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SYNTHESISNiAl2O4 NANOSIZEDBY GEL OXAYL DIHYDRAZIDE 
COMBUSTION METHOD 

 
Synthesis of oxide nano nickel aluminat by combustion methol with the substrate is 
oxalyl dihydrazide (ODH) and characterized by X-ray diffraction (XRD), scanning 
electron microscopy (SEM) and transmission electron microscopy (TEM). The process 
conditions such as solution pH, calcination temperature, temperature gel formation 
are carefully controlled. The nano size of the synthesized oxide particles is smaller 10 
nm. 
 
1. MỞ ĐẦU 
Các oxit phức hợp kiểu spinel AB2O4 
có kích thước nanomet đã và đang được 
các nhà khoa học trên thế giới rất quan 
tâm do chúng có các tính chất đặc biệt 
và lý thú như tính chất từ, điện môi, xúc 
tác… 
NiAl2O4 là chất bột màu xanh nhạt,với 
kích thước nanomet chúng thể hiện 
được nhiều tính chất hóa lý đặc trưng và 
rất có tiềm năng ứng dụng trong các 
lĩnh vực khác nhau như môi trường, y 
học, công nghiệp…Để tổng hợp 
NiAl2O4 người ta có thể sử dụng nhiều 
phương pháp hóa học khác nhau, trong 
đó tổng hợp đốt cháy được xem là một 
trong những phương pháp có nhiều ưu 
điểm hơn cả[1, 2, 3, 4, 5]. 

Trong bài báo này, spinel NiAl2O4 kích 
thước nanomet được tổng hợp bằng 
phương pháp đốt cháy sử dụng tác nhân 
oxalyl dihydrazin. 
2. THỰC NGHIỆM 
2.1. Hóa chất 
Hóa chất sử dụng bao gồm: 
Al(NO3)3.9H2O, 
Ni(NO3)2.6H2O,ODH(oxalyl 
dihydrazin), HNO3, NH4OH đều của 
hãng Merck. 
2.2. Chế tạo vật liệu 
Việc tổng hợp spinel NiAl2O4 được tiến 
hành như sau: Hòa tan một lượng thích 
hợp ODH vào nước nóng và khuấy liên 
tục trên máy khuấy từ cho đến khi 
ODHtan hết. Sau đó nhỏ từ từ dung 
dịch muối nitrat (Ni2+, Al3+) vào dung 
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dịch ODH với tỉ lệ mol tương ứng. 
Dung dịch được khuấy cho đến khi hệ 
gel đồng nhất được tạo thành. Sấy khô 
gel, sau đó nung ở nhiệt độ thích hợp 
thu được vật liệu NiAl2O4. Mẫu được 
phân tích xác định cấu trúc pha, kích 
thước hạt và hình thái học. 
2.3.Phương pháp nghiên cứu 
Giản đồ nhiễu xạ Rơnghen được đo trên 
máy Siemens D-5000 (Đức) với bức xạ 
CuKα bước sóngλ = 1,5406 Å. 
Ảnh vi cấu trúc và hình thái học được 
xác định bằng kính hiển vi điện tử quét 
(SEM) JEOL – 5300 (Nhật Bản) và 
kính hiển vi điện tử truyền qua (TEM) 
JEOL – JEM – 1010 (Nhật Bản). 
Kích thước hạt được tính theo phương 
trình Scherrer:  

0,9.λr =
βcosθ  

Trong đó:  
r  là kích thước hạt trung bình (nm). 

λ là bước sóng Ka của anot Cu (0,15406 
nm). 

β là độ rộng của pic ứng với nửa chiều 
cao của pic cực đại (FWHM) tính theo 
radian. 
θ là góc nhiễu xạ Bragg ứng với pic cực 
đại (độ). 
3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
3.1. Ảnh hưởng của nhiệt độ nung 
đến quá trình hình thành pha 
NiAl2O4 
Nhiệt độ nung mẫu là yếutố quan 
trọngảnh hưởng đến sự hình thành pha 
và kích thước của các hạt oxit tạo thành. 
Để khảo sát sự ảnh hưởng của nhiệt độ 
nung mẫu đến quá trình tạo thành pha 
tinh thể chúng tôi tiến hành điều chế gel 
với tỉ lệ mol Ni2+/Al3+ = 1/2 và  tỷ lệ 
moL (Ni2+, Al3+)/ODH = 1/3; pH = 3; 
nhiệt độ tạo gel 80oC; tốc độ khuấy 
được giữ ổn định cho đến khi kết thúc 
quá trình khuấy.Sấy khô gel sau đó 
nung ở các nhiệt độ 600oC; 
700oC;800oC;900oC trong 2 giờ [1]. Kết 

quả ghi giản đồ nhiễu xạ Rơnghencủa 
các mẫu được chỉ ra ở hình 1. 

