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Tóm tắt: Arsenopyrit là khoáng vật rất phổ biến đi kèm với các khoáng sản kim loại, 

nguồn gốc nhiệt dịch, thường cộng sinh với các khoáng vật sulphur khác. Trong các bãi thải, 

arsenopyrit chịu tác động của tác nhân phong hóa và giải phóng arsen (As) ra môi trường. 

Trong các khu vực có khai thác Cu, Pb, Zn…, vấn đề ô nhiễm As tới môi trường đang là mối 

quan ngại, cần được quan tâm xử lý triệt để. Công trình này nghiên cứu khả năng giải phóng 

As và các kim loại nặng trong quá trình phong hóa từ các bãi thải quặng arsenopyrit trên mô 

hình quy mô phòng thí nghiệm trong điều kiện xung nước và ngập nước tương tự như bãi thải 

ngoài tự nhiên, hàm lượng quặng trong mẫu nghiên cứu là 5%, thời gian nghiên cứu là 60 

ngày, từ đó nhận diện dạng tồn tại của As ở các hóa trị khác nhau. Các kết quả nghiên cứu cho 

thấy, ở điều kiện xung nước, giá trị pH giảm dần trong suốt quá trình thực nghiệm và thế ôxy 

hóa khử dao động trong khoảng từ 5 đến 50 mV, kim loại và As được giải phóng vào môi 

trường tăng theo thời gian và theo quá trình giảm pH. Khi pH giảm xuống đến giá trị như pH 

của dòng thải acid mỏ (pH=2-4,5) thì tốc độ phong hóa diễn ra nhanh hơn rõ rệt. Trong điều 

kiện ngập nước, khi oxi hòa tan còn cao, các kim loại được giải phóng nhanh hơn; nhưng sau 

đó giảm dần, pH trong điều kiện này chỉ dao động trong khoảng pH từ 5,5 đến 6,0 do đó khi 

quặng bị oxi hóa, sắt hình thành dưới dạng Fe sau đó oxi hóa chậm thành Fe(III). Ở pH nói 

trên, Fe(III) thủy phân ngay trong cột tạo Fe(III) hydroxyt do đó As được giải phóng ra bị hấp 

phụ trên Fe(III) đồng thời theo thời gian lượng Fe(OH)3 tạo thành sẽ bao phủ các hạt 

quặng làm giảm sự tiếp xúc giữa quặng thải và môi trường nước, nên nồng độ As tiếp 

tục giảm. Kết quả nghiên cứu cũng cho thấy trong cả hai trường hợp xung nước và ngập nước 

As(III) chiếm ưu thế hơn As(V) trong dung dịch chảy ra từ cột quặng. As(III) có khả năng gây 

độc hại trong môi trường cao, do vậy cần chú ý xử lý đưa về trạng thái tồn tại là As(V). 

1. Mở đầu 

Arsenopyrit là hợp chất sắt arsen sulfur (FeAsS) đây là một trong những khoáng vật phổ 

biến trong các khoáng vật sulfur hiện nay. Thành phần hóa học của arsenopyrit theo kết quả 

phân tích vi dò thường có tỷ lệ như sau: Fe = 34,05%;  As = 43,87%; S = 21,76% (Burnol et al, 

2008). Trong quá trình khai thác và chế biến khoáng sản đã làm gia tăng tỉ lệ kim loại nặng 

thoát ra khỏi khoáng vật và đi vào môi trường. Với hàm lượng trên 40% arsen, arsenopyrit được 

gọi là quặng arsen, thành phần As là chủ yếu. Sau khai thác, quặng thải arsenopyrit sẽ được tiếp 

xúc với khí quyển và bị oxi hóa một cách chậm chạp, chuyển arsen thành các oxyt dễ tan hơn 

trong nước, sự chuyển hóa tự nhiên đã làm chứa lưu huỳnh. Các khoáng vật sulfua này bị ôxy 

hoá tạo ra dòng thải acid mỏ và dung thay đổi tính chất cũng như độc tính của các kim loại. Do 

tính chất hóa học của arsen (As) tương đối giống với lưu huỳnh (S) nên arsen xuất hiện với 

nồng độ lớn trong các quặng dịch giàu kim loại. Sự chuyển hóa của arsen và các kim loại nặng 

từ dòng thải acid mỏ trong bãi thải cũng ít được chú ý. Các hoạt động khai thác khoáng sản đã 

tạo ra nhiều tác động xấu đến môi trường xung quanh gây nguy hiểm đến hệ sinh thái nói chung 

và đối với con người nói riêng (Can và nnk, 2000) đây là vấn đề lớn ở nhiều quốc gia trên 

thế giới cũng như ở Việt Nam. Hàm lượng arsen cao được tìm thấy trong khu vực khai thác mỏ 

