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Abstract: In this paper, we report the synthesis of ZnO nanoproducts using an ultrasonic method. 

The effect of temperature on the structure, size and properties of ZnO nanostructures was 

investigated. The study shows that ZnO nanoproducts synthesized via the ultrasonic method 

exhibit a hexagonal structure at all synthesis temperatures. However, temperature significantly 

affects the size of the nanoproducts. The photocatalytic properties of the as-synthesized 

nanoparticles were studied using methylene blue as a testing reagent. Applying ultrasound during 

the photocatalytic reaction enhances the degradation efficiency of methylene blue by the prepared 

ZnO nanoparticles. 
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Tóm tắt: Trong bài báo này, chúng tôi công bố các kết quả chế tạo hạt nano ZnO bằng phương 

pháp siêu âm. Ảnh hưởng của nhiệt độ phản ứng lên cấu trúc, kích thước và tính chất của sản phẩm 

nano đã được nghiên cứu. Các kết quả nghiên cứu cho thấy trong vùng nhiệt độ nghiên cứu, tất cả 

các sản phẩm thu được đều là ZnO có cấu trúc lục giác. Tuy nhiên, nhiệt độ có ảnh hưởng lớn đến 

kích thước của các hạt nano thu được. Khả năng quang xúc tác của các vật liệu nano đã chế tạo 

cũng đã được nghiên cứu với chất thử là Methylene Blue. Việc sử dụng sóng siêu âm trong 

quá trình xử lý quang xúc tác làm tăng hiệu quả xử lý Methylene Blue của các hạt nano đã chế 

tạo được. 

Từ khóa: Hạt nano ZnO; quang xúc tác, siêu âm. 

1. Mở đầu * 

Kẽm oxit (ZnO) đã dành được sự quan tâm 

của nhiều nhà nghiên cứu trên thế giới do có 

khả năng ứng dụng cao và có thể chế tạo dễ 

dàng. Đặc biệt, khi vật liệu ZnO có cấu trúc 

nano, nhiều đặc tính như quang, điện và quang 

xúc tác được tăng cường hơn dạng vật liệu 

khối. Vì vậy, chúng thường được ứng dụng 

trong pin mặt trời, quang xúc tác và cảm biến 

hóa học [1-3]. Hiện nay nhiều phương pháp chế 

tạo vật liệu nano ZnO được sử dụng như 

phương pháp thủy nhiệt, tổng hợp pha dung 

dịch, phương pháp sol-gel, lắng đọng xung 

laser, phún xạ, phương pháp vi song [4-8],… 

Trong những năm gần đây, phương pháp siêu 

âm nổi lên là một phương pháp hiệu quả để chế 
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tạo vật liệu với nhiều ưu điểm [9-11]. Trong 

phương pháp này, sóng siêu âm (tần số 20kHz - 

10MHz) được sử dụng để hỗ trợ cho phản ứng 

hóa học. Các sóng siêu âm có làm hình thành, 

phát triển và sụp đổ tức thời của các bong bóng 

trong môi trường dung dịch. Môi trường đặc 

biệt với nhiệt độ cao hơn 5000K và áp suất lớn 

hơn 1000 atm trong các bong bóng này tạo ra 

các điều kiện để thúc đẩy các phản ứng hóa học 

mà thường không thể xảy ra ở điều kiện phòng. 

Chiếu xạ siêu âm có thể làm tăng tốc độ và 

giảm thời gian phản ứng gấp nhiều lần, do đó 

nó có nhiều ưu điểm như: đơn giản, thân thiện 

với môi trường, chi phí thấp,... Phương pháp 

này đã trở thành một lĩnh vực nghiên cứu quan 

trọng trong những năm gần đây. 

Trong nghiên cứu này, chúng tôi chế tạo 

các hạt nano ZnO bằng phương pháp siêu âm. 

Cấu trúc của các sản phẩm đã được nghiên cứu 

bằng một số phép đo như nhiễu xạ tia X, tán xạ 

Raman. Hình dạng và kích thước của sản phẩm 
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được khảo sát bằng kính hiển vi điện tử quét và 

phép đo tán xạ ánh sáng động. Tính chất quang 

xúc tác và ảnh hưởng của sóng siêu âm trong 

quá trình quang xúc tác của các vật liệu cũng đã 

được nghiên cứu.  

