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A — GIOI THIEU LUAN AN
1. Tinh cép thiét ciia luin an

Graphen, mot 16p don nguyén tir carbon, 1 loai vat liéu két tinh hai
chiéu (2D) theo cau trac hinh lyc gidc tudn hoan thanh 16p mong véi do day
cua mQt nguyén tu carbon, khoang 1 - 1,6 nm. Pay la mdt loai vat li¢u si€u
mong, siéu phéng, dan nhiét, din dién tbt va c6 do bén cao.

Véi nhitng tinh chat khac thuong d6, graphen cé tiém ning tng dung
rong 16n trong nhiéu linh vuc khac nhau: luu trit ning luong, san xuat ning
luong, cong nghé sinh hoc, y sinh hoc, vat li€u, ... Riéng trong linh vuc xtac
tac, graphen ciing 12 dang nguyén liéu hap dan day hira hen, dic biét 1a xdc
tac trong cac phan ung oxi hoa va dién hoa.

Trong bdi canh ngudn ning luong hoa thach dang ngay cang can kiét,
thé gidi sé phai doi mat v6i cude khing hoang ning lugng dang dién ra véi
quy mé toan cau. Hién nay, cac nudc phat trién nhu Canada, Phap, My,... da
ché tao cac dang pin nhién liéu khac nhau nham dam bao ngudn ning luong
phuc vu cac linh vuc nhu cong nghé thong tin, giao thong van tai, khoa hoc
vii try... Tuy nhién & nudc ta, pin nhién liéu van dang 1a mot dang ning
luong con kha méi mé. Do d6, hudng nghién ciru phat trién hé xuc tac mai
dé chuyén héa ning thanh dién nang tng dung cho pin nhién liéu 1a mot
huéng di dung dan trong chién lugc phat trién nganh nang luong cua Viét
Nam.

Theo céc két qua nghién ciru di dugc cong b, cac xic tac kim loai qui,
trong d6 c6 Pt, mang trén chat mang graphen (Pt/G) thé hién vai tro vu viét
hon han so véi xtc tac Pt khéi truyén thong hodc xtic tic Pt mang trén céac
chat mang nhu carbon den, dng nano carbon. Trén co so ndy, cic hudng
nghién ctru dang duoc quan tdm 13 tim kiém cac phuong phap méi tong hop
graphen, chirc hoa graphen, phan tan Pt & cip do nano 18n graphen, bién tinh
xUc tac Pt/G nham cai thién tinh chat va d6 bén hoat tinh cta xtc tac dién
héa ing dung trong pin nhién liéu st dung truc tiép metanol (DMFC).

2. Muc tiéu va ngi dung nghién ciru

Nghién ctru thanh cong qui trinh ché tao xuc tac kim loai quy mang
trén graphen (loai vat liéu madi si€u mong, si€u phfmg, dan nhiét, dan dién tbt
va c¢6 do bén cao), img dung 1am xuc tac cho phan tng oxi héa metanol trong
pin nhién li¢u DMFC.
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Pé dat duge muc tiéu ndy cac ndi dung nghién ciru chinh caa luan an

bao gom:

Nghién ciru tong hop graphen va xtic tac trén co s& Pt/rGO (rGO -
graphen tong hop bang phuong phap hoa hoc: graphen oxit da duogc khir)
bang cac phuong phap khéac nhau;

Nghién ctru bién tinh xtc tac trén co s& Pt/rGO bai cac chat bién tinh khac
nhau tir d6 Iva chon xtc tac phu hop va nghién ctru phu vat li¢u xtc tac
lén bé mat dién cuc;

Khao sat anh hudng cua moi truong lam viéc dén hi¢u qua lam viéc va do
bén cua dién cuc phu xtuc tac;

Budc dau thir nghiém mé hinh pin DMFC.

3. Y nghia khoa hoc va thuc tién ciia luin an

Lu4n 4n dd nghién ctru tong hop duoc nhiéu xtc tac khac nhau, trong

d6 nodi bat 1a xdc tac Pt-7%ASG (xuc tac trén co s& Pt mang trén graphen
bién tinh boi t6 hop oxit AIOOH va SiO,). XUc tac nay co hoat tinh cao va
dic biét 1a bén hoat tinh trong phan rng oxi hda dién hda metanol, thich hop

lam xtc tic trong pin nhién liéu DMFC gitp lam giam dang ké luong kim

loai qui sir dung trong xtc tac, dan dén giam gia thanh ctia pin DMFC.

4. Nhirng dong gop mdéi cia luan an

Pa khao sat mot cach hé théng cac chat hoat dong bé mit (chét HDPBM)
khac nhau dé tong hop graphen it 16p (FLG) bang phuong phap tach 16p
co hoc. Két qua khao sat cho thdy chait HDBM CTAB va SDBS 14 hai chét
HDPBM c6 hiéu qua cao trong qua trinh tong hop va phan tan FLG, trong
d6 SDBS 1a chat HDBM c6 hiéu qua cao nhét.

ba thanh cdng trong nghién ctru str dung tac nhan khir “xanh” - caffein,
ngudn gbe thuc vat trong tong hop rGO;

D3 khao sat mot cach hé théng phuong phép tong hop xtc tac Pt/rGO tir
cac ngudn tién chat Pt khac nhau: HyPtCls, [Pt(NH3)4]Cl,,
[Pt(NH5),](NOs), va chirng minh dugc véi tién chat H,PtClg, xtic tac tong
hop duoc c¢6 hoat tinh dién hoa cao nhét va bén hoat tinh hon d6i véi phan
ung oxi hoa dién hoa ctia metanol.

D3 tong hop thanh céng cac chét xac tac Pt-SiO./rGO va Pt-7%ASG c6
hoat tinh rat cao va dic biét 1a bén hoat tinh. So véi xuc tac Pt/rGO khong
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chtra Al va Si, hoat tinh ddi v6i phan tng oxy hoa dién hoa metanol cta
xuc tac ndy cao hon gip 4,8 lan, tinh bén ddi v6i phan tmng oxi hoa dién
hoa tang gap 1,3 1an va thoi gian chiu dung duoc ngd doc kéo dai hon gap
6,3 lan. Viéc bién tinh thanh cong xuc tic Pt/rGO bang to hop oxit
AIOOH va SiO, d3 goép phan lam giam dang ké luong kim loai qui sir
dung trong xuc tac, dan dén giam gia thanh cta pin DMFC;

- Pa thtr nghiém thanh cdng mo6 hinh pin DMFC st dung xtc tac Pt-
7%ASG, voi mat do phu Pt 1a 1 mg/cm?, pin ¢6 cong suat dat gid tri 153
MW, ¢6 hiéu suat chuyén hoa hoa nang thanh dién niang 35,3%.

