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SUMMARY 
 

ADSORPTION OF Pb2+ IONS FROM AQUEOUS SOLUTION ONTO CHITOSAN 
LOADED MnO2 NANOPARTICLES: EQUILIBRIUM ISOTHERM STUDIES 

 
Equilibrium sorption of the Chitosan loaded manganese dioxide (MnO2) nanoparticles was 
studied. The experimental data were analyzed by five adsorption isotherm models: 
Freundlich, Langmuir, Redlich-Peterson, Tempkin and Dubinin – Redushkevich (D – R). 
Evaluating the correlation coefficients showed that the Redlich-Peterson isotherm described 
the data move appropriable than others. The adsorption capacity (qm) from the Langmuir 
isotherm for Pb2+ is found as 129.8 mg/g. The heat of sorption process for Pb2+was estimated 
from Temkin Isotherm model to be 0.1546 KJ/mol and the mean free energy for Pb2+was 
estimated from D - R isotherm model to be 0.5189 KJ/mol which vividly proved that the 
adsorption experiment followed a physical process. 
Keywords: Freundlich, Langmuir, Redlich-Peterson, Tempkin, Dubinin–Redushkevich (D–R). 
 
1. MỞ ĐẦU 
Chì được thải vào vùng nước tự nhiên từ 
nhiều nguồn khác nhau như quá trình luyện 
chì, sản xuất chì tetraethyl, khai thác mỏ, xi 
mạ, súng đạn và các ngành công nghiệp 
thủy tinh gốm sứ. Theo Luật Chất lượng 

Môi trường (Environmental Quality Act), 
giới hạn cho phép của chì trong nước uống 
của là 0.10mg/L. Sự hiện diện của chì dư 
thừa trong nước uống gây ra các bệnh như 
thiếu máu, bệnh não và viêm gan. Ion chì 
có ái lực với các phối tử có chứa nhóm thiol 
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và có chứa photphat, chúng ức chế sinh 
tổng hợp heme, gây thiệt hại cho cả thận và 
gan. Đặc biệt, chì có thể cố định trong 
nhiều năm và do đó rất khó để phát hiện 
các rối loạn chuyển hóa nó gây ra [1]. 
Trong số các quy trình hóa lý đã được áp 
dụng để loại bỏ các ion chì (II) từ các vùng 
nước bị ô nhiễm như kết tủa hóa học, hấp 
phụ và trao đổi ion, công nghệ màng [2-4], 
hấp phụ được coi là một trong những 
phương pháp hiệu quả nhất vì hiệu quả cao, 
không tốn kém. [1-6]. 
Quá trình hấp phụ phụ thuộc vào các thông 
số như tính chất hấp phụ, nồng độ ban đầu 
của chất bị hấp phụ, lượng chất hấp phụ, 
thời gian tiếp xúc và pH [6]. Nghiên cứu 
cân bằng hấp phụ sẽ cho chúng ta biết được 
hiệu suất của quá trình hấp phụ, thường là 
tỷ lệ giữa lượng bị hấp phụ và lượng còn lại 
trong dung dịch ở trạng thái cân bằng và ở 
nhiệt độ cố định. Bên cạnh đó, việc sử dụng 
các mô hình hấp phụ đẳng nhiệt sẽ giúp 
chúng ta ước lượng được năng lượng trong 
quá trình hấp phụ, từ đó dự đoán bản chất 
của quá trình hấp phụ.  
Trong nghiên cứu này, chúng tôi đã nghiên 
cứu năm mô hình hấp phụ đẳng nhiệt: 
Langmuir, Freundlich, Redlich-Peterson, 
Tempkin và Dubinin - Redushkevich (D - 
R) cho quá trình hấp phụ ion Pb2+ từ dung 
dịch nước bằng vật liệu Chitosan có gắn 
các phân tử có cấu trúc nano MnO2 
(MnO2/CS). 
2. THIẾT BỊ, DỤNG CỤ, HÓA CHẤT VÀ 
PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU 
2.1. Thiết bị 

