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Abstract 
Al-SBA-16 and Fe-SBA-16 were successfully synthesized by direct hydrothermal method. The obtained materials 

were characterized by diferent techniques such as powder X-raydiffractions (XRD), transmission electron microscopy 
(TEM), nitrogen adsorption/desorption measurement, diffuse reflectance UV-Visible spectroscopy (UV-Vis) the 
obtained results showed that the prepared samples are highly ordered cubic mesostructure with a large specific surface 
area and a uniform mesopore size distribution. The catalytic activity of obtained samples was tested in the oxidation of 
phenol and red-phenol. The analysis of oxidation products using HPLC. The catalytic result showed that Al-SBA-16 
and Fe-SBA-16 exhibit a high catalytic activity for total oxidation of phenol and phenol red. 

 
 
1. MỞ ĐẦU 
 

Trong những năm gần đây, những yêu cầu ngày 
càng khắt khe về môi trường và tính cạnh tranh kinh 
tế đòi hỏi các quá trình công nghệ phải thường 
xuyên nghiên cứu cải thiện nhằm hạn chế việc sử 
dụng các hóa chất nguy hiểm và ngăn chặn sự phát 
sinh các chất thải độc hại. Với những ưu điểm của 
mình xúc tác dị thể được đánh giá là đóng vai trò 
then chốt trong quá trình thiết kế, phát triển quy 
trình công nghệ thân thiện với môi trường trong 
công nghệ hóa học. 

Ngay từ khi được phát hiện zeolit đã thu hút 
được nhiều sự chú ý trong xúc tác axit, bazơ, xúc tác 
oxi hóa khử [1 - 3]. Tuy nhiên, do kích thước mao 
quản nhỏ nên vật liệu zeolit bị hạn chế trong việc 
hấp phụ các phân tử có kích thước lớn như: phenol 
và các dẫn xuất của chúng có trong nước thải công 
nghiệp. Chính vì vậy, việc nghiên cứu và chế tạo vật 
liệu xúc tác có kích thước mao quản lớn, thành mao 
quản dày, có độ bền nhiệt và có hoạt tính xúc tác cao 
đang được các nhà khoa học quan tâm nghiên cứu 
nhằm ứng dụng trong lĩnh vực xúc tác và hấp phụ xử 
lý môi trường [4 - 7].   

Trong nghiên cứu này, chúng tôi tiến hành 
nghiên cứu và tổng hợp loại vật liệu mới có cấu trúc 
mao quản trung bình SBA-16 và đưa thêm kim loại 
vào trong gel để tạo nên vật liệu xúc tác Al-SBA-16, 
Fe-SBA-16 và đánh giá hoạt tính của xúc tác trong 
phản ứng oxi hoá phenol và các dẫn xuất của chúng.  

2. THỰC NGHIỆM 
 
2.1. Tổng hợp vật liệu 
 
2.1.1. Hoá chất 
 

Chất HĐBM: F127 (Pluronic) EO106PO70EO106 có 
MTB = 12600 và P123 EO20PO70EO20 có M = 5800, 
EO = etylen oxit, PO = propylen oxit; 

Nguồn silic: TEOS (C2H5O)4Si: 98%; 
Dung dịch HCl đặc 36%; 
Nguồn kim loại là AlCl3.9H2O và FeCl3.9H2O. 

 
2.1.2. Quy trình: hỗn hợp gel có thành phần 
 
1P123 : 2,3F127 : 621TEOS : 2727 HCl : 89182H2O 

Tỉ lệ Si/Al = 20 được tổng hợp theo qui trình 
sau: 

Chất hoạt động bề mặt F127 và P123 được hoà 
tan trong dung dịch axit HCl 2M, sau khi hoà tan 
hoàn toàn trong dung dịch này ở điều kiện áp suất 
khí quyển và nhiệt độ 45oC bằng cách khuấy từ. 

Tiếp đến đưa nguồn kim loại và nguồn silic vào 
dung dịch đầu trong điều kiện khuấy đều và mạnh ở 
45oC trong 2 giờ, sau đó tiếp tục khuấy từ trong 24 
giờ ở 45oC. Gel tạo thành được kết tinh ở 100oC 
trong 48 giờ. Sản phẩm được lọc rửa đến pH = 7, 
đem sấy khô và nung ở 550oC trong 6 giờ. Các mẫu 
đơn kim loại Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 được tổng 
hợp với tỉ số mol: Si/Al, Si/Fe = 20. 
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Hình 1: Sơ đồ tổng hợp Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 
 

 
2.2. Các phương pháp đặc trưng 

 
Phương pháp nhiễu xạ Rơnghen: Vật liệu SBA-

16, Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 được chụp trên máy  
tại Trường Đại học Khoa học Tự nhiên Hà Nội. 

