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ABSTRACT

The study is aimed to fabricate the Pt/C and PtRu/C composite
electrodes and to study their electrochemical properties in acidified
methanol (MeOH) and ethanol (EtOH) electrolyte. The Pt and PtRu
nanoparticles were synthesized from H>PtCls and RuCl; solutions by co-
precipitation method and were characterized by X-ray diffraction (XRD)
and Field Emission Scanning Electronic Microcopy (FE-SEM). The
cyclic voltammetry (CV) in the potential range of -0,3 - 1,6 V (vs
Ag/AgCl) showed that the MeOH is more favorable than EtOH for the
oxidation upon both Pt/C and PtRu/C. The oxidation of MeOH and
EtOH is irreversible and incompleted. —The results of
chronoamperometry showed that the electrocatalytic activity of
composite electrodes is better in MeOH than in EtOH.

TOM TAT

Trong nghién curu, cac dién cuc duoc ché tao trén co so la cac vi hat
Pt/C, PtRu/C va khdo sat ddc tinh dién hoa cua dién cuc trong moi
trwong chat dién giai methanol (MeOH) va ethanol (EtOH) da acid héa.
Cdc vi hat nano ciia kim logi Pt va PtRu duwoc ché tao bangphuongphap
dong két tia tir dung dich HPtCls va RuCls. Sau dé, khdo sdt cau triic
bang phwong phap hién vi dién tir quét va nhiéu xa tia X. Cac phirong
phdp do quét thé vong tuan hoan (cyclic voltammetry — CV) va do dac
trung dong — thoi (chronoamperometry) di dwoc sir dung dé cung cap
théng tin dinh heong vé qud trinh oxy héa MeOH va EtOH trén dién cuc
ché tao. Trong ving thé -0,3 — 1,6 V sw oxy héa MeOH dé dang hon
EtOH trén cdc hé dién cuc Pt/C va PtRu/C. Co ché oxy hoa cia MeOH
va EtOH la bat thudn nghich va qud trinh oxy héa xdy ra khéng hoan
toan. Phuong phdp dong - thoi ciing cho thdy sw giam ciia hoat tinh xiic
tdc dién hoa trong moi truong EtOH so voi MeOH.

Trich dn: Tran Hoang Qué Anh, 2018. Tinh chat dién hoa ctia hé xuc tic Pt/C va PtRu/C trong mdi trudng
chat dién gidi methanol, ethanol. Tap chi Khoa hoc Truong Pai hoc Can Tho. 54(4A): 8-16.

1 GIOI THIEU

nhién liéu no6i chung va pin nhién liéu long truc
tiép st dung methanol (MeOH) va ethanol (EtOH)

Bién doi khi hau, hiéu tmg nha kinh va sw can  n6i riéng voi higu suit chuyén doi ndng luong vuot
kiét cac ngudn nang lugng hoa thach da anh huong troi so voi dong co nhiét truyén thong c6 thé xem
to 16n dén cach suy nghi ctia loai nguoi trong viée 1a nhitng thiét bi ddy hta hen cho tuong lai. Quéa
su dung nang lugng sao cho hiéu qua hon. Pin trinh oxy hoa nhién li¢u bén trong pin nhién li¢u
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can duge xuc tac boi platin (Pt) la mét kim loai
quy, dit tién va d& bi dau doc. Vi vdy, viéc thay thé
mot phin Pt bang cac hé xuc tac da kim loai trén co
s¢ Pt 1a hudng nghién ctru c6 y nghia quan trong
(Arico et al., 2001; Neto et al., 2003; Di Blasi et
al., 2006; Rose et al., 2009).

