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Abstract  

The nanosized CeO2-TiO2-SiO2 mixed oxide  powder has been synthesized by the gel combustion method using 
polyvinyl alcohol (PVA) as polymer basic and mixture of cerium (IV) nitrate, titanium (III) chloride and silane. Effects 
of preparative parameters on the phase formation of CeO2-TiO2-SiO2 such as Ce-Ti-Si molar ratio, calcination 
temperature have been investigated and discussed. The results showed that, for the optimized procedure with pH = 1, 
temperature of gel formation of 80 oC, molar ratio of metal over polyvinyl alcohol of 1/3, molar ratio of Ce-Ti-Si of     
1-1-8. The CeO2-TiO2-SiO2 mixed oxides were obtained with the averge grain size of nanopowders up to 97 nm after 
calcined at 850 oC for 2 hours. 

Keywords: CeO2-TiO2-SiO2 mixed oxides, cerium(IV) nitrate, titanium (III) chloride, silane, polyvinyl alcohol, 
combustion method. 

 
1. MỞ ĐẦU  

 
Hiện nay, sự phá hỏng tầng ozon bao phủ quanh 

trái đất làm tăng bức xạ UV và tác hại ngày càng 
tăng đối với loài người. Vì vậy, việc bảo vệ khỏi bức 
xạ UV được sự quan tâm của các nhà khoa học trong 
nhiều lĩnh vực khác nhau. Trong thời gian gần đây 
vật liệu nano có chứa CeO2 để hấp thụ tia UV là một 
trong những đối tượng nghiên cứu khá sôi nổi của 
các nhà khoa học [1-3]. Theo các kết quả công bố về 
việc sử dụng kết hợp oxit CeO2 và oxit TiO2 không 
những chỉ tạo ra vật liệu hấp thụ hoàn toàn tia UV 
mà với sự có mặt của oxit CeO2 còn làm giảm thiểu 
khả năng quang oxi hóa của TiO2 đối với các màng 
nhựa polyme [1-3]. 

Khi nghiên cứu về oxit hỗn hợp hệ Ce-Ti kích 
thước nanomet [4-9] thấy rằng tỷ lệ mol và nhiệt độ 
nung là hai yếu tố ảnh hưởng lớn tới cấu trúc pha 
tinh thể và tính chất của vật liệu.  

Do vậy, trong bài báo này chúng tôi sẽ tập trung 
nghiên cứu ảnh hưởng của nhiệt độ nung và tỷ lệ 
mol Ce/Ti/Si tới sự hình thành pha tinh thể của 
CeO2-TiO2-SiO2 được tổng hợp bằng phương pháp 
đốt cháy gel PVA nhằm định hướng ứng dụng vật 
liệu này để hấp thụ tia UV trong tương lai. 

 

2. THỰC NGHIỆM 
 
2.1. Hoá chất và dụng cụ  
 

Các hóa chất đầu vào được sử dụng là dung dịch 
TiCl3 (dung dịch TiCl3 dễ thao tác hơn TiCl4 trong 
quá trình thí nghiệm. Hơn nữa, việc tổng hợp các vật 
liệu chứa titan đi từ TiCl3 vẫn chưa được nghiên cứu 
ở Việt Nam), Ce(NO3)4, PVA, silan, NH4OH, dung 
dịch HCl, NaOH đều có độ sạch phân tích.  

Cốc chịu nhiệt loại 50 ml, 100 ml, bình định 
mức 100 ml, 500 ml, 1000 ml, pipet, máy khuấy từ, 
tủ sấy, lò nung.  

 
2.2. Tổng hợp vật liệu 
 

Cho PVA vào cốc 100 ml, thêm nước cất thích 
hợp và  khuấy liên tục trên máy khuấy từ ở 80 oC 
cho đến khi tan hết PVA. Thêm một lượng dung 
dịch Ce(NO3)4; TiCl3 và silan (tỷ lệ mol của (Ce-Ti-
Si)/PVA là 1/3, tỷ lệ thành phần mol CeO2-TiO2-
SiO2 khác nhau, pH tạo gel là 1). Dung dịch được 
khuấy cho đến khi hệ gel đồng nhất được tạo thành 
tại nhiệt độ 80 oC trong 4 giờ. Gel được sấy ở 120 oC 
trong 8 giờ. Mẫu sau khi xử lý nhiệt ở các nhiệt độ 
khác nhau được phân tích thành phần, cấu trúc pha 
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trên máy Siemens D 5000, hình thái học của mẫu 
được thực hiện trên kính hiển vi điện tử quét (SEM) 
S-JED-4800 và phân bố kích thước hạt trung bình 
trên máy Zetasizer 90. 
 
2.3. Phương pháp nghiên cứu 
 

Các giản đồ nhiễu xạ Rơnghen được ghi trên 
máy Siemens D 5000 (CHLB Đức), bức xạ CuKα. 

