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MỞ ĐẦU 

1. Đặt vấn đề: 

Nước thải đô thị và công nghiệp tại Việt Nam còn chưa được xử lý triệt để, đặc 
biệt là các chất hữu cơ khó phân hủy sinh học [1][2]. Những chất này ảnh hưởng 
rất lớn đến sức khỏe con người và động vật, gây ung thư, tổn thương hệ thần 
kinh, rối loạn sinh sản, dị tật, quái thai, phá hủy hệ thống miễn dịch [3]. Công 
ước quốc tế Stockholm với sự tham gia của 179 quốc gia và vùng lãnh thổ trong 
đó có Việt Nam, cam kết phải xử lý triệt để, tiêu hủy, không sử dụng, không sản 
xuất và tàng trữ các chất hữu cơ khó phân hủy sinh học [4]. 

Để xử lý các chất ô nhiễm này, công nghệ oxy hóa nâng cao thường được sử 
dụng, điển hình là các hệ thống oxy hóa Fenton [5]. Tuy nhiên, hạn chế quan 
trọng nhất của quá trình Fenton truyền thống là công nghệ phức tạp, sử dụng 
nhiều hóa chất, lượng bùn thải lớn, tốn nhiều diện tích cho hệ thống xử lý, lưu 
trữ hóa chất, xử lý bùn [6-8].  

Trong nghiên cứu này, vật liệu từ tính Fe3O4/Mn3O4 được ứng dụng làm chất xúc 
tác dị thể cho công nghệ Fenton điện hóa để xử lý nước thải khó phân hủy sinh 
học với kỳ vọng giảm lượng hóa chất sử dụng, vật liệu sau xử lý có thể thu hồi 
và tái sử dụng bằng từ trường bên ngoài, giảm thể tích bùn thải, thu gọn công 
trình xử lý, giảm ô nhiễm môi trường.  

2. Mục tiêu nghiên cứu: 

Mục tiêu chính của luận án là nghiên cứu sử dụng vật liệu Fe3O4/Mn3O4 làm chất 
xúc tác cho công nghệ Fenton điện hóa để xử lý 3 loại nước thải khó phân hủy 
sinh học. 

Mục tiêu cụ thể của luận án bao gồm 2 mục tiêu: 

(i) Xác định điều kiện xử lý tối ưu của công nghệ Fenton điện hóa xúc tác 
Fe3O4/Mn3O4 cho 3 loại nước thải khó phân hủy sinh học, từ đó đề xuất dây 
chuyền công nghệ xử lý cho từng loại nước thải. 

(ii) Xác định cơ chế oxy hóa của công nghệ Fenton điện hóa xúc tác 
Fe3O4/Mn3O4. 

3. Nội dung nghiên cứu: 

Để đạt được mục tiêu đó, nghiên cứu đã thực hiện các nội dung công việc sau: 

(i) Chuẩn bị vật liệu Fe3O4/Mn3O4 và kiểm tra đặc tính của vật liệu này. 
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(ii) Khảo sát ảnh hưởng của các yếu tố tác động đến quá trình xử lý. 

(iii) Tối ưu hóa quá trình xử lý và đề xuất quy trình xử lý cho từng loại nước 
thải. 

(iv) Khảo sát sự ổn định và khả năng tái sử dụng vật liệu 

(v) Đề xuất cơ chế oxy hóa của công nghệ Fenton điện hóa xúc tác 
Fe3O4/Mn3O4. 

4. Đối tượng và phạm vi nghiên cứu: 

Nghiên cứu tập trung vào các đối tượng sau: (i) Công nghệ Fenton điện hóa sử 
dụng xúc tác Fe3O4/Mn3O4; (ii) Nước thải khó phân hủy sinh học bao gồm: nước 
thải dệt nhuộm, nước thải cà phê hòa tan, nước thải thuốc bảo vệ thực vật. 

Phạm vi nghiên cứu của luận án là sử dụng vật liệu Fe3O4/Mn3O4 làm chất xúc 
tác cho công nghệ Fenton điện hóa để xử lý 3 loại nước thải thực tế trong điều 
kiện phòng thí nghiệm. 

5. Phương pháp nghiên cứu: 

Bao gồm các phương pháp: tổng quan tài liệu, chuyên gia, mô hình hóa thực 
nghiệm, quy hoạch thực nghiệm, thống kê và xử lý số liệu. Nội dung chi tiết 
phương pháp nghiên cứu được trình bày ở chương 2. 

6. Ý nghĩa khoa học và thực tiễn 

Ý nghĩa khoa học:  

(i) Áp dụng công nghệ Fenton điện hóa với chất xúc tác Fe3O4/Mn3O4  vào 
để xử lý nước thải khó phân hủy sinh học. 

(ii) Áp dụng phương pháp tối ưu hóa để mô hình hóa quá trình Fenton điện 
hóa xúc tác Fe3O4/Mn3O4.  

(iii) Đề xuất cơ chế oxy hóa của công nghệ Fenton điện hóa xúc tác 
Fe3O4/Mn3O4. 

Ý nghĩa thực tiễn:  

Luận án này có thể mở ra hướng mới để xử lý các loại nước thải khó phân hủy 
sinh học một cách hiệu quả, góp phần bảo vệ môi trường. Luận án cũng đề xuất 
được quy trình xử lý nước thải khó phân hủy sinh học sử dụng công nghệ Fenton 
điện hóa xúc tác Fe3O4/Mn3O4. 
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7. Tính mới của luận án 

Luận án đã nghiên cứu sử dụng công nghệ mới chế tạo vật liệu kép Fe3O4/Mn3O4 
làm chất xúc tác cho quá trình Fenton điện hóa dị thể trong đó xúc tác Fe3O4 

đóng vai trò tạo và duy trì các độ rỗng tăng cường khả năng oxy hoá các chất ô 
nhiễm còn xúc tác Mn3O4 được phủ bên ngoài để tăng cường diện tích bề mặt 
tiếp xúc nhằm mục đính nâng cao hiệu quả xử lý nước thải khó phân huỷ sinh 
học, giảm lượng hóa chất sử dụng, giảm lượng bùn thải, tái sử dụng được chất 
xúc tác, giảm thời gian tách chất xúc tác. 

Quá trình tối ưu hóa đã xác định được phương trình hồi quy và điều kiện xử lý 
tối ưu của các thông số: pH, hàm lượng chất xúc tác, và mật độ dòng điện. 

Luận án đề xuất được cơ chế xúc tác của vật liệu Fe3O4/Mn3O4 trong công nghệ 
Fenton điện hóa để tạo ra gốc OH, theo đó giữa Mn và Fe có sự liên hợp trong 
chu trình oxy hóa khử, đồng thời tìm ra các con đường tạo gốc OH để oxy hóa 
các chất ô nhiễm trong nước thải. 

