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Linh vire k§ thuit dwoc dé cip

Gidi phap hitu ich thudc linh virc khoa hoc vat liéu va thiét bi do ludng, cu thé 14
giai phép hitu ich d& cap dén quy trinh san xuét vét liéu niken oxit/lantan niken oxit
(NiO/LaNiO;) nano tmg dung trong san xut dién cuc nhay khi NO, ctia cam bién dién

héa hoat dong & diéu kién nhiét do cao.
Tinh trang ky thuit cia giai phap hiru ich

Doi v6i cam bién dién hoa hoat dong nhiét do cao, dién cuc nhay khi oxit kim
loai can dam bao cac tham s6 quan trong cho phat trién tng dung gdm c6 tinh xtc tac
tbt v6i khi muc tiéu (tinh nhay khi chon loc), c6 d6 dan dién tdt, hoat dong bén bi, va
4n dinh. Tuy nhién, thuc té cho théy cac vat liéu oxit kim loai cho dién cuc nhay khi
da nghién ctru cho dén nay thuong khong thoa man dugc dong thoi cac tham sd nay.
Vat lidu oxit kim loai c¢6 tinh xtc tac khi tét thi c6 d6 din dién thip va nguoc lai. Hon
nita, dién cuc oxit kim loai c6 thé thay d6i hinh thai vi cAu tric do hiéu Gmg thay ddi vé
kich thudce hat khi hoat dong trong thdi gian dai ¢ nhiét cao, do vdy n6 gdy ra hoat
dong khong 6n dinh ctia cam bién. Giai phdp trong truong hop nay 13 dién cuc nhay
khi st dung vat liéu duoc td hop tir cac oxit kim loai khac nhau hoac tb hop tir kim
loai v6i oxit kim loai & mdt ti 1€ thich hgp nao dd, nghia la tao ra vat li€u véi céc cu
trac di thé tir nhiéu loai ciu truc tinh thé khac nhau nhdm théa méin cac tham sb vé xtc
tac khi, 6 dan dién va hoat dong 6n dinh. Trén co s¢ do, huéng phat trién cho dién
cuc nhay khi dya trén vat liéu td hop trén nén NiO di dugc nghién clru phat trién. Vi
du, dién cuc NiO pha thém 3% vé khoi luong kim loai Rh trong cam bién dién hoa
Zirconia da cho thdy cai thién dang ké d6 nhay khi NO, & 800 °C so v6i dién cuc chi
stt dung NiO (Wang et al., “Mixed-potential-type zirconia-based NO, sensor using Rh-
loaded NiO sensing electrode operating at high temperatures”, 2006). Tuy vay, cong
b6 nay chua dugc d& cap dén yéu td kim loai Rh c6 thé chuyén thanh cic dang oxit
Rh,05 khi hoat dong & nhiét d6 cao, hi€u ing nay s& lam giam do hoat dong én dinh
cua dién cuc. Pién cuc NiO ciing dd duoc nghién ctru td hop véi nhiéu oxit kim loai
khac cho nhay khi NO,, vi dy, NiO + 10% CuO, NiO + 10% WO;, NiO + WO,/Cr,03,

va NiO + ZnO (Liu et al., “Solid-state gas sensors for high temperature applications - a
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review”, 2014; va Miura et al., “A review of mixed-potential type zirconia-based gas
sensors”, 2014). Tuy viy, cac nghién ciru & ddy ciing mai chi dé cap dén ting cudng
vé do nhay khi NO, khi tao ra cac tiép xuc di thé gitta cac oxit kim loai dé tdng cuong
hoat tinh xuc tac khi trong khi d6 céc tham sb vé& d dan dién va tinh hoat dong 6n dinh
ctia dién cuc chua duge dé cap.

Oxit da kim loai c6 su két hop ctia nhiéu kim loai khac nhau trong cling mt céu
tric tinh thé c6 thé mang dén nhiéu dic tinh Iy hoa hiru dung. Vi du, hé oxit da kim
loai LaMO; trén co sé dat hiém (v6i Ln 1a cac nguyén t6 nhu La, Nd, Sm, Gd) va kim
loai chuyén tiép 3d (v6i M 14 cac nguyén td nhu Cr, Mn, Fe, Co, Ni) 12 mot hé oxit da
kim loai dién hinh dang chu y v& dién, tir, quang, xdc tac. Trong d6, LaNiO; thé hién
kha t6t vé tinh bén nhiét, bén tac nhan oxi-hda khir, va dic biét c6 dd dan dién cao - &
thang d6 dan dién cta vat liéu kim loai (Tokura et al., “Metal-insulator phenomena in
perovskites of transition metal oxide”, 1997, va Pena et al., “Chemical structure and
performance of perovskite oxides™, 2001). Vi thé, oxit kim loai ¢6 do dan dién cao (vi
du, LaNiOs) s& mang lai hiéu qua vé truyén dan hat tai dién hay thu tin hiéu dién khi
dugc st dung cho dién cuc nhay khi cia cdm bién dién héa. Hon nita, do LaNiOs c6
tinh bén nhiét va bén vai cac chit oxy-hda khir dang 13 (mg vién cé kha ning thay thé
hoan toan cho dién cuc kim loai Pt dang dugc st dung phé bién trong cam bién dién
héa hoat dong nhiét dd cao.

