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Tóm tắt:

Gần đây, một họ vật liệu mới cấu trúc hai chiều gọi là MXene, bao gồm các carbides/nitrides/carbonitrides kim loại chuyển 
tiếp đang nhận được sự quan tâm của các nhà khoa học. MXene có cấu trúc lớp 2D độc đáo nên chúng có thể dễ dàng kết 
hợp với các vật liệu khác để tăng cường thuộc tính cho vật liệu tổ hợp được tạo ra. Vật liệu này đang được nghiên cứu cho 
những ứng dụng rộng rãi, bao gồm tích trữ năng lượng, siêu tụ điện, xúc tác, màng dẫn điện, vật liệu gia cường và hấp phụ. 
MXene có thể được tổng hợp thông qua quá trình ăn mòn chọn lọc từ tiền chất MAXene bằng cách sử dụng dung dịch ăn 
mòn HF. Nghiên cứu này báo cáo ảnh hưởng của nồng độ HF và thời gian siêu âm tách lớp đến hình thái, thành phần của 
vật liệu 2D-MXene-Ti3C2 tổng hợp được bằng phương pháp kính hiển vi điện tử quét và phân tích quang phổ tán xạ năng 
lượng tia X. Các kết quả cho thấy, ở hàm lượng HF 48% và thời gian siêu âm 90 phút, vật liệu 2D-MXene-Ti3C2 có sự tách 
lớp tốt với hàm lượng nhôm trong phân tử còn khoảng 1,5%. Vật liệu 2D-MXene-Ti3C2 tổng hợp được có diện tích bề mặt 
tăng gấp 5,8 lần so với vật liệu MAX-Ti3AlC2 ban đầu.
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Abstract:

Recently, a new family of two-dimensional materials, called MXenes, which are layered structure materials of carbides/nitrides/
carbonitrides of transition metal, are receiving the attention of scientists. MXene, with its unique 2D layered structure, can easily 
combine with other materials to enhance the properties of the resulting composite material. The materials are being investigated 
for wide applications including energy storage, supercapacitors, catalysis, conductive films, reinforcement and adsorbents. MXene 
can be synthesised through selective etching from the MAXene precursor using HF etching solution. This study reports the effect 
of HF concentration and ultrasonication time on the morphology and composition of the synthesised 2D-MXene-Ti3C2 materials. 
These characterisations were evaluated by scanning electron microscopy and X-ray energy-dispersive spectroscopy analysis. The 
results showed that at 48% HF and 90 min of ultrasonication time, 2D-MXene-Ti3C2 material has good delamination with the 
aluminum content in the molecule remaining about 1.5%. The material has an approximately 5.8-fold increase in surface area 
compared to the original MAX-Ti3AlC2 material.
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1. Đặt vấn đề

MXenes là họ vật liệu cacbua và nitrua kim loại chuyển 
tiếp hai chiều (2D) có công thức hóa học chung là Mn+1Xn 
(n=1,2,3), trong đó, M là kim loại chuyển tiếp (Ti, Ta, Nb, V, 
Mo) và X có thể là C và/hoặc N [1]. MXenes thường được 
tổng hợp thông qua quá trình ăn mòn hóa học ướt từ pha 
MAX [2]. Các quá trình ăn mòn hóa học này dẫn đến các bề 
mặt thường được chức năng hóa với các nhóm –O, –F hoặc 
–OH [1, 3] và ký hiệu là Tx [1]. 

