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Tóm tắt: Titan oxit (TiO2) cấu trúc nano có tính ổn định vật lý và hóa học cao có nhiều ứng dụng, 
đặc biệt là trong các giải pháp về môi trường. Các phương pháp tổng hợp TiO2 cấu trúc nano bao 
gồm các phương pháp hóa học và vật lý. Trong tổng hợp hóa học, việc kết hợp hai phương pháp 
sol - gel và thủy nhiệt là một trong những hướng đi mới cho việc nghiên cứu TiO2 cấu trúc nano. 

Trong nghiên cứu này, trình bày quá trình tổng hợp của các hạt nano TiO2 bằng phương pháp sol-
gel kết hợp thủy nhiệt sử dụng tetra isopropyl titanat (Ti(OC3H7)4 như tiền chất. Đặc trưng của vật 
liệu TiO2 được đánh giá bằng các phương pháp XRD, FESEM, và UV-Vis. Xúc tác quang hóa 
được khảo sát đối với chất màu metylen xanh. 

Từ khóa: Titan oxit (TiO2), sol gel, thủy nhiệt, xúc tác quang hóa, metylen xanh. 

1. Giới thiệu* 

Công nghệ nano đang là một hướng công 
nghệ mũi nhọn của thế giới. Nhiều vấn đề then 
chốt như: an toàn năng lượng, an ninh lương 
thực, môi trường sinh thái, sức khoẻ… được 
giải quyết thuận lợi hơn dựa trên sự phát triển 
của công nghệ nano. Trong số đó, có hai mối 
quan tâm hàng đầu đối với loài người mà các 
nhà khoa học kỳ vọng vào khả năng giải quyết 
của công nghệ nano là vấn đề môi trường 
và năng lượng. Sự phát triển mạnh và thiếu 
kiểm soát của nhiều ngành kinh tế đã tạo ra sự ô 
nhiễm môi trường nghiêm trọng: khí thải 

_______ 
*Tác giả liên hệ. ĐT.: 84-983213728 
  Email: maibk73@gmail.com 

CO2 gây ra hiệu ứng nhà kính; nguồn nước và 
không khí bị nhiễmcác chất độc huỷ hoại môi 
sinh và gây bệnh hiểm nghèo cho con người. 
Mối quan hệ trái ngược giữa phát triển kinh tế 
và ô nhiễm môi trường sống có thể giải quyết 
được dựa trên các loại vật liệu xúc tác phân hủy 
các chất độc hại, điển hình là nano titan oxit 
(TiO2). TiO2 cấu trúc nano có tính ổn định vật 
lý và hóa học cao được sử dụng trong một loạt 
các ứng dụng như giải pháp về môi trường [1-
4], y sinh học [5] và tế bào năng lượng mặt trời 
[6-8]. Các phương pháp tổng hợp TiO2 cấu trúc 
nano bao gồm tổng hợp hóa học, tổng hợp vật 
lý. Trong tổng hợp hóa học, sự kết hợp giữa hai 
phương pháp sol-gel và thủy nhiệt đã mở ra 
hướng mới cho nghiên cứu TiO2 cấu trúc nano. 
Sol-gel là một trong những kỹ thuật thành công 
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nhất để chế tạo vật liệu oxit kim loại kích thước 
nano với đặc tính mong muốn. 

