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THÔNG TIN KẾT QUẢ NGHIÊN CỨU  

 

Bằng việc sử dụng phương pháp thủy nhiệt, nghiên cứu này tập trung 

vào việc tổng hợp vật liệu GOQDs. Sản phẩm chế tạo ra sẽ được chúng tôi 

thử nghiệm khảo sát khả năng quang xúc tác phân hủy một số dung dịch 

màu hữu cơ trong nước. Kết quả khảo sát hình thái, bằng chụp ảnh HR-TEM 

cho thấy các chấm lượng tử có đường kính khoảng 5- 10 nm. Các kết khảo 

sát mẫu bằng phổ UV-Vis, Raman, FTIR cho thấy các đặc trưng cấu trúc của 

vật liệu GOQDs. Vật liệu có khả năng phân huỷ hoặc hấp phụ dung dịch MB 

dưới ánh sáng đèn compact. Kết quả khảo sát mẫu vật liệu GOQDs tổng hợp 

tại điều kiện tối ưu (190oC/24h) thể hiện đặc tính quang xúc tác với hiệu suất 

cao nhất (H > 99%). 
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MỞ ĐẦU 

 

1. Tính cấp thiết của nhiệm vụ KH&CN 

Khoa học vật liệu nano đã tiến bộ nhanh chóng trong 20 năm qua, 

mang lại triển vọng mới cho thiết kế vật liệu trong các ứng dụng khoa học, 

công nghệ và công nghiệp. Công nghệ nano là trọng tâm của nghiên cứu 

khoa học và kỹ thuật đương đại, và hứa hẹn sẽ cách mạng hóa các ngành 

công nghiệp như giao thông vận tải, y học, môi trường, công nghệ thông tin, 

điện tử và năng lượng mặt trời. Các kỹ năng vượt trội của công nghệ nano 

trong việc định hình cấu trúc vật liệu ở kích thước cực nhỏ để đạt được các 

phẩm chất mong muốn, cho phép chúng ta hiện thực hóa lời hứa thực sự của 

công nghệ này. Vật liệu gốc carbon đã khơi dậy sự quan tâm của các nhà 

nghiên cứu trong nhiều lĩnh vực tiềm năng vì các đặc tính nổi bật của chúng, 

như cấu trúc có thể điều chỉnh, diện tích bề mặt lớn, ít độc tính, độ dẫn điện 

cao và tuổi thọ cao. 

Carbon và các dạng thù hình của nó đã thu hút sự chú ý của các nhà 

khoa học. Nghiên cứu về carbon bắt đầu từ thế kỷ XIX. Carbon được biết 

đến là nguyên tố phổ biến thứ tư trong vũ trụ và là nguyên tố thiết yếu thứ 

hai trong cơ thể con người. Chính vì vậy, nó không chỉ có tầm quan trọng 

trong cuộc sống mà nó còn có sức hấp dẫn to lớn đối với khoa học và công 

nghệ hiện đại. Các vật liệu gốc carbon rất quan trọng đối với sự tăng trưởng 

lâu dài của nhiều ngành, nhiều lĩnh vực, mang lại các giải pháp sáng tạo cho 

cộng đồng tiến bộ của chúng ta. Đồng thời nó giải quyết một số vấn đề cấp 

bách nhất về sức khỏe và năng lượng trên thế giới. 

 Các vật liệu nano gốc carbon như fullerene, graphene, ống nano carbon 

(CNT), nanodiamond, nanoribbon và chấm lượng tử carbon đã thu hút sự chú 

ý của các nhà nghiên cứu trên toàn thế giới. Điều này là do sự kết hợp tuyệt 

vời giữa các đặc tính lý hóa, điện tử và quang học cũng như các ứng dụng 

sinh học tiềm năng của chúng. Các chấm lượng tử graphene (GOQDs) thể 

hiện khả năng tương thích sinh học tuyệt vời, tính linh hoạt cơ học vượt trội, 

tính di động của electron, độ ổn định nhiệt và hóa học tuyệt vời, và diện tích 

bề mặt trên một đơn vị khối lượng cao. Do đó, vật liệu carbon rất hứa hẹn cho 

các lĩnh vực hóa học, sinh học, vật lý và kỹ thuật y sinh.  
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Tuy nhiên hiệu suất trong từng ứng dụng cụ thể của vật liệu có liên 

quan chặt chẽ đến kích thước, hình thái, độ kết tinh, khuyết tật tinh thể và các 

nhóm chức bề mặt. Mặt khác, quy trình chế tạo GOQDs thường đòi hỏi quá 

trình lọc rửa phức tạp và cần sử dụng các công nghệ cao. Mặc dù đã có nhiều 

báo cáo về việc tổng hợp các GOQDs nhưng chế tạo bằng các phương pháp 

đơn giản, rẻ tiền, có thể triển khai ở tất cả các phòng thí nghiệm cho từng ứng 

dụng cụ thể... đều còn tương đối hiếm và vẫn còn đang là thách thức.  

Xuất phát từ những tình hình thực tế trên chúng tôi đề xuất hướng 

nghiên cứu:“Chế tạo và nghiên cứu một số tính chất vật lý của các chấm 

lượng tử Graphen ô xít dạng khử (GOQDs)”.Ngoài ra, nghiên cứu chế tạo 

thành công vật liệu GOQDs sẽ là tiền đề để có thể thực hiện các hướng 

nghiên cứu tiếp theo về tổ hợp của nó với các vật liệu có cấu trúc nano khác 

tại trường Đại học Hoa Lư. Đồng thời nhằm khai thác và sử dụng các trang 

thiết bị nghiên cứu góp phần nâng cao kỹ năng nghiên cứu thực nghiệm của các 

thành viên trong nhóm nghiên cứu, đặc biệt là về khoa học và công nghệ vật 

liệu nano.  

2. Tổng quan tình hình nghiên cứu thuộc lĩnh vực của nhiệm vụ 

KH&CN 

Do các ứng dụng triển vọng và các tính năng đặc biệt, các chấm lượng 

tử graphene (GQD) đã nhận được rất nhiều sự công nhận như một loại vật 

liệu cacbon huỳnh quang mới. Một trong những siêu sao mới nhất của họ 

cacbon là GQD. Do các đặc tính quang điện đặc biệt, GQD đã khơi dậy rất 

nhiều sự quan tâm của các nhà khoa học trên toàn thế giới, kể từ khi ra mắt 

vào năm 2008. Hai trong số những đặc điểm quan trọng nhất là khoảng cách 

dải không bằng không, khả năng tương thích sinh học và các đặc điểm có thể 

thay đổi cao. GQD đã cho thấy tiềm năng trong nhiều lĩnh vực, ví dụ như 

xúc tác, cảm biến, thiết bị năng lượng, phân phối thuốc, hình ảnh sinh học, 

liệu pháp quang nhiệt và quang động.  

Các chấm lượng tử graphene (GQD) là vật liệu gốc carbon mới được 

phát hiện gần đây, tương ứng với các mảnh nano của các cấu trúc giống 

graphene chức năng. Chúng có thể được tổng hợp bằng phương pháp tổng 

hợp hữu cơ từng bước thông thường hoặc nhanh hơn bằng phương pháp tiếp 

cận một bước từ trên xuống hoặc từ dưới lên. Bất kể con đường tổng hợp 
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nào, GQD đều thể hiện các đặc điểm phát quang (huỳnh quang và/hoặc lân 

quang) có thể được điều chỉnh chính xác theo tính chất hóa học bề mặt và 

các cạnh của chúng. Điều này làm cho vật liệu hữu cơ mới này có giá trị cao 

trong các ứng dụng từ hình ảnh, cảm biến và quang điện tử [1].  Những ưu 

điểm đáng chú ý nhất của các vật liệu nano carbon này trong quá trình phát 

triển các chiến lược hình ảnh và cảm biến huỳnh quang so với thuốc nhuộm 

thông thường xuất phát từ phổ phát xạ sắc nét, độ ổn định quang lâu, tổng 

hợp chi phí thấp, độ tin cậy, khả năng tái tạo, cường độ huỳnh quang cao và 

các nhóm chức bề mặt cao như carboxyl và amide, mang lại khả năng hòa 

tan tốt hơn trong nhiều dung môi và môi trường nước và tạo điều kiện cho 

chúng dễ dàng chức năng hóa với các loài sinh học. Bên cạnh đó, việc sử 

dụng các chấm lượng tử (QD) gốc carbon, bao gồm các chấm carbon (CD), 

các chấm lượng tử graphene (GQD) và các chấm polymer (PD) trong thiết 

kế hệ thống hình ảnh huỳnh quang và cảm biến sinh học để chẩn đoán sớm 

ung thư.[2; 3] 

