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ABSTRACT 

In this study, chitosan was extracted from Penaeus monodon shrimp shell waste 

and was used as a bio-sorbent to remove Methyl Orange (MO) dye in aqueous 

solution. Batch adsorption experiments were carried out to evaluate the influence 

of solution pH, chitosan dosage, contact time and initial MO concentration on the 

adsorption process. The study was conducted with varying contact time from 1 to 

720 min, adsorbent dose from 0.1 to 3 g, adsorbate concentration from 10 to 200 

mg/L, and pH from 3 to 10. The results showed that adsorption of MO by chitosan 

reached equilibrium after 240 min. The maximum adsorption capacity of MO 

calculated by Langmuir model was 23.1 mg/g obtained at room temperature 

(25°C), pH of 3, chitosan dose of 0.2 g and MO concentration of 50 mg/L. The 

kinetics of the adsorption process followed the pseudo-second-order kinetic model 

with the correlation coefficient R2 of 0.96. The Langmuir isotherm adsorption 

model described well the MO adsorption process, with R2 of 0.97. The study 

demonstrated that the chitosan can be extracted from shrimp shells simply and 

can be effectively used to remove Methyl Orange anionic dye in aqueous solution. 

TÓM TẮT 

Trong nghiên cứu này, chitosan chiết xuất từ vỏ tôm sú Penaeus monodon được 

sử dụng làm chất hấp phụ sinh học để loại bỏ hợp chất màu methyl orange (MO) 

trong dung dịch. Nghiên cứu được tiến hành với thời gian tiếp xúc thay đổi từ 1 

đến 720 phút, liều lượng chitosan từ 0,1 đến 3 g, nồng độ MO từ 10 đến 200 mg/L, 

và pH từ 3 đến 10. Kết quả cho thấy khả năng hấp phụ MO của chitosan đạt cân 

bằng sau 240 phút. Khả năng hấp phụ tối đa của MO tính toán bằng mô hình 

Langmuir là 23,10 mg/g thu được ở nhiệt độ phòng (25°C), pH = 3, khối lượng 

chitosan 0,2 g và nồng độ MO 50 mg/L. Động học của quá trình hấp phụ tuân 

theo mô hình động học biểu kiến bậc hai với R2 là 0,96. Mô hình hấp phụ đẳng 

nhiệt Langmuir mô tả tốt quá trình hấp phụ MO với R2 là 0,97. Kết quả chứng 

minh vỏ tôm sú có thể được chiết xuất thành chitosan có giá trị như một chất hấp 

phụ để loại bỏ thuốc nhuộm MO khỏi dung dịch. 

1. GIỚI THIỆU 

Thuốc nhuộm tổng hợp là các hợp chất hữu cơ 

rất phức tạp được sử dụng để tạo màu cho các chất 

nền khác nhau, bao gồm giấy, da, cao su, dệt may, 

mỹ phẩm hoặc thậm chí cả thực phẩm. Trên toàn cầu 

có hơn 10.000 loại thuốc nhuộm tổng hợp khác nhau 

với hơn 7×105 tấn thuốc nhuộm tổng hợp được sản 

xuất hàng năm và sử dụng trong các ngành công 

nghiệp khác nhau (Robinson et al., 2001; Ogugbue 

& Sawidis, 2011). Dệt nhuộm lại là một trong những 

ngành công nghiệp mũi nhọn ở Việt Nam. Điều này 

có thể gây ra vấn đề nan giải cho môi trường vì thành 

phần nước thải dệt nhuộm chứa một lượng lớn các 

hợp chất hữu cơ độc hại như thuốc nhuộm, kim loại, 

muối, các hợp chất hữu cơ bền (WWF, 2019;  

Yaseen & Scholz, 2019). Do đó, khi xả nước thải có 
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chứa thuốc nhuộm tổng hợp vào môi trường tự 

nhiên, thuốc nhuộm được giải phóng và các sản 

phẩm phân hủy của thuốc nhuộm có khả năng gây 

đột biến, ung thư do sự hiện diện của các tác nhân 

như naphthalene, benzamine và các hợp chất thơm 

khác (Forgacs et al., 2004; Saini 2017). Nếu không 

được xử lý, thuốc nhuộm này sẽ tồn tại trong môi 

trường một thời gian dài (Forgacs et al., 2004; Saini, 

2017). Hầu hết các loại thuốc nhuộm tổng hợp phức 

tạp có thể tồn tại như một chất ô nhiễm thủy sinh 

bền vững trong môi trường, cản trở hoạt động quang 

hợp của tảo, làm cạn kiệt oxy hòa tan trong các thủy 

vực và do đó gây ra mối đe dọa cho các loài thủy 

sinh (Yusuf, 2019). Chúng cũng được xếp vào nhóm 

có thể gây đột biến và gây ung thư cho con người 

(Lellis et al., 2019). Methyl orange (MO, hay còn 

gọi là metyl da cam) là một loại thuốc nhuộm azo 

phổ biến và hòa tan trong nước (thường được gọi là 

chất chỉ thị pH), là một trong những loại thuốc 

nhuộm phổ biến sử dụng trong ngành dệt nhuộm 

trên toàn thế giới (Malviya et al., 2015). Phân tử MO 

có cấu tạo mạch cacbon khá phức tạp và cồng kềnh, 

chứa liên kết -N=N- và vòng benzen khá bền vững 

nên rất khó bị phân huỷ và rất độc, có khả năng gây 

ung thư và gây quái thai (Bai et al., 2020; Haque et 

al., 2021), đồng thời có hại cho môi trường và sinh 

vật (Kant 2012; Mittal 2020). Do đó, việc xử lý nước 

thải có chứa MO trước khi thải vào các nguồn nước 

tự nhiên là cần thiết. 

