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TÓM TẮT
Asen (As) làmột trong những nguyên tố độc hại trong nguồn nước. Ô nhiễm (As) trong nước ngầm
và những tác động tiêu cực của chúng đối với sức khỏe con người đã và đang nhận được sự quan
tâm nghiên cứu tại nhiều quốc gia trên thế giới, trong đó có Việt Nam. Bài báo này trình bày về việc
vật liệu bùn thải từ đập quặng đuôi mỏ sắt Trại Cau, tỉnh Thái Nguyên (STC) được thu thập nhằm
đánh giá khả năng loại bỏ 2 dạng asen (As) phổ biến trong môi trường nước gồm As(III) và As(V)
thông qua chuỗi thí nghiệmmẻ bao gồm ảnh hưởng pH dung dịch, ảnh hưởng thời gian tiếp xúc
và ảnh hưởng của nồng độ dung dịch chất ô nhiễm ban đầu. Kết quả nghiên cứu cho thấy STC có
điểm điện tích không (pHPZC) là 6,5. Kết quả khảo sát ảnh hưởng pH đến quá trình hấp phụ chỉ ra
rằng, khả năng loại bỏ asenit [As(III)] và asenat [As(V)] của STC không bị ảnh hưởng nhiều khi pH
dung dịch thay đổi từ pH 2 tới pH 10. Quá trình hấp phụ của STC đối với As(III) và As(V) tăng nhanh
trong vòng 60 phút đầu và đạt cân bằng sau khoảng 400 phút tiếp xúc. Phân tích mô hình động
học hấp phụ cho thấy quá trình hấp phụ As(III) và As(V) đều đượcmô tả chính xác hơn khi sử dụng
mô hình hấp phụ biểu kiến bậc 2 (PSO), với R2 lần lượt là 0,94 và 0,94. Ngoài ra, quá trình hấp phụ
của STC đối với As(III) và As(V) phù hợp biểu diễn bởi mô hình Langmuir. Dung lượng hấp phụ tối
đa (qmax) được tính dựa vào phương trình đẳng nhiệt Langmuir đối với As(III) và As(V) của STC lần
lượt đạt 0,49 và 0,54 mg/g. Khả năng hấp phụ của STC đối với As cao hơn nhiều so với nhiều vật
liệu có nguồn gốc khác nhau từ tự nhiên (đá ong, zeolit), phế thải công nghiệp (bùn thải mỏ sắt,
bùn đỏ), và dạng biến tính của chúng. Do đó, STC được đánh giá là vật liệu tiềm năng để xử lý asen
trong môi trường nước.
Từ khoá: asen, hấp phụ, bùn thải mỏ sắt Trại Cau, môi trường nước

