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Abstract 

Nickel aluminates spinel NiAl2O4 in the silica glassy matrix was prepared through insitu sol-
gel reaction. The influence of temperature and the molar ratio of metals to Si on the formation of 
the spinel were investigated. The DTA, TGA and XRD analyses showed that NiAl2O4/SiO2 was 
completely produced at 800oC. The surface properties of the synthesized spinel were identified by 
nitrogen adsorption-desorption method. 

 
I - Më §ÇU 

Ngμy nay, nghiªn cøu tæng hîp vËt liÖu cã 
kÝch th−íc mao qu¶n cì nano (nanoporous 
materials) ®· lμ mét trong nh÷ng h−íng nghiªn 
cøu quan träng cña ho¸ häc vËt liÖu, nh»m t¹o ra 
c¸c vËt liÖu tiªn tiÕn cã nhiÒu tÝnh n¨ng ®Æc biÖt. 
VËt liÖu oxit phøc d¹ng spinel lμ mét trong 
nh÷ng vËt liÖu ®−îc øng dông nhiÒu trong lÜnh 
vùc xóc t¸c (lμm chÊt xóc t¸c, chÊt mang) [2, 3]. 
§Ó øng dông trong lÜnh vùc xóc t¸c, nãi chung 
vËt liÖu cÇn cã bÒ mÆt riªng cao vμ ®é xèp thÝch 
hîp. 

Nghiªn cøu tæng hîp vμ x¸c ®Þnh c¸c tÝnh 
chÊt cña vËt liÖu spinel niken nh«m ®· ®−îc 
nhiÒu nhãm nghiªn cøu quan t©m. Spinel niken 
nh«m lμ xóc t¸c tèt cho nhiÒu ph¶n øng xóc t¸c 
dÞ thÓ nh−: oxi ho¸ CO, hydrocacbon [4] vμ ®Æc 
biÖt gÇn ®©y ®−îc ph¸t hiÖn lμ xóc t¸c tèt cho 
ph¶n øng khö chän läc c¸c khÝ NOx [5]. §Ó t¨ng 
®é bÒn nhiÖt, bÒn c¬ cña xóc t¸c, còng nh− ho¹t 
tÝnh xóc t¸c th× viÖc ph©n t¸n chÊt xóc t¸c lªn 
chÊt mang lμ rÊt cÇn thiÕt. Oxit silic ®−îc biÕt lμ 
vËt liÖu cã ®é xèp vμ cã bÒ mÆt ph¸t triÓn (xèp) 
vμ th−êng ®−îc øng dông lμm chÊt mang, chÊt 
hÊp phô. Do ®ã, trong c«ng tr×nh nμy, víi môc 

®Ých ph©n t¸n spinel niken nh«m trªn nÒn chÊt 
mang lμ oxit silic, chóng t«i ®· sö dông nguån 
silic lμ TEOS. VÒ ph−¬ng ph¸p tæng hîp vËt 
liÖu, chóng t«i ®· sö dông ph−¬ng ph¸p sol-gel, 
v× qu¸ tr×nh sol-gel cho phÐp trén lÉn c¸c chÊt ë 
quy m« ph©n tö, do ®ã vËt liÖu tæng hîp sÏ ®−îc 
h×nh thμnh ë nhiÖt ®é thÊp, ®é tinh khiÕt cao, 
kÝch th−íc h¹t mÞn vμ bÒ mÆt riªng cao.  

II - §IÒU KIÖN THùC NGHIÖM 

Quy tr×nh ®iÒu chÕ vËt liÖu spinel niken 
nh«m/SiO2 

C¸c dung dÞch Ni(NO3)2 vμ Al(NO3)3 ®−îc 
trén lÉn víi nhau theo tû lÖ nhÊt ®Þnh, sau ®ã 
thªm dÇn dung dÞch TEOS vμo hçn hîp trªn sao 
tû lÖ sè mol kim lo¹i/sè mol Si lμ 1:4; 1:6; 1:8 
vμ 1:10. B−íc tiÕp theo, lÊy l−îng chÝnh x¸c thÓ 
tÝch c¸c dung dÞch HNO3 ®Ëm ®Æc, r−îu 
C2H5OH vμ n−íc cÊt sao cho tû lÖ: TEOS: 
HNO3: C2H5OH: H2O lμ 1: 0,1: 7: 15, c¸c dung 
dÞch nμy ®−îc thªm tõ tõ vμo dung dÞch c¸c 
muèi. Hçn hîp thu ®−îc, ®−îc khuÊy trén ®Òu 
cã gia nhiÖt trªn m¸y khuÊy tõ cho ®Õn khi thu 
®−îc hÖ gel trong suèt. Gel ®−îc sÊy ë 80oC qua 
®ªm, chuyÓn thμnh xerogel. Xerogel thu ®−îc 
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®−îc nghiÒn mÞn vμ nung ë c¸c nhiÖt ®é kh¸c 
nhau 700oC, 800oC vμ 900oC. 