Cac két qua nghién ctru d3 duoc dang tai trong 8 bai b&o trén céc tap
chi chuyén nganh qudc té ISI va tap chi trong nudc.

4. Cau truc cua luin an

Luén an dai 111 trang (khong ké phu luc va tai liéu tham khao) duoc
chia thanh cac phan nhu sau: mé dau 2 trang, chuong 1 tong quan 26 trang,
chuong 2 thuc nghiém 13 trang, chuong 3 két qua va thao luan 68 trang, két
luan 2 trang. C6 7 bang, 72 hinh v& va do thi, 126 tai liéu tham khao.

B — NOI DUNG CHINH CUA LUAN AN
CHUONG 1: TONG QUAN
Chuong ndy trinh bay téng quan vé pin nhién liéu, pin nhién liéu
DMFC, chat mang graphen, X(c tac Pt/Graphen, xuc tic Pt bién tinh boi cac
kim loai khac nhau mang trén graphen ing dung trong pin nhién liéu DMFC.
CHUONG 2: THUC NGHIEM
Thuc nghiém dugc tién hanh tai Phong thi nghiém trong diém Cong
nghé loc, hoa dau — Vién Hoa hoc Cong nghiép Viét Nam.
2.1. Diéu ché xic tac
< Tong hop graphen: Vat liéu graphen dugc tong hop bang phuong
phap tach 16p co hoc st dung cac chit hoat dong bé mit khac nhau
trong két hop rung siéu am va phuong phap hoa hoc theo phuong phap
Hummers cai tién.
< Tong hop xUc tac Pt/rGO: cac dung dich mudi Pt khac nhau duoc
tron déu v6i huyén phu GO (graphen oxit), rung siéu &m, gia nhiét hoi
luu, rira sach sau d6 dugc phan tan trong nudc cat.
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< Tong hop xiic tic Pt-M/rGO: Phuong phap thuc hién twong tu nhu
xuc tac Pt/rGO nhung c6 bo sung thém mudi ctia mot s6 kim loai.
< Tong hop xiic tac Pt-SiO,/rGO: Ngudn nguyén liéu st dung mudi
H,PtClg, TEOS khudy déu véi huyén phu GO sau d6 gia hoa trong
teflon & 130°C. Hon hop thu duogc loc rira véi nudce cit, con, séy kho
thu duoc san pham XUc tac.
< Tong hop xic tic Pt-AIOOH-SiO,/rGO: phuong phap tong hop
tuong tu nhu véi xuc tac Pt-SiO,/rGO nhung c6 bo sung nguén nhom
tri — isopropoxit phan tan trong dung mai isopropyl alcol.
2.2. Cac phwong phap héa ly dic trung xtc tac
Céac mau xuc tac duge dic trung tinh chat bang cac phuong phap hoa ly
hién dai nhu phuong phap nhiéu xa tia X (XRD), hong ngoai (IR), hién vi
dién tir truyén qua (TEM), hién vi dién tir quét (SEM), hién vi dién tir quét
két hop véi tan sic ning luong tia X (SEM-EDX), hién vi dién tir truyén qua
cOd d6 phan giai cao (HRTEM), phan tich nhiét trong lugng - nhiét vi sai
(TG/DTA), Ph6 quang dién tir tia X (XPS), hién vi luc nguyén tic (AFM),
Raman, quang pho phat xa nguyén tir plasma cam tmg (ICP-OES).
2.3. Danh gia hoat tinh xuc tac
Cac phép do dién hoa dugc thuc hién trén thiét bi PGS-ioc-HH12
Potentiostat/Galvanostat, vdi hé ba dién cuc tai Phong thi nghiém trong diém
Cong nghé loc, hoa dau.
2.4. Buéc dau thir nghiém mé hinh pin DMFC
Thuc nghiém ché tao mé hinh pin DMFC dugc thyc hién tai Phong An
mon va Bao vé kim loai, Vién Khoa hoc Vat liéu - Vién Han 1am Khoa hoc
va Cong ngh¢ Viét Nam.

Tién hanh chay thir buéc dau trén mo hinh pin DMFC véi kich thudc 7
cm x 7 cm; dién cuc catot dugc st dung la catot thuong mai c6 thanh phﬁn la
Pt/Carbon black phu trén vai carbon, mat d¢ 4 mgPt.cm'Z; dién cuc anot su
dung xtc tac Pt-7%ASG phu trén vai carbon véi mat do xtc tac: 1mgPt.cm™.

CHUONG 3: KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Tong hop va diic trung tinh chat ciia Graphen
3.1.1. Graphen tong hop bang phwong phdp béc tich co hoc
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Két qua dic trung tinh chat cdu tric té vi cua graphit troc nd va
graphen tong hop tir graphit troc nd bang phuong phép tach 16p co hoc (siéu
am) cho thiy bot graphit troc nd ¢6 cau trac dang 16p voi nhiéu tim graphit
xép chong 1én nhau (hinh 3.1a). Cac tim nay c6 kich thudc kha 16n véi nhiéu
nép gip trén bé mit (hinh 3.1b). Dudi tac dung cia séng siéu am, cac 16p
graphit ndy bong tréc dan ra, tao thanh graphen it 16p (FLG) (hinh 3.1c).

...........

Hinh 3.1. Anh SEM ciia bt graphit tréc né (a), (b)
va anh TEM cia FLG (c)

Hinh 3.2. Anh TEM ciia miu FLG tong hop trong méi truong: nuwéc (a),
NP-9 trong nudc (b), CTAB trong nwéc (¢) va SDBS trong nuwdce (d)

Anh TEM cua cac mau FLG téng hop c6 str dung s6ng siéu am va céac
chat HDBM khac nhau cho thé thidy muc do bong troc cua bot graphit ting
dan va bé day cua tim FLG giam dan khi sit dung nuéc (hinh 3.2a), NP-9
trong nudce (hinh 3.2b), CTAB trong nudce (hinh 3.2¢) va SDBS trong nudc
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(hinh 3.2d). Nhu vay, cac mau FLG rung siéu 4m trong nudc ¢ chira CTAB
va SDBS cho két qua t6t hon so voi cac mau tong hop trong nudc khong
chira chdt HDBM va trong nudc chia NP-9. Pong thoi ching to mirc do
bong troc cia cac mau trong cung diéu kién rung siéu am phu thudc vao moi
truong phan tan. Ngoai ra, moi truong phan tan cling c6 anh hudng 16n dén
mat d§ phan tan va do bén phan tan cua FLG trong nudc.