Phương pháp hấp phụ - giải hấp đẳng nhiệt 
(phương pháp BET): Đường đẳng nhiệt hấp phụ-khử 
hấp phụ N2 tại Viện hoá Công nghiệp. Diện tích bề 
mặt riêng được tính từ phần tuyến tính trong phương 
trình BET, đường phân bố kích thước mao quản 
được xác định từ nhánh khử hấp phụ với việc sử 
dụng công thức BJH. 

Phương pháp hiển vi điện tử truyền qua (TEM): 
mẫu được đo trên máy hiển vi điện tử của Viện dịch 
tễ Trung ương. 
 
2.3. Xác định hoạt tính xúc tác 

 
Để xác định hoạt tính xúc tác của các mẫu

Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 tôi đã tiến hành phương 
pháp oxi hoá phenol và phenol đỏ ở pha lỏng trong 
bình cầu phản ứng. 

Điều kiện tiến hành phản ứng như sau: 
- Nhiệt độ phản ứng: 70oC 
- Áp suất: 1 atm 
- Lượng xúc tác: 55 mg 
- Lượng phenol, phenol đỏ: 20 ml dung dịch 

chứa 0,06 M 
- Lượng H2O2  (30%): 4,12 ml  
- Thời gian phản ứng: 4 giờ. 
Độ chuyển hoá a% được tính theo công thức:   

 
a% = (A0 - At)/A0 * 100%. 

 
Trong đó A0 và At: giá trị mật độ quang của phenol; 
phenol đỏ ban đầu và của sản phẩm phản ứng ở thời 
điểm t, tương ứng. 

Sản phẩm được phân tích bằng phương pháp đo 
UV-Vis và sắc ký lỏng. 

 

Thu được xúc tác Al-SBA-16;  
Fe-SBA-16 

Thuỷ nhiệt trong 24 giờ 

Lọc rửa bằng H2O, sau đó là etanol và 
sấy qua đêm ở 100oC 

Nung trong 6 h, t = 550oC 

Nguồn kim loại  
(Al3+, Fe3+) 

Khuấy trong 24 giờ 

Chất HĐBM 
(P123) 

Khuấy 1 giờ, t = 45oC 

Dung dịch 
HCl

Chất HĐBM (F127) 

Nguồn TEOS 
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3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

 
3.1. Tổng hợp và đặc trưng 

 

Dưới đây đưa ra phổ XRD của các mẫu SBA-16, 
Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 với tỉ số mol Si/Al và 
Si/Fe = 20 (hình 2). 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Hình 2: Phổ XRD của (a) Fe-SBA-16 và (b) Al-SBA-16 với tỉ số Si/Fe và Si/Al = 20 
 

Trên phổ XRD thấy xuất hiện ba pic nhiễu xạ 
tương ứng với ba mặt phản xạ (110), (200), (211) đã 
chứng tỏ vật liệu này có cấu trúc lập phương ba 
chiều Im3m, trong đó có 1 pic sắc nhọn tương ứng 
với mặt phản xạ (110) ở góc 2θ = 0,760 và 2 pic phụ 
ở các góc 1,330 và 1,760, đặc trưng của vật liệu 

SBA-16. Pic có cường độ lớn, hẹp ở góc 2θ ≈ 10 
chứng tỏ cấu trúc mao quản của vật liệu tổng hợp có 
độ trật tự cao [10 - 12]. 

Hình 3, biểu diễn đường hấp phụ đẳng nhiệt của 
mẫu Fe-SBA-16 với Si/Fe = 20. 

 
 

 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Hình 3: Đường đẳng nhiệt hấp phụ - khử hấp phụ N2  của mẫu Fe-SBA-16 
 

Có thể thấy rằng đường đẳng nhiệt hấp phụ - 
khử hấp phụ N2 của mẫu SBA-16 và Fe-SBA-16 là 
một điển hình đặc trưng cho vật liệu có cấu trúc 
MQTB. Trên đường đẳng nhiệt hấp phụ-khử hấp 
phụ N2 ta thấy: đường giải hấp phụ dốc mạnh ở vùng 
áp suất tương đối P/P0 = 0,45 đặc trưng cho mao 
quản hình chai của vật liệu SBA-16 và vòng trễ nhỏ 
do hiện tượng ngưng tụ mao quản với diện tích bề 

mặt riêng là 540 m2/g, đường kính mao quản 60 Å 
(hình 4). 