C¸c ph−¬ng ph¸p nghiªn cøu cÊu tróc vËt 
liÖu 

Ph−¬ng ph¸p ph©n tÝch nhiÖt vi sai- nhiÖt träng 
l−îng 

C¸c gi¶n ®å DTA vμ TGA cña mÉu xerogel 
(víi tû lÖ mol kim lo¹i: Si lμ 1:6) ®−îc ghi trªn 
m¸y DTA-50 vμ TGA-50H (Shimadzu, NhËt 
B¶n), víi tèc ®é gia nhiÖt 5oC/phót, víi chÊt 
chuÈn lμ Al2O3. 

Ph−¬ng ph¸p nhiÔu x¹ R¬nghen 

C¸c gi¶n ®å nhiÔu x¹ R¬nghen cña c¸c mÉu 
sau nung ®−îc ghi trªn m¸y nhiÔu x¹ kÕ 

Siemens D5005 (§øc), èng ph¸t tia X víi anèt 
b»ng Cu, gãc quÐt b¾t ®Çu tõ 5o kÕt thóc ë 70o, 
gãc mét b−íc quÐt lμ 0,03o thêi gian mét b−íc 
quÐt 1s. 

Ph−¬ng ph¸p ®¼ng nhiÖt hÊp phô nit¬ 

Mét sè mÉu ®−îc thùc hiÖn ®o hÊp phô vËt 
lý nit¬ ë 77 K, trªn thiÕt bÞ ASAP 2010 
(Micromeritics, USA). Dùa vμo ®−êng ®¼ng 
nhiÖt, x¸c ®Þnh diÖn tÝch bÒ mÆt riªng vμ ph©n 
bè kÝch th−íc mao qu¶n cña mÉu b»ng ph−¬ng 
ph¸p BET vμ BJH (Barrett-Joyner-Halenda). 

III - KÕT QU¶ Vμ TH¶O LUËN 

1. KÕt qu¶ ph©n tÝch nhiÖt vi sai vμ nhiÖt 
träng l−îng 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

H×nh 1: Gi¶n ®å ph©n tÝch nhiÖt vi sai DTA (a) vμ nhiÖt träng l−îng TGA (b) cña mÉu xerogel 
 

Chóng t«i chän mÉu víi tû lÖ mol c¸c kim 
lo¹i: Si lμ 1:6 ®Ó ph©n tÝch DTA vμ TGA, kÕt 
qu¶ ®−îc tr×nh bμy trªn h×nh 1. Trªn ®−êng DTA 
(h×nh 1a) thÊy xuÊt hiÖn mét hiÖu øng thu nhiÖt 
ë 86,42oC víi c−êng ®é m¹nh, t−¬ng øng víi 
qu¸ tr×nh t¸ch n−íc hÊp phô vËt lý cã trong mÉu 
vμ kÌm theo sù gi¶m khèi l−îng t−¬ng ®èi cña 

mÉu ~ 38% (ghi trªn ®−êng TGA, h×nh 1b). 
HiÖu øng thø hai lμ to¶ nhiÖt, cùc ®¹i ë 283,23oC 
víi c−êng ®é yÕu vμ réng, t−¬ng øng víi qu¸ 
tr×nh ph©n huû c¸c hîp chÊt h÷u c¬ trong 
xerogel víi sù gi¶m khèi l−îng kho¶ng 15%. 
HiÖu øng thø ba lμ hiÖu øng to¶ nhiÖt víi c−êng 
®é yÕu t¹i 359,73oC, t−¬ng øng víi qu¸ tr×nh 

(a)

(b)
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ph©n huû gèc nitrat trong mÉu t¹o ra khÝ NOx 
[6]. Trªn 450oC trªn gi¶n ®å kh«ng ghi ®−îc 
hiÖu øng nμo, ®iÒu ®ã chøng tá trªn 450oC, b¾t 
®Çu x¶y ra ph¶n øng pha r¾n ®Ó h×nh thμnh nªn 
pha tinh thÓ spinel. 