Nhiéu nghién ctru trén thé gioi (Gurau et al.,
2000; Hoogers, 2003; Wong et al., 2005; Song et
al., 2006; Liang Hong va Zhaolin Liu, 2007) cho
thiy ¢ nhiét do thap hop kim PtRu 1a xic tic tot
trong qua trinh oxy hoa methanol hodc nhién li¢u
H; ¢6 1an CO cuia pin nhién liéu polyme ran nhu:
pin nhién liéu methanol tryc tiép (DMFC), pin
nhién liéu methanol gian tiép (IMFC). Diéu nay
duogc giai thich 1a do su hap phu manh cua khi CO
trén dién cuc Pt da can tré qua trinh phan g oxy
hoa nhién liéu. Mot vai nghién ciru di bat dau s
dung hop kim PtRu (Bonnemann et al., 2007) va
mot sd tic gia da chimg minh rang hop kim PtRu
¢6 thé lam giam hiéu Gmg ngd doc khi CO, tuy van
con anh huong dang ké dén cac hoat dong cua xuc
tac cho qua trinh oxy hoa ethanol (Jie Zhao et al.,
2006). Trong bai bao nay, xUc tac platin va platin-
ruteni da duoc ché tao & dang vi hat nano va
nghién ctru kha nang oxy hoéa cua nhién liéu MeOH
va EtOH trén bé mat dién cuc carbon thm xuc tac
Pt va PtRu.

2 THUC NGHIEM
2.1 Ché tao xiic tac va dién cuc

Vi hat Pt/C va PtRu/C ti 1€ 1:1 voi néng do
20% khéi lugng Pt va 10% khdi lwong Ru trén
carbon Vulcan XC-72 (& ti 1€ nay xuc tac s€ c6 qua
trinh oxy hoa trong méi truong dung moi 1a tot
nhét so véi cac ti 16 va n6ng d6 khac) da duoc ché
tao bang cach ding 1,46 mM acid citric-CA
(Sigma) tron véi 0,61 mM H,PtCls.6H,O
(Aldrich) hodc 0,61 mM H,PtCls.6H,O va 0,61
mM RuCls.6H,O (Aldrich) rdi rung siéu 4m trong
1 h. Hdn hop trén duge tron véi 150 ml dung dich
NH4OH (28 — 30wt%, Fisher) va mét lugng vira du
carbon Vulcan XC — 72 rdi rung siéu am trong 30
phat. Tiép theo, hdn hop dugc khudy tir & 50°C
khoang 12 h; sau d6, thém vao 0,1 M dung dich
NaBH, (Merck) bang cach nho giot rdi dem hdn
hop khudy tir khoang 3 gio & nhiét d6 phong; cubi
cung loc, rira hdn hop véi nude cit, dem mau thu
dugc sdy kho trong budng chan khong 2 gior & nhiét
do 75°C.

bién cuc lam viéc (Working electrode-WE)
dugc ché tao theo cach sau: rung siéu 4m trong 60
phut dung dich chtra 0,11 g Nafion (Aldrich: Sw/t
Nafion), 13 mg vi hat Pt/C hay PtRu/C véi 500 pl
nuée cat. Nho hdn hop 1én gidy carbon theo ti 16
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0,3 mg vi hat Pt/C hay PtRu/C cho 1 cm? dién tich
va dem say kho ¢ 90°C trong 60 pht.

2.2 Khio sat ciu triic va hinh thai bé mit
dién cuc

Céc dac trung hinh thai bé mat cua vi hat Pt/C
va PtRu/C dugc khao sat bang k¥ thuat hién vi dién
tir phat xa truong (FESEM) va nhidu xa tia X
(XRD). Anh FESEM cua mau Pt/C va PtRu/C
duoc do dac trén thiét bi SEM JOEL 5500, hoat
dong véi dién thé 10 — 50 kV va do phong dai tir
20.000 dén 50.000 1an. Ph6 XRD ctia cic mau Pt/C
va PtRW/C thu dugc boi thiét bi D8 - Advance
(Bruker, Btrc) dung bic xa Cu Ko (A = 1,5406 A),
goc quét 20 trong ving 20° — 75° va téc do quét 1a
0,03°/0,8 s & nhiét do phong véi cuong do dong
vao 30 mA, dién thé 40 kV.

2.3 Khio sat tinh chét dién héa

Céc dac trung dién hda cua dién cuc ché tao
duogc danh gia trén hé Autolab — Booster 20 A
Potentiostat/Galvanostat (EcoChemie). H¢ do 1a h¢
ba dién cuc véi dién cuc lam viéc la giéy carbon
phu xtic tac da tam Nafion dit trén tim thuy tinh,
dién cuc d6i 1a 14 platin va dién cuc so sanh 1a dién
cuc Ag/AgCl. Dung dich do quét thé vong tuan
hoan va dong - thoi 12 hdn hop dung dich 2 mol/L
MeOH hay EtOH trong H>SOs 1 mol/L (cac hoa
chit 1a loai P va PA ctia Merck va dugc pha trong
nuée cit 2 1an).