điều này có thể do arsenopyrit (FeAsS) bị phong hóa và rửa trôi vào nước, cụ thể như tại mỏ 

thiếc cũ ở khu vực Ron Phibun của Thái Lan có hàm lượng arsen 5000 µg/l. Tại khu vực khai 

thác mỏ ở huyện Fairbanks thuộc Alaska có hàm lượng asen là 104 µg/l. Hàm lượng arsen trong 

nước ngầm Huyện Coeur d'Alene Idaho lên đến 1400 µg/l (Babara Sherwood Lollar, 2004). 



Trong nghiên cứu của Camm và cộng sự (Camm et al, 2004) thì cho thấy: Arsen ở dạng hợp 

chất methyl hóa thì có sự chuyển hóa ít hơn arsen vô cơ (As3+ và As5+). Quá trình chuyển 

hóa arsen vô cơ trong đất có thể trải qua một loạt các biến đổi, bao gồm cả quá trình oxy 

hóa giảm phản ứng chức, trao đổi và chuyển dạng sinh học. Khi đất bị ngập nước, thế oxi hóa 

khử thấp arsenit chiếm ưu thế còn ở pH = 5,8 thì As+5 chuyển hóa nhiều hơn như As3+ nhưng 

khi pH tăng lên, thì cả hai dạng đều có sự chuyển hóa. 

Bên cạnh đó trong nghiên cứu của Armienta và cộng sự (Armienta và nnk, 2008) sau khi 

nghiên cứu về hành vi địa hóa của arsen trong môi trường tại mỏ Zimapán và mỏ Taxo (Mexico) 

cũng đã cho thấy sự giải phóng hay chuyển hóa của arsen tại các bãi thải quặng phụ thuộc rất 

nhiều vào giá trị pH, thế oxy hóa khử và kim loại nặng trong môi trường (Bobos và nnk, 2006). 

Còn Việt Nam hiện nay chưa có nhiều nghiên cứu sâu về chuyển hóa arsen do vậy nghiên 

cứu giải phóng kim loại nặng và sự chuyển hóa As(III), As(V) trong bãi thải quặng 

arsenopyrit có ý nghĩa quan trọng, góp phần cải thiện tốt hơn và bảo vệ môi trường trong khai 

thác khoáng sản. 

2. Thực nghiệm 

2.1. Thiết kế và lắp đặt mô hình thí nghiệm, chuẩn bị hóa chất 

Để nghiên cứu quá trình giải phóng arsen (As), kim loại nặng từ quặng thải arsenopyrit và sự 

chuyển hóa giữa As(III) và As(V), trước hết phải thiết kế mô hình mô phỏng cột vật 

chất trong bãi thải quặng ở các mỏ trong hai điều kiện ngập nước và thấm nước, trong 

đó: xung (thấm) nước (mô phỏng bãi thải quặng lộ thiên với sự thấm nước mưa) và ngập 

nước (mô phỏng quặng thải được chứa trong các vùng trũng ngập nước) (Ceniceros et al, 

2008). Cấu tạo của mô hình thí nghiệm được mô tả như trên hình 1, thành phần nguyên tố chủ 

yếu trong hỗn hợp mẫu quặng arsenopyrit:cát tỷ lệ 1:20 thể hiện trọng Bảng 1. 
Hỗn hợp quặng arsenopyrit và cát thạch anh có tỷ lệ 1:20 (tỷ lệ này tương tự tỷ lệ của bãi thải 

quặng) được nhồi trong cột thí nghiệm có kích thước 45x1000 mm, kích thước hạt 0,5-2,0 mm và 

để một khoảng trống khoảng 250 ml phía trên cột (Hình 1). Cụ thể thứ tự các lớp trong cột nhồi 

như sau: 

Lớp đầu tiên (D) dày 20 mm là hỗn hợp vật chất vụn đất, sỏi lấy từ nơi khai thác nhằm 

tạo điều kiện giống như thực tế (chất hữu cơ từ 1,5-2%) (Hu và nnk, 2012). 

