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 Au, Pt supported on graphene aerogel catalysts (PtAu/rGOA) with 

molar ratio of Pt and Au of 1:1, and total metal concentration of 5 % 

were successfully synthesized by hydrothermal method.  The obtained 

catalysts were characterized by Raman, XRD, XPS, HR-TEM, BET. It 

revealed that Au and Pt nanoparticles with average size of 3 – 5 nm 

were highly dispersed on aerogel graphene. The activity of these 

catalysts was tested  in CO oxidation. The results showed that the 

conversion of CO at ambient temperature was 100% during 25 minutes. 

Accordingly, PtAu/rGOA could be considered as a potential catalysts for 

CO oxidation at low temperature. 

 

Keywords:  

Aerogel graphene; PtAu/rGOA, CO 

oxidation ambient temperature 

 

   

Giới thiệu chung  

 

CO là một trong những khí độc sinh ra từ quá trình 

cháy thiếu oxy của các vật liệu hữu cơ. Với đặc tính 

không màu, không mùi, CO là “kẻ giết người thầm 

lặng”. Đặc biệt, trong các đám cháy nói chung, cháy 

khu chung cư cao tầng nói riêng, CO là một trong 

những khí độc nguy hiểm [1, 2]. Vì vậy, sử dụng mặt nạ 

loại bỏ túi (tiện dụng, có thể áp dụng cho đại đa số 

người dân, mọi lúc, mọi nơi), có khả năng loại bỏ  CO 

nói riêng và các khí độc nói chung trong quá trình 

người dân thoát hiểm khỏi đám cháy, hứa hẹn là một 

trong các giải pháp có hiệu quả.  

Đối với quá trình oxi hóa xúc tác CO ở nhiệt độ thấp 

[3], các chất xúc tác hiệu quả thường chứa kim loại 

chuyển tiếp, như Pt, Pd và Rh, nhờ khả năng phân ly 

oxy phân tử ở nhiệt độ thấp và liên kết mạnh với cả 

oxy nguyên tử và CO. Gần đây, nhiều nghiên cứu đã 

chỉ ra rằng kim loại vàng (Au) có hoạt tính cao đối với 

quá trình oxy hóa CO ở nhiệt độ thấp (gần với nhiệt 

độ môi trường) [4-6].  

Do vậy, việc bổ sung thêm lượng nhỏ kim loại Au cho 

phép phản ứng có thể được tiến hành ở nhiệt độ 

phòng nhờ khả năng liên kết chọn lọc với CO, có thể 

cung cấp đủ nồng độ CO trên bề mặt, dẫn tới làm 

giảm đáng kể năng lượng hoạt hóa [7]. Hoạt tính của 

Au đối với quá trình oxy hóa CO được tăng cường với 

sự hỗ trợ của các oxit kim loại như Ce, Al, Zn, Ti, [8-13, 

14], TNT [15], zeolite,… [16] với vai trò như chất mang 

lưu trữ, đồng thời kích hoạt oxi (O2), phân tán tâm hoạt 

tính, giúp giảm giá thành và cải thiện độ ổn định của 

xúc tác [17]. 
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Vật liệu aerogel graphen với tính chất siêu nhẹ, siêu 

xốp, diện tích bề mặt riêng lớn, thường được sử dụng 

làm chất hấp phụ và lưu trữ khí [11, 18-24], chất mang 

xúc tác [21-24]. Tuy nhiên cho đến nay, theo hiểu biết 

của chúng tôi, chưa có công trình nào sử dụng aerogel 

graphen làm chất mang để phân tán kim loại Au và Pt 

làm xúc tác cho quá trình oxi hóa CO ở nhiệt độ thấp.  

Bài báo này trình bày các kết quả ban đầu liên quan 

đến quá trình tổng hợp xúc tác trên cơ sở nano Pt, Au 

mang trên aerogel graphen (PtAu/rGOA), cho quá 

trình oxi hóa CO ở nhiệt độ thường, hướng tới ứng 

dụng làm vật liệu trong mặt nạ chống ngạt khói, dạng 

bỏ túi.  

 

Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu 

 

Graphite tróc nở, H2SO4 98%; NaNO3; KMnO4; H2O2 

30% và HCl 36,5%; Etanol 96%; HAuCl4.3H2O ≥ 49% 

Au; H2PtCl6.6H2O ≥37,5% Pt; Etylen glycol (EG) đều có 

nguồn gốc Sigma Aldrich. Nước deion được sản xuất 

tại phòng thí nghiệm.  