Kết quả nghiên cứu từ luận án làm cơ sở đề xuất được dây chuyền công nghệ xử 
lý nước thải áp dụng quá trình Fenton điện hóa dị thể sử dụng vật liệu xúc tác 
kép Fe3O4/Mn3O4 để xử lý các loại nước thải khó phân hủy sinh học. 

7. Bố cục luận án 

Luận án gồm 158 trang. Ngoài các phần mở đầu, kết luận, danh mục tài liệu tham 
khảo, danh mục các công trình khoa học đã công bố, phụ lục, luận án được bố 
cục thành 03 chương chính: Chương 1 - Tổng quan (38 trang) giới thiệu chung 
về các vấn đề liên quan đến luận án, Chương 2 – Nội dung và phương pháp 
nghiên cứu (24 trang) trình bày sơ đồ nghiên cứu, các nội dung và phương pháp 
nghiên cứu; Chương 3- Kết quả và thảo luận (94 trang) trình bày các kết quả 
khảo sát, nhận xét, so sánh, bàn luận, và kết luận. 

CHƯƠNG 1 TỔNG QUAN 

1.1 Các loại nước thải khó phân hủy sinh học 

1.1.1 Nước thải cà phê 

Nước thải từ quá trình sản xuất cà phê hòa tan chứa một lượng lớn chất hữu cơ, 
dinh dưỡng và màu hữu cơ cao. Trong nước thải cà phê còn chứa các thành phần 
hữu cơ khó phân hủy sinh học có nguồn gốc từ hạt cà phê như (caffeine, lipid, 
acid chlorogenic, melanoidin) và các đại phân tử (lignin, pectin, tannin, acid 
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humic, polysaccharides và protein). Đặc tính nguồn thải được trình bày trong 
bảng 1.1. 

1.1.2 Nước thải dệt nhuộm 

Nước thải từ quá trình dệt nhuộm có đặc tính như sau: (i) Độ màu cao và thay 
đổi theo mặt hàng sản xuất; (ii) Lưu lượng và tải lượng các chất ô nhiễm không 
ổn định; (iii) Các chất tẩy rửa làm pH nước thải tăng cao, dao động từ 9 – 11; 
(iv) Các hóa chất độc hại chứa kim loại nặng, màu nhuộm, chất điện ly…; (v) 
Ngoài ra, nước thải còn chứa nhiều chất rắn khác như vải vụn, bụi bông, sơ 
sợi…Đặc tính nguồn thải này được trình bày trong bảng 1.2. 

1.1.3 Nước thải thuốc trừ sâu 

Thành phần ô nhiễm trong nguồn thải chứa các loại thuốc BVTV như carbonat 
hữu cơ, phosphat hữu cơ,… các loại dung môi như xylen, hóa chất thuộc nhóm 
halogen, benzen, và những chất dễ bay hơi. Nhìn chung, nước thải từ quá trình 
sản xuất thuốc BVTV thường có những đặc tính sau: (i) độc tính cao, mùi khó 
chịu, COD cao, và tỷ lệ BOD5/COD thấp; (ii) lưu lượng nước thải phát sinh ít; 
(iii) thành phần các chất gây ô nhiễm chủ yếu là chất hữu cơ, và những chất dễ 
bay hơi. 

1.2 Công nghệ Fenton điện hóa xúc tác dị thể 

Cơ chế xúc tác cho phản ứng Fenton do tương tác của Fe và Mn cũng được mô 
tả trong nhiều nghiên cứu trước đây. Theo đó, tác nhân oxi hóa chính trong 
trường hợp này là Mn và Fe đóng vai trò liên hợp với Mn để chuyển Mn3+ thành 
Mn2+. Cơ chế này được mô tả trong hình 1.7.  

 
Hình 1.1 Cơ chế xúc tác của Fe3O4/Mn3O4 trong phản ứng Fenton 
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Khi tham gia phản ứng vào quá trình Fenton điện hóa xúc tác dị thế, các phản 
ứng diễn ra trên bề mặt chất xúc tác Fe3O4/Mn3O4 có thể tóm tắt theo cơ chế 
Haber - Weiss như sau:  

Fe2+ + H2O2  Fe3+ + •OH + OH- 

Fe3+ + H2O2  Fe2+ + HOO• + H+ 

Fe3+ + HOO•  Fe2+ + O2 + H+ 

Mn2+ + H2O2  Mn3+ + •OH + OH- 

Mn3+ + H2O2  Mn2+ + HOO• + H+ 

Mn3+ + HOO•  Mn2+ + O2 + H+ 

Mn3+ + Fe2+  Mn2+ + Fe3+ 

H2O2 + HOO•  OH + H2O + O2 

OH + H2O2  HOO• + H2O 

•OH + chất chất hữu cơ  sản phẩm trung gian + CO2 + H2O 

(Ký hiệu ≡ đại diện cho bề mặt chất xúc tác) 

1.3 Quy hoạch thực nghiệm và tối ưu hóa bằng phần mềm Modde 5.0 

Phần mềm Modde 5.0 được phát hành vào năm 1999 bởi công ty Umetrics AB. 
Modde 5.0 cung cấp các công cụ giúp phân tích các mối quan hệ đa biến phức 
tạp theo một cách trực quan và dễ hiểu. Một số tính năng ưu việt của phần mềm 
có thể kể đến như sau: (i) lập kế hoạch thực nghiệm; (ii) đánh giá chất lượng số 
liệu theo các kiểm định thông dụng; (iii) phân tích tương quan và hồi quy; (iv) 
có thể xuất đồ thị theo tùy biến người dùng; (v) xác định được điểm cực trị của 
mô hình.  

Quá trình tối ưu hóa được thực hiện qua 3 bước: (i)Thí nghiệm sàng lọc: trong 
giai đoạn này nghiên cứu loại bỏ bớt các yếu tố ít ảnh hưởng, thu gọn mô hình. 
(ii) Leo dốc tìm vùng cực trị: nhiệm vụ cơ bản là xác định gia số cho từng biến 
thí nghiệm. (iii) Thí nghiệm bề mặt đáp ứng: khi đã xác định được vùng lân cận 
cực trị, tiến hành các thí nghiệm để mô hình hóa mối quan hệ giữa đầu vào và 
đầu ra dưới dạng hàm số hồi quy bậc 2. 
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CHƯƠNG 2 NỘI DUNG VÀ PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU 

2.1 Nội dung nghiên cứu 

Nội dung 1 – chuẩn bị mô hình, vật liệu, mẫu nước: Nghiên cứu bắt đầu bằng 

việc khảo sát các nguồn tài liệu liên quan để chọn lựa phương án thực hiện, thông 

số thí nghiệm phù hợp. Từ đó, mô hình thực nghiệm được tính toán, chọn lựa 

các thông số vận hành. Phương pháp chế tạo vật liệu cũng được tìm hiểu và chọn 

lựa phương pháp phù hợp với điều kiện thực tế. Do vật liệu Fe3O4/Mn3O4 chưa 

được thương mại hóa nên luận án phải tổng hợp vật liệu này, đồng thời kiểm tra 

đặc tính của vật liệu vừa tổng hợp để xác định vật liệu này có đặc tính tương 

đương với các nghiên cứu trước đây. Các phân tích đặc trưng vật liệu bao gồm: 

XRD, XRF, TEM, EDX, TEM, BET, từ tính bão hòa, pHpzc. Nước thải đầu vào 

cũng được tiền xử lý và phân tích các thông số đặc tính của từng nguồn thải. 