Trên thực tế, các phương pháp vật lý, hóa học và 

sinh học khác nhau đã được sử dụng để xử lý các 

loại nước thải dệt nhuộm, chẳng hạn như quá trình 

oxy hóa nâng cao (Soares et al., 2014), lọc màng 

(Marszałek & Żyłła, 2021), quá trình oxy hóa điện 

hóa (Wang et al., 2020), ozon hóa (Tehrani-Bagha 

et al., 2010) và các phương pháp dựa trên sự keo 

tụ/tạo bông (Gadekar & Ahammed, 2020). Tuy 

nhiên, các phương pháp này còn tồn tại một số hạn 

chế như thiết kế phức tạp, khả năng xử lý không cao, 

chi phí vận hành và bảo trì cao. Trong thời gian gần 

đây, phương pháp hấp phụ được chấp nhận rộng rãi 

do tính hiệu quả cao, dễ vận hành, chi phí thấp và có 

khả năng mở rộng quy mô công nghiệp (Alguacil & 

Lopez, 2021). Tuy nhiên, hiệu quả của quá trình hấp 

phụ phần lớn phụ thuộc vào nhiều yếu tố, ví dụ như 

pH, nhiệt độ, tốc độ khuấy, nồng độ chất ô nhiễm; 

ngoài ra, chất hấp phụ được sử dụng trong quá trình 

hấp phụ cũng đóng một vai trò rất quan trọng (Rápó 

& Tonk, 2021). Nhiều loại chất hấp phụ đã được 

phát triển và sử dụng để loại bỏ thuốc nhuộm, bao 

gồm chất thải nông nghiệp (Ramaraju et al., 2014), 

vật liệu tự nhiên (Salman et al., 2015), đất sét 

(Kausar et al., 2018), than hoạt tính (Kheddo et al., 

2020), zeolite (Hammood et al., 2021), khung kim 

loại - hữu cơ (Uddin et al., 2021), than sinh học 

(Sutar et al., 2022), và các sản phẩm tổng hợp (Pai 

et al., 2022).  

Trong số các vật liệu hấp phụ kể trên, vật liệu 

cao phân tử có nguồn gốc từ tự nhiên như chitosan 

đã thu hút sự chú ý đáng kể vì chúng có khả năng 

phân hủy sinh học, không độc hại và thân thiện với 

môi trường (Enescu & Olteanu, 2008; Begum et al., 

2021). Theo định nghĩa, chitosan là một 

polysaccharide mạch thẳng, một dẫn xuất N-

deacetyl hóa của chitin, được tạo ra từ quá trình khử 

oxy hóa chitin (Zia et al., 2019). Chitin xuất hiện 

trong tự nhiên dưới dạng các vi sợi tinh thể có trật 

tự tạo thành các thành phần cấu trúc bộ xương ngoài 

của động vật chân đốt, như động vật giáp xác, hoặc 

trong thành tế bào của nấm và nấm men (Shepherd 

et al., 1997). Chitosan cấu tạo bởi các phân tử D-

glucosamine (đơn vị đã deacetyl hóa) và N-acetyl-

D-Glucosamine (đơn vị chứa nhóm acetyl) liên kết 

với nhau tại vị trí β-(1-4). Do tính không độc, tính 

tương hợp sinh học, khả năng phân hủy sinh học và 

sự phong phú, hợp chất cao phân tử này được xem 

là một chất hấp phụ hiệu quả, bền vững và chi phí 

thấp (Jiménez-Gómez & Cecilia, 2020; Sowmya et 

al., 2021; Omer et al., 2022). Ngoài ra, do chitosan 

có chứa các nhóm hydroxyl (−OH) và nhóm amino 

(−NH2) có khả năng liên kết với các ion kim loại 

nặng và các phân tử thuốc nhuộm, cho phép loại bỏ 

các chất ô nhiễm thông qua sự hình thành liên kết 

hydro, lực hút tĩnh điện và lực van der Waals 

(Nandanwar et al., 2022). Trên thực tế, chitosan 

thường được nghiên cứu và ứng dụng trong xử lý 

các ion kim loại nặng trong nước thải (Zia et al., 

2019; Begum et al., 2021). 

Động vật giáp xác có tầm quan trọng trực tiếp và 

gián tiếp lớn đối với con người. Các loài giáp xác 

lớn hơn (như tôm sú, tôm hùm và cua) được sử dụng 

làm thực phẩm trên khắp thế giới và do đó rất quan 

trọng đối với nền kinh tế của nhiều quốc gia. Tuy 

nhiên, ngành chế biến thủy sản thải ra một lượng lớn 

chất thải từ động vật có vỏ giáp xác; bộ xương ngoài 

được chuyển đổi thành chất thải rắn, tích tụ trong 

các bãi chôn lấp trở thành chất gây ô nhiễm môi 

trường. Các ngành công nghiệp chế biến giáp xác 

trên thế giới tạo ra hơn 60.000 tấn chất thải mỗi năm  

(Thirunavukkarasu & Shanmugam 2009). Bộ xương 

ngoài của động vật giáp xác chiếm khoảng 50–60% 

tổng trọng lượng ở cua và từ 35 đến 50% ở tôm 

(Dima et al., 2017). Những chất thải giáp xác này 

chứa khoảng 10–25% chitin tính theo trọng lượng 

khô, tùy thuộc vào loài (Dima et al., 2017). Việc sử 

dụng hợp lý các chất thải vỏ này không chỉ giải 
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quyết vấn đề xử lý chúng mà còn tạo cơ sở cho nhiều 

sản phẩm tiềm năng được sử dụng trong các lĩnh vực 

khác nhau như y học hay nông nghiệp. Cho đến nay, 

các nguồn chitin thương mại chính là cua và vỏ tôm 

(Rinaudo, 2006).  

