
 
 

 
Bà GIÁO DĀC  
VÀ ĐÀO T¾O 

VIàN HÀN LÂM KHOA HàC 
VÀ CÔNG NGHà VIàT NAM 

 

   HàC VIàN KHOA HàC VÀ CÔNG NGHà 
 

 
 

LÊ HàNG QUÂN 
 
 
 
 

 
NGHIÊN CĀU CH¾ T¾O VÀT LIàU AEROGEL CACBON 

TĂ CHITOSAN VÀ Tâ HþP VàI OXIT/SUNFUA Ni, Co 
ĀNG DĀNG LÀM ĐIàN CĈC CHO SIÊU TĀ ĐIàN  

BÂT ĐÞI XĀNG 
 
 
 

                       
 

 
 

LUÀN ÁN TI¾N SĨ KHOA HàC VÀT CHÂT 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Hà Nội  - Năm 2025 



 



 
 

LâI CAM ĐOAN 

Tôi xin cam đoan luÁn án: "Nghiên cứu chế tạo vật liệu aerogel cacbon 
từ chitosan và tổ hợp với oxit/sunfua Ni, Co ứng dụng làm điện cực cho siêu tụ 
điện bất đối xứng " là công trình nghiên cāu cÿa chính mình d°ới są h°ớng d¿n 
khoa hác cÿa tÁp thể h°ớng d¿n. LuÁn án sā dāng thông tin trích d¿n tÿ nhiều 
ngußn tham khÁo khác nhau và các thông tin trích d¿n đ°ÿc ghi rõ ngußn gác. 
Các kÁt quÁ nghiên cāu cÿa tôi đ°ÿc công bá chung với các tác giÁ khác đã 
đ°ÿc są nh¿t trí cÿa đßng tác giÁ khi đ°a vào luÁn án. Các sá liáu, kÁt quÁ đ°ÿc 
trình bày trong luÁn án là hoàn toàn trung thąc và ch°a tÿng đ°ÿc công bá trong 
b¿t kỳ mát công trình nào khác ngoài các công trình công bá cÿa tác giÁ. LuÁn 
án đ°ÿc hoàn thành trong thßi gian tôi làm nghiên cāu sinh t¿i Hác vián Khoa 
hác và Công nghá, Vián Hàn lâm Khoa hác và Công nghá Viát Nam. 

                                                        Hà Nội, ngày 02 tháng 4 năm 2025 

                                                          Tác giÁ luÁn án 

                                                                         
                                                                          Lê Háng Quân 

  



 
 

LâI CÀM ¡N 

Tôi xin bày tß lòng biÁt ¢n sâu sÃc và đÁy kính tráng đÁn thÁy, cô h°ớng 
d¿n đã d¿n dÃt tôi tÿ ngày đÁu nghiên cāu đÁy bỡ ngỡ và nhiều thiÁu sót, thÁy 
cô h°ớng d¿n tÁn tâm cho tôi suát cÁ mát chặng đ°ßng dài trong suát quá trình 
nghiên cāu đề tài luÁn án. ThÁy, cô luôn t¿o mái c¢ hái và điều kián tát nh¿t để 
tôi có thể thąc hián và hoàn thành các nái dung và thąc nghiám nghiên cāu. 

Tôi xin trân tráng cÁm ¢n Ban lãnh đ¿o c¢ sá đào t¿o, phòng Đào t¿o và 
các phòng chāc năng cÿa Hác vián Khoa hác và Công nghá Viát Nam - Vián 
Hàn lâm Khoa hác và Công nghá Viát Nam đã t¿o điều kián cho tôi hoàn thành 
khóa hác và bÁo vá luÁn án. 

Tôi xin thành thÁt biÁt ¢n tới lãnh đ¿o Vián Khoa hác vÁt liáu, Trung tâm 

Nhiát đới Viát – Nga, Chi nhánh Ven biển đã quan tâm giúp đỡ và hß trÿ tái đa 
để tôi hoàn thành khóa hác. 

Tôi gāi lßi cÁm ¢n sâu sÃc đÁn chÿ nhiám đề tài Nafosted, mã sá 103.99-

2021.117 đã hß trÿ mát phÁn hóa ch¿t và thiÁt bß trong quá trình thąc hián luÁn 
án. 

Lßi cám ¢n tiÁp theo tôi xin cÁm ¢n Phòng Đá bền Nhiát đới – Chi nhánh 

Ven biển, Trung tâm thí nghiám thąc hành - Tr°ßng Đ¿i hác Nha Trang, Vián 
Khoa hác vÁt liáu là nhăng n¢i tôi thąc hián đề tài luÁn án. 

Cuái cùng, tôi bày tß lòng biÁt ¢n sâu sÃc tới đßng nghiáp, b¿n bè và gia 
đình, nhăng ng°ßi luôn chia sẻ và đáng viên tôi v°ÿt qua mái thā thách, tiÁp 
thêm sāc m¿nh nghß ląc để hoàn thành luÁn án. 

                                               Hà Nội, ngày 02 tháng 4 năm 2025 

                                                  Tác giÁ luÁn án      

                                                       
                                                  Lê Háng Quân 

  



 
 

MĀC LĀC 

DANH MĀC CÁC CHĂ VIÀT TÂT ................................................................ i 

DANH MĀC BÀNG ......................................................................................... ii 

DANH MĀC HÌNH ......................................................................................... iii 

Mà ĐÀU ........................................................................................................... 1 

1. CH¯¡NG 1. TàNG QUAN NGHIÊN CĀU ...................................... 4 

1.1 Táng quan về siêu tā đián ........................................................................... 4 

1.1.1 C¿u t¿o cÿa siêu tā đián ..................................................................... 5 

1.1.2 Nguyên lý ho¿t đáng cÿa siêu tā đián ................................................ 8 

1.2 Táng quan về vÁt liáu đián cąc ................................................................. 11 

1.2.1 VÁt liáu cacbon ................................................................................ 12 

1.2.2 VÁt liáu oxit/sunfua kim lo¿i chuyển tiÁp ........................................ 16 

1.2.3 VÁt liáu tá hÿp chāa cacbon và oxit/sunfua kim lo¿i ...................... 19 

1.3 Tình hình nghiên cāu t¿i Viát Nam .......................................................... 23 

2. CH¯¡NG 2. CÁC PH¯¡NG PHÁP THĄC NGHIàM SĀ DĀNG 

TRONG LUÀN ÁN ........................................................................................ 26 

2.1 ChÁ t¿o vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan .............................................. 26 

2.2 ChÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon tÿ chitosan .......................... 28 

2.3 ChÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tÿ chitosan .................. 29 

2.4 ChÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tÿ chitosan ................... 31 

2.5 ChÁ t¿o đián cąc siêu tā đián .................................................................... 32 

2.6 ChÁ t¿o siêu tā đián ................................................................................... 33 

2.7 Mát sá ph°¢ng pháp nghiên cāu vi hình thái và c¿u trúc vÁt liáu ............ 34 

2.7.1 Kính hiển vi đián tā quét ................................................................. 34 

2.7.2 Kính hiển vi đián tā truyền qua ....................................................... 35 

2.7.3 Nhißu x¿ tia X .................................................................................. 36 

2.7.4 Phá hßng ngo¿i biÁn đái Fourier ..................................................... 37 

2.7.5 Đẳng nhiát h¿p phā - giÁi h¿p nit¢ .................................................. 38 

2.8 Các phép đo xác đßnh tính ch¿t và thông sá đián hóa ............................... 38 



 
 

2.8.1 Phép đo quét thÁ tuÁn hoàn (CV) ..................................................... 40 

2.8.2 Phép đo n¿p/xÁ dòng đián không đái (GCD) .................................. 42 

2.8.3 Phép đo táng trá đián hóa (EIS) ...................................................... 43 

2.8.4 Xác đßnh các thông sá đián hóa ....................................................... 45 

2.8.5 Xác đßnh tỷ lá đóng góp đián dung cÿa thành phÁn vÁt liáu ............ 48 

3. CH¯¡NG 3. KÀT QUÀ NGHIÊN CĀU CHÀ T¾O VÀT LIàU .... 50 

3.1 VÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan .......................................................... 50 

