
KHOA HỌC CÔNG NGHỆ
Só 07/2021

Chế tạo hạt micro rỗng vật liệu SiO2 và oxit Si/AI 
bằng phương pháp tổng hợp khuôn mẫu
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TÓM TẮT: Bài báo sử dụng phương pháp phu phủ 
khuôn mẫu để chế tạo hạt vi cầu rỗng hỗn hợp oxit Si/ 
AI. Sử dụng n-octylamine làm khuôn mẫu, Tetraethyl 
orthosilicate (TEOS - Si(OC2H5)4) làm nguồn Silicon 
và nhôm isopropoxit làm nguồn nhôm, các hạt vi cầu 
rỗng phức hợp Si/AI được điều chế bằng phương 
pháp phủ khuôn mẫu dưới xúc tác của axit clohydric. 
Nghiên cứu hình dạng của hạt vi cầu rỗng và ảnh 
hưởng của nhiệt độ phản ứng đến sự hình thành và 
đường kính hạt.

TỬ KHÓA: Hạt cầu rỗng, phương pháp phu phủ 
khuôn mẫu, đường kính hạt, hạt vi cầu.

ABSTRACT: The paper uses the template synthesis 
method to fabricate hollow microspheres with Si / 
Al oxide mixture. Using n-octylamine as a template, 
Tetraethyl orthosilicate (TEOS - Si (OC2H5)4) as a 
silicon source, and aluminum isopropoxide as the 
aluminum source, Si/Al complex hollow microspheres 
are prepared by under mold coating method catalysts 
of hydrochloric acid. Study of hollow microspheres 
shape and effect of reaction temperature on particle 
formation and diameter.
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1.ĐẶTVẤNĐÉ
Những năm gần đây, nhiều nghiên cứu đã tập trung 

với việc điểu chê các hạt vi cầu rỗng và ngày càng có nhiều 
vật liệu được chế tạo thành các cấu trúc rỗng. Hiện nay, hạt 
vi cẩu rỗng được tổng hợp chủ yếu bao gồm SiO2 [1,2], oxit 
kim loại như ZrO2 [3,4] và TiO2 [5,6] và kim loại (vàng, bạc, 
niken...), nhưng có rất ít báo cáo nghiên cứu vể việc tổng 
hợp hạt cấu rỗng phức hợp oxit Si/AI.

Vi vậy, việc kết hợp vật liệu hình cẩu rỗng và oxit Si/AI 
sẽ là một việc làm rất có ý nghĩa. Trong nghiên cứu này, tác 
giả đã điều chế các hạt vi cầu rỗng SiO2 dưới khuôn mẫu 
n-octylamine và sau đó tiến hành điều chê' các hạt vi cầu 
rông hỗn hợp oxit Si/AI. Tương tự, sử dụng n-octylamine 
làm khuôn mẫu, sau khi hòa tan một lượng nhôm 
isopropoxit nhất định trong dung dịch axit clohydric, cũng 
có thể điểu chế được hạt vi cầu rỗng hỗn hợp oxit Si/AI.

2. PHƯƠNG PHÁP THÍ NGHIỆM
Sử dụng n-octỵlamine làm khuôn mẫu, Tetraethyl 

orthosilicate (TEOS - Si(OC2H5)4) làm nguồn Silicon và 
nhôm isopropoxit làm nguồn nhôm, các hạt vi cầu rỗng 
phức hợp Si/AI được điều chế bằng phương pháp phủ 
khuôn mẫu dưới xúc tác của axit clohydric. Quá trình chế 
tạo như sau:

1) Hòa tan một lượng nhôm isopropoxit nhất định 
trong dung dịch axit clohydric loãng và khuấy cho đến khi 
tạo thành dung dịch trong;

2) Cân một lượng TEOS nhất định và cho vào nói cách 
thủy nhiệt độ không đổi để đun nóng và giữ ấm, thêm 
một lượng n-octylamine nhất định và khuấy nhanh trong 
3 phút;

3) Đổ nhanh dung dịch axit clohydric loãng có nhôm 
isopropoxit vào, tiếp tục khuấy, sau 5 phút có thể thu được 
sản phẩm;

4) Lấy sản phẩm ra, lọc và rửa nhiều lần, sấy khô ở 
40°C;

5) Sản phẩm đã sấy khô được gia nhiệt từ từ đến 550°C 
trong lò hộp và giữ trong 5h, sau đó được nung để loại bỏ 
các thành phần hữu cơ để thu được sản phẩm cuối cùng là 
các vi cầu rỗng hỗn hợp Si/AI.