Cho đến nay, hấp phụ thuốc nhuộm tổng hợp 

như MO sử dụng vật liệu hấp phụ chitosan từ vỏ tôm 

sú hiện còn rất hạn chế. Do đó, trong nghiên cứu 

này, chitosan chiết xuất từ vỏ tôm sú được chế tạo 

làm vật liệu hấp phụ MO trong dung dịch. Trên lý 

thuyết, quá trình hấp phụ sẽ phụ thuộc chủ yếu vào 

pH dung dịch, thời gian tiếp xúc, khối lượng vật liệu 

hấp phụ và nồng độ chất hấp phụ ban đầu (Samoila 

et al., 2019). Do đó, các yếu tố ảnh hưởng đến quá 

trình hấp phụ này sẽ được nghiên cứu chi tiết. Các 

kết quả thích hợp thu được sau đó sẽ được sử dụng 

cho các nghiên cứu động học và đẳng nhiệt nhằm dự 

đoán cơ chế của quá trình hấp phụ, đồng thời đánh 

giá khả năng hấp phụ MO bởi chitosan, làm cơ sở 

ứng dụng chitosan để loại bỏ MO ra khỏi nước thải 

từ việc tận dụng nguồn phế phẩm từ vỏ tôm sú.  

2. VẬT LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP  

2.1. Hóa chất 

Các hóa chất sử dụng cho nghiên cứu bao gồm, 

acid acetic (CH3COOH), acid hydrochloric (HCl), 

natri hydroxide (NaOH) được sản xuất tại Trung 

Quốc. Methyl Orange được mua từ Sigma-Aldrich. 

Dung dịch chuẩn MO 1000 mg/L được chuẩn bị 

bằng cách: Cân 0,1g MO dạng bột cho vào bình định 

mức 100 mL, sau đó thêm nước cất đến vạch mức, 

đậy nút, lắc đều. Từ dung dịch MO nồng độ chuẩn 

1000mg/L, ta tiến hành pha loãng thành dung dịch 

MO có nồng độ 10, 30, 50, 80, 100, 120, 150, 180 

và 200 mg/L. 

2.2. Chiết xuất chitosan 

Quy trình chiết xuất chitosan từ vỏ tôm sú 

Penaeus monodon được thể hiện trong Hình 1, theo 

quy trình đề xuất của Radwan et al. (2012). 

 

Hình 1. Quy trình chiết suất chitosan từ vỏ tôm 

Có thể tóm tắt một số bước chính trong quy trình 

như sau: 

− Vỏ tôm tươi được rửa sạch, đem sấy khô rồi 

nghiền, tạo thành bột tôm nghiền.  

− Khử protein: Tiến hành khử protein bằng 

cách cân 100 g vỏ tôm đã nghiền (kích thước >2 

mm) cho vào 1.000 mL dung dịch NaOH 5%, khuấy 

trong 3 giờ với 3 lần lặp lại ở nhiệt độ 90°C thu được 

vỏ tôm đã khử protein. 

− Khử khoáng: Sau khi khử protein, vỏ tôm sẽ 

được tiến hành khử khoáng bằng 1.500 mL dung 

dịch HCl 0,25M và khuấy trong 30 phút ở nhiệt độ 

phòng. 

− Khử màu: sau 2 giai đoạn khử protein và khử 

khoáng là giai đoạn khử màu bằng 1000 mL dung 

dịch NaOH 0,315% và khuấy trong 15 phút ở nhiệt 

độ phòng, thu được chitin. 

− Tạo Chitosan: Khuấy chitin với 1.000 mL 

dung dịch NaOH 50% trong 1 giờ với nhiệt độ 

120°C. Rửa hỗn hợp bằng nước cất đến pH trung 

tính, sấy mẫu chitosan ở nhiệt độ 60°C đến khi mẫu 

khô hoàn toàn. 

2.3. Đặc trưng bề mặt chitosan 

Kính hiển vi điện tử qué́t SEM (Hitachi S-4800, 

Japan) được sử dụng để quan sát hình thái đặc trưng 

của bề mặt chitosan. Quang phổ hồng ngoại biến đổi 

Fourier FTIR (FTIR-PerkinElmer Spectrum 10.5.2, 

UK) cũng được sử dụng để xác định các nhóm chức 

năng trên bề mặt biochar. Máy Tristar II Plus (hãng 

Micromeritics Instrument Corporation, Mỹ) được sử 
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dụng để phân tích diện tích bề mặt riêng, thể tích lỗ 

rỗng và đường kính mao quản của vật liệu. 

2.4. Thí nghiệm hấp phụ 

Hiệu suất hấp phụ của chitosan đối với MO trong 

dung dịch đã được đánh giá trong các thí nghiệm hấp 

phụ theo mẻ. Tất cả các phép thử hấp phụ được tiến 

hành ba lần và lấy kết quả trung bình. Trong một thí 

nghiệm điển hình, một lượng cố định (0,2g) của 

chitosan và 50 mL dung dịch MO (50 mg/L) được 

thêm vào ống ly tâm, hỗn hợp sau đó được ly tâm 

với tốc độ 60 vòng/phút ở điều kiện phòng (25°C) 

trong một thời gian cố định (240 phút), sử dụng máy 

ly tâm  Hettich EBA 280 nhằm phân tách pha rắn 

chitosan khỏi dung dịch. Các dung dịch sau đó được 

lọc bằng giấy lọc Whatman No.1 (kích thước lỗ lọc 

11µm), luôn có thí nghiệm đối chứng với mẫu 

không MO. Hàm lượng MO được xác định bằng 

phương pháp đo quang tại bước sóng 478 nm với 

phương trình đường chuẩn xác định nồng độ MO 

được xây dựng có dạng là Abs = (0,079±0,002)C với 

R2= 0,999.  