3 KET QUA VA THAO LUAN

3.1 Tinh chit va ciu tric vi hat Pt/C va
PtRu/C

Dua vao phé nhidu xa tia X (XRD) cta chat
xtic tac Pt/C va PtRu/C & Hinh 1, ta thiy mau xtc
tac PtRu/C hién thi cac dinh nhidu xa dic trung cia
Pt/C véi cAu trac lap phuong tim miat (FCC),
khong dinh nhidu xa dic trung cua Ru (Céu tric
lap phuong tdm mit 1a cdu tric lap phuong véi cac
nguyén tor nam & cac dinh hinh lap phuong (8
nguyén tir) va 6 nguyén tir khdc nam & tim ciia cac
mit cta hinh 1ap phwong. Cau trac nay chira 4
nguyén tir trong mot 6 nguyén t6). Pinh vach nhiéu
xa Pt ciia miu xuc tac PtRu/C bi 1éch di mot chut
so v6i dinh vach nhiéu xa Pt ctia mau Pt/C.

Do su hinh thanh dung dich rédn Ru trong Pt ma
khong co sy tach pha trong phd nhidu xa PtRu/C
(hodc Ru ton tai ¢ trang thai vo dinh hinh, dang dc
dao (island) trén bé mat cu hop kim PtRu). Xuc tac
PtRu/C c6 dinh nhiéu xa Pt tai goc 16n hon so véi
xuc tac Pt/C ma khong c6 peak nao khac ngoai trir
peak FCC cua Pt. Sy thay thé mot vai nguyén tir Pt
bang nguyén todr Ru co duong kinh nho hon
(rrv=0,133 nm; rp=0,138 nm) trong xUc tac
PtRu/C di lam cho goc nhidu xa 16n hon, hing s6
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mang thap hon so véi xtic tic Pt/C. Ngoai ra, mau
xuc tac PtRu/C con cé su gia taing goc nhicu xa
Bragg va sy gian rong cua peak nhicéu xa doi véi
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mau c6 thém thanh phan Ru. Piéu nay chimg t6 co
su giam thong s6 mang va kich thudce hat.
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1b) Mau Pt/C va PtRu/C tai mit mang (111)

Hinh 1: Gian d6 nhiéu xa tia X ciia miu Pt/C va PtRu/C

Céc gia tri thong sb mang biéu dién trong Bang
1 va Bang 2. Kich thugc hat trong 2 mau cé su
giam déan theo thtr tu 1a Pt/C, PtRu/C, diéu d6 lam
tang hiéu tmg nano ctia miu (Bang 1). Ngoai ra,
gian db nhidu xa tia X cho thiy c6 su chénh léch
gilta cac goc nhidu xa theo chidu hudng ting khi
thém thanh phén Ru vao Pt, cu thé nhu su m& rong
dinh phan xa (111) trong céu trac FCC dugc biéu
dién trong Hinh 1b. O gia tri 20 cua peak (111)
mau PtRu/C 14 40,2° , trong khi gia tri cia Pt/C la
39,9°. Xu hudng tuong ty da dugc nhan rong cho
céc peak nhidu xa (200) va (220). Diéu nay chimg

t6 thanh phan Ru thém vao ciu triic mang Pt twong
tac v&i cac thanh phan trong mau nén lam cho céac
gbc nhidu xa Bragg tmg cua mau Pt/C va PtRu/C
khéc nhau. Ngoai ra, n6 cling 1am cho khoang céach
gilta cac mat mang (111) va (220) ciling khac nhau
(Bang 2) — duoc xac dinh dua theo phuong trinh
Vulf-bragg: 2dsinf=n\ véi 0 1a géc phan xa; A
la bude song cua tia X. Sy chénh 1éch cua cac goc
nhidu xa Bragg va cac mit mang Pt (111), (200)
tuong d6i nho, ching to 14 sy tham gia cia Ru vao
trong ciu trac mang Pt chwa nhiéu.