3.2 VÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon tÿ chitosan ...................................... 56 

3.3 VÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tÿ chitosan ............................... 61 

3.4 VÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tÿ chitosan ................................ 67 

4. CH¯¡NG 4. KÀT QUÀ NGHIÊN CĀU CHÀ T¾O ĐIàN CĄC .... 73 

4.1 Đián cąc sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan .............................. 73 

4.2 Đián cąc sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon tÿ chitosan .......... 76 

4.3 Đián cąc sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tÿ chitosan .. 83 

4.4 Đián cąc sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tÿ chitosan ... 88 

5. CH¯¡NG 5. KÀT QUÀ NGHIÊN CĀU CHÀ T¾O THĀ NGHIàM 

VÀ KHÀO SÁT SIÊU TĀ ĐIàN ................................................................... 95 

5.1 Siêu tā đián b¿t đái xāng sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon tÿ 

chitosan làm đián cąc d°¢ng và vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan làm đián 

cąc âm ............................................................................................................. 95 

5.2 Siêu tā đián sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tÿ chitosan 

làm đián cąc d°¢ng và vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan làm đián cąc âm 98 

5.3 Siêu tā đián sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tÿ chitosan 

làm đián cąc d°¢ng và vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan làm đián cąc âm

 ....................................................................................................................... 102 

KÀT LUÀN ................................................................................................... 109 

DANH MĀC CÔNG TRÌNH CÔNG Bà LIÊN QUAN ĐÀN LUÀN ÁN . 111 

DANH MĀC TÀI LIàU THAM KHÀO ...................................................... 112 



i 
 

DANH MĀC CÁC CHĆ VI¾T TÂT 

AC Cacbon ho¿t tính 

ACCS Aerogel cacbon tÿ chitosan 

ACS Aerogel chitosan 

BET Brunauere Emmette Teller  

BJH Barrette Joynere Halenda 

C Đián dung 

CCSN VÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon tÿ chitosan  

CNCO VÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tÿ chitosan 

CNCS VÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tÿ chitosan 

Cs Đián dung riêng 

CS Chitosan 

CV Cyclic voltammetry: Quét thÁ tuÁn hoàn 

E MÁt đá năng l°ÿng 

EDLC Electric Double Layer Capacitors: Tĩnh đián lớp kép 

EDX Energy-dispersive X-ray spectroscopy: Phá tán sÃc năng l°ÿng tia 

X 

EIS Electrochemical Impedance Spectroscopy: phá táng trá đián hóa 

FTIR Fourier-transform infrared spectroscopy: Quang phá hßng ngo¿i 

biÁn đái Fourier 

GA Glutaraldehyde 

GCD Galvanostatic charge-discharge: S¿c xÁ dòng không đái 

I Dòng đián 

MOHS Oxit/hydroxit/sulfua kim lo¿i  

N Ni t¢ 

P MÁt đá công su¿t 

PC Pseudocapacitor: GiÁ đián dung 

SEM Scanning Electron Microscopy: hiển vi đián tā quét 

TEM Transmission Electron Microscopy: hiển vi đián tā truyền qua 

V Đián thÁ 

XRD X-ray Diffraction: nhißu x¿ tia X 

 

  



ii 
 

DANH MĀC BÀNG 

BÁng 2.1. Hàm l°ÿng tiền ch¿t để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp CCSN .................. 29 

BÁng 2.2. Tỷ lá thành phÁn cÿa tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O và Co(NO3)2.6H2O 

để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp CNCO .................................................................... 30 

BÁng 2.3. Hàm l°ÿng tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O, Co(NO3)2.6H2O và CH4N2S 

để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp CNCS ..................................................................... 32 

BÁng 3.1. Thông sá về dián tích bề mặt riêng, thể tích lß rßng và đ°ßng kính 

trung bình lß rßng cÿa m¿u ACCS .................................................................. 54 

BÁng 3.2. Hàm l°ÿng N cÿa các m¿u ACCS ................................................. 55 

BÁng 3.3. Thông sá về dián tích bề mặt riêng, thể tích lß rßng và đ°ßng kính 

trung bình lß cÿa m¿u CCSN .......................................................................... 58 

BÁng 3.4. Hàm l°ÿng nguyên tā N cÿa các m¿u CCSN ................................ 61 

BÁng 3.5. Hàm l°ÿng N trong các m¿u CNCO .............................................. 66 

BÁng 3.6. Thông sá về dián tích bề mặt riêng, thể tích lß rßng và đ°ßng kính 

trung bình lß cÿa m¿u CNCO ......................................................................... 67 

BÁng 3.7. Thông sá về dián tích bề mặt riêng, thể tích lß rßng và đ°ßng kính 

trung bình lß cÿa m¿u CNCS .......................................................................... 69 

BÁng 3.8. Hàm l°ÿng N cÿa các m¿u CNCS ................................................. 71 

BÁng 4.1. So sánh hiáu su¿t đián hóa cÿa đián cąc CCSN-2 với mát sá các công 

bá liên quan gÁn đây ....................................................................................... 82 

BÁng 4.2. So sánh kÁt quÁ cÿa nghiên cāu này với mát sá công bá tr°ớc ..... 87 

BÁng 4.3. So sánh kÁt quÁ cÿa nghiên cāu này với mát sá công bá tr°ớc ..... 93 

BÁng 5.1. So sánh mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công su¿t cÿa siêu tā đián 

ACCS/CCSN-2 với các nghiên cāu t°¢ng tą gÁn đây .................................... 97 

BÁng 5.2. So sánh mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công su¿t cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCO-2 với các nghiên cāu t°¢ng tą gÁn đây ................................. 101 

BÁng 5.3. So sánh các thông sá cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2 trong nghiên 

cāu này với kÁt quÁ cÿa các nghiên cāu t°¢ng tą gÁn đây ........................... 106 

 

  



iii 
 

DANH MĀC HÌNH 

Hình 1.1. Biểu đß đián thÁ - thßi gian [1] ........................................................ 4 

Hình 1.2. Hiáu su¿t đián hóa giăa các thiÁt bß l°u tră năng l°ÿng [2] ............ 5 

Hình 1.3. C¿u t¿o cÿa siêu tā đián th°¢ng m¿i [3] .......................................... 6 

Hình 1.4. Các lo¿i vÁt liáu cacbon làm đián cąc cho siêu tā đián [9] .............. 8 

Hình 1.5. (a) Phân lo¿i và (b) c¢ chÁ l°u tră cÿa các lo¿i siêu tā đián [6] ...... 9 

Hình 1.6. S¢ đß minh háa các ph°¢ng pháp khác nhau để cÁi thián mÁt đá năng 
l°ÿng cÿa siêu tā đián [9] ................................................................................ 11 

Hình 1.7. Quy trình táng quát điều chÁ chitosan ............................................ 13 

Hình 1.8. Quy trình chÁ t¿o aerogel cacbon tÿ chitosan ................................ 15 

Hình 1.9. Điều chÁ carbon ho¿t tính 3D/NiCo2S4 tÿ lúa mì āng dāng làm vÁt 

liáu đián cąc cho siêu tā đián b¿t đái xāng tác đá cao [93] ........................... 21 

Hình 1.10. Quy trình chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon 

tÿ chitosan ....................................................................................................... 22 

Hình 1.11. Quy trình chÁ t¿o vÁt liáu cacbon tÿ vß đÁu pháng [106] ............ 24 

Hình 2.1. S¢ đß nghiên cāu táng quát ............................................................ 26 

Hình 2.2. Quy trình chÁ t¿o aerogel cacbon tÿ chitosan ................................ 27 

Hình 2.3. Máy đông khô (Chi nhánh Ven Biển/ TTNĐVN) ......................... 27 

Hình 2.4. Lò cacbon hóa (Trung tâm thā nghiám thąc hành/ Tr°ßng ĐH NT)
 ......................................................................................................................... 28 

