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NGHIEN CUU QUA TRINH CHUYEN HOA ASEN VA MOT SO
THANH PHAN CO BAN TRONG NUGC NGAM TREN THIET BI
MO PHONG MOI TRUGNG YEM KHi TU NHIEN

DénToa soan 21-01-2010

BUI DUY CAM!, TRAN HONG CON', NGUYEN THI KIM DUNG?
"Truong Pai hoc Khoa hoc Ty nhién, Pai hoc Quoc gia Ha Noi

*Truong Pai hoc Dan ldp Hdi phong

ABSTRACT

In this work, the biochemical reduction of minerals containing iron, manganese and arsenate
releasing arsenic, iron and manganese to water environment in anerobic conditions was
investigated on the equipment imitated reductive process in underground equifer. The results
showed close relationship between decrease of organic substances and desolved oxygen
concentration with logical changing of arsenic, manganese, iron, sulfate, nitrate, phosphate,
ammonia and H* concentration in water and solid phases as well as transfering of their existing
forms. The results of the work contributed to bring out the polluting mechanism of arsenic,
manganese and other toxic substances in several groundwater resources.

- MO PAU

Asen la nguyén t6 phan bg rong rai trong vo
trdii dat v6i ham luong trung binh khoang
2mg/kg, c6 mat trong dat, d4, nuGe, khong khi &
dang vét [1]. Asen la thanh phan cta 200
khoang vat khic nhau [2].

Asen luon bién déi dang ton tai cia né ty
thudc vao mai truong xung quanh. Asen cé mat
trong cdc nguén nudc thong qua su hoa tan
khodng vat, quang tu nhién trong nhiing diéu
kién cu thé, su lan truyén trong dong chdy, céc
qué trinh can béang hoa - 1y gilta cdc pha, hoac
do tac dong clia con ngudi nhu cic hoat dong
khai théac, dot nhién liéu héa thach va cdc hoat
dong san xudt, st dung hoéa chat diét co, thudc
trr dich hai, thudc diét con tring... chira asen.
asen c¢6 mit trong nuéc ngam cé thé do nhiéu
nguyén nguyén nhan. Tuy nhién su chuyén héa
ctia mot s6 khodng vat chita asen ngay trong
long dét 1a nguyén nhan chinh duoc nhiéu nha

khoa hoc tap trung nghién ctu [3, 4]. Cac kim
loai nang nhu mangan, trong nhitng nam gan
day da duogc liét vao danh sach cédc chat c¢6 kha
nang gay ung thu cao [5 - 8]. Chinh vi vy ma
viéc kiém soat nong do asen, mangan va tim ra
co ché€ 6 nhiém cta chiing trong cdc ngudn nudc
la diéu can thiét dé c6 thé ngan ngira va giam
thiéu t4c hai ctia noé.

Nhitng khéo sdt thuc t€ déu cho thdy néng
do asen va mangan trong céc nguén nudc ngam
¢6 quan hé mat thiét v6i ham luong céc khodng
c6 chia asen va mangan nhu asenopyrit
(FeAsS), orpiment (As,S;), realgar (AsS),
scorodite  (FeAsO,), MnAsO,, pyrolusite
(MnQ,).... Dé lam sang td co ché giai phong
asen va mangan tlr cdc loai khodng vat trén ra
moi truong nude & di€u kién yém khi tu nhién,
chiing t6i da tién hanh nghién ctu cic qud trinh
trén trong thiét bi mo6 phdéng tai phong thi
nghiém.
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II - THUC NGHIEM cot mo phong qud trinh yém khi trong long dat
nhu trén hinh 1 véi dong nudc tham qua ¢6
Lip dat va van hanh thi nghiém thanh phan gan giong nhu nudc tu nhién.
Dé nghién ctiu co ché giai phéng asen, Cot yém khi cao 700 mm, dudng kinh 50
mangan, sit trong nuéc ngdm ching toi st dung ~mm dugc cdu tao boi 3 16p:
! Ghi chu:
1. Cot yém khi

2. Ldop vé bdo on
3. Tdng cdt va cdc khodng chdt

4.Tdng sdi phong héa

5. Lép mun ddt

6.1 ) Cdc van ldy mdu
7. Bom nudc nhu dong
8. Binh diéu hoa

9. Thiét bi diéu nhiét

Hinh 1: So dé thiét bi nghién citu

_ Lép thit nhat day 5 mm chta chdt min tron v6i 0,001% asen & dang asenat, 0,1% sit &
dang Fe(II) hydroxit va 0,005% mangan & dang
MnO, dong két tha va duge badm trén bé mit cua
cac hat cét.

dugc 14y tir tAing d4t mat nham tao nguén vi sinh
vat va mot phan chat hitu co.