Lớp thứ 2 (B) là hỗn hợp quặng - cát dày 650 mm, có khối lượng 878 g. 

Lớp thứ 3 (C) là  lớp sỏi đỡ có đường kính 3-5 mm. 

Pha nước sử dụng có thành phần tổng quát tương tự nước mưa tự nhiên như trên Bảng 2. 

Hóa chất: Dung dịch chuẩn gốc As(III) vô cơ 0,1M (7500 ppm): Cân chính xác 0,9902 g 

oxyt As2O3, 2,5 g NaOH tinh khiết phân tích, chuyển vào bình định mức 100 ml, thêm nước 

deoxy đến khoảng 70 ml, lắc đều. Thêm tiếp 10 ml dung dịch HCl 2M trong nước deoxy, định 

mức tới vạch bằng nước deoxy và lắc đều. Tất cả các thao tác được thực hiện trong khí quyển 

nitơ. 

Các dung dịch chuẩn của As(V) vô cơ và các ion kim loại Cu2+, Cd2+, Mn2+, Fe2+, Ni2+, Zn2+ đều 

pha chế từ dung dịch chuẩn Merck. 

 

 

Bảng 1. Thành phần một số nguyên tố trong hỗn hợp quặng arsenopyrit:cát tỷ lệ 1:20 

Nguyên tố  As Cr Mn Fe Ni Cu Zn Cd 

Hàm lượng 8,12 0,51 60,321 987,16 2,81 646,64 26,43 1,46 

Bảng 2. Thành phần của nước pha vào quặng (nước mưa tự nhiên) [8] 
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Thành phần Ca2+ Na+ Cl- SO4
2- NH4

+ Mg2+ NO3
- HCO3

- 

Nồng độ (mg/l) 2,4 8,5 3,9 5,35 1,5 1,9 4,44 24,4 

pH 6,5 

 
Hình 1. Sơ đồ thiết bị nghiên cứu 

 

 
2.2. Tiến hành thực nghiệm 

Điều kiện thấm nước (xung nước): Nước có thành phần như trên Bảng 2 được dội lên cột 

(Hình 1), mở van đáy cho chảy hết và để thoáng hai đầu trong 2 ngày. Sau đó lấy chính xác 120 

ml nước mô phỏng nước mưa tự nhiên dội toàn bộ lên cột. Mở van đáy và duy trì tốc độ di 

chuyển trong cột là 8,5 cm/h (tốc độ thông thường của dòng nước ngấm qua lớp quặng thải) 

(Dũng, 2016). Hứng toàn bộ dung dịch qua cột; lấy chính xác 20 ml dung dịch vừa thu để phân 

tích Fe, Mn, Ni, Cu, Zn, As tổng, As(III) và As(V) đây là những ion chính thường đi kèm quá 

trình phong hóa arsenopyrit. Lượng mẫu còn lại được cất giữ cho các lần thí nghiệm lấy mẫu 

tiếp theo. Mở van, làm thoáng hai đầu. Sau 5 ngày, lấy phần dung dịch đã được cất giữ trước 

thêm đủ 120 ml, tiến hành dội qua cột và lấy mẫu, lặp lại quy trình tương tự như trên (5 ngày 1 

lần thu mẫu). 

Điều kiện ngập nước: Thiết bị nghiên cứu được lắp đặt như trong hình 1, thí nghiệm bỏ qua 

tác động của dòng chảy ngang do ít ảnh hưởng đến quá trình phong hóa. Quặng thải arsenopyrit 

và pha nước sử dụng có thành phần như trong điều kiện thấm nước. 

Đầu tiên pha nước được bão hòa oxy bằng máy sục khí nhằm đảm bảo nồng độ oxy hòa tan 

khoảng 8 mg/l. Sau khi nạp quặng, cột luôn được giữ trong điều kiện ngập nước. Mực 

nước  ngập cao hơn lớp quặng - cát là 25 cm. Để yên sau 5 ngày thu mẫu một lần với cùng một 

thời điểm như nhau, hút chính xác 20 ml dung dịch vừa thu để phân tích các chỉ tiêu tương tự 

như điều kiện thấm nước. Lượng nước hao hụt do lấy mẫu được bổ sung khi lấy mẫu. 

