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Izvod

Cilj ovog rada bio je ispitivanje degradacije industrijske azo boje u vodenom rastvoru pri-
menom heterogenog Fenton procesa uz upotrebu leteceg pepela kao katalizatora. Ispiti-
vani su efekti razli¢itih eksperimentalnih parametara na reakciju oksidacije boje. Odredeni
su optimalni uslovi pri kojima je postignuta efikasnost obezbojavanja 98,9% i mineralizacije
96,5% nakon 150 min trajanja reakcije. Optimalni uslovi su: inicijalni pH 3, T = 22 °C,
koli¢ina leteceg pepela: 0,1 g/l i [H,0,], = 6 mM za rastvor koncentracije azo boje Rosso
Zetanyl B-NG od 100 mg/I. Primenjeni proces se pokazao efikasnim u degradaciji Indus-
trijske azo boje pri koris¢enju leteceg pepela kao katalizatora u svezem stanju ili pri ponov-
noj upotrebi posle njegove regeneracije. Koriséenje lete¢eg pepela kao katalizatora smatra
se ekonomi¢nom i pogodnom solucijom sa aspekta zastite Zivotne sredine u smislu nje-

govog iskoriséenja kao otpadnog materijala.
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mineralizacija.
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Tokom poslednje decenije, istrazivanja na polju he-
mijskog tretmana vode iSla su u pravcu razvoja i opti-
mizacije velikog broja oksidacionih procesa poznatih
pod zajednickom nazivom unapredeni procesi oksida-
cije (engl. advanced oxidation processes — AOPs). AOPs
su veoma efikasne i relativno novije metode oksida-
cije/degradacije mnogih organskih i neorganskih mate-
rija [1,2]. Osnovna karakteristika metoda koje pripadaju
grupi unapredenih procesa oksidacije je generisanje hi-
droksil radikala ("OH), oksidacionih vrsta sa visokim ok-
sidacionim potencijalom od 2,33 V [3,4], koji uéestvuju
u procesima oksidacije i mineralizacije organskih mole-
kula do netoksic¢nih produkata [5-8].

AOPs imaju potencijal da postanu nove tehnologije
tretmana otpadnih voda koje poticu iz tekstilne indus-
trije [9]. Primena ,Fenton reagensa” kao jedne od me-
toda koja pripada ovoj grupi, do sada se pokazala vrlo
uspesnom u degradaciji sintetickih boja [10,11]. Pri-
mena tzv. ,homogenih Fenton procesa” podrazumeva
kombinaciju Fe*" ili Fe** soli i H,0, &ijom reakcijom do-
lazi do formiranja *OH. Prednosti ovih procesa u od-
nosu na druge oksidacione tehnike su u tome $to nije
neophodna upotreba energije za aktiviranje H,0,, reak-
cija se odvija na atmosferskom pritisku, sobnoj tempe-
raturi [12] i relativno velikom brzinom [13]. Medutim,
primenom ovog procesa produkuje se velika koli¢ina
mulja u formi precipitata gvoZde-hidroksida nastalog
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neutralizacijom kisele reakcione smese (ovaj proces se
uspesno odvija na pH <3). Samim tim, troskovi upotre-
be hemikalija, tj. soli gvozda neophodnih za odvijanje
ovog procesa uvecavaju se za troskove odlaganja nas-
talog mulja [14].

Brojna istrazivanja su pokazala da H,0, moze da ok-
siduje organske polutante u prisustvu C¢vrstih kataliza-
tora koji sadrze gvozde [15-20]. Ovi procesi su u lite-
raturi poznati kao , heterogeni Fenton procesi“. Ukoliko
se kao kataliticka podrska u heterogenom Fenton pro-
cesu koriste otpadni materijali, to sa jedne strane moze
redukovati troskove primene ovih procesa, a sa druge
strane omoguditi upotrebu otpada u svrhu tretmana ot-
padnih voda. U tom smislu, jednu od opcija predstavlja
primena leteéeg pepela koji nastaje u postrojenjima za
proizvodnju elektricne energije [21]. Njegovo koris¢enje
za uklanjanje boje iz otpadnih voda tekstilne industrije
ili industrije boja smatra se ekonomi¢nim i pogodnim u
smislu zastite Zivotne sredine [22]. Letedi pepeo iz ter-
moelektrana koje koriste ugalj sadrzi brojne metalne i
nemetalne okside (SiO,, Al,O;, Fe,03;, Fe;0,; Mn,0s,
itd.) i/ili njihove komplekse (kvarc, ferit, hematite, mu-
lit, aluminosilikat, magnetit, itd.) [23] od kojih se vecina
koristi u tretmanu otpadnih voda nastalih, na prvom
mestu, u procesu bojenja tekstilnih vlakana. Letedi pe-
peo mozZe da se koristi kao adsorbens zaostale boje iz
otpadnih voda ili kao katalizator u procesu katalize
dekompozicije H,0, Sto je i predmet proucavanja ovog
rada. Fe,03; kao sastavna komponenta leteceg pepela
moze u kiselom rastvoru produkovati Fe®' ¢ijom reakci-
jom sa H,0, dolazi do formiranja kompleksnih interme-
dijera Fe—O,H*" koji se spontano razlazu do "OOH i Fe”".
Formirani Fe** reaguju sa H,0, pri ¢emu ponovo dolazi
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do produkcije *OH i samim tim je ciklus mehanizma
uspostavljen.