3.1.2. Graphen tong hop bang phwong phdp héa hoc
3.1.2.1. Pic trung tinh chét ciia graphen tong hop bang phuong phéap héa hoc

Hinh 3.4 cho thay rGO c6 cau tric té vi 1a cic mang rong va mong dén
d6 gan nhu trong sudt khi quan sat bang kinh hién vi dién tir truyén qua
TEM.
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Hinh 3.4. Anh TEM ciia rGO  Hinh 3.5. Gian @6 XRD cia graphit
tréc né (Gex) va graphen oxit (GO)

Quan sat két qua dic trung tinh chét cau tric cua graphit tréc no va
graphen oxit bang phuong phap XRD trong hinh 3.5 cho thay, trén gian do
XRD cua graphen oxit khong con cac pic dac trung caa graphit tréc né ¢ cac
goc 20 = 26°, 45° va 55° ma chi thay mot dinh pic & 11°, tuong ung Voi
khoang céch giira cac mat mang 1a 8A, thé hién da c6 cac nhom chirc oxi hoa
chén vao giira cac tim graphen. Nhu vay, két qua XRD da chirng minh rang
cac tinh thé graphit troc no da duoc chuyén hoa hoan toan thanh graphen
oxit.

Két qua dic trung tinh chat bang phuong phap Raman ctia GO sau khi
khtr trong hinh 3.6 cho thdy, GO cho cudng do dai D thip hon nhiéu so voi
cuong do dai G do do ti I¢ D/G nho hon 1. Pay la dau hiéu cho théy su sut
giam vé kich thuéc trung binh cua mién sp®. Nguoc lai, phd Raman cua vt
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liéu rGO cho thay cac dai D va G, ¢ vi tri 1an luot 1350 va 1575 cm™, ¢6 ti 18
vé cuong do0 D/G 16n hon 1. Piéu d6 ching t6 cé su xuit hién cua nhiéu
khuyét tit mang (Csp®) sau qué trinh kht, tire di tong hop duge rGO bang
phuong phéap hoa hoc.

15
FLG

Intensity (a.u.)

10 —
GO

I | | | | 1
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Raman Shift (cm-1)

Hinh 3.6. Phé Raman ciia rGO

Quan sat két qua xac dinh s6 16p trung binh cua rGO bang phuong
phap AFM trong hinh 3.7 c6 thé thay, tAm graphen nam trén dé SiO, ¢ bé
day trung binh khoang 2,4 nm (dugc tinh toan tir chénh 1éch do cao giita bé
mit tdm graphen va bé mit dé SiO,). Puoc biét, bé day trung binh cua
graphen don 16p vao khoang 0,4 nm. Vay s 16p trung binh ctia mau rGO
diéu ché duoc 14 6 16p.

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 12 14
Distance (um)

Hinh 3.7. Anh AFM va profile chiéu cao twong &ng ciia mau rGO
3.1.2.2. Nghién ctru sir dung tac nhan khir “xanh” trong tong hop rGO

Tac nhan khir “xanh” duoc dé cap dén trong nghién ctru nay 1a caffein.
Hinh 3.8 chi ra gian d6 nhidu xa XRD cua graphit, GO va rGO. Sy chuyén
hoa hoan toan tir GO thanh rGO dugc ching minh mot cach rd rang bdi su



bién mat hoan toan ciia pic nhiéu xa & goc 20 = 11° dic trung cho mit (002)

cua GO trén gian do6 nhiéu xa cua rGO.

rGO

Intensity (a.u.)

Hinh 3.8. Gian d6 XRD cia
graphit, GO va rGO
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Hinh 3.9. Phé Raman ciia GO va
rGO

Hinh 3.9 trinh bay pho Raman ciia cac vat liéu trudc va sau khi khir
bang caffein. Ty 1& cuong d6 cua dai D va dai G ciia GO (lp/lg) sau khi khir
bang caffein ting tir 0,93 dén 1,11 cho thiy c6 su ting cac khuyét tat trong
cac ving khong trat tu trong qua trinh khir cia GO. Sy thay doi ndy cua gia
tri Ip/lg rat pht hop véi nhitng quan sat di duoc cong bd dbi véi qua trinh
khir GO bang hydrazin va céc tic nhan khir hoa hoc khac. Hon nita, c6 thé
nhan théy dai 2D cua rGO dich chuyén dén vi tri 2702 cm™ so véi vi tri dai
2D ctia GO quan sat thiy 0 ~2715 cm™. Cac nghién ctru trude day da ching
minh ring phan tGng khr vu tién sy chuyén hoa cia GO nhiéu 16p thanh
graphen don 16p hodc it 16p. Dai ¢ vi tri ~2920 cm™ dugc coi 1a dai dic

1402

Transmittance (%)

v
1699 1659

rGO

GO

caffeine

Wavenumbers (cm™)

Hinh 3.10. Phd FT-IR ciia caffein, GO va rGO

T T T T T T T T T T T T
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trung cho sy khuyét tat.

Pho FT-IR cua caffein, GO va
rGO dugc trinh bay trong hinh 3.10,
pho ciia GO v

a rGO gan nhu twong tu nhau. Tuy
nhién, cudng d6 cua tit ca cac pic
tuong tng vo1 cac nhdm chirc chira
oxi ciia rGO giam dang ké. Ngoai
ra, cac hap thu dic trung cua caffein
khong hé quan sat thay trén pho FT-
IR cua rGO thé hién ring caffein da
duoc loai hoan toan khoi rGO.

Nhitng quan sat nay khang dinh rang hau hét cac nhom chirc c6 chira oxi
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trong cac tdm nano GO di dugc loai bo trong qua trinh khir st dung caffein
lam tac nhan khu.

Pé khang dinh thém vé hiéu qua qua trinh khir GO bang caffein, phd
XPS cua C 1s cua GO va rGO dugc st dung dé chirng minh viéc loai cac
nhém chirc chira oxi (hinh 3.11). So v6i GO, phd XPS C 1s cua rGO thé hién
su giam dang ké cua cudng d6 pic C=0 va C(O)OH va xuat hién pic dic
trung ctia C-O thé hién qua trinh loai oxi hiéu qua cua GO sau qua trinh khir
hoa hoc. Ngoai ra, sau qua trinh khir, ty 18 nguyén tir C/O bé mat tang tir 1,96
(GO) 1én 6,5 (rGO). Két qua nay chi ra rang viéc loai cac nhom chirc chira
oxi ciia GO bang cach st dung caffein 1am tac nhan khir da duoc tién hanh
thanh cong.

a C=0 b

CPS (arb.units)
CPS (arb. units)

C(0)OH

IllllllllIIIIIIIIIIIlIlil;IllllIllll[lllllllllll
291 290 289 288 287 286 285 284 283 282 [ P R s "
Binding Energy (eV) Binding Energy (¢V)

Hinh 3.11. Phé XPS C 1s ciia GO (a) va rGO (b)

Két qua phan tich nhiét cho thdy, sau qua trinh khir, rGO mat khbi
lugng hoan toan (28% khéi luong) it hon so véi GO (55% khdi lugng) ching
to su giam rd rét lugng nhom chirc chira oxi va sy khir sau cua GO boi
caffein. Két qua dic trung cau trac té vi bang phuong phap TEM cho thiy &
phan tAm graphen thé hién cau trac té vi twong ddi phang véi do twong phan
thap ching t6 bé day cta tdm chi gdm vai 16p graphen. Nhu vdy, viéc st
dung tac nhan khitr “xanh” dé khir GO budc dau cho két qua kha quan.