Viéc td hop hai pha tinh thé NiO va LaNiOs tao ra vat lidu td hop NiO/LaNiOs
cho thdy c¢6 nhiéu dic tinh 1y hoa dang cha y. Vi du, vét lidu td hgp NiO/LaNiO; duoc
st dung trong dién cuc siéu tu dién (Liang et al., “Mesoporous LaNiO;/NiO
nanostructured thin films for high-performance supercapacitors”, 2013). Theo do, vét
lidu t6 hop LaNiOy/NiO & dang mang méng ciu triic xdp duge san xuat bang phuong
phap sol-gel sir dung polyetylen glycol. Vat liéu t6 hop LaNiO,/NiO di duge sit dung
cho dién cuc cia siéu tu dién (Hu et al.,, “LaNiO3/NiO hollow nanofibers with
mesoporous wall: a significant improvement in NiO electrodes for supercapacitors”,
2014). Vat lidu t& hop LaNiO,/NiO trong cong bb nay & dang soi nano véi bé mit xbp
dd dugc san xuét bang phuong phap phun tinh dién. Vat liéu NiO/LaNiO; duoc sin
xuét biang phwong phép quay phu di dugc img dung trong cac siéu tu dién hiéu ning
cao (Liu et al., “NiO/LaNiO; film electrode with binder-free for high performance
supercapacitor”, 2016).
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Mot linh vuc khac lién quan dén vét liéu t6 hop NiO/LaNiO; dugc quan tim
nghién ctru 13 xtc tac khi chuyén héa khi. Vat lidu tb hop NiO/LaNiO; ché tao béng
phuong phap thity phan va duoc nghién citru cho xuc tac chuyén dbi khi doc CO thanh
khi CO, (Takuya et al, “Structural and catalytic properties of LaNiO; and
NiO/LaNiO; for CO oxidation prepared by hydrolysis method”, 2018). Ngoai ra CN
105749917 A va CN 105749917 B da mé ta vat lidu t6 hop NiO/LaNiO; bang phuong
phap sol-gel st dung axit axetic dé tao ra cac hat xuc tac NiO hinh thanh trén bé mit
pha tinh thé nén (LaNiO,). Vit liéu tb hop NiO/LaNiO; nay duoc dé xuét cho xuc tic
dbt chéy khi CH,. Trong cac dé xuét vé vat liéu to hop NiO/LaNiOs nay, pha tinh thé
NiO doéng vai trd xuc tac va chiém ti 16 khéi lugng nhd bam trén bé mit pha tinh thé
nén LaNiO; (LaNiO; chiém ti 16 khéi luong chinh).

Nhu vay, vat lidu td hop tir hai pha tinh thé oxit NiO va LaNiO; di dwoc dé xuét
trong c4c linh vire lién quan dén dién cuc siu tu dién va xuc tac chuyén héa khi. Hién
tai, chua c6 cong bd tmg dung vét liéu tinh thé oxit NiO va LaNiO; trong cam bién
dién hoa YSZ hoat dong nhiét d6 cao.

Vit liéu NiO/LaNiO; c6 thé dugc ché tao theo nguyén tc co ban 12 ché tao riéng
r& cac bot oxit NiO va LaNiO; bang cac phuong phap héa hoc phd bién nhu phwong
phap sol-gel, phwong phéap thity nhiét, phuong phap két tiia, hodc phuong phap gbm cb
dién, v.v..., sau d6 tron co hoc hai thanh phén bt oxit kim loai nay & mot ty 1é mong
mubn. Tuy vay, phuong phap nay khé dam béo su phan bd déu cac pha tinh thé thanh
phan, ngay ca khi chung dugc tron vai kich thude hat & thang nano mét, do do né s
kho6 dem lai hiéu qua cao khi tmg dung cho dién cuc nhay khi trong cam bién dién héa
YSZ.

