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Tóm tắt  
Trong nghiên cứu này, vật liệu thủy tinh xAl2O3 ˗ (100-x)SiO2 (x = 5, 10, 15, 20) pha tạp CuO được chế tạo bằng 

phương pháp sol-gel. Cấu trúc vật liệu sau khi chế tạo được khảo sát bằng nhiễu xạ tia X, kết quả chỉ ra sự hình thành cấu 
trúc vô định hình đặc trưng của thủy tinh. Hình thái bề mặt của các mẫu thủy tinh được đánh giá thông qua ảnh hiển vi 
điện tử quét (SEM) và hình ảnh SEM cho thấy các mẫu thủy tinh sau khi chế tạo có sự đồng đều cao. Các nguyên tố trong 
các mẫu thủy tinh cũng được đánh giá thông qua phổ tán sắc năng lượng (EDS) và sự có mặt của ion Cu2+ còn được thể 
hiện thông qua phổ hấp thụ quang học. Phân tích phổ tán xạ Raman của các mẫu cũng đã cho thấy sự ảnh hưởng của tỉ lệ 
Al2O3/SiO2 lên một số dải dao động thủy tinh thu được.  

Từ khóa: Thủy tinh; alumino-silicate; CuO. 

Abstract  
In this work, xAl2O3 ˗ (100-x)SiO2 (x = 5, 10, 15, 20) glasses doped with CuO have been fabricated by the sol-gel 

method. The structure of the obtained glasses was investigated by X-ray diffraction. The result showed the formation of 
an amorphous structure characteristic of glasses. The surface morphology of the glass samples estimated via the scanning 
electron microscope (SEM) and SEM images showed that the prepared samples had high homogeneity. Elements in the 
synthesized samples were also evaluated by the energy-dispersive X-ray spectroscopy (EDS); and the existence of Cu2+ 
ions was also shown by the optical absorption spectrum. Analysis results of Raman spectra of the samples presented the 
effect of a Al2O3/SiO2 ratio on some main variations of the obtained glasses.  

Keywords: glasses; alumino-silicate; CuO. 
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1. Giới thiệu 

Vật liệu thủy tinh nền aluminosilicate được 
nghiên cứu ứng dụng trong nhiều lĩnh vực như 
laser, LED, khuếch đại quang, hiển thị [1-4] do 
chúng có các ưu điểm như độ truyền qua cao, độ 
bền hóa học tốt. Ngoài ra, vật liệu thủy tinh có 
khả năng hòa tan lượng lớn các ion pha tạp và dễ 
dàng định hình với nhiều hình dạng khác nhau 
làm cho chúng trở nên thuận tiện trong việc sản 
xuất hàng loạt. Trong số các ion pha tạp, một số 
ion kim loại chuyển tiếp như Cu, Au cũng đã 
được sử dụng để pha tạp hoặc đồng pha tạp vào 
các nền thủy tinh khác nhau để tạo thành các vật 
liệu phát quang hoặc hình thành cấu trúc nano với 
các tính chất đặc biệt do hiệu ứng về kích thước 
và hình dạng. Trong số các kim loại, ion Cu2+ pha 
tạp vào các vật liệu nền khác nhau đặc biệt hấp 
dẫn do nguyên tố này rất dồi dào trong tự nhiên 
và giá thành rẻ. Ngoài ra Cu còn cung cấp một 
giải pháp thay thế cho các kim loại quý khác như 
vàng, bạc và platimum trong việc pha tạp vào các 
nền vật liệu để tạp cấu trúc nano nhờ có tính chất 
quang, độ dẫn điện tốt [5] và độc tính thấp [6].  

