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TÓM TẮT
Việc điều chế vàứngdụng xúc tác Fentondị thể từ sinh khối chonhữnghợpchất ônhiễmbền trong
nước đang được quan tâmnhằmhướng tới nền kinh tế tuần hoàn và bảo vệmôi trường. Tuy nhiên,
ảnh hưởng thống kê của điều kiện chế tạo xúc tác cho quá trình phân hủy Pentachlorophenol (PCP)
trong nước chưa được nghiên cứu. Trong bài nghiên cứu này, điều kiện chế tạo xúc tác Fenton dị
thể từ vỏ mít bao gồm nhiệt độ và tỷ lệ xúc tác/than vỏ mít (Fe/JC) được khảo sát bằng phương
pháp thực nghiệm kết hợp với mô hình hồi qui bậc 2 nhằm đưa ra thông số tối ưu cho quá trình
phân hủy chất hữu cơ bền Pentachlorophenol (PCP) trong nước. Các đặc tính của xúc tác Fe/JC
bao gồm hình thái, cấu trúc tinh thể, thành phần các nguyên tố và nhóm chức trên bềmặt lần lượt
được phân tích bằng kính hiển vi điện tử quét (SEM), nhiễu xạ tia X (XRD), tán xạ năng lượng tia
X (EDS) và quang phổ hồng ngoại (FTIR). Kết quả cho thấy khi khảo sát đơn lẻ yếu tố nhiệt độ từ
100-500oC hoặc tỷ lệ Fe/JC từ 0-20% thì không cho thấy sự ảnh hưởng thống kê của 02 yếu tố này
lên hiệu quả xử lý PCP. Tuy nhiên khi dùng mô hình hồi qui thì cho thấy có sự ảnh hưởng kép và
bậc 2 của 02 yếu tố này lên hiệu quả xử lý PCP trong nước. Xúc tác Fe/JC cho hiệu quả phân huỷ
PCP trong nước khi nhiệt độ nung lớn hơn 298oC và tỷ lệ Fe/JC lớn hơn 12,4%. Xúc tác Fe/JAC có
tỷ lệ 20,0% Fe và được nung ở 500oC cho khả năng phân hủy 62,1±3,8% PCP trong nước. Bề mặt
xúc tác này có tâm hoạt tính là Fe2O3 dạng tròn có kích thước khoảng 500–700 nm phân tán đều
trên bề mặt than.
Từ khoá: Xúc tác Fenton dị thể, vỏ mít, Pentachlorophenol, nước thải