Trong cac phuong phap san xuét vat lidu trén, phuong phéap sol-gel 13 phuong
phép héa hoc duoc dung phd bién cho tdng hop cac vat liéu oxit kim loai ¢6 kich
thuée hat dong déu & ¢ hat nano. Trong phuong phap nay cac phdi liéu héa chét ban
dAu dugce tron voi nhau dé tao thanh hdn hop dung dich ddng nhat chira cac cation kim
loai, tiép d6 hdn hop dung dich dugc khudy trén va gia nhiét lién tuc dé hdn hop nay
chuyén din thanh dang keo (hay goi 1a gel), va gel duoc sy dé chuyén thanh dang
xerogel, tiép dén xerogel dugc nung 1 dé thu vat liéu san phdm. Vi qua trinh ché tao
nay cac thanh phin nguyén liéu ban ddu duoc tron & cAp phan tr, do d6 c6 thé dat

duoc ciu tric hinh thai va kich thuéc dong déu trong vat liéu td hop san phdm. Tuy
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vay, st dung phuong phéap sol-gel cho ché tao vat liéu td hop voi nhiéu pha tinh thé
oxit kim loai khac nhau s& gidp kho khan do cé thé xuét hién cac qua trinh két tu hodic
lrflng dong cuc bd trong cac qua trinh tao sol va tao gel, do ban chét hoa- 1y khac nhau
cta cac ion kim loai. Hiéu Gmg nay c6 thé din dén vat liéu san phim khong dat kich
thuéc hat ddng déu, khong c6 su phan bb dong déu giita cac pha tinh thé thanh phan
hodc xuét hién nhitng pha tinh thé tap khong mong mudn.

Do d6, cAn c6 phuong phéap san xuét vat liéu NiO/LaNiO; nano c6 kha nang phan
tan pha NiO/LaNiO; mdt cach ddng nhét, vira nham ting ty 18 tiép xtc di thé vira cé
kha niang d& dang didu chinh dugc ty 16 NiO/LaNiO; mong mudn dong thoi c6 kha
nang duy tri cAu triic dé c6 thé ung dung san xuét dién cuc nhay khi ctia cam bién dién
héa hoat ddng & moi truong nhiét 4o cao.

Ban chat k§ thuét ciia giai phap hiru ich

Giai phép hitu ich nham khic phuc cdc nhuge diém néu trén, cu thé 1a giai phap
hitu ich dé cap dén quy trinh san xuét vat liéu NiO/LaNiO; nano dé tmg dung trong
san xuét dién cyc nhay khi. Quy trinh theo giai phép hitu ich cho phép tao ra vat liéu
NiO/LaNiO; nano véi té hop tinh thé NiO va LaNiOs theo ty 18 v6i hinh thai vi cdu
trac thich hop dé c6 thé hoat dong dn dinh & nhiét d6 cao trong khoang thoi gian dai,
thich hop dé phat trién dién cuc nhay khi NO, dé phat hién khi NO, & nhiét d6 cao.

Theo d6, giai phap hiru ich d& xuét quy trinh san xuét vét liéu NiO/LaNiO; nano,
trong d6 quy trinh nay bao gém cac budc:

a) chuin bi vét liéu béng cach chuén bi luong mudi lantan nitrat (La(NOs);) va
mudi niken nitrat (Ni(NO;),) véi luong theo ty 18 khdi lugng Ni(NOs3),/La(NO;3); ndm
trong khoang tir 4/6 dén 9/1, hoa axit nitric (HNOs) véi nude cit dén nong do 4 M;

b) phan tan céc cation lantan-niken b'fmg cach hoa tan lugng mudi La(NOs); va
Ni(NOs), v6i dung dich axit nitric 4 M sao cho ty 1¢ mol tong clia cac cation La’* va
Ni** s0 v6i HNO; 1 1:1, sau d6 khudy tron lién tuc trong 10 phut dé thu dugc hon hop
phén tan céc cation lantan-niken;

c) tao vat liéu xerogel bang cich bd sung rugu polyvinyl (PVA) vao hdn hop
phén tan c4c cation lantan-niken véi ty 1€ mol rugu polyvinyl (PVA) so voi tbng sd

mol cc cation La*" va Ni** trong hdn hop 12 3:2, tiép d6 khudy tron lién tuc hdn hop
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trong diéu kién nhiét do 100 °C trong 4 gi& dé thu dugc hdn hop gel dong nhét, tiép d6
sdy gel nay & 150 °C trong 1 gid thu duge vt liéu xerogel phén tén lantan-niken; va

d) thu vat liéu NiO/LaNiO; nano bang cach chuyén vat liéu xerogel phan tan
lantan-niken vao 16 dién va gia nhiét véi téc do 5 °C/phut dén khi dat 800 °C dé nung
thiéu két vat lidu xerogel phan tan lantan-niken niy trong 2 gid, sau d6 dé ngudi tu
nhién dén nhiét do phong thu dugc vat liéu NiO/LaNiO; nano ¢ dang bot mau den véi
c& hat nim trong khoang 30 - 50 nm.

Giai phap hitu ich ciing d& cap dén vat liéu NiO/LaNiO; nano thu dugc tir quy
trinh theo giai phap hitu ich, trong d6 vat liéu nay c6 kich thuéc hat khoang tir 30 - 50
nm, céu tric bao gdm hai pha tinh thé NiO va LaNO; dugc phan tan ddng nhét vai ty
18 NiO trong LaNiO; ndm trong khoang tir 40 dén 90% theo khéi lugng.