MỞĐẦU1

Ô nhiễm As trong nước ngầm đã và đang là vấn đề2

nhận được sự quan tâm ở rất nhiều quốc gia trên thế3

giới 1. Các hoạt động nhân sinh (khai khoáng, sản4

xuất công nghiệp, nông nghiệp và sinh hoạt) và quá5

trình tự nhiên (phong hóa, sói mòn, …) là nguyên6

nhân chính dẫn tới hàm lượng As cao trong nước7

ngầm. Theo thống kê, hàng triệu triệu người ở các8

quốc gia như Bangladesh, Ấn Độ, Pakistan, Nepal,9

Trung Quốc, Việt Nam,Thái Lan và Campuchia đang10

phải đối mặt với tình trạng phơi nhiễm As cao do liên11

tục sử dụng nguồn nước ngầm bị nhiễm As2,3. Sử12

dụng nước bị nhiễm As trong thời gian dài liên tục13

có thể gây ra những bệnh nguy hiểm cho con người14

như đột biến gene, ung thư, thiếu máu, các bệnh tim15

mạch, các loại bệnh ngoài da, tiểu đường, bệnh gan16

và các vấn đề liên quan tới hệ tiêu hóa, các rối loạn ở17

hệ thần kinh 2,4. Do đó, tổ chức y tế thế giới WHO đã18

khuyến cáo hàm lượng As cho phép trong nước uống19

là dưới 0,01 mg/L. Tại Việt Nam, ô nhiễm As trong20

nước ngầm phổ biến ở đồng bằng sông Hồng và đồng 21

bằng sông Cửu Long. Theo ước tính, có tới 10 triệu 22

người ở đồng bằng sôngHồng và 1 triệu người ở đồng 23

bằng sông Cửu Long đang có nguy cơ bị phơi nhiễm 24

As cao5. 25

Asenit As(III) và asenat As(V) là 2 dạng hợp chất vô 26

cơ điển hình và phổ biến của As trong môi trường 27

nước6. So với As(V), As(III) độc hơn và khó bị loại bỏ 28

hơn. Nhiều công nghệ loại bỏ As ra khỏi nguồn nước 29

khác nhau đã được phát triển và ứng dụng rộng rãi 30

bao gồm công nghệ keo tụ7, trao đổi ion8, hấp phụ9, 31

oxi hóa8, công nghệ màng10 và công nghệ xử lý bằng 32

thực vật. Trong đó, công nghệ hấp phụ với những ưu 33

điểm như là khả năng xử lý cao, chi phí thấp, tiêu tốn 34

ít năng lượng, đơn giản trong thiết kế và vận hành, 35

giảm thải nguồn thải thứ cấp, vì thế nó được xem là 36

công nghệ tối ưu phù hợp cho xử lý As quy mô phân 37

tán (hộ gia đình) hoặc quy mô tập trung nhỏ9,11. Đi 38

cùng với công nghệ hấp phụ, hàng loạt vật liệu hấp 39

phụ với nguồn gốc khác nhau từ vật liệu tự nhiên, phế 40

Trích dẫn bài báo này: Hải N T, Tuấn N Q, Hoài T T, Thảo N T P. Nghiên cứu khả năng xử lý asen trong
môi trường nước bằng vật liệu bùn thải tạimỏ sắt Trại Cau, tỉnh Thái Nguyên : môhình động học và
cân bằng hấp phụ. Sci. Tech. Dev. J. - Nat. Sci. 2025; ():1-10.
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thải nông nghiệp, phế thải công nghiệp hoặc là vật liệu41