Nội dung 2 - khảo sát ảnh hưởng của các yếu tố tác động đến quá trình xử 

lý: Nội dung này bắt đầu bằng việc khảo sát ảnh hưởng của các yếu tố tác động 

đến công nghệ xử lý trên 3 loại nước thải bao gồm: nước thải cà phê, nước thải 

dệt nhuộm và nước thải thuốc BVTV.  

Nội dung 3 - tối ưu hóa quá trình xử lý: Dựa trên các dữ liệu khảo sát này, 

nghiên cứu tiến hành sàng lọc các yếu tố ảnh hưởng để chọn lọc những yếu tố có 

ảnh hưởng lớn đến công nghệ. Tiếp theo, quá trình tối ưu hóa bậc 2 được sử dụng 

để xác định điều kiện xử lý tối ưu của các yếu tố ảnh hưởng lớn đến quá trình xử 

lý. Tiếp theo luận án đề xuất công nghệ xử lý áp dụng công nghệ EF xúc tác 

Fe3O4/Mn3O4 cho từng loại nước thải.  

Nội dung 4 - khảo sát độ bền và sự ổn định của vật liệu: Thí nghiệm xác định 

mức độ hòa tan sắt và mangan được thực hiện, vật liệu sau thí nghiệm được phân 

tích XRD, TEM, XRF để đánh giá sự ổn định của vật liệu sau nhiều lần tái sử 

dụng. Thí nghiệm tái sử dụng vật liệu sau nhiều lần xử lý cũng được khảo sát 

nhằm đánh giá mức độ hao hụt vật liệu.  

Nội dung 5 - đề xuất cơ chế oxy hóa của công nghệ:  3 thí nghiệm hỗ trợ cho 
việc đề xuất cơ chế bao gồm: thí nghiệm khảo sát nồng độ H2O2 , thí nghiệm 
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khảo sát ảnh hưởng của các chất tìm diệt OH , thí nghiệm khảo sát vai trò của 
Fe3O4  và Mn3O4  trong hệ thống. Các nội dung nghiên cứu được thể hiện trong 
hình 2.1. 

 
Hình 2.1 Sơ đồ nội dung nghiên cứu 

2.2 Vật liệu nghiên cứu 

Nước thải dệt nhuộm: Nước thải dệt nhuộm được lấy mẫu trực tiếp tại bể điều 
hòa của trạm xử lý nước thải, Công ty CP Đầu tư – Thương mại – Dệt may Thành 

Tổng quan tài liệu, điều tra thực tế, đánh giá tiềm năng xúc tác của vật liệu Fe3O4-Mn3O4 làm 
chất xúc tác cho công nghệ Fen ton điện hóa xử lý nước thải khó phân hủy sinh học

Đề tài: NGHIÊN CỨU XỬ LÝ NƯỚC THẢI KHÓ PHÂN HỦY SINH HỌC BẰNG 
CÔNG NGHỆ FENTON ĐIỆN HÓA XÚC TÁC Fe3O4-Mn3O4

Chuẩn bị vật liệu Fe3O4-Mn3O4
Phân tích các đặc trưng cơ bản: XRD, XRF, 

TEM, SEM, EDX, BET, pHzpc, từ độ bão hòa

Nghiên cứu ảnh hưởng các yếu tố tác 
động đến công nghệ EF xúc tác 

Fe3O4-Mn3O4 trên 3 loại nước thải: 
nước thải cà phê, nước thải dệt 
nhuộm, nước thải thuốc BVTV

Tối ưu hóa quá trình

pH, nồng độ chất xúc tác (Cc), mật độ dòng 
điện (J), khoảng cách điện cực (D), tốc độ cấp 

khí (Va), thời gian xử lý (T), loại điện cực

Tối ưu hóa bậc 1, tối ưu hóa bậc 2, xác định 
phương trình hồi quy, điều kiện xử lý tối ưu

Đánh giá độ ổn định và khả năng thu 
hồi vật liệu

Đánh giá độ hòa tan vật liệu, tính chất vật liệu 
trước và sau xử lý, mức độ thu hồi vật liệu

Đề xuất công nghệ xử lý sử dụng quá trình EF xúc tác Fe3O4-Mn3O4 cho 3 loại nước thải

Lấy mẫu nước thải, đánh giá đặc tính, tiền xử lý nguồn nước

Tính toán, thiết lập mô hình Fenton điện hóa, kiểm tra tính ổn định của mô hình

Đề xuất cơ chế
Khảo sát nồng độ H2O2, chất tìm diệt OH, vai 

trò Mn, Fe trong quá trình xúc tác
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Công, sau đó được lọc sơ bộ để loại bỏ cặn lơ lửng và phân tích một số thông số 
cần thiết. Kết quả phân tích được trình bày ở bảng 2.2. 

Bảng 2.1. Đặc tính nước thải dệt nhuộm 

Thông số Đơn vị Giá trị (n=3) 

pH - 9.1 ± 1.2 

TSS mg/l 45 ± 9.6 

COD mgO2/l 560 ± 32 

BOD5 mgO2/l 272 ± 36 

Độ màu Pt-Co 2368 ± 28 

TDS mg/l 1680 ± 324 

SO4
2- mg/l 973 ± 124 

Cl- mg/l 112 ± 28 

Nước thải cà phê hòa tan: Nước thải được thu tại điều hòa của trạm xử lý nước 
thải công ty VinaCafé. Nước thải được đưa về phòng thí nghiệm và đưa qua mô 
hình lọc sinh học kỵ khí, lọc sinh học hiếu khí. Kết quả phân tích mẫu nước thải 
sau xử lý sinh học được trình bày trong Bảng 2.3. 