Để xác định các điều kiện thí nghiệm thích hợp, 

các thí nghiệm đã được thực hiện với sự thay đổi của 

pH dung dịch (pH = 3, 4, 5, 6, 7, 8, 9 và 10) bằng 

cách thêm vào dung dịch NaOH 1M hoặc HCl 1 M, 

khối lượng vật liệu hấp phụ (0,1 g, 0,2 g, 0,3 g, 0,5 

g, 1g, 3 g), nồng độ MO (10, 30, 50, 80, 100, 120, 

150, 180 và 200 mg/L) và thời gian tiếp xúc (1, 5, 

10, 20, 30, 60, 90, 120, 180, 240, 480 và 720 phút). 

Các kết quả thích hợp thu được sau đó được sử dụng 

cho các nghiên cứu động học và đẳng nhiệt ở nhiệt 

độ phòng 25°C.  

Dung lượng hấp phụ Q (mg/g) của vật liệu và 

hiệu suất hấp phụ H (%) được xác định theo phương 

trình (1) và (2): 

𝑄(𝑚𝑔 𝑔⁄ ) =
(𝐶0−𝐶𝑒).𝑉

𝑚
        (1) 

𝐻 (%) =  
(𝐶0−𝐶𝑒).100

𝐶0
         (2) 

Trong đó, C0: Nồng độ chất bị hấp phụ trong dung 

dịch ban đầu (mg/L), Ce: Nồng độ chất bị hấp phụ 

trong dung dịch cân bằng (mg/L), V: thể tích dung 

dịch (L), m: Khối lượng vật liệu hấp phụ (g). 

2.5. Mô hình động học và đẳng nhiệt hấp phụ 

Mô hình động học biểu kiến bậc một và mô hình 

động học biểu kiến bậc hai được sử dụng để nghiên 

cứu động học của quá trình hấp phụ. Mô hình động 

học hấp phụ biểu kiến bậc một và bậc hai lần lượt 

được biểu diễn theo phương trình (3) và (4):  

𝑄𝑡 = 𝑄𝑒(1 − 𝑒−𝑘1𝑡)        (3) 

𝑄𝑡 =  
𝑄𝑒 

2 𝑘2𝑡

1+𝑄𝑒𝑘2𝑡
         (4) 

Trong đó, Qe, Qt lần lượt là dung lượng hấp phụ 

tại thời điểm cân bằng và thời điểm t (mg/g); k1 là 

hằng số tốc độ hấp phụ biểu kiến bậc một (1/phút); 

k2 là hằng số tốc độ hấp phụ biểu kiến bậc hai (g/mg. 

phút). 

Hai mô hình đẳng nhiệt thông dụng Langmuir và 

Freundlich được sử dụng để mô tả trạng thái cân 

bằng hấp phụ. Mô hình đẳng nhiệt Langmuir và 

Freundlich lần lượt được biểu diễn theo phương 

trình (5) và (6): 

𝑄𝑒 (𝑚𝑔 𝑔)⁄ =
𝑄𝑚𝑎𝑥𝐾𝐿𝐶𝑒

1+𝐾𝐿𝐶𝑒
     (5) 

Trong đó: 

Qe: Dung lượng hấp phụ tại thời điểm cân bằng 

(mg/g); Ce: Nồng độ cân bằng của chất bị hấp phụ 

còn lại trong dung dịch (mg/L); Qmax: Lượng chất bị 

hấp phụ cực đại (mg/g); KL: Hằng số năng lượng hấp 

phụ theo mô hình đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir 

(L/mg); KF: Hằng số đẳng nhiệt Freundlich có quan 

hệ đến dung lượng hấp phụ, để chỉ khả năng hấp phụ 

tương đối của chất hấp phụ (mg/g)(mg/L)n; 1/n: hệ 

số đặc trưng cho tính không đồng nhất của bề mặt 

chất hấp phụ. 

Dựa vào số liệu thực nghiệm của Ce và Qe, đồ thị 

được xây dựng với trục hoành là nồng độ của chất 

bị hấp phụ ở giai đoạn cân bằng Ce (mg/L) (nồng độ 

cuối cùng của chất bị hấp phụ sau khi hấp phụ) và 

trục tung là dung lượng hấp phụ cân bằng của vật 

liệu Qe (mg/g) tính toán theo công thức (1). Các mô 

hình hấp phụ đẳng nhiệt (Langmuir và Freundlich) 

được điều chỉnh bằng phần mềm MS Excel, sử dụng 

công cụ Solver. Sau khi điều chỉnh, mô hình sẽ xuất 

hiện các giá trị được tìm thấy cho từng tham số của 

mỗi đường đẳng nhiệt như KL (mô hình Langmuir), 

KF và 1/n (mô hình Freundlich), từ đó tính toán được 

lượng hấp phụ cực đại Qmax (mg/g).   

2.6. Xử lý số liệu  

Kết quả thống kê được xử lý bằng phần mềm 

SPSS phiên bản 20.0. Sự sai khác giữa các giá trị 

trung bình được đánh giá bằng phương pháp phân 

tích phương sai ANOVA một chiều (One way 

ANOVA) và Duncan’s test (α = 0,05).   