Cả trong điều kiện thấm nước và ngập nước, thí nghiệm được tiến hành trong vòng 60 

ngày (Burnol et al, 2008) và mẫu được lấy theo thời gian như nhau với cùng một lượng để phân 

tích các kim loại nặng. Các mô hình thí nghiệm được lặp lại 3 lần. 



 

Hình 2. Sơ đồ tách As(IIII) và As(V) [10] 

Để khảo sát tiếp khả năng giải phóng sắt và arsen trong môi trường acid như trên thực 

tế, nhóm tác giả đã thực hiện các thí nghiệm ở những giá trị pH từ 4,5 đến 2,5. Mô hình thí 

nghiệm được thiết kế và lấy mẫu tương tự như trong điều kiện thấm nước: lấy phần dung dịch 

đã được cất giữ trước thêm đủ 120 ml, sử dụng dung dịch HCl 4M điều chỉnh giá trị pH của 

nước trước mỗi lần dội qua cột và lấy 20ml mẫu đem phân tích, lặp lại quy trình tương tự như 

trên (5 ngày điều chỉnh pH một lần và thu mẫu). 

2.3. Kỹ thuật tách As(III) As(V) và phân tích các chỉ tiêu trong mẫu 

Kỹ thuật tách As (III) và As(V) bằng phương pháp lọc một lần sử dụng nhựa Lewatit M500 

làm cột trao đổi ion, hỗn hợp dung môi etanol và nước tỷ lệ 30:70 (Hải và nnk, 2014). Tất cả 

quá trình tách arsen được thực hiện trong khí quyển nitơ để duy trì trạng thái tồn tại của arsen. 

Quy trình tách asen được thể hiện trong sơ đồ Hình 2. 

Các kim loại Ni, Cu, Pb, Zn, Fe, As (tổng) được phân tích trên máy quang phổ hấp thụ 

nguyên tử, riêng As có thêm thiết bị hóa hơi lạnh HVG. 

 

 

Xử lý và phân tích mẫu: 

Mẫu được xử lý bằng phương pháp vô cơ hóa ướt sử dụng acid HNO3 và HCl với tỷ lệ  HNO3: 

HCl =1:3, kết quả được đo trên máy AAS (Thermo Electron-Anh). Fe2+ được phân tích theo 

TCVN trên máy DR-5000 của hãng Hach. Đầu đo pH, Eh, DO của hãng Hanna HI98304. 
Các dung dịch HCl, HNO3 có nồng độ khác nhau được pha từ HCl đặc 37% và HNO3 65% có 

độ tính khiết phân tích của hãng Merck trong nước cất hay nước cất deoxy tùy theo yêu cầu của 

từng thí nghiệm. 

Sau khi khảo sát kỹ thuật tách As (III) và As(V) bằng phương pháp lọc một lần sử dụng nhựa 

Lewatit M500 làm cột trao đổi ion, hỗn hợp dung môi etanol và nước tỷ lệ 30:70 (theo thể tích) 

được dùng để làm mẫu trắng (Hải, 2016), chúng tôi tiến hành đánh giá độ lặp lại của phương 

pháp, giới hạn phát hiện của thiết bị (LOD) và giới hạn định lượng (LOQ) (Sơn và nnk, 2010). 

Độ lặp lại được tính theo công thức sau: 
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Trong đó: Sr: là độ lệch chuẩn lặp lại; : là nồng độ trung bình của chất cần phân tích trong 

mẫu thử; Xi: là nồng độ chất cần phân tích của lần thử thứ I; n: là số lần lặp lại (10 lần); RSD: 

là độ lệch chuẩn tương đối  

Giới hạn phát hiện: LOD = 3 x SD         

Giới hạn định lượng:  LOQ =  10 x SD 

Kết quả thực nghiệm cho thấy giá trị  LOD, LOQ của As(III) tương ứng là 0.06 và 0.1, của 

As(V) tương ứng là 0.05 và 0.08, đều thấp, quá trình phân tích có thể tách As(III) và As(V) riêng 

rẽ ngay cả với mẫu có hàm lượng As thấp. 