Bảng 2.2. Đặc tính nước thải sản xuất cà phê hòa tan  

Thông số Đơn vị Đầu vào (n=3) Sau xử lý sinh học (n=3) 

pH - 5.6-6.3 7.5 ± 0.4 

Độ màu Pt - Co 3,112 ± 122 842 ± 50 

COD mg/l 3,463 ± 96 350 ± 56 

BOD5 mg/l 1,788 ± 214 24 ± 12 

TOC mg/l - 102 ± 2 

TDS mg/l - 762 ± 68 

SO4
2- mg/l 245 ± 26 274 ± 44 

Cl- mg/l 165 ± 83 171 ± 68 

Nước thải chất bảo vệ thực vật: Nước thải được thu ngay sau quá trình pha chế 
thuốc BVTV Timono 100WP tại KCN Nhân Trạch 1. Nước thải được mang về 
phòng thí nghiệm và tiến hành keo tụ bằng phèn sắt để loại bỏ cặn lơ lửng. Đặc 
tính nước thải được trình bày trong bảng 2.4. Nước thải sau keo tụ được chứa 
trong các bình tối, lưu trữ ở nhiệt độ 4 ℃, và bảo quản tránh ánh sáng mặt trời 
trước khi thực hiện thí nghiệm. 
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Bảng 2.3. Đặc tính nước thải thuốc BVTV 

Thông số Đơn vị Đầu vào Sau keo tụ 

pH - 6.3 – 6.6 7.1 – 7.5 

COD mg/l 862  65 264  36 

BOD5 mg/l 56 32 

IMI mg/l - 24.8 

SS mg/l 275  36 36  13 

Dầu tổng mg/l 12.6  8 1.3  0.7 

Chất hoạt động bề mặt mg/l 0.45 0.12 

SO4
2- mg/l 23 21 

Cl- mg/l 12.6 16.3 

2.3 Thí nghiệm fenton điện hóa xúc tác Fe3O4/Mn3O4  

 
Hình 2.2 Mô hình Fenton điện hóa 

Cấu tạo mô hình: Mô hình bao gồm: 1 cốc thủy tinh 500 ml, điện cực với diện 
tích nhúng chìm 56 cm2, (3 loại điện cực được sử dụng bao gồm: điện cực than 
chì, điện cực platin, điện cực BDD), bộ nguồn phát điện 1 chiều (0-30 V, 0-3A, 
QJ3005XEH, QJE, Taiwan), máy thổi khí (0 – 10 lphút, HIRISI, China) (hình 
2.2), ống phân phối khí kích thước lỗ 0.1 mm, lưu lượng kế LZQ-3.  

2.4 Phương pháp nghiên cứu 

2.4.1 Tổng hợp và kiểm tra đặc tính vật liệu Fe3O4/Mn3O4  

Vật liệu Fe3O4/Mn3O4 được tổng hợp theo phương pháp kết tủa và tẩm theo đề 
xuất của Silva và cộng sự [10]. 

30.0 V 3.00 A

+ -

Air pump

Anode cathode Air tube
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Hình 2.3 Quy trình chế tạo vật liệu Fe3O4/Mn3O4 theo đề xuất của G.C. Silva 

Các đặc trưng vật liệu được xác định bằng các phân tích sau: XRD, XRD, TEM, 
SEM, EDX, BET, ICP-MS, từ tính bão hòa, pHpzc. 

2.4.2 Nghiên cứu xử lý nước thải khó phân hủy sinh học bằng công nghệ 
EF xúc tác Fe3O4/Mn3O4 

Quy trình nghiên cứu này được trình bày trong hình 2.5. Với các kết quả tổng 
quan tài liệu, nghiên cứu tiến hành lập kế hoạch khảo sát ảnh hưởng từng yếu tố 
đến công nghệ xử lý. Kế hoạch khảo sát được trình bày trong bảng 2.5, 2.6, 2.7. 

Thí nghiệm sàng lọc được thực hiện nhằm xác định các yếu tố tác động mạnh 
đến quá trình xử lý và loại bỏ các yếu tố ít tác động đến quá trình xử lý. 

Thí nghiệm bề mặt đáp ứng được thực hiện để xác định phương trình hồi quy 
bậc 2, từ đó tính toán được điều kiện xử lý tối ưu cho quá trình xử lý. Miền quy 
hoạch được chọn lựa xung quanh cực trị khảo sát ở bước 1. 

Tiếp theo, nghiên cứu tiến hành đánh giá độ bền và khả năng thu hồi vật liệu 
bằng phương pháp từ tính. Với kết quả thu được từ các bước trên, 3 sơ đồ dây 
chuyền công nghệ xử lý cho 3 loại nước thải được đề xuất. 

Cuối cùng, luận án đề xuất cơ chế cho quá trình oxy hóa của công nghệ Fenton 
điện hóa xúc tác Fe3O4/Mn3O4 để xử lý nước thải khó phân hủy sinh học. 

2.4.3 Phương pháp phân tích mẫu 

Độ màu được xác định bằng phương pháp quang phổ theo SMEWW 2120C. 
COD được phân tích bằng phương pháp quang phổ theo SMEWW – 5220 D. 
BOD5 được phân tích theo phương pháp ủ theo SMEWW – 5210B. TOC được 
đo bằng thiết bị phân tích TOC Analyzer - Shimadzu Total Organic Carbon 
Analyser (TOC-VVPH/CPN model). Fe2+ và Mn2+ được xác định bằng phương 
pháp quang phổ theo SMEWW 3500-Fe B, và SMEWW 3500-Mn B. 
Imidacloprid được xác định bằng phương pháp HPLC. Nồng độ H2O2 được xác 
định bằng phương pháp chuẩn độ với KMnO4. Thông tin chi tiết các loại hóa 
chất sử dụng được trình bày trong bảng 2.6. 
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Hình 2.4 Quy trình nghiên cứu xử lý nước thải khó phân hủy sinh học  

2.4.4 Phương pháp thống kê và xử lý số liệu 

Các tính toán thông dụng như trung bình cộng, độ lệch chuẩn, hiệu quả xử lý, 
lượng điện năng tiêu thụ, kích thước trung bình của tinh thể được tính toán bằng 
phần mềm Microsoft Excel 365. Kiểm định sự khác biệt có ý nghĩa thống kê giữa 
các cặp giá trị trung bình được thực hiện bằng phần mềm IBM Statistic 22. Phần 
mềm Modde 5.0 được sử dụng để lập kế hoạch thực nghiệm, phân tích ANOVA 
để xác định độ tin cậy của mô hình, tính toán tương quan hồi quy để tìm phương 
trình hồi quy, xác định cực trị mô hình. Các đồ thị tương quan được thể hiện 
bằng phần mềm Origin Pro 8.5.1, đồ thị thống kê, đồ thị mặt đáp ứng, đồng mức 
được vẽ bằng phần mềm Modde 5.0. 