- Lép tha 2 day 50 mm 1a mot 16p soi hat to ) o, N .

duong kinh 2- 5 mm. ) Pha nuéc dugc mo phong theo thanh phan

L o gan ding cta nudc ty nhién va c6é thanh phan

- Lop thit 3 day 600 mm chia cat sach duoc  peon nha tren bang 2

Bdng 2: Thanh phan nén clia pha nuée (nuéc mua ngdm qua dat) [9]

Thanh phin Ca™ Mg* CO,”> NO; SO,* PO,* Hitu co

Nong do, M | 1,0.10° | 6,0.10° | 2,4.10° 3,0.10% | 5,2.10° | 6,0.10° | 175 mg/L

Dé bao dam diéu kién yém khi, chiing t6i st clia nu6c trong cot 1a 8,5 cm/h. Tién hanh thi
dung bom nhu dong bom nudc tir binh chita vao  nghiém trong vong 50 ngay dém va céc chi tiéu
cOt yém khi theo chiéu tir 16p min dat qua I6p O, NO;, SO,”, NH,", PO,”, HCO;, Fe, Mn va
sOi phong héa, 16p cédt chita khodng chédt r6i  As dugc 18y mau phan tich lién tuc tir cdc vi tri
quay lai binh chita kin khi v6i to6c do di chuyén  khédc nhau doc theo cot.
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Cdc phuong phdp phdn tich [10]

HCO; Chuén do axit - bazo
DO bién cuc chon loc DO
ROP Do thé chuyén dung

11 - KET QUA VA THAO LUAN

1. Bién thién néng do Fe, As, Mn trong pha
nudce tai cac vi tri khac nhau trén cot
Su bién thién nong do theo thdi gian trong

pha nudc ctia Fe, As, Mn tai cac vi tri khac nhau
duoc thé hién trén hinh 2.

Chi titu  Phuong phdp
Fe(II) Phé UV-VIS véi thudce thit o-
phenantroline
Asen AAS-HVG/Thuy ngan
brpmua
NH,* Nesler
NO;y Griss
SO,* UV-VIS véi thudc thit thorine
Phosphat UV-VIS véi phic di da
molybdophosphat, ascorbic
axit
A Bién thién Fe cac vi tri
&0 —+=VT1
70 AN —-VT3
/ \ —4\T6
60
o VNN
[N
[ RN
ZO 10 /
0 J . . . .
0 10 20 30 40 50 60
Thoi gian (ngay)
Bién thién Mn cac vi tri ((Mn].10) C
3
30 pEp et
25
g 20 ///
r’
¢ __
2 /.‘//}%V —+\T3
9 5 —-\T2
= 9 j ‘ ‘ ‘ —-VT1
0 10 20 30 40 50
Thoi gian (ngay)

Tir két qua trén hinh 2 cho thdy trong nhiing
ngay dau ca asen, sit vd mangan déu xuat hién
dau tién & vi tri s6 1, sau d6 1a & céc vi tri tiép
theo va theo quy luét 1 & vi tri dau (1) cao hon vi

Bién thién As cac vj tri

Nong do As (ppb)

40 50

30
Thoi gian (ngay)

60

Hinh 2: Su bién thién noéng do Fe, As va
Mn theo thoi gian tai vi tri dau, giita va
cudi cot