3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Tốc độ giải phóng kim loại nặng và asen trong điều kiện thấm nước 

3.1.1. Biến thiên giá trị pH và thế oxi hóa khử Eh trong điều kiện thấm nước 

Thực nghiệm được tiến hành như mô tả ở mục 2.2 với chiều dày lớp quặng thải là 65 cm; 

nhưng trong thực tế, những đống quặng thải lộ thiên có thể dày tới hàng chục mét; vì thế mô 

hình thử nghiệm mô phỏng nước mưa thấm qua các lớp quặng thải sẽ được tích lũy dần các sản 

phẩm phong hóa. Sau 60 ngày thử nghiệm, kết quả thu được về sự thay đổi pH, thế oxy hóa 

khử được thể hiện trên Hình 3. 

 

 

 

Hình 3. Sự thay đổi pH và Eh trong điều kiện xung nước 

 

 

Kết quả nghiên cứu trên Hình 3 đã cho thấy: pH có xu hướng giảm dần còn Eh có xu hướng 

tăng dần, nhưng trong 60 ngày nghiên cứu trên mô hình thì sự thay đổi không nhiều. Sự giảm 

pH trong pha nước là do quá trình phong hóa khoáng sulphur (chủ yếu là sắt sulphur) sinh ra 

ion H+, và quá trình thủy phân của các ion kim loại (chủ yếu là Fe3+) 

2FeS2 +5O2 +  2H2O ↔ 2Fe2+ + 4SO3
2- + 4H+ 

Fe3+ + 3H2O ↔ Fe(OH)3 + 3H+ 

Ở những ngày đầu lượng Fe(II) giải phóng ra còn ít và quá trình oxi hóa Fe(II) lên Fe(III) 

lại tiêu thụ ion H+, cho nên pH ít thay đổi; nhưng khi lượng sắt đã được giải phóng ra nhiều 

hơn, quá trình thủy phân diễn ra trong cột cùng với quá trình phong hóa oxi hóa đã làm nồng 

độ ion H+ tăng lên nên giá trị pH luôn có xu hướng giảm xuống (Aurova et al, 2008). 

2Fe2+ + 1/2O2  + 2H+ ↔ 2Fe3+ + H2O, 

Mặt khác thế oxi hóa khử (Eh) của dung dịch thấm qua cột quặng thải có xu thế tăng dần. 

Điều này có thể do ban đầu bề mặt của các hạt arsenopyrit ít bị bám nên sự tiếp xúc với oxi hòa 

tan và oxi từ không khí khuếch tán qua lớp màng nước vào cao, lượng oxi tiêu hao lớn hơn. 



Theo thời gian, bề mặt hạt quặng bị giảm do các lớp hydroxyt sắt bám vào, cản trở quá trình 

phong hóa oxi hóa; mà theo điều kiện thử nghiệm thì tổng lượng oxi không khí đi vào cột quặng 

thải trong các lần lấy mẫu gần như là như nhau. Cho nên nồng độ oxi hòa tan tăng lên làm cho 

thế oxi hóa khử của dung dịch qua cột tăng lên. Trong cả quá trình thử nghiệm, pH của pha 

nước luôn nằm trong khoảng từ 5 đến 6; cho nên có thể coi như nồng độ Fe3+ chỉ nằm trong 

giới hạn tích số tan của Fe(OH)3 ở giá trị pH tương ứng. Vì thế Fe3+ tác động không đáng kể 

đến thế oxi hóa khử của pha nước. 

3.1.2. Tốc độ giải phóng arsen và các kim loại nặng trong pha nước 

Đồ thị trên hình 4 mô tả biến thiên nồng độ arsen và một số kim loại nặng chủ yếu 

trong quặng arsenopyrit tích lũy trong pha nước trong thời gian 60 ngày thử nghiệm. 

Trong 30 ngày đầu nghiên cứu khi quặng thải tiếp xúc với oxi không khí và nước, sự giải 

phóng sắt và arsen từ quặng có xu thế tăng dần, pH của pha nước đều nằm xung quanh giá 

trị 6,0. Ở giá trị pH này Fe(II) bị oxi hóa lên Fe(III) nhờ oxi không khí hòa tan trong nước, đồng 

thời khi Fe(III) bị thủy phân tạo kết tủa ít tan Fe(OH)3 và lưu lại trên cột quặng thải. Lượng 

arsen giải phóng ra cũng bị hấp phụ trên Fe(OH)3 cho nên nồng độ của arsen trong pha nước 

tăng chậm. 

