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SUMMARY 

 

TREATING TOLUEN WITH NANO TITANIUM DIOXIT DOPED 

NITROGEN COVER ON ALUMINA OXIT FIBER (N-TiO2/Al2O3) 

 

We study photocatalysis of toluene in ambient air by using nitrogen doped TiO2 

(N-TiO2) covered on alumina (Al2O3) fiber using a mixed solution of 

tetraisopropoxit titanium (TTIP), diethanolamine (DEA) and ethanol (EtOH) with 

different molar ratios (TTIP:DEA:EtOH =1:1:34 and 1:2:34) by sol-gel method. 

The crystalline structure and the uniformity of N-TiO2 layers  on Al2O3 fiber were 

confirmed by XRD. The morphology of the coatings was observed by SEM. UV-

VIS devices used to determine the absorption spectrum of N-TiO2 samples.  

SEM analysis indicates that N-TiO2 is granular. XRD analysis has shown that 

when increasing DEA moles from 1 to 2, the N-TiO2 particle size not be much 

decreases, but the crystallization is finer in the sol solution which DEA mole is 2. 

When doping nitrogen, that is creating the Ti-N link and the absorption edge of 

the N-TiO2 have shifted into visible light region of about 27 – 40 nm compared 

with TiO2 - P25. 

Toluene with the concentration of 0.4 mg/m
3
 can be easily decomposed by N-

TiO2/Al2O3  under UV light (365nm, 40W) and daylight at illuminated distance of 

20 cm. The result showed that the toluen treated efficiency was 90% and 70% for 

UV light and daylight by N-TiO2/Al2O3, respectively. 

 Thus, N-TiO2 coated on Al2O3 fiber is suitable for the treatment  hazardous 

substances in air environment. 

Keyword: TiO2, N-TiO2, Al2O3, toluene, ambient air. 
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1. MỞ ĐẦU 

Để xử lý các tác nhân ô nhiễm trong 

không khí như VOCs, vi khuẩn, nấm, 

mốc,.. người ta thường sử d ng m t số 

phư ng pháp như hấp ph  bằng than 

ho t tính, khử trùng nhiệt đ ng, ion 

hóa, ozon hóa, chiếu x  tia cực tím, 

…[1   Tuy nhi n các phư ng pháp n y 

thường hay sinh ra sản phẩm ph  hoặc 

những phản ứng không mong muốn. 

Phư ng pháp xúc tác quang hóa với 

chất xúc tác là titan dioxit (TiO2) có 

nhiều ưu điểm như khử hoàn toàn các 

chất đ c thành d ng khoáng, nước, 

CO2 và không sinh ra các chất ph , 

thực hiện trong điều kiện nhiệt đ  và 

áp suất thường, vật liệu l i dễ kiếm và 

rẻ tiền được ứng d ng để xử lý đối 

tượng trên rất tốt [2]. Tuy nhiên, TiO2 

có nhược điểm l  đ  r ng vùng cấm 

lớn (Eg 3,2eV), phản ứng chỉ xảy ra 

khi bức x  nằm trong vùng tử ngo i, 

tốc đ  tái kết hợp của cặp điện tử - l  

trống cao nên hiệu suất lượng tử và 

hiệu quả xúc tác quang hóa thấp. Vì 

vậy, người ta thường pha t p (doping) 

các kim lo i (Ni, Fe,..) hoặc phi kim 

(N, S,..) vào cấu trúc m ng tinh thể 

của TiO2 để thu được chất xúc tác 

ho t đ ng trong vùng ánh sáng khả 

kiến [3,4]. Trong số các nguyên tố 

pha t p, nit  được sử d ng nhiều h n 

cả, do cách pha t p nit  thường đ n 

giản nhưng mang l i hiệu quả cao. 

TiO2 phủ trên sợi oxit nhôm kim lo i 

(TiO2/Al2O3) là vật liệu rất có triển 

vọng để xử lý m t số chất ô nhiễm 

như VOCs  toluen, benzen,…), NOx, 

CO, vi khuẩn trong môi trường không 

kh , đặc biệt TiO2/Al2O3 pha t p nit  

(N-TiO2/Al2O3) sẽ l m tăng t nh ứng 

d ng của vật liệu trong thực tế  xử lý 

triệt để m t số chất ô nhiễm trong 

vùng ánh sáng nhìn thấy. 