tự tổng hợp đã được nghiên cứu. Nhiều nghiên cứu42

đã thực hiện nhằm tận dụng chất thải từ quá trình43

sản xuất công nghiệp như bùn đỏ 12–14, tro bay15,16,44

sỉ sắt17 và bùn thải mỏ sắt18,19 để làm vật liệu xử lý45

As và cho kết quả khả thi. Ngoài ra, nhiều sự cố môi46

trường từ các đập quặng đuôi như vỡ đê, tràn đập đe47

dọa tới môi trường, hệ sinh thái và sức khỏe của con48

người xung quanh khu vực mỏ. Chính vì thế đòi hỏi49

sự cần thiết trong nghiên cứu tái sử dụng, tận dụng50

nguồn thải từ hoạt động công nghiệp này để làm vật51

liệu xử lý ô nhiễm môi trường.52

Mỏ sắt Trại Cau, huyện Đồng Hỷ, tỉnh Thải Nguyên53

là một trong những đơn vị khai thác quặng phục vụ54

sản xuất gang lò cao của công ty Cổ phần Gang thép55

Thái Nguyên với trữ lượng khai thác hơn 10 triệu tấn56

và công suất khai thác trên 200 nghìn tấn/năm. Hoạt57

động khai thác và chế biến đã tạo ra lượng lớn bùn thải58

được chứa trong các đập quặng đuôi. Bùn thải mỏ sắt59

Trại Cau có chứa thành phần hóa học và thành phần60

khoáng vật chứa nhiều tổ hợp các oxide sắt và các61

khoáng vật chứa sắt20, những thành phần này rất có62

ích cho việc xử lý loại bỏ As. Tuy nhiên, theo Dương63

Hồng Việt và nnk21 khai thác khoáng sản là nguyên64

nhân dẫn đến nhiều tác động tiêu cực đếnmôi trường65

và đời sống của người dân sống gần nơi khai thác. Vì66

vậy, tận dụng bùn thải mỏ sắt chế tạo thành vật liệu67

xử lý đã được nghiên cứu để xử lý Mn, Zn, Cd, Pb68

và As bởi Lê Sỹ Chính và nnk18, xử lý Pb và Hg bởi69

Sarkar và nnk22 hay xử lý As bởi Nguyen và nnk [19].70

Tuy nhiên, cho tới nay chưa có nghiên cứu nào tiến71

hành sử dụng vật liệu bùn thải mỏ sắt Trại Cau trong72

xử lý đồng thời 2 dạng phổ biến của As gồm As(III)73

và As(V). Nghiên cứu của Lê Sỹ Chính và nnk18 sử74

dụng bùn thải mỏ sắt Bản Cuôn nhưng chỉ tập trung75

xử lý As(V) và chưa tiến hành mô hình hóa động học76

hấp phụ và đẳng nhiệt hấp phụ. Vì vậy, bài báo này77

trình bày các sự việc gồm, 1/ Đánh giá tiềm năng loại78

bỏ 2 dạng As gồm As(III) và As(V) trong môi trường79

nước của bùn thải mỏ sắt Trại Cau; và 2/ Thực hiện80

việc mô hình hóa động học và cân bằng hấp phụ.81

PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU82

Chuẩn bị vật liệu hấp phụ và hóa chất83

Mẫu vật liệu được thu thập tại hồ đuôi thảimỏ sắt Trai84

Cau, huyệnĐồngHỷ, tỉnhTháiNguyên. Sau khi được85

vận chuyển về phòng thí nghiệm, mẫu bùn thải được86

rửa sạch với nước cất ít nhất 3 lần trước khi đem đi87

sấy ở nhiệt độ 80oC bằng tủ sấy NIIVE OVER KD20088

cho tới khi khô hoàn toàn. Mẫu thu được nghiền và89

rây đến kích thước 0,1–0,5 mm. Để bảo quản mẫu90

và thuận tiện trong quá trình thí nghiệm và xử lý số91

liệu, mẫu bùn thải mỏ sắt Trại Cau thu được sau khi 92