 

 
Hình 1. Giản đồ nhiễu xạ Rơnghen của 

mẫuở các nhiệt độ nung khác nhau 
 

Bảng 1. Kích thước hạt tinh thể NiAl2O4 
ở các nhiệt độ nung khác nhau 

to
nung mẫu 

(oC) 
λ (nm) θ (độ) β (độ) r (nm) 

800 0,15406 18,415 0,043 3,4 
900 0,15406 18,564 0,018 8,1 

 
Trên hình 1 nhận thấy mẫu nung ở 
600oC chưa hình thành pha NiAl2O4, 
mẫu nung ở 700oC còn lẫn pha NiO. Ở 
nhiệt độ800oC và 900oC thu được đơn 
pha của NiAl2O4. Tuy nhiên mẫu nung 
ở 800oC đỉnh nhiễu xạ cao hơn, tinh thể 
thu được có kích thước hạt nhỏ hơn. Do 
đó chúng tôi chọn nhiệt độ nung mẫu 
tối ưu là 800oC cho các thí nghiệm tiếp 
theo. 
3.2. Ảnh hưởng của nhiệt độ tạo 
gelđến quá trình hình thành pha 
NiAl2O4 
Để khảo sát ảnh hưởng của nhiệt độ tạo 
gel, mẫu được điều chế ởđiều kiện pH 
là 3, tỷ lệmol(Ni2+, Al3+)/ODH = 1/3, 
các nhiệt độ tạo gel khác nhau là 60oC; 
70oC; 80oC; 90oC. Gel được sấy khô rồi 
nung ở 800oC trong 2 giờ. Kết quả ghi 
giản đồ nhiễu xạ Rơnghen của các mẫu 
được chỉ ra ở hình 2. 



 66

 
 

Hình 2. Giản đồ nhiễu xạ Rơnghen của 
mẫu ở các nhiệt độ tạo gel khác nhau 

 
Bảng 2. Kích thước hạt tinh thể NiAl2O4 

ở các nhiệt độ tạo gel khác nhau 
to

tạo gel(oC) λ (nm) θ(độ) β(độ) r (nm) 

60 0,15406 18,404 0,025 5,9 

70 0,15406 18,685 0,032 4,6 

80 0,15406 18,415 0,043 3,4 

90 0,15406 18,448 0,021 7,0 

 
Trên hình 2 nhận thấy ở các nhiệt độ tạo 
gel được khảo sát đều thu được đơn pha 
của NiAl2O4. Ở đây nhiệt độ tạo gel 
không ảnh hưởng đến sự tạo thành pha 
của NiAl2O4.Tuynhiên khi tạo gel ở 
80oC cho kích thước tinh thể nhỏ hơn. 
Chúng tôi chọn nhiệt độ tạo gel là 80oC 
cho các thí nghiệm tiếp theo. 
3.3.Ảnh hưởng của pH tạo gel đến 
quá trình hình thành pha NiAl2O4 
Để khảo sát ảnh hưởng của pH tạo gel, 
mẫu được điều chếtheo tỷ lệ mol (Ni2+, 
Al3+)/ODH = 1/3, nhiệt độ tạo gel là 
80oC, pH tạo gel thay đổi từ 1÷4. Nung 
mẫu ở800oC trong 2 giờ. Tiến hành ghi 
giản đồ nhiễu xạ Rơnghen của các mẫu. 
Kết quả được chỉ ra ở hình 3. 