ĐẶT VẤNĐỀ1

Pentachlorophenol (PCP) đã được phân loại thành2

những chất ô nhiễm ưu tiên vào năm 1989 theo tổ3

chức Y tế thế giới và 2014 theo Hiệp hội Bảo vệ Môi4

trường Mỹ. PCP là một Chlorophenol có 05 Chloro5

gắn trên Phenol, được sử dụng là chất diệt khuẩn để6

bảo quản gỗ và đồ mỹ nghệ. PCP có tính acid mạnh7

nhất trong số các chlorophenol (pKa~3.9–4.9). Do8

tính chất độc hại, khó phân hủy và khả năng tồn tại9

trong đất, nước, không khí và sinh vật, PCP được liệt10

kê vào danh sách thuộc nhóm các hợp chất hữu cơ11

bền (POPs) theo công ước Stokholm năm 2009. Các12

phương pháp như hấp phụ, keo tụ, sinh học 1–4, dùng13

điểm siêu tới hạn của nước khi có NaOH5 đã được sử14

dụng để loại bỏ PCP trong nước; tuy nhiên phương15

pháp oxi hoá nâng cao được ứng dụng phổ biến do16

khả năng chuyển hoá được hầu hết các POP thành các17

hợp chất nhỏ hoặc khoáng hóa thành CO2 và H2O6.18

Trong đó, quá trình Fenton đồng thể là dựa trên phản19

ứng giữa ion Fe(II) và H2O2 (Fe2+ + H2O2 → Fe3+
20

+ ·OH + OH−), tạo ra gốc tự do hydroxyl (·OH). Các21

gốc tự do này có thể oxi hầu hết các chất hữu cơ khó22

phân hủy thành những hợp chất ít hoặc không độc và 23

tiến hành ở điều kiện nhiệt độ phòng, áp suất thường. 24

Fenton dị thể là hệ tương tự như đồng thể, tuy nhiên 25

sắt tồn tại ở pha rắn, được gắn trên một chất mang có 26

khả năng hấp phụ và tạo liên kết với xúc tác. Tâmhoạt 27

tính oxit sắt được gắn trên chất mang có diện tích bề 28

mặt riêng cao như đất sét 7, zeolites8, goethite9 và car- 29

bon hoạt tính 10. Các tâm hoạt tính oxit sắt có thể tồn 30

tại dưới nhiều dạng như Fe(OH)2, Fe(OH)3, a-Fe2O3, 31

g-Fe2O3, Fe3O4 và α–FeOOH (goethite), Fe(0) tùy 32

vào điều kiện chế tạo. Tâm hoạt tính có thể được chế 33

tạo bằng cách gắn các hạt sắt bằng phương pháp ngâm 34

tẩm, nung ở nhiệt độ từ 200–700oC hoặc tổng hợp 35

bằng phương pháp hoá học như khử muối sắt thành 36

Fe(0) hay ngâm tẩm hoặc đồng kết tủa 7,10,11. Các 37

nghiên cứu của Nguyen và cộng sự 12 về chế tạo xúc 38

tác từ tính của Fe3O4 và Fe2MnO4 trên chất mang 39

than hoạt tính (AC) ở 600oC trong 1h và tỷ lệ sắt/AC 40

là 20% cho phản ứng phân hủymetyl cam. Tuy nhiên, 41

nguồn than hoạt tính sử dụng từ than hoạt tính gáo 42

dừa và nung ở nhiệt độ 200-500oC. Chất mang car- 43

bon hoạt tính từ nguồn phế phẩm nông nghiệp đang 44

được chú ý do nguồn nhiên liệu phong phú và có thể 45

Trích dẫn bài báo này: Ngân D H, Nhi N H Y, Ngân N T T, Trang B L Q, Quân D N, Thuận N T. Ảnh hưởng
thốngkêcủađiềukiệnhoạthóaxúc tácFentondị thể từvỏmít lênquátrình loạibỏPentachlorophe-
nol trong nước. Sci. Tech. Dev. J. - Sci. Earth Environ. 2024; ():1-7.
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giữ nguyên được các tính chất bề mặt của than hoạt46

