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Summary 

Cu-containing SBA-15 mesoporous (Cu/SBA-15) material has been prepared based on silica 
SBA-15 solid exchanged with Cu(II)-ion solution under appropriate condition. The obtained 
samples were characterized by atomic absorption spectrometry (AAS), powder X-ray diffraction 
(XRD) and nitrogen adsorption/desorption measurement. The investigated results show that the 
prepared samples have highly ordered hexagonal mesostructure with large specific surface area 
and uniform mesopore size distribution. Catalytic performance of the Cu/SBA-15 material is 
investigated through the oxidation of red phenol by hydrogen peroxide as oxidizing agent. The 
Cu/SBA-15 catalyst exhibited an excellent catalytic activity. 

 
I - më ®Çu 

SBA-15 lµ mét lo¹i vËt liÖu míi ®ang thu 
hót sù quan t©m ®Æc biÖt cña c¸c nhµ khoa häc 
ho¹t ®éng trong lÜnh vùc xóc t¸c vµ hÊp phô, v× 
SBA-15 cã kÝch th−íc mao qu¶n lín, ®ång ®Òu, 
thµnh mao qu¶n dµy, ®é bÒn nhiÖt vµ thñy nhiÖt 
cao h¬n MCM-41 [1]. ChÝnh v× vËy, c¸c ph©n tö 
chÊt h÷u c¬ cã kÝch th−íc lín dÔ dµng khuÕch 
t¸n vµ tham gia ph¶n øng bªn trong mao qu¶n 
cña vËt liÖu SBA-15. Tuy nhiªn, do Si-SBA-15 
lµ vËt liÖu trung hoµ ®iÖn tÝch vµ kh«ng cã t©m 
xóc t¸c nªn ng−êi ta ph¶i t×m c¸ch ®−a vµo
m¹ng cÊu tróc cña SBA-15 mét sè kim lo¹i 
chuyÓn tiÕp (Fe, Co, Ti…) [2 - 4] ®Ó t¹o ra c¸c 
t©m xóc t¸c mong muèn.  

Trong sè c¸c kim lo¹i chuyÓn tiÕp th× Cu lµ
mét kim lo¹i xóc t¸c rÊt ho¹t ®éng. ViÖc ®−a Cu 
vµo vËt liÖu mao qu¶n trung b×nh MCM-41 ®P
®−îc nghiªn cøu vµ thu ®−îc kÕt qu¶ rÊt kh¶ 
quan [5, 6], ®Æc biÖt lµ ®èi víi ph¶n øng oxi hãa 
phenol. So víi MCM-41, SBA-15 cã nh÷ng tÝnh 
chÊt vËt lý næi bËt h¬n, do ®ã hy väng khi ®−a

Cu vµo vËt liÖu SBA-15 sÏ t¹o ®−îc mét lo¹i vËt 
liÖu Cu/SBA-15 xóc t¸c hiÖu qu¶ ®èi víi ph¶n 
øng oxi ho¸ c¸c hîp chÊt h÷u c¬, ®Æc biÖt lµ c¸c 
hîp chÊt h÷u c¬ cã kÝch th−íc lín. 

NÕu thay thÕ ®ång h×nh ion Si4+ trong cÊu 
tróc Si-SBA-15 b»ng ion Cu2+ th× gÆp khã kh¨n 
v× b¸n kÝnh cña ion Cu2+ (0,73 Å) lín h¬n nhiÒu 
so víi b¸n kÝnh cña ion Si4+ (0,4 Å) nªn l−îng 
®ång ®−a vµo vËt liÖu th−êng thÊp vµ vËt liÖu thu 
®−îc cã cÊu tróc kh«ng bÒn v÷ng. NÕu dïng 
ph−¬ng ph¸p tÈm ®Ó ph©n t¸n ®ång vµo vËt liÖu 
SBA-15 th× th−êng gÆp h¹n chÕ lµ kim lo¹i 
kh«ng ph©n t¸n ®ång ®Òu trªn bÒ mÆt pha r¾n, 
dÔ bÞ co côm lµm che ch¾n mao qu¶n, c¶n trë 
khuÕch t¸n, do ®ã lµm gi¶m ho¹t tÝnh xóc t¸c. 

