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Potassium-ion batteries (KIBs) have gained considerable attention as 

promising alternatives to lithium-ion batteries (LIBs), due to the abundant 

resource of potassium, low cost, and low redox potential.  Developing 

electrode materials with stable structure and reversible K⁺ intercalation 

remains a  significant challenge. In this study, (NH₄)₀,₅V₂O₅ was synthesized via 

hydrothermal method under various conditions to investigate the effects of 

temperature and duration on its structure and electrochemical performance. 

The materials were characterized by X-ray diffraction (XRD) and scanning 

electron microscopy (SEM). Electrochemical behavior was evaluated through 

cyclic voltammetry (CV), cycling stability, and Coulombic efficiency. The 

optimized (NH₄)₀.₅V₂O₅ sample revealed reversible K⁺ intercalation with a 

specific capacity of 130 mAh·g⁻¹ at C/10 over a voltage window of 1.5–4.0 V 

(vs. K⁺/K), demonstrating its potential as a high-performance cathode material 

for KIBs. 
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Giới thiệu chung  
 

Cùng với sự phát triển mạnh mẽ về khoa học công 

nghệ trên thế giới, nhu cầu sử dụng năng lượng ngày 

càng tăng. Do đó, các loại vật liệu lưu trữ năng lượng 

có hiệu suất cao, chi phí thấp ngày càng được quan 

tâm. Trong những năm gần đây, pin Lithium-ion (LIBs) 

được sử dụng với quy mô lớn cho các ứng dụng khác 

nhau bởi các tính năng độc đáo của nó. Tuy nhiên, các 

nhà nghiên cứu mong muốn tìm kiếm các nguồn dự 

trữ năng lượng mới thay thế cho LIBs do sự khan hiếm 

và phân bố địa lý không đồng đều của các nguồn tài 

nguyên lithium [1]. Ngoài ra, LIBs còn có nguy cơ cháy 

nổ cao nếu không được thiết kế và sử dụng đúng cách 

[2]. Hơn nữa, điện cực dương được sử dụng trong pin 

Lithium-ion dựa trên Co và Ni, khiến giá thành của LIBs 

trở nên cao hơn và ảnh hưởng đến sức khỏe của người 

sử dụng [3]. Gần đây, pin Potassium-ion (KIBs) đang 

nổi lên như một ứng cử viên sáng giá để thay thế cho 

LIBs do potassium có trữ lượng lớn hơn, giá thành thấp 
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hơn nhiều so với lithium. Hơn nữa, kết quả thực 

nghiệm chứng minh rằng thế điện cực chuẩn của K⁺/K là 

âm nhất trong số các kim loại kiềm khi sử dụng dung 

môi PC là -3,002V, trong khi Li⁺/Li có giá trị là -2,906V 

theo nghiên cứu của Anoopkumar và cộng sự [3].  

Hiện tại, đã có một số vật liệu điện cực được ứng dụng 

cho KIBs có thể kể đến như KₓMO₂ (M = Mn, Co, Fe, 

Ni...), Prussian Blue Analogues (PABs), Carbon-based 

materials.....Vật liệu ammonium vanadate (NH₄)₀,₅V₂O₅ 

(NVO) thu hút sự quan tâm nhờ cấu trúc lớp ổn định, 

trong đó các lớp V₄O₁₀ chứa ion NH₄⁺ và được hình 

thành từ hai đơn vị V₂O₅ liên kết qua nhóm V=O (1,6–

1,7 Å). Khoảng cách giữa các lớp ~9,4 Å cho phép đan 

cài các ion kích thước lớn như K⁺. Nhờ tính linh hoạt 

mạng tinh thể, NVO thể hiện khả năng đan cài K⁺ hiệu 

quả, giúp cải thiện dung lượng và tốc độ sạc của pin 

[5-8]. 

Trong pin K-ion, điện áp hoạt động tối đa của cặp K⁺/K 

đạt khoảng 4,4 V, cao hơn so với khoảng 4,3 V của 

Li⁺/Li trong pin Li-ion và 4,0 V của Na⁺/Na trong pin 

Na-ion [6]. Nghiên cứu này tập trung khảo sát ảnh 

hưởng của thời gian và nhiệt độ đến quá trình tổng 

hợp NVO. Trên cơ sở mẫu thu được trong điều kiện tối 

ưu từ giai đoạn khảo sát, cấu trúc và tính chất điện hóa 

của vật liệu (NH₄)₀.₅V₂O₅ được phân tích nhằm định 

hướng ứng dụng trong pin potassium-ion.  