tri gitta (3) va vi tri gilta cao hon vi tri cudi cot
(6). Nhung doi vé6i sit (hinh 2A), sau ngdy thit 8-
9 thi quy luét trén dao chiéu; c6 nghiala & vi tri 1
trd nén thap hon vi tri 3 va & vi tri 3 thap hon & vi
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tri 6 va khoang chénh léch clia ndng do Fe** giita
cac vi tri tang dan cho dén ngay thd 30. Hién
tuong trén chiing t0 rang trong khoang 1 tudn
dau, khi lugng oxi hoa tan trong hé thong con tir
6,5 dén 1,0 mg/L thi vin con qud trinh chuyén
ddi thuan nghich gitta Fe(Il) va Fe(Ill) xy ra.
Mot phan Fe(Il) sau khi bi khir lai chuyén vé
Fe(IIl) va két tha trd lai. Nhung sau khoang 30
ngay, khi DO di xuong dudi 1,0 mg/L thi khong
cdn qud trinh thuan nghich ay nita va néng do
Fe(Il) tang dan trong pha nudc. Tir sau ngay thit 9
dén ngay thit 30, su tich liiy va ting dan nong do

theo dong chay cta sat trong pha nuéc thé hién
rat 1o rét. & thoi diém ngay thit 30, tai vi tri dau
cot nong do Fe(IT) 1a 46,8 mg/L thi & gitta cot 1a
57,5 mg/L va cudi cot 1a 75,2 mg/L. Sau ngay thi
30 dén ngay thid 50 nong do Fe(Il) bat dau giam
nhanh. Day 1a qua trinh két tia cta Fe(I) sunfua
va asenua khi DO trong cot chi con do dugc & gia
tri nho hon 0,1 mg/L, pH 16n hon 7, gid tri ROP
nho hon -30,2 mV, néng do asen ciing bét dau
giam (nhu trén hinh 3A,B) va néng do sunfua lén
t6i gid tri cuc dai 1a hon 60 mg/L (nhu trén hinh
5).

A

Bién thién As, Mn, Fe, pH. ROP
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Hinh 3: Su bién thién theo thoi gian cia ROP, DO, pH, asen, mangan, sit tai vi tri s6 1

Vi asen (nhu trén hinh 2B), quy luat vé
qué trinh tang nong do va su chénh léch nong
do gitra cdc vi tri trén cot cling giong nhu sit;
nhung su ddi chiéu giita cdc vi tri chi xay ra
tir ngdy thit 20 dén ngay thtt 30 khi DO do
dugc 1a dudi 0,3 mg/L, ROP duéi -30,2 mV,
pH trén 6,8 va sit va mangan da bi khu t6i
trén 80%. Nhu vay do6i véi asen qud trinh oxi
héa khir thuan nghich kéo dai hon so véi st
(khéang 20 ngay). Diéu nay hoan toan phu
hop vi khi trong cot con mot lugng déng ké
MnO, va FeOOH thi mac ddu két tha asenat
da bi khir vé asenit tan vao pha nudc; song
khi gap céc phan tir MnO, ching c6 thé bi
oxi héa va két tha trd lai hoac khi gap céac hat
FeOOH, xdc sudt bi hip phu va giit lai 1a rat
16n.

Qu4 trinh dén va tich liy dé tang din
nong do asen & cdc vi tri ti€p theo xuodi theo
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chiéu dong chay chi xdy ra trong thoi gian
ngan (khoang 10 ngay); sau d6 1a qué trinh
giam nong do & ca 3 vi tri. Qud trinh giam
néng do asen xdy ra song song va tring hop
v6i qud trinh giam néng do cta Fe(II) va
sunfua. Diéu nay chiing t6 mot phan asen(I1I)
da chuyén vé asenua va két thia dué6i dang sat
asenua clng véi sat sunfua (nhu trén phd
EDS & hinh 3). Trén phé EDS, sit va luu
huynh 16n gdp hang nghin lan asen nén thay
rit rd; song dau hiéu cla sit asenua ciing da
xudt hién. Khi phéan tich héa hoc asen trong
bun cho thdy luong asen chi€ém khoang 0,1%.

Qua4 trinh giai phéng mangan tai cac vi tri
theo thoi gian thé hién trén hinh 2C cho thdy
noéng do tang twong d6i déu dan tai moi vi tri
va khong c6 hién tuong déi chiéu giita cdc vi
tri. Su bé sung nong do tir vi tri truc cho vi
tri sau thé hién rat rd rang dé 1a néng do



mangan & vi tri sau luoén 16n hon vi tri truée
theo chiéu dong chay va khi hdu hét luong
MnO, da bi khir hét vé Mn** thi tai moi vi tri,
néng do Mn”* cling hau nhu khong thay déi
nita. Diéu nay c6 thé giai thich do trong diéu
kién thé& oxi hda khur giam trong cot khién
qué trinh khir MnO, thanh Mn** lién tuc x4y
ra va thé oxi héa khir ctia caip MnO,/Mn** 1a
cao nhat trong hé théng nén khong thé c6
hién tuong chuyén héa thuan nghich nhu cap
Fe**/Fe’" hay AsO,*/AsO,".