Ảnh TEM của Fe-SBA-16 (hình 5) không thấy 
các cụm loại hoặc oxit kim loại trên bề mặt hay 
trong mao quản vật liệu, chứng tỏ Fe đã đi vào trong 
mạng của SBA-16 hoặc được phân tán dưới dạng 
các hạt nano có kích thước nhỏ hơn kích thước mao 
quản của Fe-SBA-16 [9]. Kết quả này hoàn toàn phù 

(b) 

Faculty of Chemistry, HUS, VNU, D8 ADVANCE-Bruker - Mau Al-SBA-16

File: Hung DH Mo mau Al-SBA-16.raw - Type: Locked Coupled - Start: 0.500 ° - End: 10.004 ° - Step: 0.008 ° - Step time: 0.8 s - Temp.: 25 °C (Room) - Time Started: 9 s - 2-Theta: 0.500 ° - Theta: 0.250 ° - 
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hợp với kết quả nhận được từ phương pháp nhiễu xạ 
tia X. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Hình 4: Đường phân bố kích thước mao quản theo 
BJH của Fe-SBA-16 

So sánh hình dạng và cấu trúc của Fe-SBA-16 và 
SBA-16 (hình f) ta thấy cấu trúc của chúng khá 
giống nhau điều này chứng tỏ khi cho thêm muối 
vào gel khi tổng hợp không làm ảnh hưởng đến cấu 
trúc của loại vậy liệu này. Qua hình ảnh TEM ta 
cũng thấy được loại vật liệu này có hệ thống cấu trúc 
mao quản khá đồng đều và sự sắp xếp của các mao 
quản có độ trật tự cao [8 - 10]. 
 
3.2. Hoạt tính của xúc tác 

 
Sản phẩm phản ứng được phân tích bằng UV-

VIS, kết quả cho thấy dải hấp thụ đặc trưng cho 
nhóm thể -OH của vòng benzen ở 270 nm và đám 
phổ ở vùng 210 nm đặc trưng cho nhân vòng benzen 
đã gần hoàn toàn biến mất trên phổ UV-VIS của sản 
phẩm phản ứng, có nghĩa là phenol đã phân huỷ gần 
như hoàn toàn. 

 
   

 
 
 

 
 
 
 
 
 

  
 
 
 

Hình 5: Ảnh TEM của mẫu: (f) SBA-16 [13] và Fe-SBA-16  
 
 

 
 

Hình 6: Phổ UV-VIS của các mẫu phenol và sản phẩm oxi hóa trên xúc tác 
 Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 

 
Sản phẩm và nguyên liệu được phân tích bằng 

máy sắc ký lỏng bao gồm: benzoquinon, catechol, 
hydroquinone, axit muconic, các sản phẩm khác và 
một lượng rất nhỏ phenol còn lại. Kết quả được trình 
bày ở bảng 1. 

Từ các dữ kiện thực nghiệm ở bảng 1 cho thấy 
xúc tác Fe-SBA-16 có độ chuyển hóa cao hơn 
(98,02%) so với Al-SBA-16 (88,32%). Như vậy, đối 
với sự có mặt của ion Fe3+ độ chuyển hóa phenol 

tăng lên rất mạnh. Trong quá trình oxy hóa, Fe3+  xúc 
tác cho quá trình phân hủy H2O2 tạo nên gốc tự do 
HO. [14, 15]. 

Fe3+  + H2O2  → HO2
•  +  H+    +    Fe2+ 

Fe2+ +  H2O2   →  HO•  + HO-  +  Fe3+ 
Gốc HO• được sinh ra tác dụng với phenol sinh 

ra catechol, hydroquinon, benzoquinon và axit 
muconic.     

Để làm rõ hơn về tiềm năng ứng dụng của vật
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 liệu xúc tác Fe-SBA-16, thí nghiệm tiếp theo được 
thực hiện bằng phản ứng oxi hoá phenol đỏ mục 
đích thể hiện tính ưu việt của vật liệu có kích thước 
mao quản lớn. Kết quả phân tích HPLC (hình 7) cho 
thấy phenol đỏ với thời gian lưu 2,131 đã chuyển đổi 
thành những chất khác với thời gian lưu khác nhau 
(1,773; 2,459; 3,124).  