Ở khoảng thời gian 30 ngày sau, khi pH pha nước đã giảm xuống dưới 6 và tiếp tục xuống 

dưới 5, nồng độ sắt tổng trong pha nước tăng lên rõ rệt do khả năng oxi hóa của oxi không khí 

giảm xuống, kết tủa Fe(OH)3 giảm. Song song với quá trình này là nồng độ arsen tổng tăng 

nhanh do tỷ lệ arsen bị hấp phụ trên Fe(OH)3 giảm. Hàm lượng sắt và arsen trong pha nước ở 

giai đoạn này còn được góp phần bởi tốc độ phong hóa của quặng tăng lên cùng với sự tăng của 

nồng độ H+ trong pha nước. Hàm lượng các kim loại khác chỉ tăng rõ rệt ở tuần đầu phong hóa; 

sau đó gần như không thay đổi ở giá trị thấp; đồng thời còn bị hấp phụ trên Fe(OH)3 mới sinh 

cho đến khi pH pha nước giảm xuống đến xấp xỉ giá trị 5,0. Các kim loại nặng như Mn, Ni, Cu 

và Zn trong quặng được giải phóng theo cơ chế tương tự như đối với arsenopyrit và nồng độ 

của chúng tăng lên rõ rệt khi giá trị pH giảm xuống dưới 5,0; Mn từ 5,21 lên 20,11 ppm, Ni từ 

0,67 lên 1,74 ppm, Cu từ 99,64 lên 370,42 ppm và Zn từ 2,51 lên 13,56 ppm. Các kết quả trên 

đã chứng tỏ một điều là pH là điều kiện “thứ sinh”, nhưng lại là nhân tố ảnh hưởng quyết định 

đến khả năng giải phóng arsen và các kim loại nặng khác từ những đống quặng thải arsenopyrit 

lộ thiên. 

 

 
  

 

Hình 4. Sự giải phóng asen và một số kim loại trong điều kiện xung nước 



 

 

Các kết quả nghiên cứu cũng cho thấy theo thời gian asen và các kim loại nặng trong 

quặng thải giải phóng ra nhiều hơn và nồng độ của chúng trong dòng nước rỉ ra từ bãi quặng 

thải sẽ tăng lên tạo rủi ro cao hơn đối với môi trường lân cận 

3.1.3. Sự chuyển hóa trong quá trình phong hóa của asen 

Quá trình nghiên cứu trong các điều kiện như ở phần trên cho thấy, song song với quá trình 

phong hóa oxi hóa arsenopyrit, asenua [As(-III)] đã được oxi hóa giải phóng ra khỏi quặng 

tương tự như đối với sulphur. Các kết quả nghiên cứu trình bày trên hình 5 cho thấy, thế oxi 

hóa khử của pha nước trong cột quặng chỉ dao động từ 5 đến 50 mV. Khi nồng độ As(III) 

tăng theo thời gian khảo sát thì nồng độ As(V) cũng tăng gần như tuyến tính. Điều này cho 

thấy khả năng oxi hóa As(III) lên As(V) trong cột quặng thải gần như là không đổi và ở các 

giá trị pH trong cột từ 5 đến 6 thì đã có sự cân bằng giữa hấp phụ và nhả hấp phụ của As(V) 

đối với các dạng kết tủa của Fe(OH)3 và giữa các dạng tồn tại ở hóa trị +3 và +5 của pha nước 

và dạng tồn tại của As(III) chiếm ưu thế hơn, kết quả này cũng tương tự như nghiên cứu của 

Burnol và cộng sự (Burnol và nnk, 2008). 

Ở những bãi quặng thải arsenopyrit hay các khoáng sản có nguồn gốc sulphur, trên thực 

tế nước rỉ ra có pH thường đo được ở các giá trị rất thấp (từ 2,5 đến 4,5) (Silva et al, 2008; 

Giao và nnk, 2010). Khi pH thấp sẽ đẩy mạnh sự hòa tan của các khoáng, tạo ra các kim loại ở 

dạng tan là các phần tử độc hại đi vào các nguồn nước. Kết quả khảo sát trình bày ở trên chỉ 

được triển khai trong vòng 60 ngày, với khoảng thời gian như vậy, có thể dung dịch thấm qua 

cột quặng thải chưa đạt đến các giá trị pH của pha nước như trong thực tế.  Kết quả được thể 

hiện trên Hình 5. 