Do khả năng dẫn điện tốt, khả năng phát quang và đặc tính huỳnh 

quang của chấm lượng tử graphene, nó có thể được sử dụng làm đầu dò để 

xác định nhiều mục tiêu khác nhau và đã trở thành vật liệu nghiên cứu mới 

trong lĩnh vực cảm biến. Các chấm lượng tử là các tinh thể nano bán dẫn có 

kích thước hạt thường nhỏ hơn 100 nm, được đặc trưng bởi phổ kích thích 

rộng và thời gian sống huỳnh quang dài nên được sử dụng nhiều trong các 

thiết bị phát sáng (LED). Trong công bố của mình, Park Minsu(2020) cùng 

các cộng sự đã giới thiệu các chiến lược tổng hợp khác nhau của GQD chủ 

yếu bằng các phương pháp tiếp cận từ trên xuống và từ dưới lên với tầm 

quan trọng của việc kiểm soát quá trình oxy hóa. Chủ yếu là các cách để 

hiện thực hóa PL hiệu quả cao từ GQD. Với một số tính năng quan trọng của 

các ứng dụng LED dựa trên GQD hiện đại, hướng đến màn hình linh hoạt 

thế hệ tiếp theo.  [4].  

Sự phát triển của các chấm lượng tử graphene phát xạ có thể điều 

chỉnh nhiều màu (GQD) rất quan trọng đối với ứng dụng của chúng trong 

các thiết bị quang điện và chống hàng giả nhiều màu. Zhao và công sự đã 

tổng hợp các GQD màu xanh lam (B-GQD), xanh lục (G-GQD) và đỏ (R-

GQD) thông qua phản ứng dung môi nhiệt. Sau đó, các mẫu này được áp 

dụng các GQD nhiều màu đã chuẩn bị làm mực huỳnh quang để in hoa văn 
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và chống hàng giả nhiều màu. Hơn nữa, các màu B-, G- và R- và điốt phát 

sáng trắng (LED) được chế tạo bằng bức xạ cực tím làm chất kích thích. 

Nghiên cứu đã mở rộng thành công ứng dụng tiềm năng của GQD trong các 

đèn LED dựa trên GQD chống hàng giả đáng tin cậy, bảo mật thông tin và 

có chỉ số hoàn màu cao. [5] 

Một trong các ứng dụng được các nhà khoa học quan tâm nhiều là ứng 

dụng trong y sinh. Các chấm lượng tử oxit graphene (GOQD) được coi là 

một phương pháp mới để điều chỉnh sự tăng sinh và biệt hóa của tế bào gốc 

trung mô tủy xương (BMSC). Trong công bố của nhóm Xu(2022) đã khám 

phá tác động của GOQD đối với sự tăng sinh và biệt hóa của tế bào gốc 

trung mô tủy xương (BMSC) trong ống nghiệm và trong cơ thể sống, và 

đồng thời cung cấp cơ sở lý thuyết để sửa chữa các khiếm khuyết xương 

bằng cách kích hoạt con đường truyền tín hiệu Wnt/β-catenin.[6; 7] 

Chad Saltikov và các cộng sự đã thiết kế và chế tạo vật liệu nano chức 

năng dựa trên graphene cho các ứng dụng kháng khuẩn. Các chấm lượng tử 

graphene oxide (GOQD) đã được chế tạo bằng cách tẩy tế bào chết hóa học 

các sợi carbon và thể hiện hoạt động kháng khuẩn rõ ràng. Các mẫu thu 

được thể hiện hoạt động kháng khuẩn rõ ràng nhưng rõ ràng là khác nhau 

đối với các tế bào Staphylococcus epidermidis. Trong bóng tối và dưới sự 

chiếu xạ bằng ánh sáng (400 nm), các GOQD được tạo ra có độc tính tế bào 

cao hơn đáng kể so với các GOQD bị khử về mặt hóa học.[8]. Ngoài ra, các 

chấm lượng tử oxit graphene (GOQD) còn được sử dụng để nạp sinomenine 

hydrochloride chống viêm khớp (SIN). Kết quả cho thấy, xét đến khả năng 

tương thích sinh học và an toàn sinh học thuận lợi, các hạt nano đa chức 

năng này cung cấp một phương pháp điều trị đầy hứa hẹn cho bệnh nhân 

RA.[ 9] 

Các chấm lượng tử oxit graphene (GOQD) hứa hẹn sẽ là một lớp vật 

liệu nano cacbon hiệu suất cao mới do có nhiều đặc tính chức năng như phát 

quang có thể điều chỉnh (PL), độ ổn định nhiệt và hóa học tuyệt vời và khả 

năng tương thích sinh học vượt trội. Trong nghiên cứu này, GOQD pha tạp 

cộng hóa trị với silicon, tạo ra các nanoconjugate Si-GOQD có kích thước 

trung bình khoảng 8 nm, với lõi có cấu trúc than chì và carbon vô định hình 

trên lớp vỏ của chúng, dẫn đến phát xạ PL được điều chỉnh. Bên cạnh đó, 
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khi gắn Si-GOQD trên bề mặt màng nhựa bằng poly(dimethylsiloxane) 

(PDMS) tạo ra loại màng 2 lớp. Loại vật liệu này đã góp phần ngăn chặn sự 

truyền các phân tử nước, đạt được khả năng giảm độ thấm nước gần gấp đôi 

so với các màng phủ một lớp. Những phát hiện cung cấp những hiểu biết 

khái niệm về tầm quan trọng của kỹ thuật bề mặt GOQD ở quy mô nano 

trong việc mang lại khả năng phân tán tuyệt vời và nâng cao hiệu suất của 

màng nanocomposite.[ 10] 

GQD có thể thu được bằng nhiều phương pháp nhân tạo khác nhau, 

trong đó phương pháp thủy nhiệt là lựa chọn phổ biến nhất do mức tiêu thụ 

năng lượng thấp, chi phí thấp và chế biến một bước. Mặc dù cần thời gian 

gia nhiệt dài nhưng phương pháp này không cần bất kỳ quy trình tinh chế 

nào vì sản phẩm thu được có độ tinh khiết cao và hòa tan trong nước. Nhóm 

nghiên cứu của Ahmad Poursattar Marjani đã xem xét đến tiềm năng của 

GQD đối với xử lý nước thải do khả năng tương thích sinh học tuyệt vời, 

hiệu ứng huỳnh quang mạnh, độ ổn định quang hóa cao và độc tính thấp. 

Việc đưa GQD vào nanocomposite khác nhau thu được các loại vật liệu khác 

nhau có thể loại bỏ nhiều chất ô nhiễm khác nhau trong nước thải. Bên cạnh 

đó, nó còn có khả năng khử trùng hoặc hấp phụ kim loại nặng trong nước 

thải[11] 

 Như vậy, GQD trong nhiều năm qua đã nhận được rất nhiều sự quan 

tâm của các nhà khoa học, với rất nhiều nghiên cứu với nhiều ứng dụng khác 

nhau. Tuy nhiên, ứng dụng về xử lý nước thải mới được chú ý 1- 2 năm lại 

đây. Việc tổng hợp GQD từ các nguồn nguyên liệu khác nhau với các 

phương pháp khác nhau để ứng dụng xử lý các chất màu trong nước thải như 

thuốc nhuộm vẫn là ẩn số cần để khai thác. 

Ở Việt Nam, nghiên cứu về các Graphene oxít (GO) được quan tâm 

nhiều hơn. Các công bố về các chấm lượng tử GQD và các GQD biến tính 

càng được chú ý nhiều hơn. Một trong những phương pháp tổng hợp rGO từ 

việc khử axit ascorbic được các nhà khoa học quan tâm nhiều hơn. Ứng 

dụng của rGO thu được từ phương pháp này cũng khá phong phú. [12]. 

Graphen oxit dạng khử (RGO) được nhóm của tác giả Phan Thị Thùy Trang 

tổng hợp thành công bằng phương pháp này có cấu trúc khoảng 10 lớp, diện 

tích bề mặt riêng thu được là khá lớn (SBET = 244,8 m2/g) gấp gần 6 lần so 
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với GO (SBET = 42,3 m2/g). Vật liệu RGO thu được có khả năng ứng dụng 

làm vật liệu hấp phụ và xúc tác quang trong xử lý môi trường, có khả năng 

hấp phụ hơi toluene của graphene, đạt khoảng 180 mg/g. [13].  

