thu & ngudi [1].

Nhiéu cong trinh nghién ciru sur khir nitrat trén cdc dién cuc dwge thue hién trong méi
truong dung dich axit [2-8] va kiém [8-14]. Mot sb cong trinh nghién ciru tuong tu duoc thuc
hién trong méi trudng dung dich trung tinh [15-22].

Cong trinh nay nghién ciru phan mg dién khir ion nitrat trong dung dich trung tinh kali
clorua hogc natri clorua trén di¢n cyc catét déng hodc ddng bién tinh bsi polyme din dién
polypyrole bang phuong phép quét thé vong (CV). Két qua cho thy nitrat bj khir trong cdc
diéu kién nay ¢ khoang thé tir -0,80 dén -1,70 V (SCE) trén Cu va tir -0,8 dén -1,90 V (SCE)
trén Cu/Ppy. Hiéu sudt khir nitrat (-1,6 V, 30 mA) dat dugc gin 25% sau khoang mét gior dién
phan dung dich KNO; 0,2 M sir dung dién cwc ddng bién tinh.

2. THU'C NGHIEM

Phép do dién héa dugc thuc hién trén hé ba dién cuc voi thiét bi do Potentiostat—
Galvanostat PGS — HH6D (Viét Nam) va HA151 (Nhét Ban).

C6 hai dién cyc 1am viée duge sir dung trong nghién ctru la déng va déng bién tinh bang
polypyrole (Cu/Ppy). Ddy dong hinh try véi dién tich bé mat 0,05 cm® duoc bao phii xung
quanh bdi epoxy tao ra dién cuc déng (Hinh 1). Bién cuc Cu/Ppy dugc ché tao bang cach tao
mang polypyrole trén anét déng trong méi truong axit oxalic 1 M chira pyrole 0,1 M [23] &
dién thé 1,4 V trong thoi gian 60 s. -

Truéce khj do dién héa, dién cuc lam viéc duge danh bong véi gidy loc 1200, rira bﬁng
nudc cat va tdy dau m& véi ethanol rdi dé khoé ty nhién. Dién cuc so sanh 12 calomen bio hoa
(SCE). Tat ca cdc gia trj thé duoc trinh bay trong bai déu so sanh véi SCE. Pién cuc déi la
ludi platin.
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bé mit
lam viéc

1,4V - 60s

Hinh 1: So d dién cuo lam viéc va bé mit dién cuc dong sau khi bién tinh bang 16p phu polypyrole.

. Dung dich dién phén dugc str dung 1a NaNO3 va KNO3 c6 chira KCI va NaCl véi nhimg
nong dé khac nhau. Tat ca dung dich déu duoc chudn bi véi cac hoa chét loai phan tich va
nudce ct hai 1an.

Xac dinh ham lugng nitrat trudc va sau dién phan bang phwong phap tric quang, dva trén
phan {mg cla nitrat v6i axit disunfophenol tao thanh nitrofenoldisunfonic trong méi truong
kiém c6 mau vang dic trung, do tai budc séng 410 nm. Dung dich pha loang 12500 lan trudce
khi phan tich. Xé4c dinh ham lugng nitrit dwa trén phuong phép sir dung thudc thir Griss dé so
mau. Cho nitrit phan ng vdi axit sunfanili¢ dé tao thanh mudi diazo c6 Amax = 520 nm.

3. KET QUA VA THAO LUAN

Hinh 2 (a) cho théy, khi khong c6 nitrat trong dung dich dién ly thi trén dién cyc dong chi
¢6 phan (mg khir nuéc xay ra ¢ thé 4m hon -1,3 V va khong c6 dinh nao xuat hién. biéu nay
chimg t6 khong c6 phan {mg dién héa nao khac xay ra trong ving thé tir -4 V dén -1,8 V. Do
viy. khoang thé [-0,4;-1,8 V] dugc chon dé khao st phan (mg khir nitrat trén Cu trong moi
truong trung tinh KCI. Sy hi¢n dién cia NaNO; lam xuit hién mét dinh khir & thé -1,53 V
(Hinh 2-b) va dudng cong phan cuc (CV) cho thay phan img khir nitrat trén dién cyc Cu trong
moi truong trung tinh KC1 bt dAu xay ra & thé -0,80 V.

’ U(v) 3

Hinh 2: (a) Du&ng CV trong dung dich KC10,15 M;
(b) Putmg CV trong dung dich KC10,15 M + NaNO; 0,05 M.
Pién cyc Cu, toc d6 quét thé 100 mV/s.
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Hinh 3: Céc dudng CV trong dung dich NaNO3 0,05 M +x KCI:
(1) x=0,01 M; (2) x=0,05 M; (3)x=0,1M; (4)x=0,15 M; (5)x=0,2 M.
Dién cuc Cu, toc do quét thé 100 mV/s.

Bang 1: Méi quan hé giita thé dinh E, va mét d6 dong dinh i, voi néng do KCl

Cxa (M) -E, (V) |ip| (mA/em®)
0,01 1,70 40,4
0,05 1,59 49,8
0,1 157 56,5
0,15 1,40 62,2
0,2 1,53 68,9

Hinh 3 va Bang 1 cho thdy anh hudng ciia ndng do chét dién ly KCI dén mat do dong va
thé khir. Trong khoang tir 0,01 M dén 0,2 M, khi nong do KCI ting thi mét do dong dinh khir
(i;) tang va dinh cang duoc the hién 8, ddng thoi thé dinh khir (E,) dich din v gia tri dwong
hon.