2.  C¸c kÕt qu¶ ph©n tÝch XRD 

Nghiªn cøu sù h×nh thμnh spinel NiAl2O4 trªn 
nÒn oxit silic 

C¸c kÕt qu¶ nghiªn cøu tr−íc ®©y cña chóng 
t«i [5], cho thÊy nhiÖt ®é thÝch hîp ®Ó h×nh 
thμnh spinel NiAl2O4 lμ 800oC, do ®ã chóng t«i 
b¾t ®Çu kh¶o s¸t qu¸ tr×nh nung mÉu tõ nhiÖt 
700oC. H×nh 1 tr×nh bμy c¸c gi¶n ®å XRD cña 
c¸c mÉu tæng hîp víi tû lÖ mol c¸c kim lo¹i/Si 
lμ 1:4, nung ë c¸c nhiÖt ®é kh¸c nhau 700, 800 
vμ 900oC. 

KÕt qu¶ cho thÊy, trªn tÊt c¶ c¸c mÉu nung 
®Òu thÊy xuÊt hiÖn mét pic réng ë gãc 2θ = 23o, 
lμ t−¬ng øng víi pha v« ®Þnh h×nh SiO2 [1]. H×nh 

2a cho thÊy, víi nhiÖt ®é nung lμ 700oC b¾t ®Çu 
xuÊt hiÖn c¸c pic ph¶n x¹ víi c−êng ®é rÊt yÕu 
cña pha tinh thÓ spinel NiAl2O4, tuy nhiªn trong 
hÖ tån t¹i pha chÝnh lμ pha NiO, v× c¸c pic ph¶n 
x¹ cña NiO xuÊt hiÖn víi c−êng ®é t−¬ng ®èi 
(so s¸nh víi phæ chuÈn JCPDS 44-1159). H¬n 
n÷a, ë 700oC trªn gi¶n ®å kh«ng thÊy xuÊt hiÖn 
c¸c pic ®Æc tr−ng cho Al2O3, ®iÒu ®ã cã thÓ do 
pha Al2O3 tån t¹i ë d−íi d¹ng ph©n t¸n cao, hoÆc 
bÞ pha SiO2 che lÊp. Trong ®iÒu kiÖn nμy hÖ cã 
cÊu tróc gi¶ spinel. §Õn nhiÖt ®é nung lμ 800oC 
(h×nh 2b) hÖ chØ gåm pha tinh thÓ spinel 
NiAl2O4 (so s¸nh víi phæ chuÈn JCPDS 10-
0339), trong hÖ kh«ng thÊy xuÊt hiÖn pha NiO, 
còng nh− Al2O3. TiÕp tôc t¨ng nhiÖt ®é nung 
®Õn 900oC, c¸c pic ph¶n x¹ ®Æc tr−ng cña pha 
tinh thÓ NiAl2O4 trë nªn nhän h¬n (h×nh 2c), 
®iÒu ®ã chøng tá pha spinel ®−îc kÕt tinh tèt 
h¬n. Tõ c¸c kÕt qu¶ trªn, cã thÓ kÕt luËn nhiÖt 
®é thÝch hîp ®Ó tæng hîp spinel NiAl2O4 trªn 
nÒn oxit silic lμ 800oC. 

 
 
  
 
 
 
 
 

                                                                                                                                                                                  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
H×nh 2: Gi¶n ®å XRD cña c¸c mÉu víi tû lÖ mol c¸c kim lo¹i: Si lμ 1:4, nung ë  

(a)700oC (S(700)); (b) 800oC (S(800)); (c) 900oC (S(900)) 
 

Nghiªn cøu ¶nh h−ëng cña hμm l−îng Si ®Õn sù 
h×nh thμnh spinel NiAl2O4 

§Ó nghiªn cøu ¶nh h−ëng cña hμm l−îng Si 
®Õn qu¸ tr×nh tæng hîp spinel, chóng t«i kh¶o 
s¸t bèn mÉu tæng hîp víi tû lÖ mol c¸c kim 