Béang 1: Cac gia tri do XRD dugc cia Pt/C va PtRu/C

x Vi tri géc Kich thwoée A A g Khdi lrgng riéng  Dién tich bé mit
Mau (20— d9) hat (nm) D¢ Phan tan (g/em’) (mgh)
Pt/C 39,9 6,9 1,583 15,818 2396,310

PtRu/C 40,2 5,5 1,983 15,818 1912,549

Bang 2: Cac gia tri khodng cach cac mat mang cia Pt/C va PtRu/C

% Khoang cach gitra cac mat
Mau g g )

Khoang cach giira cac mat

Khodng cach giira cac mat

mang (111) (nm) mang (200) (nm) mang (220) (nm)
Pt/C 2,26326 1,96073 1,38566
PtRu/C 2,25759 1,96470 1,38198

Hinh anh FESEM (Hinh 2) cho thiy su phan b
céc hat xtc tac trén bé mat dién cuc Pt/C 1a kha
ddng déu va c6 nhidu khe ho. Mang dién cuc ¢
céu tric 16 xOp thé hién kha 16 nét tuy nhién ciing
¢6 thé nhan ra ciu trac 16 x6p bé mat dién cuc
khong dong nhat, do x0p trén bé mit dién cuc
khong cao.
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~ Tir anh FESEM, dudng kinh trung binh cua 16
x0p bé mat dién cuc Pt/C va PtRu/C duogc tinh
khoang tir 0,1 — 0,3 pm.

Dién cyc PtRu/C ¢6 sy phan bd 16 x6p khong
ddng déu va d& tich tu thanh ting d4m hon dién
cuc PY/C. Vi viy, cuong do khuéch tan hdn hop
phan tng trong hat xtc tic trén bé mit dién cuc
khong dong déu nén kha ning phan mg trén bé
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mat dién cuc PtRu/C cling khong dong déu. Piéu
ndy lam anh huong dén hiéu suét cua pin. Tuy
nhién, c6 thé thiy la kich thudc hat PtRu/C nho
hon hat xtc tac Pt/C nén lam tang dién tich bé mit

100nm

X50,000 WD 8.2mm

2a) dién cuc Pt/C
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cua dién cuc PtRu/C. Két qua la kha nang phan
ung trén bé mat dién cuc PtRu/C tot hon dién cuc
Pt/C.

2b) dién cuc PtRu/C |

Hinh 2: Anh FESEM ciia dién cwe Pt/C va PtRu/C

3.2 Tinh chit dién hoéa cia cac hé dién cue
Pt/C va PtRu/C

Phuong phap quét thé vong tudn hoan (CV —
cyclic voltammetry) dugc str dung dé khao sat tinh
chat dién hoa va hoat tinh xuc tic cua dién cuc
Pt/C va PtRu/C. Moi truong chat dién ly methanol
(MeOH) hay ethanol (EtOH) str dung c6 cung tinh
chat v&i moi truong thyc té pin nhién liéu van hanh
khi st dung.
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3.2.1 Puong cong quét thé vong tudan hoan
trén carbon

Trong MeOH, dudng cong quét thé vong tuan
hoan (CV) & khoang thé tir -0,3 — 1,2 V khong c6
su thay dbi 16n vé mat d6 dong do va khong co su
xudt hién ctia peak oxy héa khir. Khi thé dwong
hon so véi 1,2 V duong cong CV thu dugc cling
tuwong tu, nhu vay bé mit carbon khong xtc tac cho
phan tng oxy hda methanol (MeOH) trong ving
thé khao sat.
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b) Khoang thé -0,3—1,6 V (vs Ag/ AgCl)

Hinh 3: Pwong cong CV cua dién cuc carbon trong dung dich 2M EtOH + 1M H2SO4 véi
toc do quét S0mV/s

Trong dung dich ethanol (EtOH), dudong cong
CV trong khoang thé tir - 0,3 — 1,2 V ¢6 d nhiéu
lon va khong nhan 16 peak oxy hoa hay peak khu
(Hinh 3a). Tuy nhién, khi thé dwong hon dén 1,6 V
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(Hinh 3b) nhan thay co su xuit hién cua peak oxy
hoa khong thuan nghich ¢ 0,8 V, diéu nay cho thay
EtOH bét dau bj oxy hoa. Theo 1y thuyét dién hoa
qué trinh oxy hoa dién ra & thé rat duong ciing ¢
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thé tmg voi sy oxy hoa nudc giai phong oxy. Nhu
viy, ta c¢6 thé két ludn rang trong dung dich dién ly
¢6 EtOH, H,SO, va nude thi qua trinh oxy héa chét
dién ly bt ddu dién ra tai thé 16n hon 1,2 V.