3.2. Xuc tac Pt/rGO
3.2.1. Anh hwéng ciia cdc tién chit Pt khdc nhau

Két qua phan tich ham lugng Pt, trong cac xtic tac tong hop tir cac tién
chat khac nhau, bang phuong phap ICP-OES trong bang 3.1 chi ra rang, sy
trao d6i anion giita PtC1* va bé mat graphen oxit tich dién duong, phan tan
huyén phu trong dung dich axit cloroplatinic, c6 thé 1a con dudng hiéu qua
nhat dé gin Pt 1én bé mit cua graphen oxit.



10

Bing 3.1. Him lwgng Pt trong cic miu xitic tic

Tién chat Pt Nong do Pt ciia dung | Him lwong Pt trong
dich trao d6i (mol.g™”) | xic tac (% khoi lweng)

CPA (H2PtCly) 0,008 21,7

TAPCI ([Pt(NH3)4]Cly) 0,015 10,5

TAPN([Pt(NH3)4](NO3)2) 0,008 10,5

1,11, ratio
o = =
b d [
PtrGO-CPA
PYrGO-TAPN

MP
Pt/rGO-TAPN
M Pt/rGO-CPA

35 375 40 425 45 475 50
2-theta scale

Intensity

Intensity (a.u.)

P*D"  pyrGO-TAPN
20"

PUrGo-cPA

1000 1500 ;(;C::lan it (02:10:)) 3000 3500
Hinh 3.14. Gian d6 XRD ciia cic  Hinh 3.15. Phé Raman cua cac xtic
xUc tac Pt/rGO tac Pt/rGO

Tir dit liéu XRD (hinh 3.14) ¢6 thé phan loai kich thudc trung binh cta
cac tinh thé Pt phu thudc vao tién chat Pt str dung, theo thtr ty Pt/rGO-CPA <
Pt/rGO-TAPN < Pt/rGO-TAPCI.

Phd Raman cua céc xtc tac Pt/rGO-TAPN, Pt/rGO-TAPCI va Pt/rGO-
CPA (hinh 3.15) c¢6 mit cac dai dic trung D va G & céc vi tri 1350 cm™ va
1575 cm™, phu hop voi dic trung cua cac vat liéu trén co sé graphen.

Cac anh TEM (hinh 3.16) cua ba xtc tic Pt/rGO cho thy rd rang co
hai kiéu c4u trac té vi khac nhau phu thudc ban chat cua tién chat Pt. Khi tién
chat CPA duoc str dung, cac tiéu phan Pt c¢6 kich thudc nho (2 - 5 nm), phan
tan d@)ng déu trén bé mat rGO. Khi tién chat platin tetraamin dugc st dung,
cac tiéu phan Pt két tu thanh timg dam 16n, c6 kich thude dén 100 nm va hon
thé va ¢ vé co lién két yéu voi bé mit rGO. Hon nita, trong moi trudng phan
tmg v&i chat khir etylen glycol, tién chat Pt c6 trang thai oxi hoa cao (+4)
nhu CPA ¢6 thé bi khtr tot hon céc tién chat khac va ngan ngura dugc su tao
thanh céc tiéu phan Pt c6 kich thudc 16n.
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e 2l

Hinh 3.16. Anh TEM ciia Pt/rGO tong hop tir cac tién chat Pt khac nhau

Tuwr trai sang phai:. CPA; TAPCI; TAPN

Phd XPS cua Pt 4f (hinh 3.17b) gém pic dic trung cho Pt° (60%) va Pt
bi oxi héa mot phan Pt-OH (40%). Két qua nay chimg to qua trinh khtr bang
EG 1a hiéu qua dé khir Pt/GO. Ngoai ra, viéc phan tich chi tiét tin hiéu cta C-
OH va C(O)OH cho thay cac nhom chirc nay che phu khoang 23% bé mait so
v6i 10% ddi véi rGO. Do @6, nhimng két qua nay chirg minh rang cac nguyén
tir carbon lién hop trong mang ludi graphen da dugc khir trong qua trinh tong
hop Pt/rGO nhu d3 dugc chimg minh tir nhitng két qua dic trung bai XRD va
Raman.

a_

T T T T
292 288 284 280
BE (eV)

® Exp.
w— Fit

Intensity (a.u.)
Intensity (a.u.)

C(O)OH

B 78 76 74 72 70 68
Binding E V
290 288 286 284 282 inding Energy (eV)
Binding Energy (eV)

Hinh 3.17. Pho XPS ciia xiic tic Pt/rGO-CPA: C(1s) (a) va Pt (4f) (b)

Cac két qua danh gia hoat tinh ctia cac xuc tac trong phan Gmg oxi hoa
metanol cing cd két luan riang tién chat CPA véi trang thai oxi hda cao (+4)
bi khtr tot hon cac tién chat khac c6 trang thai oxi hoa thap hon chimg to rang
budc oxi hoa khir 1a budc quan trong nhat trong qua trinh tong hop xdc tac
Pt/rGO. Tién chit CPA duoc lua chon dé téng hop xtc tac trén co sd Pt/rGO
bang phuong phap “tam udt” trong cac nghién ctru tiép theo.
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3.2.2. Anh hwéng ciia cdc tic nhin khir khdc nhau

Két qua khao sat so bo cho thady mau xuc tac Pt/rGO duoc tong hop véi
tac nhan khtr hydrazin hydrat c6 hoat tinh thdp hon nhiéu so véi mau dugc
tong hop véi cac tac nhan NaBH4 va EG. Do d6, mau xtic tac nay khong
dugc nghién ctru sau hon.