tính từ than đá. Mít là loại trái cây được trồng, sử47

dụng rộng rãi Việt Nam và vỏmít thải chiếm gần 50%48

tổng khối lượng của mít, trong khi đó thành phần có49

trong vỏ mít được phân tích theo ASTM bao gồm tỷ50

phần trăm của độ ẩm, tro, chất dễ bay hơi và carbon51

cố định lần lược là 4.22, 10.19, 50.17 và 35.42%, thích52

hợp để làm ra chất mang carbon cho xúc tác Fenton53

dị thể13. Tuy nhiên chưa có nghiên cứu nào sử dụng54

phế phẩm vỏ mít làm chất mang cho xúc tác Fenton55

để xử lý các chất ô nhiễm hữu cơ. Hơn nữa, hầu hết56

các nghiên cứu sử dụng phương pháp khảo sát truyền57

thống bằng cách thay đổi điều kiện của 1 yếu tố và58

giữ không đổi các yếu tố còn lại. Phương pháp này có59

thể cho giá trị tối ưu và ảnh hưởng tuyến tính nhưng60

không cho thông tin về ảnh hưởng tương tác hay ảnh61

hưởng bậc hai của các yếu tố. Các thông tin này có62

thể thu thập được khi kết hợp quy hoạch thực nghiệm63

và đáp ứng bề mặt. Phương pháp đáp ứng bề mặt đã64

được áp dụng cho việc tối ưu hóa các quá trình Fen-65

ton14,15, tuy nhiên hầu hết các nghiên cứu tập chung66

vào tối ưu hóa qúa trình xử lý chất ô nhiễm bằng Fen-67

ton, chưa ứng dụng phương pháp này vào việc khảo68

sát ảnh hưởng tương tác và đơn lẻ của nhiệt độ nung69

và tỷ lệ % Fe/JC trong quá trình điều chế xúc tác lên70

quá trình phân hủy PCP trong nước. Chính vì vậy,71

nghiên cứu này tập chung vào khảo sát ảnh hưởng của72

các yếu tố này lên quá trình phân hủy PCP trong nước73

với phương pháp thống kê với mục tiêu (1) khảo sát74

ảnh hưởng tương tác và đơn lẻ của nhiệt độ tạo xúc tác75

và tỷ lệ Fe/JC; (2) tìm khoảng nhiệt độ và tỷ lệ Fe/JC76

cho quá trình phân hủy PCP bằng quá trình Fenton77

dị thể hiệu quả.78

PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU79

Tổng hợp xúc tác Fe/JC80

10,0 g vỏ mít được lấy từ giống mít Thái và thu gom81

ở chợ địa phương, sấy khô tự nhiên, xay nhỏ, rây 0.182

mm và bán than hóa ở 200oC trong 1 giờ trong môi83

trường Nitơ với lưu lượng 100 mL min−1. Sau đó,84

sản phẩm bán than hóa được ngâm tẩm với H3PO485

25% và tiếp tục nhiệt phân ở nhiệt độ 545oC trong 1586

phút trongmôi trường khíN2 với tốc độ dòng 100mL87

min−1; cuối cùng được trung hòa bằng nước đun ở88

70oCvà nước rửa được liên tục kiểm tra bằng giấy quỳ89

tím, sấy khô ở nhiệt độ 105oC trong 7h, và cho thành90

phẩm than vỏ mít (JC). 0,500 g than vỏ mít (JC) được91

ngâm tẩm với HNO3 0,017 M và muối Fe(NO3)3 và92

FeCl2 với các tỷ lệ sắt ở 0%, 10% và 20%, rồi tiếp tục93

khuấy ở 30 phút. Hỗn hợp JC và muối sắt được sấy94

khô ở 105oC trong 24 giờ và tiếp tục nung ở 100, 30095