rây được bảo quản trong túi zip kín và được ký hiệu 93

là STC. 94

Đặc tính vật liệu hấp phụ 95

Điểm điện tích không của vật liệu STC được xác định 96

bằng phương pháp dịch chuyển pH (drift method). 97

Cụ thể, chuẩn bị 10 bình tam giác có chứa 100 mL 98

dung dịch NaCl 0.01 mol/L có pH lần lượt là 2, 3, 4, 99

5, 6, 7, 8 và 9. Sử dụng 2 dung dịch gồm NaOH 0,1 100

mol/L vàHNO3 0,1mol/L để điều chỉnh pH của dung 101

dịch về giá trị mong muốn. 0,1 g vật liệu STC được 102

thêm lần lượt vào 10 bình tam giác trên, sau đó được 103

lắc trong điều kiện nhiệt độ phòng với tốc độ lắc 160 104

vòng/phút. Sau 24 giờ, thí nghiệm kết thúc, giá trị pH 105

của hỗnhợpdung dịch được xác đinh. Sự dịch chuyển 106

pH của hỗn hợp dung dịch trước và sau khi kết thúc 107

thí nghiệm được xác định bằng phương trình (1): 108

∆pH = pHi – pHf (1) 109

Trong đó, pHi và pHf lần lượt là giá trị pH của hỗn 110

hợp dung dịch trước và sau thí nghiệm. Kết quả được 111

vẽ trên đồ thị với sự dịch chuyển pH của hỗn hợp∆pH 112

trên trục y và giá trị pH ban đầu của dung dịch (pHi) 113

trên trục x. Điểm giao nhau giữa đường biểu diễn với 114

trục x (x = 0) được xác định là điểm điện tích pHPZC . 115

Thí nghiệm hấp phụ As 116

Để khảo sát khả năng xử lý As của vật liệu STC, thí 117

nghiệm hấp phụ được tiến hành trong điều kiện tĩnh 118

với tỷ lệ rắn lỏng là 2,5 g/L. Hòa tan lần lượt 4,146 g 119

muối Na2AsO4.7H2O hay 1,733 g muối NaAsO2 vào 120

trong 1000mL nước cất để được tương ứng dung dịch 121

gốc chứa As(V) hay As(III) có nồng độ 1000 mg/L. 122

Dung dịch làm việc có nồng độAs ban đầu là 0,3mg/L 123

được pha loãng từ dung dịch gốc với nước cất. pH của 124

dung dịch làm việc được điều chỉnh về mức pHmong 125

muốn, bằng cách sử dụng dung dịch HNO3 và NaOH 126

0,1 M. Các điều kiện khảo sát khả năng xử lý của STC 127

đối với As(III) và As(V) gồm ảnh hưởng của pH, ảnh 128

hưởng thời gian, ảnh hưởng nồng độ As. 129

Thí nghiệm khảo sát ảnh hưởng của pH dung dịch: 130

pH dung dịch chứa As(III)/As(V) được điều chỉnh 131

pH từ 2−10 bằng dung dịch HNO3 và NaOH 0,1 M. 132

Cácdungdịch đều chứaAs(III)/As(V) với nồngđộ 0,3 133

mg/L. Cho vật liệu STC vào từng ống dung dịch có pH 134

khác nhau, lắc trên máy ở nhiệt độ phòng trong vòng 135

24 giờ đảm bảo cho quá trình đạt cân bằng. 136

Thí nghiệm khảo sát ảnh hưởng thời gian đến quá 137

trình hấp phụ: Dung dịch làm việc được duy trì tại 138

pH 7, với nồng độ As(III)/As(V) là 0,3 mg/L, ở nhiệt 139

độ phòng thí nghiệm. Thời gian lấymẫu là 1, 5, 10, 20, 140

30, 60, 120, 240, 360, 480, 600, 840, 960, 1080, 1200, 141

1440 phút. 142
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Thí nghiệm khảo sát ảnh hưởng nồng độ143