Hình 2.5. Quy trình chÁ t¿o vÁt liáu CCSN và āng dāng vÁt liáu .................. 29 

Hình 2.6. Quy trình chÁ t¿o và mát sá hình Ánh chÁ t¿o vÁt liáu CNCO ....... 30 

Hình 2.7. Quy trình chÁ t¿o và mát sá hình Ánh vÁt liáu tá hÿp CNCS ......... 31 

Hình 2.8. (a) T¿m bát niken, (b) Đián cąc siêu tā đián ................................. 33 

Hình 2.9. C¿u t¿o siêu tā đián ........................................................................ 33 

Hình 2.10. Kính hiển vi đián tā quét (SEM) .................................................. 35 

Hình 2.11. Kính hiển vi đián tā truyền qua JEM 1010, JEOL ....................... 35 

Hình 2.12. Hián t°ÿng nhißu x¿ trên các mặt m¿ng ....................................... 36 

Hình 2.13. Đá ráng cÿa đỉnh t¿i điểm bán cąc đ¿i (β) ................................... 37 

Hình  2.14. Nguyên lý ho¿t đáng cÿa thiÁt bß đo FTIR .................................. 38 

Hình  2.15. Há tháng đo (a) hai đián cąc, (b) ba đián cąc [109] ................... 39 

Hình 2.16. ThiÁt bß đo đián hóa đa năng Autolab PGSTAT302N (Chi nhánh 
Ven Biển/ TTNĐVN) ...................................................................................... 39 

Hình 2.17. Các d¿ng đ°ßng CV và GCD cÿa các lo¿i vÁt liáu [114] ............ 40 



iv 

 

Hình 2.18. Đß thß phép đo GCD [120] ........................................................... 42 

Hình 2.19. Biểu đß Nyquist [128] .................................................................. 43 

Hình 2.20. M¿ch RC nái tiÁp cho siêu tā đián [131]&&&&&&&&&&42 

Hình 2.21. Ph°¢ng pháp xác đßnh RES [132] ................................................ 44 

Hình 2.22. Các tham sá để đánh giá hiáu su¿t cÿa siêu tā đián [132] ........... 45 

Hình 2.23. Đß thß xác đßnh đá bền chu kỳ [134] ............................................ 48 

Hình 3.1. Gel chitosan với hàm l°ÿng ch¿t liên kÁt m¿ch: (a) 1.5 ml; (b) 2.0 ml; 

(c) 2.5 m; (d) 3.0 ml ......................................................................................... 50 

Hình 3.2. Phá FTIR: (a) bát CS, (b) ACS-1, (c) ACS-2, (d) ACS-3 ............. 51 

Hình 3.3. PhÁn āng t¿o liên kÁt ngang giăa chitosan và GA ......................... 51 

Hình 3.4. Phá FTIR: (a) ACCS-1, (b) ACCS-2, (c) ACCS-3 ........................ 52 

Hình 3.5. GiÁn đß XRD: (a) bát CS, (b) ACCS-1, (c) ACCS-2, (d) ACCS-3

 ......................................................................................................................... 52 

Hình 3.6. (a) Biểu đß đ°ßng đẳng nhiát h¿p phā nit¢ BET và (b) są phân bá 

kích th°ớc lß rßng cÿa các m¿u ACCS ........................................................... 53 

Hình 3.7. Ành SEM các m¿u (a) ACCS-1, (b) ACCS-2 và (c) ACCS-3 ....... 55 

Hình 3.8. Phá EDS cÿa m¿u ACCS-2 ............................................................ 55 

Hình 3.9. GiÁn đß XRD cÿa  (a) CCS, (b) CCSN-500, (c) CCSN-400 và (d) 

CCSN-300 ....................................................................................................... 56 

Hình  3.10. Phá FTIR cÿa m¿u (a) CNCS-300, (b) CNCS-400 và (c) CNCS-

500 ................................................................................................................... 57 

Hình 3.11. (a) Biểu đß đ°ßng đẳng nhiát h¿p phā nit¢ BET và (b) są phân bá 

kích th°ớc lß rßng cÿa các m¿u CCSN ........................................................... 58 

Hình 3.12. Ành SEM các m¿u NiO và CCSN ............................................... 59 

Hình 3.13. Ành TEM các m¿u CCSN ............................................................ 59 

Hình 3.14. (a) Ành SEM cÿa CCSN-300, (b-d) ánh x¿ EDX cÿa C, Ni, O và 

(e) Phá EDX cÿa m¿u CCSN-300 ................................................................... 60 

Hình 3.15. GiÁn đß XRD cÿa các m¿u (a) CCS, (b) CNCO-1, (c) CNCO-2 và 

(d) CNCO-3 ..................................................................................................... 61 

Hình 3.16. Phá Raman cÿa các m¿u (a) CCS, (b) CNCO-1, (c) CNCO-2 và (d) 

CNCO-3 .......................................................................................................... 62 

Hình 3.17. Phá FTIR cÿa các m¿u (a) CNCO-1, (b) CNCO-2 và (c) CNCO-3

 ......................................................................................................................... 63 

Hình 3.18. Ành SEM các m¿u CNCO............................................................ 64 



v 

 

Hình 3.19. Ành TEM m¿u CNCO-2 .............................................................. 64 

Hình 3.20. (a) Ánh SEM m¿u CNCO-2, (b-e) ánh x¿ EDX cÿa C, Ni, Co và O 

cÿa m¿u CNCO-2, f) Phá EDS cÿa m¿u CNCO-2 ......................................... 65 

Hình 3.21. (a) Biểu đß đ°ßng đẳng nhiát h¿p phā nit¢ BET và (b) są phân bá 

kích th°ớc lß rßng cÿa các m¿u CNCO .......................................................... 66 

Hình 3.22. GiÁn đß XRD cÿa các m¿u NiCo2S4 và CNCS ........................... 67 

Hình 3.23. Phá FTIR cÿa các m¿u CNCS ...................................................... 68 

Hình 3.24. (a) Biểu đß đ°ßng đẳng nhiát h¿p phā nit¢ BET và (b) są phân bá 

kích th°ớc lß rßng cÿa các m¿u CNCS ........................................................... 68 

Hình 3.25. Ành SEM các m¿u CNCS ............................................................ 70 

Hình 3.26. Ành TEM m¿u CNCS-2 ............................................................... 70 

Hình  3.27. (a-d) Ánh x¿ EDX cÿa C, Ni, Co, S và (e) phá EDX cÿa m¿u 

CNCS-2 ........................................................................................................... 71 

Hình 4.1. (a) Đ°ßng CV cÿa các m¿u ACCS, (b) Đ°ßng cong GCD cÿa các 

m¿u ACCS ....................................................................................................... 73 

Hình 4.2. Đián dung riêng cÿa các m¿u ACCS t¿i các mÁt đá dòng ............. 74 

Hình 4.3. (a) Đ°ßng CV cÿa m¿u ACCS-2 t¿i các tác đá quét thÁ, (b) Đ°ßng 

cong GCD cÿa m¿u ACCS-2 t¿i các mÁt đá dòng .......................................... 74 

Hình 4.4. Phá táng trá đián hóa cÿa các m¿u ACCS ..................................... 75 

Hình 4.5. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa m¿u ACCS-2 t¿i mÁt đá dòng 5 A.g−1 76 

Hình 4.6. Đ°ßng CV cÿa các đián cąc ACCS, NiO và CCSN ...................... 77 

Hình 4.7. Đ°ßng cong s¿c cÿa đián cąc CCSN t¿i mÁt đá dòng đián 1 A.g−1

 ......................................................................................................................... 77 

Hình 4.8. (a) Đ°ßng cong phóng đián cÿa các đián cąc CCSN t¿i mÁt đá dòng 

1 A.g−1, (b) Đián dung riêng cÿa các đián cąc CCSN t¿i các mÁt đá dòng đián

 ......................................................................................................................... 78 