Cilj ovog rada bio je ispitivanje moguénosti i efikas-
nost primene leteceg pepela iz Termoelektrane Kolu-
bara kao katalizatora u heterogenom Fenton procesu
primenjenom na sintetickom rastvoru industrijske azo
boje. Praéeni su efekti pH, temperature, koncentracije
letec¢eg pepela, inicijalne koncentracije H,0, i inicijalne
koncentracije boje na efikasnost obezbojavanja i isto-
vremeno izluZivanje gvozda iz leteceg pepela. Pri defi-
nisanim optimalnim uslovima obezbojavanja, ispitana
je efikasnost oksidacije odnosno mineralizacije boje.

METODOLOGIJA ISPITIVANJA

Hemikalije koje su koris¢ene u ovom radu su:
FeS0,:7H,0, 30% H,0, i H,SO, (Aldrich Chemical Com-
pany). Industrijska azo boja Rosso Zetanyl B-NG dobi-
jena je iz tekstilne fabrike Italtex-Intimo (Novo Milose-
vo) i koriséena je bez daljeg preciS¢avanja. Na slici 1
predstavljena je struktura koriS¢ene boje. Karakterise je
dvostruka veza izmedu dva atoma azota (—N=N-). Ova
azo grupa je zajedno sa ostalim hromoforama odgovor-
na za boju i predstavlja najaktivnije mesto za ,napad”
oksidacionih agenasa [9]. Sinteticki rastvor boje razlici-
tih koncentracija pripremljen je sa bidestilovanom vodom.

H,N

// ~ A
0 oNa+

Slika 1. Struktura boje Rosso Zetanyl B-NG.
Figure 1. Structure of dye Rosso Zetanyl B-NG.

Analiticke metode

Obezbojavanje sintetickog rastvora boje praéeno je
merenjem apsorbancije, A, na talasnoj duzini maksimal-
ne apsorbancije, Amax, koriSéenjem UV/Vis spektrofoto-
metra PG Instruments Ltd T80+ UV/Vis, model: UV
1800 (Shimadzu, Japan). Mineralizacija rastvora boje
pracena je na osnovu merenja sadrzaja ukupnog organ-
skog ugljenika (TOC) koris¢enjem Elementar Germany
Liqui TOCII analizatora.

Karakterizacija leteceg pepela

Letedi pepeo klase C koris¢en u ovom radu potice iz
Termoelektrane Kolubara. Sastav (mas. %) leteceg pe-
pela dat je u jednoj od predhodnih publikacija [25]: SiO,
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(39,4), Al,03; (20,1), Fe,03 (4,95), MgO (4,01), CaO
(2,32), K,0 (0,64), Na,0 (2,12) i SO5 (1,88). Pepeo je pre
izvodenja eksperimenta opran tri puta sa bidestilova-
nom vodom i susen 1 h na 105 °C. Odredivanje sadrzaja
ukupnog gvozda u pepelu izvrSeno je na atomskom
apsorpcionom spektrofotometru Perkin Elmer Analyst
700, nakon adekvatne pripreme uzorka koris¢enog pe-
pela digestijom u peénici za mikrotalasnu digestiju Mi-
lestone Ethos. Digestija je izvrSena prema uputstvu pro-
izvodaca. Izmeren sadrzaj ukupnog gvoZda u pepelu
iznosio je 30,541 mg/kg. Difraktogram leteéeg pepela
(slika 2) dobijen je na difraktometru Seifert MZIV (26
10-70° V = 30 kV; I = 30 mA). Najvedi, karakteristican
pik poti¢e od SiO,, uz izrazene pikove koji ukazuju na
prisustvo Fe,0s.