 

Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu  

Thực nghiệm 

Hóa chất 

V2O5 (≥ 98%, Sigma Aldrich, USA), NH4OH (10%, AR, 

Xilong, Trung Quốc), HCOOH (98%, Fisher), HCl  

(36%, AR, Xilong, Trung Quốc), Polyvinylidene flouride 

(PVdF, Sigma Aldrich, USA) 

Tổng hợp vật liệu 

Cho từ từ 354,72 mg V2O5 (≥ 98%, Sigma Aldrich, USA) 

vào becher 25 mL đựng sẵn 5,66 mL dung dịch 

NH4OH (10%, AR, Xilong, Trung Quốc) đặt trên máy 

khuấy từ. Khuấy liên tục hỗn hợp đến khi bột rắn trong 

dung dịch chuyển từ màu vàng sang màu trắng. Thêm 

từ từ 10,8 ml dung dịch HCOOH (98%, Fisher) 0,133 M 

vào hệ đồng thời gia nhiệt hệ phản ứng lên tới 60 °C. 

Sau đó, cho thêm dung dịch HCl (36%, AR, Xilong, 

Trung Quốc) vào để hạ pH=3. Hệ dung dịch xuất hiện 

màu đỏ cam thì khuấy thêm khoảng 10 phút. Cuối 

cùng, cho hỗn hợp thu được vào ống teflon 40 mL, 

sau đó cho vào autoclave và tiến hành thủy nhiệt. 

Phản ứng thủy nhiệt được thực hiện ở các điều kiện 

nhiệt độ và thời gian khác nhau nhằm khảo sát ảnh 

hưởng đến cấu trúc và độ kết tinh của sản phẩm. Điều 

kiện thời gian và nhiệt độ thủy nhiệt của các mẫu được 

biểu thị bởi Bảng 1. 

Bảng 1. Thời gian và nhiệt độ tổng hợp mẫu 

Mẫu Thời gian (giờ) Nhiệt độ (oC) 

(A) 12 160 

(B) 36 160 

(C) 24 200 

(D) 12 240 

(E) 36 240 

Chế tạo màng vật liệu 

Màng điện cực được chế tạo bằng phương pháp 

doctor-blade. Vật liệu (NH4)0.5V2O5 được phối trộn với 

carbon dẫn và dung dịch PVdF theo tỉ lệ khối lượng là 

75:15:10. Điện cực sau khi được tạo màng trên điện cực 

dẫn nhôm được sấy trong vòng 12 giờ ở 80oC. 

Nghiên cứu hình thái và cấu trúc vật liệu (NH4)0.5V2O5 

Vật liệu (NH4)0.5V2O5 được phân tích bằng phương 

pháp nhiễu xạ tia X (XRD, Unisantis XMD-300) với 

nguồn bức xạ Kα (λ = 0,154 nm) với góc quét từ 10o 

đến 60o nhằm xác định các thông số của vật liệu và 

thành phần pha. Hình thái bề mặt và kích thước hạt 

của vật liệu được phân tích thông qua phương pháp 

SEM(Scanning electron microscope) sử dụng thiết bị 

JSM-7500F (Mỹ) điện thế gia tốc 10 kV. 

Nghiên cứu các tính chất điện hóa của vật liệu 

(NH4)0.5V2O5 

Vật liệu (NH4)0.5V2O5 được nghiên cứu tính chất điện 

hóa bằng phương pháp quét thế vòng tuần hoàn (CV) 

được đo ở khoảng thế từ 1.5 V – 4.0 V (vs. K+/K), với 

tốc độ quét là tốc độ quét từ 0,01 đến 0,1 mV·s⁻¹ trên 

thiết bị OPENSENS [9]. Phương pháp phóng sạc dòng 

cố định (GCD) được đo ở khoảng thế từ 1,5 đến 4,0 V 

(vs. K+/K)  và khảo sát độ bền chu kì của vật liệu thông 

qua việc đánh giá hiệu suất của vật liệu ở các tốc độ 

dòng khác nhau. 