Quá trình tổng hợp vật thủy tinh nền 
aluminosilicate có thể được thực hiện theo nhiều 
cách khác nhau như phương pháp nóng chảy, 
pha rắn, sol-gel... Tùy thuộc vào mục đích 
nghiên cứu, thành phần của vật liệu cũng như 
điều kiện chế tạo để lựa chọn được phương pháp 
chế tạo phù hợp. Trong trường hợp vật liệu thủy 
tinh nền aluminosilicate, nhiệt độ chế tạo bằng 
phương pháp nóng chảy thường rất cao từ 1550 
đến 1650oC [7, 8]. Thậm chí trong một số trường 
hợp, như thủy tinh 20Al2O3–80SiO2 thì nhiệt 
độ cần thiết lên đến 2100oC [9], nhiệt độ mà chỉ 
có một số ít lò nung có thể đáp ứng. Tương tự, 
thủy tinh 10Al2O3–90SiO2 cũng được chế tạo 
bằng phương pháp nóng chảy ở nhiệt độ cao 
2100oC và nghiên cứu hiện tượng “persistent 
spectra hole burning-PSHB” định hướng ứng 
dụng trong các bộ nhớ quang lọc lựa tần số [10]. 
Gần đây, vật liệu thủy tinh nền aluminosilicate 
pha tạp Eu3+ nghiên cứu huỳnh quang nhấp 

nháy được chế tạo bằng nóng chảy ở nhiệt độ cao 
1200oC trong 8 giờ được công bố năm 2025 
[11]. Điều này cho thấy vật liệu thủy tinh nền 
aluminosilicate vẫn thu hút được sự quan tâm 
nghiên cứu của các nhà khoa học hiện nay và 
đồng thời cũng cho thấy phương pháp chế tạo 
chủ yếu của thủy tinh nền aluminosilicate là 
phương pháp nóng chảy ở nhiệt độ cao. Do vậy, 
việc sử dụng một phương pháp chế tạo với nhiệt 
độ thấp hơn là cần thiết. Phương pháp sol-gel là 
một giải pháp để giải quyết vấn đề này với nhiều 
ưu điểm. Phương pháp sol-gel cho phép kiểm 
soát thành phần hóa học ở mức độ phân tử trong 
dung dịch tiền chất. Điều này dẫn đến sản phẩm 
thủy tinh có độ tinh khiết cao và sự phân bố các 
thành phần đồng đều hơn so với phương pháp 
nóng chảy, nơi sự trộn lẫn có thể không hoàn 
toàn. Quá trình tạo gel và xử lý nhiệt sau đó 
thường diễn ra ở nhiệt độ thấp hơn đáng kể so 
với nhiệt độ nóng chảy cần thiết trong phương 
pháp truyền thống, giúp tiết kiệm năng lượng và 
giảm chi phí sản xuất. Do nhiệt độ xử lý thấp 
hơn, sự bay hơi của các thành phần dễ bay hơi 
(như kiềm) trong quá trình chế tạo bằng phương 
pháp sol-gel sẽ ít hơn so với phương pháp nung 
chảy, giúp duy trì thành phần mong muốn. Vì 
vậy, trong nghiên cứu này, CuO pha tạp trong 
các vật liệu thủy tinh thành phần xAl2O3 ˗ (100-
x)SiO2 được tổng hợp bằng phương pháp sol-gel 
ở nhiệt độ thấp là cần thiết và có ý nghĩa. Hệ thủy 
tinh xAl2O3 ˗ (100-x)SiO2 với các tỉ lệ thành 
phần khác nhau (x = 5, 10, 15, 20) pha tạp ion 
CuO được chế tạo thông qua phương pháp sol-
gel và đặc trưng của thủy tinh sau khi chế tạo 
được kiểm tra bằng các phân tích như nhiễu xạ 
tia X, phổ EDS, phổ tán xạ Raman cũng như ảnh 
hiển vi điện tử quét SEM. 

2. Chế tạo vật liệu và các phép đo phân tích  

Hệ mẫu thủy tinh với thành phần xAl2O3 ˗ 
(100-x)SiO2 (x = 5, 10, 15, 20) pha tạp 2wt% 
CuO được chế tạo bằng phương pháp sol-gel ở 
nhiệt độ thấp. Thành phần vật liệu, kí hiệu mẫu 
tương ứng được liệt kê ở Bảng 1. 
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Bảng 1. Tỉ lệ các thành phần và kí hiệu mẫu thủy tinh 

Kí hiệu mẫu Al2O3 SiO2 CuO (wt%) 
5Al95Si-2Cu 5 95 2 
10Al90Si-2Cu 10 90 2 
15Al85Si-2Cu 15 85 2 
20Al80Si-2Cu 20 80 2 

Các tiền chất ban đầu gồm có Si(OC2H5)4, 
Al(OC4H9)3 và Cu(NO3)2 (Sigma-Aldrich), 
C2H5OH, HCl và H2O. Các bước chế tạo bao 
gồm: 