M5 ta vin tat cac hinh vé

Hinh 1 13 anh chyp cua kinh hién vi dién tor quét vé6i cac mau vat liéu khac nhau:
(a) mau vat lidu 100% NiO; (b) mau vat liéu NiO/LaNiO; nano v&i 86% khéi luong
pha tinh th NiO va 14% khéi lwong pha tinh thé LaNiOs; (c) mau vét liéu
NiO/LaNiO; nano v6i 40% khéi luong pha tinh thé NiO va 60% khéi lugng pha tinh
thé LaNiO;; (d) mAu vat liéu NiO/LaNiO; nano v6i 7% khéi lugng pha tinh thé NiO
va 93% khéi lvong pha tinh thé LaNiOs; va (d) mu vét liéu 100% khéi lugng pha tinh
thé LaNiOs.

Hinh 2 13 gian d0 nhifu xa tia X ciia mAu v4t liéu nano v&i 100% khdi lugng pha
tinh thé NiO duoc san xuét bang quy trinh theo giai phap hitu ich.

Hinh 3 Ia gidn dd nhifu xa tia X ctia mau vat liéu NiO/LaNiO; nano véi 86%
khdi luong pha tinh thé NiO va 14% khéi luong pha tinh thé LaNiO; dugc san xuit
bang quy trinh theo giai phap hitu ich.

Hinh 4 13 gian d6 nhiéu xa tia X cia mau vat liéu NiO/LaNiO; nano véi 40%
khdi lwong pha tinh thé NiO va 60% khéi lugng pha tinh thé LaNiO; dwgc san xuét
bang quy trinh theo giai phép hitu ich.

Hinh 5 13 gian d6 nhidu xa tia X ctia mau vat liéu NiO/LaNiOs nano véi 7% khéi
Iugng pha tinh thé NiO va 93% khéi lugng pha tinh thé LaNiO, dugc san xuét bang
quy trinh theo gidi phap hiru ich.

Hinh 6 13 gian do nhidu xa tia X ctia mau vt liéu nano véi 100% khéi lugng pha

tinh thé LaNiO; duoc san xut bang quy trinh theo giai phép hitu ich.
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M3 ta chi tiét giai phap hiru ich

Sau déy, giai phap hiru ich dwoc mod ta chi tiét v&i cac phuong an va céc vi du
thyuc hién cu thé c6 vién din dén cac hinh ve, tuy nhién, cac phuong an va cac vi du
nay chi nhdm muc dich minh hoa va 1am 3 ban chit cta giai phap hitu ich chir khong
nhim han ché pham vi yéu cdu bao hd ctia giai phap hitu ich.

Giai phép hitu ich nhim san xuét vat liéu NiO/LaNiO; nano véi hai pha tinh thé
NiO va LaNiO; duogc tao ra va phan tan d@)ng déu dé tao ra nhidu diém tiép xtc di thé
NiO/LaNiO; nhim ting cudng kha ning xtc tac khi NO,, truyén din hat tai dién ciing
nhu tdng cuong hoat dong 4n dinh & nhiét do cao.

Theo d6, giai phéap hiru ich dé xuét quy trinh san xudt vat liéu NiO/LaNiO; nano,
trong d6 quy trinh nay bao gdm cac bude: a) chuin bi vét liéu; b) phan tén céc cation
lantan-niken; ¢) tao vat liéu xerogel; va d) thu vat li¢u NiO/LaNiO; nano.

Bén chét ciia phuong phéap san xuét vat liéu NiO/LaNiO; nano theo giai phap hitu
ich 1a thuc hién qua k§ thudt phan tan sol-gel, viéc nay cho phép diéu chinh linh hoat
ty 16 mong mudn gitra NiO va LaNiO; trong vat lidu t6 hop NiO/LaNiO; bang cach lua
chon khéi luong st dung cac phdi liéu ban déu dong thdi ¢6 thé 4p dung dong nhat ma
khong phai diéu chinh didu kién khac nhau cho mdi ty phan cation kim loai La’* va
Ni** khac nhau. Quy trinh cho phép linh hoat trong quy mo thuc hién.

Trong budc chuén bi vat lidu, cac thanh phan vat lidu khéi diu dé san xuét vét
liéu NiO/LaNiO; nano bao gébm mudi lantan nitrat (La(NO;);) va mudi niken nitrat
(Ni(NO;),). Cac mudi nay t6t nhat & dang tinh sach, cho phép phén tan tt trong moi
truong axit nitric loang.