2. Thực nghiệm 

Các tiền chất ban đầu được sử dụng bao 

gồm Zn(CH3COO)2 (99,5%), NaOH (99,9%) và 

C2H5OH (99%) được mua từ hãng Merck 

(Đức). Đầu tiên, dung dịch tiền chất được tạo ra 

bằng cách hòa tan muối Zn(CH3COO)2 trong 

isopropanol (C3H7OH) nồng độ 0,01M bằng 

cách khuấy từ. Dung dịch NaOH có nồng độ 

0,025M được tạo ra bằng cách tương tự. Nhỏ 

giọt từ từ 50 ml dung dịch NaOH vào 50 ml 

dung dịch muối Zn(CH3COO)2  trong khi liên 

tục khuấy mạnh hỗn hợp. Trong quá trình nhỏ 

giọt, dung dịch muối Zn(CH3COO)2 được ngâm 

trong nước đá để giảm sự kết tụ của các hạt. 

Dung dịch hỗn hợp sau đó được đem đi rung 

siêu âm trong 30 phút và không gia nhiệt 

(Mẫu Z0) hoặc gia nhiệt tại các nhiệt độ 60 °C 

(Mẫu Z1), 70 °C (Mẫu Z2), 80 °C (Mẫu Z3). 

Các hạt ZnO được tạo ra theo các phương 

trình phản ứng sau: 

Zn(CH3COO)2 + NaOH → 

Zn(CH3COO)(OH) + CH3COONa 

Zn(CH3COO)OH + NaOH → ZnO + 

CH3COONa + H2O 

Sau khi rung siêu âm, dung dịch thu được 

có màu trắng sữa. Sản phẩm sau đó được rửa 

nhiều lần bằng cồn (70%) và nước cất bằng 

phương pháp quay li tâm để loại bỏ các tiền 

chất dư. Sản phẩm sau khi rửa được sấy trong ở 

nhiệt độ 80 °C trong 1 giờ. Sản phẩm cuối cùng 

thu được có dạng bột màu trắng. 

Hoạt tính quang xúc tác của hạt nano ZnO 

được đánh giá qua chất thử Methylene Blue 

(MB) dưới sự chiếu xạ của tia UV. 10 mg hạt 

nano ZnO đã chế tạo được cho phân tán đều 

vào 20 ml dung dịch MB (5 mg/l). Trước khi 

chiếu UV, hỗn hợp được khuấy từ trong bóng 

tối trong 30 phút để đạt được sự cân bằng hấp 

thụ trên bề mặt của hạt nano. Trong quá trình 

thực hiện quang xúc tác, sóng siêu âm cũng 

được áp dụng đồng thời với việc chiếu tia UV 

để khảo sát ảnh hưởng của nó đến khả năng 

phân hủy MB. Trong quá trình đo, 3 ml dung 

dịch mẫu được lấy ra định kỳ và được phân tích 

bằng máy quang phổ hấp thụ UV-Vis Shimadzu 

(UV - 2450) để nghiên cứu quá trình phân huỷ 

MB bởi vật liệu nano ZnO đã chế tạo. Cấu trúc 

tinh thể của mẫu được phân tích bởi thiết bị đo 

nhiễu xạ tia X Panalitycal Empyrean và thiết bị 

đo Raman Horiba Jobin Yvon’s LabRAM HR 

800 với bước sóng kích thích là 632,8 nm. Hình 

dạng của sản phẩm nano được nghiên cứu bằng 

thiết bị đo hiển vi điện tử quét Phenom XL G2 

của hãng Thermo Scientific. Kích thước hạt 

được đo bằng thiết bị Zetasizer Nano ZS90 của 

hãng Malvern.  

3. Kết quả và thảo luận 

Hình 1 cho thấy giản đồ XRD của hạt nano 

ZnO được chế tạo bằng phương pháp rung siêu 

âm với các nhiệt độ khác nhau. 

 

Hình 1. Giản đồ nhiễu xạ tia X của các mẫu ZnO 

(Z0, Z1, Z2, Z3). 

Giản đồ XRD (Hình 1) của các mẫu đã chế 

tạo cho thấy các đỉnh nhiễu xạ đặc trưng của 

cấu trúc tinh thể lục giác của ZnO xuất hiện lần 

lượt ở các vị trí 31,6°; 34,3°; 36,1°; 47,4°; 

56,5°; 62,6°; 67,8° tương ứng với các mặt mạng 

(100), (002), (101), (102), (110), (103), (112) 

của tinh thể ZnO. Mẫu không gia nhiệt có sự 

xuất hiện của một số đỉnh lạ, có thể là do các 

chất phản ứng trung gian chưa được chuyển 

hoàn toàn thành tinh thể ZnO. Trong khi các 

mẫu chế tạo khi có gia nhiệt đều không xuất 

hiện pha lạ, chứng tỏ mẫu thu được chỉ có pha 

tinh thể ZnO. Độ kết tinh của các mẫu chế tạo 
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khi có gia nhiệt cũng cao hơn so với khi không 

gia nhiệt. 