Graphen oxit (GO) được tổng hợp bằng phương pháp 

Hummer cải tiến [25]. Chất xúc tác PtAu/rGOA được 

điều chế bằng cách phân tán GO trong hỗn hợp dung 

môi H2O:EG (1:2), để thu được hàm lượng chất rắn là 5 

mg/mL. Thêm tiền chất HAuCl4.3H2O và H2PtCl6.6H2O 

vào 200 mL hỗn hợp nêu trên. Đồng nhất hỗn hợp 

bằng rung siêu âm trong 2 phút, sau đó tiến hành quá 

trình xử lý thủy nhiệt hỗn hợp trong autoclave, ở 

180°C, trong 15 giờ. Sản phẩm dạng khối trụ được 

ngâm trong dung môi etanol trong thời gian 3 – 5 

ngày. Tiến hành thay dung môi hàng ngày để loại bỏ 

EG dư. Tiếp theo, khối hình trụ thu được được sấy ở 

nhiệt độ 31°C, áp suất 73,8 bar, trên thiết bị sấy siêu tới 

hạn CO2 Helix - Appllied Separation. Tổng hàm lượng 

kim loại là 5% và tỷ lệ mol Pt:Au là 1:1 trong xúc tác 

PtAu/rGOA  

Thực nghiệm đặc trưng tính chất các mẫu vật liệu 

bằng phương pháp nhiễu xạ tia X được thực hiện trên 

máy D8 Advance (Bruker); bằng phương pháp Raman 

trên thiết bị Horiba HR 800; bằng phương pháp XPS 

trên máy KRATOS Axis Ultra DLD; bằng phương pháp 

HR-TEM trên máy JEOL, JEM2100F.  

Thực nghiệm đánh giá hoạt tính oxi hóa CO của xúc 

tác PtAu/rGOA được tiến hành trong hệ thiết bị phản 

ứng lớp xúc tác cố định, với đường kính trong của ống 

phản ứng 1,8 cm, chiều cao lớp xúc tác 16,2 cm. Khí 

đầu vào chứa 48400 ppm khí CO (4,84%), 15,16% O2, 

80% N2 được cho qua lớp xúc tác với lưu lượng 62 

ml/phút. Chất xúc tác PtAu/rGOA được giữ ở dạng 

nguyên khai, không nghiền, với khối lượng 0,2 g. Khí ra 

được phân tích hàm lượng CO bằng sắc ký khí Agilent 

A7890, detector dẫn nhiệt (TCD). Độ chuyển hóa của 

xúc tác được tính theo công thức:  

 

 
 

Trong đó, S0 diện tích pic CO ban đầu, S1 diện tích pic 

CO sau phản ứng. 

 

Kết quả và thảo luận  

 

Phổ Raman của vật liệu AuPt/rGOA, mẫu nguyên liệu 

và mẫu GO được thể hiện ở hình 1. 

 

Hình 1:. Phổ Raman của graphen oxit (a), graphite tróc 

nở (b), PtAu/rGOA (c)  

Từ hình 1 có thể thấy, trên phổ Raman của cả 3 loại vật 

liệu đều xuất hiện 2 pic đặc trưng, gồm pic D (1350 

cm-1) và pic G (1575 cm-1). Tỉ lệ cường độ pic ID/IG của 

các loại vật liệu này là khác nhau, cụ thể, ID/IG của 

graphite tróc nở có giá trị <1; trong khi đó của 

graphen oxit ~ 1 và aerogel graphen >1. Điều này có 

thể được giải thích là do có sự giảm miền lai hóa sp2 

của các nguyên tử cacbon và tăng một số khuyết tật, 

dẫn đến làm tăng cường độ pic D, thể hiện ở sự tăng tỉ 

lệ ID/IG trên vật liệu aerogel graphen.  

Như vậy, tác nhân khử trong quá trình tổng hợp GO 

đã khử được các nhóm chức chứa oxi trên bề mặt của 

GO. Ngoài ra, trên phổ Raman của nguyên liệu 

graphite tróc nở còn xuất hiện pic 2D (2700 cm-1) với 

cường độ mạnh, đặc trưng cho cấu trúc tinh thể của 

vật liệu graphite tróc nở. Trên phổ Raman của hai mẫu 

vật liệu còn lại, pic đặc trưng này xuất hiện với cường 

độ rất thấp chứng tỏ đã có sự chuyển hóa nguyên liệu 

graphite tróc nở thành GO.  
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Trên giản đồ XRD của mẫu PtAu/rGOA xuất hiện các 

pic đặc trưng của Au(111) tại góc 2θ - 38,23; Au (200) 

tại 2θ - 44,34; Au (220) tại 2θ - 64,6 và Au (311) tại 2θ - 

77,6 với cường độ mạnh. Bên cạnh đó, ở các vị trí góc 

2θ tại 39,6; 46,2; 67,5, tương ứng với các mặt phẳng 

mạng Pt (111), Pt (200) và Pt (220) cũng xuất hiện các 

pic đặc trưng với cường độ yếu. Điều đó chứng tỏ sự 

tồn tại đồng thời của Pt và Au trong mẫu xúc tác 

PtAu/rGOA. 