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Đặc trưng cấu trúc bề mặt vật liệu 

Ảnh SEM 
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Hình 2. Ảnh SEM bề mặt chitosan 

Kết quả FTIR 

Tính chất bề mặt cấu trúc vật liệu chitosan được 

khảo sát qua hình chụp kính hiển vi điện tử SEM, sử 

dụng kính hiển vi điện tử quét SEM (Hitachi S-

4800, Japan), kết quả được trình bày ở Hình 2. Theo 

đó, bề mặt chitosan có dạng vô định hình, cấu trúc 

không lỗ xốp và cấu trúc các lớp song song bị phá 

hủy gần như hoàn toàn (Hình 2). 

FTIR là phương pháp xác định các thành phần 

trong vật liệu dựa trên khả năng hấp thụ bức xạ hồng 

ngoại. Phương pháp này ghi nhận các dao động đặc 

trưng của các liên kết hóa học giữa các nguyên tử. 

Kết quả phân tích FTIR của chitosan được trình bày 

trong Hình 3. Kết quả cho thấy trên giản đồ phổ 

hồng ngoại của chitosan xuất hiện các đỉnh đặc 

trưng của chitosan, đó là đỉnh xuất hiện ở số sóng 

3784 cm-1 ứng với dao động hóa trị của nhóm 

hydroxyl (O-H); đỉnh ở số sóng 2874 cm-1 đặc trưng 

cho liên kết C-H, các đỉnh ở số sóng 1648 cm-1 và 

1316 cm-1 lần lượt là dao động hóa trị của nhóm 

C=O của amide I và N-H của amide II. Đỉnh xuất 

hiện ở số sóng 1090 cm-1 tương ứng với liên kết của 

nhóm amin tự do (−NH2) ở vị trí glucosamine C2 

(Radwan et al., 2012; Queiroz et al., 2014).  

 

Hình 3. Phổ FTIR của vật liệu chitosan 

Diện tích bề mặt riêng và đường kính mao quản 

Kết quả cho thấy diện tích bề mặt riêng của 

chitosan là 9,854 m2/g, thể tích lỗ rỗng là 0,011 

cm3/g và đường kính mao quản là 2,3 nm. Nghiên 

cứu trước đây của Alakhras et al. (2019) cũng cho 

thấy chitosan thương mại (deacetyl ≥ 85%) cũng có 

diện tích bề mặt riêng thấp (6,9 m2/g). Chitosan là 

vật liệu polysaccharid mạch thẳng tự nhiên, có khối 

lượng phân tử lớn, độ xốp thấp dẫn đến diện tích bề 

mặt riêng thấp (Alakhras et al., 2019).  

3.2. Ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp 

phụ MO 

pH của dung dịch đóng một vai trò quan trọng 

trong toàn bộ quá trình hấp phụ và đặc biệt ảnh 

hưởng đến khả năng hấp phụ, điện tích bề mặt của 

chất hấp phụ, mức độ ion hóa của vật liệu hấp phụ 

có trong dung dịch và sự phân ly của các nhóm chức 

trên các vị trí hoạt động của chất hấp phụ (Crini & 

Badot, 2008). Hình 4 cho thấy hiệu suất hấp phụ MO 

giảm nhanh khi tăng pH từ 3 đến 10 (giảm từ 

74,24% xuống còn 18,78%). Trong môi trường 

kiềm, sự giảm điện tích dương của các nhóm amin 

(-NH2) của chitosan có thể xảy ra do dư thừa các 

phân tử -OH (Lukum et al., 2020). Điều này có thể 

dẫn đến sự đề proton hóa (loại bỏ H+) các nhóm -

OH trên bề mặt chitosan (−CS−OH + OH¯    

−CS−O¯ + H2O), dẫn đến điện tích bề mặt của 

chitosan trở nên âm hơn (Lim et al., 2021). Do ion 

MO cũng mang điện tích âm nên xuất hiện lực đẩy 

tĩnh điện giữa chitosan (−CS−O¯ ) và MO¯, do đó 

hiệu suất hấp phụ MO giảm trong môi trường pH 

cao. Tuy nhiên, một lượng MO vẫn bị hấp phụ trong 

môi trường pH cao là do sự hấp phụ vẫn có thể bị 

ảnh hưởng bởi liên kết cộng hóa trị giữa thuốc 

nhuộm MO và nhóm hydroxyl -OH của chitosan 

(Sakkayawong et al., 2005). Ngược lại, trong môi 
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trường pH thấp, điện tích bề mặt chitosan tích điện 

dương hơn do sự proton hóa của các nhóm hydroxyl 

–OH để hình thành H3O+ (Wang et al., 2015). Trong 

trường hợp này, do H3O+ là một axit mạnh trong 

dung dịch nên lực hút tĩnh điện mạnh hơn giữa 

H3O+với MO– có thể xảy ra, kết quả là hiệu suất hấp 

phụ MO và lượng MO bị hấp phụ tăng lên. Ngoài 

ra, nhóm amin –NH2 trong chitosan cũng có thể 

nhận một proton từ một ion hydronium (–NH2 

+ H3O+  NH3
+ + H2O) (Zhou et al., 2013; Lukum 

et al., 2020). Lực hút tĩnh điện giữa NH3
+ và MO–

cũng có thể xảy ra, dẫn đến hiệu suất hấp phụ MO 

và lượng MO bị hấp phụ cũng cao hơn trong môi 

trường pH thấp. 