Procedura ispitivanja

Eksperiment je izveden na slededi nacin: pH vred-
nost osnovnog rastvora boje podeSavana je korisce-
njem H,SO,, zatim je u rastvor boje dodat lebdeci pe-
peo i nakon par minuta 30% H,0,. Za reakcije koje su se
odvijale na temperaturi od 22 °C izvrSena je serija jar
test eksperimenata na aparaturi FC6S Velp scientific,
Italy, gde su reakcione smese zapremine 0,25 | konti-
nualno mesane u laboratorijskim ¢asama od 1 | u traja-
nju od 120 min, pri brzini 150 obrt/min. Za eksperi-
mente izvedene na temperaturi visoj od sobne tempe-
rature (40 i 65 °C) koris¢ena je termostatska magnetna
mesalica. Reakcija je zaustavljana na 5, 10, 15, 20, 30,
60, 90, 120 i 150 min dodatkom Na,SO; u visku. Nakon
centrifugiranja na 2500 obrt/min i uklanjanja letedeg
pepela iz rastvora, izvrSeno je merenje apsorbance, A,
na talasnoj duZini maksimalne apsorbance zaostale bo-
je i sadrzaj izluZzenog gvozda u rastvoru. Kriterijum u
pogledu sadrZaja izluZzenog gvoida je 2 mg/| koliko se
zahteva direktivama Evropske Unije ukoliko se tretirana
voda ispusta direktno u recipijente [26,27].

Efikasnost obezbojavanja i oksidacije dobijena je
primenom sledecih formula:

100(Aq—A)/A, = Efikasnost obezbojavanja (%) (1)
100(TOC,—TOC)/TOC, = Efikasnost oksidacije (%) (2)

gde su A i TOC vrednosti dobijene nakon odredenog
vremena, a Ay i TOC, predstavljaju pocetne vrednosti
apsorbancije i ukupnog organskog ugljenika. Ispitivanje
mogucénosti ponovne upotrebe leteéeg pepela izvrseno
je nakon njegovog odvajanja iz rastvora filtriranjem,
susenja u susnici 12 h na 105 °C i Zarenja 4 h u pedi za
Zarenje na 500 °C.

REZULTATI | DISKUSIJA

Efekat pH

Promene pH vrednosti mogu da imaju uticaj na he-
terogene Fenton reakcije koje se odigravaju na povrsini
katalizatora [28]. Uticaj pH na efikasnost obezbojavanja
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Slika 2. Difraktogram leteceg pepela.
Figure 2. X-ray difractogram of fly ash.

sintetickog rastvora boje koris¢ene u ovom radu ispitan
je u opsegu pH vrednosti 2,5-3,5. Rezultati su prikazani

na slici 3a.

Postignuta efikasnost obezbojavanja nakon 150 min
kontaktnog vremena iznosila je 98,9; 81,0 i 1,6% za pH
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3, 2,5 3,5 redom. Rezultati ukazuju da Fenton proces
sa upotrebom leteéeg pepela kao katalizatora, slicno
kao i konvencionalan Fenton proces [29,30], pokazuje
najvecu efikasnost za pH =3 i trend pada efikasnosti
obezbojavanja sa povec¢anjem pH vrednosti.
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Slika 3. Efekat pH vrednosti na a) efikasnost obezbojavanja i b) sadrZaj gvoZda u rastvoru. Koncentracija boje: 100 mg/I; koncen-
tracija letec¢eg pepela: 0,1 g/l; koncentracija H,0,: 6mM;, temperatura 22 <C.