 

Hình 2: Kết quả XRD của mẫu PtAu/rGOA 

 

Hình 3: Kết quả XPS của mẫu PtAu/rGOA 

Kết quả đo XPS của mẫu PtAu/rGOA (hình 3) cho thấy, 

ở khoảng thế từ 64 eV đến 80 eV xuất hiện 4 pic đặc 

trưng cho Pt0 4f5/2 và Pt0 4f 7/2; Pt2+ 4f5/2 và Pt2+ 4f7/2. 

Điều đó chứng tỏ Pt4+ đã được khử về dạng Pt0 (76%) 

và Pt2+ (24%). Kết quả phân tích XPS cũng cho thấy sự 

xuất hiện các pic ở 80-85 eV đặc trưng cho nguyên tố 

Au. Kết hợp kết quả phân tích XRD và XPS có thể 

khẳng định Pt và Au đã được mang thành công trên 

chất nền aerogel graphen. 

Từ ảnh HR-TEM của mẫu PtAu/rGOA (hình 4) có thể 

thấy các tiểu phân Pt và Au phân bố khá đồng đều với 

kích thước trung bình trong khoảng 3 – 5 nm, trên chất 

mang rGOA.  

Kết quả đo BET (hình 5), cho thấy, vật liệu có diện tích 

bề mặt riêng lớn, đạt 836 m2/g. Dạng đường cong hấp 

phụ đẳng nhiệt đặc trưng cho vật liệu mao quản trung 

bình, kích thước mao quản phân bố trong khoảng 

rộng, dưới 100 nm, tập trung ở khoảng 19 nm, đặc 

trưng cho vật liệu aerogel graphen.  

  

 

Hình 4: Hình ảnh HRTEM của mẫu PtAu/rGOA  

Hình 5: Đường đẳng nhiệt hấp phụ và giải hấp N2 và 

phân bố mao quản của mẫu PtAu/rGOA 
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Hình 6: Độ chuyển hóa CO theo thời gian trên xúc tác 

PtAu/rGOA  

Từ giản đồ hình 6 có thể thấy, độ chuyển hóa CO trên 

xúc tác PtAu/rGOA đạt 100% trong 25 phút đầu tiên, 

sau đó giảm nhanh chóng về 10% sau 50 phút phản 

ứng. Ngoài ra, đã có sự xuất hiện pic CO2 trên phổ GC 

của mẫu khí đầu ra. Như vậy, xúc tác đã cho thấy khả 

năng xúc tiến quá trình chuyển hóa CO thành CO2 ở 

nhiệt độ thường. Khi so sánh kết quả này với xúc tác 

AuPt/zeolite [15] có thể thấy, xúc tác AuPt/zeolite – 1% 

kim loại, cho độ chuyển hóa CO đạt 100% ở nhiệt độ 

50°C (CO chiếm 1% trong dòng khí đầu vào) trong khi 

đó, xúc tác PtAu/rGOA – 5% kim loại của nghiên cứu 

này cho độ chuyển hóa 100 % ở nhiệt độ thấp hơn 

(30°C) với dòng khí đầu vào có nồng độ CO 4,84%. 

Với kết quả này có thể thấy, tổng lượng khí CO chuyển 

hóa được trên xúc tác đạt 48400 ppm (4,84% CO 

trong dòng khí đầu vào) trong vòng 25 phút. Sau đó, 

xúc tác duy trì xử lý được dòng khí CO có hàm lượng 

khoảng 4840 ppm sau 50 phút phản ứng.  

 

Kết luận  

 

Xúc tác PtAu/rGOA được tổng hợp thành công bằng 

phương pháp thủy nhiệt, các hạt kim loại Au, Pt với 

kích thước trung bình khoảng 3-5 nm được phân bố 

đều trên chất nền aerogel graphen.  

Xúc tác PtAu/rGOA với hàm lượng 5 % kim loại, tỷ lệ 

mol của Pt:Au là 1:1 có hoạt tính cao đối với quá trình 

xử lý CO ở nhiệt độ thường, độ chuyển hóa CO đạt 

100% trong vòng 25 phút ở nồng độ CO trong dòng 

khí đầu vào là 48400 ppm.   
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