- Máy quang phổ hấp thụ nguyên tử AA – 
7000 của hãng Shimazu, sản xuất tại Nhật 
Bản, trong đó, đèn Cathode rỗng ứng với 
nguyên tố Pb hấp thụ ở bước sóng  = 
283.3 nm. 
- Cân phân tích có độ chính xác 10-6 gram, 
sản xuất tại Thụy Sỹ 
- Tủ sấy SheLab của Vương Quốc Anh 
- Máy khuấy từ gia nhiệt 5 điểm của Đức 
(Model IKA R5) 
- Máy đo pH (Mi-150 Romania) 
2.2. Dụng cụ 
- Các dụng cụ thủy tinh: cốc, bình tam giác, 
bình định mức, pipet, micropipet các loại 1-
25μl, 50 μl, 100 μl, 500 μl, 1000 μl của 
cộng hòa Liên bang Đức. 
-  Các ống nghiệm Polyetylen (P.E) đựng 
mẫu 
2.3. Hóa chất 
Các hóa chất sử dụng đều thuộc loại có độ 
sạch phân tích (PA) 
- Axit nitric HNO3(d=1,35g/ml) nồng độ 
65%, PA, Merck, Natri hidroxit NaOH, PA, 
Merck.  
- Chì nitrat Pb(NO3)2, PA, Merck và mẫu 
chuẩn đơn và đa nguyên tố (multi – 
elements standard for AAS), của hãng 
Merck. 
2.4. Phương pháp 
Hấp phụ tĩnh: 50 ml dung dịch chứa ion 
kim loại Pb2+ với nồng độ ban đầu khác 
nhau từ 100 đến 500 mg/L được cho vào 
cốc thủy tinh 100 ml đã có chứa 0,1 gam 
vật liệu MnO2/CS. Quá trình hấp phụ được 
tiến hành trong điều kiện tối ưu (pH = 4, 
tốc độ khuấy là 240 rpm, thời gian khuấy 
120 phút) ở nhiệt độ phòng khoảng 240C. 
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Sau khoảng thời gian 120 phút, các mẫu 
được lọc để thu lấy dịch lọc. Nồng độ của 
ion kim loại trong dung dịch trước và phản 
ứng được xác định bằng máy quang phổ 
hấp thụ nguyên tử (AA-.7000-Shimadzu). 
Tất cả các thí nghiện được lặp lại 3 lần và 
lấy kết quả trung bình cộng.  
Hàm lượng ion kim loại Pb2+ bị hấp phụ 
(milligram) trong mỗi gram vật liệu được 
xác định bằng cách sử dụng phương trình 
cân bằng khối lượng sau đây [7-11]: 

   
.

           1o eC C V
q

m



 

Trong đó, q là hàm lượng ion kim loại bị 
hấp phụ (mg/g) ở trạng thái cân bằng, Co 
và Ce là nồng độ ban đầu và nồng độ cân 
bằng (mg/L) tương ứng. V là thể tích  dung 
dịch (ml) và m là khối lượng (g) của vật 
liệu hấp phụ được sử dụng. 
3. KẾT QUẢ VÀ BIỆN LUẬN 
3.1. Đặc điểm hình thái và diện tích bề 
mặt của vật liệu 
Vật liệu MnO2/CS đã được tổng hợp thành 
công tại Viện Nghiên cứu Môi trường, 
Trường Đại học Đà Lạt. Kết quả phân tích 
ảnh SEM quan sát bề mặt của vật liệu CS 
và MnO2/CS được mô tả trong hình 1. Như 
hình 1a, cho thấy CS có một bề mặt gãy, 
mịn và chặt chẽ. Trong khi đó, quan sát 
trong hình 1b cho thấy có sự phân bố đồng 
đều các phân tử MnO2 có kích thước nhỏ 
hơn 18 nm trên vật liệu CS, tạo ra một bề 
mặt xốp – điều này làm tăng số lượng tâm 
hấp phụ trên bề mặt vật liệu. 