As(III)/As(V) ban đầu: pH dung dịch làm việc144

được duy trì tại pH 7, thời gian lắc 24 giờ tại nhiệt145

độ phòng. Nồng độ dung dịch As(III)/As(V) ban đầu146

lần lượt là 0,02; 0,05; 0,1; 0,5; 1; 2; 5; 7,5; 10 và 15147

mg/L.148

Khả năng hấp phụAs(III)/As(V) của vật liệu STC (qe;149

mg/g) tại thời điểm cân bằng và theo thời gian (qt;150

mg/g) được tính toán theo công thức (2) và (3). Hiệu151

suất loại bỏ As(III)/As(V) bởi vật liệu STC được tính152

toán theo công thức (4).153

qe = (co - ce)xV/m (2)154

qt = (co - ct )xV/m (3)155

H (%) = (co - ce)x100%/co (4)156

Trong đó: Co, Ce và Ct (mg/L) lần lượt là nồng độ157

As(III)/As(V) trong nước trước hấp phụ, sau hấp phụ158

ở thời điểm cân bằng và theo thời gian t;m (g) là trọng159

lượng khô của STC được sử dụng; và V (L) là thể tích160

dung dịch As(III)/As(V) được sử dụng161

Phân tích và xử lý số liệu162

Hàm lượng As tổng trong các mẫu nước được xác163

định bằng trên máy quang phổ hấp thụ nguyên tử164

(AAS 280FS, Agilent). Xây dựng đường chuẩn trong165

vùng nồng độ từ 10−100 µg/L, với 5 mức nồng độ.166

Giới hạn phát hiện là 2 µg/L.167

Thí nghiệm hấp phụ thực hiện ở các điều kiện khác168

nhau đều được lặp lại hai lần. Số liệu trình bày trong169

nghiên cứu là giá trị trung bình của hai lần lặp lại.170

Các thông số của mô hình động học và cân bằng hấp171

phụ được tính toán trên phần mềm Origin Pro 2022.172

Hai hệ số xác định điều chỉnh (adj-R2) và kiểm định173

Chi bình phương giảm (red-χ2) thu được từ quá trình174

tính toán và mô hình hóa bằng phần mềm Origin175

dùng để đánh giá sự phù hợp của số liệu thí nghiệm176

với mô hình đẳng nhiệt hấp phụ và động học phấp177

phụ. Khi phương trình đẳng nhiệt hấp phụ hoặc động178

học hấp phụ nào giá trị adj-R2 càng lớn (tiệm cận tới179

1) và giá trị red-χ2 càng nhỏ thì phương trình đó phù180

hợp để mô tả số liệu thí nghiệm.181

KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN182

Điểm điện tích không (pHPZC) của vật liệu183

STC184

Trong thực nghiệm, đặc tính điện tích bề mặt vật liệu185

STC được đánh giá thông qua điểm điện tích không186

hay còn gọi là điểm trung hòa điện tích (point of zero187

charge—PZC). Giá trị pHPZC là giá trị pH mà ở đó188

bề mặt vật liệu STC trung hòa về điện tích (tổng điện189

tích âm cân bằng tổng điện tích dương trên bềmặt vật190

liệu). Hình 1 biểu diễn đồ thị xác định giá trị pHPZC191

của vật liệu STC. Kết quả tính toán cho thấy giá trị192

pHPZC của STC là 6,75. Kết quả này tương đồng với 193

giá trị pHPZC của vật liệu bùn thải mỏ sắt (pHPZC = 194

6,0) từ đập Samarco, Brazil 23. Giá trị pHPZC của STC 195

giúp xác định được điện tích bề mặt của vật liệu trong 196

các điều kiện pH dung dịch khác nhau, là một trong 197

những cơ sở luận giải cơ chế hấp phụ chất ô nhiễmAs. 198

Cơ chế chiếm ưu thế trong quá trình hấp phụ As bởi 199

vật liệu STC sẽ là lực hút tĩnh điện nếu pH dung dịch 200

nhỏ hơn giá trị pHPZC bởi vì khi đó bề mặt vật liệu sẽ 201

điện tích dương, chúng dễ dàng tương tác và hấp phụ 202

các chất ô nhiễm mang điện tích âm.

Hình 1: Đồ thị xác định điểm điện tích không

203

Ảnhhưởng của pH tới khả năng xử lý As của 204

vật liệu STC 205

Khảo sát ảnh hưởng pH dung dịch đến quá trình hấp 206

phụ As của vật liệu bùn thải mỏ sắt Trại Cau (STC) 207

được thể hiện qua Hình 2. Kết quả phân tích cho 208

thấy, quá trình hấp phụ cả 2 dạngAs (As(III) và As(V) 209

phụ thuộc không nhiều vào giá trị pH của dung dịch. 210

Tuy nhiên, quá trình hấp phụ As(III) và As(V) có xu 211

hướng trái ngược khi pH dung dịch thay đổi. Khi pH 212

của dung dịch tăng từ 2,0 đến 10, hiệu suất và dung 213

lượng hấp phụAs(V) giảmdần. Ngược lại, trong cùng 214

điều kiện thay đổi pH với As(V), khả năng hấp phụ 215

As(III) bởi vật liệu STC tăng nhẹ. Khả năng xử lý 216

As(III) và As(V) của vật liệu STC dưới điều kiện ảnh 217

hưởng của pH dung dịch trong nghiên cứu này có xu 218

hướng tương tự như một vài kết quả nghiên cứu của 219

vật liệu đá ong tự nhiên 24, vật liệu sét biến tính với 220

FeOOH25. 221

Trong điều kiện pH khác nhau, dạng tồn tạị chính As 222

có thể khác nhau. Vì lý do, As(V) có hằng số phân ly 223

lần lượt là 2,3 (pKa1), 6,8 (pKa2) và 11,6 (pKa3)6,26. 224

Như vậy, khi pH dung dịch lớn hơn giá trị pKa1 = 225

2,3 thì As(V) thường tồn tại dưới dạng các anion, 226

thí dụ như H2AsO4
− (pH dung dịch 2,3–6,8), hoặc 227

3
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HasO4
2− (pHdung dịch 6,9–11, 6) hoặcAsO4