Chính vì vậy, nghiên cứu chế t o vật 

liệu N-TiO2/Al2O3 và ứng d ng để xử 

lý toluen trong môi trường không khí 

là n i dung đề cập trong bài báo này. 

2.THIẾT BỊ VÀ HÓA CHẤT 

Tetraisopropylorthotitanat (98%) 

(TTIP), diethanolamine (99%) 

(DEA), ethanol (EtOH) mua từ hãng 

Merck, Đức sử d ng trong quá trình 

pha chế dung dịch sol. TiO2 thư ng 

m i (TiO2 - P25) của h ng Đức được 

sử d ng làm mẫu so sánh. Sợi Al2O3 

có đường kính 0,1mm, diện tích bề 

mặt 0,015m
2
/g được mua từ hãng 

Alus, Nhật Bản dùng làm vật liệu 

mang tẩm TiO2. Ống than (Supelco 

ORBOTM-32 Large Charcoal Tubes- 

400mg, Mỹ) d ng để hấp ph  toluen 

trong không khí. Quá trình xử lý nhiệt 

được thực hiện trong lò nung có 

chư ng trình điều khiển nhiệt đ  tự 

đ ng của hãng Yamato, Nhật Bản.  

Cấu trúc tinh thể của các lớp màng 

được xác định bằng phư ng pháp 

nhiễu x  tia X (XRD, Siemens 

D5000, Đức). Hình thái bề mặt và 

chiều dày lớp m ng được quan sát bởi 

quá trình quét vi điện tử truyền qua 

SEM (Hitachi S-4800, Nhật Bản). 

Ngoài ra, các thiết bị Sibata MP-

sigma 30NII, Nhật Bản và sắc kí khí  

GC-FID, GC- 2010, Shimadzu, Nhật 

Bản d ng để hút mẫu khí chứa toluen 

và phân tích nồng đ  toluen. 

Hệ thử nghiệm kín xử lí khí có thể 

tích 1m
3
 gồm đường dẫn khí vào và 

ra, qu t gió, các nguồn sáng đèn 

huỳnh quang công suất 10w v  đèn 
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UV365nm công suất 8w được sử 

d ng nghiên cứu quá trình phân hủy 

toluen.  

2.1. Chuẩn bị mẫu 

Chuẩn bị dung dịch sol và vật liệu 

TiO2/Al2O3 

Dung dịch sol nano N-TiO2 được điều 

chế bằng phư ng pháp sol-gel đi từ 

tiền chất alkoxit TTIP. Lớp phủ nano 

N-TiO2 được t o ra bằng cách lắng 

đọng sol TiO2 lên vật liệu mang (sợi 

Al2O3). Thành phần hoá học ban đầu 

của sol N-TiO2 là TTIP: 

DEA:EtOH=1:1:34 (sol S1-1); 1:2:34 

(sol S1-2). 

Các sợi Al2O3 được cu n nhỏ. Theo 

các kết quả nghiên cứu trước của 

nhóm [6], thời gian nhúng sợi Al2O3 

trong dung dịch sol N-TiO2 tốt nhất là 

60 phút, điều kiện ủ nhiệt tốt nhất để 

thu được tinh thể TiO2 d ng anatas ở 

470
0
C trong 3 giờ [5]. Mẫu sau quá 

trình ủ nhiệt có lớp N-TiO2 màu vàng 

nh t phủ đều xung quanh sợi Al2O3. 

Phân tích nồng đ  toluen theo tiêu 

chuẩn ISO/DIS 17168-3.   

III. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Phân tích thành phần, cấu trúc 

của lớp phủ N-TiO2/Al2O3 

Cấu trúc và thành phần pha tinh thể 

của TiO2 và hình thái bề mặt của nano 

TiO2 t o thành trong quá trình sol-gel 

của mẫu vật liệu N-TiO2/Al2O3 được 

phân tích XRD và ch p ảnh  SEM. 