 

 

Hình 1. Ảnh SEM của Chitosan (a) và 
MnO2/CS (b) 

Diện tích bề mặt của CS và MnO2/CS được 
đo bằng phương pháp BET – BJH. Kết quả 
cho thấy, MnO2/CS có diện tích bề mặt là 
15.75 m2/g lớn hơn gấp khoảng 68 lần so 
với diện tích bề mặt của CS là 0.23 m2/g. 
Kết quả phân tích lỗ xốp cho thấy, vật liệu 
có kích thước lỗ xốp mao quản trung bình 
(2 nm < d < 50 nm). 
3.2. Nghiên cứu các mô hình đẳng nhiệt 
Các mô hình hấp phụ đẳng nhiệt là các mô 
hình toán học để mô tả sự phân bố giữa 
chất bị hấp phụ (pha lỏng) và chất hấp phụ 
(pha rắn), dựa trên giả định rằng liên quan 
đến sự không đồng nhất và đồng nhất của 
bề mặt rắn và khả năng tương tác giữa các 
chất bị hấp phụ. Trong nghiên cứu này, dữ 
liệu được phân tích bằng các mô hình 
Freundlich, Langmuir, Redlich - Peterson, 
Tempkin và Dubinin - Redushkevich 
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3.2.1. Mô hình đẳng nhiệt Langmuir  
Mô hình đẳng nhiệt Langmuir (Langmuir, 
1918) [7-15] giả định rằng sự hấp thu các 
ion kim loại xảy ra trên một bề mặt đồng 
nhất của vật liệu và sự hấp phụ là đơn lớp, 
không có bất kỳ sự tương tác nào giữa các 
ion hấp thụ. Phương trình tuyến tính của 
mô hình đẳng nhiệt Langmuir được đưa ra 
bởi công thức sau: 

e e

e m m L

C C 1 =  + 
q q q .K

 (2) 

Mô hình đường đẳng nhiệt Langmuir được 
dùng để đánh giá khả năng hấp phụ tối đa 
trên bề mặt đơn lớp của vật liệu MnO2/CS. 
Đồ thị biểu thị mối liên hệ giữa (Ce/qe) theo 
nồng độ cân bằng (Ce) của Pb (II) được thể 
hiện trong hình 2a. Các thông số đường 
đẳng nhiệt tuyến tính, qm, KL được thể hiện 
trong Bảng 1.  
Các dữ liệu trong Bảng 1 chỉ ra rằng, giá trị 
cao của hệ số tương quan (R2 = 0,9965) cho 
thấy sự thống nhất cao giữa các thông số 
với sự hấp phụ đơn lớp của Pb (II) lên bề 
mặt cấu trúc vật liệu MnO2/CS. Hơn nữa, 
khả năng hấp phụ, qm, là thước đo khả 
năng hấp phụ tối đa tương ứng để phủ hoàn 
toàn đơn lớp trên bề mặt vật liệu được ước 
lượng đối với Pb(II) là  129,8 mg/g. 
 

 

 

 
Hình 2. Đồ thị đường đẳng nhiệt Langmuir 

(a), Freundlich (b) và Redlich – Peterson (c) 
3.2.2. Mô hình đẳng nhiệt Freundlich 
Mô hình đẳng nhiệt Freundlich (Freundlich 
(1906)) [7-15] là một phương trình thực 
nghiệm dựa trên sự hấp phụ trên bề mặt 
không đồng nhất của vật liệu. Phương trình 
tuyến tính thường được biểu diễn là: 

e F e
1log q  = logK  +  logC
n

 
 
 

  (3) 

Trong đó,  Ce (mg/L) là nồng độ tại thời 
điểm cân bằng và qe (mg/g) là lượng ion 
kim loại bị hấp phụ trên một đơn vị khối 
lượng vật liệu hấp phụ. Hằng số n là số mũ 
trong phương trình Freundlich, đặc trưng 
cho tính không đồng nhất về năng lượng 
của bề mặt hấp phụ. KF là hằng số 
Freundlich để chỉ khả năng hấp phụ tương 
đối của các vật liệu hấp phụ. Mô hình 
Freundlich được lựa chọn để đánh giá 
cường độ hấp phụ của chất bị hấp phụ trên 
bề mặt chất hấp thụ. Đồ thị của phương 
trình đẳng nhiệt Freundlich được biểu thị 
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trên hình 2b và các thông số của đường 
đẳng nhiệt được đưa ra trong bảng 1.  
Kết quả ở bảng 1 cho thấy, giá trị thấp 1/n 
(0.1666) khẳng định tính không đồng nhất 
của bề mặt chất hấp phụ. Bên cạnh đó, nó 
cũng chỉ ra rằng liên kết giữa Pb2+ với bề 
mặt vật liệu hấp phụ thuộc loại liên kết yếu. 
3.3.3. Mô hình đẳng nhiệt Redlich-
Peterson  
Mô hình đẳng nhiệt Redlich-Peterson [7-
15] là một đường đẳng nhiệt kết hợp giữa 
mô hình Langmuir và Freundlich với ba 
tham số chưa biết là αRP, KRP và β. Dạng 
tuyến tính của phương trình Redlich-
Peterson như sau: 

e
RP e RP

e

CLn K -1 =βLnC + Lnα
q

 
 