2. Su bién thién cia sunfua - sunfat va amoni
- nitrat theo thoi gian

MaAu theo d6i su bién thién ctia sunfua-
sunfat va amoni-nitrat duoc 14y tr vi tri gitta cot.
K&t qua mo ta trén hinh 5 cho thdy cling véi cac
qua trinh khir sit, asen va mangan nhu trinh bay
G phan trén, sunfat va nitrat cting bi khir vé
sunfua va amoni. Nhung & day (hinh 5) trong
tuong quan gitta sunfua va sunfat, sy giam dan
nong do cta sunfat gn nhu tuyén tinh va khong
tuong duong vGi sy bién thién nong do cha
sunfua trong pha nudc. Diéu nay c6 thé ly giai
nhu sau: Sunfat ban dau dua vao trong cot da
khong hoan toan & dang tu do ma mot phan da
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Hinh 4: Phé X-ray clia bun den trong &é e

dang khong tan. Khi sun phat bi khit vé sunfua
thi ion sunfats lai ti€p tuc dugc tan vao dung
dich nuéc dé dat dugc gid tri can bang tai thoi
diém c6 nhitng diéu kién twong tng. Chinh vi
vay ma ta thdy 30 ngay ddu, néng do sunfua
tang rat nhanh va giam dan trong nhiing ngay
ti€p theo, nhung noéng do sunfat van giam déu
déu.

Quad trinh giam dan cla néng do sunfua tir
sau ngay thd 30 gan nhu trung hop véi su giam
ctia néng do Fe®* va asen trong pha nudc. Cling
Vv6i cac dit liéu trén, c6 thé khang dinh ring da
¢6 su hinh thanh cdc hgp chat it tan cla sat(Il)
v6i sunfua va asenua. Thanh phan cua cdc hop
chit nay 1a FeS, Fe;As, hay Fe As S, can dugc

bi két tha hoac hap phu chuyén vé nghién ctu tiép tuc.
Bien thien cua sunfua va sunfat A B Bien thien cua amoni va nitrat
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Hinh 5: Su bién thién sunfua va sunfat

Hinh 6: Su bién thién amoni va nitrat
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Sirbién thién nong 36 HCO3- theo thoi gian

Néng d¢lmg/L]

Théi gian [ngay]

Hinh 7: Su bién thién néng do HCO;

Tuong quan gitta ndng d6 amoni va nitrat
trong qua trinh chuyén héa nitrat vé amoni nhu
trén hinh 5 chiing t6 khong don gian ma phic
tap hon nhiéu so vé6i cdc qud trinh chuyén héa
khdc. Trong moi trudng yém khi, v6i cic ching
vi khuan khac nhau, nitrat c¢6 thé dugc chuyén
héa vé nitrit, nito nguyén td hay amoni. Nhu vay
amoni khong phdi 1a san pham duy nhat ma nito
c6 thé bi mat dudi dang khi N, di ra khoi hé
thong qua ctra di€u hoa dp suét trong cot.

3. Su bién thién cia nong do bicacbonat va
photphat

Su phan hliy yém khi cic cacbonhydrat &
pha axit dau tién s& sinh ra mot lugng 16n CO..
Cung v6i cdc qud trinh chuyén héa phic tap ctia
cdc phan tir khac, nong do HCO; tang lién tuc
trong sudt thoi gian tit ngay tha 2 cho dén ngay
thi 36 cla qua trinh nghién ctu nhu trén hinh 7.
Su hién dién cta ion bicacbonat da gidp cho
Fe(Il) cting nhu Mn(II) hoa tan trong moi
truong nudc mot cdch dé dang.