và 500oC trong 15 phút trong điều kiện không có oxy,96

sau đó được lọc rửa bằng nước cất đến trung hòa và 97

sấy khô tại 105oC, bảo quản kín. Thành phẩm cuối 98

cùng là xúc tác Fenton dị thể, kí hiệu là Fe/JC. 99

Thí nghiệm phân hủy PCP trong nước bằng 100

hệ Fe/JC/H2O2 101

25,0 mg xúc tác vừa điều chế cho phản ứng với 25.00 102

mL dung dịch PCP có nồng độ 25 mg L−1 ở pH3, 103

thêm 100mLH2O2 30%, 50 vòng/phút trong 15 phút, 104

kết thúc phản ứng bằng chỉnh pH với NaOH 1M đến 105

1010. Nồng độ PCP trước và sau phản ứng được phân 106

tích bằng sắc ký lỏng siêu cao áp (UPLC) (Water) có 107

pha tĩnh là cột C18, pha động là 30% acid formic 0,1% 108

và 70% metanol. Dung dịch PCP chuẩn gốc (Sigma 109

Aldrich, 97%) có nồng độ là 1032 mg L−1 được pha 110

trong 10%MeOH16. Hiệu suất loại bỏ PCP (%) được 111

tính theo công thức sau: 112

H (%) =

(
C0 −C f

)
C0

×100

Co và C f (mg L−1) lần lượt là nồng độ ban đầu và sau 113

khi phản ứng Fenton của PCP trong nước 114

Hình thái, thành phần và cấu trúc của xúc 115

tác Fe/JC 116

Cấu trúc và thành phần của các mẫu xúc tác được 117

phân tích bằng phương pháp nhiễn xạ tia X (D8 Ad- 118

vance Eco, Bruker, Đức) với điện áp 40 kV, cường 119

độ dòng điện 25 mA, bước sóng CuKα là 0,154 nm. 120

Nhóm chức của xúc tác được khảo sát bằng phổ hồng 121

ngoại (FTIR) (Perkin Elmer) từ vùng có số sóng 400- 122

4000 cm−1. Bề mặt vật liệu được quan sát dưới kính 123

hiển vi điện tử quét SEM S4800, Hitachi. Phổ tán sắc 124

năng lượng tia X (EDS) khảo sát hàm lượng nguyên 125

tố ghi nhận từ thiết bị EDS H7593 Horiba, England. 126

KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 127

Hình thái, thành phần và cấu trúc của xúc 128

tác Fe/JAC 129

Hình 1 trình bày hình ảnh bềmặt của than vỏmít (JC) 130

và cácmẫu xúc tác điều chế ởnhiệt độ 500oCvới các tỷ 131

lệ phần trăm lần lượt là 0 (JC500Fe0), 10 (JC500Fe10) 132

và 20% (JC500Fe20). Kết quả cho thấy bề mặt JC ban 133

đầu có các lỗ xốp và gồ ghề, khi JC được nung ở 500oC 134

(JC500Fe0) thì các liên kết trên bềmặt than bị đứt gãy 135

xuất hiện càng nhiều góc cạnh, dẫn đến tăng diện tích 136

bề mặt riêng từ 224.11 m2 g−1 đến 318.02 m2 g−1. 137

Kết quả là khi nung ở cùng nhiệt độ với các mẫu chứa 138

sắt 10% (JC500Fe10), 20% (JC500Fe20) thì có sự tăng 139

hàm lượng sắt tương ứng trên bề mặt với kích thước 140

đa dạng. Lượng Fe tương được giữ lại trong xúc tác 141

Fe/JC được ghi nhận bằng EDS và thể hiện ở Bảng 1 142
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cho thấy phần trăm sắt tăng tương ứng từ 6,3% đến143

