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 Herein, MoS2 was deposited electrochemically on nickel foam (NF), copper 

foam (CuF) and carbon paper (CP). The samples  were characterized by 

XRD, SEM and were used as cathodes for the nitrogen reduction reaction in 

an acidic medium. NH4
+ concentration was determined by the indophenol 

blue method. Both the density of the cathodic current and the NH4
+ 

concentration achieved their highest values with MoS2 deposited on copper 

foam. However, nickel foam was determined to be a higher-performance 

electrode material, which showed highest NRR efficiency, 3,62%, probably 

due to its higher ECSA value.  

Keywords:  

Nitrogen reduction reaction, 

molybdenium disulfide, 

electrochemical ammonia 

synthesis. 

   

1. Giới thiệu chung  

 

Ammonia là một trong những sản phẩm công nghiệp 

quan trọng hàng đầu trên thế giới với trữ lượng sản 

xuất lớn. 80% lượng ammonia sản xuất được sử dụng 

làm phân bón, góp phần cung cấp đủ lương thực cần 

thiết cho toàn bộ dân số thế giới. Ammonia cũng 

đóng vai trò là một phương tiện dự trữ năng lượng 

đầy tiềm năng do có mật độ năng lượng cao và là 

nguồn nhiên liệu không phát thải carbon [1]. Hiện nay, 

quá trình sản xuất ammonia chính trong công nghiệp 

vẫn dựa trên quy trình Haber-Bosch, được phát minh 

từ những năm đầu thế kỉ 20. Quy trình này đòi hỏi 

được thực hiện ở nhiệt độ cao (450oC) và áp suất cao 

(200 atm) với xúc tác Fe. Sự khắc nghiệt trong điều 

kiện phản ứng dẫn đến đòi hỏi chi phí về năng lượng 

sản xuất ammonia cao. Quá trình sản xuất ammonia 

hiện nay đang chiếm 2% chi phí năng lượng toàn cầu 

và kèm theo lượng phát thải carbon dioxide lớn. Chính 

vì vậy, việc tìm kiếm một quy trình sản xuất thay thế 

tốn ít năng lượng hơn và thân thiện với môi trường 

luôn thu hút sự quan tâm và chú ý đặc biệt của các 

nhà nghiên cứu. Tuy nhiên, liên kết ba trong phân tử 

nitrogen là liên kết bền với năng lượng liên kết cao bậc 

nhất, điều này dẫn đến việc cố định đạm ở nhiệt độ 

thường là một trong những thách thức lớn đối với các 

nhà nghiên cứu [2,3]. 

Trong những năm gần đây, một số nghiên cứu chỉ ra 

rằng, N2 và H2O có thể tạo ra ammonia bằng phương 

pháp điện hóa. Quy trình này, so với quy trình Haber-

Bosch, hứa hẹn sẽ giảm chi phí năng lượng cũng như 

giảm sự phát thải carbon [4,5]. Tuy nhiên, phản ứng 

khử nitrogen (NRR) và phản ứng thoát hydrogen (HER) 

ở cathode có thế rất gần nhau. Rõ ràng, quá trình cạnh 

tranh HER xảy ra ở cathode làm giảm đáng kể hiệu 

suất NRR [6,7]. Chính vì vậy, việc lựa chọn xúc tác phù 

hợp, chọn lọc theo hướng phản ứng NRR là một thách 

thức lớn trong nghiên cứu tổng hợp ammonia điện 

hóa từ N2 và H2O [7-10]. Trong các vật liệu xúc tác 

được quan tâm nghiên cứu, MoS2 được xem là chất 

xúc tác NRR tiềm năng do diện tích bề mặt riêng cao, 

cấu trúc điện tử linh hoạt dễ điều chỉnh, có năng lượng 
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hấp phụ N2 tối ưu, có độ bền tương đối cao trong môi 

trường lỏng cũng như có tiềm năng sản xuất quy mô 

lớn do quy trình tổng hợp đơn giản. Tuy nhiên, việc 

tương tác giữa MoS2 với vật liệu làm điện cực có thể 

ảnh hưởng đến tính chất bề mặt của vật liệu cũng như 

khả năng xúc tác cho phản ứng NRR. Chính vì vậy, 

trong nghiên cứu này, MoS2 được tổng hợp bằng 

phương pháp điện hóa trên các loại vật liệu điện cực 

khác nhau, bao gồm bọt nickel (NF), bọt copper (CuF) 

và giấy carbon (CP) nhằm khảo sát khả năng tương tác 

của MoS2 với vật liệu điện cực và ảnh hưởng của 

chúng đối với hoạt tính xúc tác NRR của vật liệu. 

2. Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu  

Hóa chất 

Hóa chất sử dụng trong nghiên cứu này bao gồm: 

ammonium heptamolybdate tetrahydrate, sodium 

sulfide nonahydrate, ammonium chloride, sodium 

nitroprusside, trisodium citrate, sodium hypochlorite, 

phenol,  hydrochloric acid, sulfuric acid, ethanol, 

acetone đều đạt tiêu chuẩn phân tích, có xuất xứ từ 

Trung Quốc. Khí N2 được sản xuất tại Việt Nam. Các 

vật liệu điện cực: bọt copper (CuF), bọt nickel (NF), 

giấy carbon (CP), màng nafion đều có xuất xứ từ Trung 

Quốc. Trước khi tổng hợp, các vật liệu điện cực: CP, 

CuF và NF đều được làm sạch bằng cách siêu âm lần 

lượt trong dung dịch HCl 3M, acetone và ethanol trong 

30 phút. Sau đó, các miếng CP, NF, CuF được rửa với 

nước cất và sấy khô ở 60oC. Màng nafion, trước khi sử 

dụng, được ngâm trong các dung dịch H2O2 5%, dung 

dịch H2SO4 5% và nước cất đều ở 80oC trong 1 giờ. 

Tổng hợp MoS2 

 MoS2 được đưa lên các điện cực bằng phương pháp 

điện hóa. Quy trình tổng hợp được thực hiện như sau: 

hòa tan 1,79g (NH4)6Mo7O24 trong 100 mL dung dịch 

đệm ammonium chloride (pH=8). Hòa tan 10,825g 

Na2S.9H2O vào 150mL dung dịch đệm ammonium 

chloride (pH=8). Sau đó trộn dung dịch (NH4)6Mo7O24 

với dung dịch Na2S, đun cách thủy ở 90°C trong 2 giờ 

tạo dung dịch điện phân.  

Thực hiện quá trình điện phân dung dịch điện phân 

thu được ở trên với hệ ba điện cực, trong đó điện cực 

làm việc lần lượt là các điện cực NF, CuF hoặc CP; điện 

cực đối là điện cực Pt và điện cực so sánh là điện cực 

Ag/AgCl. Quá trình điện phân trong điều kiện mật độ 

dòng không đổi -2 mA/cm2
 trong khoảng thời gian 

900 giây. Sản phẩm thu được được kí hiệu là MoS2-X; 

trong đó X là NF, CuF và CP khi điện cực sử dụng lần 

lượt là bọt nickel, bọt copper và giấy carbon.  

Đặc trưng vật liệu 

Phương pháp XRD được sử dụng để xác định cấu trúc 

tinh thể của vật liệu. Phép đo XRD được thực hiện trên 

máy D8 Advance-Brucker với ống phát tia CuKα 

(λ=1,54Å), cường độ dòng 40mA, góc quét 2θ từ 20-

80o, tốc độ quét 0,02 o/s. Phương pháp hiển vi điện tử 

quét SEM được sử dụng với máy SEM-JEOL 

JSM.5410LV với điện thế 5 kV để xác định hình thái học 

của vật liệu.  

Thực hiện phản ứng khử nitrogen tạo ammonia 

 Quá trình khử nitrogen được thực hiện bằng phương 

pháp điện phân sử dụng hệ điện hóa dạng H với 

màng ngăn nafion; khu anode chứa điện cực Pt, khu 

cathode chứa điện cực làm việc, lần lượt là các điện 

cực chứa vật liệu xúc tác đã tổng hợp; và điện cực 

Ag/AgCl. Dung dịch điện phân là dung dịch HCl 0,1M 

bão hòa N2. Quá trình khử nitrogen được thực hiện 

trong điều kiện thế tĩnh với thế đặt vào điện cực không 

đổi -0,8V so với điện cực Ag/AgCl trong 900 giây. 