Chu trình nhúng phủ-làm khô-ủ nhiệt 

là 5 lần, 2 mẫu vật liệu N-TiO2/Al2O3 

được kí hiệu lần lượt là S1-1 và S1-2 

tư ng ứng với dung dịch sol N-TiO2 

ở các tỉ lệ thành phần TTIP: DEA: 

EtOH =1:1:34 và 1:2:34. Kết quả 

ch p SEM đối với vật liệu N-

TiO2/Al2O3 ở hai tỉ lệ trên cho thấy, 

N-TiO2 đều ở d ng h t trong cả 2 

mẫu. Mẫu có số mol DEA là 2 có 

k ch thước h t đồng đều h n so với 

mẫu có số mol DEA l  1  Điều này có 

thể do tốc đ  của các phản ứng thủy 

phân v  ngưng t  tỉ lệ nghịch với 

lượng DEA. Nhận định này sẽ được 

làm sáng tỏ khi phân tích mẫu trên 

giản đồ XRD. 

Hình 3.2 là kết quả phân tích giản đồ 

nhiễu x  tia X của các mẫu S1-1 và S1-2. 

Kết quả cho thấy cả hai mẫu đều xuất 

hiện hai đỉnh phổ rất lớn Al(200) và 

Al(202) là của Al2O3  Như vậy, Al2O3 

không bị thay đổi cấu trúc khi ủ nhiệt ở 

470ºC cùng với TiO2. 

 

  

 

Hình 3.1. Ảnh SEM của các mẫu N-TiO2/Al2O3 ở tỉ lệ thành phần sol khác nhau 

  

S1-1 S1-2 
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Hình 3.2. Giản đồ XRD của các mẫu 

N-TiO2/Al2O3 với thành phần sol  

khác nhau. 

 

Các đỉnh nhiễu x  nhỏ h n xuất hiện t i 

các vị tr  góc 2θ   25,3°(101), 

37,8°(004), 48°(200), 54º(105), 

55° 211) đều là pha anatas của TiO2, 

trong đó paek A 101) ở vị tr  góc 2θ   

25,3°có cường đ  m nh nhất. Kích 

thước h t trung bình được tính từ bán 

đ  r ng của peak nhiễu x  2θ 25,3º 

A(101) theo công thức Scherrer thu 

được kết quả là 13,5nm và 12,6nm 

tư ng ứng với mẫu S1-1 và S1-2  Như 

vậy, khi  tăng số mol DEA từ 1 đến 2 

mol, k ch thước h t N-TiO2 giảm 

không đáng kể  Tuy nhi n, đ  sắc nét 

của các đỉnh phổ có sự khác nhau 

giữa hai mẫu, đặc biệt đỉnh phổ nhỏ 

A(004) t i góc 2θ   37,8° dễ nhìn 

thấy trong mẫu S1-2  nhưng rất khó 

nhận ra ở mẫu S1-1  Như vậy, mẫu S1-2 

có đ  kết tinh tốt h n so với mẫu S1-1.  

Để đánh giá khả năng hấp th  ánh 

sáng vùng nhìn thấy của vật liệu N-

TiO2/Al2O3, tiến h nh đo phổ hấp th  

của các mẫu S1-1,  S1-2 và TiO2-P25. Kết 

quả đo phổ hấp th  UV-VIS của N-

TiO2 của các mẫu S1-1, S1-2 và TiO2-

P25 được trình bày trên hình 3.3. 

 

Hình 3.3.  Phổ hấp thụ UV-Vis của 

TiO2 - P25 (a); N-TiO2 trong mẫu 

S1-2 (b)  và  N-TiO2 của  

mẫu S1-1(c). 

Từ hình 3.3 ta thấy, bước sóng tới h n 

của mẫu TiO2 - P25 là 399nm, trong 

khi đó bước sóng tới h n của N-TiO2 

trong các mẫu S1-1 và S1-2 tư ng ứng 

là 426nm và 439nm. Bờ hấp th  của 

các mẫu N-TiO2 dịch chuyển về phía 

bước sóng khả kiến so với mẫu TiO2 - 

P25 khoảng 27 – 40nm, điều này 

chứng tỏ khi pha t p N vào tinh thể 

TiO2 đ  t o ra các liên kết Ti-N làm 

dịch chuyển bờ hấp th  ánh sáng sang 

vùng nhìn thấy  Như vậy, phản ứng 

xúc tác quang khi dùng vật liệu N-

TiO2/Al2O3 có thể ho t đ ng hiệu quả 

với ánh sáng khả kiến. 