Hinh 3.21. Anh TEM ciia cac méu (a) Pt/rGO-(NaBH,) va (b) Pt/rGO-(EG)

Quan sat cau tric té vi ciia cac miu xuc tac dugce diéu ché bang cach sir
dung cac tac nhan khir NaBH, va EG trong hinh 3.21c6 thé thay, véi ca hai
chat xtic tac, cAu trac dic trung cia GO la dang tim mong c6 kich thudc kha
16n, gan nhu trong sudt, véi cac nép gap dang gon song. Do6i véi xuc tac
Pt/rGO-(EG) (hinh 3.21b) c6 thé thdy cac tiéu phan Pt phan tan kha dong déu
theo dang don hat trén graphen, voi kich thuéc nam trong khoang tir 2 - 7
nm, trong d6 chu yéu 1a cac hat khoang 2 nm, rét it vi tri ma & d6 cac hat bi
két tu lai thanh “cum” hinh que dai khoang 7 nm. Trong khi d6, c4c tiéu phan
Pt trong mau xtc tac Pt/rGO-(NaBH,) ton tai hau hét dudi dang cac “cum”
gdm vai hat ¢ kich thudc tir 3-8 nm (hinh 3.21a). Cac “cum” hat Pt nay
phén bé turong d6i dong déu trén tim graphen.

llllllllllllll L1 I L I 1 I I I I 1
5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400

20 (9 Wavenumbers (cm™)

Hinh 3.22. Gian @6 XRD: (a) GO, Hinh 3.23. Pho Raman: (a) GO,
(b) Pt/rGO-(EG) va (c) Pt/rGO-(NaBH,) (b) Pt/rGO-(NaBH,) va (c) Pt/rGO-(EG)
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Gian d6 nhiéu xa tia X trén hinh 3.22a c6 thé thay mot cach rd rang su
ton tai cua pic nhiéu xa & goc 20 = 11° twong (ng voi mit phan xa 002, dic
trung cho cau trdc caa GO. Sau qua trinh khir, pic ndy hoan toan bién mat,
thay vao do la su xuét hién mét pic co6 cuong do thép, chan pic rong, & goc
20 = 24 - 26° (hinh 3.22b va 3.22¢). Piéu nay cho thay, graphen oxit di duoc
khir thanh cong. So sanh hinh 3.22b va 3.22¢ nhan thiy, cudong d6 cac pic
nhiéu xa cta Pt trong mau Pt/rGO-(NaBH,) cao hon so v&i cudng do cac pic
nhiéu xa ciia Pt trong mau Pt/rGO-(EG), chung t6 kich thudc céac tinh thé Pt
trong mau Pt/rGO-(NaBH,) 16n hon so véi kich thudc céc tinh thé Pt trong
mau Pt/rGO-(EG). Két qua nay rat twong thich voi cac két qua nghién ctu
cdu triic t& vi ctia hai mau xtc tac da trinh bay ¢ trén.

‘b

CPS (arb.unilz)

CPS (arb, unilz)

-

||1||||-|||I||||Il||||||||||l||I||||I|l|||1|||Il

201 200 289 288 28T 286 285 28B4 283 282 W ME M7 M6 5 M4 M3 om M
Binding Energy (V) Binding Energy (eV)

Hinh 3.24. Phé XPS Cls ciia:
a) GO

b) Pt/rGO-(NaBH.)

c) Pt/rGO-(EG)

CPS (arb. unils)

26 o T o 2
Binding Energy (eV)

Ph6 Raman cua cac mau GO, Pt/rGO-(NaBH,) and Pt/rGO-(EG) dugc

trinh bay trong hinh 3.23. Quan sat hinh 3.23a c6 thé thiy, cuong d6 dai D
ctia GO thap hon nhiéu so v&i cuong do cua dai G, nén ty 1& cuong do Ip/lg

']
©—
o
=

nho hon 1. Diéu nay phu hop véi cac két qua da cong b trong tai liéu. Day
1a d4u hiéu cho thr?iy su sut giam vé kich thuége trung binh ctua mién spz. Phé
Raman cta ca hai mau Pt/rGO (hinh 3.23b va 3.23c) déu co cac dic diém
tuong tu nhau, d6 13: dai phd D va dai G twong tmg & céc vi tri 1350, 1595
cm™ déu c6 thé quan sat thay mot cach rd rang va ti 16 vé cudng do Ip/lg 16n
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hon 1. Piéu @6 co thé duoc giai thich 1a do su xuat hién cta nhiéu khuyét tat
mang (C sp°) sau qua trinh khir hodc do su c6 mit ciia cac hat nano Pt trén bé
mat graphen.

Pho XPS cua cac mau GO, Pt/rGO-(NaBH,) va Pt/rGO-(EG) trong
hinh 3.24 cho théy, ty 1€ cuong dd cua cac pic Ic ¢/lc o trong cac mau Xuc tac
Pt/rGO-(NaBH,) va Pt/rGO-(EG) cao hon kha nhiéu so véi mau GO. Piéu d6
cho thay, cic nhom chirc chtra oxi trong mau GO di bi loai bo trong qua
trinh khtr.

Céc két qua danh gia hoat tinh cua cac xuc tac trong phan tng oxi hda
metanol cho thay, mic du xtc tic Pt/rGO-(EG) co céc tiéu phan Pt phan tan
d6ng déu va c6 kich thude nho hon so véi kich thude cac tiéu phan Pt trén bé
mit xtc tac Pt/rGO-(NaBH,), hoat tinh dién hoa va 6 bén hoat tinh cua xuc
tac Pt/rGO-(NaBH,) van cao hon so véi xtc tac Pt/rGO-(EG) la do ham
luong Pt tong ciing nhu ham lugng Pt(0) trén bé mat cia xuc tac Pt/rGO-
(NaBH,) cao hon so véi xuc tac Pt/rGO-(EG). C0O vé nhu tac nhan khir EG ¢c0
kha ning phan tan t6t cac tiéu phan Pt vai kich thudc nhé con tac nhan khi
NaBH, c6 hiéu qua hon EG trong viéc dua dugc nhiéu Pt 1én bé mit rGO va
dic biét 1a khir tién chat Pt thanh Pt°.

Vi nhitng ly do do, tdc nhan khit NaBH, da dugc st dung cho nhiing
thuc nghiém tiép theo, lién quan dén nghién ciru anh hudéng ciia ham luong
Pt dén hinh thai hoc va hoat tinh dién héa cua xtc tac Pt/rGO trong phan tng
oXi hoa dién hoa cua metanol.