3− (pH228

dung dịch 12–14)26. Do đó, khi thực hiện quá trình229

hấp phụ As ở pH dung dịch nhỏ hơn pHPZC (pH <230

pHPZC 6,75), cơ chế hấp phụ lực hút tĩnh điện có thể231

chiếm ưu thế, bởi khi đó bề mặt điện tích của STC đã232

mang điện tích dương. Trong khi, thực hiện quá trình233

hấp phụ As ở pH dung dịch lớn hơn pHPZC, các cơ234

chế khác như tạo phức bề mặt, hấp phụ qua lỗ rỗng235

có thẻ giữ vai trò chính.236

Đối với As(III), hằng số phân ly pKa1, pKa2 và pKa3237

lần lượt là 9,2, 12,1 và 12,7. Do đó, trong môi trường238

pH dung dịch 0–9,2, As(III) tồn tại chủ yếu ở dạng239

H3AsO3, là dạng không có mang điện tích6,26. Như240

vậy, cơ chế hấp phụ thông qua lực hút tĩnh điện giữa241

vật liệu STC vớiH3AsO3 không điện tích là không xảy242

ra. Tuy nhiên, kết quả thực nghiệm thể hiện ở Hình 1243

cho thấy, mặc dù khả năng xử lý STC đối với As(V)244

tốt hơn As(III), nhưng hiệu suất xử lý As(III) cho kết245

quả tương đối cao (59,8%–69,1%), chứng tỏ STC có246

khả năng xử lý As(III) thông qua các cơ chế khác, có247

thể gồm cơ chế tạo phức bề mặt, cơ chế hấp phụ qua248

lỗ rỗng và As(III) có thể bị khử thành As(V) sau đó249

hấp phụ bởi STC.250

Động học hấp phụ251

Khảo sát ảnh hưởng của thời gian đến quá trình hấp252

phụ As (III) và As(V) bởi vật liệu bùn thải mỏ sắt Trại253

Cau được trình bày ở Hình 3. Kết quả cho thấy trong254

tốc độ hấp phụ As(V) và As(III) tăng nhanh trong255

vòng 60 phút đầu, sau đó giảm dần theo thời gian.256

Thời gian đạt cân bằng hấp phụ (đối với cả 2 hợp chất257

ô nhiễm) đạt khoảng 400 phút. Kết quả về thời gian258

cân bằng hấp phụ trong khảo sát này khá tương đồng259

với kết quả của Nguyen và nnk 27. Theo Nguyen và260

nnk 27 thời gian đạt cân bằng hấp phụ As(V) của vật261

liệu bùn thải mỏ sắt Bản Cuôn đạt 360 phút.262

Thời gian đạt cân bằng của vật liệu STCđối với As(III)263

và As(V) tương đồng với thời gian đạt cân bằng của264

vật liệu bùn thảimỏ sắt BảnCuôn đối với As(V) là 360265

phút.266

Trong khảo sát này để biểu diễn được động học quá267

trình hấp phụ hai dạng As bởi vật liệu STC, hai mô268

hình động học hấp phụ được sử dụng gồm mô hình269

động học biểu kiến bậc 1 (PFO)28 và biểu kiến bậc270

2 (PSO) 29. Hai mô hình động học được biểu diễn ở271

dạng phi tuyến tính thể hiện lần lượt ở phương trình272

(5) và (6).273

qt = qe [1-exp(-k1t)] (5)274

qt = (q2
ek2t)/(1+qek2t) (6)275

Trong đó, các thông số qt , qe vàCt đã được định nghĩa276

ở công thức (2) và (3); thông số k1 (1/phút) là hằng số277

tốc độ phản ứng theo mô hình động học bậc 1 (PFO)278

và k2 [g/(mg×phút)] là hằng số tốc độ phản ứng theo 279

mô hình động học bậc 1 (PFO) bậc 2 (PSO). 280

Các thông số động học hấp phụ theo mô hình biểu 281

kiến bậc 1 và bậc 2 được thể hiện tại Bảng 1. Kết quả 282

tính toán cho thấy chỉ ra rằng số liệu thí nghiệm quá 283

trình hấp phụ As(III) bằng vật liệu STC được mô tả 284

bởi mô hình động học biểu kiến bậc 2 (PSO) (adj-R2
285

=0,94 và red-χ2 =1,56× 10−5) phù hợphơnmôhình 286