Dòng N2 liên tục được thổi vào dung dịch điện phân 

trong quá trình thực hiện quá trình điện phân.  

Xác định nồng độ NH4
+ 

Nồng độ NH4
+ được xác định bằng phương pháp 

indophenol blue sử dụng máy đo quang phổ UV-Vis. 

Cụ thể, 2 mL dung dịch chứa NH4
+ trộn với 1 mL dung 

dịch phenol 0,25 mol/L, sau đó thêm tiếp 1 mL dung 

dịch sodium nitroprusside 0,1% và tiếp tục cho 2,5 mL 

hỗn hợp gồm NaClO 1% và trisodium citrate 0,03 

mol/L trong dung dịch kiềm sodium hydroxide. Sản 

phẩm tạo thành sau phản ứng là indophenol blue, có 

nồng độ tỉ lệ với nồng độ NH4
+ đã tham gia phản ứng. 

Nồng độ của indophenol blue được xác định bằng 

phương pháp phổ UV-Vis trên máy quang phổ UV-Vis 

PE Lambda 950 trong vùng bước sóng từ 300 nm đến 

800 nm. Đường chuẩn để xác định nồng độ NH4
+ cũng 

được xác định bằng phương pháp indophenol blue với 

các dụng dịch NH4
+ chuẩn có nồng độ thay đổi từ 0,1 

ppm đến 1,0 ppm. 

Xác định diện tích bề mặt hoạt động (electrochemical 

active surface area - ECSA) 

Phép đo quét thế vòng tuần hoàn (cyclic voltammetry 

- CV) được thực hiện ở các tốc độ quét thế khác nhau, 

từ 5 mV/s đến 40 mV/s để xác định diện tích bề mặt 

hoạt động (ECSA) của vật liệu. Giá trị ECSA của các 

mẫu xúc tác được tính theo điện dung lớp điện kép 

theo công thức: ECSA = Cdl/Cs; trong đó Cdl là điện 

dung của lớp điện kép, được xác định theo công thức: 

Cdl = (ja – jc)/2ν; với ja và jc lần lượt là mật độ dòng 

anode và cathode (A/cm2), ν là tốc độ quét thế (V/s); 
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Cs là điện dung riêng của vật liệu (F/g), được xác định 

theo công thức: Cs=(iV)/(S.ν.V) với S là diện tích 

của thành phần xúc tác hoạt động trong vật liệu (cm2), i 

là cường độ dòng (A), ΔV là cửa sổ thế (V). Các đường 

cong phân cực vòng tuần hoàn được thực hiện với cửa 

sổ thế có giá trị bằng 0,1V với các tốc độ quét thế thay 

đổi từ 5 mV/s đến 40 mV/s. 

 

3. Kết quả và thảo luận  

Kết quả đặc trưng xúc tác  

Giản đồ XRD của các mẫu MoS2 phủ điện hóa trên các 

điện cực khác nhau NF, CuF và CP được chỉ ra trên 

hình 1. Trên giản đồ XRD của các mẫu MoS2-NF quan 

sát được các peak nhiễu xạ xuất hiện một cách rõ nét 

tại các giá trị 2θ = 45,0; 52,3; 77,4 ứng với các mặt 

(111); (200) và (222) của cấu trúc tinh thể của Ni (JCPDS 

03-1051). Ngoài ra, có thể quan sát được các peak 

nhiễu xạ với cường độ rất thấp tại các giá trị 2θ = 34,1 

ứng với mặt (100) trong cấu trúc lục lăng của 2H-MoS2 

(JCPDS 37-1492). Trên giản đồ XRD của MoS2-CuF 

quan sát được rõ nét các peak nhiễu xạ tại các giá trị 

2θ =  43,4; 50,4 và 74,1o ứng với các mặt nhiễu xạ 

(111); (200) và (220) của copper (JCPDS 04-0836). 
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Hình 1: Giản đồ XRD của MoS2-NF; MoS2-CuF; MoS2-CP 
 

Tương tự, các peak nhiễu xạ đặc trưng cho cấu trúc 

của MoS2 xuất hiện với cường độ rất nhỏ. Với MoS2- 

CP, có thể nhận thấy peak nhiễu xạ với cường độ rất 

lớn tại 2θ =  26,5  đặc trưng cho cấu trúc của sợi 

carbon. Các peak nhiễu xạ của MoS2 cũng xuất hiện 

với cường độ thấp. Như vậy, MoS2 tổng hợp bằng 

phương pháp điện hóa hình thành trên bề mặt CP, NF 

và CuF với độ tinh thể rất thấp và kích thước tinh thể 

tương đối nhỏ. 

