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TÓM TẮT  

Trong bài báo này, chúng tôi nghiên cứu sự ảnh hưởng của nhiệt độ thủy nhiệt đến 

hiệu suất lượng tử của hạt cacbon nano (CNPs) được chế tạo từ lá lốt bằng phương 

pháp thủy nhiệt. Hình thái, cấu trúc và hiệu suất lượng tử của CNPs được đánh giá 

thông qua các phép đo chụp ảnh kính hiển vi điện tử truyền qua, nhiễu xạ tia X và 

quang phổ huỳnh quang. Áp dụng phương pháp so sánh với dung dịch chuẩn là 

quinine sulfate có hiệu suất lượng tử 54%. Kết quả tính toán hiệu suất lượng tử của 

CNPs có giá trị được lần lượt là 3,02%, 5,06% và 6,71% tương ứng với các nhiệt độ 

thủy nhiệt là 180°C, 200°C và 220°C. 

Từ khóa: Vật liệu phát quang, hạt cacbon nano, phương pháp thủy nhiệt, nhiệt độ 

thủy nhiệt, hiệu suất lượng tử. 

 

1. MỞ ĐẦU 

 Trong những năm gần đây, vật liệu huỳnh quang ở kích thước nano đã thu hút 

nhiều sự quan tâm của rất nhiều nhóm nghiên cứu trên thế giới và được xem là ứng viên 

tiềm năng thay thế các đầu dò nhuộm huỳnh quang truyền thống [1]. Đặc biệt, vật liệu 

nano huỳnh quang trong những năm gần đây đang được tập trung nghiên cứu và phát 

triển khá nhanh do nhu cầu ứng dụng trong cảm biến hóa học, sinh học và các lĩnh vực 

liên quan khác [1,2]. So với thuốc nhuộm huỳnh quang truyền thống, vật liệu nano 

huỳnh quang có hiệu ứng kích thước lượng tử và các hiệu ứng độc đáo khác khi ở nano, 

có thể khắc phục nhiều khuyết điểm của loại thuốc nhuộm truyền thống (độ ổn định 

thấp, cường độ huỳnh quang yếu, hiệu suất lượng tử thấp và bị tẩy trắng) [1]. Vì vậy, 

vật liệu nano huỳnh quang đã và đang được ứng dụng rộng rãi trong vật lý, sinh học và 
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hóa học [3]. Nằm trong nhóm vật liệu nano huỳnh quang, hạt cacbon nano (CNPs) đã 

trở thành tâm điểm của sự chú ý do các đặc tính phát quang độc đáo [4].  

Kể từ khi được phát hiện vào năm 2004, một loạt các kỹ thuật tổng hợp đã được 

phát triển để chế tạo CNPs. Các phương pháp tổng hợp thường được phân loại thành từ 

trên xuống và từ dưới lên [5]. Đối với phương pháp từ trên xuống, hạt CNPs được hình 

thành thông qua các quy trình cắt hóa học hoặc vật lý từ các vật liệu nano có kích thước 

lớn hơn CNPs, bao gồm phóng điện hồ quang, sử dụng laser công suất lớn, phương 

pháp điện hóa, hoặc phương pháp oxy hóa sử dụng axit [6-9]. Các nguồn tiền chất phổ 

biến cho phương pháp này là ống nano cacbon và than chì. Một số hạn chế của phương 

pháp tiếp cận từ trên xuống để tổng hợp CNPs là yêu cầu về vật liệu và thiết bị đắt tiền, 

điều kiện phản ứng cần đảm bảo và thời gian tổng hợp thường kéo dài [10]. Trong các 

phương pháp tiếp cận từ dưới lên, CNPs được tổng hợp từ các tiền chất là các phân tử 

thích hợp trong các điều kiện nhất định, ví dụ như nhiệt phân, vi sóng, siêu âm, và mốt 

số các phương pháp khác [11,12]. Nằm trong nhóm kỹ thuật chế tạo hạt nano từ dưới 

lên, phương pháp thủy nhiệt thường được ưu tiên lựa chọn do kỹ thuật đơn giản, thân 

thiện với môi trường và đặc biệt rất phù hợp với các tiền chất có nguồn gốc từ sinh khối. 