PFO (adj-R2 = 0,89 và red-χ2 = 2,49× 10−5). Tương 287

tự, quá trình hấp phụAs(V) giống với As(III), nghĩa là 288

chúng phù hợp đượcmô tả bởi mô hình biểu kiến bậc 289

2 hơn bậc 1 với giá trị adj-R2 và red-χ2 lần lượt là 0,94, 290

2,60 × 10−5 và 0,90, 4,53 × 10−5. Như vậy, thông số 291

động học hấp phụ As (III) và As(V) của vật liệu STC 292

là phù hợp với kết quả biểu thị các mô hình động học 293

ở Hình 3. Do đó, tốc độ hấp phụ cả 2 dạng As được 294

thảo luận thông qua hằng số k2 dựa vàomô hình biểu 295

kiến bậc 2 (PSO). Hằng số tốc độ hấp phụ As(V) (k2 296

= 0,45 g/(mg×phút)) bởi vật liệu STC nhỏ hơn hằng 297

số tốc độ hấp phụ As(III) (k2 = 0,86 g/(mg×phút)). 298

Do đó, vật liệu STC có khả năng loại bỏ As(III) trong 299

nước nhanh hơn As(V). 300

Đẳng nhiệt hấp phụ 301

Quá trình đẳng nhiệt hấp phụ As bởi vật liệu STC 302

được thực hiện tại điều kiện pH 7, nhiệt độ phòng. 303

Hình 4 trình bày đường đằng nhiệt As(III) và As(V) 304

hấp phụ bằng vật liệu STC. Kết quả cho thấy, quá trình 305

hấp phụ As bởi vật liệu STC phụ thuộc vào nồng độ 306

chất hấp phụ ban đầu. Khả năng hấp phụ của STC 307

tăng khi tăng nồng độ ban đầu của As. Ngoài ra, vật 308

liệu bùn thải mỏ sắt Trại Cau STC có khả năng xử lý 309

As(V) tốt hơn As(III). Kết quả thực nghiệm thể hiện 310

ở Hình 4 cũng chỉ ra rằng, xu hướng hấp phụ As của 311

các đường đẳng nhiệt hấp phụ được thể hiện bằng 312

các đường phi tuyến tính có dạng L. Xu hướng các 313

đường đẳng nhiệt hấp phụ As của của STC đối với các 314

ion As(III) và As(V) giống với xu hướng đường đẳng 315

nhiệt hấp phụ của một số vật liệu hấp phụ từ bùn thải 316

như bùn thải sắt Bản Cuôn27 và dạng biến tính của 317

nó18 hay vật liệu bùn đỏ biến tính 12. 318

Trong khảo sát này, hai mô hình đẳng nhiệt phổ biến 319

nhất Langmuir30 và Freundlich31 được sử dụng để 320

mô tả sự tương tác giữa các phân tử chất hấp phụ 321

As(III) và As(V) với bề mặt vật liệu STC. Dạng phi 322

tuyến tính của hai mô hình được thể hiện lần lượt ở 323

phương trình (7) và (8). 324

qe = (QmaxKLce)/(1+KLce) (7) 325

qe = KFc2
e (8) 326

Trong đó, thông số qe vàCe đã được định nghĩa ở công 327

thức (2) và (3), thông số Qmax (mg/g) là dung lượng 328

hấp thụ tối đa của vật liệu STC đối với chất ô nhiễm; 329
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Hình 2: Ảnh hưởng pH tới khả năng hấp phụ As(III) và As(V) của vật liệu STC

Bảng 1: Thông số động học hấp phụ As(III) và As(V) của vật liệu STC tính toán theomô hình biểu kiến bậc 1 và
bậc 2

Mô hình Đơn vị As(III) As(V)

1. Mô hình biểu kiến bậc 1 (PFO)

qe mg/g 0,045 0,058

k1 1/phút 0,025 0,019

adj-R2 – 0,890 0,900

red-χ2 – 2,49× 10−5 4,53× 10−5

2. Mô hình biểu kiến bậc 2 (PSO)

qe mg/g 0,047 0,062

k2 g/(mg×phút) 0,860 0,450

adj-R2 – 0,940 0,940

red-χ2 – 1,56× 10−5 2,60× 10−5

5
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Hình 3: Ảnh hưởng thời gian tiếp xúc đến quá trình hấp phụ As(III) và As(V) bởi vật liệu STC