3.2 Thử nghiệm hoạt tính xúc tác 

quang đối với vật liệu N-TiO2/Al2O3  

Toluen là hợp chất có chứa vòng 

benzen, cấu trúc nh n th m bền vững 

nên rất khó phân hủy bằng phư ng 

pháp thông thường. Các thử nghiệm 

xử lý toluen được tiến h nh đánh giá 

hiệu quả xúc tác quang của vật liệu 

N-TiO2/Al2O3 đ  chế t o trong nguồn 
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sáng đèn huỳnh quang v  đèn 

UV365nm đối với hai lo i vật liệu S1-

1và S1-2. 

Kết quả khảo sát ảnh hưởng của 

nguồn sáng được trình bày trong hình 

3.4a-b cho thấy, khi kích ho t bằng 

đèn huỳnh quang (hình 3.4a), các mẫu 

N-TiO2/Al2O3 cho hiệu suất tư ng đối 

cao, 68% đối với mẫu S1-1 và 72% với 

mẫu S1-2. Khả năng xúc tác quang của 

các mẫu S1-1 và S1-2 có hiệu quả khi sử 

d ng đèn huỳnh quang là do TiO2 đ  

được pha t p N, mặc dù ánh sáng có 

bước sóng nằm trong vùng khả kiến 

hoặc cường đ  ánh sáng yếu thì vật 

liệu vẫn hấp th  được năng lượng 

này, do đó  
•
OH và 

•
O2

-
 vẫn được 

sinh ra trên bề mặt của khối N-TiO2. 

Trong khi đó, khi sử d ng nguồn 

sáng UV-365nm, kết quả trong hình 

3.4b cho thấy, hiệu suất xử lý toluen 

đ t 85% với mẫu S1-1 và 90% với 

mẫu S1-2.  

 
 

Hình 3.4a. Hiệu suất xử lý toluen của 

N-TiO2/Al2O3 và nguồn sáng huỳnh 

quang 

Hình 3.4b. Hiệu suất xử lý toluen của 

N-TiO2/Al2O3 và nguồn sáng UV365nm 

Hiệu suất xử lý toluen của N-

TiO2/Al2O3 và nguồn sáng UV 

365nm cao h n so với nguồn sáng 

huỳnh quang đối với cả hai mẫu  Điều 

này là do bức x  tia cực tím chuyển 

hóa năng lượng photon th nh năng 

lượng nhiệt m nh h n so với ánh sáng 

thường mẫu S1-2 hấp th  ánh sáng tốt 

h n v  ho t đ ng xúc tác cho hiệu 

quả cao h n so với mẫu S1-1  Như 

vậy, vật liệu N-TiO2 phủ trên Al2O3 

có khả năng xúc tác quang hóa trong 

vùng ánh sáng nhìn thấy. 

4. KẾT LUẬN 

Vật liệu N-TiO2/Al2O3 được chế t o 

từ dung dịch sol - gel đi từ chất gốc 

TTIP, DEA và EtOH với các tỉ lệ 

thành phần số mol khác nhau. Khi 

pha t p nit , đ  t o ra các liên kết Ti-

N làm dịch chuyển bờ hấp th  ánh 

sáng sang vùng nhìn thấy  so với mẫu 

TiO2 - P25 khoảng 27 - 40nm. Hiệu 

suất xử lý toluen đ t khoảng 70% 

trong v ng ánh sáng  Như vậy, N-

TiO2/Al2O3 có thể xử lý toluen trong 

vùng ánh sáng nhìn thấy, đ y l  vật 

liệu có triển vọng rất tốt ứng d ng 

trong xử lý các hợp chất VOCs giảm 

tiêu tốn năng lượng và giảm chi phí 

xử lý.   
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