Figure 3. Effect of pH on a) decolorization efficiency and b) content of iron in solution. Concentration of dye: 100 mg/I; pH 3.0;
concentration of fly ash: 0.1 g/I; concentration of H,0,: 6mM; temperature 22 <C.
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Sadrzaj izluzenog gvoZda u rastvoru se smanjuje sa
povecanjem pH vrednosti (slika 3b). Povecanje sadrzaja
izluZzenog gvozda sa vremenom izrazeno je u rastvoru
sa inicijalnom vredno$¢u pH 2,5. Izmeren sadriaj izlu-
Zenog gvozda nakon 150 min kontaktnog vremena iz-
nosio je 1,1 mg/l. IzluZivanje gvoZda je znacajno sporiji
proces na visim pH vrednostima. U rastvorima sa inici-
jalnom vrednosc¢u pH 3 i 3,5, izmerene su priblizno iste
vrednosti gvozda 0,2 mg/l na kraju reakcije. S obzirom
na to da je najvedi procenat uklonjene boje postignut
za pH 3, uz prihvatljiv sadrzaj gvozda u rastvoru nakon
planiranog reakcionog vremena, dalja eksperimentalna
istraZivanja sprovedena su u rastvoru date pH vrednosti.

Efekat temperature

Ispitivanje efekta temperature na uklanjanje boje
izvrSeno je na 22, 40 65 °C. Sa slike 4a uocljivo je da se
nakon 150 min od pocetka reakcije najveli procenat
obezbojavanja od 99,5% postiZe pri temperaturi ras-
tvora boje od 65 °C. Takode je uoceno da je brzina re-
akcije obezbojavanja na ovoj temperaturi veéa u od-
nosu na brzinu reakcije pri nizim temperaturama. Ovaj
efekat je uocen vec¢ nakon 30 min od pocetka reakcije.

Naime, efikasnost uklanjanja boje je nakon ovog vre-
mena za oko 20% vecda u odnosu na efikasnost obezbo-
javanja postignutu na niZim temperaturama rastvora.
Ovaj efekat je ocekivan posto je prema Arenijusovom
zakonu, kinetitka konstanta produkcije *OH u ekspo-
nencijalnoj zavisnosti od reakcione temperature [31].
Medutim, sa porastom temperature, sadrzaj gvozda u
rastvoru takode raste (slika 4b). Nakon 150 min od po-
Cetka reakcije, koncentracija gvoZzda u rastvoru iznosila
je 0,39 mg/l na temperaturi od 40 °C i 1,34 mg/l na 65
°C. Na temperaturi od 22 °C detektovan sadrzaj gvozda
u rastvoru je najmanji i sam proces izluZivanja je znatno
usporeniji nakon 20 min od pocetka reakcije $to uka-
zuje na dugorocniju stabilnost leteceg pepela kao kata-
lizatora na ovoj temperaturi u odnosu na vise ispitivane
temperature. Stoga su ostali efekti na proces obez-
bojavanja i izluZivanja gvozda pradeni na sobnoj tempe-
raturi.

Efekat koncentracije leteceg pepela

Efekat koncentracije leteceg pepela (0,05; 0,1 i 0,2
g/l) na efikasnost obezbojavanja prikazan je na slici 5a.
Povecanje dodate mase leteceg pepelasa0,05na0,1g
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Slika 4. Efekat temperature na a) efikasnost obezbojavanja i b) sadrZaj gvoZda u rastvoru. Koncentracija boje: 100 mg/I; pH 3,0;
masena koncentracija letec¢eg pepela: 0,1 g/I; koncentracija H,0,: 6mM.
Figure 4. Effect of temperature on a) decolorization efficiency and b) content of iron in solution. Concentration of dye: 100 mg/I;

pH 3.0; concentration of fly ash: 0.1 g/I; concentration of H,0,: 6 mM.
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u rastvor boje dovelo je do znadajnog unapredenja efi-
kasnosti obezbojavanja. Predpostavlja se da je razlog
tome povecanje, sa jedne strane, raspoloZive povrsine
na kojoj se odvija reakcija i, sa druge strane, jona gvoz-
da u Fenton procesu. Pri dodatku 0,2 g leteceg pepela u
rastvor doslo je do pada efikasnosti i brzine obezboja-
vanja rastvora. Maksimalna postignuta efikasnost obez-
bojavanja iznosila je 41% . Ova pojava se moZze objasniti
adsorbcijom frakcije H,0, i molekula boje na razli¢itim
Cesticama leteceg pepela, umesto na susednim mesti-
ma iste Cestice, Sto je u odredenoj meri sprecilo njihovu
medusobnu reakciju. Pojedini autori su ovu pojavu ob-
jasnili kao posledicu formiranja kompleksa gvozda i ne-
pozeljnih reakcija izmedu gvoZzda i ostalih vrsta formira-
nih radikala [32,33]. Oslobadanje gvoida u rastvor u
zavisnosti od koncentracije dodatog katalizatora u toku
reakcionog vremena prikazano je na slici 5b. Zapazeno
je da se izluZivanje gvozda smanjuje sa povecanjem
koncentracije pepela. Sadrzaj gvozda u rastvoru nakon
dodatka 0,05 g leteceg pepela, pri zaustavljanju reakcije
na 150 min iznosio je 0,35 mg/I, dok je pri dodatku 0,2
g leteceg pepela u rastvor izmerena duplo niZza koncen-