Dé tao san pham vét liéu NiO/LaNiO; nano, lugng mubi lantan nitrat (La(NO;)3)
va mubi niken nitrat (Ni(NOs),) dugc chuan bi theo ty 1€ khdi lwong
Ni(NO,),/La(NOs); ndm trong khoang tir 4/6 dén 9/1. Ty 1¢ phdi liéu nay cho phép
diéu chinh ty 18 thanh phin mong mudn NiO va LaNiO; trong vat liéu NiO/LaNiO;
nano mot cach thich hop, cu thé 1a cho phép thu dugc vat ligu NiO/LaNiO; v6i luong
NiO nam trong khoéang tir 40 dén 90% khdi lugng. Axit nitric (HNOs) duge hoa voi
nudce cat dén néng do 4 M. Néng do axit nitric duge xac dinh t6i wu cho viéc phan tin
c4c cation kim loai La*" va Ni*" trong dung dich dugc céc tic gia, bang thuc nghiém,

xéac dinh 13 4 M. Nong do nay cho phép cin bing dién héa dung dich, giup viéc phan
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tan cac cation kim loai La®" va Ni*" duoc déng nhét dé thu dugc vat liéu nano véi cac
tinh thé dugc phan tan ddng déu.

Trong budc phan tan cic cation lantan-niken, tién hanh hoa tan luong mubi
La(NOj3); va Ni(NOs), theo ty 1€ néu trén vdi dung dich axit nitric 4 M. Ty 1€ mol téng
cia c4c cation kim loai La*" va Ni** so v6i HNO; duge xac dinh t6i wu 12 1:1. Day 1a
ty 1¢ cho phép phan tan va tao sol-gel tir cac cation kim loai La** va Ni*" t6t nhét, tranh
duge nhitng két tu nhom hodc keo tu. Viée phan tan nay, t6t nhat duoc khqu tron lién
tuc trong 10 phit d& thu dwoc hdn hop phén tan cAc cation lantan-niken dong nhét.

Trong budc tao vat li€u xerogel phan tan lantan-niken, tién hanh bd sung rugu
polyvinyl (PVA) vao hdn hop phan tan cac cation lantan-niken thu dugc & trén. Ty 1&
mol ruou polyvinyl (PVA) so vé6i tdng sb mol cac cation La®" va Ni** trong hdn hop
duoc xac dinh t&i wu 14 3:2. Ty 18 ndy cho phép cin bang dugc nong d9, khong giy cac
Két tu trude khi tao tinh thé NiO va LaNiOs. Tiép do, gia nhiét va khqu tron lién tuc
hén hop trong didu kién nhiét do 100 °C trong 4 gid' dé hoan thién qua trinh phan tan
va tao mang lién két chtra céc cation lantan va niken thu dugc hdn hop gel ddng nhét &
dang keo.

Tiép do, tién hanh sdy gel nay & 150 °C trong 1 gir dé thu duge vat liéu xerogel
cho phép loai bé nudc trong ciu tric gel, khién ciu tric gel ban déu dan tré thanh mot
chu tric xép va thu dugc vat liéu dang xerogel. Nhiét do sdy can duoc t61 wu dé khong
1am mAt cau tric gel qua nhanh, do d6, bang thuc nghiém, cac tac gia di xac dinh diéu
kién sy 13 150 °C trong 1 gidr 1a didu kién sy ti vu dé tranh tac dong dén sy phan tan
déng déu cua cac ion lantan va niken trong cAu trac xép xerogel, tirc 1a mot cAu tric
mang xOp chira céc ion La®" va Ni'.