Kích thước tinh thể tính theo công thức 

Debye - Sherrer và hằng số mạng của các mẫu 

được trình bày chi tiết trong Bảng 1. Kết quả 

hằng số mạng này hoàn toàn phù hợp với giá trị 

hằng số mạng của vật liệu ZnO đã được công 

bố. Nhận thấy khi rung siêu âm tại các nhiệt độ 

60 °C, 70 °C, 80 °C kích thước tinh thể chênh 

lệch nhau không nhiều, nhưng lớn hơn khá 

nhiều so với mẫu được chế tạo khi rung siêu âm 

không gia nhiệt. Kết quả này cho thấy gia nhiệt 

trong quá trình chế tạo giúp cải thiện độ kết tinh 

của sản phẩm ZnO thu được. 

Bảng 1. Hằng số mạng và kích thước tinh thể trung bình của hạt nano ZnO 

ZnO a (nm) c (nm) d (nm) 

Z0 0,3272 0,5238 13,7  1,9 

Z1 0,3272 0,5235 21,6  1,7 

Z2 0,3266 0,5336 21,9  1,7 

Z3 0,3268 0,5232 22,2  1,6 

 

Hình 2. Phổ Raman của các mẫu ZnO ( Z1, Z2, Z3). 

Phổ Raman của các mẫu ZnO đã chế tạo 

được cho trong Hình 2.  Hai đỉnh đặc trưng của 

ZnO được quan sát rõ ràng ở 99 cm-1 (E2
low) và 

đỉnh khoảng từ 437 cm-1 đến 450 cm-1 (E2
high) 

[4, 12-14]. Đây là các mode ứng với dao động 

của mạng tinh thể của Zn và O trong mạng lục 

giác wurtzite. Phổ Raman cũng cho thấy các 

sản phẩm thu được là ZnO tinh khiết có độ kết 

tinh tốt. 

Hình 3 là phổ hấp thụ của các mẫu đã chế 

tạo được. Tất cả các phổ hấp thụ đều thể hiện 

bờ hấp thụ mạnh ở vùng ánh sáng UV ở bước 

sóng khoảng 380 nm tương ứng với chuyển 

mức vùng - vùng trong vật liệu ZnO [12, 15]. 

Độ rộng vùng cấm Eg được xác định bởi bờ 

hấp thụ theo công thức: 

(αhv)² = A(hv – Eg) 

Bằng cách ngoại suy phần tuyến tính đồ thị 

sự phụ thuộc của (αhv)² vào năng lượng hv cho 

cắt trục năng lượng ta có thể xác định được độ 

rộng vùng cấm của ZnO. Độ rộng vùng cấm 

của các mẫu Z1, Z2 và Z3 lần lượt là ~3,40 eV; 

3,38 eV và 3,34 eV (Hình 4). Kết quả này phù 

hợp với độ rộng vùng cấm chuẩn của ZnO là 

3,37 eV tại nhiệt độ phòng 300K. Mẫu được 

chế tạo ở nhiệt độ 80 oC có độ rộng vùng cấm 

hơi nhỏ hơn so với các mẫu còn lại.  

Kích thước hạt của các mẫu ZnO được xác 

định thông qua phép đo tán xạ. Kết quả cho 

thấy kích thước trung bình của 3 mẫu đã chế tạo 

lần lượt là ~ 460 11, 550  3 và 342  7 nm 

(Hình 5). Hình 6 là ảnh SEM và phổ EDS của 

mẫu Z3. Trên phổ EDS ta chỉ quan sát được các 

đỉnh ứng với nguyên tố Zn và O. Như vậy, phổ 
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EDS cho thấy mẫu hạt nano ZnO thu được là 

hoàn toàn tinh khiết. Ảnh SEM cho thấy mẫu 

nano ZnO Z3 có kích thước hạt nhỏ và khá 

đồng đều do đó, mẫu này được chúng tôi tiếp 

tục nghiên cứu tính chất quang xúc tác. 

 

Hình 3. Phổ hấp thụ của mẫu ZnO. 