   

   

   
MoS2-NF MoS2-CuF MoS2-CP 

Hình 2: Ảnh SEM của MoS2-NF; MoS2-CuF; và MoS2-CP 

Ảnh SEM của các mẫu vật liệu tổng hợp được trình bày 

trên hình 2. Quan sát ảnh SEM của MoS2-NF, có thể 

thấy rằng MoS2 hình thành trên bề mặt NF dưới dạng 

các tấm màng mỏng bị vò nhăn. Tại những vị trí bị vò 

nhàu của màng mỏng có dấu hiệu của sự sợi hóa vật 

liệu tạo thành một lớp phủ thô ráp trên bề mặt NF. Sự 

hình thành bề mặt thô ráp này hứa hẹn sẽ cải thiện 

diện tích bề mặt của vật liệu, góp phần nâng cao hiệu 



Vietnam Journal of Catalysis and Adsorption, 13 – issue 2 (2024) 117-122 

 

https://doi.org/10.62239/jca.2024.042 

120 

 

suất xúc tác của vật liệu cho quá trình NRR. Qua ảnh 

SEM của MoS2-CuF, có thể thấy, khi đưa lên bề mặt 

CuF, MoS2 tồn tại dưới dạng các chùm chứa hạt hình 

cầu có kích thước nano khoảng 30-50 nm. Các chùm 

này liên kết với nhau tạo thành các mảng bám không 

đều trên bề mặt điện cực CuF. Khi hình thành trên bề 

mặt CP, MoS2 được tạo ra dưới dạng các mảng bám 

mỏng, có chỗ tạo thành các mảnh vụn tạo nên một 

lớp phủ trên bề mặt điện cực CP. 

Kết quả xác định đường chuẩn tính nồng độ NH4
+ bằng 

phương pháp indophenol blue 

Đường chuẩn của dung dịch NH4
+ được tạo màu theo 

phương pháp indophenol blue trong khoảng nồng độ 

NH4
+ từ 0,1 đến 1,0 ppm được xác định dựa vào cường 

độ hấp thụ quang của indophenol blue tại bước sóng 

644 nm. Từ kết quả xác định độ hấp thụ quang của 

các dung dịch chuẩn NH4
+ được tạo màu theo phương 

pháp indophenol blue, có thể xây dựng đường chuẩn 

cho biết sự phụ thuộc của độ hấp thụ quang vào nồng 

độ NH4
+ như trong hình 3. Từ đồ thị thu được, có thể 

xác định hàm số cho biết sự phụ thuộc của độ hấp thụ 

quang theo nồng độ NH4
+ như sau: A = 0,159C + 0,04; 

trong đó A là độ hấp thụ quang; C là nồng độ dung 

dịch NH4
+; với với R² = 0,9912; cho thấy kết quả xác 

định đường chuẩn NH4
+ theo phương pháp 

indophenol blue là phù hợp, có độ tin cậy cao. Dựa 

vào đường chuẩn, nồng độ của các dung dịch phản 

ứng thu được sẽ được xác định thông qua cường độ 

hấp thụ UV-Vis tại 644nm. 
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Hình 3: Đường chuẩn xác định nồng độ NH4
+ bằng 

phương pháp indophenol blue 

Kết quả nghiên cứu khả năng xúc tác điện hóa của vật 

liệu cho quá trình khử nitrogen NRR  

Để thực hiện quá trình tổng hợp NH3 từ N2 và H2O 

bằng phương pháp điện hóa, dung dịch chứa HCl 0,1M 

được điện phân với thế bằng -0,8V so với Ag/AgCl 

trong 900 giây. Kết quả xác định mật độ dòng theo 

thời gian thực hiện quá trình NRR được chỉ ra trên hình 4. 