V× vËy, trong bµi b¸o nµy chóng t«i tr×nh 
bµy kÕt qu¶ nghiªn cøu tæng hîp vËt liÖu mao 
qu¶n trung b×nh Cu/SBA-15 b»ng ph−¬ng ph¸p 
trao ®æi ion [9] vµ b−íc ®Çu x¸c ®Þnh ho¹t tÝnh 
xóc t¸c cña chóng trong ph¶n øng oxi hãa 
phenol ®á (chÊt h÷u c¬ cã kÝch th−íc ph©n tö 
lín). 
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Ii - thùc nghiÖm 

1. Tæng hîp SBA-15 vµ Cu/SBA-15 

VËt liÖu SBA-15 vµ Cu/SBA-15 ®−îc tæng 
hîp tõ c¸c ho¸ chÊt sau: Tetraetyl octosilicat 
(TEOS), chÊt ho¹t ®éng bÒ mÆt P123 (pluronic) 
EO20PO70EO20, M = 5800 (Aldrich), CuSO4,
NaOH vµ HCl. 

Tæng hîp SBA-15: SBA-15 ®−îc tæng hîp 
theo ph−¬ng ph¸p ®−îc m« t¶ bëi Zhao vµ c¸c 
céng sù [1]. 4 g P123 ®−îc hßa tan hoµn toµn
trong 150 ml HCl 2 N ë 40oC, tiÕp theo 9 g 
TEOS ®−îc nhá vµo dung dÞch trªn vµ khuÊy 
m¹nh trong kho¶ng 3 giê, hæn hîp ®−îc tiÕp tôc 
khuÊy trong 24 giê ë 40oC ®Ó t¹o gel. Sau ®ã gel 
®−îc ®−a vµo b×nh teflon vµ tiÕp tôc thñy nhiÖt ë 
100oC trong 48 giê. S¶n phÈm ®−îc läc, röa, sÊy 
kh« ë 100oC vµ nung ë 550oC trong 10 giê. 

Tæng hîp Cu/SBA-15: SBA-15 ®−îc khuÊy 
trong dung dÞch NaOH (pH = 10) trong 2 giê ®Ó 
t¹o ra c¸c nhãm ≡ Si-O- tõ bÒ mÆt vËt liÖu (≡Si-
OH � ≡Si-O- + H+), sau ®ã tõng giät dung dÞch 
CuSO4 víi NH3 ®−îc nhá vµo hçn hîp trªn vµ
khuÊy ®Òu. Hçn hîp ®−îc tiÕp tôc khuÊy trong 
15 giê råi sau ®ã ®−îc läc, röa, sÊy kh« ë 150oC
trong 1 giê vµ nung ®Õn 500oC víi tèc ®é t¨ng 
nhiÖt ®é 6oC/phót trong dßng kh«ng khÝ vµ gi÷ ë 
500oC trong 4 giê. 

2. C¸c ph−¬ng ph¸p ®Æc tr−ng 

§Ó ®Æc tr−ng mÉu tæng hîp, chóng t«i ®P sö 
dông c¸c ph−¬ng ph¸p sau: 

Phæ nhiÔu x¹ R¬nghen (XRD) ®−îc ghi trªn 
m¸y nhiÔu x¹ R¬nghen VNU-D8 Advance 
(Bruker, Germany), sö dông nguån bøc x¹ CuKα

víi b−íc sãng λ = 1,5406 Å, gãc quÐt 2θ tõ 
0,5 - 100.

§−êng ®¼ng nhiÖt hÊp phô-khö hÊp phô N2

®−îc thiÕt lËp ë 77 K trªn thiÕt bÞ Ommisorp-
100. 

Phæ hÊp thô nguyªn tö (AAS) ®−îc ®o trªn 
m¸y AAS-6800 (Shimadzu-Japan). 