tracija gvozda, 0,16 mg/l. Medutim, imajuéi u vidu pos-
tignutu efikasnost obezbojavanja, smatra se da je opti-
malna koncentracija leteceg pepela pri datim ostalim
uslovima reakcije 0,1 g/I.

Efekat inicijalne koncentracije H,0,

Na slici 6a prikazana je zavisnost efikasnosti obez-
bojavanja od primenjene inicijalne koncentracije H,0,
(4, 6 i 8 mM) u ispitivanom vremenskom periodu. Naj-
bolja efikasnost obezbojavanja i najveca brzina reakcije
postignuta je pri inicijalnoj koncentraciji 6 mM H,0,.
Najmanji procenat uklonjene boje od 59%, nakon 150
min od pocetka reakcije postignut je pri najvecoj inici-
jalnoj koncentraciji 8 mM H,0,, dok je nesto visa efikas-
nost od 65% postignuta pri inicijalnoj koncentraciji
6mM H,0,. Prema literaturi [34,35] efekat smanjene
efikasnosti procesa pri visim koncentracijama H,0, od
optimalne moZze se objasniti pojavom pri kojoj molekuli
H,0, ,zarobe” *OH i time smanje verovatnoéu njihovog
napada na organske molekule sto istovremeno utice na
smanjenu efikasnost ukanjanja boje.
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Slika 5. Efekat koncentracije leteceg pepela na a) efikasnost obezbojavanja i b) sadrZaj gvoZda u rastvoru. Koncentracija boje:

100 mg/I; pH 3,0; koncentracija H,0,: 6 mM; temperatura 22 <C.

Figure 5. Effect of fly ash concentration on a) decolorization efficiency and b) content of iron in solution. Concentration of dye:

100 mg/I; pH 3.0; concentration of H,0,: 6 mM; temperature 22 C.
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Slika 6. Efekat koncentracije H,0, na a) efikasnost obezbojavanja i b) sadrZzaj gvoZda u rastvoru. Koncentracija boje: 100 mg/l;
pH 3,0; koncentracija leteceg pepela: 0,1 g/I; temperatura 22 <C.

Figure 6. Effect of H,0, concentration on a) decolorization efficiency and b) content of iron in solution. Concentration of dye :
100 mg/I; pH 3.0; concentration of fly ash: 0.1 g/I; temperature 22 C.

Po isteku 150 min od pocetka reakcije, izmerene
koncentracije gvozda u rastvoru (slika 6b) pri razli¢itim
inicijalnim koncentracijama H,0, iznosile su: 0,43 mg/I
(4 mM H,0,); 0,2 mg/l (6 mM H,0,) i 0,32 mg/I (8 mM
H,0,). Prema navedenim rezultatima moZe se zakljuciti
da je za date reakcione uslove obezbojavanja optimalna
inicijalna koncentracija 6 mM H,0,.

Efekat inicijalne koncentracije boje

Efekat inicijalne koncentracije boje na efikasnost
obezbojavanja prikazan je na slici 7a. Generalno pos-
matrajuéi, sa povecanjem koncentracija boje efekat
obezbojavanja se smanjuje. Naime, poveéanje koncen-
tracije boje dovodi i do povecanja broja molekula boje
u rastvoru, pri istom broju *OH, $to za posledicu ima
ovakav efekat. Pri inicijalnoj koncentraciji boje 300 mg/|
postignuta efikasnost uklanjanja boje nakon 150 min iz-
nosila je samo 3%. MozZe se zakljuditi da se pri uslovima
reakcije za koje je ustanovljeno da su optimalni (ovo se
prvenstveno odnosi na inicijalnu koncentraciju H,0, i
koncentraciju leteceg pepela) postize visoka efikasnost
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obezbojavanja rastvora boje inicijalne koncentracije
100 mg/l. Za postizanje efikasnog uklanjanja boje iz
rastvora visih koncentracija zahtevaju se dodatna ispiti-
vanja.