Qua kết quả trên Hình 5 có thể thấy, pH giảm từ 4,5 xuống 3,5, nồng độ sắt tổng trong pha 

nước tăng lên 7 lần, điều này được giải thích do sắt - chủ yếu là Fe(III) - tan ra từ kết tủa 

hydroxyt cộng với quá trình phong hóa xảy ra mạnh hơn trong môi trường acid. Và ở pH từ 

3,5 đến 2,5, nồng độ sắt tổng tăng chậm hơn (khoảng 2,2 lần) do các dạng hydroxyt của sắt 

đã tan gần như hoàn toàn vào dung dịch dưới dạng các cation hydroxyt như Fe(OH)2
+, 

Fe(OH)2+ và Fe3+. Vì vậy, như có thể thấy trên Hình 6, As(V) là ion có khả năng hấp phụ 

mạnh trên Fe(III) hydroxyt, thì trong vùng pH thấp nồng độ của As(V) tăng ít hơn so với 

As(III), chứng tỏ As(V) không bị hấp phụ, vì Fe(OH)3 hầu như không còn. Khi pH giảm từ 

3,5 xuống 2,5, nồng độ của Fe và As(III) tăng lên có thể là do trong môi trường acid, tốc độ 

phong hóa đã tăng làm các nguyên tố này giải phóng mạnh hơn ra dung dịch. 

3.2. Tốc độ phong hóa giải phóng và một số kim loại nặng trong điều kiện ngập nước 

Quá trình thực nghiệm được tiến hành như mô tả ở mục 2.2. Biến thiên giá trị pH, Eh, nồng 

độ và một số kim loại nặng đặc trưng theo thời gian khảo sát được thể hiện trên Hình 7 và Hình 

8. 

 

 



 

Hình 5. Sự giải phóng sắt và trong điều kiện pH thấp 

 

 

 

Hình 6. Biến thiên pH và Eh trong 

điều kiện ngập nước 

 
Hình 7. Biến thiên nồng độ và một số kim loại trong 

điều kiện ngập nước 

  

 

 

Nhìn vào kết quả trên Hình 8 có thể thấy khi nạp quặng vào cột, pH giảm tương đối rõ rệt 

(từ 6,5 xuống 5,0). Giảm pH ở đây là do oxi hòa tan trong pha nước ban đầu đã giúp cho quá 

trình phong hóa oxi hóa quặng giải phóng một lượng ion H+ nhất định làm pH giảm. Trong 

điều kiện ngập nước này, Eh giảm mạnh, có thể do các quá trình oxi hóa quặng tạo ra các 

dạng hợp chất có tính khử đồng hành và xen kẽ nhau. Nhưng về cuối quá trình khảo sát, Eh 

giảm mạnh do các dạng khử chiếm ưu thế và oxi hòa tan không được tiếp tục đưa vào trong 

cột. 

Trong điều kiện ngập nước nghèo oxi hòa tan, biến thiên của pH và Eh hoàn toàn khác 

với điều kiện thấm nước và quá trình phong hóa giải phóng các ion vào pha nước cũng đi 

theo sự khác biệt này. Nồng độ, và các kim loại nặng tăng rõ rệt trong ba tuần đầu; sau tăng 

chậm trên Hình 7. Điều này hoàn toàn phù hợp với diễn biến của giá trị pH trong pha nước. 

Như đã trình bày ở trên, ở giai đoạn này phong hóa oxi hóa diễn ra nhờ oxi hòa tan có từ 

ban đầu; song khi oxi cạn kiệt dần thì pH tăng lên, Eh giảm xuống và nồng độ cũng như các 



kim loại khác gần như không đổi sau đó giảm dần. Quá trình giảm này xảy ra là do lượng 

ion kim loại tạo ra không còn đáng kể và đồng thời khi pH tăng thúc đẩy các ion kim loại 

hấp phụ, cộng kết mạnh hơn trên Fe(OH)3mới sinh. Điều này cũng phù hợp với các kết quả 

nghiên cứu trên các đối tượng tương tự của Aurova, Armienta và cộng sự (Aurova Silva et 

al, 2008; Armienta et al, 2008). 