3.2.2 Puong cong quét thé vong tuan hoan
cua dién cuc Pt/C va PtRu/C

Hinh 4 cho thay khi quét thé vé phia duong,
MeOH bj oxy hoa (peak anode) trong khoang thé
tr 0,75 V dén 0,95 V. Khi quét thé vé phia am,
xudt hién su khir (peak cathode) trong ving thé tir
0,7 — 1,0 V, ngoai ra c6 mdt peak anode khac trong
khoang thé 0,4 — 0,6 V. Su xuét hién peak oxy hoa
khi quét theo chiéu ngugc 1a do MeOH khong bi
oxy hoa hoan toan & chiéu quét thuan. Do vay, san
pham cua qua trinh oxy hoa 1a cac hop chat hay cac
gbc trung gian c6 chira carbon chua kip chuyén hoa
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thanh dang san phiam bén CO, sé tiép tuc bi oxy
hoa trong chiéu nguoc. Két qua nay ciing phu hop
véi nghién ciru cia Manohara va Goodenough
(Liang Hong va Zhaolin Liu, 2007).

Dbi véi xuc tac Pt/C, khi thay ddi thé quét vé
phia duong hon, cuong d6 peak oxy hoa trong
khoang thé 0,75 — 0,90 V tang 1én dang ké. Ti 1&
I¢/1, gitra mat d6 dong cua peak anode thuan (Ir) va
peak anode chiéu ngugc (Ip) biéu dién kha ning
tich ty san phdm trung gian c6 chira carbon trén bé
mat dién cuc. Ti 1€ I¢/1, thép chung to sy oxy hoa
MeOH dé tao thanh CO, 1a khong hoan toan; ti 1&
I¢/I, 16n, qué trinh oxy hoa twong dbi hoan toan va
c4c san phdm trung gian chuyén d6i nhanh vé dang
CO; nén san phém tich tu trén bé mat s& it hon.

0.104

—-03v-16
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o]
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-0.024
b
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Hinh 4: Puong cong CV trong dung dich 1M MeOH + 2M H2SOs véi toc dd quét 50 mV/s

Puodng cong quét thé vong tudn hoan (CV) caa
MeOH trén PtRu/C (Hinh 4b) c6 mat 46 dong cta
peak oxy hoéa trén dién cuc PtRu/C 16n hon gap 10
lan so v6i dién cuc PY/C va c6 su xudt hién cua
peak anode trong ving thé - 0,2 — 0 V 1a do su giai
hép ciia khi hydrogen trén bé mat xtc tic (Liang
Hong va Zhaolin Liu, 2007). Trén thyc té, khi H,
¢6 thé hap phu 1én cac vi tri tim xuc tac c6 chira Pt
va chuyén thanh H' do kha ning tu xuc tac dién
hoéa cua platin ngay ca khi khong c6 sy phan cuc.
Nghién ctru cua Vidakovic (Song et al., 2006) véi
PtRu dang keo cho thay ving hap phu va giai hap
H, dién ra trong ving thé tir 0 — 0,4 V va thudng
thé hién rd khi ham lwong Pt chiém hon 50 % trong
thanh phan xtc tac.

Mot s6 nghién ciru cho thay khi ham lugng Ru
trong xtc tac PtRu ting, dudng cong phan cuc thé
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hién tinh chit gia dién dung (pseudocapacitance)
do su hoat hoéa ctiia Ru trong nudc tao thanh dang
hydroxit hay oxit ngdm nudc ciia Ru. Co ché oxi
héa MeOH trén PtRu/C dugc dé nghi 1a co ché
hoat hoa da tam (Liang Hong va Zhaolin Liu,
2007) bao gdm sy hip phu MeOH trén tim xuc tac
Pt va sy hip phu nudc trén tim xuc tac Ru. Céc
phuong trinh phan ng dugc mo ta nhu sau:

1.Pt:  CH;OH —~ (CH;OH)uqs
— K2kl s 0O+ 4H+ de
2. Ru: H,O (—kyﬁ_} OH +H"+¢e

3.PYRu: CO+OH —= 5 COOH

km>>k 3 C02 T H +e
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Hinh 5: Duong cong CV trong dung dich 2M MeOH /1M HzSO0s véi thé quét tir- 0,1V -
1,6 V & cac toc d§ quét khac nhau

Co ché phan tmg nhu trén cho thiy Ru trong
xuc tdc PtRu/C tham gia vao qua trinh phan li nude
tao thanh —OH gitip cho qua trinh hip phu CO xay
ra nhanh hon trudong hop chi ¢é Pt. Sy hip phu CO
b6i OH con gitip ddy nhanh sy chuyén hoa CO vé
dang bén CO,, giam kha ning lién két vdi cac tam
Pt hoat hoa khac va giam b6t nguy co mét hoat tinh
cua xuc tac.

Khao sat qua trinh & cac tbe do quét khac nhau
(Hinh 5) nhan thiy khi quét thé vé phia dwong gi4
tri ipa, ipc ting 1én va peak gidn rong. Theo ly thuyét
su ting mat do dong (ip) theo toc do quét thé tuan
theo phuong trinh Randle — Sevcik: I, = - (2,69 x
105) n3/2 Cooo D1/2 Vl/z.

Su bién thién cia mat do dong oxy héa theo tdc
d6 quét thé trén dién cuc PtRu/C khong giéng nhu
trén dién cuc P/C ma cé xu hudng ting tuyén tinh
v6i tbe d6 quét. Vi vy, phan (mg oxy hoa trén bé
mit PtRu/C bj khéng ché boi qua trinh chuyén dién
tich va diéu nay twong ddng vé6i co ché xuc tac da
tam trén bé mat Pt va Ru da duoc giai thich & trén.

13

Hinh 6 biéu dién duong cong quét thé vong
tuan hoan véi dién cuc Pt/C trong cua dung dich
MeOH va EtOH. MeOH bit dau bi oxy hoa khi thé
tang dén gia tri 0,3 V va dat cuc dai oxy héa tai
0,75 V (so voi Ag, AgCl). Sy oxy héa MeOH trén
Pt xay ra cac giai doan khir hydro, hap thu héa hoc
khi CO, hip thu nhém chit OH, tuong tic héa hoc
giita cac chat CO va OH bj hap thu va sy thoat khi
dién ra cu thé, nhu sau:

CH,OH+Pt - Pt-CH,OH+H" +1¢
Pt-CH,OH+ Pt — Pt-CHOH+H" +1¢’

Pt-CHOH+ Pt — Pt-CHO+H +1e
Pt-CHO — Pt-C=O+H" +1e’

Hay Pt-CHO+Pt — 2Pt-CO+H +1¢’
Pt+H,0 - Pt-OH+H" +1¢’

Pt-OH+Pt-CO — 2Pt+CO,+H" +1¢
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Hinh 6: Puong cong CV trong 2M MeOH /1M HzSO4 va 2 M EtOH /1M H2SO4 &
khodng thé tir -0,3 — 1,6 V véi toc d§ quét 50 mV/s

Tuong tu, EtOH ciing xay ra qua trinh oxy hoa
nhu MeOH nhung & thé nho hon, khoang 0,2 V va
dat gia tri cyc dai tai 1a 0,8 V. Mat d6 dong cua
peak anode trong trudong hop EtOH co gia tri lon
hon so v6i MeOH cho théy nhién liéu EtOH d& bj
oxy héa hon MeOH trén dién cuc Pt/C.

Trong qué trinh quét nguoc thé vé& phia am, ca
MeOH va EtOH déu c6 su tao thanh peak anode tai
thé 0,5 V va 0,3 V (so véi Ag /AgCl) nhung gia tri
mat d6 dong cta peak anode trong EtOH 16n hon
dang ké so v6i trong MeOH.