 

  (4) 

Trong đó KRP (L/g), αRP (L/mg) và β là 
hằng số của đường đẳng nhiệt Redlich-
Peterson. Giá trị của β là số mũ nằm giữa 0 
và 1. Trong giới hạn, các đường đẳng nhiệt 
Redlich-Peterson tiếp cận mô hình đường 
đẳng nhiệt Freundlich ở nồng độ cao (khi 
các giá trị β có xu hướng bằng 0) và phù 
hợp với mô hình đẳng nhiệt Langmuir khi ở 
nồng độ thấp (khi giá trị β có xu hướng gần 
bằng 1). 
Các hằng đẳng nhiệt Redlich-Peterson có 
thể được dự đoán từ đồ thị liên hệ giữa 

e
RP

e

CLn K -1
q

 
 
 

 so với LnCe. Tuy nhiên, 

điều này là không thể xác định được như 
các dạng tuyến tính y = ax + b vì phương 
trình đẳng nhiệt Redlich-Peterson có ba 
tham số chưa biết αRP, KRP và β. Vì vậy, 
phương pháp bình phương tối thiểu được áp 
dụng để tối đa hóa hệ số tương quan R2 và 

được xác định bằng chức năng Solver – 
Add ins của phần mềm Excel.  
Đồ thị đường đẳng nhiệt được trình bày 
trong hình 2c và các thông số đường đẳng 
nhiệt được đưa ra trong Bảng 1. 

Bàng 1. Các thông số đường đẳng nhiệt 
Langmuir, Freundlich, Redlich – Peterson, 

Tempkin và Dubinin - Radushkevich 
Isotherm 
Models 

Parameters 

Langmuir 
KL 0.1489 

qm(mg/g)  129.8 
R2 0.9965 

Freundlich 
1/n 0.1666 
KF 56.73 
R2 0.9895 

Redlich - 
Peterson 

KR (L/g) 214.1 
RP(L/mg) 3.427 

 0.855 
RMSE 1.599 

R2 0.9990 
Tempkin KT 19.24 

bT(kJ.mol) 0.1546 
R2 0.9905 

Dubinin - 
Redushkevich 

qm (mg/g) 108.9 
 -1.852 
R2 0.7616 

E (kJ/mol) 0.519 
Các dữ liệu trong Bảng 1 chỉ ra rằng, giá trị 
R2 cao hơn cho thấy sự đồng thuận của dữ 
liệu các thực nghiệm với các phương trình 
đẳng nhiệt Redlich-Peterson.  
3.3.4. Mô hình đẳng nhiệt Temkin 
Mô hình đẳng nhiệt Tempkin giả định rằng: 
nhiệt hấp thụ của tất cả các phân tử trên bề 
mặt vật liệu giảm tuyến tính với mật độ bao 
phủ do tương tác giữa chất hấp phụ và chất 
bị hấp phụ và sự hấp phụ được đặc trưng 
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bởi sự phân bố đồng đều của các nguồn 
năng lượng liên kết, cho đến một số năng 
lượng liên kết tối đa (Tempkin , 1940) [7-
15]. Đường đẳng nhiệt Temkin được biểu 
diễn bởi phương trình sau đây: 

 RT
e T e

T

q Ln K C
b

     (5) 

Phương trình (5) có thể được thể hiện dưới 
dạng tuyến tính như sau: 

ln lne T eq B K B C      (6) 