Analizom zavisnosti izluZzenog gvoZda od koncen-
tracije rastvora boje uocen je suprotan efekat (slika 7b).
Pri inicijalnoj koncentraciji boje od 200 i 300 mg/l,
sadrzaj gvozda u rastvoru na kraju kontaktnog vremena
bio je priblizno isti, 0,12 mg/l, i istovremeno nizi od
sadrzaja gvozda u rastvoru boje koncentracije 100 mg/I.

Efikasnost primenjenog tretmana u mineralizaciji
vodenog rastvora boje

Efikasnost primenjenog tretmana u mineralizaciji
rastvora boje pracena je pri optimalnim uslovima utvr-
denim pri ispitivanju razlicitih faktora uticaja na proces
obezbojavanja u predvidenom kontaktnom vremenu.
Stepen mineralizacije boje odreden je merenjem sadr-
Zaja ukupnog organskog ugljenika u rastvoru nakon za-
ustavljanja reakcije. Sadrzaj TOC u osnovnom rastvoru
pre primenjenog tretmana iznosio je 40,1 mg/l. Rezul-



M.R. BECELIC-TOMIN i sar.: DEGRADACIJA INDUSTRIJSKE AZO BOJE HETEROGENIM FENTON PROCESOM Hem. ind. 66 (4) 487-496 (2012)

1104 —®— 100 mg/| —e— 200 mg/l —a&— 300 mg/|

1004 e
90 —

o ] e
S 80 o
> 1 au™
g 70t .,.
o) ]
g 60 -
B 50
&) 40
0 30—.
2 204
2 10 4 a
~ 0 Rttes o L 3 L .
T B B L S S L L L L B A N B A B L |

0 10 20 30 40 50 80 70 80 90 100110120130140150160

0,25 :
Vreme (min)
% 0,20 By g a u
= ]
St /II &
0,15 A————
o seee o ° A
o 1 e ¢
A
& 010Adas , —
o ]
&
N 0,05
3
N 1 b
0,00 #1111 T T
0 10 20 30 40 50 80 70 80 90 100110120130140150160

Vreme (min)

Slika 7. Efekat inicijalne koncentracije boje na a) efikasnost obezbojavanja i b) sadrZaj gvoZda u rastvoru. pH 3,0; koncentracija
leteceg pepela: 0,1 g/I; koncentracija H,0,: 6 mM; temperatura 22 C.

Figure 7. Effect of initial concentration of dye on a) decolorization efficiency and b) content of iron in solution. pH 3.0; concentration
of fly ash: 0.1 g/I; concentration of H,0,: 6 mM; temperature 22 C.

tati su prikazani na slici 8. Ustanovljeno je da se vec Ponovna upotreba pepela
nakon 5 min od pocetka reakcije postize efikasnost mi-
neralizacije od oko 50%. Maksimalna redukcija sadrzaja
ukupnog organskog ugljenika postignuta nakon 150
min od pocetka reakcije iznosila je 96,5%.

Radi ispitivanja moguénosti ponovne upotrebe pe-
pela vrsena je njegova rekuperacija, odnosno ponovno
vracanje u proces pod odredenim optimalnim uslovi-
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Slika 8. Efikasnost mineralizacije. Koncentracija boje: 100 mg/|; pH 3,0; koncentracija letec¢eg pepela: 0,1 g/I; koncentracija H,0,:
6 mM; temperatura 22 C.

Figure 8. Mineralization efficiency. Concentration of dye : 100 mg/I; pH 3.0; concentration of fly ash: 0.1 g/I; concentration of H,0,:
6 mM; temperature 22 C.
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ma. Na slici 9 prikazano je poredenje postignute efi-
kasnosti degradacije boje pri koriséenju leteceg pepela
kao svezeg materijala i postignute efikasnosti pri nje-
govoj ponovnoj upotrebi. Dobijeni rezultati ukazuju na
to da se ponovnom upotrebom leteceg pepela kao ka-
taliticke podrske produkcije *OH u ovom procesu posti-
Ze znacajna efikasnost i u pogledu obezbojavanja (94,4%)
i u pogledu mineralizacije (89,6%). Dalje koris¢enje is-
tog leteceg pepela za degradaciju boje pokazalo se ne-
dovoljno efikasnim.
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procesu na sintetickom uzorku boje, dalja istrazivanja
treba usmeriti na moguénost primene ovog procesa na
originalnom uzorku otpadne vode nastale u procesu
bojenja azo bojama. Sadrzaj ovih otpadnih voda, pored
prisutne boje, najéesée Cini i niz pomoénih sredstava.
To su uglavnom povrsinski aktivne materije koje se do-
daju banji za bojenje za bolje fiksiranje i bolju egaliza-
ciju boje, a koja mogu biti od velikog uticaja na obez-
bojavanje i efikasnist mineralizacije zaostale boje u ot-
padnoj vodi.