Vé6i néng do photphat dau vao 1a 6,0.10°
M tuong duong khoang 0,5 mg/L, trong suot
quéa trinh khdo sit, nong do photphat chi
giam do6i chdt ban dau, sau d6 hau nhu khong
bién déi. Ly giai cho trudong hgp nay & day
van chua rd rang. Ching toi s€ cé két qua
nhiéu hon khi nghién cttu anh hudng cla
nong do photphat téi cdc qué trinh chuyén
héa trong cot.

Tur cdc két qua trén cho thdy qué trinh
dau tién va can thiét cho cdc phan tung
chuyén héa ti€p theo 1a qué trinh phan hiy
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cacbonhydrat cta cdc vi sinh vat yé€m khi;
ching 14y oxi hoa tan va oxi tir cdc gbc axit
va cac hgp chét chda oxi khdc nhau tao ra
moi truong khir va giau bicacbonat. Day 1a
nguyén nhan va tién dé cho su gidi phéng
Fe*, Mn** va H;AsO; tan vdo pha nudc tir
cdc hop chat it tan ban dau 1a FeEOOH, MnO,
va cdc két tua asenat clia cdc kim loai khac
nhau. ¢ diéu kién khur sau hon (gid tri ROP
dudi -30 mV), khi hinh thanh ion sunfua va
asenua thi qud trinh két tua cdc hogp chat
sat(Il) v6i cdc ion nay xay ra va kéo theo su
giam noéng do cta cdc ion ndi trén. Trong thi
nghiém nay, cacbonhydrat dua vao la
glucozo hoan toan tan trong nudc va véi néng
do 175 mg/L 16n hon rat nhiéu so véi tu
nhién, nén moi truong khit duoc tao ra rat
nhanh di rit ngan dugc thoi gian chuyén héa
cia cdc qua trinh néi trén (trong vong 2
thang). Trong thuc t€, khi cdc chét hitu co &
cdc ting phl sa boi tich chu yéu ndm trong
cdc vat chat hitu co khé phan huy con lai tir
xdc cac dong thuc vat véi khoi lugng khong
dang ké, cdc qud trinh chuyén héa xay ra rat
cham, cé thé kéo dai hang tram nam hoac lau
hon. Bén canh d6 su phiic tap clia moi trudng
thuc khién cdc qud trinh dan xen lan nhau.
Béing qua trinh mo6 phong va co lap trong mot
hé théng khép kin, mot s6 qua trinh chuyén
héa co ban méi duoc 1am r6.

IV - KET LUAN

Cic két qua nghién ctu qud trinh chuyén
hda ctia mot s6 nhan t6 co ban trén thiét bi mo
phéng moi truong yém khi tu nhién da cho thay
mot cdi nhin rd rang vé su xuét hién, ton tai cua
mot s6 thanh phan chinh trong pha nuéc. Yéu t6
cén thiét dau tién 1a sy ¢c6 mat cta thanh phan
cacbonhydrat vGi cac vi sinh vat yém khi phan
huy ching. C4c qué trinh sinh héa ti€p theo s&
chuyén héa céc chat it tan trong pha ran thanh
cdc chat tan di vao pha nuéc. Trong cic thanh
phin nghién citu & thi nghiém nay, Mn** xuat
hién truéc tién trong pha nuéc do MnO, duoc
khir ddu tién khi moi trudng bat ddu c6 tinh khir.
Trong qud trinh khir Fe(IlT) vé Fe(Il) va As(V)
vé As(IIl) c6 su oxi héa chuyén héa nguoc lai
khi MnO, va FeOOH con tén tai dang ké trong



moi truong. Khi moi trudng c6 tinh khir sau hon,
da hinh thanh cac két tha cua Fe(Il) véi ion
sunfua va asenua. Qué trinh nay da lam giam
dang ké nong do cla sit va asen trong pha nuéc.
Céc yéu t6 anh hudng dén cdc qud trinh chuyén
héa trén da dugc nghién ciiu va cong bo & cong
trinh ti€p theo; trong d6 néng do chét hitu co,
photphat, silicat, sunfat va bicacbonat dugc quan
tam trudce tién.

Cong trinh nay duoc hé tro mét phdn tir
nguon kinh phi nghién citu khoa hoc - cong nghé
cua Pai hoc Quoc gia, Ha Noi thong qua dé tai
trong diém ma s6’ 0G.09.07.
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