Thủy phân lần một bằng cách sử dụng dung 
dịch gồm C2H5OH, HCl và H2O để thủy phân 
Si(OC2H5)4 trong thời gian 1 giờ như được trình 
bày trong Hình 1(a). Sau đó, Al(OC4H9)3 được 
hòa tan trong C2H5OH và đưa vào dung dịch 
Si(OC2H5)4 ở nhiệt độ 70oC. Hỗn hợp chứa 

Cu(NO3)2 và C2H5OH cũng được thêm vào dung 
dịch và khuấy đều. Tiếp theo là quá trình thủy 
phân lần hai với dung dịch C2H5OH:H2O theo tỉ 
lệ 1:4 (Hình 1(b)). Tiếp theo, dung dịch sau quá 
trình thủy phân được cho vào đĩa petri, giữ ở 
nhiệt độ phòng trong 1 tháng để thu được gel khô 
như ở Hình 2(a). Gel khô được xử lý hơi nước 
bằng cách ủ ở 150oC trong 12 giờ Hình 2(b) và 
cuối cùng gel được nung ở 700oC trong môi 
trường không khí với thời gian 1 giờ để thu được 
mẫu thủy tinh cuối cùng (Hình 3).  

  
Hình 1. Quá trình (a) thủy phân lần một và  

(b) thủy phân lần hai sau khi thêm CuO. 
Hình 2. Ảnh mẫu (a) sau một tháng để ở trong không khí, 

(b) sau xử lý hơi nước ở 150oC. 

Cấu trúc và thành phần của thủy tinh sau chế 
tạo được khảo sát bằng kĩ thuật phân tích nhiễu 
xạ tia X (D8-Advance; Bruker, Germany) và phổ 
EDS. Hình thái bề mặt mẫu thủy tinh được khảo 

sát thông qua phép ảnh hiển vi điện tử quét SEM 
(SEM-Jeol 6490, JED 2300; Japan). Tín hiệu tán 
xạ Raman được thu bằng thiết bị Xplora-Plus 
(Horiba Jobin-Yvon) sử dụng laser 532 nm.  

(a) (b) (a) (b) 
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Hình 3. Ảnh mẫu thủy tinh sau khi nung  

trong không khí ở-700oC-1h. 
Hình 4. Kết quả nhiễu xạ tia X của mẫu thủy tinh 5Al95Si-

2Cu, 10Al90Si-2Cu và 15Al85Si-2Cu. 

3. Kết quả và thảo luận 

Như đã trình bày trên Bảng 1, hệ thủy tinh 
gồm bốn mẫu với các tỉ lệ thành phần khác nhau 
của Al2O3 và SiO2 (x = 5, 10, 15, 20) đã được 
chế tạo. Tuy nhiên, dung dịch mẫu 20Al80Si-
2Cu trong quá trình thủy phân lần hai đã bị kết 
tinh và không thể tạo gel. Sự kết tinh này có thể 
là do hàm lượng lớn Al2O3 và khi đó các tham 
số trong quá trình thủy phân đã không còn phù 
hợp, dó đó không thu được mẫu 20Al80Si-2Cu. 
Các phân tích nhiễu xạ tia X (XRD), phổ EDS, 
ảnh hiển vi điện tử quét SEM hay phổ tán xạ 
Raman được thực hiện trên ba mẫu thủy tinh với 
hàm lượng bé Al2O3 gồm 5Al95Si-2Cu, 
10Al90Si-2Cu và 15Al85Si-2Cu. Kết quả nhiễu 
xạ tia X trong vùng nhiễu xạ 20 - 80o của các 
mẫu được thể hiện trên Hình 4. Kết quả XRD 
của cả ba mẫu có hình dạng tương tự nhau, 
chúng đều có dạng đám rộng đặc trưng cho cấu 
trúc vô định hình của thủy tinh. Ngoài ra, không 
quan sát thấy các đỉnh nhiễu xạ hẹp đặc trưng 

cho cấu trúc tinh thể, điều này cho thấy các thông 
số về nhiệt độ, thời gian và tỉ lệ thành phần cho 
các quá trình thủy phân đã sử dụng là phù hợp 
để thu được mẫu thủy tinh xAl2O3 ˗ (100-x)SiO2 
có cấu trúc vô định hình đặc trưng.  