Giản đồ phân tích nhiệt vi sai TGA-DSC được 
ghi trên máy Labsys Evo-Setararm (Pháp) tốc độ gia 
nhiệt 10oC/phút trong môi trường không khí. 

Hình thái học của mẫu được thực hiện trên kính 
hiển vi điện tử quét (SEM) S-JED-4800 (Nhật Bản). 

Giản đồ phân bố kích thước hạt trung bình được 
đo trên máy Zetasizer 90 (Nhật Bản). 
 
3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
 
3.1. Ảnh hưởng của tỷ lệ mol Ce-Ti-Si đến sự 
hình thành pha CeO2-TiO2-SiO2 
 

Theo các kết quả nghiên cứu [2, 5] thấy rằng ảnh 
hưởng của tỷ lệ mol Ce-Ti-Si đến sự hình thành pha 
CeO2-TiO2-SiO2 là rất lớn. Do vậy trong phần này 
chúng tôi tiến hành tổng hợp mẫu với các tỷ lệ thành 
phần mol CeO2-TiO2-SiO2 thay đổi theo thứ tự lần 
lượt tương ứng là 2,5%-2,5%-95%; 5%-5%-90%; 
7,5%-7,5%-85% và 10%-10%-80% (theo mol); nhiệt 
độ tạo gel là 80 oC; tạo gel ở pH = 1; nung ở nhiệt độ 
550 oC trong 2 giờ. Các mẫu được đem phân tích 
nhiễu xạ tia X kết quả thu được đưa ra ở hình 1. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

* pha của CeO2 
Hình 1: Giản đồ nhiễu xạ tia X của mẫu có tỷ lệ mol 

Ce-Ti-Si khác nhau: (a) 2,5%-2,5%-95%;  
(b) 5%-5%-90%; (c) 7,5%-7,5%-85% và  

(d) 10%-10%-80% 

Trên giản đồ nhiễu xạ tia X ta nhận thấy mẫu có 
thành phần CeO2-TiO2-SiO2 là 2,5%-2,5%-95% 
được nung ở 500 oC trong 2 giờ vẫn chưa xuất hiện 
pha kết tinh tinh thể đặc trưng của CeO2,TiO2 và 

SiO2. Khi thành phần CeO2-TiO2-SiO2 tăng từ 5%-
5%-90% đến 10%-10%-80% đều thu được pha kết 
tinh đặc trưng của CeO2 nhưng vẫn chưa xuất hiện 
pha kết tinh của SiO2 và TiO2.  
 
3.2. Ảnh hưởng của nhiệt độ nung đến sự hình 
thành pha CeO2-TiO2-SiO2 

 

             Điều kiện chế tạo mẫu như phần trên với tỷ lệ 
thành phần mol Ce-Ti-Si là 10%-10%-80%. Mẫu gel 
được đem phân tích nhiệt trên máy Labsys Evo-
Setararm (Pháp) tốc độ gia nhiệt 10 oC/phút trong 
môi trường không khí. Kết quả phân tích được biểu 
diễn ở hình 2. 

 
Trên giản đồ phân tích nhiệt trên đường TGA 

hình 2 cho thấy nhiệt độ < 200 oC có sự giảm khối 
lượng 5,24 % tương ứng với sự thu nhiệt mạnh ở 
86,73 oC trên đường DSC. Sự mất khối ở nhiệt độ   
< 200 oC là quá trình mất nước tự do và nước kết 
tinh trong mẫu gel. Trong khoảng nhiệt độ từ 200 oC 
đến 600 oC có sự giảm khối lượng 4,07 % tương ứng 
với píc tỏa nhiệt yếu trên đường DSC, sự giảm khối 
này có thể gán cho sự đốt cháy phân hủy gốc nitrat, 
gốc clorat, gốc hidro cacbon trong mẫu gel PVA và 
đồng thời xảy ra sự chuyển pha TiO2 vô định hình 
thành pha kết tinh tinh thể TiO2. So với trường hợp 
tổng hợp CeO2, TiO2 bằng phương pháp đốt cháy gel 
[10, 11]. Sự hình thành pha của trong hỗn hợp oxit 
này xảy ra ở nhiệt độ cao hơn ( ≈ 200 oC). Khi nhiệt 
độ > 600 oC trên đường TGA gần như không thấy có 
sự giảm khối lượng có thể gán cho sự tạo thành pha 
oxit hỗn hợp của CeO2-TiO2-SiO2 đã được hình 
thành. Còn ở 781,37 oC trên đường DSC có 1 pic thu 
nhiệt mạnh có thể đây là quá trình chuyển pha SiO2 
vô định hình thành pha tinh thể kết tinh SiO2. 
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Hình 2: Giản đồ phân tích nhiệt vi sai TGA-

DSC của mẫu gel Ce-Ti-Si-PVA 
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Để làm rõ ảnh hưởng của nhiệt độ nung đến sự 
hình thành pha tinh thể của oxit hỗn hợp            
CeO2-TiO2 -SiO2. Dựa vào kết quả phân tích nhiệt vi 
sai ở phần trên làm cơ sở để nung mẫu gel ở 550 oC, 
650oC, 750 oC và 850 oC trong 2 giờ. Các mẫu sau 
nung được đem phân tích thành phần pha trên máy 
Siemens D 5000. Kết quả phân tích thành phần pha 
được ghi lại ở hình 3.  