13,9%, tỷ lệ phần trăm này thấp hơn so với ban đầu từ144

31−37%. Tỷ lệ % sắt trong than thấp hơn so với ban145

đầu cũng được ghi nhận ở những nghiên cứu trước146

khi điều chế xúc tác Fenton trên nền sinh khối ở cùng147

một nhiệt độ17,18. Điều này có thể giải thích do diện148

tích bềmặt của than từ sinh khối thấp hơn so với than149

truyền thốngnên khảnăng lưu giữ sắt trong than thấp,150

tuy nhiên cần có những nghiên cứu chuyên sâu về ảnh151

hưởng của diện tích bề mặt của than hoạt tính từ sinh152

khối đến khả năng lưu giữ sắt.153

Giản đồ XRD được phân tích cho các mẫu xúc tác154

ở các tỷ lệ Fe/JC khác nhau (JC500Fe0, JC500Fe10155

và JC500Fe20) và thể hiện trong Hình 2a. Kết quả156

cho thấy JC500Fe0 đặc trưng cho than vỏ mít có car-157

bon cấu trúc vô định hình, các mẫu JC500Fe10 và158

JC500Fe20 hiện diện các đỉnh nhiễu xạ tăng dần của159

các mặt mạng và tương ứng cấu trúc của g-Fe2O3160

(JCPDS card No. 39-1346), thể hiện rõ nhất ở tỷ lệ161

Fe/JC 20%. Các mẫu xúc tác cùng tỷ lệ 20% Fe/JC ở162

các nhiệt độ nung 100, 300, 500oC tương ứng cácmẫu163

JC100Fe20, JC300Fe20 và JC500Fe20 được khảo sát164

nhằm cho thấy ảnh hưởng của nhiệt độ lên các nhóm165

chức và khả năng liên kết giữa các nhóm chức và xúc166

tác sắt (Hình 2b). Kết quả cho thấy có số sóng của các167

nhómchức tương tự nhau với các cường độ khác nhau168

khi tăng nhiệt độ từ 100 đến 500oC, cụ thể nhómO-H169

(3000–3700 cm−1), C=O (1500–1750 cm−1), và C–170

O (800–1500 cm−1) là ba nhóm chính được thể hiện171

trên phổ FTIR17–20. Dao động C-O có sự khác biệt rõ172

ở JC500Fe20 so với 2 mẫu còn lại có thể do tại nhiệt173

độ cao hơn các liên kết của C=O đứt ra tạo thành liên174

kết đơn C–O hoặc do sự đứt gãy của liên kết C với175

các nhóm chức khác có trong nền thanmít để tạo liên176

kết C–O. Dao động trong khoảng 500–700 cm−1 là177

số sóng đặc trưng của liên kết Fe−O19,20 cho thấy đã178

gắn được Fe lên nền than vỏ mít. Xúc tác JC500Fe20179

với tín hiệu đặc trưng rõ nét của đỉnh Fe−O sắc nhọn180

thể hiện Fe không chỉ được hấp phụ lên bề mặt mà181

còn tạo liên kết với JC ở nhiệt độ 500oC là tốt nhất.182

Ảnh hưởng thống kê của nhiệt độ và tỷ lệ183

Fe/JC lên hiệu suất loại bỏ PCP trong nước184

Hiệu suất loại bỏ PCP sau phản ứng Fenton ở các tỷ lệ185

Fe/JC (%) và nhiệt độ khác nhau với độ lặp 9 lần được186

xử lý thống kê với RStudio (version 4.3.1) và thể hiện187

ở Hình 3. Kết quả ở Hình 3a cho thấy không có sự188

khác biệt thống kê giữa các nhiệt độ khác nhau trong189

cùng một tỷ lệ Fe/JC và ngược lại (p-value>0,05). Vì190

vậy, phương trình hồi quy cần được phát triển để đánh191

giá ảnh hưởng của các yếu tố này lên khả năng phân192

hủy PCP trong nước. Kết quả của mô hình hồi qui193

được thể hiện ở Bảng 2 và cho thấy yếu tố như tương 194

tác của nhiệt độ và tỷ lệ sắt/JC (Fe/JC), yếu tố bậc 2 195

của nhiệt độ và tỷ lệ Fe/JC cho các giá trị kiểm định 196

Pr(>t)<0.05. Từ đó, hiệu suất loại bỏ PCP được biểu 197

diễn dưới dạng phương trình hồi quy bậc 2 như sau: 198

Y=57,895-4,826 (Nhiệt độ×tỷ lệ Fe/JC) + 9,837 199

(Nhiệt độ)2+ 6,191 (Tỷ lệ Fe/JC)2 (1) 200

Sự tương thích về hiệu suất loại bỏ PCP trong nước 201

giữa mô hình hồi qui và thực nghiệm được kiểm tra 202