Bước 1: Khảo sát ảnh hưởng từng yếu tố tác động lên quá trình xử lý  

Bước 2: Thí nghiệm sàng lọc

Bước 3: Thí nghiệm bề mặt đáp ứng

Loại bỏ yếu tố mà khác biệt hiệu quả xử 
lý không có ý nghĩa thống kê

Xác định miền quy hoạch theo chiều 
tăng hiệu quả xử lý

Loại bỏ yếu tố trong phương trình hồi 
quy có P-value >0.05

Đánh giá mức độ ảnh hưởng của các 
yếu tố

X
ác

 đ
ịn

h 
m

iề
n 

qu
y 

ho
ạc

h

Tổng quan tài liệu xác định các yếu tố ảnh hưởng

Bước 6: Xác định cơ chế xử lý

Bước 5: Đánh giá độ ổn định và khả năng 
thu hồi vật liệu

Bước 4: Đề xuất công nghệ xử lý

Điều kiện xử lý tối ưu
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CHƯƠNG 3 KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1 Kiểm tra đặc tính vật liệu 

Vật liệu tổng hợp thu được có màu nâu đỏ, bột mịn. Từ giản đồ XRD (Hình 3.1) 
cho thấy trong trong hỗn hợp vật liệu có cả Fe3O4 và Mn3O4. Kết quả giản đồ 
nhiễu xạ tia X của mẫu vật liệu Fe3O4/Mn3O4 cho thấy các đỉnh phổ của chúng 
phù hợp về vị trí và cường độ tương đối của 2 giản đồ Fe3O4 và Mn3O4. Ảnh 
TEM cho thấy hạt có hình thái bát diện đặc trưng của Fe3O4 và Mn3O4. Kích 
thước trung bình của tinh thể là 26.4 nm, kích thước của hạt vật liệu là 35.8 nm. 
Phân tích EDS và XRF trong Hình 3.4 và Bảng 3.2 cho thấy các nguyên tố Fe, 
Mn, O xuất hiện đồng thời trong vật liệu, tỷ lệ Mn lớn hơn nhiều so với Fe 
(86.76% và 12.14%). Kết quả phân tích ICP-MS cho thấy khối lượng 
Fe3O4/Mn3O4 là tương đương. Điều này cho thấy Mn3O4 bao bọc hầu hết bên 
ngoài các tinh thể Fe3O4. Kết quả phân tích BET cho thấy diện tích bề mặt riêng 
vật liệu là 16.766 m2/g; thể tích lỗ rỗng = 0.08 cm3/g, kích thước lỗ rỗng 3.2 nm. 
Giá trị từ tính bão hòa đạt 56.327 emu/g.  

 

Hình 3.1 Ảnh TEM của vật liệu Fe3O4/Mn3O4 

3.2 Khảo sát các yếu tố ảnh hưởng đến quá trình xử lý 

3.2.1 Ảnh hưởng của pH 

Khảo sát ảnh hưởng của pH đến hiệu quả xử lý được thể hiện trong hình 3.7 và 
3.8. Theo đó cả 3 loại nước thải đều đạt hiệu quả tốt ở pH từ 3.0 – 5.0, tốt nhất ở 
pH 4.0 tương ứng với hiệu quả xử lý các loại nước thải là: nước thải dệt nhuộm 
87.9%; nước thải cà phê 86 % COD, 94.8% độ màu; nước thải thuốc BVTV 
74.2% COD. 

100nm 

50nm 
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Hình 3.2 Ảnh hưởng của pH đến 

hiệu quả xử lý COD 
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Hình 3.3 Ảnh hưởng của hàm lượng 
chất xúc tác đến hiệu quả xử lý COD 

3.2.2 Ảnh hưởng của hàm lượng chất xúc tác 

Hình 3.9, 3.10 thể hiện kết quả thí nghiệm ảnh hưởng của hàm lượng chất xúc 
tác đến hiệu quả xử lý COD và độ màu. Đối với nước thải dệt nhuộm, với nồng 
độ xúc tác 1.0 g/l, hiệu quả xử lý COD đạt 77.6%, hiệu suất xử lý độ màu đạt 
96.6%.  Đối với nước thải cà phê, với nồng độ xúc tác 0.6 g/l, hiệu quả xử lý 
COD đạt 87.6%, hiệu suất xử lý độ màu đạt 93.9%. Đối với nước thải thuốc 
BVTV, với nồng độ xúc tác 2.0 g/l, hiệu quả xử lý COD đạt 82.6%. 

3.2.3 Ảnh hưởng của mật độ dòng điện 

0 5 10 15 20 25

20

30

40

50

60

70

80

90

H
iÖ

u 
qu

¶ 
xö

 lý
 C

O
D

 (
%

)

MËt ®é dßng ®iÖn (mA/Cm2)

 DÖt nhuém
 BVTV
 Cµ phª

 
Hình 3.11 Ảnh hưởng của mật độ 
dòng điện đến hiệu quả xử lý COD 
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Hình 3.13. Ảnh hưởng của khoảng 
cách điện cực đến hiệu quả xử lý COD 

Ảnh hưởng của mật độ dòng điện đến hiệu quả xử lý được thể hiện trong hình 
3.11, 3.12. Trong khoảng 10 – 20 mA/cm2, cả 3 loại nước thải đều cho hiệu quả 
xử lý tốt. Tại mật độ dòng 15 mA/cm2 hiệu quả xử lý COD và độ màu đạt cao 
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nhất, cụ thể như sau: nước thải dệt nhuộm: 83% COD và 87% độ màu; nước thải 
cà phê: 84.8% COD và 93.7% độ màu; nước thải thuốc BVTV: 75% COD. 

3.2.4 Ảnh hưởng của khoảng cách điện cực 

Ảnh hưởng của khoảng cách điện cực được thể hiện trong hình 3.13 và 3.14. 
Khoảng cách điện cực 4 cm được xác định là phù hợp cho quá trình xử lý nước 
thải dệt nhuộm (84.3% COD, 97.2% độ màu), và cà phê (86.4% COD, 93.4% độ 
màu). Trong khi đó nước thài thuốc BVTV lại cho thấy khoảng cách điện cực 2 
cm đạt hiệu quả tốt hơn (82.6% COD) 

3.2.5 Ảnh hưởng của thời gian xử lý 

20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220

40

50

60

70

80

90

100

H
iÖ

u 
qu

¶ 
xö

 lý
 C

O
D

 (
%

)

Thêi gian xö lý (Phót)

 BVTV
 DÖt nhuém
 Cµ phª

Hình 3.4 Ảnh hưởng của thời gian 
đến hiệu quả xử lý COD 
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Hình 3.17. Ảnh hưởng của tốc độ 
cấp khí đến hiệu quả xử lý COD 

Hình 3.15, 3.16 thể hiện kết quả thí nghiệm ảnh hưởng của thời gian xử lý đến 
hiệu quả xử lý. Đối với nước thải dệt nhuộm, hiệu quả xử lý tốt nhất ở thời gian 
90 phút cho COD và độ màu lần lượt là 82.9% và 86.5%. Đối với nước thải cà 
phê, hiệu quả xử lý tốt nhất ở thời gian 60 phút cho COD và độ màu lần lượt là 
86.4% và 94.1%. Đối với nước thải thuốc BVTV, hiệu quả xử lý tốt nhất ở thời 
gian 150 phút cho COD là 87.6. 