Kết quả xác định mật độ dòng điện theo thời gian 

trong quá trình NRR cho thấy, mật độ dòng điện đạt   

-18,5 mA/cm2 đối với điện cực MoS2-CuF khi đặt thế 

bằng -0,8V so với Ag/AgCl. Tương tự, giá trị mật độ 

dòng thu được khi thực hiện phản ứng với điện cực 

MoS2-NF, và MoS2-CP cũng duy trì ổn định ở -8,5 

mA/cm2; và -6,2 mA/cm2. Sự chênh lệch giữa các giá 

trị mật độ dòng có thể là do sự khác biệt về điện cực, 

thế điện cực cân bằng, quá thế của điện cực cũng như 

khả năng xúc tác điện hóa cho phản ứng tổng hợp 

ammonia. Từ giá trị về mật độ dòng điện và thời gian 

phản ứng, có thể xác định được tổng điện tích đã tham 

gia vào quá trình xảy ra trên điện cực theo công thức: 

q=s.j.t, trong đó j là mật độ dòng, s là diện tích bề 

mặt điện cực, t là thời gian thực hiện phản ứng. Tổng 

điện tích đã tham gia vào các quá trình trên các điện 

cực MoS2-NF; MoS2-CuF; và MoS2-CP lần lượt bằng -

10,5 C; -16,5 C; và -2,2 C. Phản ứng NRR cathode xảy 

ra theo phương trình hóa học: N2 + 6H+ + 6e-→ 2NH3. 

Từ lượng điện tích đi qua mạch có thể xác định được 

số mol NH3 tạo thành theo lý thuyết trong trường hợp 

hiệu suất của quá trình NRR đạt 100% và độ chọn lọc 

của NRR bằng 1. Cụ thể, nồng độ NH4
+ tạo thành theo 

lý thuyết khi sử dụng các điện cực cathode MoS2-NF; 

MoS2-CuF; và MoS2-CP lần lượt bằng 9,05.10-6 mol; 

1,43.10-5 mol; và 1,93.10-6 mol.  
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Hình 4: Đường biểu diễn sự phụ thuộc của mật độ 

dòng theo thời gian trong quá trình NRR 

Nồng độ NH4
+ thực tế tạo thành trong dung dịch điện 

phân được xác định bằng phương pháp indophenol 

blue. Kết quả phổ UV-Vis để xác định nồng độ NH4
+ 

được chỉ ra trên hình 5. Có thể quan sát thấy, tại bước 

sóng 644 nm, cường độ hấp thụ quang của dung dịch 

sau khi điện phân dung dịch HCl với các điện cực 

MoS2-NF; MoS2-CuF; MoS2-CPlần lượt có giá trị bằng 

0,0679; 0,0684; và 0,0411. Nồng độ NH4
+ tạo thành 

phụ thuộc vào hoạt tính xúc tác của vật liệu, độ chọn 
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lọc của xúc tác, đồng thời cũng phụ thuộc vào lượng 

điện tích đã đi qua mạch trong thời gian điện phân. 

Thứ tự này cũng trùng với thứ tự lượng NH4
+ tính được 

theo lý thuyết. Từ kết quả UV-Vis, có thể xác định được 

nồng độ của NH4
+ trong dung dịch tạo thành thực tế 

đối với các điện cực MoS2-NF; MoS2-CuF; MoS2-CP lần 

lượt là 3,28.10-7 mol; 3,34.10-7 mol; 1,33.10-8 mol.  
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Hình 5: phổ UV-Vis của dung dịch sau khi điện phân 

dung dịch HCl với các điện cực MoS2-NF; MoS2-CuF; 

và MoS2-CP 

Như vậy, hiệu suất của quá trình khử N2 thành NH3 

bằng phương pháp điện hóa trên các điện cực tổng 

hợp có thể xác định được dựa trên tỉ lệ lượng NH4
+ 

tạo thành theo thực nghiệm và theo lý thuyết. Kết 

quả thu được được chỉ ra trên hình 6a. 
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Hình 6: (a) Hiệu suất NRR để tổng hợp ammonia và (b) 