Các kỹ thuật từ dưới lên chủ yếu sử dụng phương pháp thủy nhiệt với dung môi nước 

được coi là thuận lợi vì nó không biến chứng, có thể tái tạo và chi phí thấp [13,14]. Trong 

số các phương pháp này, chúng tôi đã chọn phương pháp thủy nhiệt để chế tạo CNPs, 

đây được xem là phương pháp đơn giản và hiệu quả trong số các phương pháp đã nêu 

trên. Đây là kỹ thuật chế tạo sử dụng nước ở áp suất và nhiệt độ cao nhằm tạo ra sự 

phân hủy nhiệt hóa (thermochemical degradation) các vật liệu có nguồn gốc từ sinh khối 

(biomass). Một số công bố trước đây cho thấy, tính chất quang nói chung, giá hiệu suất 

lượng tử và kích thước của hạt CNPs nói riêng có thể được thay đổi một cách đáng kể 

khi chế tạo bằng phương pháp thủy nhiệt [15-19]. 

Flavonoids là một hợp chất tự nhiên thường được tìm thấy trong trái cây, rau và 

các loại thực phẩm có nguồn gốc thực vật khác. Chúng được biết đến với đặc tính chống 

oxy hóa và có nhiều lợi ích cho sức khỏe cũng như khả năng chống ung thư, kháng 

khuẩn và kháng vi-rút [20]. Nghiên cứu của tác giả Azizah Ugusman cho thấy hàm 

lượng flavonoids có trong cây lá lốt có giá trị ~ 57,5 mg CAE/g DW [21]. Dù là loài thực 

vật khá phổ biến tại Việt Nam nhưng hàm lượng flavonoids có trong lốt là khá cao khi 

so sánh với một số loại thực vật khác như muồng lá khế (cassia occidentalis, ~ 35,3 CAE/g 

DW), màn màn vàng (cleome viscosa, ~ 36,2 CAE/g DW), hay mimosa (mimosa hamata, 

~ 40,3 mg CAE/g DW) [20]. Gần đây, nghiên cứu của Jing Xu cũng chỉ ra rằng, chiết xuất 

flavonoids từ lá bạch quả (ginkgo biloba) có thể được dùng để chế tạo CNPs và được 

ứng dụng trong phát hiện ion Pb2+ với giới hạn đến 55 pM [22]. Vì vậy, việc tổng hợp 

CNPs từ nguồn nguyên liệu tự nhiên này (lá lốt) cũng như đánh giá hiệu suất lượng tử 

sản phẩm chế tạo cần được làm rõ, tạo cơ sở cho những nghiên cứu tiếp theo nhằm chức 

năng hóa vật liệu cho những ứng dụng liên quan đến sinh học và hóa học.  
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Trong bài báo này, chúng tôi trình bày kết quả nghiên cứu về hình thái học cũng 

như cấu trúc vật liệu CNPs. Sử dụng lá lốt làm nguyên liệu ban đầu, chúng tôi đã quan 

sát thấy sự thay đổi rõ ràng hiệu suất lượng tử khi các mẫu được xử lý nhiệt ở nhiệt độ 

180, 200 và 220°C. Bằng cách sử dụng Quinine sulfat làm tham chiếu, chúng tôi nhận 

thấy có sự gia tăng đáng kể hiệu suất lượng tử cùng với sự thay đổi nhiệt độ thủy nhiệt. 

Kết quả của nghiên cứu này sẽ là cơ sở để đánh giá các thông số quang và định hướng 

cho các ứng dụng trong tương lai của CNPs tổng hợp từ lá lốt.  

 

2. THỰC NGHIỆM 

2.1. Vật liệu và hóa chất 

Lá lốt được chúng tôi rửa sạch trước khi cho vào bình thủy nhiệt. Nước cất hai 

lần được sử dụng làm dung môi trong nghiên cứu này. Các hóa chất H2SO4 (Sigma-

Aldrich), Quinine Sulfate (AnalaR NORMAPUR) được sử dụng để xác định hiệu suất 

lượng tử của CNPs thu được. 