Hình 4.9. Phá táng trá đián hóa cÿa các m¿u CCSN ..................................... 78 

Hình 4.10. (a) Đ°ßng CV cÿa các đián cąc CCSN, (b) Đ°ßng cong phóng đián 

cÿa các đián cąc CCSN ................................................................................... 79 

Hình 4.11. (a) Đ°ßng CV cÿa đián cąc CCSN-2, (b) Đ°ßng cong GCD cÿa 

đián cąc CCSN-2 ............................................................................................ 80 

Hình 4.12. (a) Giá trß k1 và k2 t¿i quá trình quét anát, (b) Giá trß k1 và k2 t¿i quá 

trình quét catát và (c) Tỷ lá đóng  góp đián dung ........................................... 81 



vi 
 

Hình 4.13. Đá bền chu kỳ cÿa đián cąc CCSN-300 t¿i mÁt đá dòng 5.0 A.g-1

 ......................................................................................................................... 83 

Hình 4.14. Đ°ßng CV cÿa các đián cąc CNCO t¿i mÁt đá dòng 5 A.g−1 ...... 83 

Hình 4.15. Phá táng trá EIS cÿa đián cąc CNCO .......................................... 84 

Hình  4.16. Đián dung riêng cÿa các đián cąc CNCO t¿i các mÁt đá dòng ... 85 

Hình 4.17. (a) Đ°ßng CV cÿa đián cąc CNCO-2 t¿i các tác đá quét thÁ, (b) 

Đ°ßng cong GCD cÿa đián cąc CNCO-2 t¿i các mÁt đá dòng ...................... 85 

Hình 4.18. (a) Giá trß k1 và k2 t¿i quá trình quét anát, (b) Giá trß k1 và k2 t¿i quá 

trình quét catát (c) Đián dung thành phÁn và (d) Tỷ lá đóng  góp đián dung . 86 

Hình 4.19. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa các đián cąc CNCO t¿i mÁt đá dòng 7 

A.g−1 ................................................................................................................ 87 

Hình 4.20. (a) Đ°ßng CV cÿa m¿u NiCo2S4 và CNCS, (b) Đ°ßng cong GCD 

cÿa m¿u NiCo2S4 và CNCS ............................................................................. 88 

Hình 4.21. (a) Đ°ßng CV cÿa m¿u CNCS-2, (b) Đ°ßng cong GCD cÿa m¿u 

CNCS-2 ........................................................................................................... 89 

Hình 4.22. (a) Giá trß k1 và k2 t¿i quá trình quét anát, (b) Giá trß k1 và k2 t¿i quá 

trình quét catát (c) Đián dung thành phÁn và (d) Tỷ lá đóng  góp đián dung . 90 

Hình  4.23. Đián dung riêng cÿa các m¿u NiCo2S4 và CNCS t¿i các mÁt đá 

dòng đián ......................................................................................................... 90 

Hình  4.24. Phá táng trá đián hóa cÿa các m¿u NiCo2S4 và CNCS ............... 92 

Hình  4.25. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa m¿u CNCS t¿i mÁt đá dòng 7 A.g-1 92 

Hình 5.1. (a) Đ°ßng CV cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2; (b) Đ°ßng cong 

phóng đián cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2 .................................................. 95 

Hình 5.2. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2 theo mÁt đá 

dòng đián ......................................................................................................... 96 

Hình 5.3. Tỷ lá duy trì đián dung và hiáu su¿t Coulumnic cÿa siêu tā đián 

ACCS/CCSN-2................................................................................................ 96 

Hình 5.4. Biểu đß Ragone á mÁt đá dòng đián khác nhau cÿa siêu tā đián 

ACCS/CCSN-2................................................................................................ 97 

Hình  5.5. Thā nghiám hai siêu tā đián ACCS/CCSN-2 mÃc nái tiÁp ........... 98 

Hình 5.6. (a) Đ°ßng CV cÿa các siêu tā đián t¿i tác đá quét thÁ 50 mV.s−1 (b) 

Đ°ßng cong phóng đián cÿa các siêu tā đián t¿i mÁt đá dòng 1 A.g−1 ........... 98 

Hình 5.7. Đián dung riêng cÿa các siêu tā đián t¿i các mÁt đá dòng đián ..... 99 



vii 
 

Hình 5.8. (a) Đ°ßng CV cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2; (b) Đ°ßng cong 

phóng đián cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 ................................................ 100 

Hình 5.9. Tỷ lá duy trì đián dung và hiáu su¿t coulombic cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCO-2 ............................................................................................. 101 

Hình 5.10. Biểu đß Ragone á mÁt đá dòng đián khác nhau cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCO-2 ............................................................................................. 101 

Hình 5.11. Hai siêu tā đián ACCS/CNCO-2 ghép nái tiÁp để thÃp sáng bóng 

đèn led ........................................................................................................... 102 

Hình 5.12. (a) Đ°ßng CV, (b) Đ°ßng cong GCD cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2 và AC/CNCS-2 ................................................................... 103 

Hình 5.13. (a) Đ°ßng CV, (b) Đ°ßng cong GCD cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2.............................................................................................. 103 

Hình 5.14. Tỷ lá duy trì đián dung khi tăng mÁt đá dòng ............................ 104 

Hình 5.15. Biểu đß Ragone cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2 ...................... 104 

Hình 5.16. Phá táng trá đián hóa cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2 ............. 105 

Hình 5.17. Tỷ lá duy trì đián dung và hiáu su¿t Coulumbic cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2.............................................................................................. 106 

Hình 5.18. S¢ đß há tháng (a) ghép nái tiÁp 2 Siêu tā đián, (b) ghép song song 

2 siêu tā đián, (c) hai cām gßm hai siêu tā đián nái tiÁp đ°ÿc kÁt nái song song

 ....................................................................................................................... 107 

Hình 5.19. (a) Đ°ßng cong GCD cÿa các há tháng ghép nái tÿ 2 siêu tā đián, 

(b) Đ°ßng cong GCD cÿa các há tháng ghép nái tÿ cām 2 siêu tā đián ...... 107 

Hình 5.20. Hai siêu tā đián ACCS/CNCS-2 ghép nái tiÁp để thÃp sáng bóng 

đèn led ........................................................................................................... 108 

 

 

 

 

 

 

 

 



1 

Mä ĐÄU 

Tính cÃp thi¿t cÿa luÁn án  

Są phát triển các công nghá mang tính đát phá trong cuác Cách m¿ng 

công nghiáp lÁn thā t°, są phát triển công nghiáp và są gia tăng dân sá đã và 
đang tác đáng m¿nh m¿ tới mái khía c¿nh, tÿ an ninh - chính trß đÁn kinh tÁ, xã 

hái trong đó nhu cÁu sā dāng năng l°ÿng ngày càng tăng. Mặc dù các giÁi pháp 

phát triển năng l°ÿng tái t¿o đã liên tāc đ°ÿc thúc đẩy trong nhăng năm qua, 
nh°ng v¿n tßn t¿i mát sá trá ng¿i là làm sao có thể chuyển hóa, l°u tră ngußn 

năng l°ÿng này để dą tră, phân phái và sā dāng theo nhu cÁu. Với khÁ năng 
l°u tră, truyền tÁi đián năng hiáu quÁ, siêu tā đián đang thu hút są quan tâm 

cÿa các nhà khoa hác để trá thành mát giÁi pháp tiềm năng trong ngành công 
nghá năng l°ÿng. Ngoài ra, trong lĩnh vąc giao thông cùng với viác āng dāng 

siêu tā đián trong xe đián, các nhà khoa hác còn tìm cách tăng c°ßng khÁ năng 
kiểm soát há tháng l°u tră năng l°ÿng cÿa siêu tā đián nhằm đ¿t đ°ÿc są cân 

bằng giăa hiáu quÁ và tuái thá. 