Hình thái bề mặt thủy tinh sau chế tạo cũng 
được tiến hành khảo sát bằng ảnh hiển vi điện tử 
quét (SEM), kết quả được trình bày trên Hình 5, 
chúng cho thấy các mẫu thủy tinh thu được có bề 
mặt đồng đều. Không quan sát thấy sự xuất hiện 
các tinh thể trên bề mặt dù ảnh SEM được thực 
hiện ở thang đo micromet, kết quả này cho thấy 
thủy tinh thu được có độ đồng đều cao và sự khác 
biệt về tỉ lệ thành phần Al2O3 và SiO2 trong các 
mẫu hầu như không ảnh hưởng đến hình thái bề 
mặt. Kết quả SEM và XRD đã chỉ ra rằng các 
mẫu được chế tạo bằng phương pháp sol-gel với 
qui trình và các thông số đã sử dụng đã hoàn toàn 
tạo thành vật liệu thủy tinh với cấu trúc vô định 
hình và bề mặt đồng đều.  



H.Văn Tuyến, N.Văn Tiến, N.Hạ Vi / Tạp chí Khoa học và Công nghệ Đại học Duy Tân 4(71) (2025) 120-126 124 

  
Hình 5. Ảnh SEM của các mẫu thủy tinh 5Al95Si-2Cu, 

10Al90Si-2Cu và 15Al85Si-2Cu. 
Hình 6. Phổ EDS các mẫu thủy tinh 5Al95Si-2Cu, 

10Al90Si-2Cu và 15Al85Si-2Cu. 

Để kiểm tra thành phần nguyên tố có trong 
thủy tinh sau chế tạo, phổ tán sắc năng lượng 
(EDS) của các mẫu được đo và trình bày trên 
Hình 6. Kết quả cho thấy các thành phần nguyên 
tố Al, Si và Cu đều xuất hiện đầy đủ trong các 
mẫu sau khi chế tạo. Có nghĩa là việc pha tạp 
Cu2+ (CuO) đã đi vào mạng nền và quan sát được 
bằng phổ EDS dù nồng độ không lớn. Ngoài ra, 
sự gia tăng hàm lượng Al2O3 và giảm dần SiO2 
trong các mẫu 5Al95Si-2Cu, 10Al90Si-2Cu và 
15Al85Si-2Cu cũng phần nào được phản ánh 
trực quang qua cường độ các đỉnh EDS của Si 
giảm dần từ (a) tới (c). Mặc dù quan sát này chỉ 
là định tính nhưng phần nào cũng cho thấy sự 
phù hợp giữa kết quả mẫu thu được với tỉ lệ hợp 
chất ban đầu đưa vào. Để khảo sát thêm sự tồn 

tại của Cu2+ trong thủy tinh sau khi chế tạo, phổ 
hấp thụ quang của mẫu 10Al90Si-2Cu đã được 
ghi nhận trong vùng 300 ̠  1000 nm và được trình 
bày trên Hình 7. Quan sát cho thấy phổ hấp thụ 
có một dải rộng cực đại gần 800 nm và quá trình 
hấp thụ tăng vọt ở vùng 300 nm. Trong đó, sự 
gia tăng nhanh của hấp thụ vùng 300 nm có thể 
là do hấp thụ vùng của nền thủy tinh, trong khi 
dải hấp thụ có đỉnh gần 800 nm là do các chuyển 
dời eg ˗ t2g của các điện tử lớp d trong ion Cu2+ 
[8]. Sự tồn tại của dải hấp thụ ở 800 nm tương 
ứng cho chuyển dời của điện tử lớp d trong ion 
Cu2+ đã bổ sung cho kết quả thu được từ phổ 
EDS, chúng chứng tỏ sự tồn tại của Cu2+ trong 
mạng nền thủy tinh sau khi chế tạo.  
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Hình 7. Phổ hấp thụ quang học của thủy tinh  
10Al90Si-2Cu trong vùng 300 - 1000 nm. 

Hình 8. Phổ tán xạ Raman của các mẫu thủy tinh 5Al95Si-
2Cu, 10Al90Si-2Cu và 15Al85Si-2Cu  

sau khi chế tạo. 