 
Hình 3. Giản đồ nhiễu xạ Rơnghen của 

mẫuở các pH tạo gel khác nhau 
 

Bảng 3. Kích thước hạt tinh thể NiAl2O4 
ở các pH tạo gel khác nhau 

pHtạo gel λ (nm) θ(độ) β(độ) r (nm) 

2 0,15406 18,685 0,026 5,6 

3 0,15406 18,415 0,043 3,4 

 
Từ hình 3 cho thấy pH tạo gel có ảnh 
hưởng đến quá trình hình thành pha của 
NiAl2O4. ỞpH bằng 1 và 4, ngoài pha 
NiAl2O4còn chứa pha NiO với hàm 
lượng bé. Còn ở pH bằng 2 và 3 chỉ chứa 
đơn pha của NiAl2O4. Tuy nhiên ở pH 
bằng 3, độ kết tinh của mẫu tốt hơn, kích 
thước hạt tinh thể NiAl2O4 nhỏ hơn. 
Chúng tôi chọn pH tạo gel tối ưu là 3. 
3.4. Xác định đặc trưng vật liệu tổng 
hợp 
Mẫu tổng hợp ởđiều kiện tối ưu: pH tạo 
gel là 3, nhiệt độ tạo gel là 80oC, tỷ lệ 
mol (Ni2+, Al3+)/ODH là 1/3, nhiệt độ 
nung là 800oC trong 2 giờ. Ghi giản đồ 
nhiễu xạ Rơnghen, chụp ảnh SEM và 
ảnh TEM. Kết quả được chỉ ra ở các 
hình 4÷6. 
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Faculty of Chemistry, HUS, VNU, D8 ADVANCE-Bruker - N1

00-010-0339 (*) - Nickel Aluminum Oxide - NiAl2O4 - Y: 47.53 % - d x by: 1. - WL: 1.5406 - Cubic - a 8.04800 - b 8.04800 - c 8.04800 - alpha 90.000 - beta 90.000 - gamma 90.000 - Face-centered - Fd-3m (227) - 8 - 521.27
1)

File: HanhTN N1.raw - Type: 2Th/Th locked - Start: 20.000 ° - End: 80.000 ° - Step: 0.030 ° - Step time: 0.3 s - Temp.: 25 °C (Room) - Time Started: 13 s - 2-Theta: 20.000 ° - Theta: 10.000 ° - Chi: 0.00 ° - Phi: 0.00 ° - X: 0.0
   Left Angle: 34.280 ° - Right Angle: 39.590 ° - Left Int.: 306 Cps - Right Int.: 265 Cps - Obs. Max: 36.830 ° - d (Obs. Max): 2.438 - Max Int.: 443 Cps - Net Height: 156 Cps - FWHM: 2.469 ° - Chord Mid.: 36.994 ° - Int. Bre
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Hình 4. Giản đồ nhiễu xạ Rơnghen của 

mẫu điều chế ở điều kiệntối ưu 
 

Từ hình 4 cho thấy mẫu thu được có 
cấu trúc duy nhất là NiAl2O4. Kích 
thước trung bình của hạt tính theo 
phương trình Sherrer là 3,4nm. 
 

    
(a)                                                     

 

 
(b) 

 

Hình 5. Ảnh SEM của mẫu NiAl2O4 điều 
chế ở điều kiện tối ưu với độ phóng đại 

100.000 lần (a) và 200.000 lần (b) 

 
Hình 6. Ảnh TEM của mẫu NiAl2O4 

điều chế ở điều kiện tối ưu 
Quan sát ảnh SEM ở các độ phóng đại khác 
nhau và ảnh TEMcủa mẫu NiAl2O4cho thấy 
các hạt thu được đều có dạng hình cầu, phân 
bố khá đồng đều và có kích thước hạt trung 
bình nhỏ hơn 10nm. 
4. KẾT LUẬN 
- Đã tổng hợp thành công oxit 
NiAl2O4có kích thước thước nanomet 
bằng phương pháp đốt cháy gel sử dụng 
tác nhân oxalyl dihydrazin. 
- Đã khảo sát các yếu tố ảnh hưởng đến 
sự tạo thành pha tinh thể NiAl2O4. Điều 
kiện tối ưu để tổng hợp spinel NiAl2O4: 
nhiệt độ nung mẫu là 800oC trong 2 giờ; 
pH tạo gel là 3; nhiệt độ tạo gel là 80oC. 
- Đã xác định các đặc trưng của mẫu 
điều chế ở điều kiện tối ưu là: mẫu thu 
được chứa đơn pha, kích thước khá 
đồng đều. Kích thước hạt tính theo 
phương trình Scherrer là 3,4nm và kích 
thước hạt cơ sở theo SEM, TEM là nhỏ 
hơn 10nm. 
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