đường phụ thuộc j = (ja – jc)/2 theo ν của các xúc tác 

MoS2-NF; MoS2-CuF; và MoS2-CP 

So sánh hiệu suất NRR của với xúc tác MoS2 trên các 

vật liệu làm điện cực khác nhau, có thể nhận thấy rằng 

hiệu suất NRR tăng theo thứ tự MoS2-CP < MoS2-CuF 

< MoS2-NF. Trong đó, mẫu MoS2 đưa lên điện cực NF 

có hiệu suất cao nhất, đạt 3,62%. Zhang và cộng sự đã 

tổng hợp MoS2 ứng dụng làm xúc tác điện cực cho 

NRR đạt hiệu suất 1,17% [13]. Liao và cộng sự cũng 

tổng hợp MoS2 nanosheet với hiệu suất NRR đạt 1,1% 

[14].  Như vậy, có thể thấy MoS2 được tổng hợp theo 

phương pháp điện hóa trong nghiên cứu này có hoạt 

tính xúc tác đáng ghi nhận.  

Hiệu suất NRR của vật liệu phụ thuộc rất nhiều vào 

diện tích bề mặt hoạt động điện hóa của vật liệu 

ECSA. Kết quả xây dựng đường phụ thuộc j = (ja – jc)/2 

theo ν để xác định Cdl được chỉ ra trên hình 6b. Từ đồ 

thị trên hình 6b, có thể xác định được Cdl của các mẫu 

MoS2-NF, MoS2-CuF và MoS2-CP lần lượt là 45 mF/cm2, 

17 mF/cm2 và 11 mF/cm2. Cs của vật liệu được tính toán 

bằng dựa trên kết quả xác định đường cong phân cực 

vòng tuần hoàn. Các giá trị Cs của các mẫu MoS2-NF, 

MoS2-CuF và MoS2-CP có giá trị lần lượt bằng: 0,84 

mF/cm2; 0,38 mF/cm2 và 0,54 mF/cm2. Từ các giá trị Cdl 

và Cs có thể xác định được ECSA của các mẫu vật liệu 

MoS2-NF, MoS2-CuF và MoS2-CP có giá trị lần lượt 

bằng 53,6; 44,7 và 20,4. Từ đó, có thể nhận thấy, hoạt 

tính xúc tác NRR phụ thuộc đáng kể vào ECSA của vật 

liệu. Cụ thể, hiệu suất NRR của các mẫu MoS2-NF, 

MoS2-CuF và MoS2-CP tăng theo chiều tăng của ECSA. 

Như vậy, trong phạm vi của nghiên cứu này, NF được 

coi là vật liệu phù hợp và có nhiều triển vọng để ứng 

dụng là vật liệu điện cực cho quá trình NRR để tổng 

hợp NH3. 

 

4. Kết luận  

 

MoS2 được phủ lên các vật liệu điện cực CP, Cu và NF, 

bằng phương pháp điện hóa. Khi quá trình phủ lên các 

vật liệu điện cực khác nhau, MoS2 được hình thành 

dưới dạng các lớp phủ có hình thái học khác nhau. Khi 

sử dụng vật liệu làm điện cực cathode cho phản ứng 

NRR ở cùng điều kiện thế -0,8V vs Ag/AgCl, mật độ 

dòng thu thu được có giá trị chênh lệch đáng kể; mật 

độ dòng lớn nhất -18,5 mA/cm2 xuất hiện trên điện cực 

MoS2-CuF và thấp nhất -1,9 mA/cm2 trên điện cực 

MoS2-CP. Do đó, kết quả phân tích nồng độ NH4
+ 

trong dung dịch sau điện phân bằng phổ UV-Vis  cũng 

cho thấy nồng độ NH4
+ tăng dần theo thứ tự điện cực 

dùng điện phân: MoS2-CP < MoS2-NF < MoS2-CuF. 

Tuy nhiên, hiệu suất NRR tăng theo thứ tự: MoS2-CP < 

MoS2-CuF < MoS2-NF, tăng theo chiều tăng của giá trị 

ECSA. Kết quả nghiên cứu cũng khẳng định vai trò ảnh 

(a) 

(b) 
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hưởng của vật liệu làm điện cực đến hoạt tính của hệ 

xúc tác đối với phản ứng NRR. 
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