 

Hình 4. Ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp 

phụ MO của chitosan 

Ghi chú: Số liệu được trình bày là giá trị trung bình ± sai 

số chuẩn, n=3. Những giá trị trong cùng một cột có kí tự 

(a, b,c) khác nhau thì khác biệt có ý nghĩa thống kê ở mức 

α=5%. 

Tóm lại, trong thí nghiệm ảnh hưởng của pH đến 

hấp phụ Methyl Orange của chitosan thì ở khoảng 

pH ~ 3 có hiệu suất đạt cao nhất (74,24%) so với các 

giá trị pH còn lại, do đó pH~3 được chọn cho các thí 

nghiệm hấp phụ tiếp theo. 

3.3. Ảnh hưởng của khối lượng vật liệu hấp 

phụ đến khả năng hấp phụ MO 

Khối lượng vật liệu hấp phụ cũng là một trong 

những yếu tố quyết định đến hiệu quả hấp phụ. Hình 

5 cho thấy hiệu suất hấp phụ MO của chitosan tăng 

từ 67,75% lên 82,95 %; trong khi đó lượng MO bị 

hấp phụ lại giảm từ 14,19 mg/g xuống còn 0,58 

mg/g khi tăng khối lượng chitosan từ 0,1 g đến 3,0 

g. Từ đó thấy được hiệu suất hấp phụ MO tỉ lệ thuận 

với khối lượng chitosan và lượng MO bị hấp phụ tỷ 

lệ nghịch với khối lượng chitosan, có nghĩa là tăng 

khối lượng chitosan sẽ làm tăng hiệu suất hấp phụ 

các ion màu MO và ngược lại, lượng MO bị hấp phụ 

giảm dần. Các xu hướng này cũng đã được tìm thấy 

trong nghiên cứu về sử dụng chitosan từ vỏ tôm 

Fenneropenaeus indicus hấp phụ xanh methylen 

trong dung dịch của Raiyaan et al. (2021), với 4g 

chất hấp phụ chitosan cho kết quả tối ưu trong việc 

khử màu thuốc nhuộm xanh metylen với hiệu suất 

hấp phụ đạt cao nhất là 93,23%. Sự gia tăng hiệu 

suất hấp phụ khi khối lượng chitosan tăng có thể là 

do diện tích bề mặt chitosan được tăng tương ứng 

với lượng chitosan thêm vào, do đó cung cấp nhiều 

vị trí liên kết hơn, kết quả là hiệu suất hấp phụ MO 

trong dung dịch tăng tương ứng (Rahangdale et al., 

2016). Tuy nhiên, khi các vị trí hoạt động trên bề 

mặt chất hấp phụ bị giới hạn, thì bất kỳ sự gia tăng 

khối lượng chất hấp phụ sẽ không làm thay đổi đáng 

kể hiệu suất hấp phụ. Nói cách khác, lượng MO bị 

hấp phụ giảm khi tăng khối lượng chitosan là do sự 

mất cân bằng giữa các vị trí hoạt động của chất hấp 

phụ chitosan và số lượng phân tử MO (Crini & 

Badot, 2008). Từ đó có thể thấy khi tăng khối lượng 

chất hấp phụ làm tăng hiệu suất hấp phụ MO nhưng 

lại làm giảm lượng MO bị hấp phụ, các kết quả 

tương tự được tìm thấy từ báo cáo của Azimvand et 

al. (2018).  

  

Hình 5. Ảnh hưởng của khối lượng chitosan đến 

khả năng hấp phụ MO 

Ghi chú: Số liệu được trình bày là giá trị trung bình ± sai 

số chuẩn, n=3. Những giá trị trong cùng một cột có kí tự 

(a, b) khác nhau thì khác biệt có ý nghĩa thống kê ở mức 

α=5%. 

Theo kết quả nghiên cứu, dù hiệu suất hấp phụ 

MO tăng nhưng không đáng kể khi tăng khối lượng 

vật liệu hấp phụ lên nhiều lần. Điển hình khi tăng 

khối lượng chitosan từ 0,2 g lên 0,5 g (lượng 

chitosan tăng 2,5 lần), hiệu suất tăng dưới 8%, và 

tiếp tục tăng từ  0,5 g lên 3 g chitosan (lượng 

chitosan tăng 6 lần), thì hiệu suất tăng chỉ hơn 2%. 

Do đó, để đảm bảo hiệu suất hấp phụ MO cao nhưng 

vẫn đảm bảo lượng MO bị hấp phụ ở mức không quá 

thấp, đồng thời tiết kiệm lượng vật liệu hấp phụ, 
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khối lượng là 0,2 g chitosan được chọn để thực hiện 

quá trình hấp phụ MO cho các thí nghiệm sau. 

3.4. Ảnh hưởng của thời gian đến khả năng 

hấp phụ MO  

Thời gian tiếp xúc cũng là một trong những yếu 

tố ảnh hưởng chính đến quá trình hấp phụ. Trong 

nghiên cứu này, khoảng thời gian tiếp xúc từ 1 đến 

720 phút được đánh giá trong điều kiện cố định  

pH≈3, khối lượng chitosan 0,2 g và nồng độ MO 50 

mg/L. Kết quả thực nghiệm được biểu diễn ở Hình 

6 cho thấy hiệu suất hấp phụ tăng nhanh trong 

khoảng thời gian 1-30 phút; nhưng sau đó tăng 

chậm dần trong khoảng 60-180 phút; và sau 240 

phút thì gần như không thay đổi (p>0,05), chứng tỏ 

sự hấp phụ đã đạt cân bằng.  