Khi khuôn mẫu n-octylamine một mình tổng hợp 
hạt vi cầu rỗng SiO2, thí nghiệm có thể diễn ra ở nhiệt độ 
phòng, nhưng thí nghiệm này do nhôm isopropoxit được 
thêm vào làm nguồn nhôm nên nhiệt độ thủy phân của 
nhỏm isopropoxit cao hơn nên nhiệt độ thí nghiệm cao 
hơn một chút, các điều kiện thí nghiệm được thể hiện 
trong Bảng 2.1:

Bảng 2.1

Thí 
nghiệm

Tốc độ khuấy 
(r/min)

Nhiệt độ phàn 
ứng (°C)

Thời gian phản 
ứng (phút)

1 400 30 10

II 400 35 20

III 400 40 30

IV 400 50 40

3. H1NH DẠNG CỦA CÁC HẠT VI CÂU RỖNG OXIT SI/AL
Hình 3.1 là một bức ảnh quét của các vi cầu rỗng hỗn 

hợp Si/AI oxit được chế tạo bằng cách phản ứng ở 40°C 
trong 30 phút. Các hạt vi cầu bị vỡ trong hình cho thấy 
cấu trúc rổng của chúng. Các điều kiện phản ứng như sau: 
tốc độ khuấy là 400 r/phút, hàm lượng axit clohydric là 1,2 
g, hàm lượng n-octylamin là 8,7 g và hàm lượng nhôm 
isopropoxit là 0,5 g. Phân tích EDS diện tích nhỏ trên bề 
mặt của vỏ hạt vi cấu rỗng nung cho thấy các nguyên tố
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Cấu thành của nó là o, Si và AI, và tỷ lệ nguyên tử là khoảng 
39:18:2. Phổ nàng lượng được thể hiện trong Hình 3.1 b.

a) F _ b)
Hình 3.1: Hình dạng của các hạt vi cẩu rỗng oxit phức hợp Si/AI được 

chụp bằng SEM

4. ẢNH HƯỞNG CỦA NHIỆT ĐỘ PHẢN ỨNG ĐẾN sự 
HÌNH THÀNH VÀ ĐƯỜNG KÍNH HẠT

Để nghiên cứu ảnh hưởng của nhiệt độ thí nghiệm 
đến quá trình điều chế hạt vi cầu rỗng Si/AI, nghiên cứu 
đã điều chế chúng ở các nhiệt độ khác nhau. Khi các vi cầu 
rỗng SiO2 được tổng hợp một mình, thí nghiệm có thể diễn 
ra ở nhiệt độ phòng, tốc độ thủy phân và polycondensation 
của ethyl orthosilicat đã đạt mức cao ở 25°c. Tuy nhiên, 
do thí nghiệm này bổ sung nhôm isopropoxit làm nguồn 
nhôm nên nhiệt độ thủy phân của nhôm isopropoxit 
tương đối cao. Do đó, nhiệt độ thí nghiệm được tăng lên 
một chút để đảm bảo rằng nhôm isopropoxit có thể được 
thủy phân hoàn toàn. Do đó, trong cùng điểu kiện của các 
phản ứng khác, chỉ có nhiệt độ được thay đổi và các thí 
nghiệm so sánh được thực hiện ở 30°C, 35°c, 40°C và 50°C. 
Hình 4.1 cho thấy hỗn hợp Si/AI được điều chế ở 4 nhiệt 
độ này.
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Hình 4.1: Hạt vi cẩu rỗng oxit phức họp Si/AI được điểu chế ở các 
nhiệt độ khác nhau

Quan sát và so sánh ảnh quét cho thấy có thể thu 
được các vi cấu rỗng phức hợp Si/AI với bề mặt nhẵn và 
kích thước hạt tương đối đổng đều ở các nhiệt độ khác 
nhau. Sựthay đồi nhiệt độ ít ảnh hưởng đến kích thước hạt 
của vi cầu và sự gia tăng nhiệt độ không thể làm tăng kích 
thước hạt của vi cầu một cách đáng kể. Khi nhiệt độ tăng 
lên 50°C, các mẫu được tạo ra bởi phản ứng sẽ hơi kết tụ 

với nhau, vì vậy nhiệt độ phản ứng không được quá cao, 
nếu không sẽ ảnh hưởng đến tốc độ phủ. Đồng thời, có 
thể thấy rằng, so với các vi cầu rỗng SiO2, các quả cầu rỗng 
oxit phức hợp Si/AI thu được có kích thước hạt nhỏ hơn, 
khoảng 10 pm.