và thể hiện trong Hình 3b. Kết quả của R2=0.746 (p- 203

value<0.05) cho thấy phương trình hồi quy (1) tương 204

thích với thực nghiệm và phương trình có thể được sử 205

dụng để giải thích ảnh hưởng của các yếu tố lên hiệu 206

suất loại bỏ PCP trong nước. 207

Kết quả Hình 3c cho thấy xu hướng giảm hiệu suất 208

loại bỏ PCP khi tăng nhiệt độ từ 100oC lên 298oC, 209

tuy nhiên khi nhiệt độ tăng từ 298oC lên 500oC thì 210

hiệu suất phân huỷ PCP tăng, có thể do sự hình thành 211

pha của tâm hoạt tính và tăng khả năng liên kết Fe với 212

JC, dẫn đến xúc tác Fe/JC bền hơn. Điều này cũng 213

đã được ghi nhận bằng phổ FTIR ở Hình 2b. Ảnh 214

hưởng của nhiệt độ nung lên khả năng phân hủy các 215

chất hữu cơ được cho rằng do sự hình thành pha của 216

tâm hoạt tính rõ ràng và tăng khả năng liên kết tâm 217

xúc tác sắt với bề mặt than hoạt tính ở trong khoảng 218

nhiệt độ thích hợp12,18. Nhiệt độ trong nghiên cứu 219

này được tính từ phương trình hồi quy (1) là 298oC, 220

là nhiệt độ thấp nhất cho hiệu suất loại bỏ PCP, vì vậy 221

điều kiện nhiệt độ nung phải lớn hơn 298oC cho quá 222

trình điều chế xúc tác Fenton dị thể cho việc loại bỏ 223

PCP trong nước. Tương tự đối với tỷ lệ Fe/JC, khi 224

tăng tỷ lệ Fe/JC từ 0,0 đến khoảng 10,0% thì thấy hiệu 225

suất giảm nhưng hiệu suất PCP bắt đầu tăng khi tỷ 226

lệ này tăng từ 10,0% đến 20,0%. Tỷ lệ Fe/JC thấp nhất 227

trong xúc tác được tính từ phương trình hồi quy (1) là 228

12,4% thì quá trình loại bỏ PCP trong nước bằng quá 229

trình Fenton bắt đầu hiệu quả. Điều này có thể giải 230

thích khi tỷ lệ Fe/JC nhỏ hơn 12,4%, quá trình hao hụt 231

sắt từ 30 đến 36% (Bảng 1) dẫn đến không đủ lượng 232

xúc tác sắt cho quá trình Fenton. Tỷ lệ này tương ứng 233

với lượng sắt tương đối trong than là 3,72-4,46% xúc 234

tác còn lại trong xúc tác Fe/JC theo ước lượng của kết 235

quả EDS. Kết quả này phân tích này tương đồng với 236

các nghiên cứu về Fenton dị thể trên nền than hoạt 237

tính từ sinh khối và cho hiệu quả xử lý chất hữu cơ 238

như chất màu trong nước ở điều kiện nung tương tự 239

với 5,06%, 14,99% 17; 9,9 wt %18. Sự ảnh hưởng đồng 240

thời của nhiệt độ nung và tỉ lệ giữa Fe và JC đến hoạt 241

tính của vật liệu Fe/JC có thể được giải thích dựa trên 242

tốc độ phản ứng và nhiệt động học. Nhiệt độ và lượng 243

sắt hấp phụ trên JC đồng thời tăng dẫn đến tăng tốc độ 244

phản ứng của quá trình hình thành các tâm hoạt tính 245

và liên kết hóa học của tâm hoạt tính với JC. Điều này 246
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Hình 1: Ảnh SEM của các mẫu xúc tác trên JAC ở nhiệt độ nung 500oC với các tỷ lệ Fe/JAC (%) khác nhau

Hình 2: Giản đồ XRD của xúc tác ở các tỷ lệ 0, 10, 20% Fe/JC ở 500oC (a) và phổ FTIR của xúc tác ở nhiệt độ 100,
300, 500oC (b).

Bảng 1: Thành phần khối lượng (%) trong các mẫu xúc tác nung ở 500oC

Thành phần nguyên tố % Khối lượng

JC500Fe0 JC500Fe10 JC500Fe20

C 68,8 54,4 39,6

O 26,9 31,8 37,7

Fe 0,0 6,3 13,9

Bảng 2: Kết quảmô hình hồi qui

Hệ số hồi quy Sai số Giá trị t Pr(>|t|)

Hệ số chặn 57,89553 0,61108 94,7423 < 2,2e-16 ***

hiệt độ 0,78659 0,97263 0,8087 0,420735

Tỷ lệ Fe/JC 1,53365 0,97263 -1,5768 0,118234.