3.2.6 Ảnh hưởng của tốc độ dòng khí 

Hình 3.17 thể hiện hiệu quả xử lý ở các giá trị cấp khí khác nhau. Kết quả khảo 
sát cho thấy thí nghiệm có cấp khí có hiệu quả rõ ràng so với thí nghiệm không 
cấp khí. Hiệu quả xử lý COD tăng từ 60.1% trong trường hợp không cấp khí lên 
hơn 80% trong trường học có cấp khí. Tuy nhiên, việc thay đổi tốc độ cấp khí 
trong khoảng 0.5 – 2.0 lít/phút không làm tăng hiệu quả xử lý rõ rệt. 
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3.2.7 Ảnh hưởng của loại điện cực 

Nhằm nâng cao hiệu quả xử lý, 3 loại anode than chì, platin, kim cương pha tạp 
boron được sử dụng trong thí nghiệm để so sánh khả năng phối hợp với công 
nghệ EF xúc tác Fe3O4/Mn3O4. Hình 3.51 cho thấy, trong tất cả các khảo sát, điện 
cực than chì và điện cực Platinum cho hiệu suất phân hủy tương tự lần lượt là 
88.4% và 89.5%. Quá trình xử lý đạt hiệu quả nhất với các điện cực BDD 
(92.3%) tương ứng với giá trị COD sau xử lý là 20 mg/l.  

3.3 Tối ưu hóa quá trình xử lý nước thải 

3.3.1 Tối ưu hóa quá trình xử lý nước thải dệt nhuộm 

 

Hình 3.5 Đồ thị mặt đáp ứng của 
hiệu quả xử lý COD  

  

Hình 3.6 Đồ thị mặt đáp ứng của 
hiệu quả xử lý độ màu 

3 yếu tố ảnh hưởng lớn đến quá trình xử lý là pH, hàm lượng xúc tác, mật độ 
dòng điện. 2 hàm mục tiêu được chọn lựa là hiệu quả xử lý COD (Y1) và hiệu 
quả xử lý độ màu (Y2). Kế hoạch thực nghiệm Box-Behnken được sử dụng để 
tối ưu hóa bậc 2. Phương trình hồi quy thu nhận được là:  

Y1 = 91.033 + 5.850X1 – 3.763X2 + 5.937X3 – 9.417X1
2 – 10.042X2

2 – 9.042X3
2 (3.1) 

Y2 = 97.300 + 5.325X1 – 3.463X2 + 5.638X3 – 4.800X1
2 – 4.475X2

2 – 13.725X3
2 + 3.325X1X2 (3.2) 

Đồ thị bề mặt đáp ứng 3.22, 3.23 cho thấy các đồ thị đều có dạng hình chuông, 
chứng tỏ có cực trị trong vùng quan sát. Bằng phần mềm Modde 5.0, việc xác 
định điều kiện xử lý tối ưu dễ dàng được thực hiện. Kết quả cho thấy điều kiện 
tối ưu là pH = 3.8, liều lượng chất xúc tác = 1.1 g/L, và mật độ dòng điện = 17.0 
mA/cm2, tương ứng với hiệu suất loại bỏ COD là 93.2% và độ màu là 99.6%.  
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3.3.2 Tối ưu hóa quá trình xử lý nước thải cà phê 

 
Hình 3.7 Đồ thị mặt đáp ứng của 

hiệu quả xử lý COD 

 
Hình 3.8 Đồ thị mặt đáp ứng của 

hiệu quả xử lý TOC 

3 yếu tố ảnh hưởng lớn đến quá trình xử lý là pH, hàm lượng xúc tác, mật độ 
dòng điện. 3 hàm mục tiêu được chọn lựa là hiệu quả xử lý COD (Y1), hiệu quả 
xử lý độ màu (Y2), và hiệu quả xử lý TOC (Y2). Kế hoạch thực nghiệm Box-
Behnken được sử dụng để tối ưu hóa bậc 2. Phương trình hồi quy thu nhận được 
là:  

Y1 = 84.27 + 7.96X1 - 7.25X2 + 9.86X3 – 18.79X1
2 – 10.27X2

2 – 8.40X3
2  (3.3) 

Y2 = 94.07 + 10.01X1 - 3.69X2 + 4.23X3 – 12.77X1
2 – 6.32X2

2 – 4.75X3
2  (3.4) 

Y3 = 91.03 + 5.80X1 - 3.76X2 + 5.93X3 – 9.42X1
2 – 10.04X2

2 – 9.04X3
2  (3.5) 

Sử dụng phần mềm Modde 5.0 để xác định điều kiện tối ưu, kết quả đạt được là: 
pH = 3.7, mật độ dòng điện = 19.6 mA/cm2, chất xúc tác = 0.5 g/L. Tại điều kiện 
này, hiệu suất xử lý tối ưu của Y1, Y2, Y3 lần lượt là 87.9%, 97.7% và 93.3%, 
tương ứng với giá trị COD = 42.31 mg/L, độ màu = 19.46 Pt – Co và TOC = 
6.82 mg/L. Các giá trị độ màu và COD trong nước thải sau xử lý đáp ứng được 
QCVN 40: 2011/BTNMT, cột A. 

3.3.3  Tối ưu hóa quá trình xử lý nước thải thuốc BVTV 

 

 

Hình 3.9 Đồ thị bề mặt đáp ứng của các yếu tố ảnh hưởng đến hiệu quả xử lý 
COD – Nước thải thuốc BVTV  
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3 yếu tố ảnh hưởng lớn đến quá trình xử lý là pH, hàm lượng xúc tác, mật độ 
dòng điện. 2 hàm mục tiêu được chọn lựa là hiệu quả xử lý COD (Y1) và hiệu 
quả xử lý độ màu (Y2). Kế hoạch thực nghiệm Box-Behnken được sử dụng để 
tối ưu hóa bậc 2. Phương trình hồi quy thu nhận được là:  

Y1 = 97.667 – 1.950X1 – 1.988X2 – 1.488X3 – 6.921X1
2 – 5.846X2

2 – 2.196X3
2 (3.6) 

Bằng phần mềm Modde 5.0, việc xác định điều kiện xử lý tối ưu dễ dàng được 
thực hiện. Kết quả cho thấy điều kiện tối ưu là pH = 3.8, liều lượng chất xúc tác 
= 1.3 g/L, và mật độ dòng điện = 13.4 mA/cm2, tương ứng với hiệu suất loại bỏ 
COD là 98.2%, nồng độ đầu ra của IMI 0.041 – 0.043 mg/l, tương ứng với hiệu 
quả xử lý là 99.8%. 

3.4 Đề xuất công nghệ xử lý nước thải 

Dựa trên kết quả nghiên cứu, 3 công nghệ được đề xuất cho từng loại nước thải 
được trình bày trong hình 3.10, 3.11. 3.12. 