Bằng việc so sánh thời gian lưu và sử dụng các

hóa chất chuẩn là các axit hữu cơ mạch ngắn như 
axit oxalic, axit maleic, axit fumaric và axit fomic. 
Trong đó axit oxalic (tương ứng với thời gian lưu 
2,459) là axit cacboxylic chính được hình thành qua 
quá trình mở vòng của các sản phẩm oxi hóa phenol 
đỏ và cuối cùng chúng phân hủy thành CO2 và H2O. 
Điều này hoàn toàn phù hợp với kết quả phân tích 
UV-Vis (hình 8). 

  
Bảng 1: Sự phân bố sản phẩm sau phản ứng oxi hóa phenol ở pha lỏng bằng H2O2 trong sự có mặt  

của xúc tác Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 
 

Phân bố sản phẩm, %  
Xúc tác 

Độ 
chuyển 
hóa, % 

Phenol Benzoquinon Catechol Hydroquinone Axit 
muconic 

Các sản 
phẩm khác 

Fe-SBA-16 98,02 1,98 30,81 6,45 18,43 41,34 2,97 

Al-SBA-16 88,32 11,68 36,58 4,87 15,25 38,73 4,57 
 
 

       
 

Hình 7: Sắc ký đồ của phenol đỏ và sản phẩm sau khi phân hủy trên xúc tác Fe-SBA-16 
 

Sản phẩm phản ứng được phân tích bằng UV-
Vis, kết quả cho thấy dải hấp thụ đặc trưng cho 
nhóm thể -OH của vòng benzene ở 270 nm và đám 
phổ ở vùng 433 nm đặc trưng cho bước nhảy π →  
π* của hệ mang màu đã gần hoàn toàn biến mất trên 
phổ UV-VIS của sản phẩm phản ứng, có nghĩa là 
phenol đỏ đã phân huỷ gần như hoàn toàn [8]. 

Dựa vào tài liệu tham khảo và lấy kết quả để so 
sánh [4], với phản ứng oxy hoá phenol đỏ cũng được 
tiến hành trên xúc tác Fe-ZSM-5. Có thể thấy rằng 
độ chuyển hoá trên xúc tác Fe-SBA-16 đạt 98,02%, 
Al-SBA-16 đạt 88,32% trong khi đó trên xúc tác Fe-
ZSM-5 chỉ đạt được 35% cùng với tỷ số Si/Fe = 20, 
tức là cùng lượng tâm Fe, nhưng với kích thước mao 
quản khác nhau của Fe-SBA-16 và Fe-ZSM-5 là 60 
Å và 5,6 Å tương ứng, phân tử phenol đỏ có kích 
thước khoảng 16 Å khó có thể khuếch tán trong hệ 
mao quản của Fe-ZSM-5. 

 
Hình 8: Phổ UV-VIS của phenol đỏ và các sản phẩm 

oxi hóa trên xúc tác Fe-SBA-16 
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4. KẾT LUẬN 
 

Tổng hợp thành công vật liệu mao quản trung 
bình SBA-16, Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 có tỷ số 
Si/Al = 20 và Si/Fe = 20 trong điều kiện thuỷ nhiệt 
100oC, pH < 1 với sự có mặt của hai khối đồng hình 
copolime Pluronic là F127 và P123. 

Việc đưa Al và Fe vào vật liệu SBA-16 bằng 
phương pháp tổng hợp trực tiếp cho thấy, sự có mặt 
của Al  hoặc Fe trong gel tổng hợp không ảnh hưởng 
đến cấu trúc đặc trưng của vật liệu. 

Các mẫu SBA-16 và Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 
tổng hợp đều có cấu trúc đặc trưng của vật liệu mao 
quản trung bình, có cấu trúc lập phương ba chiều có 
trật tự với độ trật tự cao. Mẫu Fe-SBA-16 có diện 
tích bề mặt riêng là 540 m2/g đường kính mao quản 
60 Å, độ dày thành mao quản 80 Å. 

Xúc tác Al-SBA-16 và Fe-SBA-16 cho hiệu suất 
rất cao trong phản ứng oxy hoá phenol và phenol đỏ. 

Trong phản ứng oxi hoá phenol đỏ, Fe-SBA-16 
thể hiện độ chuyển hoá cao và sâu hơn so với Fe-
ZSM-5. Kết quả này cho thấy rõ tính ưu việt của vật 
liệu có kích thước mao quản trung bình Fe-SBA-16 
trong việc xử lý các hợp chất hữu cơ ô nhiễm có 
kích thước lớn trong nước (nước sinh hoạt, nước 
thải...). Fe-SBA-16 và Al-SBA-16 là những chất xúc 
tác rất triển vọng trong xử lý các chất hữu cơ độc hại 
có kích thước lớn cũng như các phân đoạn dầu nặng 
cần được xử lý. 
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