lo¹i/Si kh¸c nhau lμ 1:10; 1:8; 1:6 vμ 1:4, nung ë 
800oC ®Ó t×m ra hμm l−îng Si thÝch hîp cho qu¸ 
tr×nh tæng hîp spinel NiAl2O4 trªn oxit silic. 
Trªn h×nh 2 tr×nh bμy c¸c gi¶n ®å XRD cña c¸c 
mÉu tæng hîp víi tû lÖ mol c¸c kim lo¹i/Si kh¸c 
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nhau vμ nung ë 800oC. KÕt qu¶ cho thÊy, mÉu 
víi tû lÖ mol (NiAl)/Si = 1:10 ë nhiÖt ®é nung lμ 
800oC, vÉn ch−a thÊy xuÊt hiÖn pha tinh thÓ 
spinel NiAl2O4, mμ chØ thÊy xuÊt hiÖn mét pic 
réng thÊy ë gãc 2θ =  22o, t−¬ng øng lμ pha v« 
®Þnh h×nh SiO2. Víi tû lÖ mol 1:8, trªn gi¶n ®å 
b¾t ®Çu xuÊt hiÖn c¸c ®−êng ph¶n x¹ cã c−êng 
®é thÊp ®Æc tr−ng cho spinel NiAl2O4 ë c¸c gãc 
2θ lμ 19; 31,5; 37; 45; 59; 65o. ë ®iÒu kiÖn nμy, 
trªn gi¶n ®å cã mÆt pha tinh thÓ NiO, v× thÊy 
xuÊt hiÖn c¸c pic ®Æc tr−ng cho NiO ë gãc 63 vμ 
43o, ®ång thêi kh«ng thÊy cã mÆt Al2O3. §iÒu 
nμy, ch¾c h¼n do Al2O3 tån t¹i d−íi d¹ng ph©n 
t¸n cao vμ bÞ che khuÊt bëi pha SiO2. §èi víi 
c¸c mÉu víi tû lÖ mol (NiAl):Si lμ 1:6 vμ 1:4, 

chóng t«i thÊy cã sù biÕn ®æi râ rÖt, trªn c¸c 
gi¶n ®å XRD (h×nh 3b vμ 3a), thÊy xuÊt hiÖn c¸c 
pic ph¶n x¹ ®Æc tr−ng cho NiAl2O4, mμ kh«ng 
thÊy xuÊt hiÖn c¸c pic cña NiO. Tõ c¸c kÕt qu¶ 
trªn cã thÓ thÊy r»ng, hμm l−îng Si cã ¶nh 
h−ëng lín ®Õn qu¸ tr×nh tæng hîp spinel 
NiAl2O4, hμm l−îng Si cμng cao th× qu¸ tr×nh 
h×nh thμnh spinel NiAl2O4 cμng khã. §iÒu nμy 
cã lÏ do, víi hμm l−îng Si cao, ch¾c h¼n pha 
spinel h×nh thμnh ®· bÞ pha SiO2 che phñ hoÆc 
bao bäc, nªn trªn gi¶n ®å XRD kh«ng xuÊt hiÖn 
c¸c pic ®Æc tr−ng cña pha spinel. HoÆc còng cã 
thÓ hμm l−îng Si cao, th× qu¸ tr×nh khuÕch t¸n 
cña Ni2+ vμ Al3+ trong ph¶n øng pha r¾n t¹o 
spinel bÞ ng¨n c¶n. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

H×nh 3: Gi¶n ®å XRD cña c¸c mÉu víi tû lÖ mol cña c¸c kim lo¹i: Si kh¸c nhau nung ë 800oC:  
(a) 1:4 (S1(800)); (b) 1:6 (S2(800)); (c) 1:8 (S3(800)); (d) 1:10 (S4(800)) 

 
C¸c mÉu víi tû lÖ mol (NiAl): Si lμ 1:6 vμ 

1:4 cho sù h×nh thμnh pha NiAl2O4 hoμn chØnh, 
tuy nhiªn, mÉu víi tû lÖ lμ 1:6 cho c¸c pic cña 
spinel réng vμ thÊp h¬n mét chót so víi c¸c pic 
t−¬ng øng cña pha spinel cña mÉu víi tû lÖ 1:4. 
Do ®ã, ®Ó cã kÕt luËn vÒ hμm l−îng Si thÝch hîp 
®èi víi qu¸ tr×nh tæng hîp, chóng t«i sÏ nghiªn 
cøu hai mÉu nμy b»ng ph−¬ng ph¸p hÊp phô vËt 
lý nit¬. 

3. C¸c kÕt qu¶ ph©n tÝch c¸c ®−êng ®¼ng 
nhiÖt hÊp phô nh¶ hÊp nit¬ 

Chóng t«i tiÕn hμnh ®o hÊp phô vËt lý nit¬ 
cña hai mÉu tæng hîp nung ë 800oC víi tû lÖ 
mol (NiAl):Si lμ 1:4 vμ 1:6. DiÖn tÝch bÒ mÆt 

riªng cña c¸c mÉu ®−îc x¸c ®Þnh b»ng ph−¬ng 
ph¸p BET dùa vμo ®−êng ®¼ng nhiÖt trong 
kho¶ng ¸p suÊt t−¬ng ®èi (0,025 - 0,2). Ph©n bè 
kÝch th−íc mao qu¶n ®−îc tÝnh to¸n dùa vμo 
ph©n tÝch nh¸nh nh¶ hÊp cña ®−êng ®¼ng nhiÖt 
theo ph−¬ng ph¸p BJH. C¸c kÕt qu¶ ph©n tÝch vμ 
tÝnh to¸n ®−îc tr×nh bμy trªn h×nh 4 vμ 5. 