Nhiệt độ× tỷ lệ Fe/JC 4,82624 2,38244 -2,0258 0,045656 *

(Nhiệt độ)2 9,83665 2,99369 3,2858 0,001435 **

(Tỷ lệ Fe/JC)2 6,19095 2,99369 2,0680 0,041417 *

Kí hiệu đặc trưng cho mức ý nghĩa thống kê 0 ‘***’ , 0.001 ‘**’, 0.01 ‘*’, 0.05 ‘.’ , 0.1 ‘ ’ 1
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Hình 3: Biểu đồ hộp cho hiệu suất loại bỏ PCP ở các điều kiện nhiệt độ và tỷ lệ Fe/JC khác nhau (a); Bề mặt đáp
ứng 3D của hiệu suất PCP với các tỷ lệ Fe/JC và nhiệt độ khác nhau (b); Đồ thị tương quan giữa thực nghiệm và
hồi quy (c).

được thể hiện ở việc tăng cường độ peak theo nhiệt độ247

của số sóng 500–700 cm−1 trong Hình 2b. Tuy nhiên,248

cần tiến hành các nghiên cứu sâu hơn về nhiệt động249

lực học để khẳng định thêm về kết luận này.250

Khảo sát lượng sắt tan trong dung dịch251

Hiệu suất loại bỏ PCP bằng Fenton dị thể phụ thuộc252

vào lượng sắt tan trong dung dịch và sắt có trên bề253

mặt xúc tác Fenton. Vì vậy, lượng sắt tan trong dung254

dịch của xúc tác JC500Fe20 được phân tích và thể255

hiện trong Hình 4. Kết quả cho thấy hiệu quả loại256

bỏ PCP trong nước đạt 62,1±3,8% với lượng sắt tan257

trong dung dịch dưới tiêu chuẩn (2 mg L−1). Kết quả258

hiệu suất loại bỏ PCP được thể hiện trong Hình 4 còn259

cho thấy hệ xúc tác H2O2+ Fe/JC cho hiệu suất cao260

hơn nhiều so với oxi hóa học bởi H2O2 và hấp phụ261

bởi Fe/JC. Điều này cho thấy quá trình loại bỏ PCP262

được thực hiện với quá trình oxi hóa Fenton dị thể.263

Dựa vào các kết quả thu được trong nghiên cứu này264

bao gồm sự hình thành pha hoạt tính Fe2O3, sự liên265

kết giữa JC và sắt, sắt tan trong dung dịch trong quá266

trình loại bỏ PCP, quá trình phân hủy PCP trong nước267

có thể được minh họa như trong Hình 5:268

Các gốc tự do ·OH/HO2
· có thể sinh ra từ: (1) sắt tan269

từ xúc tác JC500Fe20 ở pH3; (2) xúc tác JC500Fe20270

phản ứng với H2O2 theo các phản ứng sau đây:271

1. Sắt tan từ JC500Fe20 trong môi trường axit:272

Fe2O3@JCàFe3+
(aq)+ H2O2àFe2+

(aq)+ HO2
· + H+

273

Fe2+
(aq) + H2O2 à Fe3+

(aq) + ·OH + H+
274

1. Xúc tác JC500Fe20 phản ứng với H2O2: 275

Fe2O3@JC + H2O2à Fe2O3@JC-Fe2++HO2
·+ H+

276

Fe2O3@JC-Fe2+ + H2O2à Fe3+
(aq) + ·OH + H+

277

Các gốc tự do ·OH/HO2
· sẽ tiếp tục phản ứng với PCP 278

để thành các chất ít độc hơn hoặc khoáng hóa thành 279

CO2 và H2O theo phản ứng sau đây: 280

·OH/·O2 + PCP à các chất ít độc hơn PCP hoặc CO2 281

+ H2O. 282

Các gốc tự do•OH/HO2
• sẽ tiếp tục phản ứng với 283

PCP để có thể hình thành các chất ít độc hơn hoặc 284

khoáng hóa thành CO2 và H2O. Tuy nhiên, việc đo 285

đạc các sản phẩm ít độc hơn bằng GC/MS hoặc khả 286

năng khoáng hóa bằng TOC cần được thực hiện để 287

làm rõ cơ chế phản ứng bằng xúc tác Fenton từ vỏ 288

mít. 289

KẾT LUẬN 290

Mô hình hồi quy bậc 2 được sử dụng để khảo sát ảnh 291

hưởng của các yếu tố cho tương tác và đơn lẻ bậc hai 292

của nhiệt độ nung và tỷ lệ Fe/JC có ảnh hưởng thống 293