 
Hình 3.10 Công nghệ xử lý nước thải dệt nhuộm đề xuất 
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Hình 3.11 Công nghệ xử lý nước thải cà phê đề xuất 

 
Hình 3.12 Đề xuất công nghệ xử lý nước thải thuốc BVTV  
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3.5 Đánh giá độ ổn định và khả năng thu hồi vật liệu 

N−íc th¶i dÖt nhuém

 

Hình 3.13 Đánh giá sự hòa tan của các 

ion Fe, Mn từ vật liệu 

 

 
 

Hình 3.14 Hình chụp TEM của vật 
liệu sau phản ứng 

Kết quả cho thấy lượng sắt và magan hòa tan trong nước thải cà phê lần lượt là 
0.43 mg/l và 0.73 mg/l chiếm 0.23 % vật liệu xúc tác. Đối với nước thải dệt 
nhuộm nồng độ sắt và mangan lần lượt là 0.6 mg/l và 0.82 mg/l chiếm 0.13% vật 
liệu xúc tác. Thí nghiệm cho thấy lượng chất xúc tác bị hòa tan là không nhiều 
và có thể tái sử dụng nhiều lần.  

Kết quả cho thấy vật liệu tái sử dụng 10 lần liên tiếp nhưng hiệu quả xử lý thay 
đổi là không đáng kể. Hình 3.62 cho thấy cấu trúc tinh thể của vật liệu trước và 
sau xử lý tương tự nhau. Kết quả phân tích TEM (hình 3.63) cho thấy hạt vật liệu 
không có thay đổi đáng kể, kích thước trung bình 38 nm tương tự kích thước hạt 
ban đầu.  

Khối lượng xúc tác giảm dần, sau 15 mẻ thí nghiệm, lượng vật liệu tiêu hao là 
6.5%, hiệu quả xử lý không ảnh hưởng đáng kể và luôn gần giá trị tối ưu (~93.2% 
cho COD và ~99% cho độ màu). Vấn đề tiêu hao này là không đáng kể và vật 
liệu có thể bổ sung định kỳ vào hệ thống xử lý. 
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3.6 Xác định cơ chế oxy hóa 
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Hình 3.15 (a) Tương quan giữa nồng độ H2O2 và thời gian; (b) tương quan giữa 
nồng độ H2O2 và mật độ dòng điện trong nước cất ở điều kiện vận hành tối ưu  

Kết quả thí nghiệm ở hình 3.65a cho thấy, khi thời gian tăng từ 15 phút đến 120 
phút, nồng độ H2O2 tích lũy trong buồng phản ứng tăng dần từ 2.63 lên đến 21.25 
mg/l. Lượng H2O2 tích lũy khá đều sau các khoảng thời gian, càng về sau lượng 
H2O2 sinh ra giảm đi một phần là do sự dịch chuyển cân bằng phản ứng khi nồng 
độ H2O2 trong nước tăng lên cũng như các phản ứng phân hủy H2O2 trong hệ 
thống EF diễn ra mạnh hơn. Quan sát tương tự cũng được phát hiện khi thay đổi 
mật độ dòng điện ở hình 3.65b. Các quan sát này chứng tỏ mô hình điện hóa đã 
tạo ra H2O2.  
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Hình 3.16 Ảnh hưởng của các chất 

tìm diệt OH đến hiệu quả xử lý 
COD 
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Hình 3.17 Đánh giá vai trò xúc tác 
Fe3O4, Mn3O4 trong quá trình xử lý 
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Việc đánh giá trực tiếp nồng độ OH trong hệ thống xử lý gặp nhiều cản trở khó 
khăn nên nghiên cứu đã đánh giá gián tiếp thông qua khảo sát ảnh hưởng các 
chất tìm diệt OH đến hiệu quả xử lý chất hữu cơ khó phân huỷ thông qua giá trị 
COD. Kết quả thí nghiệm (hình 3.66) cho thấy có sự giảm hiệu quả đáng kể khi 
có mặt các chất tìm diệt OH. Điều này cho thấy các chất này đã làm giảm lượng 
OH dẫn đến hiệu quả xử lý giảm. Thí nghiệm đã chứng minh được trong hệ 
thống có sự tồn tại của gốc OH, và từ đây cơ chế của quá trình xử lý cũng được 
đề xuất. 

Thí nghiệm đánh giá vai trò xúc tác của Fe3O4 và Mn3O4 thể hiện trên hình 3.67. 
Theo đó, vật liệu kép Fe3O4/Mn3O4 đạt hiệu quả xúc tác tốt nhất. Hai thí nghiệm 
thực hiện với 2 loại vật liệu riêng lẻ Fe3O4, Mn3O4 cho hiệu quả xử lý thấp hơn. 
Đặc biệt Mn3O4 xúc tác kém hiệu quả (<50%). Thí nghiệm với hỗn hợp 2 loại 
vật liệu cho hiệu quả không khả quan (hiệu suất xử lý thấp nhỏ hơn thí nghiệm 
với vật liệu riêng lẻ Fe3O4, và Fe3O4/Mn3O4). Ngoài ra, sau thí nghiệm, hỗn hợp 
này không thể tách ra hoàn toàn ra khỏi nước bằng nam châm. Điều này cho thấy 
vật liệu kép Fe3O4/Mn3O4 thể hiện khả năng xử lý tốt hơn hẳn khi tồn tại cả Fe 
và Mn trên cùng 1 vật liệu kép trong hệ thống xử lý cho quá trình Fenton điện 
hóa dị thể. 

 
Hình 3.18 Cơ chế oxy hóa chất hữu cơ khó phân hủy sinh học bằng công nghệ 

EF xúc tác Fe3O4/Mn3O4 với anốt than chì và platin 

Cơ chế tạo OH trong công nghệ này được mô tả ở hình 3.68 bao gồm 3 cơ chế: 

(i) H2O2 phản ứng với Mn2+ theo con đường P3  
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(ii) H2O2 phản ứng với Fe2+ theo con đường P7 

(iii) HOO phản ứng với H2O2 tạo ra OH theo con đường  P10 

OH sinh ra sẽ tiếp xúc và oxy hóa các chất hữu cơ khó phân hủy sinh học trên 
bề mặt vật liệu hoặc trong dung dịch để tạo thành các chất hữu cơ trung gian 
hoặc khoáng hóa thành CO2, H2O theo con đường P11. 

Đối với hệ thống EF sử dụng anốt BDD, ngoài các con đường tạo OH theo cơ 
chế đề xuất tại hình 3.68, trong quá trình điện hóa, nước trên bề mặt điện cực 
BDD đã chuyển hóa thành OH theo con đường P12.  

 

 
Hình 3.19 Cơ chế oxy hóa chất hữu cơ khó phân hủy sinh học bằng công nghệ 

EF xúc tác Fe3O4/Mn3O4 với điện cực BDD 

KẾT LUẬN VÀ KIẾN NGHỊ 

Kết luận 

Từ kết quả nghiên cứu trên, một số kết luận thu được như sau: 

Thử nghiệm sử dụng công nghệ này trên 3 loại nước thải khó phân hủy sinh học 
đạt được nhiều kết quả khả quan, thể hiện sự ưu việt của công nghệ đang nghiên 
cứu. So với quá trình Fenton và Fenton điện hóa truyền thống, công nghệ này đã 
xác định pH tối ưu lân cận 4.0, thậm chí có thể hoạt động tốt ở pH 5.0). 