3. X¸c ®Þnh ho¹t tÝnh xóc t¸c 

Ho¹t tÝnh xóc t¸c cña mÉu Cu/SBA-15 tæng 
hîp ®−îc x¸c ®Þnh trong ph¶n øng oxi hãa 
phenol ®á b»ng H2O2. Ph¶n øng ®−îc tiÕn hµnh

trong thiÕt bÞ gåm cã m¸y khuÊy tõ gia nhiÖt, 
b×nh æn nhiÖt, b×nh ph¶n øng nèi víi sinh hµn
håi l−u vµ nhiÖt kÕ. S¶n phÈm ph¶n øng ®−îc 
ph©n tÝch b»ng c¸c ph−¬ng ph¸p so mµu (sö 
dông m¸y ®o quang GENESYS 20, USA), phæ 
tö ngo¹i vµ kh¶ kiÕn (UV-Vis, ghi trªn m¸y 
GBC-2885). 

III - KÕt qu¶ vµ th¶o luËn 

1. §Æc tr−ng mÉu SBA-15 vµ Cu/SBA-15 

KÕt qu¶ ®o phæ hÊp thô nguyªn tö (AAS) 
cho thÊy mÉu tæng hîp cã chøa Cu víi hµm
l−îng 0,557%. 

Phæ nhiÔu x¹ R¬nghen (XRD) cña c¸c mÉu 
SBA-15 vµ Cu/SBA-15 ®−îc tr×nh bµy ë h×nh 1. 
Tõ h×nh 1 cã thÓ nhËn thÊy r»ng c¶ SBA-15 vµ
Cu/SBA-15 ®Òu cã 3 pic nhiÔu x¹ øng víi c¸c 
mÆt ph¶n x¹ (100), (110) vµ (200) ®Æc tr−ng cho 
mao qu¶n trung b×nh cã cÊu tróc lôc l¨ng hai 
chiÒu[1]. TÊt c¶ c¸c pic ®Òu râ, s¾c nhän chøng 
tá vËt liÖu cã ®é trËt tù cao. §iÒu ®ã chøng tá 
r»ng khi ®−a Cu vµo m¹ng l−íi SBA-15 b»ng 
ph−¬ng ph¸p trao ®æi ion cÊu tróc d¹ng lôc l¨ng 
hai chiÒu cña SBA-15 hÇu nh− kh«ng bÞ thay 
®æi. 

 

H×nh 1: Phæ XRD cña c¸c mÉu SBA-15 vµ
Cu/SBA-15 

H×nh 2 vµ 3 tr×nh bµy ®−êng ®¼ng nhiÖt hÊp 
phô- khö hÊp phô nit¬ ë 77 K vµ ®−êng ph©n bè 
kÝch th−íc mao qu¶n cña c¸c mÉu SBA-15 vµ
Cu/SBA-15.
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H×nh 2: §−êng ®¼ng nhiÖt hÊp phô- 
khö hÊp phô N2 cña SBA-15 vµ Cu/SBA-15 

H×nh 3: §−êng ph©n bè kÝch th−íc 
mao qu¶n cña SBA-15 vµ Cu/SBA-15 

Tõ h×nh 2 cã thÓ nhËn thÊy, c¶ hai ®−êng 
®¼ng nhiÖt hÊp phô-khö hÊp phô N2 cña SBA-15 
vµ Cu/SBA-15 ®Òu thuéc kiÓu IV vµ cã vßng trÔ 
d¹ng H1 (theo ph©n lo¹i cña IUPAC) ®Æc tr−ng 
cho vËt liÖu cã mao qu¶n trung b×nh d¹ng h×nh 
trô th«ng hai ®Çu. Giai ®o¹n ng−ng tô mao qu¶n 
®−îc thÓ hiÖn kh¸ râ rµng cïng víi ®−êng ph©n 
bè kÝch th−íc mao qu¶n (h×nh 3) cã pic hÑp, 
c−êng ®é lín chøng tá mao qu¶n trung b×nh 
®ång nhÊt, kÝch th−íc mao qu¶n ®ång ®Òu. 

§é dèc cña ®−êng ®¼ng nhiÖt hÊp phô-khö 
hÊp phô cã khuynh h−íng chuyÓn vÒ vïng ¸p 
suÊt t−¬ng ®èi cao ®èi víi mÉu Cu/SBA-15, 
®−êng ph©n bè kÝch th−íc mao qu¶n Cu/SBA-15 
>SBA-15 chøng tá r»ng ®−êng kÝnh mao qu¶n 
t¨ng khi cã mÆt cña kim lo¹i ®ång trong pha 
r¾n. 