thông số KL (L/mg) là hằng số hấp phụ cân bằng của330

mô hình Langmuir; KF [(mg/g)/(L/mg)n] là hằng số331

của mô hình Freundlich, n (0 < n < 1) là hằng số mũ332

của phương trình Freundlich.333

Các thông số đẳng nhiệt hấp phụ được tính toán theo334

mô hình đẳng nhiệt Langmuir và Freundlich được335

trình bày trong Bảng 2. Với giá trị adj-R2 lần lượt là336

0,96 và 0,97 tính theo phương trình Langmuir cho cả337

2 chất hấp phụ lần lượt là As(III) và As(V) cao hơn338

giá trị tương ứng tính theo phương trình Freundlich339

(As(III), adj-R2 = 0,88) và As(V), adj-R2 = 0,91. Như340

vậy, mô hình đẳng nhiệt Langmuir phù hợp để mô341

tả quá trình hấp phụ cả 2 dạng As bởi vật liệu STC342

hơn mô hình Freundlich. Kết quả tính toán cho thấy,343

dung lượng hấp phụ tối đa (Qmax; mg/g) của vật liệu344

STC đối với As(III) và As(V) lần lượt là 0,49 mg/g và345

0,54 mg/g. STC có khả năng hấp phụ As(V) tốt hơn346

As(III).347

Bảng 3 trình bày kết quả so sánh dung lượng hấp phụ348

cực đại giữa vật liệu STC và một số vật liệu hấp phụ349

khác. Kết quả cho thấy STC có dung lượng hấp phụ350

As(III)/As(V) cực đại lớn hơn các có nguồn gốc tự351

nhiên như vật liệu đá ong32, vật liệu có nguồn gốc352

phế thải công nghiệp gồm bùn đỏ13 và bùn thải mỏ353

sắt biến tính33, và những vật liệu biến tính phủ sắt354

như đá tự nhiên 34, zeolit35 và cát36.355

KẾT LUẬN 356

Khả năng xử lý As(III) và As(V) của vật liệu bùn thải 357

mỏ sắt Trại Cau (STC) không bị phụ thuộc nhiều bởi 358

sự thay đổi pH dung dịch. Quá trình hấp phụ As(III) 359

và As(V) bởi STC đạt cao nhất lần lượt tại pH10 và 360

pH4. Quá trình hấp phụ As(III)/As(V) lên vật liệu 361

STC xảy ra nhanh trong vòng 60 phút đầu và đạt cân 362

bằng sau 400 phút. Khảo sát mô hình động học hấp 363

phụ cho thấy, các kết quả thực nghiệm phù hợp với 364

mô hình hấp phụ biểu kiến bậc 2. Dung lượng hấp 365

phụ tối đa của STC đối với As(III) và As(V) lần lượt 366

là 0,49 và 0,54 mg/g và cũng cao hơn nhiều so với các 367

vật liệu đã được nghiên cứu trước đó. Bởi vậy, vật liệu 368

bùn thảimỏ sắt Trại Cau STCđược đánh giá là vật liệu 369

xử lý tiềmnăng có khả năng loại bỏ hiệu quả đồng thời 370

2 dạng As(III) và As(V) trong môi trường nước. 371

DANHMỤC CÁC TỪ VIẾT TẮT 372

As : Asen 373

As(III): Asenit 374

As(V): Asenat 375

PFO: Mô hình biểu kiến bậc 1 376

PSO: Mô hình biểu kiến bậc 2 377

pHPZC : Điểm điện tích không 378

STC: Bùn thải mỏ sắt Trại Cau 379
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Hình 4: Đường đẳng nhiệt hấp phụ As(III) và As(V) bởi vật liệu STC

Bảng 2: Thông số đẳng nhiệt hấp phụ As(III) và As(V) của vật liệu STC tính toán theo phương trình Langmuir và
Freundlich

Mô hình Đơn vị As(III) As(V)

1. Mô hình đẳng nhiệt Langmuir

Qmax mg/g 0,490 0,540

kL L/mg 0,520 0,603

adj-R2 – 0,960 0,970

red-χ2 – 0,0013 0,0010

2. Mô hình đẳng nhiệt Freundlich

kF (L/mg)/(mg/g)n 0,168 0,193

n – 0,395 0,385

adj-R2 – 0,880 0,910

red-χ2 – 0,0035 0,0036
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ABSTRACT
Arsenic (As) is one of the most toxic elements found in water resources. The As contamination in
the ground water and its adverse effects on human health have been receiving much attention
in various countries whole the world, including Vietnam. This paper presented the fact that the
iron mining waste, collected at the tailings dam of Trai Cau mine, Thai Nguyen province (STC), was
investigated for its performance in removing both arsenite [As(III)] and arsenate [As(V)] in an aque-
ous environment through a series of batch adsorption experiments under various conditions (i.e.,
solution pH, contact time, and initial arsenic concentrations). Results of the effect of pH solution
indicated that both the As(III) and As(V) adsorption processes were insignificantly affected by the
initial pH solution (pH 2−10). The adsorption process of STC toward both As(III) and As(V) increased
quickly in the first hour of contact and then reached equilibrium at about 400 minutes of contact.
The kinetic study showed that both As(III) and As(V) adsorption processes onto STC adsorbentwere
represented by the second−order model (PSO) with the R2 = 0.94 and 0.94, respectively. The equi-
librium adsorption isotherm study suggested that the adsorption process of As(III) and As(V) were
adequately described by the Langmuir model. Themaximum adsorption capacity (qmax) of STC to-
ward As(III) and As(V), calculated by the Langmuir model, were 0.49 and 0.54 mg/g, respectively. In
addition, the adsorption capacity of STC toward As ions was generally higher than those reported
in the literature where many other adsorbents were used, i.e., natural materials (laterite, zeolite), in-
dustrial wastes, or even their modified forms (ironmining waste, redmud). The results suggest that
STC would be considered as a promising adsorbent for the removal of As ions from water media.
Key words: arsenic removal, adsorption, iron mining waste, water environment
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