Đối với, trong điều kiện ngập nước thiếu oxi, nồng độ As(V) trong pha nước luôn có chiều 

hướng giảm dần theo sự cạn kiệt dần của oxi hòa tan và nồng độ As(III) tăng dần (Hình 8). Trong 

trường hợp này cũng thấy rất rõ ràng là nồng độ tổng chỉ tăng trong những ngày đầu khi quá trình 

phong hóa oxi hóa xảy ra rõ rệt làm nồng độ các kim loại đều tăng trong pha nước. Sau đó khi 

oxi cạn kiệt thì nồng độ tổng gần như không thay đổi, chỉ còn sự chuyển hóa của As(V) 

xuống As(III) do pha nước lúc này các ion mang tính khử chiếm ưu thế như sulphit, it... 

Qua các kết quả nghiên cứu ở trên có thể thấy rằng, quặng thải arsenopyrit trong môi 

trường lộ thiên thì khả năng phong hóa oxi hóa giải phóng sắt, và các kim loại nặng khác có 

trong quặng là rất lớn; song nếu pH ở ngưỡng >5 thì cũng như các kim loại nặng dễ bị hấp 

phụ, cộng kết cùng Fe(III) hydroxyt và khả năng đi vào môi trường bị hạn chế. Khi pH<5 đến 

2,5 thì có sự giải phóng ồ ạt, sắt cũng như các kim loại nặng khác từ kết quả Fe(OH)3 và từ 

quá trình phong hóa được đẩy nhanh khi nồng độ H+ tăng. 

 

 

 

Hình 8. Chuyển hóa trong điều kiện ngập nước 

 

 

Trong điều kiện ngập nước, do thiếu oxi, cho nên quá trình phong hóa chỉ xảy ra lúc đầu khi 

oxi trong pha nước cũng như trong khối quặng thải còn giàu. Sau đó quá trình phong hóa gần 

như ngừng lại, thay thế vào đó là các phản ứng xảy ra giữa các sản phẩm được hình thành trước 

đó và nồng độ các nguyên tố trong pha nước hầu như không thay đổi nhiều.  

Từ các kết quả trên cho thấy, nếu quặng thải và quặng đuôi arsenopyrit hay các khoáng 

sunphur khác được để trong điều kiện ngập nước thì khả năng gây ô nhiễm môi trường do phong 

hóa sẽ giảm đi nhiều. 

4. Kết luận 

Quá trình phong hóa quặng thải arsenopyrit trên mô hình thấm nước phòng thí nghiệm cho 

thấy giá trị pH giảm dần theo thời gian thử nghiệm; đồng thời hàm lượng và các kim loại giải 

phóng ra tăng dần. Ở giá trị pH giảm xuống thấp hơn (4,5-2,5), nồng độ các nguyên tố trong pha 

nước tăng rõ rệt. Lý do được cho là tác động hấp phụ, nhả hấp phụ và hòa tan của Fe (III) hydroxyt 

tạo ra sau phong hóa quặng và quá trình sinh acid trong quá trình phong hóa oxi hóa quặng 

arsenopyrit và thủy phân ion Fe3+. 



Trong điều kiện ngập nước, các nguyên tố trong arsenopyrit chỉ được giải phóng trong thời 

gian đầu, sau đó hầu như không xảy ra quá trình phong hóa và nồng độ các nguyên tố trong pha 

nước hầu như không tăng thêm. 

Phong hóa quặng arsenopyrit là một trong những con đường giải phóng kim loại vào môi 

trường nước và là nguyên nhân gây ô nhiễm môi trường. Vì vậy hạn chế quá trình phong hóa giải 

phóng As bằng cách để quặng thải và quặng đuôi trong điều kiện ngập nước sẽ giảm thiểu đáng 

kể ô nhiễm môi trường khai thác các mỏ arsenopyrit và quặng sulphur nói chung. 

Trường hợp As(III) chiếm ưu thế trong qúa trình phong hóa, gây độc hại cho môi trường 

sinh thái thì cần phải có giải pháp chuyển hóa thành As(V). 
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