2.2. Thiết bị và phương pháp đo đạc 

Chúng tôi đã sử dụng tủ sấy MEMMERT UNB 500 – Đức để tổng hợp mẫu bằng 

phương pháp thủy nhiệt. Cấu trúc của vật liệu được nghiên cứu bằng phương pháp 

nhiễu xạ tia X trên máy nhiễu xạ D8-Advance Eco của hãng Bruker – Đức sử dụng nguồn 

phát Cu-Kα (λ = 1,54056 Å). Kích thước của CNPs được xác định bằng phương pháp 

chụp ảnh trên kính hiển vi điện tử truyền qua JEOL Jem-1010 của hãng JEOL – Nhật Bản 

với điện áp gia tốc là 80 kV. Các tính chất quang của vật liệu được nghiên cứu thông qua 

phổ phát quang và phổ hấp thụ thu được từ máy FL3-22 của hãng Horiba – Nhật Bản.  

2.3. Quy trình và phương pháp chế tạo 

 

Hình 1. Quy trình chế tạo dung dịch CNPs từ lá lốt bằng phương pháp thủy nhiệt. 
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Lá lốt sau khi chọn lọc lại được rửa sạch bằng nước cất 2 lần. Sau đó, lá lốt được 

thái nhỏ và sấy khô ở nhiệt độ 50°C trong thời gian 24 tiếng. Chúng tôi, tiến hành cho 5g 

lá lốt, 80ml nước cất 2 lần vào teflon và tiến hành thủy nhiệt trong thời gian 4 tiếng ở các 

nhiệt độ 180°C, 200°C, 220°C. Bình thủy nhiệt sau đó được để nguội đến nhiệt độ phòng. 

Dung dịch màu nâu sẫm thu được sau quá trình thủy nhiệt được cho qua giấy lọc thô 

trước khi tiến hành lọc tinh với đầu lọc (syringe) 0,22 𝜇m và ly tâm với tốc độ 14000 

vòng/phút trong 15 phút để thu được dung dịch chứa hạt CNPs.  

 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Hình thái và cấu trúc 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 2. (a) Ảnh TEM của dung dịch CNPs được thủy nhiệt ở 220°C với thanh định cỡ 100 nm. 

(b) Giản đồ nhiễu xạ tia X của dung dịch CNPs thu được khi thủy nhiệt ở các nhiệt độ 180°C, 

200°C, 220°C. 

Ảnh chụp từ kính hiển vi điện tử truyền qua (TEM) của mẫu CNPs được trình 

bày ở hình 2a. Từ ảnh TEM, chúng ta có thể thấy kích thước các CNPs khá đồng đều và 

có giá trị khoảng vài chục nanomet. Bước đầu cho thấy đã chế tạo thành công vật liệu có 

kích thước nano. Để nghiên cứu cấu trúc vật liệu đã chế tạo được, chúng tôi tiến hành 

đo nhiễu xạ tia X (XRD).  

Giản đồ nhiễu xạ tia X (XRD) của các mẫu CNPs được thủy nhiệt ở các nhiệt độ 

khác nhau thể hiện trong hình 2b. Kết quả cho thấy tất cả các mẫu CNPs đều cho đỉnh 

rộng có giá trị 2 lân cận 23,5°. Đây là đỉnh đặc trưng cho vật liệu cacbon vô định hình 

[23]. Kết quả này hoàn toàn phù hợp với giản đồ XRD của CNPs đã được công bố trước 

đây như bã đậu nành, thuốc lá, vỏ cây liễu, cây rau mùi, vỏ dưa hấu, hạt kê, rau cải chân 

vịt [15-19, 23-25].  