Ngày nay, việc biến tính RGO trên các loại vật liệu khác cho thấy ứng 

dụng của GO rất phong phú và đa dạng. Việc tổng hợp và sử dụng vật liệu 

rGO/Fe3O4 đưa lên bề mặt điện cực GCE của nhóm tác giả Võ Thắng 

Nguyên đã làm tăng đáng kể diện tích bề mặt hoạt động điện hóa của điện 

cực (SGCE = 3,1 mm2; SrGO/Fe3O4/GCE = 12,2 mm2). Đồng thời nó cũng 

cải thiện rõ rệt cường độ tín hiệu dòng đỉnh trong phép đo CV của dung dịch 

Rhodamine B. [14]. Nhóm Nguyễn Quang Mẫn và cộng sự tổng hợp các tấm 

graphene oxide dạng khử thông qua quá trình khử graphene oxide trong 

nước bằng acid ascorbic, sau đó biến tính lên điện cực than thuỷ tinh. Vật 

liệu này cho phép phân tích đồng thời paracetamol và codeine phosphate 

bằng phương pháp volt-ampere, sử dụng kỹ thuật xung vi phân, mở ra khả 

năng ứng dụng trong thực tế của điện cực biến tính[15]. Một vật liệu biến 

tính của RGQ được nhóm nghiên cứu Nguyễn Mậu Thành công bố là vật 

liệu TiO2/rGO. TiO2/rGO thu được có diện tích bề mặt riêng lớn và độ ổn 

định cao, điện cực TiO2/rGO có độ nhạy (hay LOD) thấp. Vật liệu vừa tổng 

hợp được ứng dụng để biến tính điện cực nền than thủy tinh nhằm xác định 

đồng thời hàm lượng cadimi và chì bằng phương pháp von ampe hòa tan 

anot xung vi phân (DP-ASV). Ở các điều kiện thí nghiệm thích hợp, phương 

pháp DP-ASV sử dụng điện cực TiO2/rGO có thể áp dụng để phân tích đồng 

thời lượng vết Cd(II) và Pb(II) trong các mẫu thực tế[16].  

Nhóm tác giả Hà Thuỳ Trang tổng hợp graphen oxit dạng khử 

(ERGO) từ graphit bằng phương pháp Hummers cải tiến và phương pháp 

von – ampe vòng. Vật liệu thu được ứng dụng vào phân tích đồng thời hàm 

lượng kim loại cadmium và chì trong ba mẫu nước thải đô thị bằng phương 

pháp von-ampe hòa tan anot xung vi phân (DP-ASV) [17]. 

Tóm lại, các nghiên cứu về chế tạo và khảo sát tính chất của GQD rất 

đa dạng với nhiều hướng khác nhau. Tuy nhiên, phương pháp Hummer cải 

tiến là phương pháp có nhiều ưu việt hơn cả. Hiện chưa có nghiên cứu nào 

sử dụng GQD tổng hợp được để xử lý chất màu trong nước thải. Do đó, việc 

nghiên cứu này là cần thiết để nhằm mở ra hướng nghiên cứu của loại vật 
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liệu, đáp ứng được yêu cầu xử lý chất màu. Đồng thời phương pháp chế tạo 

có mức tiêu thụ năng lượng thấp, chi phí thấp và chế biến một bước, độc tính 

thấp và khả năng tương thích với môi trường cao.  

3. Mục đích nghiên cứu 

(i) Nghiên cứu chế tạo thành công vật liệu GOQDs bằng các phương 

pháp hóa học. 

(ii) Khảo sát và đánh giá được hình thái, cấu trúc/vi cấu trúc, tính chất 

của vật liệu GOQDs chế tạo được. 

4. Đối tượng, phạm vi nghiên cứu  

4.1. Đối tượng nghiên cứu:  

- Các chấm lượng tử Graphen ô xít dạng khử. 

- Phương pháp chế tạo và khảo sát tính chất của sản phẩm 

4.2. Phạm vi nghiên cứu:   

- Các chấm lượng tử Graphen ô xít dạng khử  

- Các phép đo khảo sát tính chất của vật liệu : hình thái, cấu trúc/vi 

cấu trúc, tính chất. 

5. Cách tiếp cận và phương pháp nghiên cứu 

5.1. Cách tiếp cận 

Nghiên cứu lý thuyết → thiết kế quy trình công nghệ → chế tạo và 

khảo sát tính chất  

5.2. Phương pháp nghiên cứu 

- Chế tạo GO bằng phương pháp Humer cải tiến, sau đó, khử GO tạo thành 

GOQDs 

- Thực hiện nghiên cứu tính chất của vật liệu bằng:  

i) Ảnh hiển vi điện tử quét (SEM), 

ii) Hiển vi điển tử truyền qua phân giải cao (HR-TEM), 

iii) Phép đo phổ tử ngoại – khả kiến (UV-vis),  

iv) Phép đo phổ tán xạ Raman, 
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v) Phép đo phổ hồng ngoại biến đổi Fourier (FTIR). 

- Thực hiện nghiên cứu tính chất quang xúc tác phân hủy dung dịch màu hữu 

cơ (MB) của vật liệu.  
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Chương 1. TỔNG QUAN 

 

1.1. Chấm lượng tử (QD) 

Chấm lượng tử (QD) hoặc tinh thể nano bán dẫn là các hạt bán dẫn có 

kích thước vài nanomet với các tính chất quang học và điện tử khác với các 

hạt lớn hơn thông qua các hiệu ứng cơ học lượng tử. Vì vậy, QD là chủ đề 

trung tâm trong công nghệ nano và khoa học vật liệu. Khi một chấm lượng 

tử được chiếu sáng bằng tia cực tím, một electron trong chấm lượng tử có 

thể được kích thích lên trạng thái năng lượng cao hơn. Trong trường hợp của 

chấm lượng tử bán dẫn, quá trình này tương ứng với sự chuyển đổi của một 

electron từ dải hóa trị sang dải dẫn. Electron bị kích thích có xu hướng trở về 

trạng thái cơ bản, đồng thời giải phóng năng lượng của nó dưới dạng ánh 

sáng (hình 1.1). Màu sắc của ánh sáng đó phụ thuộc vào sự chênh lệch năng 

lượng giữa dải dẫn và dải hóa trị hoặc sự chuyển đổi giữa các trạng thái năng 

lượng rời rạc khi cấu trúc dải không còn được xác định rõ trong QD [14]. 

Phát hiện ban đầu về QD vào đầu những năm 1980 được ghi nhận là của 

Brus, Efros và Ekimov bởi Hiệp hội quang học Hoa Kỳ [19]. 

 

Hình 1.1. Khả năng phát quang của các chấm lượng tử dạng keo khi 

được kích thích bằng tia tử ngoại. [20]. 

Các chấm lượng tử có các tính chất trung gian giữa chất bán dẫn khối 

và các nguyên tử hoặc phân tử rời rạc. Các tính chất quang điện tử của 

chúng thay đổi theo cả kích thước và hình dạng [21; 22]. Các QD lớn hơn có 

đường kính 5–6 nm phát ra các bước sóng dài hơn, với các màu như cam 

hoặc đỏ. Các QD nhỏ hơn (2–3 nm) phát ra các bước sóng ngắn hơn, tạo ra 

các màu như xanh lam và xanh lục. Tuy nhiên, các màu cụ thể thay đổi tùy 

thuộc vào thành phần chính xác của QD [23]. 
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Chấm lượng tử có các ứng dụng tiềm năng rất quan trọng. Trong lĩnh vực 

điện toán lượng tử, chúng được kỳ vọng sẽ được sử dụng để tạo các bit lượng tử. 

Trong lĩnh vực sinh học, QD có thể được sử dụng để chụp ảnh y tế chính xác 

hơn, phát hiện sớm ung thư và hệ thống phân phối thuốc. Trong các lĩnh vực 

khác, chúng có thể được sử dụng để tạo ra các cảm biến có độ nhạy cao, để phát 

triển các thiết bị laser và quang tử hiệu quả hơn v.v. Tóm lại, chấm lượng tử hiện 

đã ảnh hưởng rất lớn đến cuộc sống của con người và là một trong những trọng 

tâm trong cuộc cách mạng công nghệ hiện nay [24]. 

1.2. Đặc điểm và tính chất của chấm lượng tử Graphen ô xít (GOQDs) 

Các bon là một trong những nguyên tố dồi dào nhất trong sinh quyển, 

đóng vai trò quan trọng trong việc phát triển các vật liệu hiệu suất cao và bền 

vững. Với nhiều ưu điểm đã được nghiên cứu và phát triển, vật liệu tiên tiến dựa 

trên các bon trở nên hiệu quả trong nhiều ứng dụng và thiết bị với khả năng phát 

triển không giới hạn [25]. Trong đó GQD là thành viên mới nổi của họ vật liệu 

các bon với các tính chất bắt nguồn từ cả graphen và các bon [26].  

