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ABSTRACT

The development of efficient, durable, and cost-effective
electrocatalysts is essential for large-scale water splitting toward
sustainable hydrogen production. However, the sluggish kinetics of the
oxygen evolution reaction (OER) remain a major bottleneck, often
requiring noble-metal-based catalysts. In this context, bifunctional
electrocatalysts capable of driving both the oxygen evolution reaction
(OER) and hydrogen evolution reaction (HER) offer a promising strategy
to simplify system design and reduce overall costs. Herein, a NiCoFe
nanoflower catalyst is designed as an efficient bifunctional electrode for
overall water splitting. The effect of Fe incorporation on catalytic
performance is systematically investigated, revealing a composition-
performance dependence. The optimized catalyst delivers
overpotentials of 298 mV at 100 mA.cm™ for OER and 143 mV at 10
mA.cm™ for HER. The enhanced performance is attributed to the
nanoflower morphology and synergistic interactions among Ni, Co, and
Fe, which promote charge transfer and reaction kinetics.

Gidi thiéu chung

phan Ung thoat hydro (HER), dan dén yéu cau quéa thé
cao dé dat dugc mat dé dong mong mudén. Mac du cac

Trong bdi cdnh nhu c&u nang lugng toan cdu khong
ngling gia tdng va cac cam két gidm phat thai khi nha
kinh ngay cang dudc siét chat, hydro xanh san xuat tu
qué trinh dién phan nudc sif dung cac nguén nang
lugng tai tao dugc xem la mét trong nhiing cong nghé
then chét nham thic ddy qué trinh chuyén déi sang nén
kinh té carbon thép va phét trién nang luong bén ving
[1]. Tuy nhién, viéc trién khai cdng nghé dién phan nudc
trén quy mo In van bi han ché bdi muc tiéu thu nang
lugng dang ké, bat ngudn tir déng hoc chadm cua hai
ban phan Ung then chét 1a phan Uing thoat oxy (OER) va
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xUc tac kim loai quy, dién hinh 13 vat liéu gbc platinum
cho phan Ung HER va cac hgp chat gbc
iridium/ruthenium cho phan Ung OER, thé hién hiéu
suat xuc tac vugt trdi, su khan hiém va gia thanh cao
clia cac kim loai quy nay van 1a rao can dang ké déi vdi
Ung dung thuc tién. Vi vay, viéc phat trién cac chat xdc
tac khong chia kim loai quy vdi hoat tinh cao, do bén
tot va chi phi thdp la yéu cau cdp thiét dé thuc day
thuong mai héa cdng nghé dién phan nudc. [2, 3].
Trong s& cac chét xdc tac khong chira kim loai quy, céc
vat liéu da kim loai dua trén kim loai chuyén tiép, dac
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biét la Ni, Co va Fe, da thu hut sy quan tam rong rai nho
hoat tinh dién xdc tac cao, ngudn nguyén liéu doi dao
va kha nang diéu chinh linh hoat thanh phan cting nhu
cdu truc dién td. Nhiéu hé vat liéu nano nhu hgp kim,
oxit va hydroxit da kim loai da dugc chiing minh cé hoat
tinh xUc tac vugt trdi trong mai trudng kiém. Su cai thién
dang ké vé hoat tinh xUc tac thusng dugc quy cho hiéu
Ung hiép dong gitia cac tam kim loai, gilp t6i uu hda
c4u tric dién tu, diéu chinh nang lugng hép phu ctia cac
chét trung gian phan Ung va thic ddy dong hoc chuyén
dién tich. [4]. M&i thanh phan kim loai dam nhiém mot
vai tro riéng biét trong viéc nang cao hiéu suat dién xic
tac cla hé vat liéu. Vi du, Nickel (Ni) dugc xem la tam
hoat tinh quan trong déi vdi phan Ung HER va OER
trong mai trudng kiém ma trong dé Ni déng vai tro thic
d&y qué trinh chuyén dién tich. Cobalt (Co) gép phén diéu
chinh céu trdc dién ti cla cac tdm hoat tinh, dong thai
gilp 6n dinh cac trang thai oxy hda cao trong qué trinh
phan Ung. Trong khi dé, su hién dién cla sat (Fe) da dugc
chiing minh cé kha nang téi uu hda céu trdc dién tir cda
hé Ni—Co théng qua viéc diéu chinh nang lugng hép phu
clia c&c chét trung gian phan Ung va thic ddy déng hoc
phan Uing. Nhg dé, hiéu Ung hiép déng gitia Ni, Co va Fe
cé thé tao ra hoat tinh xtc tac vuct tréi so vai cac hé don
kim loai hodc luéng kim loai tucng Ung [2].