 

Kết quả và thảo luận  
 

Hình thái và cấu trúc 

Hình 1 trình bày các điều kiện tổng hợp vật liệu 

(NH₄)₀.₅V₂O₅ theo mô hình quy hoạch hai yếu tố nhiệt 

độ và thời gian(a), cùng với giản đồ nhiễu xạ tia X 

(XRD) tương ứng (b) nhằm đánh giá cấu trúc thu được 

từ quá trình phản ứng.  
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Hình 1. (a) Điều kiện nhiệt độ khảo sát,  

(b) Giản đồ XRD của các mẫu được khảo sát ở nhiệt độ 

khác nhau, (c) Giản đồ XRD của mẫu chuẩn,  

(d) phổ Raman của mẫu (C) 

Vật liệu thu được khi thủy nhiệt ở 160°C trong 12 giờ 

(mẫu A), chưa hình thành cấu trúc tinh thể đặc trưng 

khi so sánh với phổ chuẩn JCPDS 031-0075. Khi giữ 

nguyên nhiệt độ và kéo dài thời gian phản ứng lên 

36 giờ (mẫu B), vật liệu bắt đầu xuất hiện đỉnh đặc 

trưng tại mặt phẳng (001), tuy nhiên giản đồ XRD vẫn 

chứa nhiều tín hiệu nhiễu, cho thấy quá trình kết tinh 

chưa hoàn toàn. Nâng nhiệt độ lên 200°C và giữ trong 

24 giờ Mẫu (A), các đỉnh nhiễu xạ trùng khớp rõ ràng 

với giản đồ chuẩn, bao gồm các mặt (001), (002), (110), 

(003) và (004), cho thấy vật liệu kết tinh tốt. Ngược lại, 

khi tăng nhiệt độ lên 240°C, dù trong 12 giờ hay 36 giờ 

(mẫu D và E), các giản đồ XRD thu được không còn 

trùng với phổ chuẩn, có thể do cấu trúc ban đầu của 

vật liệu bị phá vỡ hoặc đã chuyển hóa thành pha khác. 

Đối với mẫu C (điều kiện tổng hợp 200oC và 24 giờ) 

cho kết quả sản phẩm phù hợp với giản đồ chuẩn 

tương tự các họ vật liệu bronze V2O5 khác như 

K0.5V2O5 và V2O5.nH2O [10-12]. Khi phân tích giản đồ 

XRD, các mũi nhiễu xạ phù hợp với các mặt mạng của 

vật liệu (NH4)0.5V2O5, đỉnh nhiễu xạ mặt mạng (001) 

xuất hiện tại góc 2θ ≈ 9,3°, có cường độ cao nhất, cho 

thấy vật liệu phát triển cấu trúc theo hướng [VO₆]. 

Khoảng cách giữa các lớp – tương ứng với khoảng 

cách giữa các mặt (001) – đóng vai trò quan trọng 

trong cơ chế đan cài ion của NVO trong quá trình 

phóng sạc. Do đó, việc điều chỉnh và mở rộng khoảng 

cách lớp đang là một hướng nghiên cứu chính nhằm 

cải thiện hiệu suất và dung lượng của pin. Giản đồ XRD 

trên Hình 1(c) xác nhận vật liệu (NH₄)₀.₅V₂O₅ có xu 

hướng phát triển theo hướng mặt (001), phản ánh rõ 

đặc trưng lớp của cấu trúc. Dựa vào định luật Bragg 

khoảng cách các lớp được tính toán như sau:  

d(hkl) =  

Kết quả thu được cho thấy vật liệu được tổng hợp có 

d(001) = 9,6 Å lớn gấp đôi so với vật liệu α-V2O5  

(dspacing = 4,6 Å) chứng tỏ các cation dễ dàng đi vào 

cấu trúc vật liệu (NH4)0.5V2O5 tốt hơn so với vật liệu  

α-V2O5. 

Phổ tán xạ Raman của mẫu (C) được thể hiện trong 

Hình 1. (d). Đỉnh tín hiệu dao động mạnh nhất nằm 

trong khoảng 134 cm-1 được cho là dao động  

biến dạng của chuỗi liên kết -V-O-V-O-. Bên cạnh đó, 

tại đỉnh 402 cm-1 và 511 cm-1 được xem là  

các dao động hóa trị và tạo thành dải liên kết -V-O-V. 

Tại đỉnh 683 cm-1 được cho là sự tạo liên kết của 

nguyên tử vanadium với ba nguyên tử oxygen.  

Dao động hóa trị của V=O xuất hiện tại 290 cm-1 và 

985 cm-1 được lí giải bởi sự kéo dài của liên kết,  

điều này phù hợp với giả thiết về khoảng cách giữa các 

lớp được mở rộng, so sánh tại [7]. 