GQD là các hạt graphen không chiều bao gồm một hoặc nhiều lớp 

phiến graphen nhỏ, một cách chính xác, GQD lý tưởng có một lớp nguyên tử 

duy nhất và chỉ chứa các bon. Do đó, nó tương tự như graphen về mặt cấu 

trúc tinh thể; nó không chỉ sở hữu nhiều tính chất của graphen mà còn thể 

hiện hiệu suất tốt hơn do các tính chất của vật liệu chấm lượng tử. Chẳng 

hạn, Graphen có độ rộng vùng cấm bằng không và không phát quang dưới 

sự chiếu xạ của ánh sang. Điều này sẽ hạn chế đáng kể phạm vi ứng dụng 

của vật liệu graphen trong quang học, trong khi GQD  tồn tại độ rộng vùng 

cấm giúp chúng có khả năng tạo ra cặp điện tử - lỗ trống [27]. Do đó, GQD 

được sử dụng rộng rãi trong lĩnh vực quang học thay vì graphen. Các GQD 

có tính chất phát quang và ổn định quang tốt, khả năng hấp thụ ánh sáng của 

chúng thường liên quan chặt chẽ đến cấu trúc của các nhóm chứa ôxy.  

Thứ hai, GQD có các nhóm chứa ôxy được biểu thị bằng các nhóm 

hydroxyl và carboxyl trên bề mặt và các cạnh của GQD giúp GQD có độ hòa 

tan trong nước tốt hơn [28] và chúng có thể được ghép hóa học bằng liên kết 

liên hợp. Chúng cũng có thể được biến tính/tổ hợp với các kim loại và phi 

kim khác hoặc các vật liệu khác để tạo thành vật liệu composit giúp mở rộng 

ứng dụng của GQD [29].  
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Thứ ba, các bon là một thành phần thiết yếu của mô người và không 

độc hại. Ngoài ra, một loạt các hợp chất gốc các bon là cơ sở của mô người 

và vật liệu. Ở điều kiện thường, các bon trơ về mặt hóa học, vì vậy GQD có 

khả năng tương thích sinh học tuyệt vời với các đặc tính thân thiện với môi 

trường. Các nhà khoa học đã nghiên cứu chi tiết về độc tính của các chấm 

lượng tử graphen với các sinh vật và trong ống nghiệm. Kết quả cho thấy, 

trong ống nghiệm các chấm lượng tử graphen có độc tính cực kỳ thấp do 

kích thước cực nhỏ và hàm lượng ô xy cao. Các thí nghiệm tiến hành với 

chuột cho thấy các chấm lượng tử graphen không tích tụ trong các cơ quan 

chính của chuột mà nhanh chóng được đào thải qua thận và không biểu hiện 

độc tính đáng kể ở liều cao [30]. 

Về mặt cấu trúc, các chấm lượng tử graphene (GQD) là một dạng graphen 

gần như không có chiều với cấu trúc tinh thể giống như graphen. Tinh thể 

graphen vô hạn lý tưởng bao gồm hai bộ mạng con lồng nhau (mạng A và B) với 

khoảng cách 0,142 nm giữa các ô lân cận và chúng thuộc về các mạng con khác 

nhau, với ba liên kết bên trong mỗi mạng và các nguyên tử các bon C chiếm các 

điểm mạng để tạo thành cấu trúc vòng sáu cạnh tuần hoàn trong mặt phẳng 

graphen. Các nguyên tử C được xếp chồng khít nhau, mỗi nguyên tử cacbon 

được kết nối với 3 nguyên tử cacbon bằng sp2, 3 trong số 4 electron hóa trị được 

ghép đôi với các electron hóa trị của 3 nguyên tử cacbon xung quanh để tạo 

thành liên kết δ, và các electron π không ghép đôi hoạt động cùng nhau để tạo 

thành liên kết π lớn, và cấu trúc điện tử độc đáo này mang lại bản chất dị hướng 

khác với các nguyên tử cacbon khác. Cấu trúc của chấm lượng tử graphene được 

thể hiện trong hình 1.2. [29, 31]. 

 

(A)      (B) 

Hình 1.2. Cấu trúc của các chấm lượng tử Graphen[29] 
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Có hai loại cạnh trong GQD, cụ thể là cạnh armchair và cạnh zigzag. 

Tại các cạnh armchair (Hình 1.2A), các liên kết cacbon ba được quan sát 

thấy và cạnh có cấu trúc giống carbyne. Tại các cạnh zigzag (Hình 1.2B), hai 

electron hóa trị không chia sẻ nằm trên mỗi nguyên tử cacbon ở các cạnh và 

chúng được gọi là các cạnh giống “cacbene”. Các loại cạnh ảnh hưởng đến 

hình dạng của GQD và do đó, các tính chất điện tử và quang học của chúng. 

Khi có các cạnh cùng loại, các góc 120º được hình thành, trong khi các góc 

90º thu được khi một cạnh armchair gặp một cạnh zigzag. Khi hình dạng 

GQD là hình lục giác, cùng một loại đường viền được tìm thấy và sáu góc 

120º được hình thành, bắt nguồn từ hình lục giác, như thể hiện trong Hình 

1.3A và 1.3B. Khi GQD có hình chữ nhật, cả hai loại cạnh đều có mặt, tạo 

thành bốn góc 90º (Hình 1.3C). Tuy nhiên, hình tròn hoặc hình bầu dục cũng 

có thể được tìm thấy khi các góc không thể phát triển tốt [32, 33, 34, 35] 

 

           (A) armchair     (B) zigzag       (C) GQD hybrid armchair zigzag. 

Hình 1.3. Hình dạng của các chấm lượng tử graphene [36] 

1.3. Các ứng dụng của GQD 

Với các đặc điểm cấu trúc và đặc tính lý hóa học lý thú, GQD hiện 

nay đang được sử dụng trong các vật liệu composite tiên tiến cho các ứng 

dụng nông nghiệp và môi trường. Cụ thể, trọng tâm được dành cho các vật 

liệu composite gốc GQD dưới dạng màng, sợi nano, khí gel và polyme in 

phân tử. Các đặc tính độc đáo của nanocomposite trên cơ sở GQD phù hợp 

để thiết kế các thiết bị trong các lĩnh vực (hình 1.4)[36]:  

i) màng lọc và vật liệu hấp phụ để loại bỏ chất gây ô nhiễm;  



 

13 
 

ii) thiết bị quang học và cảm biến (sinh học) với các chế độ chuyển đổi khác 

nhau để phát hiện các chất phân tích nguy hiểm bao gồm thuốc trừ sâu, kim 

loại nặng, kháng sinh và chất gây ô nhiễm thực phẩm;  

iii) và hệ thống chất xúc tác mới để phân hủy chất ô nhiễm… 

 

Hình 1.4. Ứng dụng của vật liệu composite dựa trên GQD[36] 

Mặc dù GQD có tiềm năng đáng chú ý trong việc thiết kế các vật liệu 

chức năng, nhưng ở đây vẫn tồn tại một số thách thức như: tăng năng suất 

sản xuất GQD trong mỗi lần tổng hợp, cải thiện năng suất lượng tử của 

chúng và kiểm soát tốt hơn quá trình tổng hợp GQD và các tính chất khi 

được tổ hợp với các vật liệu khác. Mặc dù còn nhiều thách thức nhưng các 

nhà khoa học tin rằng, dựa trên các đặc tính hấp dẫn và dễ xử lý của chúng, 

các ứng dụng công nghiệp cho GQD sẽ trở thành hiện thực trong những năm 

tới, tương tự như những gì đã xảy ra với graphen. 

1.4. Các phương pháp chế tạo GOQDs 

Phương pháp tổng hợp GQDs có thể được chia thành hai loại: từ trên 

xuống (top-down) và từ dưới lên (bottom-up) (hình 1.5).  
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Hình 1.5. Các phương pháp tổng hợp GQDs [37] 

Phương pháp từ trên xuống được sử dụng rộng rãi trong quá trình tổng 

hợp GQD vì nó đơn giản và hiệu quả. GQD thu được từ các vật liệu cacbon, 

bao gồm graphene, fullerene, ống nano cacbon, v.v., bằng cách cắt chúng 

thông qua các phương pháp hóa học hoặc vật lý, chẳng hạn như phương 

pháp phân cắt oxy hóa, phương pháp thủy nhiệt hoặc dung môi nhiệt, oxy 

hóa điện hóa, quy trình hỗ trợ siêu âm hoặc vi sóng, lắng đọng hơi hóa học 

(CVD) và phá hủy bằng laser.. Các hạt nhỏ hơn được hình thành dưới điều 

kiện nhiệt độ cao. Tuy nhiên, phương pháp này không kiểm soát được sự 

phân bố kích thước hạt và hình thái của các hạt (hình 1.6). 