MXene đầu tiên (Ti3C2) có nguồn gốc từ Ti3AlC2 được 
phát hiện ra năm 2011, sau đó các MXene khác nhau đã 
được tổng hợp cho các ứng dụng bao gồm lưu trữ năng 
lượng, sàng lọc ion và khí, che chắn nhiễu điện từ, quang 
điện tử và y học [4-6]. Trong số đó, các MXene dựa trên 
titan (như Ti3C2Tx và Ti2CTx) được sử dụng rộng rãi cho các 
ứng dụng môi trường [1, 7]. Bên cạnh cacbua, các cấu trúc 
MXene khác với nitride và carbonitride được sử dụng trong 
các lĩnh vực khác nhau [8]. MXene có cấu trúc lớp 2D độc 
đáo nên chúng có thể dễ dàng kết hợp với các vật liệu khác 
để tăng cường thuộc tính cho vật liệu tổ hợp được tạo ra 
[9, 10]. Ngoài ra, MXene có tính tương thích sinh học, dễ 
chức năng hóa, tính dẫn kim loại cao và tính ưa nước làm 
cho chúng trở thành một ứng cử viên lý tưởng cho các ứng 
dụng khác nhau như xử lý môi trường, lưu trữ năng lượng, 
điện tử, cảm biến, tách nước và xúc tác [11, 12]. Gần đây, 
MXenes được quan tâm nghiên cứu cho những ứng dụng 
trong lọc nước theo công nghệ khử ion bằng điện dung và 
hấp phụ [13, 14].

Do MXene có thể được ứng dụng rộng rãi trong nhiều 
lĩnh vực khác nhau nên gần đây các nhà khoa học đã và 
đang nghiên cứu để đưa ra quy trình công nghệ mới tổng 
hợp các vật liệu MXene từ các loại tiền chất ban đầu khác 
nhau. MXenes thể hiện các tính chất khác nhau tùy thuộc 
vào điều kiện tổng hợp như bản chất của chất ăn mòn, nồng 
độ chất ăn mòn, bản chất của dung môi và thời gian siêu 
âm. Thông thường, MXene được tạo ra bằng cách loại bỏ 
lớp A khỏi pha MAX thông qua quá trình ăn mòn chọn lọc 
bằng cách sử dụng HF làm chất ăn mòn. Dung dịch HF làm 
suy yếu các liên kết hóa học mạnh giữa các phần tử A và M 
trong pha MAX. Quá trình tổng hợp MXenes đã được báo 
cáo bởi M. Naguib và cs (2011) [1], trong báo cáo này các 
tác giả đề cập đến phản ứng hóa học giữa pha MAX và môi 
trường nước giàu flo. Nguyên tử Al bị loại bỏ theo phản 
ứng 1 và các MXene tổng hợp được có các nhóm –OH, –F 
(tương ứng với phản ứng 2 và 3). Nói cách khác, liên kết 
Ti-Al đã được thay thế bởi Ti-F hoặc Ti-OH. 

Ti3AlC2 + 3HF → Ti3C2 + AlF3 + 3/2 H2           (1)

Ti3C2 + 2H2O → Ti3C2(OH)2 + H2                  (2)

Ti3C2 + 2HF → Ti3C2F2 + H2                       (3)

Bài báo này báo cáo một kỹ thuật đơn giản để tổng 
hợp vật liệu 2D-MXene-Ti3C2 từ tiền chất MAX-Ti3AlC2; 
đồng thời, nghiên cứu ảnh hưởng của nồng độ chất ăn mòn 
HF, thời gian siêu âm đến hình thái học và thành phần các 
nguyên tố trong vật liệu thu được. Vật liệu 2D-MXene-
Ti3C2 tổng hợp được định hướng ứng dụng trong chế tạo 
điện cực composite xốp dẫn điện trên cơ sở carbon hoạt 
tính gáo dừa để xử lý nước nhiễm mặn tại khu vực Đồng 
bằng sông Cửu Long theo công nghệ điện dung khử ion 
(Capacitive deionisation - HCDI). Đây là một hướng nghiên 
cứu mới và tiềm năng để có thể ứng dụng trong thực tiễn.

2. Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu

2.1. Hóa chất, thiết bị

Hóa chất MAX-Ti3AlC2 (độ tinh khiết 98%, <200 µm), 
HF nồng độ 48% và HCl nồng độ 37% là sản phẩm của hãng 
Sigma Aldrich. Các thiết bị sử dụng trong nghiên cứu bao 
gồm: cân phân tích 5 số Mettler Toledo (Đức), máy khuấy 
từ gia nhiệt VELP (Ý), máy siêu âm S60H Elmasonic (Đức) 
và máy ly tâm Hermle Z366K (Đức).