Tuy nhiên, nh°ÿc điểm cÿa siêu tā hián nay là tỷ lá năng l°ÿng l°u tră 

so với thể tích, hay mÁt đá năng l°ÿng (E) còn khá th¿p [1–3]. Mát sá giÁi pháp 

để nâng cao E cho siêu tā đián nh° nâng cao đián dung (C) thông qua są ląa 

chán vÁt liáu làm đián cąc phù hÿp hoặc/và đián thÁ ho¿t đáng (V) bằng cách 

thiÁt kÁ siêu tā đián b¿t đái xāng sā dāng vÁt liáu cacbon làm đián cąc âm, đián 

cąc d°¢ng sā dāng vÁt liáu tá hÿp giăa vÁt liáu cacbon và vÁt liáu oxit/sunfua 

kim lo¿i. 

Các nghiên cāu tr°ớc đây và siêu tā đián th°¢ng m¿i th°ßng sā dāng vÁt 

liáu cacbon ho¿t tính, nh°ng gÁn đây aerogel cacbon chāa N có ngußn gác tÿ 

chitosan nái lên là mát lo¿i vÁt liáu tiềm năng, cung c¿p dián tích bề mặt riêng 

và đá xáp cao h¢n. Nit¢ có sẵn trong c¿u trúc làm tăng đá d¿n đián và tăng khÁ 

năng th¿m °ớt, cÁi thián hiáu su¿t đián hóa [4–6]. Chitosan, chÿ yÁu có ngußn 

gác tÿ vß tôm, có thể đ°ÿc sÁn xu¿t với giá cÁ phÁi chăng t¿i Viát Nam, khiÁn 

nó trá thành mát ląa chán khÁ thi để phát triển vÁt liáu đián cąc siêu tā đián, 

đặc biát là khi tá hÿp với oxit/sunfua kim lo¿i chuyển tiÁp nh° Ni và Co. 
Tÿ nhăng lý do trên, tôi ląa chán đề tài luÁn án: <Nghiên cứu chế tạo vật 

liệu aerogel cacbon từ chitosan và tổ hợp với oxit/sunfua Ni, Co ứng dụng làm 

điện cực cho siêu tụ điện bất đối xứng=.  
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Māc tiêu nghiên cāu cÿa luÁn án 

ChÁ t¿o thành công vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan, vÁt liáu tá hÿp 

chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan có các tính năng đáp āng yêu 

cÁu làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián. 

Nßi dung nghiên cāu chính cÿa luÁn án: 

 Nghiên cāu, chÁ t¿o vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan, vÁt liáu tá hÿp 

chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan. 

 Nghiên cāu phân tích tính ch¿t vÁt liáu và xác đßnh các thông sá đián hóa 

cÿa đián cąc. 

 Nghiên cāu đánh giá hiáu su¿t đián hóa cÿa siêu tā đián. 

Bß cāc cÿa luÁn án 

LuÁn án bao gßm 140 trang với 17 bÁng, 106 hình v¿ và đß thß. Ngoài 

phÁn Má đÁu trình bày tính c¿p thiÁt cÿa v¿n đề nghiên cāu và phÁn KÁt luÁn 

trình bày tóm tÃt táng quát các kÁt quÁ đ¿t đ°ÿc cũng nh° mát sá v¿n đề có thể 

triển khai nghiên cāu tiÁp theo, luÁn án đ°ÿc c¿u trúc trong 5 Ch°¢ng: 
Chương 1 trình bày táng quan v¿n đề nghiên cāu về siêu tā đián, vÁt liáu 

đián cąc và tình hình nghiên cāu t¿i Viát Nam. 

Chương 2 trình bày chi tiÁt các ph°¢ng pháp chÁ t¿o vÁt liáu, chÁ t¿o 

đián cąc và siêu tā đián. TiÁp theo là các ph°¢ng pháp phân tích vÁt liáu. Sau 

đó là các ph°¢ng pháp nghiên cāu, xác đßnh các tính ch¿t và thông sá đián hóa 

cÿa đián cąc ho¿t đáng và siêu tā đián. 

Chương 3 trình bày các kÁt quÁ nghiên cāu chÁ t¿o vÁt liáu aerogel 

cacbon tÿ chitosan, vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ 

chitosan. 

Chương 4 trình bày kÁt quÁ nghiên cāu chÁ t¿o đián cąc sā dāng vÁt liáu 

aerogel cacbon tÿ chitosan, vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon 

tÿ chitosan. 

Chương 5 trình bày kÁt quÁ nghiên cāu chÁ t¿o thā nghiám và khÁo sát 

siêu tā đián b¿t đái xāng sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan làm đián 

cąc âm, vÁt liáu tá hÿp chāa chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan làm 

đián cąc d°¢ng. 

PhÁn cuái cùng cÿa luÁn án là liát kê danh sách các công trình đã công 
bá liên quan đÁn luÁn án và danh māc các tài liáu tham khÁo. 
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C¢ så khoa hác và thĉc tißn cÿa luÁn án 

VÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan, vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, 

Co và cacbon tÿ chitosan hāa hẹn là vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián do đá 

d¿n đián tát, đián dung cao, đá bền cao và giá thành hÿp lý. H¢n năa, aerogel 

cacbon tÿ chitosan có đá xáp cao và dián tích bề mặt lớn s¿ giúp các ion ch¿t 

đián ly di chuyển dß dàng trong lớp bề mặt đián cąc với nhiều vß trí ho¿t đáng, 

do đó s¿ tăng khÁ năng l°u tră năng l°ÿng. Mặt khác, viác sā dāng ngußn 

nguyên liáu phÁ thÁi thÿy sÁn để chÁ t¿o vÁt liáu cacbon có Ánh h°áng tích cąc 

đái với są phát triển bền văng và bÁo vá môi tr°ßng. 

Nhćng đóng góp mái cÿa luÁn án 

ThiÁt lÁp quy trình chÁ t¿o vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan, vÁt liáu 

tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan. KhÁo sát, phân tích các 

tính ch¿t vÁt liáu và thông sá đián hóa cÿa vÁt liáu; hiáu su¿t đián hóa cÿa siêu 

tā đián b¿t đái xāng sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan làm đián cąc 

âm, vÁt liáu tá hÿp chāa chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan làm 

đián cąc d°¢ng. Są thành công cÿa luÁn án có ý nghĩa về mặt khoa hác cũng 
nh° ý nghĩa lý luÁn thąc tißn nh° sau:  

Đái với phát triển kinh tÁ - xã hái, āng dāng thąc tÁ trong viác l°u tră 

năng l°ÿng tái t¿o, cā thể nh° là đián năng l°ÿng mặt trßi á khu vąc hÁi đÁo, 

vùng sâu, vùng xa. Đóng góp cho viác nghiên cāu, phát triển ngành công nghiáp 

xe đián. Góp phÁn chuyển đái sÁn phẩm có giá trß th¿p thành sÁn phẩm có giá 

trß cao h¢n nhằm māc đích phát triển bền văng ngành nuôi trßng, chÁ biÁn thÿy 

sÁn.  