 

Hình 1.6. Cắt thủy nhiệt nhanh chóng GO thành GQD. Các anion 

Superoxide hỗ trợ cắt liên kết C–C của diol phụ [38] 

Phương pháp từ dưới lên liên quan đến việc tổng hợp các GQDs với 

sự trợ giúp các phản ứng hóa học; GQD được chế tạo thông qua tổng hợp có 

thể kiểm soát hoặc cacbon hóa từ các phân tử hữu cơ hoặc polyme phù hợp. 
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Tổng hợp có thể kiểm soát là chính xác nhưng phức tạp, cần nhiều bước 

tổng hợp để thu được GQD có kích thước lớn. Trong phương pháp các bon 

hóa, GQD thu được từ các phân tử hoặc polyme nhỏ phù hợp bằng cách tách 

nước và các bon hóa thêm. Các quá trình hình thành này thường không thể 

kiểm soát được sự phân bố kích thước hạt và hình thái của các hạt (hình 1.7). 

 

Hình 1.7. Cacbon hóa phân tử glucose tạo chấm lượng tử graphen[39] 

Nhìn chung, để thu được GQD cơ bản là phải đáp ứng yêu cầu kiểm 

soát kích thước của các hạt, loại cạnh, sự hiện diện của các nhóm chức, và 

độ rộng vùng cấm và để đạt được các tính chất mong muốn cho một ứng 

dụng nhất định, người ta phải chọn phương pháp phù hợp nhất để tổng hợp 

GQD. 
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Chương 2. THỰC NGHIỆM 

 

2.1. Chế tạo vật liệu 

a) Hóa chất: Bột Graphit, muối NaNO3, axit H2SO4, KMnO4, H2O2, axit HCl, 

muối NaCl, NaBH4, ethanol (C2H5OH), nước khử ion, đá lạnh, nước cất. Các hóa 

chất sử dụng có độ sạch > 99,9%.  

b) Dụng cụ, thiết bị: Máy khuấy từ gia nhiệt, máy rung siêu âm, máy quay li tâm 

điện, lò nung, ống nghiệm ly tâm, máy đo pH, tủ sấy, chậu thủy tinh, cốc mỏ vịt 1 lít. 

c) Các bước tiến hành:  

Chế tạo GO bằng phương pháp Hummers cải biên 

Chúng tôi tiến hành chế tạo GO bằng phương pháp Hummers cải biên, quy 

trình cụ thể như sau (hình 2.1):  

- Cho 2g bột Graphit + 2g NaNO3 + 94ml H2SO4 vào trong cốc mỏ vịt 1 lít, 

đặt cốc mỏ vịt vào giữa chậu thủy tinh sau đó đổ đá lạnh vào chậu thủy tinh (gần 

đầy chậu). Cốc mỏ vịt đã được sấy thật khô trước khi cho hóa chất. 

-  Đặt chậu thủy tinh chứa đá lạnh và cốc mỏ vịt lên trên máy khuấy từ, 

khuấy trong 45 phút với tốc độ 300 rpm (không gia nhiệt). 

- Thêm từ từ 20g KMnO4 trong vòng 20 phút vào dung dịch, sau đó khuấy 

tiếp trong vòng 40 phút. 

- Thêm vào dung dịch 200ml nước cất, khuấy trong khoảng 15 phút thì bỏ 

chậu đựng đá và gia nhiệt lên 85oC, khuấy tiếp 10 phút. 

- Thêm 100ml H2O vào dung dịch, khuấy thêm 30 phút. 

- Cho từ từ vào dung dịch 12ml H2O2 30%, dung dịch chuyển sang màu đất, 

khuấy thêm 15 phút đến khi không còn bọt tạo ra. Tắt máy khuấy từ, để lắng dung 

dịch sau đó gạn bỏ phần nước trong, thêm khoảng 100 ml HCl 10% vào và khuấy 

10 phút, sau đó để lắng, gạn bỏ phần nước trong và tiếp tục khuấy với HCl 10% 5 

lần nữa. Cuối cùng để lắng và gạn bỏ phần nước trong. 

- Dùng máy ly tâm lọc rửa vật liệu thu được bằng nước cất, dùng máy pH đo 

cho đến khi pH = 7, sấy vật liệu ở 800C trong vòng 72h ta thu được GO.  
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Hình 2.1. Quy trình chế tạo GO bằng phương pháp Hummers cải biên [40] 

Quy trình khử GO tạo GOQDs: 

Bước 1: Lấy 100 mg nano GO + 80 ml nước khử ion vào cốc 1. Khuấy từ 

cốc 1 này trong 30 phút ở nhiệt độ phòng. 

Bước 2: Cho 50 mg chất khử NaHB4 + 3ml nước khử ion vào cốc 2 và 

khuấy cho NaHB4 tan hết.  

Bước 4: Đổ từ từ cốc 2 vào cốc 1, sau đó tiếp tục khuấy từ khoảng 30 phút 

ở nhiệt độ phòng. 

Bước 5: Cho vào bình Teflon Thủy nhiệt ở trong 24h. 

Bước 6: Sản phẩm kết tủa trong cốc 1 thu lại bằng cách quay li tâm ở tốc độ 

5800 rpm, sau đó lọc rửa nhiều lần bằng nước khử ion và ethanol. Cuối cùng, sản 

phẩm thu được sẽ được sấy khô trong không khí ở 60oC trong 24 giờ. 

Chúng tôi đã tiến hành khảo sát ảnh hưởng của nhiệt độ thủy nhiệt lên hình thái, 

cấu trúc, tính chất của các chấm lượng tử GOQDs. Ký hiệu các mẫu và điều kiện 

chế tạo được chúng tôi đưa ra trong bảng 2.1. 

Bảng 2.1. Ký hiệu và điều kiện chế tạo các mẫu vật liệu GOQDs 

Ký hiệu mẫu 
Hàm lượng 

GO 

Hàm lượng 

NaHB4  

Nhiệt độ thủy 

nhiệt (oC) 

Thời gian  

thủy nhiệt 

(giờ) 

GOQDs-160 100 mg 50 mg 160 24 

GOQDs-190 100 mg 50 mg 190 24 

GOQDs-220 100 mg 50 mg 220 24 
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2.2. Khảo sát các tính chất vật lý của vật liệu 

Để tiến hành phân tích và khảo sát cấu trúc, tính chất vật lý của vật liệu 

chúng tôi sử dụng các phương pháp: 

2.2.1. Phương pháp hiển vi điện tử quét (SEM) 

Ảnh hiển vi điện tử quét (SEM) được sử dụng để nghiên cứu hình thái bề 

mặt của các mẫu vật liệu chế tạo được. Ảnh SEM được chụp bằng máy FESEM, 

JEOL JSM7600F tại viện Hàn lâm khoa học và Công nghệ Việt Nam. 

2.2.2. Phương pháp hiển vi điện tử truyền qua phân giải cao (HR-TEM) 

Hiển vi điện tử truyền qua độ phân giải cao là một chế độ ghi ảnh của kính 

hiển vi điện tử truyền qua cho phép quan sát ảnh vi cấu trúc của vật rắn với độ 

phân giải rất cao, đủ quan sát được sự tương phản của các lớp nguyên tử trong vật 

rắn có cấu trúc tinh thể. Ảnh HR-TEM được sử dụng để nghiên cứu vi cấu trúc của 

các mẫu vật liệu chế tạo được. Ảnh HR-TEM được chụp bằng máy HR-TEM JEM 

2100, JEOL Ltd. tại viện Hàn lâm khoa học và Công nghệ Việt Nam. 

2.2.3. Phương pháp phổ Tử ngoại – khả kiến (UV – Vis)  

Phổ UV-VIS được sử dụng để xác định độ truyền qua, hấp thụ. Hệ đo UV – 

Vis chúng tôi sử dụng là máy PG-T90, UK tại trường Đại học Hoa Lư. Dựa vào 

phổ UV – Vis, độ rộng vùng cấm của mẫu được ước lượng theo phương pháp 

Taunc [41, 42]: 

(h)2 = A(h - Eg) (2.1) 

Trong đó h là hằng số Plank; Eg là độ rộng vùng cấm;  là tần số ánh sáng tới;  = 

[ln(1/T)]/t, với T là độ truyền qua, t là bề dầy cuvet; A là hằng số tỷ lệ.  