C¸c kÕt qu¶ tr×nh bμy trªn h×nh 3 cho thÊy, 
®−êng ®¼ng nhiÖt cña c¸c mÉu, t−¬ng øng víi 
d¹ng ®−êng ®¼ng nhiÖt kiÓu IV theo ph©n lo¹i 
cña IUPAC, nh− vËy c¸c mÉu tæng hîp ®−îc ®Æc 
tr−ng bëi hÖ mao qu¶n trung b×nh. C¸c vßng trÔ 
cña c¶ hai mÉu t−¬ng ®èi gièng nhau, øng víi 
d¹ng vßng trÔ ®iÓn h×nh kiÓu H3, ®Æc tr−ng cho 
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mao qu¶n h×nh khe theo ph©n lo¹i cña De Boer 
[7]. §−êng ph©n bè mao kÝch th−íc mao qu¶n 
cña c¸c mÉu t−¬ng ®èi s¾c nÐt vμ tËp trung, ®iÒu 
®ã chøng tá kÝch th−íc mao qu¶n trªn c¸c mÉu 
rÊt ®ång ®Òu, kho¶ng 38 Å ®èi víi S1(800) vμ 
44 Å ®èi víi S2(800). KÕt qu¶ tÝnh to¸n diÖn 
tÝch bÒ mÆt riªng còng cho thÊy mÉu S2(800) cã 
kÝch th−íc mao qu¶n lín h¬n mÉu S1(800), nªn 

diÖn tÝch bÒ mÆt lín h¬n, t−¬ng øng lμ 94 vμ 89 
m2/g. KÕt hîp víi c¸c kÕt qu¶ ph©n tÝch XRD, 
chóng t«i cã thÓ kÕt luËn r»ng hμm l−îng sè mol 
tæng c¸c kim lo¹i: Si tèi −u cho qu¸ tr×nh tæng 
hîp spinel NiAl2O4 trªn nÒn oxit Si lμ 1:6. Ch¾c 
h¶n, ®©y hμm l−îng Si thÝch hîp, mμ c¸c h¹t 
spinel NiAl2O4 ®−îc ph©n t¸n trªn nÒn pha v« 
®Þnh h×nh SiO2. 

 
 
 
 
 
 
 

 
 

 

 

 

 
H×nh 4: §−êng ®¼ng nhiÖt hÊp phô nit¬ cña c¸c mÉu, nung ë 800oC, 

a) víi tû lÖ mol c¸c kim lo¹i: Si lμ 1:4 (S1(800)); b) víi tû lÖ mol c¸c kim lo¹i: Si lμ 1:6 (S2(800)) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

H×nh 5: §−êng ph©n bè kÝch th−íc mao qu¶n cña c¸c mÉu, nung ë 800oC, (a) víi tû lÖ mol c¸c kim 
lo¹i: Si lμ 1:4 (S1(800)); (b) víi tû lÖ mol c¸c kim lo¹i: Si lμ 1:6 (S2(800))      

 
IV - KÕT LUËN 

Chóng t«i ®· tæng hîp thμnh c«ng spinel 
NiAl2O4 trªn nÒn oxit silic b»ng ph−¬ng ph¸p 
sol-gel, ®i tõ nguån silic lμ TEOS.  

B»ng c¸c ph−¬ng ph¸p ph©n tÝch ho¸ lý 
DTA, TGA, XRD vμ ®¼ng nhiÖt hÊp phô nit¬ 
cho phÐp kh¼ng ®Þnh nhiÖt ®é thÝch hîp ®Ó tæng 
hîp NiAl2O4/SiO2 lμ 800oC, víi tû lÖ mol kim 
lo¹i (NiAl): Si tèi −u lμ 1:6, spinel/SiO2 cã bÒ 
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mÆt riªng t−¬ng ®èi cao, cã ph©n bè kÝch mao 
qu¶n ®ång ®Òu. 

Lêi c¶m ¬n: C¸c t¸c gi¶ xin ch©n thμnh c¶m ¬n 
Héi ®ång VLIR-HUT ®· tμi trî cho c«ng tr×nh 
th«ng qua Dù ¸n nghiªn cøu AP07\Prj03\Nr05. 
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