Kho¶ng c¸ch d100 gi÷a c¸c mÆt (100), “th«ng 
sè m¹ng” (a0, kho¶ng c¸ch gi÷a hai t©m mao 

qu¶n), ®−êng kÝnh mao qu¶n (dp), diÖn tÝch bÒ 
mÆt riªng (SBET), ®−îc x¸c ®Þnh tõ c¸c sè liÖu 
hÊp phô vµ khö hÊp phô [7] ®−îc tr×nh bµy ë
b¶ng 1. 

Tõ c¸c kÕt qu¶ ë b¶ng 1 cã thÓ nhËn thÊy, 
viÖc ®−a c¸c ion Cu2+ lªn bÒ mÆt SBA-15 b»ng 
ph−¬ng ph¸p trao ®æi ion ®P lµm ¶nh h−ëng ®Õn 
c¸c gi¸ trÞ cña c¸c tham sè ®Æc tr−ng cÊu tróc vµ
bÒ mÆt. §iÒu ®ã cho ta gi¶ ®Þnh, Cu2+ ®P “liªn 
kÕt” víi bÒ mÆt b»ng mét t−¬ng t¸c nµo ®ã (lùc 
t−¬ng t¸c tÜnh ®iÖn). Cã thÓ xem ®ã lµ “tÝn hiÖu” 
thµnh c«ng cña sù ph©n t¸n Cu2+ lªn bÒ mÆt 
SBA-15 b»ng ph−¬ng ph¸p trao ®æi ion. 

Trong c«ng tr×nh nghiªn cøu sau, chóng t«i 
sÏ tiÕp tôc kh¶o s¸t vµ c«ng bè kÕt qu¶ vÒ ®o ®é 
ph©n t¸n cña Cu2+, ¶nh TEM cña vËt liÖu 
Cu/SBA-15, vµ tr¹ng th¸i cña c¸c ion ®ång (Cu+,
Cu2+, ...) b»ng ph−¬ng ph¸p UV-Vis vµ TPR-
H2.... 

B¶ng 1: Th«ng sè cÊu tróc cña vËt liÖu SBA-15 vµ Cu/SBA-15 tæng hîp 

MÉu d100, Å A0, Å dp,Å SBET, m2/g 

SBA-15 102,49 118,34 77,2 626 

Cu/SBA-15 101,98 117,76 90,3 585 

2. X¸c ®Þnh ho¹t tÝnh xóc t¸c cña Cu/SBA-15 

Chóng t«i ®P sö dông mÉu Cu/SBA-15 tæng 
hîp ®Ó xóc t¸c cho ph¶n øng oxi hãa phenol ®á 
b»ng t¸c nh©n H2O2 ®Ó ®¸nh gi¸ kh¶ n¨ng xóc 
t¸c cña mÉu tæng hîp. Ph¶n øng ®−îc thùc hiÖn 
víi c¸c ®iÒu kiÖn sau: 

NhiÖt ®é ph¶n øng: 70oC

¸p suÊt: ¸p suÊt khÝ quyÓn 

L−îng phenol ®á (0,03 g/l): 100 ml 

L−îng H2O2 (30%): 0,1 ml 

L−îng xóc t¸c: 0,015 g. 
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Dung dÞch phenol ®á trong n−íc cã mµu ®á 
thÈm. Qu¸ tr×nh oxi hãa sÏ ph¸ vì vßng benzen 
còng nh− hÖ mang mµu cña ph©n tö phenol ®á 
kÐo theo sù mÊt mµu cña hçn hîp sau ph¶n øng. 
Dùa vµo sù mÊt mµu nµy ta cã thÓ tÝnh ®é 
chuyÓn hãa cña phenol ®á b»ng ph−¬ng ph¸p so 
mµu (®o quang). §é chuyÓn hãa cña phenol ®á 
trong tr−êng hîp cã vµ kh«ng cã xóc t¸c theo 
thêi gian ®−îc tr×nh bµy ë h×nh 4. 
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H×nh 4: §é chuyÓn hãa cña phenol ®á theo thêi 
gian 