 

 
* pha của CeO2; ◊ pha của TiO2; • pha của SiO2 

Hình 3: Giản đồ nhiễu xạ tia X của mẫu có tỷ lệ mol 
Ce-Ti-Si là 10%-10%-80% nung ở nhiệt độ khác 

nhau: (a) 550oC; (b) 650oC; (c) 750oC và (d) 850oC 

 Từ kết quả phân tích nhiễu xạ tia X hình 3 nhận 
thấy, mẫu nung ở nhiệt độ 550 oC pha ở dạng vô 
định hình một phần nhỏ pha kết tinh của pha CeO2. 
Khi mẫu nung ở nhiệt độ 650 oC và 750 oC xuất hiện 
hai pha kết tinh tinh thể đặc trưng của CeO2 và TiO2. 
Khi nung ở nhiệt độ 850 oC thu được pha CeO2, 
TiO2 dạng anatat và pha SiO2 dạng cristobalit điều 
này hoàn toàn phù hợp với kết quả phân tích nhiệt ở 
trên và tương tự như kết quả nghiên cứu [4]. 

Do vậy, để thu được oxit hỗn hợp CeO2-TiO2-
SiO2 cần nung mẫu ở 850 oC trong 2 giờ.  

 Mẫu được tổng hợp ở điều kiện: tỷ lệ mol của 
(Ce-Ti-Si)/PVA là 1/3, tỷ lệ thành phần mol CeO2-
TiO2-SiO2 là 10%-10%-80%, pH tạo gel là 1, nhiệt 
độ gel 80 oC, nung mẫu ở nhiệt độ 850 oC trong 2 
giờ được đem xác hình thái học trên máy S-JED-
4800  và xác định phân bố kích thước hạt trung bình 
trên máy Zetasizer. Kết quả  phân tích được ghi lại ở 
hình 4 và 5. 

 Qua hình 4 nhận thấy, mẫu được tổng hợp bằng 
phương phương pháp đốt cháy gel PVA với pH tạo 
gel là 1, nhiệt độ tạo gel 80 oC, tỷ lệ mol kim 
loại/PVA là 1/3, tỷ lệ mol CeO2-TiO2-SiO2 là 10%-
10%-80% nung ở 850 oC trong 2 giờ có kích thước 
hạt đồng nhất < 50 nm (SEM) và có kích thước hạt 

trung bình là 97 nm (hình 5). Trong đó sự phân bố 
kích thước hạt trung bình tập trung thành hai vùng: 
vùng 1 có kích thước 104,3 nm chiếm 93,7 % và 
vùng 2 có kích thước 21,43 nm chiếm 6,3 %. Sự 
khác biệt kích thước hạt nano của hỗn hợp oxit 
CeO2-TiO2-SiO2 phân tích trên 2 máy S-JED-4800 
và Zetasizer ở trên được giải thích là do các hạt nano 
của hỗn hợp oxit dễ kết đám với nhau. 

 

  

 

4. KẾT LUẬN 
 
Đã nghiên cứu ảnh hưởng của nhiệt độ nung, tỷ 

lệ mol CeO2-TiO2-SiO2 đến sự hình thành pha của 
oxit hỗn hợp CeO2-TiO2-SiO2 được tổng hợp bằng 
phương phương pháp đốt cháy gel PVA. 

Oxit hỗn hợp CeO2-TiO2-SiO2 được tổng hợp 
bằng phương pháp đốt cháy gel PVA ở điều kiện: 

Hình 4: Ảnh SEM của mẫu có tỷ lệ  mol  
Ce-Ti-Si là 10%-10%-80% nung ở nhiệt độ  

850 oC trong 2 giờ 

 

Hình 5: Giản đồ phân bố kích thước hạt trung 
bình của mẫu có tỷ lệ mol Ce-Ti-Si là  

10%-10%-80 % nung ở nhiệt độ 850 oC  
trong 2 giờ 
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pH tạo gel là 1, nhiệt độ tạo gel 80 oC, tỷ lệ mol kim 
loại/PVA là 1/3, tỷ lệ mol Ce-Ti-Si = 1-1-8, nung ở 
850 oC trong 2 giờ có kích thước hạt đồng nhất < 50 
nm (SEM) và kích thước hạt trung bình là 97 nm. 

 
Lời cám ơn: Công trình này nằm trong khuôn khổ 
của đề tài Khoa học và Công nghệ cấp Bộ Giáo dục 
và Đào tạo năm 2014-1015, mã số B2014-04-12. 
Các tác giả xin trân trọng cảm ơn Bộ Giáo dục và 
Đào tạo đã tài trợ kinh phí cho nghiên cứu này. 
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