  

a)

) 

b)
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3.2. Hiệu suất lượng tử 

Quinine sulfate dạng bột được hòa tan trong H2SO4 0,1 M (chiết suất 1,33) trong 

khi CNPs được hòa tan trong nước cất 2 lần (chiết suất 1,33). Trong quá trình tính toán 

hiệu suất lượng tử, 3 giá trị nồng độ khác nhau của dung dịch quinine sulfate và dung 

dịch CNPs được chuẩn bị sao cho độ hấp thụ có giá trị nhỏ hơn 0,1 tại bước sóng 350 nm 

và được chú thích ở bảng 1. Quang phổ huỳnh quang của dung dịch quinine sulfate và 

CNPs được ghi lại ở cùng một bước sóng kích thích 350 nm với độ rộng khe kích thích 

là 1 nm và độ rộng khe phát xạ là 2 nm. Dựa trên kết quả đo phổ phát quang thu được 

chúng tôi vẽ đồ thị biểu diễn mối quan hệ giữa cường độ phát quang và giá trị độ hấp 

thụ để xác định hệ số góc mx và my. Hiệu suất lượng tử khi đó được tính theo công thức 

[26]: 

Φy = Φx(
my

mx
)(
ηy
2

ηx
2) 

Trong đó, Φy là hiệu suất lượng tử của CNPs, Φx là hiệu suất lượng tử của dung 

dịch quinine sulfate; my và mx lần lượt là hệ số góc của đường phụ thuộc của cường độ 

phát quang vào độ hấp thụ ở bước sóng 350 nm của dung dịch CNPs và quinine sulfate; 

ηy là chiết suất của nước cất hai lần và ηx là chiết suất của dung dịch H2SO4 (ηy = ηx = 

1,33).   

Bảng 1. Số liệu độ hấp thụ và diện tích dưới đường cong phổ phát quang của dung dịch CNPs 

và Quinine sulfate. 

Dung dịch Quinine sulfate Dung dịch cacbon nano 

Kí hiệu Độ hấp 

thụ 

Diện tích 

dưới đường 

cong phổ 

phát quang 

Nhiệt độ 

thủy 

nhiệt 

Kí 

hiệu 

Độ hấp 

thụ 

Diện tích 

dưới đường 

cong phổ 

phát quang 

Q1 0.01562 13408500 180°C 

A1 0.00789 2059340 

A2 0.0114 2353900 

A3 0.01662 2660820 

Q2 0.02508 26437600 200°C 

B1 0.04934 5313480 

B2 0.05597 6159000 

B3 0.06752 7406250 

Q3 0.0394 42616000 220°C 

C1 0.05557 8419340 

C2 0.06774 10024900 

C3 0.07368 11224600 
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Hình 3. (a) Phổ phát quang của dung dịch quinine sulfate ở các giá trị nồng độ khác 

nhau.  (b) Đường chuẩn mô tả mối liên hệ giữa độ hấp thụ và diện tích dưới đường cong phổ 

phát quang của dung dịch quinine sulfate. 

 

Hình 4. (a) Phổ phát quang của dung dịch CNPs được thủy nhiệt ở 180°C với các giá trị 

nồng độ khác nhau. (b) Đường chuẩn mô tả mối liên hệ giữa độ hấp thụ và diện tích dưới 

đường cong phổ phát quang của dung dịch CNPs được thủy nhiệt ở 180°C. 

 

Hình 5. (a) Phổ phát quang của dung dịch CNPs được thủy nhiệt ở 200°C với các giá trị 

nồng độ khác nhau. (b) Đường chuẩn mô tả mối liên hệ giữa độ hấp thụ và diện tích dưới 

đường cong phổ phát quang của dung dịch CNPs được thủy nhiệt ở 200°C. 

a)

) 

b)

) 

a)

) 

b)

) 

a)

) 
b)
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Hình 6. (a) Phổ phát quang của dung dịch CNPs được thủy nhiệt ở 220°C với các giá trị nồng độ 

khác nhau. (b) Đường chuẩn mô tả mối liên hệ giữa độ hấp thụ và diện tích dưới đường cong 

phổ phát quang của dung dịch CNPs được thủy nhiệt ở 220°C. 