 

Hình 6. Ảnh hưởng của thời gian đến khả năng 

hấp phụ MO của chitosan 

Ghi chú: Số liệu được trình bày là giá trị trung bình ± sai 

số chuẩn, n=3. Những giá trị trong cùng một cột có kí tự 

(a, b) khác nhau thì khác biệt có ý nghĩa thống kê ở mức 

α=5%. 

Xu hướng này có thể được giải thích như sau: 

Trong 30 phút tiếp xúc đầu tiên, hiệu suất hấp phụ 

MO và lượng MO bị hấp phụ tăng rất nhanh (hiệu 

suất từ 49,17 % tăng lên 64,39%, lượng MO bị hấp 

phụ tăng từ 8,78 mg/g lên 13,11 mg/g). Nguyên 

nhân là do ở giai đoạn đầu, các phân tử MO dễ dàng 

được hấp phụ lên bề mặt chitosan nhờ vị trí sẵn có 

trên bề mặt chitosan (Labidi et al., 2019). Từ 60 phút 

đến 180 phút, tốc độ tăng của hiệu suất hấp phụ và 

lượng MO bị hấp phụ đạt chậm lại, điều này có thể 

là do hàm lượng MO trên bề mặt chitosan chênh lệch 

không nhiều so với hàm lượng MO trong dung dịch. 

Tại thời điểm 240 phút, hiệu suất hấp phụ MO 

(72,81%) và lượng MO bị hấp phụ (14,82 mg/g) đạt 

đến một giá trị gần như không đổi. Sự khác biệt về 

các hiệu suất hấp phụ và lượng MO bị hấp phụ sau 

240 phút là rất nhỏ (hiệu suất hấp phụ MO và lượng 

MO bị hấp phụ lần lượt chênh lệch chỉ khoảng 3% 

và 1 mg/g). Điều này có thể là do tại thời điểm 240 

phút, hầu hết số lượng tâm hấp phụ trên bề mặt 

chitosan đã được lắp đầy bởi các ion MO, dẫn đến 

kết quả tốc độ tăng của hiệu suất và lượng hấp phụ 

đạt gần như cân bằng. Do đó, các thí nghiệm tiếp 

theo được tiến hành trong thời gian tiếp xúc 240 

phút. 

3.5. Ảnh hưởng của nồng độ MO ban đầu 

đến khả năng hấp phụ của chitosan 

Bên cạnh các yếu tố như pH, khối lượng vật liệu, 

thời gian hấp phụ thì nồng độ MO ban đầu cũng là 

một trong những yếu tố quan trọng ảnh hưởng đến 

khả năng loại bỏ MO của chitosan (Labidi et al., 

2019). Hình 7 cho thấy nồng độ MO ban đầu tỉ lệ 

nghịch với hiệu suất hấp phụ MO và tỷ lệ thuận với 

lượng MO bị hấp phụ. Cụ thể, hiệu suất hấp phụ 

giảm từ 96,31% (ở nồng độ MO 10 mg/L) xuống 

còn 51,22% (ở nồng độ MO 200 mg/L), trong khi 

đó thì lượng MO bị hấp phụ tăng từ 3,97 mg/g (nồng 

độ MO 10 mg/L) lên 32,36 mg/g (nồng độ MO 200 

mg/L). Tuy nhiên, ở nồng độ MO thấp (từ 10 mg/L 

đến 50 mg/L), hiệu suất hấp phụ MO vẫn duy trì trên 

82%, điều này có thể do ở nồng độ MO thấp không 

có đủ số lượng phân tử MO để có thể lắp đầy lượng 

lớn các vị trí liên kết có sẵn trên bề mặt vật liệu, do 

đó hiệu suất hấp phụ MO vẫn duy trì ở giá trị cao. 

Tuy nhiên, ở nồng độ MO cao hơn (từ 50 mg/L đến 

200 mg/L), lúc này số lượng phân tử MO đã tăng, 

khi đó các vị trí liên kết trên bề mặt vật liệu đã giảm, 

dẫn đến hiệu suất hấp phụ MO giảm nhanh, từ 

82,59% (nồng độ MO 50 mg/L) xuống còn  51,22% 

(nồng độ MO 200 mg/L) (Kannan & Sundaram 

2001).  

 

Hình 7. Ảnh hưởng của nồng độ MO ban đầu 

đến khả năng hấp phụ của chitosan 

Ghi chú: Số liệu được trình bày là giá trị trung bình ± sai 

số chuẩn, n=3. Những giá trị trong cùng một cột có kí tự 

(a, b) khác nhau thì khác biệt có ý nghĩa thống kê ở mức 

α=5%. 
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Do đó, để duy trì hiệu suất hấp phụ MO cao và 

lượng MO bị hấp phụ ở mức không quá thấp, nồng 

độ MO 50 mg/L được chọn làm nồng độ thích hợp 

cho quá trình hấp phụ MO của chitosan. 

3.6. Nghiên cứu động học của quá trình hấp 

phụ 

Mô hình động học hấp phụ được sử dụng để xác 

định tốc độ hấp phụ bị ảnh hưởng bởi thời gian (Febi 

et al., 2020). Động học hấp phụ của MO trên 

chitosan được mô phỏng theo mô hình động học 

biểu kiến bậc một và bậc hai ở dạng phi tuyến tính. 

Hình 8 biểu diễn đồ thị của hai mô hình động học 

cho quá trình hấp phụ MO trên chitosan.  

 

Hình 8. Mô hình động học biểu kiến bậc một và 

bậc hai của chitosan hấp phụ MO 

Từ Hình 8, ta có thể tính toán được các thông số 

động học biểu kiến bậc một và bậc hai (Bảng 1). 