Diéu nay c6 thé duoc giai thich do sy oxy hoa
EtOH tao ra nhiéu san pham trung gian hon so véi
MeOH va cac san phim trung gian nay kho bi oxy
hoa tiép dé tao thanh san pham bén 1a CO,. Céc san
pham trung gian cua qua trinh oxy hoa EtOH co
thé bao gom Pt - OCH,CH3, Pt — CHOH - CHs,
(Pt),=COH - CH3s, Pt - COCH3 va Pt- C =0 lién
két chat ch& voi cac tim hip phu trén bé mit xtc
tac Pt (Liang Hong, va Zhaolin Liu, 2007). Diéu
tuong ty ciing quan sat thay véi hé xuc tac PtRu/C.
Nhu vay, c6 thé thdy rang viéc st dung nhién liéu
EtOH dbi véi cac dién cuc xuc tac Pt/C hay PtRu/C
déu khong mang lai hi¢u qua cao so voi s dung

14

MeOH. Kha ning lam nhiém doc xuc tac cua
ethanol 1a rt 16n do su tao thanh mot luong 16n
gbc tu do c6 chira carbon va chiém lay cac tdim hap
phu hoat tinh. Ngay ca khi st dung xuc tac da kim
loai PtRu/C nhung van khéng khic phuc hoan toan
su nhiém doc xtc tac do cac géc tur do tao thanh.
3.3 Hoat tinh xuc tac di€n héa theo thoi

gian

Phuong phap do dong - thdi (chronoamperometry
method) duoc st dung dé khao st tinh chat xuc tac
dién hoa cua cac hé dién cuc. Hinh 7 biéu dién céac
duong cong phan cuc ghi dong theo thoi gian tai
thé bat dau co ra sy oxy hoa MeOH hay EtOH cua
xuc tac Pt/C va PtRu/C 1a (0,4 V so voi Ag/AgCl).
Trén ca hai loai dién cyc Pt va PtRu déu nhan thay
su giam cua mat d¢ dong dién theo thoi gian va gia
tri dong dat muc 6n dinh khong d6i sau khoang
thoi gian 600 s. Trong dung dich EtOH, mat d6
dong giam nhanh hon so véi trong dung dich
MeOH. Nhu vay, hoat tinh xtc tac oxy hoa trong
MeOH t6t hon trong EtOH va diéu nay ciing phu
hop v6i két qua quét thé vong tudn hoan trong
MeOH va EtOH trén bé mat dién cuc Pt/C hay
PtRu/C.
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Hinh 7: Puwong cong phén cuc trong dung dich 1M MeOH + 2M H:SO4 va dung
dich 1M EtOH + 2M H2SO4

Duya trén duong dong-thoi, téc do duge xac
dinh giam hoat tinh (nhiém doc xic tic) cla céc
dién cuc Pt/C va PtRu/C nhu trong Bang 3. Cac két
qua tinh toan twong ddng vdi nhitng phan tich dwa
trén két qua cua duong cong thé vong tudn hoan
khéo sat trén bé mit cac dién cuc trong cac dung
moi khac nhau.

Bang 3: Toc dd nhiém ddc xic tic caa dién cuc
Pt/C va PtRu/C trong dung dich MeOH

va EtOH

n o Téc dd nhiém
Pién cyc  Dung dich dién ly doc(% s™)
U CH;0H 0,00571
C,HsOH 0,08750
CH:OH 0,00588
PtRu/C C,H:OH 0,02155

4 KET LUAN

Trong nghién ctru ndy cac vi hat Pt va PtRu c6
kich thudc nano trén nén carbon da duge ché tao
thanh cong biang phuong phap dong két tua. Viéc
khao sat dic tinh dién hoa bang phuong phap quét
thé vong tudn hoan cho thdy mat do dong cua qué
trinh oxy hoa methanol va ethanol trén dién cuc
PtRu/C cao hon trén dién cyc Pt/C. Qua trinh oxy
héa methanol va ethanol 1a khong thuan nghich va
khong hoan toan. Qua trinh oxy h6a methanol trén
ca xtic tac Pt/C va PtRu/C 1a t6t hon cua ethanol.

LOI CAM TA

Téac gia xin chan thanh cam on sy hd trg tir
chuong trinh nghién ctru khoa hoc cua S¢ Khoa
hoc va Cong ngh¢ Thanh pho H6 Chi Minh cling

nhu chuong trinh nghién ctu cip co s¢ cua Vién
Vit Iy Thanh pho HO Chi Minh cho dé tai nghién
cuu ndy.
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