Ngoai ra, thanh phén hoa hoc va dac diém céu tric cla
hé xtc tac NiCoFe déng vai tro quyét dinh déi véi hoat
tinh dién xUc tac va dd bén van hanh trong phan Ung
thoat oxy (OER). Chang han, Ou va cong su da chiing
minh rang viéc dua Fe vao hé xtc tac Ni-Co co thé cai
thién dang ké hoat tinh OER. Hiéu Ung tang cudng nay
dugc quy cho sy tuong tac hiép dong gitia Fe vdi cac
tdm Ni va Co, qua dé diéu chinh cau trdc dién t cuc
bd, 6n dinh cac trang thai oxy héa héa tri cao clia tam
hoat tinh va thtc ddy déng hoc phan Ung. Két qua |3,
quéa thé OER dugc giam dang ké va hiéu suét dién xuc
tac dugc cai thién rd rét [5]. Viéc dua thém cac kim loai
chuyén tiép vao hé NiCo co thé lam thay déi cdu tric
mang tinh thé va moi trudng phdi tri cuc bé, tir do diéu
chinh cau trdc dién ti cling nhu nang lugng hép phu
clia c&c chét trung gian phan Ung theo hudng thuén lgi
hon cho qua trinh dién xdc tac. Bén canh do, su hinh
thanh hé da kim loai mang lai mdc dé linh hoat trong
khi thay d&i thanh phan cao hon, cho phép t6i uu héa
Cac tuong tac hiép dong thong qua viéc diéu chinh ty 1&
nguyén t6, qua dé md rong kha nang tinh chinh cac dac
tinh xUic tac va ndng cao hiéu suat phan Uing [6]. Mt s6
nghién ctu khac ciing cho théy viéc tadng ham lugng Fe
thudng gilp cai thién dé bén nhung cé thé lam giam
hoat tinh do ban chét xtc tac thap han cla Fe so vdi Co
[2]. Ngoai ra, Fe con co vai tro thic ddy qué trinh oxi
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hoa cla Ni** 1én Ni**, dong vai tro la tam xic téc cho
qué trinh OER [7]. Chinh vi thé ham lugng Fe t6i uu
trong hé vat liéu NiCo la yéu t& quan trong rét can dugc
khdo sat va nghién clu.

Trén cg s& do, trong nghién ctu nay, hé xtc tac NiCoFe
dugc téng hap bang phuong phap thiy nhiét don gian
nham khao sat mot cach hé théng anh hudng cla ham
lugng Fe dén dac tinh cdu trdc, hinh thai va hiéu suat
dién xUc tac cta vat liéu, qua dé lam sang td méi quan
hé gilta thanh phan va hoat tinh xic tac. Két qué cho
théy viéc t6i uu hda ham lugng Fe khéng chi thuc déy
dang ké hoat tinh clia phan Uing thoat oxy (OER) ma con
cai thién dong hoc clia phadn Ung thoat hydro (HER).
Nhimng cai thién nay dugc quy cho hiéu Ung hiép dong
gilta cac thanh phan kim loai va su diéu chinh cdu tric
dién i clia vat liéu. Cac két qua thu dugc khang dinh
tiém nang cla hé NiCoFe nhu mét chét xuc tac ludng
chic nang hiéu qua cho dién phan nudc toan phan, gép
phéan don gidn hda thiét ké hé dién phan va gidm chi
phi van hanh.