2.2. Tổng hợp 2D-MXene-Ti3C2

2D-MXene-Ti3C2 được tổng hợp bằng phương pháp ăn 
mòn chọn lọc “etching” từ tiền chất MAX-Ti3AlC2 trong 
dung dịch HF (hình 1). 3 g bột MAX-Ti3AlC2 được thêm 
vào 30 ml HF với nồng độ HF thay đổi 20, 30 và 48%. Hỗn 
hợp được đựng trong bình Teflon dung tích 50 ml có nắp 
đậy và được đun cách thủy trên máy khuấy từ gia nhiệt với 
tốc độ khuấy 250 vòng/phút, ở nhiệt độ 35oC trong thời gian 
36 giờ. Hỗn hợp được ly tâm rửa bằng nước cất với tốc độ 
9.000 vòng/phút trong 5 phút (3 lần), bằng dung dịch axit 
HCl 2M (thực hiện 3 lần), sau đó ly tâm rửa bằng nước cất 
đến pH trung tính. Tiếp theo, hỗn hợp được siêu âm ở nhiệt 
độ phòng với thời gian khác nhau 30, 60 và 90 phút sử dụng 
bể siêu âm. Cuối cùng, ly tâm thu lấy chất rắn và sấy chân 
không ở 80oC trong 8 giờ, nghiền bằng cối mã não thu được 
2D-MXene-Ti3C2 dạng bột mịn màu đen. 

Hình 1. Tổng hợp 2D-MXene-Ti3C2 bằng phương pháp hóa học ướt 
trong HF.
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2.3. Phân tích đặc trưng tính chất của MAX-Ti3AlC2 và 
2D-MXene-Ti3C2 

Hình thái học bề mặt của các vật liệu MAX-Ti3AlC2 và 
2D-MXene-Ti3C2 được phân tích bằng phương pháp kính 
hiển vi điện tử quét (SEM) sử dụng thiết bị Jeol 6490 JED 
2300 (Jeol, Nhật Bản). Thành phần các nguyên tố của các 
vật liệu được đánh giá bằng phương pháp tán xạ năng lượng 
tia X (EDX) trên thiết bị Jeol 6490 JED 2300 (Jeol, Nhật 
Bản).

3. Kết quả và bàn luận

3.1. Ảnh hưởng của nồng độ HF

Giản đồ XRD của mẫu MAX-Ti3AlC2 và MXene-Ti3C2 
tổng hợp ở nồng độ HF khác nhau đã được ghi lại để cung 
cấp thêm thông tin về cấu trúc tinh thể của chúng. Như 
được thấy trong hình 2, giản đồ XRD của MAX-Ti3AlC2 thể 
hiện hai pic điển hình ở 9,7 và 19,3o tương ứng với các mặt 
phẳng phản xạ (002) và (004). 

Hình 2. Giản đồ XRD của MAX-Ti3AlC2 (A) và MXene-Ti3C2 tổng hợp 
trong dung dịch HF có nồng độ khác nhau 20% (B), 30% (C) và 
40% (D).

Sau khi ăn mòn trong các dung dịch HF có nồng độ khác 
nhau, hai pic này được dịch chuyển sang các góc nhỏ hơn 
(8,4 và 17,4o) và độ rộng của pic cũng được mở rộng (hình 
2B, 2C và 2D). Nguyên nhân do sự xen kẽ của các nhóm 
hydroxyl và các phân tử nước vào các mặt phẳng cơ bản 
của vật liệu đã làm tăng tham số mạng c, dẫn đến sự dịch 
chuyển và mở rộng các pic nhiễu xạ. Khi được tổng hợp 
trong dung dịch HF có nồng độ 20 và 30% MAX-Ti3AlC2 
không chuyển hóa hoàn toàn thành MXene-Ti3C2 và vẫn 
còn hiện diện trong các mẫu (hình 2B và 2C). Vật liệu thu 
được là đơn pha của MXene-Ti3C2 khi được tổng hợp trong 
dung dịch HF nồng độ 48% (hình 2D). Các pic đặc trưng 
của MXene-Ti3C2 quan sát được ở 2θ là 8,4, 17,6, 27,3, 
42,4 và 62,6o tương ứng với các mặt phẳng phản xạ (002), 
(004), (008), (105) và (110) mặt phẳng. Kết quả khẳng định 
MXene-Ti3C2 đã tổng hợp thành công và đề xuất chọn dung 
dịch HF có nồng độ 48% để tổng hợp MXene-Ti3C2.