3.2.3. Anh hwéng ciia ham luwong Pt Iy thuyét

Cac két qua dic trung cau tric té vi (hinh 3.27) va két qua khao sét hoat
tinh dién hoa (hinh 3.28) cho thay, mau 40% Pt/rGO la mau xuc tac c6 kich
thudc trung binh ciia cac tiéu phan Pt kha thap va céc tiéu phan nay phén tan
ddéng déu trén bé mit graphen véi do phan tan tot nhat, do d6 co hoat tinh va
d6 bén hoat tinh cao nhat trong c&c mau xtc tac da dugc khao sat.
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Hinh 3.27. Anh TEM ciia cac miu Pt/rGO véi ham lwong Pt khac nhéu |
a) 10, b) 20, c) 30, d) 40, e) 50 va f) 60% khoi lwong

a) em- Chllelu quet b) 00— Chiéy quét
1- 10%PHGO thian 3- 30%PYrGO A ; thdan
S0 5l a0vpieo N , 00 4-40%PriGO Chiéu quét
3 aoupyon  Chiéu quét = 40| G- SD%PHGO  nohich y3
= 400 — 4 - A0%PHGO % 6 - B0%PYrGo .
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nhau
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2
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3.3. Bién tinh xuc tac Pt/rGO

Céac két qua khao sat so bd hoat tinh cta cac xuc tac Pt/rGO dugc bién
tinh bang cac kim loai (Pd, Au, Ni, Rh, Sn, Ru), t6 hop kim loai (Pd-Au),
oxit SiO,, t6 hop oxit Al-Si trong phan tmg oxi hoa dién hoa cta metanol
(hinh 3.29) cho thay, hau hét, cac chat xtic tac bién tinh déu c6 hoat tinh, kha
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nang chéng ngd doc va do bén it nhiéu cao hon hoat tinh cua xuc tac Pt/rGO
khong bién tinh. Pac biét, cac chat xuc tac Pt/rGO duoc bién tinh bai Ni
hoac Ru c6 hoat tinh va do bén cao, con cac chit xuc tac duoc bién tinh boi
oxit Si hodc t6 hop oxit Si-Al c6 hoat tinh va d6 bén siéu cao, hon han so véi
cac xuc tac da duogc cong bd cho dén thdi diém nay. Chinh vi nhitng két qua
Iy thu d6, cac chat xuc tac Pt/rGO duoc bién tinh bang Ni, Ru, oxit Si hoic to
hop oxit Al-Si s& dugc nghién ctru mot cach chi tiét.

1500 —{ £

=

o

o

o
|

Current density (mA mg™Pt)

-0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Potential (V vs. Ag/AgCl)

Hinh 3.29. Puong CV véi toc dd quét 50 mV/s ciia: a) Pt-Au/rGO, b) Pt-
Pd/rGO, c) Pt-Au-Pd/rGO, d) Pt-Sn/rGO, e) Pt-Ni/rGO, f) Pt-Rh/rGO,
g) Pt-Ru/rGO, h) Pt-SiO,/rGO2 va i) Pt-7%ASG

3.3.1. Bién tinh béi Ni va béi Ru

Cac két qua dic trung cau trac va danh gia hoat tinh cua cac xuc tac
trong phan ung oxi hoa dién héa metanol chirng minh sy anh hudng tich cuc
ctia pha xtc tién M (Ru, Ni) doi voi xuc tac Pt/rGO.

3.3.2. Bién tinh béi Si

Pé danh gia vai tro cua chat bién tinh SiO,, trong ndi dung ndy cac xuc
tac Pt/rGO duoc bién tinh bang SiO, voi ham luong khac nhau (tinh toan
theo 1i thuyét) 1an lugt 13 7%, 11% va 17%. Dé ngan gon trong viéc trinh
bay, cac xtc tac nay lan luot dugc ki hidu 1a: Pt-SiO,/rGO1, Pt-SiO,/rGO2 va
Pt-SiO,/rGO3.

Pic trung Ciu trac cua cac miu GO, SiO,/rGO, Pt/rGO va Pt-
Si0,/rGO2 duoc trinh bay trong cac hinh 3.37, 3.38, 3.39 va 3.40. Hoat tinh
xuc tac dién hda cua cac xuc tac duoc tdng hop trong bang 3.5.
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Hinh 3.37. Anh TEM cuia a) GO, b) SiO,/rGO, c) Pt-SiO,/rGO2, d) Pt/rGO va
mat do phan bé kich thwéc hat Pt cia x(c tac: e) Pt-SiO,/rGO2, f) Pt/rGO
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Hinh 3.39. Gian @6 XRD cia a) GO, b)  Hinh 3.40. Phé Raman cia a) GO, b)
SiO,/IrGO, ¢) Pt-SiO,/rGO2 va d) SiO,/rGO, ¢) Pt/rGO va d) Pt-

Pt/rGO

SiO,/rGO2
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Bang 3.5. So sanh hoat tinh dién hoa cia cac xuc tac bién tinh béi SiO,

XUc tac ECSA (m?g) | I (MA.mg™s) | Ir (MA.Mg"e) | 1&g
Pt-Si0,/rGO2 87,19 1047 1010 1,04
Pt-Si0,/rGO1 62,53 520 483 1,08
Pt-Si0,/rGO3 51,30 320 313 1,02
Pt/rGO 41,19 248 225 1,10
SiO,/rGO - - - -

Nhitng két qua nay ching to nano composit Pt-SiO,/rGO2 c¢6 hoat tinh
xuc tac dién hod va kha niang chong ngo doc tt nhat trong sé cac x(c tac Pt-

SiO,/rGO.

3.3.3. Bién tinh béi Si-Al

Quan sét thdy gian do nhiéu xa cia GO thé hién pic phan xa déc trung
cho mat C (002) ciia GO & vi tri 20 = 10,6° (hinh 3.48a). Nhu dugc thé hién
trén hinh 3.48b-d, sau cac phan Gng khtr, khong con quan sét thay tin hiéu pic
ctia graphen oxit, dong thoi trén gian d6 XRD xuat hién mot pic tai vi tri 20 =
24°, dic trung cho mat C (002) cua graphen.

M

L]
1

Intensity (a.u.)

GO(002)

T ,i' LL
\ AN
\‘ﬁ N"W“WM MW‘W;\M"‘ W"M. \"w._w,, w\-""mh
y

Pt(111)

A

[ PLeon Pt(220)

N W
W, v '

—|“ '*HM\-HW". M“M-I-m”l \ w"\'m, oy ,,.,Mr‘l"'v.quvr.t\ d
L]

isare™ C

"y ,'
W‘W"\-M oo At b By

/L
- melmmwwww‘mw-‘wa

Hinh 3.48. Gian do XRD cua xic
tac: a) GO, b) ASG, c) Pt-7%ASG

va d) PtrGO

llllllllllllllll

Mit khac, co thé thiy trén gian
d0 XRD ciia ASG va Pt-7%ASG,
cuong do tin hiéu & vi tri 20 = 24-26°
cho tin hiéu cao hon cuong dd tin hi¢u
twong tmg cua mau Pt/rGO. Pic tai vi
tri 20 nay duogc gan cho tin hi¢u cua
silica v6 dinh hinh. Ciing can luu y
rang khong hé quan sat thiy tin hiéu
mg v6i cac hop chat cua Al xuat hién
trén hinh 3.48b va 3.48c; diéu nay
ching t6 AIOOH tdn tai hodc & dang
vO dinh hinh hoac dudi dang céac hat
nano tinh thé trong cac vat liéu lai.