Thuyc nghiém va phudng phap nghién clu
Thyc nghiém
Vat liéu va héa chdt

Céac hoa chét st dung trong nghién ciu déu cd dé tinh
khiét phan tich, bao gom: Nickel foam (NF, chiéu day 1,5
mm), nickel () nitrate  hexahydrate >98,0%
(Ni(NO3)2.6H,0), cobalt (Il) nitrate hexahydrate >99,0%
(Co(NO3)2.6H,0), iron (lll) nitrate nonahydrate >98,3%
(Fe(NO3)3.9H,0), potassium hydroxide >85,0% (KOH),
dimethylformaminde (DMF) >99,5% (HCON(CHs)y),
terephthalic acid (TPA) 99% (CsHa4(COOH),), ethanol
99,5% (CoHsOH).

Téng hop dién cuc NiCo va NiCofe/NF

Dién cuc dugc téng hgp bang cach hoa tan 1,8 mmol
Ni(NO3),.6H.0O, 0,4 mmol Co(NO3)..6H,O, x mmol
Fe(NO3)3.9H.O (x=0; 0,1; 0,2; 0,4) va TPA trong DMF,
CoHsOH va nudic cét, cac mau lan luat dugc ki hiéu NiCo,
NiCoFe-1, NiCoFe-2 va NiCoFe-3. Quy trinh dugc mé ta
trong Hinh 1. Sau thdy nhiét, NF dugc 18y ra khdi dung
dich, rira sach nhiéu lan bang hén hap nudc va ethanol
trudc khi dua vao td sdy chan khong tai 55°C.

€

Hinh 1: So d& minh hoa quy trinh téng hop
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Phuong phdp nghién ctu
Cdc phép do ddc tinh dién hda

Céc phép do dién hda dugc st dung trong nghién cliu
nay dugc thuc hién & nhiét d6 phong bang may do dién
hda Autolab. Hé ba dién cuc dugc st dung bao gém
dién cuc déi la ludi Platin, dién cuc so sanh la calomel
bdo hoa (SCE) va dién cuc lam viéc co dién tich 0,5 x 0,5
cm (khéi lugng vat liéu xic tac bam trén NF la khoang
60 mg.cm™). Phép do quét thé tuyén tinh (LSV) dugc
thuc hién véi t6c do quét 5 mV.sva bu iR 85% cho dién
trd Ohm, cu thé ché dd quét nhu sau: tU dién thé mach
h& vé phia duong déi véi OER va tU dién thé mach hg
vé phia am déi vai HER. Phép do phé téng trd dién hoa
(EIS) dugc tién hanh vdi dai tan s6 0,1 dén 10° Hz, bién
dd 5 mV tai mot dién thé cé dinh cho mdi qua trinh OER
hay HER nhét dinh. Gi4 tri dién dung I&p kép (Cq) dugc
xac dinh dua trén phuong phép quét thé vong tuan
hoan (CV) trong vung non-faradaic vd&i nhiéu t6c do
quét khac nhau. Tat ca cac dién thé do dugc trong thi
nghiém dudc chuyén déi so véi dién cuc hydro thuan
nghich theo phuang trinh:

Erne = Esce + 0,241 + 0,059.pH (V)
Cdc phép do ddc trung vat liéu

Phép phan tich nhiéu xa tia X (XRD) dugc tién hanh trén
may Panalytical X'Pert pro. Phan tich phd héng ngoai
bién déi Fourier (FTIR) dugc thuc hién bang méy Nicolet
iS10. Anh kinh hién vi dién tir quét (SEM) dugc chup trén
may HITACHI S-4800.