Đái với an ninh quác phòng, ngußn đián chính phāc vā quác phòng trên 

các đÁo ngoài kh¢i là năng l°ÿng mặt trßi, khiÁn cho viác sā dāng siêu tā đián 

để l°u tră năng l°ÿng trá nên khÁ thi và c¿p thiÁt cho các āng dāng quân są. 
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1. CH¯¡NG 1. TâNG QUAN NGHIÊN CĀU 

1.1 Tãng quan về siêu tā đián 

Trong bái cÁnh hián t¿i, nhu cÁu về năng l°ÿng s¿ch và bền văng đang 
gia tăng m¿nh m¿, đßng thßi są phát triển cÿa công nghá xe đián và các thiÁt bß 
đián tā di đáng đang dißn ra với tác đá nhanh chóng. Điều này đã d¿n đÁn są 

cÁn thiÁt trong viác phát triển các công nghá l°u tră năng l°ÿng hiáu quÁ. Bên 

c¿nh są thành công cÿa pin lithium-ion và Ãc quy, siêu tā đián (supercapacitor) 

đang đ°ÿc thu hút są chú ý nhß vào nhăng °u điểm v°ÿt trái về mÁt đá công 

su¿t, thßi gian s¿c xÁ nhanh và tuái thá sā dāng dài. Siêu tā đián có nái trá r¿t 

nhß th°ßng đ°ÿc sā dāng làm ngußn đián giúp khái đáng các thiÁt bß đián yêu 

cÁu dòng khái đáng cao, tāc thßi và có thể s¿c xÁ liên tāc nh°: thang máy, cÁn 

cẩu, máy khā rung tim... Đặc biát, công nghá này cũng đ°ÿc thā nghiám trên 

mát sá ph°¢ng tián giao thông nh° tàu đián siêu tác, xe buýt. GÁn đây, siêu tā 

đián cũng đang đ°ÿc nghiên cāu đßnh h°ớng làm ngußn cung c¿p năng l°ÿng 

cho xe đián và làm thiÁt bß l°u tră năng l°ÿng mÁt đá cao [1].  

So với pin và Ãc quy thông th°ßng, °u điểm siêu tā đián là có thể s¿c và 

xÁ hàng triáu lÁn mà không bß chai, không bß giÁm đián dung hoặc bß hßng. Tác 

đá s¿c và xÁ cÿa siêu tā đián cũng nhanh h¢n pin và Ãc quy. Tuy nhiên, pin khi 

xÁ cho dòng đián và công su¿t không đái, trong khi đó, đái với siêu tā đián 

công su¿t giÁm dÁn theo tỷ lá l°u tră năng l°ÿng (Hình 1.1) [1]. Ví dā khi siêu 

tā đián xÁ 50 % táng năng l°ÿng thì đián thÁ mà dòng đián sinh ra s¿ giÁm 50 

% so với māc đián thÁ lúc đÁy tā. 

 

Hình 1.1. Biểu đß đián thÁ - thßi gian [1] 
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Hình 1.2 trình bày mái liên há giăa mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công 

su¿t trong các thiÁt  bß l°u tră nh° pin, tā đián và siêu tā đián. KÁt quÁ cho th¿y, 

siêu tā đián có mÁt đá công su¿t cao h¢n so với pin, nh°ng l¿i th¿p h¢n về mÁt 

đá năng l°ÿng [1, 3, 7, 8]. Ví dā, các siêu tā đián sā dāng cacbon làm vÁt liáu 

đián cąc th°ßng có mÁt đá năng l°ÿng nhß h¢n 10 Wh.kg-1, th¿p h¢n nhiều so 

với pin axit chì (33 ÷ 42 Wh.kg-1) và pin lithium-ion (100 ÷ 265 Wh.kg-1) [2]. 

Điều này là mát trong nhăng nguyên nhân chính cÁn trá khÁ năng āng dāng 

ráng rãi cÿa siêu tā đián [9, 10]. Do đó, viác cÁi thián mÁt đá năng l°ÿng cÿa 

siêu tā đián là cÁn thiÁt để đáp āng nhu cÁu ngày càng cao về các thiÁt bß l°u 
tră năng l°ÿng. 

 

Hình 1.2. Hiáu su¿t đián hóa giăa các thiÁt bß l°u tră năng l°ÿng [2] 

1.1.1 CÃu t¿o cÿa siêu tā đián 

Siêu tā đián có thể đ°ÿc thiÁt kÁ d¿ng đái xāng hoặc b¿t đái xāng. Trong 

siêu tā đián đái xāng, cÁ hai đián cąc sā dāng cùng lo¿i vÁt liáu và có đián dung 

bằng nhau, có thßi gian phÁn hßi nhanh nên có đá bền chu kỳ và mÁt đá công 

su¿t cao h¢n nh°ng mÁt đá năng l°ÿng l¿i th¿p h¢n so với các siêu tā đián b¿t 

đái xāng. Hai đián cąc cÿa siêu tā đián b¿t đái xāng sā dāng hai lo¿i vÁt liáu 

khác nhau, vì thÁ giá trß đián dung cÿa thiÁt bß đái với mßi đián cąc về c¢ bÁn 

là khác nhau, chúng có đá bền chu kỳ, công su¿t th¿p h¢n nh°ng khÁ năng l°u 
tră năng l°ÿng cao h¢n so với các siêu tā đián đái xāng. 

C¿u t¿o cÿa siêu tā đián về c¢ bÁn bao gßm: đián môi (lớp cách đián); 

ch¿t đián phân; các t¿m bề mặt đián cąc, bao gßm cąc d°¢ng và cąc âm (Hình 

1.3). 
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Hình 1.3. C¿u t¿o cÿa siêu tā đián th°¢ng m¿i [3] 

1. ĐÁu bÁn cąc; 2. Lß thông h¢i an toàn; 3. MiÁng che; 4. Vß nhôm; 5. Cąc 
d°¢ng; 6. Lớp cách; 7. Lớp cacbon; 8. Lớp thu đián; 9. Lớp cacbon; 10. Cąc 

âm  
(a) ChÃt đián phân (Electrolyte): Có nhiều lo¿i ch¿t đián phân khác 

nhau, nhìn chung có thể đ°ÿc phân lo¿i thành hai nhóm chính: ch¿t đián phân 

lßng và ch¿t đián phân rÃn [4, 5]. Các vÁt liáu kÁt hÿp với ch¿t đián phân Ánh 

h°áng r¿t lớn đÁn hiáu su¿t đián hóa cÿa siêu tā đián. 

- Chất điện phân lỏng đ°ÿc chia thành 03 lo¿i: 

+ Ch¿t đián phân n°ớc: là các ch¿t đián phân có tính axit, bazo và trung 

tính nh° KOH, Na2SO4, H2SO4 và NH4Cl, ít đác h¿i và rẻ tiền. Mặc dù đián thÁ 

ho¿t đáng th¿p (d°ới 1.3 V), nh°ng có thể bá sung ch¿t ho¿t đáng bề mặt để 

tăng hiáu su¿t thông qua viác tăng khÁ năng tiÁp cÁn với bề mặt đián cąc. 

+ Ch¿t đián phân hău c¢: chẳng h¿n nh° acetonitril và propylene 
carbonate, th°ßng đ°ÿc sā dāng trong các āng dāng công nghiáp để tăng c°ßng 

hiáu su¿t và ngăn ngÿa są phân hÿy dung môi trong siêu tā đián. Các siêu tā 

đián này có thể ho¿t đáng á đián thÁ cao khoÁng 3.5 V. Tuy nhiên, chúng bß 
h¿n chÁ sā dāng do các v¿n đề nh° tính không án đßnh, đác tính cao và dß cháy. 

Ngoài ra, siêu tā đián sā dāng dung môi hău c¢ có đián dung riêng th¿p h¢n so 
với các siêu tā đián sā dāng ch¿t đián phân n°ớc. 

+ Ch¿t đián phân ion (ch¿t lßng ion): là muái hău c¢ rÃn nóng chÁy khi 

đun nóng. Chúng có nhăng lÿi ích nh° áp su¿t h¢i th¿p, không bÃt lāa và khÁ 

năng ho¿t đáng á đián thÁ cao (khoÁng 6 V). Tuy nhiên, chi phí cao, khÁ năng 

truyền đián tích kém và khuÁch tán ion do đá nhớt cao và đá án đßnh hóa hác 

th¿p, cÁn trá āng dāng cÿa chúng trong sÁn xu¿t siêu tā đián. 
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- Chất điện phân rắn đ°ÿc chia thành 03 lo¿i: d¿ng gel, polymer khô, 

gám rÃn: 

+ Ch¿t đián phân d¿ng gel: là mát l°ới ch¿t lßng linh ho¿t hay mát ch¿t 

bán rÃn.  