B obezbojavanje
1 mineralizacija

=

2 3

Broj upotrebe

Slika 9. Efikasnost degradacije boje pri ponovnom koriséenju leteceg pepela.

Figure 9. The efficiency of dye degradation with reused fly ash.

ZAKUUCAK

U ovom radu ispitivan je tretman sintetickog ras-
tvora industrijske azo boje Rosso Zetanyl B-NG. Rezul-
tati eksperimentalnih istrazivanja ukazali su na znacajan
uticaj inicijalne pH vrednosti rastvora, inicijalne koncen-
tracije H,0; i boje, koncentracije lete¢eg pepela i tem-
perature na degradaciju boje heterogenim Fenton pro-
cesom uz upotrebu leteceg pepela kao katalizatora. Op-
timalne vrednosti operativnih parametara su: pH 3, T =
=22 °C, leteéi pepeo = 0,1 g/l, [H,0,]o = 6 mM i [Rosso
Zetanyl B-NG], = 100 mg/|. Rezultati su ukazali na mo-
gucnost efikasnog koris¢enja primenjenog procesa u
tretmanu otpadnih voda koje potencijalno mogu da sa-
drZe boje istih struktura kao Sto je Rosso Zetanyl B-NG.
Leteéi pepeo kao katalizator produkcije *OH pod opti-
malnim uslovima rada pokazao je visoku aktivnost i sta-
bilnost u predvidenom vremenu tokom kojeg je trajala
reakcija (koncentracija gvozda u rastvoru oko 2 mg/I).
Pored toga, moguénost ponovne upotrebe leteéeg pe-
pela u primenjenom procesu smatra se znacajnim re-
zultatom ovog rada.

S obzirom na to da su rezultati prikazani u ovom ra-
du dobijeni primenom leteceg pepela iz Termoelektra-
ne Kolubara kao katalizatora u heterogenom Fenton
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SUMMARY

DEGRADATION OF INDUSTRIAL AZO DYE IN AQUEOUS SOLUTION BY HETEROGENEOUS FENTON PROCESS
(FLY ASH/H,0,)

Milena R. Beceli¢-Tomin,

Milena B. DaImacija|, Bozo D. Dalmacija, Ljiljana M. Raji¢, Dragana D. Tomasevié

University of Novi Sad, Faculty of Sciences, Department of Chemistry, Biochemistry and Environmental Protection,
Novi Sad, Serbia

(Scientific paper)

The aim of this study was to investigate the possibilities and efficiency of Keywords: Heterogeneous Fenton pro-
heterogeneous Fenton process with the use of fly ash from thermal power plants cess o Fly ash e Industrial azo dye e De-
Kolubara, Serbia, as the catalyst in the degradation of industrial azo dye Zetanyl colorization  Mineralization

Rosso B-NG. The effects of various experimental parameters such as pH, tempe-
rature, concentration of fly ash, the initial concentration of H,0, and initial con-
centration of dye on the kinetics and efficiency of decolorization were investi-
gated. Simultaneous leaching of iron from fly ash was monitored. The optimum
conditions had been determined, and it was found that decolorization efficiency
obtained after 150 min of reaction, was about 98.9%. The optimal parameters
were: initial pH 3; [H,0,]o = 6 mM; dosage of fly ash = 0.1g/| (for dye concen-
tration of 100 mg/l); temperature = 22 °C. The effectiveness of the applied
treatment for mineralization of dye solution was investigated, under optimal con-
ditions determined by the examination of various factors influencing the decolori-
zation process at the specified contact time. The maximum achieved reduction of
total organic carbon content was 96.5%. The results indicate that the reuse of fly
ash as the catalyst support in "OH production in this process achieves significant
efficiency in terms of decolorization, 94.4% and mineralization, 89.6%. Futher-
more, fly ash showed adequate stability during the reaction (low iron leaching,
concentrations under optimal reaction condition were about 2 mg/I).
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