Két qua va thao luan
Phan (ng thodt oxy

Hoat tinh xUc tac clia cac mau da téng hap dugc nghién
clu bang cach sit dung hé théng ba dién cuc trong
dung dich KOH 1 M. Budng cong phén cuc anot vdi téc
dé quét 5 mV.s cho céc chat xic tac thu dugc & Hinh
2a va biéu do qué thé clia cac mau (Hinh 2b) cho thay
mau NiCo ban dau & mat do dong 100 mA.cm dat qua
thé 360 mV. Sau khi bé sung Fe, hoat tinh xuc tac dugc
cai thién, thé hién qua su gidam dang ké clia qué thé ddi
v8i cac mau NiCoFe. Dang chu vy, NiCoFe-2 thé hién
hoat tinh xUc tac t6t nhat véi qua thé nie = 298 mV, so
vai NiCoFe-3 (nwo = 316 mV) va NiCoFe-1 (o = 322
mV), cho thédy viéc diéu chinh ham lugng Fe c6 anh
hudng dén hoat tinh xtc tac. Xu hudng nay van dugc
duy tri tai mat dé dong 150 mA.cm™, NiCoFe-2 cling
cho qué thé thdp nhét 1a 320 mV, cho thdy khad nang
hoat dong 6n dinh dudi diéu kién dong 16n. Su két hop
clia hé ba kim loai NiCoFe va ti Ié t&i uu NiCoFe-2 tao

diéu kién thuan Igi cho qua trinh truyén electron va do
do6 dan dén hoat tinh OER dat hiéu qua cao nhét. Trong
qué trinh OER, cac chét trung gian hdp phu gém
(Ni/Co)-Fe-OH, (Ni/Co)-Fe-O va (Ni/Co)-Fe-OOH
dugc hinh thanh tuan tu trudc khi gidi phong O, trong
do, budc hinh thanh lién két O-O thudng dugc xem la
budc quyét dinh t6c dé phan Uing do c6 rao can néng
lugng cao nhéat. Su xuat hién clia cac tuong tac gilta cac
tam xUc tac chira Fe trén bé mat cé thé dugc giai thich
mot cach don gian bdi viéc tdng ham lugng Fe lam gia
tang xac sudt cac tdm Fe phan bé lan can nhau. biéu
nay c6 thé tao ra cac vi tri tdm xuc tac cd céu tric dién
tr thuan Igi hon cho qua trinh hdp phu va chuyén héa
cac chét trung gian phan Ung [5]. Thém vao do, su
tuong tac hiép déng gitta Ni, Co va Fe déng vai trd quan
trong trong viéc téi uu hda cdu tric dién tif cda hé xic
tac. Su tuong tac dién tir gitta cac nguyén té nay cé thé
thiic ddy qua trinh oxy héa Ni** thanh Ni**, tr d6 tao
diéu kién hinh thanh pha NiOOH c6 dé dan dién va hoat
tinh dién hoda cao han [8]. Ngoai ra, pha NiOOH c6 kha
nang kich hoat cac tam Fe vén khé tham gia vao qué
trinh truyén dién tich trong pha Ni(OH),, qua dé lam gia
tang s6 lugng tdm hoat tinh hiéu qua va nang cao hiéu
sudt xUc tac OER. Trong khi do, ion Fe** thic day qué
trinh oxy hda ctia Co?* dén Co?*, tao thanh pha CoOOH
cai thién han nlta déng hoc OER [9,10]. Sy hién dién cla
Fe** tao ra tuang tac hiép déng manh mé gitta cac tam
kim loai co trang théi hoa tri khac nhau, gép phén diéu