Cau tric té vi, kich thudc va su phan tan cua cac xuc tac chaa Pt dugc
nghién ctru bang phuwong phap TEM va HRTEM (hinh 3.49 va 3.50).


http://elib.isivast.org.vn:2051/science/article/pii/S0013468613001965#fig0005
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Pé xac dinh lugng Al va Si toi wu mang 1én graphen ddi voi phan tng
oxi hod ctia metanol, cac phép do dién hoa duoc tién hanh trén cc xic tac
v6i tong ham lugng cta Al va Si lan luot 13 4%, 7% va 10% véi cung ham
lugng 40% kI Pt (cac ti 1¢ theo tinh toan Ii thuyét, so véi khéi lugng rGO).

Ly
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30+ 30- B
— 251 — 25
ES 20 X
=0 > 20+
g 15 g 15
g g
10+ |
g 0 E,' 10
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Hinh 3.49. Anh TEM ciia a) GO, b) ASG, ¢) Pt-7%ASG, d) Pt/rGO va
gian do phan bd kich thwdéc hat Pt ciia e) Pt-7%ASG, f) Pt/rGO
Céac phan tich TEM va HRTEM di cho thay su cai thién rd rét do phan
tan cua cé4c hat nano Pt trén tim graphen cua xuc tac Pt-7%ASG.

)

Hinh 3.50. Anh HR-TEM ciia xUc tac Pt-7%ASG dinh hwéng theo cac
mat khac nhau: a-b) mat (110) va c) mat (001)
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Két qua quét thé vong (CV) cua cac chat xdc tac véi luong kim loai
hoat tinh khac nhau trong dung dich 0,5 M H,SO, cho thay, vat lieu ASG
khong c6 hoat tinh xtic tic. Puong CV ciia Pt/rGO va Pt-ASG véi céac tong
ham luong Al, Si khac nhau thé hién pic hip phu/nha hap phu H, 1 rang hon
trong khoang thé tir -0,2 dén 0,1 V (so véi dién cuc Ag/AgCl). Cac két qua
tinh toan dugc dua ra trong bang 3.7.

Dé dang nhan thdy ECSA cua xtc tac Pt-ASG tang theo chiéu ting ciia
ham luong Al, Si cho dén 7%. O ham lugng tdi wu nay, gia tri ECSA 1a 1én
nhat, dat 116,3 m>.g ", cao hon 2,6 lan so véi gia tri ECSA cua Pt/rGO (44,0
m?.g™"). Tuong tu, gia tri ndy cao hon céac gia tri do duoc ddi voi cac xuc tac
trén co s& Pt khac, bao gom Pt/graphen (53,9 m”.g™), Pt-CeO./GN (66,4
m?.g™*, P/MnO,/GS (103,2 m*.g™), Pt/TiO,/graphen (96,7 m%.g™).

Bing 3.7. So sanh hoat tinh dién hoa ciia cac xic tac bién tinh béi t6 hop

oxit Al va Si
XUc tac ECSA 2 Ir I/ 1R
(m*gY) | (mAmge) | (MAmge*)
Pt-7%ASG 116,31 1720 1560 1,10
Pt-4%ASG 81,80 259 101 2,56
Pt/rGO 44,00 250 208 1,20
Pt-10%ASG 41,50 161 143 1,12
ASG - - -

Trong nghién ctru nay, cac gia trt ECSA khac nhau cua cac xtc tac voi
cung ham luong Pt dugc giai thich 1a do anh hudng cia cac ham luong
AIOOH, SiO, khac nhau dén sy phan tan Pt va tinh dan dién caa chat mang.
Véi sy tang cua ham luong Al, Si dén 7%, céc tiéu phan Pt duoc phan tan
dong déu vai kich thuéc nho hon dan dén 1am tang ECSA. Trong khi do, khi
tong ham lugng Al, Si 1a 10%, tinh dan dién cua chat mang bi anh huong
manh 1am ECSA bi giam di. Vi vay, tong ham luong Al, Si phi hop nhét dé
mang lén graphen la 7%.

Céc két qua danh gia hoat tinh dién hoa cta cac x(c tac trong phan tng
oxy hda metanol (hinh 3.53, 3.54, 3.55) khang dinh, xUc tac lai Pt-7%ASG
c6 tinh chét xuc tac dién hod va kha nang chéng chiu ngd doc tét nhat trong
s6 bbn xuc tac khao sat.
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Hinh 3.53. Puong CV chia cac xic tac  Hinh 3.54. Pudng CA ciia cac xUc tac
khac nhau véi toc d9 quét 50 mV/s trong  nphau ¢ thé 0,7 V: a) ASG, b) Pt-

dung dich H;SO,05M + CH;OH 1 M:  1006ASG, c) Pt/rGO, d) Pt-4%ASG
a) ASG, b) Pt-10%ASG, c) Pt/rGO, d) va e) Pt-7%ASG
Pt-4%ASG, e) Pt-7%ASG
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Hinh 3.55. Pwong CP ciia cac xUc tac, véi dong khong ddi ¢ 1,1 mA.cm™: a)
ASG, b) Pt-109%ASG, ¢) PtIrGO, d) Pt-4%ASG va e) Pt-7%ASG

Nhu vay, cac chat xtc tac dién hod Pt-ASG da dugc tong hop thanh
cdng bang phuong phap mot budc. Céc tiéu phan Pt phan tan rat dong déu
trén bé mit cua cac tim graphen voi kich thuéc trung binh ¢& 2,3 nm so véi
3,7 nm ddi vai xdc tac Pt/rGO khong dugc bién tinh bang to hop oxit Al va
Si. bac biét, vat liéu lai chira 7% (téng ham lugng) Al va Si thé hién hoat
tinh xuc tac dién hod vuot troi, kha niang chiu ngd doc tot va do bén hoat tinh
dic biét cao. So véi xuc tac Pt/rGO khong chia Al va Si, hoat tinh ddi véi
phan @ng oxi hoa dién hoa metanol cta xtic tac ndy cao hon gap 4,8 lan, tinh
bén d6i v&i phan tng oxi hoa dién hoa ting gap 1,3 lan va thoi gian chiu
dung duoc ngd doc kéo dai hon gap 6,3 1an. R rang ring, chat xc tac lai Pt-
AIOOH-SiO,/graphen (Pt-ASG) ¢ thé dugc sir dung l1am chat xuc tac hiéu
qua cho pin DMFC. Xic tac Pt-7%ASG dugc lua chon lam xuc tac ché tao
pin DMFC.