Trong budc thu vat li€éu NiO/LaNiOs nano, tién hanh nung vat li¢u xerogel trong
16 dién trong mai truong khong khi, gia nhiét voi tée d6 5 °C/phit tir nhiét do phong
dén khi dat 800 °C. Viéc gia nhiét nay cho phép tranh tac dong dot ngdt dén vi clu tric
trong vt liéu xerogel, va qua trinh nung ciing s& dan dan d6t chay cac chit hitu co
trong vat liéu xerogel va céac pha tinh thé NiO va LaNiO; dugc hinh thanh. Nhiét do
nung duoc gitt on dinh 800 °C trong 10 dién trong 2 gidr dé hoan thién cac pha tinh thé
NiO va LaNiOs. Tiép d6, hé dwoc dé ngudi tw nhién dén nhiét d6 phong cho thu dugc
vét liéu NiO/LaNiO; nano & dang b6t mau den véi kich thude hat khoang 30 - 50 nm.
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Béi dic tinh cta hai pha tinh thé cia NiO va LaNiOs ké trén nén c6 thé tiry vio
yéu ciu v& uu tién do nhay khi NO, (nhay chon loc khi), dd 6n dinh, va thoi gian hdi
dép ma s€ st dung vat liéu NiO/LaNiOs; nano véi ty 1€ NiO/LaNiOs khac nhau. Vi du,
dién cuc chira vat liéu NiO/LaNiO; nano can c6 do nhay chon loc cao khi NO, thi can
ti phin pha tinh thé ty phin NiO 16n va pha tinh thé LaNiO; nho, do LaNiO; déng vai
trd chit din dién t6t hon nhung ban chét n6 ciing 1a vat liéu c6 tinh xuc tac khi (c6 thé
v6i nhiéu loai khi khéc nhau), didu nay cé thé dan t6i giam tinh chon loc khi NO, cta
dién cyc. Trong khi do, néu dién cuc nhay khi chira vat li¢u NiO/LaNiOs; can c6 d6 6n
dinh t6t va thoi gian hdi dép nhanh thi cin ting ty phan pha tinh thé LaNiOs. Véi quy
trinh theo giai phap hitu ich, cho phép ché tao dugc vat liéu NiO/LaNiO; nano véi cac
ti phan mong mudn khac nhau dé tir d6 sir dung lam dién cuc nhay khi dép tng céc
tham s nhu cau vé dién cuc nhay khi NO,. Tuy vay, trong muc dich tmg dung cu thé
lam dién cuc nhay khi NO, trong cam bién dién hoa YSZ hoat dong nhi¢t do cao thi ti
phan NiO du 16n trong vat liéu NiO/LaNiOs, vé6i ti 1 phan tram khéi lugng ctia NiO
t6i wu can trong khoang 40 - 90%. Vi vdy, quy trinh san xut trong giai phép hitu ich
ciing huéng cac didu kién dén ving tdi uu dé cho phép ché tao dugc vat liu

NiO/LaNiOs nano véi ti 18 phén trim khdi lugng cia NiO trong khoang 40 - 90%.
Vi du thwe hién gidi phap hiru ich

Vi du 1. San xudt vit ligu NiO/LaNiO; nano

Dé san xuét vat 1iéu NiO/LaNiO; nano véi cac ty 16 tinh thé NiO va LaNiOs; khac
nhau, tién hanh san xuit véi thanh phan ty 1é tinh thé NiO va LaNiO; khéc nhau nhu
sau: TN1: Bao gdm 100% NiO; TN2: Bao gom 86% NiO va 14% LaNiO;; TN3: Bao
gdm 40% NiO va 60% LaNiO,; TN4: Bao gébm 7% NiO va 93% LaNiO;; TNS: Bao
gdém 100% LaNiOs;.

Céc thtr nghiém duogc tién hanh theo cung didu kién, chi khac vé thanh phﬁn
nguyén lidu ban dau dé thu cac vat liéu c6 ty 1é tinh thé NiO/LaNiO; khac nhau. Vi du
cu thé téng hop vat lidu NiO/LaNiO; nano theo TN2 dugc tién hanh nhu sau:

Can 0,022 gmudi lantan nitrat La(NOs);.6H,0 v 0,291 g niken  nitrat
Ni(NO5),.6H,0; 14y 2,5 mL dung dich axit nitric HNO5 70% hoa véi 7,5 mL nudc cat
dé ¢6 10 mL dung dich axit nitric ndng d6 4 M;
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Hoa tan cac mudi lantan nitrat La(NO5); va niken nitrat Ni(NO3), d3 cin & trén
vao 1 mL dung dich axit nitric HNO3; 4 M khi do s6 mol cta axit nitric HNO, va tong
s& mol cua céc cation kim loai (La** va Ni*") theo ti 1& 12 1:1 va khudy tron lién tuc
hén hop dung dich bang may khudy tir trong 10 phut dé thu duoc mdt hon hop dung
dich;

B6 sung 0,28 g ruou polyvinyl PVA va 99 mL nuéc cat vao hon hop dung dich
trén dé c6 sd mol ciia ruou polyvinyl PVA va s mol cua tdng céac cation kim loai
(La** va Ni*") theo ti 18 13 3:2, tiép tuc khudy tron lién tuc hdn hop nay bang may
khudy tir gia nhiét & nhiét d6 100 °C trong 4 gio dé thu dugc mau gel dong nhit; sdy
mau gel & 150 °C trong 1 gidr bang tu sdy dién trong mdi trudng khong khi dé thu duoc
mau xerogel;

Nung mau xerogel bang 10 dién trong mdi trudng khong khi, tdc do gia nhiét 5
°C/phiit tir nhiét do phong dén 800 °C, giit & 800 °C trong 2 gid, sau d6 tat 10 cho
ngudi tw nhién vé nhiét 4o phong dé thu duge vét liéu NiO/LaNiO; nano & dang bot
mau den c¢6 kich thuéc hat 30 - 50 nm va c6 pha tinh thé NiO chiém 86% khbi luong
con pha tinh thé LaNiO; chiém 14% khdi lugng.