+ Ch¿t đián phân polymer khô: th°ßng đ°ÿc điều chÁ bằng cách hòa tan 

muái vào môi tr°ßng rÃn nh°: polyethylene glycol/polyethylene oxide, 
poly(metyl metacryit),& Viác sā dāng các vÁt liáu táng hÿp làm tăng cÁ đá 

bền c¢ hác và đá d¿n đián cÿa ch¿t đián phân này. 

+ Ch¿t đián phân gám: các ion di chuyển qua pha gám cÿa ch¿t đián 

phân này thông qua các vß trí xen k¿ hoặc các khoÁng tráng trong m¿ng tinh 

thể. 

(b) Láp cách đián (Separator): là vÁt liáu ngăn cách hai t¿m đián cąc 

để tránh đoÁn m¿ch. Nó th°ßng đ°ÿc làm tÿ ch¿t cách đián xáp, án đßnh và tr¢ 
về mặt hóa hác, duy trì đá án đßnh và đá d¿n đián cÿa ch¿t đián phân. Các vÁt 

liáu th°ßng dùng làm lớp cách đián này bao gßm polyacrylonitrile, màng không 

dát kapton, sÿi thÿy tinh, vÁt liáu polyolefin và vÁi không dát gi¿y cellulose. 

(c) Bß thu dòng đián (Current collector): là vÁt liáu kÁt nái các đián 

cąc với các đÁu cąc và t¿o điều kián cho viác thu thÁp electron. Nó Ánh h°áng 

đáng kể đÁn hiáu su¿t đián hóa và đá án đßnh chu kỳ cÿa siêu tā đián. Bá thu 

dòng đián lý t°áng phÁi có đá d¿n đián cao, tráng l°ÿng nhẹ, đá bền c¢ hác tát, 

đá án đßnh nhiát và chi phí th¿p. Chúng cũng phÁi đÁm bÁo đián trá tiÁp xúc 

th¿p và liên kÁt án đßnh với các đián cąc. Các vÁt liáu phá biÁn bao gßm vÁi sÿi 

cacbon, bát niken, lá nhôm, lá đßng & 

(d) Đián cĉc (Electrode): đóng vai trò quan tráng trong viác t¿o ra và 

l°u tră năng l°ÿng cÿa siêu tā đián, đòi hßi các đặc tính nh° đá d¿n đián cao, 

đá án đßnh nhiát đá, dián tích bề mặt riêng lớn, khÁ năng cháng ăn mòn, giá cÁ 

phÁi chăng và thân thián với môi tr°ßng. Có ba lo¿i vÁt liáu đián cąc chính: vÁt 

liáu cacbon, polyme d¿n đián và oxit/sunfua kim lo¿i chuyển tiÁp, cũng nh° vÁt 

liáu tá hÿp cÿa các lo¿i này [6, 7]. Nhiều vÁt liáu khác nhau đã đ°ÿc nghiên 

cāu và xác đßnh là āng cā viên đÁy hāa hẹn cho đián cąc siêu tā đián: 

- Vật liệu cacbon đ°ÿc đánh giá cao trong các āng dāng công nghiáp, 

th°¢ng m¿i do các đặc tính tuyát vßi cÿa chúng, bao gßm đá d¿n đián cao, dián 

tích bề mặt riêng cao, są phong phú tą nhiên, hiáu quÁ về chi phí và ph¿m vi 
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nhiát đá ho¿t đáng ráng [8]. Các lo¿i vÁt liáu cacbon đáng chú ý bao gßm áng 

nanocacbon, graphene, carbon ho¿t tính, aerogel cacbon ... (Hình 1.4) 

 

Hình 1.4. Các lo¿i vÁt liáu cacbon làm đián cąc cho siêu tā đián [9]  

- Các polyme dẫn điện có đá d¿n đián cao, đián thÁ ho¿t đáng cao, tính 

linh ho¿t cao. Các lo¿i th°ßng đ°ÿc nghiên cāu bao gßm polypyrrole (PPy), 

polyaniline (PANI) và polythiophene (PTh) &. Tuy nhiên, nh°ÿc điểm cÿa 

chúng là dß vón cāc và co l¿i trong quá trình xen k¿/tách xen k¿ d¿n đÁn są suy 

giÁm về mặt c¢ hác và hiáu su¿t đián hóa giÁm, h¿n chÁ khÁ năng áp dāng 

th°¢ng m¿i cÿa chúng [10, 11]. 

- Các oxit/sunfua kim loại chuyển tiếp, chẳng h¿n nh° NiO, NiCo2O4 và 

NiCo2S4 đ°ÿc nghiên cāu ráng rãi nhß các phÁn āng đián hóa faradaic và hiáu 

su¿t đián hóa v°ÿt trái cÿa chúng. Chúng cung c¿p mÁt đá năng l°ÿng cao h¢n 
vÁt liáu cacbon và đá án đßnh tát h¢n so với polyme d¿n đián. Tuy nhiên, đá 

bền chu kỳ th¿p, đá d¿n đián th¿p và khÁ năng trao đái ion kém cÿa chúng h¿n 

chÁ khÁ năng āng dāng thąc tÁ cÿa chúng [12]. 

- Vật liệu tổ hợp cung c¿p mát giÁi pháp thay thÁ đÁy hāa hẹn bằng cách 

kÁt hÿp các thành phÁn có các tính ch¿t đián hóa khác nhau, chẳng h¿n nh° 
oxit/sunfua kim lo¿i hoặc polyme d¿n đián với vÁt liáu cacbon [13–15]. Są kÁt 

hÿp này tăng c°ßng hiáu su¿t đián hóa cÿa siêu tā đián thông qua viác t¿o ra 

các h¿t nhß h¢n, tăng dián tích bề mặt và đá xáp. 

1.1.2 Nguyên lý ho¿t đßng cÿa siêu tā đián 

Trong các siêu tā đián, năng l°ÿng đ°ÿc l°u tră tĩnh đián trên bề mặt cÿa 

vÁt liáu và các phÁn āng hóa hác. Với c¢ chÁ c¢ bÁn cÿa nó, các siêu tā đián có 

thể đ°ÿc s¿c nhanh d¿n đÁn mÁt đá công su¿t r¿t cao. 

Siêu tā đián xÁy ra hai c¢ chÁ l°u tră chính: 

- C¢ chÁ vÁt lý: Są di chuyển cÿa các ion mang đián về các bÁn cąc trái 

d¿u, các ion này bám lên trên bề mặt đián cąc t¿o thành các lớp đián kép. Khi 

xÁ năng l°ÿng thì các ion m¿ng đián s¿ thoát khßi bề mặt và s¿ di chuyển t¿o 

thành dòng đián và làm các siêu tā đián đián ho¿t đáng. 
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- C¢ chÁ hóa hác: Các phÁn āng hóa hác xÁy ra do các oxit kim lo¿i hay 

các polymer d¿n đián trên đián cąc t¿o ra các ion mang đián. Khi xÁ năng l°ÿng 

thì các ion này t¿o thành dòng đián và đ°ÿc giÁi phóng ra khßi siêu tā đián. 

Dąa trên c¢ chÁ l°u tră đián tích ng°ßi ta chia siêu tā đián thành 03 lo¿i 

chính và t°¢ng āng với mßi lo¿i là các vÁt liáu đián cąc th°ßng đ°ÿc sā dāng 

(Hình 1.5). 

 

Hình 1.5. (a) Phân lo¿i và (b) c¢ chÁ l°u tră cÿa các lo¿i siêu tā đián [6] 

Siêu tụ điện tĩnh điện lớp kép (EDCL -  Electrostatic double-layer 

capacitors) tích đián nhß są h¿p phā các ion trên bề mặt vÁt liáu đián cąc. Khi 

có dòng đián ch¿y qua, các ion s¿ đ°ÿc phân tách và khuÁch tán vào đián cąc 

trái d¿u với nó (ion âm s¿ dßch chuyển về cąc d°¢ng, ion d°¢ng dßch chuyển 

về cąc âm) và nó s¿ khuÁch tán qua dãy phân cách và đi vào các lß tráng cÿa 

đián cąc phía đái dián t¿o thành hai lớp tĩnh đián á hai cąc cÿa siêu tā đián. 