Trong đó B = RT/bT, T là nhiệt độ tuyệt đối 
(K), R là hằng số khí (có giá trị bằng 
8.314.10-3kJ/mol.K), bT là hằng số Temkin, 
có liên quan đến nhiệt hấp phụ (kJ/mol). 
Mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Temkin được 
lựa chọn để đánh giá khả năng hấp phụ của 
chất hấp phụ đối với các chất bị hấp phụ. 
Đồ thị đường đẳng nhiệt Temkin được trình 
bày trong hình 3a và các thông số đường 
đẳng nhiệt được cho trong bảng 1. 
Hằng số Temkin, bT, liên quan đến nhiệt 
hấp phụ cho ion kim loại Pb(II) là 0.1546 
kJ/mol, Giá trị nhiệt hấp phụ nhỏ có thể chỉ 
ra rằng có một sự tương tác yếu giữa các 
chất bị hấp phụ và chất hấp thụ, hỗ trợ một 
quá trình hấp phụ vật lý cho nghiên cứu này 
[10,12]. 
3.3.5. Mô hình đẳng nhiệt Dubinin - 
Radushkevich 
Mô hình đẳng nhiệt Dubinin – 
Radushkevich (D – R) [7–15] là mô hình 
thực nghiệm được dùng để xác định bản 
chất của quá trình hấp phụ (vật lý hoặc hóa 
học). Dạng tuyến tính của mô hình D-R 
được trình bày như phương trình sau đây: 
lnqe = lnqm − .2    (7) 
Trong đó, qe (mg/g) là lượng ion kim loại bị 
hấp phụ trên một đơn vị khối lượng vật liệu 

hấp phụ MnO2/CS, qm (mg/g) là khả năng 
hấp phụ tối đa (mg/g),  là hằng số của 
năng lượng hấp phụ (mol2/J2), có liên quan 
đến năng lượng trung bình của mỗi mol 
chất hấp phụ trên một  mol chất bị hấp phụ. 
và ε là thế Polanyi, được mô tả như sau: 

1ln 1
e

RT
C


 

  
 

    (8) 

trong đó T là nhiệt độ dung dịch (K) và R là 
hằng số khí và bằng 8.314.10-3 kJ/mol.K. 
Giá trị của năng lượng hấp phụ trung bình, 
E (kJ / mol), có thể được tính toán từ D-R 
theo tham số  như sau: 

1
2

E





      (9) 

Giá trị của năng lượng hấp phụ trung bình 
cho biết bản chất của quá trình hấp phụ. 
Khi giá trị E nhỏ hơn 8 kJ / mol thì quá 
trình hấp phụ là hấp phụ vật lý và 8 - 16 kJ/ 
mol là quá trình hấp phụ hóa học [13-15].  

 

 
Hình 3. Đồ thị đường đẳng nhiệt Tempkin 

(a) và Dubinin – Radushkevich (b) 
Đồ thị đường đẳng nhiệt Dubinin - 
Radushkevich được trình bày trong hình 3b 
và các thông số đường đẳng nhiệt được cho 
trong bảng 1.Giá trị E tính được cho quá 
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trình hấp phụ Pb2+ trên vật liệu MnO2/CS là 
0.5189 kJ/mol (Bảng 1) < 8 kJ/mol, chỉ ra 
rằng sự hấp phụ các ion Pb2+ trên vật liệu 
MnO2/CS là hấp phụ vật lý. 
4. KẾT LUẬN 
Trong nghiên cứu này, các dữ liệu thực 
nghiệm được phân tích bởi 5 mô hình đẳng 
nhiệt Freundlich, Langmuir, Redlich-
Peterson, Tempkin and Dubunin – 
Redushkevich. Kết quả cho thấy, trong điều 
kiện tối ưu (pH = 4, tốc độ khuấy = 240 
vòng/phút, thời gian khuấy = 120 phút, 
khối lượng vật liệu hấp phụ = 0,1 gam): 
- Phương trình hấp phụ đẳng nhiệt Redlich 
– Peterson là phù hợp nhất với hệ số tương 
quan cao (R2 = 0.9990) 
- Dung lượng hấp phụ cực đại tính toán 
được từ mô hình đẳng nhiệt Langmuir đối 
với ion Pb2+ là 129.8 mg/g. 
- Giá trị nhiệt hấp phụ và năng lượng tự do 
tính được từ mô hình đẳng nhiệt Tempkin 
và Dubini – Radushkevich đều nhỏ 8 
KJ/mol có thể khẳng định được bản chất 
của quá trình hấp phụ là hấp phụ vật lý. 
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