Céc thir nghiém khéc nhau dugc tién hanh véi ty 1& nguyén liéu khac nhau twong
mg dé thu duoc céc vt liéu nhu néu trong TN1, TN2, TN3, TN4 va TNS.

Vi du 2. Xdc dinh dic tinh vit li¢u NiO/LaNiO; nano thu duoc

Dé x4c dinh dic tinh vi cAu tric hinh thai cta vét liéu NiO/LaNiO; nano thu
dugc, tién hanh chup anh hién vi dién t¢ quét (SEM) cho céc mau vat liéu
NiO/LaNiO; nano dugc san xuét theo Vi du 1. Két qua duoc thé hién trén Hinh 1.

Theo d6 cho thiy, mAu vat liéu néu trong TN1-TNS5 véi ty 1& khdi lugng cia cac
pha tinh thé 14n luot 13 (a) 100% NiO (TN1), (b) 86% NiO + 14% LaNiO; (TN2), (c)
40% NiO + 60% LaNiO; (TN3); (d) 7% NiO + 93% LaNiO; (TN4); va (e) 100%
LaNiQOs.

Két qua nay cho thdy ring miu vit liéu t6 hop tir TN1 dén TN3 véi vat liéu c6
cAu tric nano véi su d6ng déu vé ciu tric hinh thai va kich thuéc hat vao khoang 30 -
50 nm. Két qua nay dam bao cho tinh wu viét vuot trdi cua vat liéu vé su phan bd déng
déu cia cac pha tinh thé. Trong khi dé6 mau vat liéu trong TN4 (7% NiO + 93%
LaNiO;) va mau vat liéu trong TN5 (100% LaNiO;) thi cac hat vt liéu da c6 hién
tuong két lai véi nhau, c6 kich thudc hat 16n va khong ddng déu. Tinh chit nay minh
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chimg tinh hidu qua ctia quy trinh san xuét theo giai phép hitu ich véi diéu kién ti wu
cho san xuét vat liéu NiO/LaNiO; nano ¢ ti 1& khdi lugng ctia pha tinh thé NiO mong
mudn trong khoang 40 - 90%.

Dé xac dinh ciu trac tinh thé cta vat liéu NiO/LaNiO; nano san phém, tién hanh
x4c dinh nhiéu xa tia X cho céc vt liéu san phém thu duoc tir TN1, TN2, TN3, TN4
va TN5 v6i céc pha tinh thd NiO va LaNiO; c6 ty 18 khac nhau. Két qua vé gian do
nhidu xa tia X dugc thé hién 1an luot trén cac Hinh 2 (miu TN1), Hinh 3 (miu TN2),
Hinh 4 (miu TN3), Hinh 5 (m3u TN4), va Hinh 6 (miu TN5). Cu thé, Hinh 2 13 gin
dd nhifu xa tia X ctia miu vat lidu duoc san xudt véi 100% khdi lvong pha tinh thé
NiO. Hinh 3 1a gian dd nhifu xa tia X ctia mau vat liéu NiO/LaNiO; nano dugc san
xuét v6i 86% khéi lugng pha tinh thé NiO va 14% khéi lugng pha tinh thé LaNiOs.
Hinh 4 13 gian d6 nhiu xa tia X ctia mAu vat liéu NiO/LaNiO; nano dugc san xuét voi
40% khéi lugng pha tinh thé NiO va 60% khéi luong pha tinh thé LaNiO;. Hinh 5 13
gian dd nhiu xa tia X ctia mau vat liéu NiO/LaNiO; nano duoc san xuét v6i 7% khéi
luong pha tinh thé NiO va 93% khédi luong pha tinh thé LaNiOs. Hinh 6 13 gian dd
nhidu xa tia X cta miu vat lidu dugc san xudt véi 100% khéi lwong pha tinh thé
LaNiQOs.

Cac két qua nhiéu xa tia X trén cho théy cac mau vat liéu bao gém pha tinh thé
NiO (pht hop v6i sb thé chudn PDF 00-047-1049) véi cac dinh tiéu biéu tai géc
2Theta bang 37,24°% 43,269° va 62,853° tuong tng v&i cdc mit mang tinh thé ctia NiO
14 (111); (200) va (220), va pha tinh thé LaNiO, (phdt hop véi sb thé chudn PDF 00-
033-0711) véi cac dinh tiéu biéu tai géc 2Theta bang 23,199°% 32,819°% 33,26° va
47,424° tuong tng voi cac mit mang tinh thé cua LaNiO; 14 (012); (-120); (-114) va
(024).