Đối với nước thải dệt nhuộm, điều kiện xử lý tối ưu được xác định là: pH = 3.8; 
hàm lượng xúc tác = 1.1 g/l, tương ứng tải trọng chất xúc tác = 1.96 kg/kgCOD), 
mật độ dòng điện = 17 mA/cm2, khoảng cách điện cực 4 cm, tốc độ thổi khí = 
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0.5 lít/phút, thời gian xử lý = 90 phút, điện cực sử dụng than chì. Hiệu suất xử lý 
tối ưu của COD và độ màu trong điều kiện này lần lượt là: 93.2% và 99.6%, 
tương ứng với nồng độ COD = 56 mg/L và độ màu = 16.0 Pt – Co đạt tiêu chuẩn 
QCVN 40:2011/BTNMT (cột A). 

Đối với nước thải cà phê hòa tan, điều kiện xử lý tối ưu được xác định là: pH = 
3.7; hàm lượng xúc tác = 0.5 g/l tương ứng với tải trọng chất xúc tác = 1.47 
kg/kgCOD, mật độ dòng điện 19.6 mA/cm2, khoảng cách điện cực 4 cm, tốc độ 
thổi khí = 0.5 lít/phút, thời gian xử lý = 60 phút, điện cực sử dụng than chì. Hiệu 
suất xử lý tối ưu của COD, độ màu, TOC lần lượt là 87.9%, 97.7% và 93.3%, 
tương ứng với giá trị COD = 42 mg/L, độ màu = 19 Pt – Co và TOC = 6.82 
mg/L đạt tiêu chuẩn QCVN 40:2011/BTNMT (cột A).  

Đối với nước thải thuốc BVTV, điều kiện xử lý tối ưu được xác định là: pH = 
3.8; hàm lượng xúc tác = 1.3 g/l tương ứng tải trọng chất xúc tác = 5.0 
kg/kgCOD, mật độ dòng điện = 13.4 mA/cm2, khoảng cách điện cực 2 cm, tốc 
độ thổi khí = 0.5 lít/phút, thời gian xử lý = 150 phút, điện cực anốt BDD. hiệu 
suất xử lý của COD, và IMI lần lượt là 98.2% và 99.8%, tương ứng với giá trị 
COD = 6 mg/L, và IMI = 0.043 mg/L đạt tiêu chuẩn QCVN 40:2011/BTNMT 
(cột B). 

Phương trình hồi quy bậc 2 cho công nghệ Fenton điện hóa xúc tác 
Fe3O4/Mn3O4 trên 3 loại nước thải đã đã được tìm ra (phương trình 3.21, 3.22, 
3.23, 3.24, 3.25, 3.27). Với các phương trình hồi quy này, người vận hành có 
thể điều chỉnh các thông số cho phù hợp với điều kiện thực tế.  

Vật liệu Fe3O4/Mn3O4 bị hòa tan ít, tỷ lệ hao hụt vật liệu sau mỗi chu kỳ xử lý 
nhỏ. Một phần vật liệu bị hòa tan hoặc trôi ra nguồn tiếp nhận không ảnh hưởng 
đến môi trường và con người. 

Luận án đã phát hiện và đề xuất 2 cơ chế oxy hóa chất hữu cơ khó phân hủy sinh 
học với công nghệ Fenton điện hóa xúc tác Fe3O4/Mn3O4 trong 2 trường hợp sử 
dụng điện cực anốt than chì và anốt BDD. Theo đó quá trình tạo OH bằng 
phương pháp này có thể diễn ra theo 5 con đường, trong đó Mn đóng vai trò chủ 
đạo còn Fe đóng vai trò hỗ trợ (hình 3.68, 3.69). 

Luận án đã đề xuất 3 sơ đồ dây chuyền công nghệ sử dụng quá trình Fenton điện 
hóa xúc tác Fe3O4/Mn3O4 để xử lý 3 loại nước thải phù hợp các tiêu chí đặt ra từ 
ban đầu: giảm thiểu thời gian xử lý, giảm lượng hóa chất, giảm lượng bùn thải 
(hình 3.26, 3.45, 3.60). Công nghệ này rất phù hợp cho các cơ sở dệt nhuộm nhỏ 
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với đặc tính: hiệu quả xử lý cao, chiếm ít diện tích, vận hành đơn giản, không 
cần thời gian thích nghi cho hệ thống xử lý, có thể hoạt động gián đoạn. 

Phương pháp tối ưu hóa với sự hỗ trợ của phần mềm Modde 5.0 đã đánh giá chất 
lượng mô hình toán có độ tin cậy cao, xác định được phương trình hồi quy, và 
tìm được điều kiện xử lý tối ưu của công nghệ Fenton điện hóa xúc tác 
Fe3O4/Mn3O4 để xử lý nước thải khó phân hủy sinh học. 

Tóm lại, Fe3O4/Mn3O4 có thể sử dụng làm chất xúc tác cho công nghệ Fenton 
điện hóa để xử lý nước thải khó phân hủy sinh học. Hiệu quả xử lý của công 
nghệ cao, ít sử dụng hóa chất, ít tạo bùn thải, thời gian xử lý ngắn. 

Kiến nghị 

Công nghệ Fenton điện hóa xúc tác Fe3O4/Mn3O4 cho thấy có tiềm năng xử lý 
chất hữu cơ khó phân hủy sinh học. Luận án đề xuất một số hướng phát triển 
nghiên cứu như sau: 

(i) Nghiên cứu sâu cơ chế xúc tác của Fe3O4/Mn3O4 trong quá trình Fenton điện 
hóa để xử lý chất hữu cơ khó phân hủy sinh học, nhằm phát hiện con đường phân 
hủy của các chất ô nhiễm từ đó hiểu biết sâu hơn về quá trình. Trên cơ sở đó 
nâng cao hiệu quả xử lý tổng thể của quá trình hoặc giảm thiểu chi phí xử lý. 

(ii) Tiếp tục thử nghiệm công nghệ này với các loại nước thải khó phân hủy sinh 
học khác như nước thải thuộc da, nước rỉ rác cũ...  

(iii) Nghiên cứu cho thấy lượng hóa chất giảm, thời gian xử lý giảm, lượng bùn 
thải giảm đáng kể. Tuy nhiên năng lượng điện tiêu thụ có tăng lên. Việc đánh giá 
chi phí xử lý cho một mô hình nhỏ quy mô phòng thí nghiệm sẽ không chính 
xác. Do đó luận án đề xuất triển khai ứng dụng công nghệ này với các mô hình 
pilot để khẳng định năng lực xử lý của công nghệ này và tính toán rõ ràng chi 
phí xử lý trước khi khẳng định rằng phương pháp này tiết kiệm chi phí xử lý. 
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