Thành phần các nguyên tố và ảnh SEM của MAX-
Ti3AlC2 và MXene-Ti3C2 tổng hợp với nồng độ chất ăn mòn 
HF khác nhau được thể hiện trên hình 3 và 4. Phổ EDX của 
MAX-Ti3AlC2 quan sát thấy các pic đặc trưng cho nguyên 
tố Ti, C và Al với hàm lượng Al chiếm 28,78% theo khối 
lượng (%m). Sau khi phản ứng trong dung dịch HF hàm 
lượng Al giảm do sự ăn mòn chọn lọc nguyên tố Al, đồng 
thời xuất hiện pic đặc trưng cho O và F (hình 3B, 3C, 3D). 
Hàm lượng Al giảm 50% (còn 14,49% m) sau 36 giờ phản 
ứng trong dung dịch HF nồng độ 20% nhưng trên ảnh SEM 
sự tách lớp của MXene chưa được quan sát (hình 4B). Khi 
nồng độ HF tăng lên 30 và 48%, hàm lượng Al còn lại là 
4,77 m và 2,50% m tương ứng. 

Hình 3. Phổ EDX của MAX-Ti3AlC2 (A) và 2D-MXene-Ti3C2 tổng hợp 
ở nồng độ HF khác nhau: 20% (B), 30% (C) và 48% (D).

Như đã trình bày trong phần đặt vấn đề, sự ăn mòn có 
chọn lọc nguyên tố Al sẽ tạo ra sự tách lớp trong cấu trúc 
của vật liệu MXene. Ảnh SEM của MAX-Ti3AlC2 có dạng 
hình tấm, với cấu trúc có thể được phân lớp (hình 4A). Sau 
khi ăn mòn trong dung dịch HF cấu trúc lớp được quan sát 
rất rõ, đặc biệt sau khi được ăn mòn trong HF 48%. Từ kết 
quả EDX, SEM và XRD cho phép kết luận đã tổng hợp 
thành công vật liệu 2D-MXene-Ti3C2 từ MAX-Ti3AlC2 bằng 
phương pháp etching. Trong nghiên cứu này, nhóm chúng 
tôi lựa chọn nồng độ HF 48% làm dung môi ăn mòn để tổng 
hợp 2D-MXene-Ti3C2.
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Hình 4. Ảnh SEM của MAX-Ti3AlC2 (A) và 2D-MXene-Ti3C2 tổng hợp 
ở nồng độ HF khác nhau: 20% (B), 30% (C) và 48% (D).

Để minh chứng cho kết luận về sự tách lớp trong cấu 
trúc của vật liệu MXene do sự ăn mòn có chọn lọc lớp nhôm 
trong tiền chất MAX, phương pháp đẳng nhiệt hấp phụ N2 
(BET) được sử dụng để xác định diện tích bề mặt riêng của 
vật liệu (hình 5). Diện tích bề mặt riêng của vật liệu MAX-
Ti3AlC2 là khoảng 1,6 m2/g, sau khi được etching trong dung 
dịch HF 48%, diện tích bề mặt riêng của 2D-MXene-Ti3C2 
đạt 10,56 m2/g (tăng 5,6 lần so với vật liệu MAX). 