Bằng cách lựa chọn cấu trúc hóa học của 
tiền chất và kiểm soát các thông số tổng hợp, 
các sản phẩm cấu trúc nano có thể đạt được với 
độ tinh khiết cao. Trong quá trình sol-gel, TiO2 
được tạo thành bởi quá trình thủy phân và 
ngưng tụ của alkoxides titan. Để kiểm soát quá 
trình thủy phân và có được mạng lưới TiO2 
đồng nhất, một số chất tạo phức như diol, axit 
cacboxylic, hoặc các hợp chất diketonat được 
thêm vào [9]. Sự ngưng tụ thường được thực 
hiện bằng  quá trình gel hóa hoặc nung. Ngưng 
tụ kéo theo sự tạo thành các hạt gel với kích 
thước rất nhỏ từ đó hình thành lên tinh thể oxit 
kim loại. Quá trình nung đặc biệt quan trọng để 
loại bỏ các phân tử hữu cơ từ các sản phẩm cuối 
cùng và hoàn thành quá trình kết tinh. Tuy 
nhiên, nếu nhiệt độ nung cao sẽ dẫn đến quá 
trình kết đám hoặc chuyển pha  hoặc ảnh hưởng 
đến vi cấu trúc cũng như các thuộc tính của 
TiO2 [10]. Tổng hợp thủy nhiệt là một ''phương 
pháp hóa học mềm'' chế tạo các cấu trúc nano 
oxit kim loại hoặc kim loại trong điều kiện phản 
ứng vừa phải, nghĩa là nhiệt độ thấp và thời 
gian phản ứng ngắn [2, 4]. Do khả năng tạo tạo 
độ tinh khiết cao và tinh thể đồng nhất, quá 
trình thủy nhiệt đã trở nên phổ biến đáng kể 
trong việc tổng hợp các  cấu trúc nano với sự 
kiểm soát về kích thước hạt và hình thái học.  

Trong bài báo này, phương pháp sol-gel kết 
hợp thủy nhiệt phân đã được sử dụng để chế tạo 
nano TiO2 sử dụng tetra isopropyl titanat 
(Ti(OC3H7-iso)4) như tiền chất ứng dụng làm 
xúc tác quang hóa xử lý phân hủy methylen 
blue. Các đặc trưng của mẫu được đánh giá 
bằng phương pháp nhiễu xạ tia X, kính hiển vi 
điện tử quét và phương pháp UV-Vis. Xúc tác 
quang hóa được khảo sát đối với chất màu 
metylen xanh. 

2. Thực nghiệm 

2.1. Tổng hợp vật liệu 

Tất cả các hóa chất sử dụng đều là hóa chất 
tinh khiết.  Nước cất hai lần được sử dụng trong 

tất cả các thực nghiệm. Cho vào cốc thủy tinh 
dung tích 100ml một thể tích rượu isopropylic 
và  axetyl axeton, khuấy đều, sau đó thêm từ từ  
dung dịch TTIP vào hỗn hợp trên  sao cho hỗn 
hợp có tỉ lệ về số mol: TTIP: ACAC: 
isopropylic  = 1:1:30. (dung dịch A). 

Hòa tan 0,72ml nước cất vào cốc thủy tinh 
dung tích 50ml đựng sẵn 5ml rượu isopropylic, 
sau đó nhỏ từ từ hỗn hợp này vào dung dịch A 
và khuấy thêm 30 phút ở nhiệt độ phòng  để thu 
được dung dịch sol có độ nhớt  nhất định. 

Sau đó cho dung dịch sol ở trên vào thiết bị 
thủy nhiệt phân. Tiến hành thủy nhiệt ở nhiệt độ 
T = 1600C trong các khoảng thời gian khác 
nhau. Sản phẩm tạo thành được rửa sạch bằng 
cồn hoặc nước cất nhiều lần, sấy khô ở nhiệt độ 
T = 900C trong  khoảng thời gian t = 24h.  

2.2. Khảo sát khả năng phân hủy metylen xanh 

Cân chính xác 0,0097g bột metylen xanh 
cho vào 500ml nước cất để tạo dung dịch có 
nồngđộ 52µM. Dùng 15mg bột TiO2 thu được 
cho vào 50ml dd trên. quy trình xúc tác phân 
hủy metylen xanh như sau: 

Dung dịch metylen xanh chứa nano TiO2 
được khuấy trong điều kiện tối 30 phút để cân 
bằng hấp phụ và nhả hấp phụ, sau đó li tâm để 
lắng bột TiO2, phần dung dịch trong đem đo 
phổ hấp thụ A0. 