 Thay lần lượt các giá trị thu được từ các đồ thị được thể hiện ở các hình 3b, 4b, 

5b, 6b, chúng ta xác định hiệu suất lượng tử của dung dịch CNPs được thủy nhiệt ở các 

nhiệt độ: 

Nhiệt độ 180°C: 

Φy = 54%(
68128300

1220180000
)(
1,332

1,332
) = 3,02% 

Nhiệt độ 200°C: 

Φy = 54%(
114000000

1220180000
)(
1,332

1,332
) = 5,06% 

Nhiệt độ 220°C: 

Φy = 54%(
152000000

1220180000
)(
1,332

1,332
) = 6,71% 

Khi tăng nhiệt độ lên khoảng 11,12% (từ 180°C lên 200°C) thì hiệu suất lượng 

tăng 67,55% (từ 3,02% lên 5,06%) và tiếp tục tăng nhiệt độ lên khoảng 22,24% (từ 180°C 

lên 220°C) thì hiệu suất lượng tăng 122,19% (từ 3,02% lên 6,71%). Kết quả cho thấy hiệu 

suất lượng tử CNPs được tổng hợp từ lá lốt bằng phương pháp thủy nhiệt tỷ lệ thuận 

với nhiệt độ thủy nhiệt. Hiệu suất lượng tử của dung dịch CNPs được chế tạo từ lá lốt 

có giá trị cao nhất đạt được là 6,71%. So sánh với các kết quả tính toán hiệu suất lượng 

tử từ các tiền chất khác đã được công bố như: sữa đậu nành (QY = 2,6%), thuốc lá                    

(QY = 3,2%), vỏ cây liễu (QY = 6,0%), cây rau mùi (QY = 6,48%), vỏ dưa hấu (QY = 7,1%), 

hay hạt kê (QY = 5,67%) ta thấy rằng giá trị hiệu suất lượng tử của dung dịch CNPs thu 

được với tiền chất lá lốt có giá trị khá cao dù chưa được thụ động hóa bề mặt [15-

19,23,24]. 

  

a

)) 

b

)
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4. KẾT LUẬN 

Trong nghiên cứu này chúng tôi đã tổng hợp thành công vật liệu CNPs với tiền 

chất là lá lốt bằng phương pháp thủy nhiệt. Kết quả thực nghiệm cho thấy nhiệt độ thủy 

nhiệt ảnh hưởng trực tiếp đến hiệu suất lượng tử của vật liệu CNPs. Hiệu suất lượng tử 

của vật liệu CNPs đạt giá trị cao nhất 6,71% tại nhiệt độ 220oC. Đây được xem là giá trị 

khá cao khi so sánh với CNPs được tổng hợp từ tự nhiên không mà không qua quá trình 

thụ động hóa bề mặt.  Bên cạnh đó, kết quả nghiên cứu cho thấy rằng, CNPs có thể được 

tổng hợp bằng cách cacbon hoá nguồn nguyên liệu tự nhiên khi sử dụng phương pháp 

thủy nhiệt, đây được xem như một giải pháp tiếp cận thân thiện với môi trường. Dựa 

trên kết quả đã đạt được, các nghiên cứu tiếp theo sẽ được thực hiện để đánh giá các đặc 

tính hóa lý của vật liệu này và xem xét các ứng dụng trong các lĩnh vực phù hợp. 
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ABSTRACT 

In this study, we investigate the impact of hydrothermal temperature on the 

quantum yield of carbon nanoparticles (CNPs) prepared from piper lolot using the 

hydrothermal method. The morphology, structure, and quantum yield of the CNPs 

were investigated by using various measurements, such as transmission electron 

microscopy, X-ray diffraction, and photoluminescence. We used the comparison 

method with a standard quinine sulfate solution that has a quantum yield of 54%. 

The calculated quantum yield values of 3.02%, 5.06%, and 6.71% correspond to the 

hydrothermal temperatures of 180°C, 200°C, and 220°C, respectively. 

Keywords: Photoluminescent materials; Carbon nanoparticles; Hydrothermal 

method; Hydrothermal time; Quantum Yield.  
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