Céc két qua nhidu xa tia X nay ciing cho thdy mau vat lidu t6 hop khong c6 thém
pha tinh thé nao khac ngoai cua hai pha tinh thé cua LaNiO; va NiO ngay ca d6i véi
truong hop mau vat lidu thanh phém chtta nhiéu dit hiém La (diéu kién cé thé tao ra
pha tinh thé La,NiQy). Pay 1a mot uvu diém cua quy trinh khi khong tao ra vat li€u co6
pha tinh thé tap (La,NiO4) khéng mong mudn, nghia 12 ¢é su tdi wu vé 6n dinh pha
tinh thé NiO va LaNiO; trong vét liéu to hop.
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Hiéu qua dat dwgc ciia gidi phap hiru ich

Quy trinh san xuit vét liéu NiO/LaNiO; nano theo giai phap hitu ich cho phép
tao ra dugc vat liéu NiO/LaNiO; véi kich thude nano déng nhét khoang 30nm, khong
tap nhiém boi cac chét trung gian cuia qué trinh san xuét, vi du La,NiO,. Quy trinh
theo giai phap hiru ich don gian, d& thyuc hién. Bing k¥ thuat tao sol-gel, quy trinh cho
phép phan tan dong déu cac cation La** va Ni*" trude khi nung thiéu két tao vat liéu
NiO/LaNiO; nano v&i cac tinh thé NiO va tinh thé LaNiO; duoc phan tén dong nhét.

Quy trinh theo giai phdp hitu ich cho phép dé dang diéu chinh duoc ty 18 cua
thanh phan NiO va LaNiO; c6 trong san phém vat 1liéu NiO/LaNiO; nano thu duogc
bang cach didu chinh ty 16 thanh phn nguyén liéu mubi La(NOs); va Ni(NO;), ma
khong can didu chinh thé dién hoa cua dung dich. Didu nay cho phép thu dugc két qua
phan tan vat liéu NiO va LaNiO; dong nhat, gitip thu dugc vat liu NiO/LaNiO; nano
thich hop st dung dé phat trién dién cuc nhay khi NO.

Vit liéu NiO/LaNiO; nano thu dugc tir quy trinh theo giai phap hitu ich chi bao
gdm hai pha tinh thé NiO va LaNiOs, khong chira tinh thé tap 1a La,NiOy, do su lya
chon hop 1y ti 18 ctia téng s6 mol ion cac kim loai (La*", Ni*"), s6 mol axit nitric HNO;
va s mol PVA. Béng phuong phép sol-gel, cac vat liéu ban dau (cac mudi La(NO;);
va Ni(NOs),, axit nitric HNO3, va PVA) duoc tron & quy md cép phan tr do d6 san
phdm cubi cung s& dat sy phan tan ddng déu gitra hai tinh thé NiO va LaNiOs. Vit liéu
thu dugc nay dugce xac dinh co su d@)ng déu v& vi cAu tric hinh thai va kich thuéc hat

cOon phu hop dé ung dung ché tao cac ché tao 16p mang dién cuc c6 cau tric xop.
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YEU CAU BAO HQ
1. Quy trinh san xuét vét liéu niken oxit/lantan niken oxit (NiO/LaNiQOs3) nano, trong

d6 quy trinh nay bao gém céc bude:

a) chudn bi vat liéu béng cach chuén bi lugng mudi lantan nitrat (La(NO3);) va mubi
niken nitrat (Ni(NO;),) v6i lwong theo ty 18 khbi lwvong Ni(NO;),/La(NO;); nim trong
khoéng tir 4/6 dén 9/1, hoa axit nitric (HNO;) v6i nude cat dén ndng d6 4 M;

b) phan tan cic cation lantan-niken b?mg cach hoa tan lugng mubi La(NOs); va
Ni(NO;), v6i dung dich axit nitric 4 M sao cho ty 1é mol tdng clia cac cation La*" va
Ni*" so v6i HNO, 14 1:1, sau d6 khudy tron lién tuc trong 10 phut dé thu duoc hdn hop

phéan tan cac cation lantan-niken;

¢) tao vt lidu xerogel bang cach bd sung rugu polyvinyl (PVA) vao hdn hgp phan tan
cac cation lantan-niken vdi ty 18 mol ruogu polyvinyl (PVA) so véi tdng s6 mol cac
cation La>" va Ni** trong hén hop 12 3:2, tiép d6 khudy tron lién tuc hdn hop trong didu
kién nhiét do 100 °C trong 4 gio dé thu dugc hdn hop gel dong nhét, tiép d6 siy gel

nay & 150 °C trong 1 gio thu duge vat liéu xerogel phén tin lantan-niken; va

d) thu vat liéu NiO/LaNiO; nano béng cach chuyén vt lidu xerogel phan tan lantan-
niken vao 10 dién va gia nhiét véi tbe do 5 °C/phit dén khi dat 800 °C dé nung thidu
két vat lidu xerogel phan tan lantan-niken ndy trong 2 gid, sau d6 dé ngudi tw nhién
dén nhiét do phong thu duoc vat liéu NiO/LaNiO3; nano & dang bot mau den véi cd hat

nam trong khoang 30 - 50 nm.
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