Chiếu sáng dung dịch bằng đèn UV Osram 
SUPRATEC HTT 150-211 công suất150W 
(công suất phát tia UVA là 22W), sau các 
khoảng thời gian t = 1h, 2h… lấy ra đo phổ hấp 
thụ A1, A2… tại bước sóng hấp thụ đặc trưng 
của vật liệu này  λ =  660nm cho đến khi 
nồngđộ metylen xanh giảm còn  nhỏ hơn 5%. 

Đặc trưng cấu trúc của vật liệu được đánh 
giá bằng phương pháp nhiễu xạ tia X mẫu bột 
trên hệ  nhiễu xạ Brucker D8 Advance  tại Khoa 
Hóa, trường Đại học Khoa học Tự nhiên và hệ 
X'Pert PRO của hãng PANalytical-Phillip tại bộ 
môn Quang học- quang điện tử, trường Đại học 
Bách Khoa Hà Nội. Tia X được sử dụng là bức 
xạ Cu-Kα với bước sóng λ=1,540560Å ở nhiệt 
độ phòng. Hình thái bề mặt của vật liệu được 
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được phân tích bằng kính hiển vi điện tử quét 
phát xạ trường FESEM trên hệ JEOL JSM-
7600F thuộc phòng thí nghiệm Hiển vi điện tử 
và Vi phân tích (BKEMMA) thuộc Viện Tiên 
tiến Khoa học và Công nghệ (AIST). Xúc tác 
quang hóa được khảo sát đối với chất màu 
metyl blue và sử dụng phương pháp UV-Vis để 
đánh giá. 

3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Đặc trưng của vật liệu 

Giản đồ nhiễu xạ tia X mẫu bột các mẫu 
tổng hợp ở nhiệt độ T = 1600C trong các 
khoảng thời gian khác nhau biểu diễn trên hình 
1. Có thể nhận thấy, cường độ nhiễu xạ không 
cao nhưng vẫn nhận thấy sự xuất hiện rõ nét 
của các pic ở các góc 2θ ≈ 25,40; 38; 48; 54; 
62,73 được quy cho ứng với các mặt 101; 004; 
200; 105; 204 của TiO2 pha Anatase (JCPDS 
21-1272- thẻ phổ chuẩn TiO2). Ngoài ra không 
nhận thấy sự xuất hiện của các pha khác. Khi 
thời gian thủy nhiệt tăng, cũng nhận thấy cường 
độ các pic nhiễu xạ tăng rất ít, có thể giải thích 
do trong quá trình chế tạo, các hạt nano TiO2 
tạo thành bị bao bọc bởi lớp vỏ hữu cơ cản trở 
tia nhiễu xạ hoặc do độ kết tinh chưa tốt, TiO2 
còn ở dạng vô định hình.  

Kích thước hạt tinh thể có thể tính theo 
phương trình Debye-Scherrer: 

θβ

λ

cos

89,0

hkl

D =  

Trong đó, D là kích thước tinh thể, nm;  λ là 
bước sóng ánh sáng, nm; k = 0,90 ; θ là góc 
Bragg, radians  và βhkl là FWHM. Kích thước 
hạt tinh thể tính được đều khoảng d ≈ 9nm. 
Trong khoảng nhiệt độ và thời gian khảo sát, 
kích thước hạt không thay đổi nhiều chứng tỏ 
các hạt hình thành trong thời gian ngắn và 
không phát triển thêm về thể tích. Kích thước 
tinh thể phụ thuộc nhiều vào hệ dung môi, loại 
tiền chất và pH của dung dịch sol. 

 

Hình 1. Giản đồ nhiễu xạ tia X mẫu bột TiO2 trong 
các thời gian thủy nhiệt: a) 3h; b) 6h; c) 9h và d) 24h. 

 

Hình 2. Ảnh FESEM mẫu bột TiO2 tổng hợp trong các khoảng thời gian thủy nhiệt: a) 3h; b) 6h; c) 9h và d) 24h. 