 

Hình 2: Ảnh SEM của vật liệu 

Cấu trúc bề mặt của vật liệu NVO được phân tích 

thông qua kính hiển vi điện tử quét (SEM) ở các độ 

phóng đại khác nhau, kết quả được minh họa trong 

Hình 2. Quan sát cho thấy vật liệu có dạng thanh với 

chiều dài trong khoản 9 – 10μm và chiều rộng dao 

động từ 1 – 1,5μm. Sự sắp xếp định hướng của các tinh 

thể nhỏ dọc theo chiều dài sợi có thể là nguyên nhân 

hình thành cấu trúc sợi dài trong vật liệu NVO. Kết quả 

này phù hợp với đánh giá về độ kết tinh của vật liệu 

trên giản đồ XRD theo tài liệu tham khảo [8]. Từ kết 

quả XRD và SEM, chúng tôi nhận thấy rằng ở điều kiện 

khảo sát là 200oC trong 24 giờ thì vật liệu (C) hình 

thành cấu trúc tinh thể tốt và có độ kết tinh cao. Chính 

vì thế, chúng tôi đã chọn mẫu (C) để khảo sát một số 

tính chất điện hóa của vật liệu. 

Tính chất điện hóa 
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Khả năng đan cài ion của vật liệu NVO được đánh giá 

bằng phương pháp quét thế vòng tuần hoàn (CV) và 

phương pháp phóng nạp dòng cố định trong vùng thế 

1,5 – 4 V (vs. K+/K). Hình 3(a) thể hiện đường cong CV 

của vật liẹu NVO được khảo sát với tốc độ quét từ 0,01 

đến 0,10 mV·s⁻¹. Quá trình oxy hóa quan sát thấy các 

mũi tín hiệu xuất hiện tại khoảng 3,2 V và V đặc trưng 

cho quá trình oxy hóa của V+4 → V+5. Đối với quá trình 

khử, các mũi khử rõ ràng tại khoảng 3,1 V và 2,6 V, 

phản ánh sự chuyển hóa thuận nghịch từ  

V+5 → V+4. Kết quả phân tích CV cho thấy cơ chế đan 

cài ion K+ thuận nghịch của vật liệu (NH4)0.5V2O5. 

 

Hình 3. (a) Đường cong CV của vật liệu, (b) Điện dung 

của mẫu ở các tốc độ quét khác nhau, (c) Đường cong 

CV của vật liệu với tốc độ quét 0,01 mV/s, (d)  

Đường cong CV của vật liệu với tốc độ quét 0,1 mV/s 

Hình 3(b) thể hiện tỉ lệ đóng góp điện dung tăng từ 

25% lên 62% khi tốc độ quét tăng từ 0,01 đến 0,1 mV/s, 

đồng thời phần khuếch tán giảm từ 75% xuống còn 

38%Điều này chỉ ra rằng ở tốc độ quét thấp, ion K⁺ có 

đủ thời gian để khuếch tán sâu vào vật liệu, trong khi ở 

tốc độ cao, phản ứng xảy ra chủ yếu tại hoặc gần bề 

mặt điện cực thông qua các cơ chế giống điện dung. 

Điều đó được thể hiện rõ qua Hình 3(c-d) trong đó 

vùng màu xanh dương biểu thị phần đóng góp điện 

dung tại hai tốc độ đại diện: 0,01 và 0,1 mV/s. Ở tốc độ 

quét 0,01 trong Hình 3(c), phần đóng góp điện dung 

chỉ chiếm một phần nhỏ trong tổng dòng, phản ánh 

rõ vai trò của quá trình khuếch tán ion K+ đặc trưng 

cho quá trình Faraday. Tuy nhiên, tại tốc độ cao 0,1 

mV/s trong Hình 3(d), vùng đóng góp điện dung mở 

rộng đáng kể, cho thấy quá trình lưu trữ chủ yếu xảy ra 

tại vùng bề mặt thông qua cơ chế giống như tụ điện 

giả đặc trưng cho quá trình non-Faraday. Kết quả trên 

cho thấy cơ chế lưu trữ năng lượng vật liệu NVO đối 

với ion K+ thông qua cả hai cơ chế Faraday (đan cài 

ion) và cơ chế non-Faraday. , kết quả này phù hợp với 

nghiên cứu đã công bố của .Xu et al. [5].  