Hoạt tính xúc tác quang của mẫu được đánh 

giá qua chất thử là MB khi chiếu tia UV và chiếu 

tia UV kết hợp rung siêu âm. Hình 7 là phổ hấp 

thụ của MB khi được chiếu tia UV trong thời gian 

90 phút. Ta có thể thấy cường độ đỉnh hấp thụ của 

MB bị suy giảm không đáng kể sau thời gian 

chiếu UV. Khi dung dịch MB được xử lý với ZnO 

(Hình 8) hoặc ZnO kết hợp rung siêu âm 

(Hình 9), cường độ hấp thụ của MB giảm đi rõ rệt 

sau khi xử lý trong 90 phút. 

 

Hình 4. Sự phụ thuộc của (hv)² vào hv của các mẫu 

hạt nano ZnO chế tạo khi có gia nhiệt. 

 
 

 

 

Hình 5. Kích thước hạt của các mẫu ZnO 

(Z1, Z2, Z3). 

  

(a)      (b) 

Hình 6. Ảnh SEM (a) và phổ EDS (b) của mẫu ZnO (Z3). 
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Hình 7. Phổ hấp thụ của dung dịch chứa MB thay đổi 

theo thời gian khi được chiếu tia UV sau thời gian 90 phút. 

 

Hình 8. Phổ hấp thụ của MB khi được xử lý bằng các hạt nano ZnO (Mẫu Z3) 

khi được chiếu tia UV không rung siêu âm. 

 

Hình 9. Phổ hấp thụ của MB khi được xử lý bằng các hạt nano ZnO (Mẫu Z3) 

khi được chiếu tia UV kết hợp rung siêu âm. 

Khi các hạt nano ZnO được sử dụng trong 

quá trình chiếu tia UV, khả năng quang xúc tác 

các hạt nano ZnO giúp phân hủy MB tới 91% 

trong 90 phút (Hình 10). Khi kết hợp siêu âm 

trong quá trình chiếu UV, hiệu quả phân hủy 

MB đạt tới 95,6% (Hình 10). Kết quả khảo sát 

cho thấy việc sử dụng sóng siêu âm trong quá 

trình xử lý mẫu làm tăng khả năng quang xúc 
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tác của ZnO. Hiệu quả của việc sử dụng ZnO để 

phân hủy MB có thể được quan sát trực quan 

như trên Hình 11. Dung dịch MB đã mất màu 

sau khi được xử lý bởi hạt nano ZnO Z3 sau 90 

phút. Các kết quả này cho thấy phương pháp 

rung siêu âm rất có tiềm năng trong việc tạo ra 

vật liệu nano ZnO với hoạt tính quang xúc tác 

tốt khi so sánh với các công bố khác (Bảng 2). 

Bảng 2. So sánh khả năng quang xúc tác với một số vật liệu đã công bố 

Vật liệu Phương pháp chế tạo Chất thử Hiệu suất phân huỷ Tài liệu tham khảo 

Hạt nano ZnO Đồng kết tủa 
Chất nhuộm 

eosin blue 
95-97% [16] 

Hạt nano ZnO Khử sinh học MB 94,07% [17] 

Vật liệu nano composite 

N-ZnO/C dot 
Ủ nhiệt MB 83,4 % [18] 

Hạt nano ZnO Rung siêu âm MB 95,6% Nghiên cứu này 

 

Hình 10. Sự phân hủy MB bởi hạt nano ZnO (Mẫu Z3). 

 

Hình 11. (a) Dung dịch chứa MB trước xử lý; 

(b) Dung dịch chứa MB sau khi được xử lý bằng hạt nano ZnO (Mẫu Z3). 
d 
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4. Kết luận 

Chúng tôi đã chế tạo thành công các hạt 

nano ZnO bằng phương pháp siêu âm - một 

phương pháp an toàn, tiết kiệm thời gian và chi 

phí thấp. Kết quả cho thấy gia nhiệt trong quá 

trình rung siêu âm giúp tăng cường khả năng 

kết tinh của các hạt nano ZnO và cho sản phẩm 

đơn pha. Hạt nano ZnO thu được có cấu trúc 

lục giác, với kích thước hạt tinh thể khoảng 

22 nm và kích thước hạt vào khoảng ~400 nm. 

Khả năng quang xúc tác của các hạt nano ZnO 

chế tạo đã được chứng minh bằng hiệu suất khả 

năng phân hủy MB đến 95,6%. Kết quả nghiên 

cứu cũng cho thấy rung siêu âm có tác dụng 

nâng cao hiệu suất phân hủy MB. 

Lời cảm ơn 

Nghiên cứu này được tài trợ bởi Quỹ Phát 

triển khoa học và công nghệ Quốc gia 

(NAFOSTED) trong đề tài mã số 103.02-
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