Trên hình 2 biểu diễn ảnh FESEM của mẫu 
tổng hợp ở nhiệt độ T = 1600C trong các 
khoảng thời gian khác nhau. Có thể nhận thấy, 
các hạt tinh thể TiO2 đã hình thành. Các hạt có 

kích thước đồng đều từ 8nm đến 10nm. Tuy 
nhiên khi nâng thời gian thủy nhiệt trong dung 
môi isopropanol lên t = 24h (hình 2c) thì các 
hạt thu được có xu hướng kéo dài ra gần giống 

(1) 
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dạng  thanh, chiều dài L ≈ 15÷20nm  và gấp 
khoảng 3 lần chiều ngang. 

3.2. Hoạt tính xúc tác quang   

Để khảo sát hoạt tính quang xúc tác của 
nano TiO2 tổng hợp được, ta tiến hành phản 
ứng phân hủy metylen xanh (MB). Hình 3 dưới 
đây là kết quả đo phổ hấp thụ UV-Vis của dung 
dịch metylen xanh sau các thời gian phản ứng 
với mẫu nano TiO2 và tính toán hiệu suất phân 
hủy thông qua sự suy giảm hệ số hấp thụ của 
dung dịch MB tại bước sóng  λ ≈ 660nm.  

 

Hình 3. Phổ hấp thụ UV-Vis của dung dịch metylen 
xanh sau các thời gian phản ứng khác nhau  

với mẫu TiO2. 

Trên hình phổ 3 có thể thấy, khi thời gian 
phản ứng tăng thì cường độ đỉnh phổ giảm dần, 
điều này chứng tỏ mẫu nano TiO2 tổng hợp có 
hoạt tính xúc tác quang hóa trong phản ứng 
phân hủy MB. 

Nồng độ MB còn lại sau các khoảng thời 
gian phản ứng khác nhau đối với các mẫu  nano 
TiO2 tổng hợp ở các thời gian khác nhau biểu 
diễn trên hình 4. Có thể nhận thấy, trong tất cả 
các mẫu nồng độ MB đều giảm theo thời gian 
phản ứng. Mẫu phản ứng cho thời gian phân 
hủy nhanh nhất là mẫu tổng hợp sau 9h, chỉ sau 
1h phản ứng TiO2 đã phân hủy được 75%  và 

sau 2h phân hủy gần như hoàn toàn lượng MB 
có trong dung dịch  chỉ còn khoảng 2,8%. 

 

Hình 4. Nồng độ MB còn lại sau các khoảng thời gian 
phản ứng khác nhau đối với các mẫu  nano TiO2 tổng 

hợp ở các thời gian khác nhau. 

4. Kết luận 

Nghiên cứu sự hình thành tinh thể nano 
TiO2 thông qua khảo sát ảnh hưởng của nồngđộ 
tiền chất và dung môi, duy trì tỉ số phức không 
đổi x = ACAAC:TTIP = 1. Kết quả thực nghệm 
cho thấy, các hạt nano TiO2 đơn pha anatase 
được kết tinh ở nhiệtđộ thấp, kích thước đồng 
đều, và khoảng 10nm với dung môi 
isopropanol. Khảo sát tính chất xúc tác quang 
với mẫu nano TiO2 cho thấy, trong khoảng khảo 
sát, mẫu cho kết quả xúc tác quang tốt nhất là 
mẫu 9h, 0,1M thủy nhiệt trong dung môi 
isopropanol ở 1600C, hiệu suất phân hủy đạt 
97,2% sau 2h phản ứng. 
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Abstract: Nanostructures Titanium oxide (TiO2), with high physico-chemical stability, have been 
widely used in diverse applications especially for environmental treatment technology. The 
combination of sol-gel and hydrothermal method for the characterization of nanostructured TiO2 has 
recently received considerable attention. In this study, we present the process of synthesis of TiO2 
nanoparticles by sol-gel method combined with hydrothermal method using isopropyl tinanate 
[Ti(OC3H7)4] as precursors. The characteristics of TiO2 materials were evaluated using XRD, SEM 
and UV-VIS. The photochemical catalysis was investigated for methylene blue. 
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