2.2.4. Phương pháp phổ Raman 

Phổ Raman cho biết các thông tin về mức năng lượng dao động của nguyên 

tử, phân tử hay mạng tinh thể. Các mức năng lượng này là đặc trưng cho từng 

nguyên tử. Để tiến hành đo phổ Raman chúng tôi thực hiện phép đo tại Đại học 

Bách khoa Hà Nội trên máy Raman LabRAM HR của hãng HORIBA Jobin Yvon 

(exc = 632.8 nm). 

2.2.5. Phương pháp phổ hồng ngoại biến đổi Fourier (FTIR) 

Phổ  FTIR hoạt động dựa trên sự hấp thụ bức xạ hồng ngoại của vật chất 

cần nghiên cứu. Phương pháp này ghi nhận các dao động đặc trưng của các liên 

kết hóa học giữa các nguyên tử. Phổ FTIR được đo trên máy đo Nexus 670 - 

Nicole tại Viện Hàn lâm khoa học và công nghệ Việt Nam. 
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2.2.6. Khảo sát tính chất quang xúc tác của vật liệu  

 Đặc tính quang xúc tác của vật liệu được khảo sát với các chất màu Xanh 

Methylen (MB) nồng độ 10 mg/l và bức xạ phát ra bởi ánh sáng đèn huỳnh quang 

Compact (120 W, 6500K). Trong mỗi thí nghiệm 30 mg vật liệu GOQDs cùng với 

100 ml dung dich chất màu đựng trong cốc dung tích 250 ml được khuấy đều bằng 

máy khuấy từ trong tối (dark) trong thời gian 60 phút để đạt được sự hấp phụ cân 

bằng giữa chất màu và vật liệu. Chiếu sáng dung dịch, sau đó theo chu kỳ cứ 30 

phút, khoảng 7 ml dung dịch trong cốc được rút ra và quay ly tâm nhằm loại bỏ 

hoàn toàn vật liệu. Dung dịch chất màu thu được được phân tích bởi máy quang 

phổ UV – Vis. Hiệu suất phân hủy chất màu MB được xác định theo công thức 

[43]: 

 

Trong đó H (%) là hiệu suất phân hủy, Co là nồng độ ban đầu và Ct là nồng độ tại 

thời điểm t của dung dịch MB. 
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Chương 3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

 

3.1. Kết quả chế tạo vật liệu GOQDs 

3.1.1. Kết quả ảnh SEM của GO chế tạo bằng phương pháp Hummer cải biên 

Hình 3.1 là ảnh SEM của vật liệu GO sau quá trình ô xy hóa bằng 

phương pháp Hummers cải biên, trên hình chúng ta có thể thấy các tấm GO 

có dạng hình “tấm” (sheets) lớn xếp chồng lên nhau thành những lớp rất dày, 

trên ảnh phân giải thấp (hình A) và phân giải cao (hình B) đều không quan 

sát thấy sự hiện diện của bất kỳ các tấm GO riêng lẻ nào. 

 

Hình 3.1. Ảnh SEM độ phân giải thấp (A) và phân giải cao (B) của GO 

chế tạo bằng quy trình Hummer cải biên 

3.1.2. Kết quả ảnh HR-TEM 

Ảnh HR-TEM của các GOQDs tổng hợp được được đưa ra trong hình 

3.2. Trên ảnh độ phân giải thấp (A, C, E) ở cả 3 mẫu vật liệu có thể quan sát 

thấy các chấm lượng tử GO với kích thước tương đối đồng đều, đường kính 

khoảng 5-10 nm. Mẫu chế tạo tại nhiệt độ thủy nhiệt 160oC (GOQDs-160) 

các chấm xếp chồng và xen kẽ nhau, đường kính chấm bé nhất khoảng 5 nm, 

còn lại là các chấm có đường kính khoảng 10 nm; Mẫu chế tạo tại nhiệt độ 

thủy nhiệt 190oC (GOQDs-190) các chấm lượng tử được phân tán đồng đều, 

ít sự kết tụ hơn hai mẫu còn lại và xếp chồng lên nhau ở các cạnh và mặt 

bên. Thông thường để tránh hiện tượng kết tụ, các chất hoạt động bề mặt đã 

được sử dụng khiến quá trình tổng hợp trở nên khó khăn và phức tạp [44]; 

Mẫu chế tạo tại nhiệt độ thủy nhiệt 220oC (GOQDs-220) có nhiều hơn hình 

ảnh các chấm được xếp chồng gần như hoàn toàn lên nhau để tạo thành các 
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hạt lớn, khó quan sát được các chấm riêng lẻ. Kết quả này phù hợp với báo 

cáo của S. Wang và các cộng sự vì ở nhiệt độ cao hơn, hầu hết các hạt nhỏ 

xếp chồng lên nhau và tạo thành các hạt lớn hơn với kích thước không đồng 

nhất [45]. Trên ảnh phân giải cao của GOQDs (B, D, F) ở cả 3 mẫu vật liệu 

đều quan sát thấy khoảng cách giữa các mặt phẳng là khoảng 0.21 nm tương 

ứng với khoảng cách mạng lục giác (100) theo hướng [001] có trong cấu trúc 

graphen [46, 47]. Những kết quả này chứng minh rằng các chấm lượng tử 

GO có thể được phân tách trực tiếp từ GO bằng quá trình thủy nhiệt, đồng 

thời chứng minh rằng phương pháp của chúng tôi là một phương pháp hiệu 

quả và đơn giản để chế tạo các chấm lượng tử Graphen ôxít. 

 

Hình 3.2. Ảnh HR-TEM của các mẫu vật liệu GOQDs.  

(A)+(B): GOQDs-160; (C)+(D): GOQDs-190; (E)+(F): GOQDs-220 

3.1.3. Kết quả phổ UV – Vis 

Phổ hấp thụ UV–VIS của các mẫu GOQDs được tạo ra trong công 

trình này được thể hiện trong Hình 3.3. Trên phổ (hình 3.3A) ở cả 3 mẫu có 

thể quan sát thấy một đỉnh hấp thụ ở bước sóng 276 nm, liên quan đến 

chuyển đổi π → π*  cho thấy hiện diện của các nguyên tử các bon lai hóa 

sp2. Một đỉnh hấp thụ ở bước sóng 226  nm cũng được quan sát thấy trong 2 

mẫu là GOQDs-160 và mẫu GOQDs-190, đỉnh này liên quan đến chuyển đổi 



 

22 
 

n → π*, xảy ra do sự hiện diện của các nguyên tử ôxy dị hợp tử trong cấu 

trúc của các chấm lượng tử [42], tuy nhiên tại mẫu thủy nhiệt tại nhiệt độ 

220oC không quan sát thấy đặc trưng của chuyển đổi n → π* này. Giá trị 

năng lượng vùng cấm (Eg) của các mẫu được tính toán dựa trên phương pháp 

Tauc bằng cách ngoại suy tiếp tuyến giao với trục X trong được đưa ra trong 

hình 3.3B, kết quả cho thấy độ rộng vùng cấm phụ thuộc vào nhiệt độ thủy 

nhiệt, mẫu thủy ở nhiệt độ  220oC giá trị vùng cấm cao nhất khoảng 4.3 eV, 

tại 160oC là 3.3 eV và tại 190oC giá trị độ rộng vùng cấm là thấp nhất, 

khoảng 3.1 eV. Các đặc trưng được quan sát thấy trên phổ UV-Vis và giá trị 

năng lượng vùng cấm có sự phù hợp với công trình đã được công bố về 

chấm lượng tử GO [41, 42]. 