chinh c8u trdc dién t& cda vat liéu va thic ddy qua trinh
truyén dién tich trong hé xuc tac NiCoFe. [11, 12].
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300 -|—— NiCoFe-3
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Hinh 2: Bac trung dién hoda cla cac mau vat liéu doi
vdi phan Uing thoat oxy trong dung dich KOH 1 M: (a)
cac duding cong phan cuc anot; (b) biéu d6 cét cla
qua thé taij = 100 mA.cm™ va j = 150 mA.cm™; (c) do
thi Tafel; (d) phé Nyquist ctia OER trén céc mau tai
1,647 V (so v&i RHE).
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Trong khi do, cac gia tri do doc Tafel cling dai dién cho
déng hoc clia cac chét xtc tac dugc thé hién qua Hinh
2¢. Gia tri do déc Tafel cho chat xtc tac NiCoFe-2 la nhd
nhét dat 105 mV.dec™, tuong Ung véi ddng hoc nhanh
nhat cho OER so vdi cac mau NiCoFe-3 (112 mV.dec™
va NiCoFe-1 (147 mV.dec™. Ngoai ra, dé déc Tafel cao
nhat la NiCo (212 mV.dec™), diéu nay lam ndi bat ré vai
tro quan trong cla Fe trong hé NiCoFe. Tiép dén, phép
do phé téng trd EIS dugc st dung dé phan tich déng
hoc phén Uing dién hda va ca ché truyén dién tich tai bé
mat dién cuc. Gia tri dién tr& chuyén dién tich (Ra) thap
cho thédy qua trinh trao déi dién ti dudc tang cudng,
gop phan cai thién hiéu sudt xdc tac. Phé t6ng tré dién
hoa dugc biéu dién dudi dang do thi Nyquist. Sau khi fit
mach tuong duong cho théy théng sé Rs gilta cac mau
o su thay déi co thé bat ngudn tr su hinh thanh tam
thai clia bot khi trén bé mat dién cyc lam can trg qua
trinh dan ion. Bang cha y, dién trg chuyén dién tich (Rq)
gidm tr 0,799 Q.cm? d6i v&i mau NiCo xuéng 0,555
Q.cm2 d6i véi mau NiCoFe-2, cho thdy qua trinh chuyén
dién tich dugc cai thién dang ké. Khi ham lugng Fe tiép
tuc thay déi theo ca hai hudng so vai mau NiCoFe-2,
gid tri Ra tang trd lai, dat 0.713 Q.cm? d&i v&i mau
NiCoFe-1va 0,563 Q.cm? d6i véi mau NiCoFe-3, cho thay
NiCoFe-2 c6 dong hoc chuyén dién tich thuan Igi nhét.
Diéu dd chiing to NiCoFe-2 phan anh su cai thién déng
hoc truyén electron, cho hoat tinh OER dat t6i uu nhét.
Tuy nhién, khi ham lugng Fe tiép tuc tang, hoat tinh xic
tac lai suy giam. Hién tugng nay co thé dugc giai thich
la do sy thay déi cdu truc dién t& cla vét liéu, lam anh
hudng dén cac tdm hoat déng va lam gidm hiéu qua
truyén dién tich. K&t qua nay cho thay ton tai moét ham
lugng Fe t&i uu, tuong Ung vdi mau NiCoFe-2, mang lai
hoat tinh OER cao nhat, diéu nay cling dudc xac nhan
thong qua céc két qua danh gié dién hoa.