kê lên quá trình loại bỏ PCP trong nước trong nghiên 294

cứu này. Điều kiện nhiệt độ nung xúc tác từ 100 đến 295

500oC và tỷ lệ Fe/JC từ 0 đến 20% được sử dụng để 296

khảo sát. Kết quả hiệu suất phân hủy PCP trên cơ chế 297

5



Tạp chí Phát triển Khoa học và Công nghệ – Science of The Earth & Environment 2024, ():1-7

Hình 4: Hiệu quả loại bỏ PCP trong nước và lượng sắt tan trong dung dịch với H2O2 , Fe/JC và JC500Fe20+H2O2

Hình 5: Quá trình loại bỏ PCP trong nước và lượng sắt tan trong dung dịch với JC500Fe20+H2O2 .

Fenton dị thể có hiệu quả khi thực hiện nung ở nhiệt298

độ từ 298oCđến 500oC và tỷ lệ Fe/JC từ 12,4 đến 20%.299

Thực nghiệm cho thấy trong các xúc tác chế tạo, mẫu300

JC500Fe20 có khả năng liên kết với sắt cao nhất với301

tỷ phần khối lượng là 13,9% Fe/JC ở điều kiện nung302

500oC và có bề mặt vật liệu với lỗ xốp lớn và tâm hoạt303

tính là g-Fe2O3, kích thước hạt tròn khoảng 500–700304

nm, phân tán trên bề mặt than vỏmít và cho hiệu quả305

phân hủy PCP đạt khoảng 62,1±3,8%. Các kết quả306

của nghiên cứu cho thấy xúc tác dị thể Fenton từ sắt307

trên than hoạt tính vỏmít thể hiện hoạt tính phân hủy308

PCP và có khả năng ứng dụng vào thực tiễn.309
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ABSTRACT
Application of heterogeneous Fenton catalyst based activated carbon derived from biomass for
persistent organic pollutant's removal in wastewater has been considered a promising treatment
approach toward circular economy and environmental protection. However, statistical evaluation
on preparation conditions for a catalyst derived from jackfruit peel applied for Pentachlorophenol
(PCP) degradation in water has not been investigated yet. This study investigated statistically single
and the combined effect of temperature and ratio between iron and activated carbon produced
from jackfruit peel (Fe/JAC) on capability of PCP degradation in water. Physio-chemical character-
istics of Fe/JAC catalyst including surface morphology, crystal structure, element contribution and
surface functional groups were analyzed with methods of Scanning Electron Microscopy (SEM), X-
ray Diffraction (XRD), Energy Dispersive X-ray Spectroscopy (EDS) and Fourier Transform Infrared
Spectroscopy (FTIR), respectively. The results revealed that synergetic and quadratic effects of tem-
perature and Fe/JAC ratio were statistical contributors on the PCP degradation in water. The results
of the quadratic model indicated effective degradation of PCP in water when temperature and
Fe/JAC ratio were from 298◦C to 500 and 12.4 to 20.0%, respectively. The Fenton catalytic proper-
ties for PCP decomposition in the best conditions of 20%Fe/JAC at 500◦C has large pores with the
active sites of Fe2O3 with size ranged from 500 to 700 nm and oxygen functional groups.
Key words: Heterogeneous Fenton catalyst, biomass, Pentachlorophenol, wastewater
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