 

Hình 3.3. Phổ UV – Vis (A) và năng lượng vùng cấm (B) của các mẫu 

vật liệu GODQs 

3.1.4. Kết quả phổ FTIR 

Phổ FTIR đã được thực hiện để nghiên cứu sự hiện diện của các nhóm 

chức có mặt trên vật liệu chế tạo được. Đặc trưng dịch chuyển của các nhóm 

chức của các mẫu vật liệu GOQDs được minh họa ở hình 3.4. Ở cả 3 mẫu 

vật liệu có thể quan sát thấy sự hấp thụ nhóm carboxyl và nhóm hydroxyl, 

cho thấy vật liệu chứa nhóm –C=O. Ngoài ra, trên phổ còn quan sát thấy dao 

động kéo giãn của liên kết C–H ở 2.945 cm−1 cùng với dao động kéo giãn 

đối xứng và không đối xứng của liên kết –C–O–C ở số sóng dưới 1.250 

cm−1. Dao động xương của các vòng thơm ở khoảng số sóng từ 1.450 đến 

1.650 cm−1 cũng được quan sát thấy [48]. Đỉnh rung động xuất hiện ở 3.426 
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cm−1 tương ứng với nhóm hydroxyl (-OH) của GO [49, 50]. Nhìn chung, phổ 

FTIR cho thấy thành phần hóa học của GOQDs thu được, liên quan đến vật 

liệu tiền chất. Sự xuất hiện của các đỉnh liên quan đến sự hiện diện của các 

bon thơm trong GOQDs là bằng chứng cho thấy quá trình xử lý thủy nhiệt 

đã khử ô xít graphen trong tiền chất [49, 50].  

 

Hình 3.4. Phổ FTIR của vật liệu GOQDs 

3.1.5. Kết quả phổ Raman 

Hình 3.5 minh họa phổ Raman của các mẫu vật liệu GOQDs. Ở cả 3 

mẫu đều xuất hiện hai đỉnh đặc trưng là đỉnh D tương ứng với số sóng 

khoảng 1358 cm−1 và đỉnh G ở số sóng 1594 cm−1. Vị trí đỉnh của đỉnh D 

trong phổ Raman của GOQDs không phụ thuộc nhiều vào đường kính của 

các chấm lượng tử, trong khi vị trí đỉnh G có thể thay đổi theo kích thước 

của GOQDs [51]. Đỉnh D xác nhận sự xáo trộn trong cấu trúc trên cạnh các 

nguyên tử cacbon sp3 và trạng thái bề mặt hoặc nhóm chức trên bề mặt của 

GOQDs, đỉnh D phát sinh do các quỹ đạo liên kết và phản liên kết do dao 

động  phonon A1g tại điểm K. Đỉnh G xuất hiện do các dao động trong mặt 

phẳng của các bon sp2 (chế độ E2g) [46]. Tỷ lệ cường độ của đỉnh D so với  

đỉnh G (ID/IG) của cả 3 mẫu vật liệu GOQDs đều có giá trị nhỏ hơn 1, trong 

đó mẫu GQDs-190 có tỷ lệ này nhỏ nhất (0.91), chứng tỏ rằng các mẫu 

GOQDs chế tạo được đều có ít các khuyết tật trong cấu trúc, độ kết tinh cao 
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và mật độ các nhóm chức giảm. Trong đó mẫu GOQDs-190 là tốt nhất. Giá 

trị của tỷ lệ ID/IG  đối với GOQDs là tương đồng với các nghiên cứu trước 

đây [46; 52; 53]. Các kết quả này phù hợp với kết quả của phổ FTIR vừa 

phân tích ở trên. 

 

Hình 3.5. Phổ Raman của vật liệu GOQDs  

3.2. Kết quả khảo sát tính chất quang xúc tác của vật liệu GOQDs 

MB (hình 3.6), còn được gọi là methyl thioninium clorua, tetramethyl 

thionine chlorhydrate, glutylene, methyl thioninium chloride…nó là một 

loại thuốc nhuộm bazơ cation [54]. MB là một chất có màu xanh đậm, có 

mùi nhẹ, ổn định ở nhiệt độ phòng và bị phân hủy ở nhiệt độ 100 - 110oC. Ở 

dung dịch nồng độ 1% MB có pH từ 3.0 –  4.5. MB hòa tan được trong nước 

(43.600 mg/l tại 25oC) và trong các dung môi ethanol, chloroform, axit 

axetic và glyxerol. MB ít tan trong trong pyridine; không tan trong xylene và 

axit oleic. MB được Heinrich Caro điều chế lần đầu tiên vào năm 1876 [55]. 
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Hình 3.6. Công thức cấu tạo của MB [55] 

Hình 3.7 là phổ hấp thụ quang học của dung dịch MB được đo trước 

khi khuấy trong tối (origin), sau khi khuấy trong tối 60 phút (0 min) và sau 

mỗi 30 phút khi chiếu sáng bằng ánh sáng đèn compact với sự xúc tác của 3 

mẫu vật liệu GOQDs tổng hợp tại 3 nhiệt độ thủy nhiệt khác nhau. Đối với 

mẫu thủy nhiệt tại nhiệt độ 190oC có thể quan sát thấy rằng sau khi khuấy 

trong tối 60 phút thì cường độ hấp thụ tại bước sóng 664nm của MB giảm 

rất mạnh (khoảng 75%) và gần như biến mất hoàn toàn (H > 99%) sau 

khoảng thời gian 120 phút (hình 3.7A).  Đối với mẫu thủy nhiệt tại 160oC và 

220oC sau khi khuấy 60 phút trong tối, MB bị hấp phụ lần lượt là khoảng 30 

và 25% và hiệu suất phân hủy sau 120 phút chiếu sáng tương ứng là 85% và 

70% (hình 3.7B, C).  
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Hình 3.7. Sự thay đổi phổ hấp thụ của dung dịch MB theo thời gian 

chiếu bức xạ tử ngoại của các mẫu vật liệu GOQDs 

Hình 3.8 là đường phụ thuộc C/Co của MB theo thời gian chiếu bức xạ 

nhìn thấy cùng các mẫu vật liệu GOQDs tổng hợp tại các giá trị nhiệt độ 

khác nhau. Có thể thấy rằng hiệu suất phân hủy MB của mẫu GQDs - 190 là 

cao nhất khi so sánh với hai mẫu còn lại. Điều này phù hợp với kết quả ảnh 

HR-TEM và các phép đo phổ vừa phân tích ở trên. 

 

Hình 3.8. Đường phụ thuộc C/Co của dung dịch MB theo thời gian chiếu 

bức xạ của các mẫu vật liệu GOQDs 

Hiệu suất quang xúc tác của các mẫu vật liệu GOQDs chủ yếu phụ 

thuộc vào sự phân tách điện tích và hình thái bề mặt. Các kết quả khảo sát 

hiệu suất quang xúc tác phân hủy dung dịch MB của 3 mẫu vật liệu GOQDs 
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có sự phù hợp với các kết quả phân tích về hình thái, cấu trúc và tính chất 

của chúng ở trên. Mẫu thủy nhiệt tại nhiệt độ 190oC cho hiệu suất quang xúc 

tác cao nhất bởi từ kết quả ước lượng năng lượng vùng cấm cho thấy mẫu 

190oC có độ rộng vùng cấm nhỏ nhất so với 2 mẫu còn lại, do đó sự quang 

phân tách điện tử - lỗ trống sảy ra dễ dàng hơn. Thứ hai, các chấm lượng tử 

có xu hướng tách rời và ít kết tụ thành đám do đó làm tăng diện tích bề mặt 

tiếp xúc giữa chất xúc tác và chất màu. Như quan sát thấy trên ảnh TEM, 

mẫu thủy nhiệt tại nhiệt độ 220oC có hiệu suất thấp nhất bởi các chấm lượng 

tử GO trong mẫu này kết tụ lại thành đám nhiều hơn, làm giảm diện tích tiếp 

xúc giữa chất màu – chất xúc tác; Thứ 3, trên phổ Raman có thể quan sát 

thấy tỷ lệ cường độ đỉnh D và đỉnh G của mẫu thủy nhiệt tại nhiệt độ 190oC 

là thấp nhất, như vậy có thể thấy mẫu 190oC có ít hơn những vị trí mất trật 

tự trong cấu trúc hơn so với hai mẫu còn lại, do đó hiệu suất quang xúc tác 

của nó là cao nhất.   

Từ các nghiên cứu động học, quá trình phân hủy tuân theo động học 

của phản ứng bậc 1: 

 

Trong đó Co, Ct lần lượt là nồng độ ban đầu và tại thời điểm t của 

dung dịch MB; K là hằng số tốc độ (phút−1). Động học của hiệu suất quang 

xúc tác của các mẫu GOQDs được thể hiện trong bảng 3.1. Ở đây có sự khác 

biệt về giá trị do cơ chế quang xúc tác để khử màu MB không chỉ dựa trên 

gốc OH được tạo ra mà còn thông qua cơ chế trực tiếp do diện tích bề mặt 

tương đối cao và các vị trí bẫy của vật liệu xúc tác [43] 
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Hình 3.9. Đồ thị -Ln(C/Co) theo thời gian chiếu bức xạ của vật liệu GOQDs 

Bảng 3.1. Động học phản ứng bậc 1 và hiệu suất hấp phụ của các mẫu  

Mẫu vật liệu Hằng số tốc độ (min-1) R2 % Hấp phụ 

GOQDs-160 0.01434 0.98413 35 

GOQDs-190 0.02949 0.97162 75 

GOQDs-220 0.00816 0.98288 25 

Như vậy, kết hợp phân tích ảnh HR-TEM, phổ UV – Vis, Raman, 

FTIR và kết quả đo quang xúc tác phân hủy dung dịch MB của 3 mẫu tổng 

hợp tại 3 giá trị nhiệt độ thủy nhiệt khác nhau, chúng tôi có thể khẳng định 

rằng tại điều kiện nhiệt độ thủy nhiệt 190oC là điều kiện nhiệt độ tối ưu để 

tổng hợp vật liệu để tổng hợp vật liệu GOQDs về cấu trúc, hình thái cũng 

như cho khả năng quang xúc tác tốt nhất dưới bức xạ ánh sáng nhìn thấy.  