Hình 5. Đường đẳng nhiệt hấp phụ N2 của MAX-Ti3AlC2 và 2D-MXene-Ti3C2.

3.2. Ảnh hưởng của thời gian siêu âm

Trong phần này, chúng tôi khảo sát ảnh hưởng của thời 
gian siêu âm đến sự tách lớp vật liệu 2D-MXene-Ti3C2. Mẫu 
2D-MXene-Ti3C2 sau khi được tổng hợp trong dung môi 
HF nồng độ 48% trong 36 giờ ở nhiệt độ 35oC sẽ được ly 
tâm lọc rửa về pH trung tính. Sau đó, thêm nước cất và siêu 
âm mẫu ở nhiệt độ phòng với thời gian khác nhau: 30 phút, 
60 phút và 90 phút. Cuối cùng ly tâm lọc rửa bằng nước cất 

(3 lần) để thu lấy vật liệu 2D-MXene-Ti3C2. Các đặc trưng 
về thành phần các nguyên tố và hình thái học bề mặt của vật 
liệu được phân tích bằng phép đo EDX và SEM (hình 6 và 
7). Dựa trên kết quả EDX có thể thấy, quá trình siêu âm và 
rửa sau siêu âm còn tiếp tục làm giảm hàm lượng nguyên 
tố Al trong mẫu 2D-MXene-Ti3C2. Khi tăng thời gian siêu 

Hình 6. Phổ EDX của các mẫu 2D-MXene-Ti3C2 tổng hợp ở HF nồng 
độ 48% và siêu âm với thời gian khác nhau: 0 phút (A), 30 phút (B), 
60 phút (C) và 90 phút (D).

Hình 7. Ảnh SEM của 2D-MXene-Ti3C2 tổng hợp ở HF nồng độ 48% 
và siêu âm với thời gian khác nhau 30 phút (A), 60 phút (B) và 90 
phút (C).
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âm từ 30 phút đến 90 phút, hàm lượng Al trong mẫu còn 
khoảng 1,5%m. Ảnh SEM cho thấy, quá trình siêu âm đã 
làm tách các lớp MXene (hình 7) và thời gian siêu âm tăng, 
sự tách lớp quan sát được rõ hơn. Từ các kết quả EDX và 
SEM, chúng tôi lựa chọn thời gian siêu âm 90 phút để thu 
được vật liệu 2D-MXene-Ti3C2 có sự tách lớp tốt. Các kết 
quả về sự tách lớp tốt cho thấy đã tổng hợp thành công vật 
liệu 2D-MXene-Ti3C2 tương tự như trong báo cáo của F. Liu 
và cs (2017) [15].

4. Kết luận

Vật liệu 2D-MXene-Ti3C2 đã được tổng hợp thành công 
bằng phương pháp ăn mòn hóa học ướt từ tiền chất MAX-
Ti3AlC2. Để khám phá hiệu quả của quá trình ăn mòn chọn 
lọc nguyên tố Al trong pha MAX, ảnh hưởng của nồng độ 
chất ăn mòn HF và thời gian thời gian siêu âm đã được 
nghiên cứu. Bằng cách so sánh các đặc trưng về thành phần 
pha, thành phần nguyên tố và hình thái học bề mặt của vật 
liệu tổng hợp được, chúng tôi kết luận rằng, MXene-Ti3C2 
được tổng hợp trong HF nồng độ 48% và siêu âm 90 phút 
cho thấy sự tách lớp tốt. Vật liệu 2D-MXene-Ti3C2 tổng hợp 
được có diện tích tăng khoảng 5,8 lần so với vật liệu MAX-
Ti3AlC2 ban đầu. Những nghiên cứu đánh giá ảnh hưởng 
của dung môi đến sự tách lớp của vật liệu MXene và nghiên 
cứu chế tạo điện cực trên cơ sở vật liệu MXene ứng dụng 
trong xử lý nước lợ theo công nghệ điện dung khử ion (CDI) 
sẽ được chúng tôi báo cáo trong các công bố tiếp theo.
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