 
Hình 4: Độ bền theo chu kỳ của vật liệu NVO khi đo ở 

mật độ dòng C/10 

Dung lượng riêng của vật liệu NVO đối với quá trình 

lưu trữ ion K+ được đánh giá qua phương pháp phóng 

sạc dòng cố định tại chế độ C/10 tương ứng quá trình 

đai cài 1 ion K+ trong 10 giờ. Kết quả cho thấy dung 

lượng riêng ban đầu đạt khoảng 130 mAh g⁻¹ tương 

đương quá trình đan cài ,9 ion K+ cho 1 mol NVO ở 

Hình 4(a). Tuy nhiên, qua các chu kỳ, giá trị này giảm 

dần và chỉ còn khoảng 125 mAh g⁻¹ ở chu kỳ thứ 5, 

110 mAh g⁻¹ ở chu kỳ thứ 25 và 88 mAh g⁻¹ ở chu kỳ 

thứ 50. Điều này phản ánh hiện tượng suy giảm dung 

lượng do sự thay đổi cấu trúc. Ngoài ra trong quá trình 

oxy hóa, một phần ion NH4
+ bị đẩy ra bên ngoài làm 

cho khoảng cách giữa các lớp không còn như ban đầu 

nữa dẫn đến việc đan cài ion K+ diễn ra khó khăn hơn. 

Mặc dù dung lượng suy giảm theo chu kỳ, hiệu suất 

Coulomb vẫn ổn định ~95%, cho thấy phản ứng điện 

hóa thuận nghịch và vật liệu duy trì độ ổn định tương 

đối trong suốt quá trình sạc–xả. Kết quả các nghiên 

cứu sử dụng vật liệu vanadate cùng họ hoặc tương tự, 

ứng dụng trong các hệ ắc-quy khác nhau được tóm 

lược trong Bảng 2. 
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Bảng 2. Kết quả các nghiên cứu đã công bố về dung 

lượng riêng và hiệu suất Coulomb của vật liệu vanadat 

lớp trong các hệ pin. 

Vật liệu Loại pin Dung lượng 
Hiệu suất 

Coulomb 

 

(NH4)0.5V2O5 
Lithium 

battery 

150 mAh·g⁻¹  

tại tốc độ  

C/15 

81,9% [13] 

NH4V4O10 
Magnesium 

battery 

174,8 mAh·g⁻¹ 

tại tốc độ 

 C/5 

- [7] 

NH4V4O10 
Potassium 

battery 

50 mAh·g⁻¹ 

 tại tốc độ C/3 
90% [5] 

(NH4)0.5V2O5 
Sodium 

battery 

95 mAh·g⁻¹  

tại tốc độ C/5 
- [4] 

So sánh với các kết quả đã công bố ở Bảng 2 cho thấy: 

dung lượng ở chế độ dòng thấp của (NH₄)₀.₅V₂O₅–KIB 

vượt các nghiên cứu về KIB trên NH₄V₄O₁₀ và cao hơn 

SIB trên cùng họ vật liệu, nhưng vẫn thấp hơn các hệ 

Li/Mg. Nhìn chung, vật liệu thể hiện triển vọng cho KIB; 

tuy nhiên độ bền dung lượng theo chu kỳ còn hạn chế 

và cần được cải thiện thêm. 

 

Kết luận  

 

Trong phạm vi nghiên cứu, chúng tôi đã tổng hợp 

thành công vật liệu (NH4)0.5V2O5 bằng phương pháp 

thủy nhiệt tại nhiệt độ 200oC trong 24 giờ. Thông qua 

các phương pháp phân tích cấu trúc, hình thái vật liệu 

xác định rằng, (NH4)0.5V2O5 được tổng hợp có cấu trúc 

đa lớp với khoảng cách giữa các lớp ~9,6 Å, vật liệu có 

dạng các thanh dài và mỏng, có cấu trúc ổn định. 

Kết quả của quét thế vòng tuần hoàn chứng khả năng 

đan cài thuận nghịch ion K+ và diễn ra đồng thời bởi 

cơ chế Faraday và non-Faraday. Điều đó được thể hiện 

ra thông qua các đỉnh đặc trưng cho quá trình oxy hóa 

từ V+4→ V+5 và quá trình khử từ V+5→ V+4. Ngoài ra, 

dung lượng riêng đạt 130 mAh g-1 và hiệu suất 

Coulomb tương đối cao của vật liệu trong suốt 50 chu 

kì cho thấy sự thuận nghịch trong quá trình đan cài ion 

K+ của vật liệu (NH4)0.5V2O5. 
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