3.3. Cơ chế quang xúc tác của vật liệu GOQDs 

Cơ chế của quá trình quang xúc tác phân hủy MB khi có mặt GOQDs 

dưới sự chiếu xạ của ánh sáng khả kiến có thể được mô tả bằng các phản ứng 

sau:  

GOQDs + h → GOQDs (e- + h+)     (3) 

H2O + h+ → H+ + OH•       (4) 

H2O + h → H+ + OH-       (5) 

OH- + h+ → OH•        (6) 
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GOQDs + MB+   MLGOQDs …LMB+ (không màu)  (7) 

MB+ (xanh) + H+  LMB+ (không màu)    (8) 

MB+ (xanh) + H+ → LMB+ (không màu)    (9) 

LMB+ (không màu) + OH• → CO2, H2O + (NO3
-, SO4

2- ...)  (10)  

MB+ + OH• → CO2, H2O + (NO3
-, SO4

2- ...)    (11) 

(MB+)2 + OH• → CO2, H2O + (NO3
-, SO4

2- ...)   (12) 

Khi được chiếu sáng, các electron (e−) của GOQDs từ các orbital π 

(liên kết) có trong dải hóa trị đến các orbital π* (phản liên kết) trong dải dẫn 

để lại một lỗ trống tích điện dương (h+) trong dải hóa trị, các cặp electron và 

lỗ trống này sẽ được tạo ra trên bề mặt của GOQDs (phương trình 3) [54]. 

Các lỗ trống sẽ phản ứng với OH- trên bề mặt chất xúc tác để tạo thành các 

gốc OH• (phương trình 4, 5, 6). Ở đây, các phân tử MB+ hoạt động như một 

chất nhận proton và dễ dàng nhận một proton từ nhóm chức của GOQDs tạo 

ra liên kết N–H trong phân tử MB+ và do đó làm thay đổi màu của MB từ 

xanh lam (MB+) thành không màu (LMB+) dưới dạng sản phẩm trung gian 

(phương trình 7, 8, 9). Cuối cùng, gốc OH• được biết đến là các chất oxy hóa 

mạnh nhất và đóng vai trò quan trọng trong hiệu quả phản ứng quang xúc 

tác, các gốc OH• này phân hủy các dạng tồn tại của MB thành CO2, H2O và 

các anion vô cơ khác (NO3
-, SO4

2- ...) (phương trình 10, 11, 12). Mặt khác, 

các vị trí khuyết tật trong GOQDs có thể hoạt động như một trung tâm bẫy 

các hạt mang điện bị kích thích và do đó cản trở quá trình tái hợp điện tử - lỗ 

trống từ đó tăng cường hiệu quả quang xúc tác [53, 57] 

Ngoài ra, hiệu suất phân hủy MB của GOQDs chúng tôi chế tạo được 

cũng được so sánh với các GOQDs (đơn lẻ hoặc tổ hợp) trong các công bố 

trước đây (Bảng 1). Rõ ràng là vật liệu nano GOQDs chúng tôi chế tạo được 

có hiệu suất cao hơn; do đó, chúng là ứng cử viên triển vọng cho việc xử lý 

các nguồn nước ô nhiễm gây bởi các chất màu công nghiệp. 

Bảng 3.2. So sánh hiệu suất phân hủy dung dịch MB của các GOQDs 

Vật liệu 
Khối lượng xúc 

tác 

Thể tích 

MB 

Nồng độ 

MB ban 

đầu 

Thời gian 

phân hủy 
Nguồn sáng 

Hiệu suất 

phân hủy 
TK 
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N-

GOQDs/TiO2 
100 mg 100 ml 10 ppm 70 phút 

Đèn UV  

400 W 
85% [56] 

GQD - 40 ml 
1.954 x 

10-6 mol/L 
120 phút 

Ánh sáng 

nhìn thấy 

40 W 

79.4 % [57] 

Multi-layered 

GOQDs 
1.75 mg 

19.25 

ml 
1 mg/1 ml 60 phút 

Đèn LED 

1 W/mm2 
93.3% [53] 

Fe3O4/TiO2/

GOQDS 

400 mg/100 

mL 
100 ml 10 mg/L 60 phút 

Đèn UVA   

9 W 
86.08% [58]  

Co3O4 /SN-

GOQDs 

nanocomposi

tes 

10 mg - 10 ppm 70 phút 
Ánh sáng 

nhìn thấy 
64% [58] 

GOQDs-190 10 mg 100 ml 10 mg/L 120 phút 

Đèn huỳnh 

quang 120 

W 

99% 
Đề 

tài 
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KẾT LUẬN 

 

Sau quá trình thực hiện đề tài chúng tôi đã đạt được một số kết quả như sau: 

- Đã xây dựng quy trình và chế tạo thành công các chấm lượng tử  

GOQDs bằng phương pháp đơn giản, phù hợp với thực tế điều kiện phòng 

thí nghiệm Hóa học của trường Đại học Hoa Lư. Kết quả khảo sát hình thái, 

bằng chụp ảnh HR-TEM cho thấy các chấm lượng tử có đường kính khoảng 

5- 10 nm. Các kết khảo sát mẫu bằng phổ UV-Vis, Raman, FTIR cho thấy 

các đặc trưng cấu trúc của vật liệu GOQDs. 

- Đã tiến hành khảo sát tính chất quang xúc tác phân huỷ dung dung 

dịch màu (MB) của tất cả các mẫu vật liệu tổng hợp được. Kết quả cho thấy tất 

các mẫu vật liệu đều có khả năng phân huỷ hoặc hấp phụ dung dịch MB dưới 

ánh sáng đèn compact. Kết quả khảo sát mẫu vật liệu GOQDs tổng hợp tại điều 

kiện tối ưu (190oC/24h) thể hiện đặc tính quang xúc tác với hiệu suất cao nhất 

(H > 99%). Các kết quả này chứng tỏ rằng đây đã và đang là vật liệu tiềm năng 

cho các ứng dụng trong quang xúc tác phân huỷ chất màu hữu cơ. 

- Các kết quả chính của đề tài chúng tôi công bố 01 bài báo trên tạp 

chí khoa học của trường Đại học Hoa Lư (Đã được chấp nhận đăng). 

Hướng nghiên cứu tiếp theo: 

- Nghiên cứu ảnh hưởng của các điều kiện khác (thành phần hàm 

lượng tiền chất, thời gian thủy nhiệt, pH…) lên hình thái, cấu trúc, tính chất 

vật lý… của vật liệu GOQDs. 

- Nghiên cứu khả năng quang xúc tác của vật liệu GOQDs với các 

chất màu khác (Xanh Methylen, Rhodamin B, Tím tinh thể …). 

- Biến tính/ tổ hợp với các kim loại/ ô xít kim loại – phi kim khác (Cu, 

Fe, Ag, N, S…) hoặc các vật liệu nano 1 chiều, 2 chiều (Graphene, MoS2, 

ống nano các bon…) và nghiên cứu tính chất vật lý của chúng. 
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CÁC CÔNG TRÌNH CÔNG BỐ CỦA TÁC GIẢ 

LIÊN QUAN ĐẾN NỘI DUNG CỦA  ĐỀ TÀI 

 

Hà Thị Hương*, Hoàng Thị Ngọc Hà, Đỗ Quang Đạt, Đinh Thị Kim Dung,  

Phùng Thị Thanh Hương, Nguyễn Đình Hưng “Chế tạo và tính chất quang 

xúc tác phân hủy dung dịch Xanh Methylen của các chấm lượng tử Graphen 

ô xít (GOQDs)” (Đã được chấp nhận đăng trên Tạp chí Khoa học số 4 của 

trường Đại học Hoa Lư) 
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