Bảng 1. Các thông số mô hình động học hấp phụ 

Thông số 
Động học biểu 

kiến bậc một 

Động học biểu 

kiến bậc hai 

R2 0,88 0,96 

Qe, exp (mg/g) 8,52 

Qe, cal (mg/g) 8,16 9,11 

k1 0,12 - 

k2 - 0,02 

Dựa vào dữ liệu trong Bảng 1, mô hình động học 

biểu kiến bậc hai có hệ số tương quan (R2=0,96) cao 

hơn mô hình động học bậc nhất (R2=0,88). Lượng 

MO bị hấp phụ Qe tính toán từ phương trình động 

học bậc hai là 9,11 mg/g chênh lệch không đáng kể 

so với kết quả thực nghiệm là 8,52 mg/g. Như vậy, 

mô hình động học biểu kiến bậc hai mô tả phù hợp 

hơn quá trình hấp phụ ion MO của vật liệu chitosan. 

Do đó, có thể dự đoán quá trình hấp phụ MO bởi 

chitosan chủ yếu là quá trình hóa học liên quan đến 

việc tạo phức giữa các ion MO với các nhóm chức 

trên bề mặt vật liệu chitosan (Labidi et al., 2019).  

3.7. Nghiên cứu đẳng nhiệt của quá trình 

hấp phụ 

Đường đẳng nhiệt hấp phụ có lợi cho việc nghiên 

cứu các lực tương tác giữa chất hấp phụ và bề mặt 

chất hấp phụ (Raiyaan et al., 2021). Đường đẳng 

nhiệt Langmuir (1918) và Freundlich (1907) đã 

được sử dụng rộng rãi để lập mô hình dữ liệu cân 

bằng và phân tích dữ liệu thực nghiệm. Nghiên cứu 

cân bằng hấp phụ đẳng nhiệt được tiến hành với các 

nồng độ đầu vào khác nhau của ion MO trong điều 

kiện nhiệt độ phòng (25°C). Các yếu tố ảnh hưởng 

khác như pH~3, thời gian tiếp xúc 240 phút, lượng 

chất hấp phụ là 0,2 g được giữ nguyên không đổi 

trong suốt quá trình tiến hành thí nghiệm. Đường 

cong hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir và Freudlich của 

MO trên chitosan được thể hiện trên Hình 9. 

 

Hình 9. Đường cong hấp phụ đẳng nhiệt 

Langmuir và Freudlich của MO trên chitosan 

Dựa vào dữ liệu kết quả thí nghiệm ảnh hưởng nồng 

độ, các thông số của mô hình đẳng nhiệt được trình 

bày trong Bảng 2. 

Bảng 2. Các thông số mô hình đẳng nhiệt hấp 

phụ 

Thông số 
Mô hình 

Langmuir 

Mô hình 

Freundlich 

R2 0,97 0,94 

Qmax (mg/g) 23,10 - 

KL (L/mg) 0,08 - 

KF ((mg/kg)/(mg/L)n) - 4,07 

1/n - 2,63 

Kết quả phân tích dữ liệu thực nghiệm cho thấy, 

sự hấp phụ các ion MO của vật liệu hấp phụ chitosan 

được miêu tả khá tốt theo cả hai mô hình. Tuy nhiên, 

hệ số tương quan của phương trình Langmuir 

(R2=0,97) lớn hơn so với hệ số tương quan của 

phương trình Frendlich (R2=0,94), chứng tỏ sự hấp 
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phụ các ion MO theo mô hình đẳng nhiệt hấp phụ 

Langmuir phù hợp hơn so với mô hình Frendlich. 

Sự phù hợp tốt với mô hình Langmuir chứng tỏ rằng 

quá trình hấp phụ MO trong dung dịch là hấp phụ 

đơn lớp, không có sự tương tác giữa các phân tử hấp 

phụ (Raiyaan et al., 2021).  

Dựa vào mô hình đẳng nhiệt Langmuir thì có thể xác 

định được khả năng hấp phụ tối đa (Qmax) trên bề 

mặt đơn lớp của vật liệu chitosan là 23,1 mg/g, 

chênh lệch không nhiều so với vật liệu hấp phụ 

Chitosan 10B (100% deacetylated, Katokichi Bio 

Co., Ltd., Japan) thương mại, với lượng hấp phụ cực 

đại ion MO trên vật liệu là 28,41 mg/g ở pH 4,0, 

khối lượng chitosan là 0,05 g; nhiệt độ là 33°C (Saha 

et al., 2010). 

4. KẾT LUẬN 

Các yếu tố bao gồm pH dung dịch, khối lượng 

chitosan, thời gian tiếp xúc và nồng độ dung dịch 

MO ban đầu đều có ảnh hưởng đến khả năng hấp 

phụ MO của chitosan. Lượng hấp phụ tối đa (Qmax) 

cho MO trên bề mặt đơn lớp của vật liệu chitosan 

được tính dựa trên mô hình Langmuir là 23,1 mg/g. 

Kết quả trên có thể ước tính khả năng hấp phụ tối ưu 

là 1 kg chitosan có khả năng hấp phụ 23.100 mg/kg 

MO. Tuy nhiên, số liệu này được ước tính cho điều 

kiện các thông số thí nghiệm cần đảm bảo là pH=3, 

thời gian hấp phụ là 240 phút, khối lượng chitosan 

là 0,2 g và nồng độ MO là 50 mg/L. Tóm lại, nguồn 

vỏ tôm sú dồi dào có thể được tận dụng để tạo ra một 

polyme sinh học tự nhiên là chitosan, và có tiềm 

năng ứng dụng trong việc loại bỏ hợp chất màu hữu 

cơ MO trong dung dịch. 
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