Phdn (ing thodt hydro

Hoat tinh xUc tac clia cac mau nay cling dudc danh gia
déi v&i phan Ung thoat hydro (HER) trong cung diéu
kién dung dich KOH 1M, str dung cac phuang phap dién
hda tuong tu. M6t trong nhiing chi s6 dugc st dung
réng réi nhat cho chat xic tac HER la qué thé dugc do
& mat doé dong dién 10 mA.cm™, thé hién muc nang
lugng can thiét dé thic ddy phan Uing vuct qua trang
thai can bang nhiét dong hoc (AGr *=0), cac chat xdc
tdc co qué thé thdp hon dugc coi la hiéu qua hon [13].
Pudng cong phan cuc catot dugc trinh bay trong Hinh
3a va két qua qua thé trong Hinh 3b cho théay NiCo ban
dau cé qua thé nio = 224 mV, trong khi cac mau NiCoFe
cho théy su suy gidm cla gia tri qua thé. Cu thé, mau
NiCoFe-2 dat nu =143 mV, thédp hon rd rét so vdi
NiCoFe-1 (199 mV) va NiCoFe-3 (152 mV). Ngoai ra, tai
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méat do dong 50 mA.cm™ mau NiCoFe-2 van cho qua
thé nhd nhét 1a 217 mV. Xu hudng nay cho théy vai tro
Cla Fe trong viéc tdng cudng hoat tinh xtc tac cho HER,
tuy nhién hiéu qua chi t&i uu tai mot ti 1é nhat dinh. Dang
chd y, trong moi trudng kiém, phan Ung HER van
chuyén hai electron va dién ra chdm hon mai trudng axit
do can thém nang lugng dé€ phan ly phan t& nudc tao
H* trung gian trén bé mat xtc tac. Cg ché HER thudng
dugc md td théng qua cac con dudng Volmer—
Heyrovsky hodc Volmer—Tafel, trong dé budc Volmer
thusng dong vai tro la budc quyét dinh téc do dac biét
la trong diéu kién kiém vdi dé déc Tafel ly thuyét khoang
118 mV.dec™. Trong khi d6, céc budc Heyrovsky va Tafel
c6 dd déc Tafel ly thuyét lan lugt khoang 40 va 30
mV.dec”, phu thuéc vao mic dé hdp phu H* va diéu
kién bé mat xtc tac [14, 15]. D6 ddc Tafel dugc st dung
dé danh gid déng hoc phan Ung dién hoa. Gia tri thap
hon cla dé déc Tafel cho thdy su gia tdng hiéu qua
truyén dién tich va ggi y mét ca ché phan Uing thuén Igi
hon. Phan tich dudng Tafel (Hinh 3c) cho thdy dé déc
giam tir 94 mV.dec™" déi vai NiCo xuéng 88 mV.dec™! déi
vdi NiCoFe-2, dé déc Tafel thuc nghiém clia mau trong
nghién clu nam gan vung gia tri Tafel ly thuyét budc
Volmer nén phan (ing dugc kiém soét t6c do bdi budc
Volmer. Viéc bé sung Fe gidp gidam doé déc Tafel ching
td déng hoc HER dugc cai thién dang ké nhd tang
cuong kha nang truyén electron va téi uu hda hép phu
H* trén bé mat xUc tac.

Két qua EIS thu dugc (Hinh 3d) va sau khi fit mach tuong
duong cho théy dién tré chuyén dién tich giam tu 8,9
Q.cm?xuéng con 4,5 Q.cm? déi véi NiCoFe-2, sau dé cé
xu hudng tang khi giam hodc thém ndng dé Fe dat 4,7
Q.cm? d6i véi mau NiCoFe-1 va mau NiCoFe-3 1a 5,5
Q.cm?. Su gidm dang ké R« phan &nh kha nang truyén
electron dugc cai thién, déng nhét véi xu hudng clia qua
thé qua dudng cong phén cuc. Sy cai thién hoat tinh
HER clia hé NiCoFe c6 thé lién quan dén sy tuang tac
dién tir gitta cac kim loai chuyén tiép Ni, Co, Fe. Céc
tuong tac nay dugc cho la cd kha nang diéu chinh cau
trdc dién tif va nang lugng hap phu cla cac chat trung
gian H* trén bé mat dién cuc, ti dé thic ddy qué trinh
phan ly nudc va cai thién déng hoc phan Ung HER trong
moi trudng kiém [14]. Ham lugng Fe* t6i uu khong chi
lam tang dé dan dién clia chat xdc tac ma con thic déy
qué trinh phan ly nudc, qua do cai thién déng hoc cla
phan Ung HER. Tuong ty nhu trong phan Ung OER, diéu
chinh mét ti 1é Fe thich hop cé thé cai thién hoat tinh
xUc tac déi véi phan Ung HER. Viéc khado sat dong thai
ca hai ban phan ting nham chiing minh kha nang tng
dung cla vét liéu nhu mét chat xtc tac hai chiic nang,
c6 thé hoat déng hiéu qua cho ca hai dién cuc trong
qué trinh dién phan nudc.
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Hinh 3: Dic trung dién hoa clia cac mau vat liéu déi
vdi phan Ung thoét hydro trong dung dich KOH 1 M:
(a) cac dudng cong phan cuc catot; (b) biéu do cot cla
qué thé taij = 10 mA.cm™ vaj = 50 mA.cm™; () do thi
Tafel; (d) phd Nyquist cia HER trén cac mau tai -0,169
V (so v&i RHE).