Trong quá trình thí nghiệm chế tạo hạt cấu rỗng, 
nói chung cấn phải gia nhiệt đến 60°C, do đó thường cần 
thiết bị ngưng tụ. Khi sử dụng n-octylamine làm mẫu, thí 
nghiệm có thể diễn ra ở nhiệt độ phòng. Để khảo sát ảnh 
hưởng của nhiệt độ thí nghiệm đến cấu trúc và tính chất 
của hạt cầu rồng SiO2, nghiên cứu đã tiến hành các thí 
nghiệm so sánh ở 20°C, 25°c, 30°C và 40°C. Hình 4.2 cho 
thấy các ảnh hiển vi điện tử quét của các mẫu được chuẩn 
bị ở 4 nhiệt độ này.
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Hình 4.3: Phân bô'đường kính hạt khi nhiệt độ thay đối

Sau khi chê' tạo hạt, các mẫu ở nhiệt độ khác nhau 
sẽ được chụp trên máy SEM (Hình 4.2). Để hiển thị nó một 
cách trực quan hơn, sử dụng phần mềm Smileview để 
thống kê' đường kính hạt, mối quan hệ giữa kích thước hạt 
trung bình và nhiệt độ phản ứng trong cùng các điếu kiện 
phản ứng khác đã được thu được như trong Hình 4.3. Hình 
4.3 có thể thấy rằng trong cùng một điều kiện phản ứng 
khác, khi tăng nhiệt độ phản ứng từ 20°C đến 25°c, kích 
thước hạt của vi cẩu rỗng tăng lên đáng kể; khi tăng nhiệt
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độ, hạt thay đổi kích thước không thật là rõ ràng. Điểu này 
là do trong điểu kiện kiểm, phản ứng thủy phân của etyl 
orthosilicat có thể diễn ra nhanh chóng và sản phẩm có 
thể phản ứng nhanh ở 20°C. Khi nhiệt độ tăng, tốc độ thủy 
phân và đa tụ của phản ứng tăng; đường kính trung bình 
của mẫu không thay đổi nhiều khi tăng nhiệt độ, điểu này 
có thể cho thấy rằng trong một số điểu kiện chất lượng 
nhất định, tốc độ thủy phân và polycondensation của etyl 
orthosilicat đã đạt tốc độ rất cao ở 25°c. Do đó, việc tăng 
nhiệt độ hơn nữa không có ảnh hưởng rõ ràng đến sự gia 
tăng kích thước hạt mẫu.Tuy nhiên, nếu nhiệt độ phản ứng 
tiếp tục tăng đến nhiệt độ cao hơn như 50°C, thì việc tăng 
nhiệt độ phản ứng sẽ gây ra một lượng nhỏ H2O bay hơi và 
tạo ra ROH từ phản ứng, điểu này sẽ thúc đẩy quá trình khử 
nước và quá trình đông hóa phản ứng của sol, điều này 
sê làm tăng tốc độ trùng ngưng. Kết tủa được hình thành 
trong dung dịch, làm cho các mẫu tạo ra từ phản ứng kết 
tụ, ảnh hưởng đến hiệu quả phủ của phản ứng.

5. KẾT LUẬN
Trong nghiên cứu này, tácgiả đã sửdụng n-octylamine 

làm khuôn mẫu,Tetraethyl orthosilicate (TEOS - Si(OC2H5)4) 
làm nguồn Silicon và nhôm isopropoxit làm nguồn nhôm, 
để chế tạo các hạt vi cầu rỗng phức hợp Si/AI bằng phương 
pháp phủ khuôn mẫu dưới xúc tác của axit clohydric. Kết 
quả thấy rằng, các hạt oxit Si/AI đã được chế tạo thành 
công, kích thước hạt chủ yếu ở 10 pm.
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