Khao st tuong tyr v6i chat dién ly trung tinh NaCl, & téc dé quét thé 50 mV/s va nong do
NaCl 0,4 M ciing cho thdy nitrat bj khir trén dién cuc ddng trong ciing khoang thé nhu déi véi
truong hop chét dién ly 1a KCL. Diéu nay duoc thé hién & Hinh 4.
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Hinh 4: Buong CV trong dung dich KNO; 0,2 M + NaCl 0,4 M.
bién cyc Cu, toc df quét thé 50 mV/s.
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Hinh 5 cho thiy nitrat ciing bi khir trén dién cyc Cu/Ppy véi dinh khir dich vé gié trj thé
am hon.
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Hinh 5: Pudmg CV trong dung dich KNO; 0,2 M + NaCl 0,4 M.
Pién cuc Cu/Ppy, toc dd quét the 50 mV/s.

Anh huéng cia NaCl 1én hoat tinh khir nitrat ctia dién cuc Cuw/Ppy duoc dénh gia bing
cach quét thé da chu ky. Mac du cuong do dinh khir ban dau trong dung dich chua NaCl kha
1én nhung cuong d6 dinh giam manh khi s6 vong quét tang. Trong khi cung diéu kién khao
sat, cuong dd dinh khir trong mbi trudng khong c6 NaCl chi giam nhe theo sb vong quét va

kha &n dinh. Didu nay cho thay NaCl co thé 1dm giam manh hoat tinh cua dién cuc Cu/Ppy doi
v6i phan img khir nitrat khi thoi gian dién phan kéo dai.
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Hinh 6: (a) Pudng CV trong dung dich KNO; 0,2 M +NaCl 0,4 M;
(b) Pudng CV trong dung dich KNO; 0,2 M.
Dién cuc Cu/Ppy, quét da chu kY, toc do quét thé 50 mV/s.
Tir két qua trén, trong phan dién phén thir nghiém da chon dung dich nitrat khong chira
clorua. ¢
Pién phan thir nghiém dung dich KNO;Lb,‘_'Z M véi thé dién phan -1,6 V trén catét Cu/Ppy
trong thoi gian 3830 s (2,252 C). Két qua cu thé dugc thé hién & cac Bang 2 va 3:

Bang 2: Xéc dinh ndng dd nitrat bing phuong phap so mau

Mau phén tich Mt 6 quang D | Noéngdopha | Higu sudt, %
lodng, ppm
Dung dich nitrat truéc dién phan 0,107 1,259
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| Dung dich nitrat sau dién phan | 0,082 | 0,951 | 24,46 |
Bing 3: Xac dinh nong d nitrit bing phuong phap so mau

Mau phan tich Mit d6 quang D Néng do (ppm)

Dung dich nitrit sau dién phan 0.000 0

S6 liéu trong Béng 2 cho thiy dién cuc Cu/Ppy ¢6 hoat tinh khir nitrat kha cao so véi hiéu
suat 24 % sau 24 gio dién phén cua céc tac gia [18] (dién cuc thuy tinh carbon bién tinh bing
Ir). Hon nifa, trong thanh phan san phém cua qué trinh dién phan khir nitrat trén dién cuc
Cu/Ppy khéng c6 nitrit (Bang 3).

4. KET LUAN

Trong dung dich trung tinh KCI hoic NaCl, nitrat bi khir dién héa trén dién cuc déng va
dién cyc dong bién tinh boi polypyrole. Tuy nhién, khac v6i dién cuc Cu, ngay ca khi khong
¢o clorua hién dién trong dung dich, nitrat van bi khir trén dién cuc Cu/Ppy.

NaCl 1am tang dong khir nitrat trén ca hai dién cuc Cu va Cu/Ppy, tuy nhién NaCl lam
giam hoat tinh ciia dién cuc Cu/Ppy déi véi phan img khir nitrat theo thoi gian dién phan.

San pham dién phan dung dich nitrat trén dién cuc Cu/Ppy khéng c6 nitrit.

ITE?EITEGREDUCTION OF NITRATE IONS ON COPPER AND COPPER
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ABSTRACT: The electroreduction of nitrate ions on copper (Cu) and copper modiefied
by polypyrole (Cu/Ppy) electrodes in KCI and NaCl aqueous solutions were studied using
cyclic voltammetric (CV) techniques. Nitrate reduction occurred on both electrodes at
cathodic potentials of ca, -0,80 V (SCE). Reduction current density reached maximum values
atca.-1,5V (SCE) on Cu and -1,7 V on Cu/Ppy. In the KCI concentration range from 0 to (.2
mol/l the reduction current of nitrate increased with KCI concentration. Nitrite was not found
as a product of nitrate electroreduction on the Cu/Ppy electrode in studied aqueous solutions.

‘ Key words: nitrate electroreduction, polypyrrole, copper modified electrode,
neutral solution.
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