DE tiép tuc ly gidi hoat tin h xtc tac cla vat liéu thu dugc,
dién tich bé mat hoat dong dién hda (ECSA) dugc xac
dinh nham danh gié dién tich bé mat hoat déng dién
hoa cla dién cuc. ECSA dugc udc tinh thong qua dién
dung 18p kép (Ca) co thé dudc xac dinh bang phucng
phép quét thé vong tuan hoan (CV) thong qua viéc thay
déi t6c db quét (v) déu trén cung mét ving non-
faradaic. Puding cong CV dugc st dung dé dinh luang
dong dién tich I1&p kép (Aj/2). Dong dién ty |é thuan vdi
t6c dé quét nhu dudc thé hién trong phuong trinh
(Aj/2=v. Cq).
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Hinh 4: bién dung I&p kép va dién tich hoat dong dién
hoa clia c&c mau.

Nhu thé hién & Hinh 4, dién dung thu dugc 2,93 mF,
3,71 mF, 4,68 mF va 11,06 mF la két qua lan lugt cla céc

mau NiCo, NiCoFe-1, NiCoFe-3 va NiCoFe-2. Dién tich
bé mat hoat déng dién hoa (ECSA) dugc xac dinh tur gié
tri Cai theo cong thiic ECSA = Ca/Cs, trong doé Cs la dién
dung riéng cla chét dién phan kiém déi véi KOH 1M (Cs
= 40 yF.cm™) [16, 17]. Dién tich hoat déng dién hoa
(ECSA) tinh toan dugc ting tif 73 cm? déi véi mau NiCo
lén 93 cm? (NiCoFe-1), 117 cm? (NiCoFe-3) va dat gia tri
cao nhat [3 277 cm? ddi véi mau NiCoFe-2. K&t qua nay
cho thdy viéc bé sung Fe da lam tang dién tich hoat
déng dién hoa trén bé mat dién cuc, tuy nhién hiéu qua
nay khong tang tuyén tinh theo ham lugng Fe. Gia tri
ECSA cao nhét clia mau NiCoFe-2 cho théy s6 lugng vi
tri hoat dong dién hoa cao han so vai cac mau con lai.

Ddc trung caa vt liéu xdc tdc

K§ thuat nhiéu xa tia X (XRD) dugc sit dung dé phan tich
c4u trdc pha ctia NiCo va NiCoFe. DE tranh su chi phdi
clia cac dinh nhiéu xa cudng dé cao tir dé nickel foam,
6 thé che khuét cac tin hiéu nhiéu xa cla vat liéu xdc
tac, phd XRD dudc thu thap trén mau bot thay vi trén
dién cuc phd xdc tac. Nhu thé hién trong Hinh 5a, Cac
dinh nhiéu xa xudt hién tai 8,2°, 8,4°, 14,6°, 15,4°, 16,8°
va 17,4° pht hgp vai cac mat phang tinh thé dac trung
clia cau tric MOF trén cd s& Ni, Co va Fe [18]. Trong do,
cac dinh tai 8,2° va 8,4° c6 thé dugc gan cho mat phang
(200), dinh 14,6° tuang Ung vd&i mat phang (001) va dinh
154° tuong Ung vdi mat phdng  (201) cla
Niz(OH)2(CgHaO4) [19]. Ngoai ra, ta co thé quan sat duac
mot su dich chuyén nhe vé phia trai cia NiCoFe so vdi
NiCo, biéu thi rang viéc pha thém Fe co thé da gay ra
su gian n& mang tinh thé, cho théy kha nang Fe da dugc
tich hap thanh céng vao mang tinh thé ctia hé NiCo. Su
thay d&i nay co thé dan dén bién dang mang cuc bé va
diéu chinh méi trudng dién t xung quanh cac tam xuc
tac, tr dé anh hudng dén kha nang hap phu trung gian
phan Ung va déng hoc dién hoa [19]. Tiép theo, phép
do ph6é héng ngoai bién déi Fourier (FTIR) d& dugc sur
dung dé xac dinh cac nhom chiic va lién két héa hoc
trong vét liéu téng hap dugc. Cac dai hdp thu dac trung
cung cap théng tin vé sy hinh thanh va tuong tac gitta
céc thanh phan trong cau tric. Cu thé, Hinh 5b, vdi tin
hiéu hap thu héng ngoai trong khoang 600 dén 4000
cm™' cho thay trang thai hda hoc bé mat ciia mau. Thém
vao dé, dao dong kéo dai clia nhdm chiic -OH dugc
biéu dién bang mot dinh réng & 3300 cm™. Cac dinh
hap thu & 734 cm™, 3526 cm™ va 3589 cm™ ¢6 thé Ia
dao déng kéo dai clia vong tham benzen. Ngoai ra, cac
dinh 1363 cm™ va 1581 cm™ c6 thé dugc quy cho cac dao
dong bét déi xing lién quan dén nhém cacboxyl -COO
tlr axit terephtalic (TPA), chiing nhan rang nhom -COO
da phdi hgp hiéu qua vdi tam kim loai [20, 21].