3000
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3.4. Khao sat anh hwéng ctiia moi trweong dién hoa

Anh hudéng cua moi truong dién hoa dugce thuc hién trén dién cuc
glassy carbon véi xuc tac Pt-7%ASG.

3.4.1. Khdo sdt anh hwéng ciia nong dp metanol

Két qua khao sat cho thdy, nong d6 metanol 2 M 1a thich hop trong
phan g oxi hoa dién hoa metanol trén xuc tac da lya chon.

" 02 0 02 04 06 08 1 0 200 400 600 800 1000
E (V) t(s)

Hinh 3.56. Pwong quét CV véi toc dd  Hinh 3.57. Puong quét dong theo thoi
quét 50 mV/s & cac nong @9 metanol gian & cac nong do metanol khac nhau
khac nhau

3.4.2. Khao sat anh hwong cua moi truwong dién ly

Két qua khao sat ching t6, moi trudng phu hop cho phan tGng oxi hoa
dién hoa metanol 1a moi truong axit.
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Hinh 3.58. Puong quét thé dong tudn  Hinh 3.59. Puong quét dong theo thoi gian
hoan véi toc d§ quét 50 mV/s trong cac trong moi truong dién li khac nhau
moi truong dién li khac nhau
Ap dung két qua nay vao ché tao mo hinh pin, chat dién ly rin mang
tinh axit, chi van chuyén proton H*, di duoc lya chon dé 1am méi trudng
dién li trong pin DMFC.
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3.4.3. Khado sat anh hwong cua nhiét do
Két qua khao sat anh hudng cua nhiét ¢ cho thay, nhiét d6 moi truong
dugc lya chon 1a nhiét d6 hoat dong ciia mo6 hinh pin DMFC.
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Hinh 3.60. Puong quét CV véi toc @ Hinh 3.61. Puong quét dong theo thoi
quét 50 mV/s tai cac nhiét do khac nhau gian tai cac nhiét do khac nhau
3.5. Bu6c dau thir nghiém mé hinh pin DMFC

Cong suit 1y thuyét cia mo hinh 7 cm x 7 cm (dién cuc anot sir dung
XUc tac Pt-7%ASG phu trén vai carbon véi mat do xac tac: 1 mgp.cm?) la
158 mW. Gia tri cong suat do dugc trén mod hinh rat gan véi gia tri 1y thuyét,
dat khoang 153 mW (hinh 3.62).
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Hinh 3.62. Pwong cong thé dong va dwong cong cong suit ciia md hinh
pin7cmx7cm
Két qua do duong lugng dién ctia md hinh pin 7 cm x 7 cm tai dién thé
0,3V sau thoi gian 4h cho két qua tong duong luong dién thyuc té cua pin tai
dién thé 0,3V 13 1652247 (mC) hay 1652247 (mA.s).
Két qua tinh toan cho thdy hiéu suit chuyén héa hoa ning thanh dién

nang cua pin la 35,3%.
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KET LUAN
1. Pa tong hop thanh coéng graphen bang hai phuwong phap khac nhau:
phuong phap tach 16p co hoc va phuong phap tach 16p hoa hoc. Ca hai
phuong phap déu cho phép diéu ché dugc graphen it 16p (dudi 10 16p);
2. Da thanh cong trong nghién ctru sir dyng tac nhan khtr “xanh” , nguon goc
thuc vat trong tong hop rGO;
3. ba khao sat mot cach hé théng phuong phap tong hop xuc tac Pt/rGO tir
cac ngudn tién chat Pt khac nhau: H,PtClg, [Pt(NH3)4]Cla, [Pt(NH3)s](NO3),
va ching minh dugc véi tién chat H,PtClg 6 trang thai oxi hoa cao (+4) bi
khir tot hon céc tién chat khac c6 trang thai oxi hda thap hon ching to rang
budc oxi hda khir 1a budc quan trong nhat trong quéa trinh tong hop xuc tac
Pt/rGO; dong thoi ngian ngira duoc Sy tao thanh cac tiéu phan Pt c6 kich
thuéc 16n nén xic tac tong hop duoc cd hoat tinh dién hoa cao nhat va bén
hoat tinh hon d6i v&i phan g oxi hoa dién hoa ciia metanol.
4. Pa nghién ciru mot cach hé théng phuong phap “tam uot” dé diéu ché xic
tac Pt/graphen va xac dinh dugc cac diéu kién thich hop dé thu dugc xtic tac
c6 ham luong Pt 22,10% khoi lugng, véi kich thudce cac tiéu phan Pt trong
khoang 10 - 13 nm d6 1a: xuc tac Pt/rGO duoc tong hop tir tién chat H,PtClg
v6i ham lugng Pt theo 1y thuyét 14 40%, sir dung qua trinh khir mot bude vai
chét khtr 1a NaBH,.
5. D3 nghién ctru bién tinh xuc tic Pt/rGO bang cac kim loai Au, Pd, Sn, Rh,
Ru, Ni, Si, Si-Al va da xac dinh dugc xuc tac trén co sd Pt bién tinh bang
AIOOH va SiO, (Pt-7%ASG) cho hoat tinh rat cao va dic biét 1a bén hoat
tinh. Viéc bién tinh bang AIOOH va SiO, mot mit cai thién do phan tan cua
cac tiéu phan Pt trén cic tim graphen dan t&i 1am tang ty 1& Pt tiép can duogc
vGi oxi; mit khac, viéc bién tinh nay cé thé tao nén mot moi truong uu ti€n
cho su hép phu cua metanol trén bé mait cta xuc tac, din dén hiéu ung hiép
tro hiéu qua véi Pt dé xtc tién cho phan tmg. So véi xuc tac Pt/rGO khong
chtra Al va Si, hoat tinh ddi v&i phan tmg oxi hoa dién hod metanol cia xtic
tac nay cao hon gap 4,8 1an, tinh bén ddi voi phan tng oxi hoa dién hoa tang
gip 1,3 1an va thoi gian chiu dung duoc ngd doc keo dai hon gip 6,3 lan.
6. Két qua khao sat mot sd yéu t6 anh hudng ctia moi truong dién hoa dén
hoat tinh cua xuc tac nhu: nong do metanol, moi truong dién ly va nhiét do
cho théy: néng d6 metanol 2M; méi truong dién ly H,SO4 0,5M va nhiét do
30°C 1a nhitng diéu kién thich hop trong phan tng oxi hda metanol trén xutc
tac da lua chon;
7. Pa budc dau thir nghién moé hinh pin DMFC, str dung xuc tac Pt-7%ASG,
v6i mat do pha Pt 1a 1mg/cm?, kich thuée dién cuc 7 cm x 7 cm; pin ¢6 cong
sudt dat gia tri 153 mW, c6 hiéu suat chuyén hoa hoa ning thanh dién ning
35,3%.
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