Tõ kÕt qu¶ nµy cã thÓ nhËn thÊy hçn hîp sau 
ph¶n øng gÇn nh− mÊt mµu hoµn toµn (®é 
chuyÓn hãa h¬n 98%) sau 60 phót khi cã xóc 
t¸c, cßn khi kh«ng cã xóc t¸c hçn hîp ph¶n øng 
kh«ng thay ®æi mµu ®¸ng kÓ (®é chuyÓn hãa 
kho¶ng 4%) sau 120 phót. §Ó t×m hiÓu s©u h¬n 
qu¸ tr×nh oxi hãa phenol ®á, s¶n phÈm ph¶n øng 
còng ®P ®−îc ph©n tÝch b»ng phæ UV-Vis, kÕt 
qu¶ ®−îc tr×nh bµy ë h×nh 5. 

Theo phæ UV-Vis cña phenol ®á ta thÊy pic 
cã ®é hÊp phô cùc ®¹i víi c−êng ®é m¹nh ë 
b−íc sãng 435 nm t−¬ng øng víi b−íc nh¶y 
electron π → π* vµ n → π* cña hÖ m¹ng mµu
liªn hîp trong phenol ®á, pic cã ®é hÊp phô cùc 
®¹i víi c−êng ®é yÕu ë b−íc sãng 265 nm t−¬ng
øng víi b−íc chuyÓn electron π →π* cña vßng 
benzen trong ph©n tö phenol ®á [8]. Tõ kÕt qu¶ 
ë h×nh 5 cã thÓ nhËn thÊy sau 90 phót ph¶n øng 
c¸c ®Æc tr−ng hÊp thô cña phenol ®á ®P biÕn 
mÊt. 

Nh− vËy cã thÓ kÕt luËn r»ng, xóc t¸c 
Cu/SBA-15 tæng hîp cã kh¶ n¨ng oxi hãa 

phenol ®á t¹o thµnh c¸c s¶n phÈm kh«ng cßn 
vßng benzen vµ hÖ mang mµu liªn hîp. 
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H×nh 5: Phæ UV-Vis cña phenol ®á ban ®Çu vµ

sau 90 phót ph¶n øng 
 

Iv - kÕt luËn 

VËt liÖu Cu/SBA-15 ®P ®−îc tæng hîp b»ng 
ph−¬ng ph¸p trao ®æi ion tõ vËt liÖu ban ®Çu lµ
SBA-15 vµ dung dÞch CuSO4 víi NH3. KÕt qu¶ 
®Æc tr−ng cho thÊy r»ng khi ®−a Cu vµo m¹ng 
l−íi SBA-15 b»ng ph−¬ng ph¸p trao ®æi ion cÊu 
tróc d¹ng lôc l¨ng hai chiÒu cña SBA-15 hÇu 
nh− kh«ng bÞ thay ®æi. MÉu tæng hîp ®−îc vÉn 
cã cÊu tróc lôc l¨ng hai chiÒu víi ®é trËt tù cao, 
kÝch th−íc mao qu¶n ®ång ®Òu víi ®−êng kÝnh 
mao qu¶n ∼90 Å, diÖn tÝch bÒ mÆt riªng 585 
m2/g.  Tuy nhiªn, viÖc ®−a Cu2+ lªn bÒ mÆt SBA-
15 ®P ¶nh h−ëng ®Õn gi¸ trÞ cña c¸c tham sè ®Æc 
tr−ng cÊu tróc vµ bÒ mÆt cña SBA-15.  

Xóc t¸c Cu/SBA-15 cã ho¹t tÝnh tèt h¬n 
nhiÒu so víi SBA-15 (hÇu nh− kh«ng cã ho¹t 
tÝnh) trong ph¶n øng oxi hãa phenol ®á. 

Ph−¬ng ph¸p tæng hîp nµy cã triÓn väng 
trong viÖc tæng hîp nhãm vËt liÖu Cu/vËt liÖu 
mao qu¶n trung b×nh (SBA-15, MCM-41) ®Ó 
øng dông lµm xóc t¸c oxi hãa c¸c hîp chÊt h÷u 
c¬ cã kÝch th−íc ph©n tö lín nh»m xö lý m«i 
tr−êng. 
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