 Phổ tán xạ Raman của các mẫu thu được 
dưới kích thích laser 532 nm dùng để khảo sát 
các dao động đặc trưng của thủy tinh chế tạo 
được, kết quả thể hiện trên Hình 8. Phổ tán xạ 
Raman của ba mẫu gồm có các dao động tại 450, 
510, 600, 800 và 1000 cm-1, tuy nhiên có sự thay 
đổi cường độ các đỉnh ứng với tỉ lệ thành phần 
Al2O3/SiO2 khác nhau. Đỉnh tán xạ tại 450 cm-1, 
liên quan đến Al2O3, được cho là do dao động 
của liên kết Al-O-Al gây ra [12, 13]. Trong khi 
đỉnh tán xạ Raman ở 600 cm-1 liên quan đến SiO2 
[12, 14]. Ta thấy rằng đỉnh ở 600 cm-1 có sự mở 
rộng và dịch về vùng tần số thấp khi mà hàm 
lượng SiO2 giảm xuống (Al2O3 tăng lên). Các 
nghiên cứu trước đây cho thấy sự mở rộng và 
dịch đỉnh của đỉnh tán xạ Raman ở 600 cm-1 liên 
quan đến sự suy giảm hàm lượng SiO2 trong mẫu 
[12, 14]. Đỉnh tán xạ ở 800 cm-1 là do dao động 
kéo giãn của liên kết Si-O gây nên, và ta thấy khi 
hàm lượng SiO2 trong mẫu thủy tinh giảm đi thì 
cường độ đỉnh này giảm dần. Điều này là hoàn 
toàn hợp lý khi mà đỉnh này là do liên kết Si-O 
gây nên và do đó khi hàm lượng SiO2 giảm thì 
kéo theo sự suy giảm cường độ của đỉnh này. Kết 
quả này hoàn toàn phù hợp với nghiên cứu trước 
đây [12, 13], cho thấy cường độ tán xạ Raman 

tại 800 cm-1 giảm dần theo hàm lượng SiO2 và 
biến mất khi mẫu chứa ít hơn 50% SiO2. Ngoài 
ra, kết quả trên Hình 8 còn cho thấy sự suy giảm 
cường độ nhanh chóng của đỉnh tán xạ tại gần 
1000 cm-1 khi hàm lượng Al2O3 tăng lên. Đỉnh 
tán xạ này được cho là liên quan đến các dao 
động của (Si,Al)-NBO (NBO: non bridging 
oxygens). Trong các công bố trước đây trên vật 
liệu chứa alumino silicate đã chỉ ra đỉnh tán xạ 
Raman tại 1000 cm-1 suy giảm rõ rệt khi hàm 
lượng Al2O3 tăng lên [12, 13]. Như vậy có thể 
thấy sự thay đổi của hàm lượng SiO2/Al2O3 ảnh 
hưởng rõ rệt đến tính chất tán xạ Raman của vật 
liệu thu được, và các kết quả này hoàn toàn phù 
hợp với các nghiên cứu trước đây.  

4. Kết luận 

Vật liệu thủy tinh xAl2O3 ˗ (100-x)SiO2 pha 
tạp CuO với các tỉ lệ thành phần Al2O3/SiO2 
khác nhau được chế tạo thành công bằng phương 
pháp sol-gel. Kết quả nhiễu xạ tia X và ảnh hiển 
vi điện tử quét SEM đã cho thấy các mẫu sau khi 
chế tạo có cấu trúc vô định hình và hình thái bề 
mặt mẫu có độ đồng đều cao. Các nguyên tố hiện 
diện trong vật liệu được xác định thông qua phổ 
EDS và sự có mặt của ion Cu2+ còn được thể hiện 
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qua phổ hấp thụ quang học với đỉnh hấp thụ đặc 
trưng tại 800 nm của các chuyển dời eg ˗ t2g của 
các điện tử lớp d trong ion Cu2+. Phổ tán xạ 
Raman của các mẫu cũng đã cho thấy sự phụ 
thuộc của cường độ các đỉnh tán xạ Raman xung 
quanh 600, 800 cm-1 vào tỉ lệ Al2O3/SiO2 trong 
các thủy tinh chế tạo.  
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