https://doi.org/10.62239/jca.2026.028
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Hinh 5: Gidn do XRD (a), phd FTIR (b), hinh anh SEM
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Hinh théi vat liéu dugc dénh gia bang kinh hién vi dién
tir quét (SEM). Hinh 5¢ cho thay NiCo c¢6 dang tdm
mong (nanosheet) va Hinh 5d thé hién c4u tric NiCoFe
giébng bong hoa (nanoflower) phéat trién da chiéu hon.
Su phat trién cdu trdc nay gidp dat hiéu qua trong viéc
tang dién tich bé mat hoat dong va sé lugng céc vi tri
hoat déng cla vat liéu [18]. Dac diém hinh thai nay gidp
gia tang s lugng vi tri hoat déng tiép xdc vdi chat dién
ly, phti hop véi gia tri ECSA cao hon ciia mau NiCoFe so
vai NiCo. Cau tric dang nanoflower tao ra mét cdu tric
x6p phan cép, tao diéu kién thuén Igi cho su thdm thau
chét dién ly va khuéch tan khi tao ra trong qua trinh dién
phan. Ngoai ra, cac tdm nano két hgp thanh cum, ching
khéng thé hién su x€p chdng cla cac I6p trén va dudi,
ma thay vao do phat trién theo chiéu doc trén bé mat
NF c6 thé ngan chan hiéu qua su tich tu bot khi trén bé
mat dién cuc, ddm bao sy tiép xUc lién tuc cla cac vi trf
hoat déng. Céu tric nay khéng chi tao diéu kién thuan
lgi cho qué trinh truyén khéi ma con tang cudng su lién
két gilta cac tdm nano, tir do6 gép phan cai thién dé én
dinh ctia chét xUc tac trong qué trinh hoat déng [22, 23].

K&t luadn

Cac chét xuc tac NiCoFe ba thanh phan d& dudgc t6ng
hop bang phuong phép thay nhiét don gidn trén nén
NF thé hién cdu tric nanoflower. K&t qua nghién clu
cho théy ham lugng Fe la mét yéu t6 quan trong chi
phdi hoat tinh dién hda clia hé xtc tac NiCoFe. Cy thé,
chét xutc tac NiCoFe-2 thé hién hoat tinh cao nhat cho
OER va HER vd&i quéa thé 1an lugt la 298 mV & mat do
dong dién 100 mA.cm™ va 143 mV & méat dé dong dién
10 mA.cm™. Khi ham lugng Fe tang vugt qué nong do
t6i Uy, hoat tinh xdc tac gidm dan. K&t quéa nay nhén
manh tdm quan trong cla viéc kiém soat thanh phan
xUc tac dé dat dugc hiéu qua téi uu. Hiéu suét xdc tac cao
clia dién cuc hai chiic ndng NiCoFe/NF cho c& OER va
HER khién no tré thanh vat liéu tiém nang dé thay thé cac
kim loai quy trong may dién phan nudc. Do dé, vat liéu
NiCoFe-2 chi phi thép cé thé dugc st dung lam hai dién
cuc cho qua trinh dién phan nuéc dé san xudt hydro quy
md cOng nghiép va luu trlr nang lugng tai tao.
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