Quá trình truyền đián tĩnh r¿t linh ho¿t, cho phép t¿o ra các siêu tā đián hiáu 

quÁ h¢n, với tuái thá dài h¢n. Đián dung lớp kép tăng cùng với są gia tăng dián 
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tích bề mặt và giÁm khoÁng cách giăa 2 đián cąc. VÁt liáu cacbon th°ßng đ°ÿc 

sā dāng làm vÁt liáu đián cąc cho EDCL nhß có dián tích bề mặt cao và są 

phân bá lß xáp đa d¿ng nh° lß xáp nhß (< 2 nm), lß xáp trung bình (2 ÷ 20 nm), 

lß xáp lớn (> 20 nm). 

Siêu tụ điện giả điện dung (Pseudocapacitors, PC) l°u tră đián tích thông 

qua viác trao đái đián tích giăa đián cąc và ch¿t đián phân. Đián dung đ¿t đ°ÿc 

bằng cách chuyển dßi đián tā kiểu Faraday với các phÁn āng oxy hóa khā đan 

xen. Quá trình này làm cho PC đ¿t đ°ÿc dung l°ÿng và năng l°ÿng cao h¢n so 
với EDLC. Siêu tā đián giÁ đián dung th°ßng sā dāng oxit/sunfua kim lo¿i hoặc 

polymer d¿n đián để làm vÁt liáu đián cąc. 

Siêu tụ điện lai (hybrid capacitors, HC), hay còn gái là siêu tā đián b¿t 

đái xāng có mát đián cąc dùng tĩnh đián lớp kép làm đián cąc âm và đián cąc 

d°¢ng sā dāng dùng giÁ đián dung hóa để t¿o nên đián dung táng thể cho siêu 

tā đián. Siêu tā đián HC sā dāng cÁ c¢ chÁ vÁt lý và hóa hác để l°u tră đián 

tích, nó có thể đ¿t mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công su¿t cao h¢n so với EDLC 

và PC. Siêu tā đián b¿t đái xāng th°ßng sā dāng vÁt liáu cacbon làm đián cąc 

âm, đián cąc d°¢ng sā dāng vÁt liáu giÁ đián dung hoặc vÁt liáu tá hÿp giăa 

vÁt liáu cacbon và vÁt liáu giÁ đián dung. 

So với EDLC và PC, siêu tā đián lai thể hián nhăng lÿi thÁ đáng kể nh° 
mÁt đá năng l°ÿng cao h¢n [16] và tuái thá chu kỳ dài (>100000) [17], đián 

thÁ ho¿t đáng cao h¢n [18]. Tą xÁ th¿p h¢n cũng là mát lÿi thÁ khác cÿa HC so 

với EDLC và PC [19]. Các c¢ chÁ tą xÁ liên quan đÁn mát sá tác đáng hóa hác 

và vÁt lý chÿ yÁu dąa trên: (i) phÁn āng farada ký sinh, (ii) phân phái l¿i đián 

tích và (iii) rò rỉ dòng đián (Leakage current) giăa các đián cąc [20, 21]. 

Để nâng cao mÁt đá năng l°ÿng cho siêu tā đián thì có thể thông qua viác 

tăng đián dung (C) và/hoặc đián thÁ ho¿t đáng (V) (do năng l°ÿng tích tră trong 

siêu tā đián E = C.V2/2, Hình 1.6). Viác tăng V để cÁi thián mÁt đá năng l°ÿng 

cÿa siêu tā đián có thể đ¿t đ°ÿc bằng cách chán ch¿t đián phân thích hÿp, ví dā 

nh° ch¿t đián phân hău c¢ (lên đÁn 2.5 ÷ 3.0 V) và ch¿t lßng ion (lên đÁn 6 V). 

Tuy nhiên, nh° đã trao đái á phÁn trên, ch¿t đián phân hău c¢ th°ßng đÃt h¢n 
và dß cháy h¢n cũng nh° kém d¿n đián h¢n ch¿t đián phân n°ớc. Để tăng V, 
cÁn có ch¿t đián môi thích hÿp, mßng nh°ng chßu đ°ÿc đián thÁ đánh thÿng cao 

hoặc có thể thiÁt kÁ siêu tā đián kiểu b¿t đái xāng để tÁn dāng lÿi thÁ cÿa hai 

đián cąc khác nhau ho¿t đáng á các cāa sá đián thÁ khác nhau. Để tăng C, cÁn 
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có vÁt liáu làm đián cąc có đá d¿n đián tát và dián tích bề mặt riêng lớn, cháng 

ăn mòn đián hóa và có thể t¿o lớp cách đián cąc mßng trên bề mặt. H¢n năa, 

viác tăng c°ßng đián dung có thể đ¿t đ°ÿc bằng cách đ°a các ch¿t oxy hóa khā 

vào để đóng góp thêm giÁ đián dung faradic vào đián dung táng thể, chẳng h¿n 

nh° các nhóm chāc năng chāa N, O, S, B, P vào vÁt liáu cacbon. Nh° vÁy, viác 

ląa chán vÁt liáu đián cąc là mát trong nhăng khâu quan tráng quyÁt đßnh đÁn 

hiáu su¿t đián hóa cÿa siêu tā đián.  

 

Hình 1.6. S¢ đß minh háa các ph°¢ng pháp khác nhau để cÁi thián mÁt đá 

năng l°ÿng cÿa siêu tā đián [9] 

1.2 Tãng quan về vÁt liáu đián cĉc 

VÁt liáu đián cąc đóng vai trò then chát trong hiáu su¿t ho¿t đáng cÿa 

siêu tā đián. VÁt liáu đián cąc cÁn có dián tích bề mặt riêng cao nhằm tăng khÁ 

năng tích tră đián tích thông qua c¢ chÁ đián dung lớp kép. Đßng thßi, đá d¿n 

đián tát là yÁu tá cÁn thiÁt để đÁm bÁo khÁ năng truyền tÁi electron nhanh và 

giÁm đián trá trong. C¿u trúc xáp hÿp lý giúp hß trÿ quá trình khuÁch tán ion, 

đặc biát quan tráng khi thiÁt bß ho¿t đáng á mÁt đá dòng cao. Ngoài ra, vÁt liáu 

cÁn có đá án đßnh hóa hác và c¢ hác tát để duy trì hiáu su¿t trong môi tr°ßng 

đián ly và sau nhiều chu kỳ s¿c/xÁ. Tính t°¢ng thích đián hóa với ch¿t đián 

phân cũng là yÁu tá quan tráng, giúp má ráng đián thÁ ho¿t đáng cÿa thiÁt bß. 
Cuái cùng, vÁt liáu lý t°áng nên có chi phí hÿp lý, dß chÁ t¿o và thân thián với 

môi tr°ßng để đáp āng yêu cÁu āng dāng thąc tÁ và khÁ năng th°¢ng m¿i hóa. 

Có nhiều lo¿i vÁt liáu đã đ°ÿc nghiên cāu làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā 

đián. Trong đó, vÁt liáu cacbon có dián tích bề mặt riêng lớn, đá d¿n đián cao, 

án đßnh đián hóa và có thể chÁ t¿o tÿ các phÁ thÁi nông nghiáp, thÿy sÁn & Tuy 
nhiên, vÁt liáu oxit/sunfua kim lo¿i l¿i sá hău đián dung lý thuyÁt cao h¢n nhiều 
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so với vÁt liáu cacbon nhß khÁ năng phÁn úng oxi hóa khā nhanh và thuÁn 

nghßch t¿i bề mặt vÁt liáu đián cąc. Mặc dù vÁy, các sÁn phẩm oxi hóa khā có 

xu h°ớng l¿p đÁy các lß rßng trong c¿u trúc vÁt liáu, d¿n đÁn są suy giÁm nhanh 

chóng cÿa dián dung. Vì vÁy, viác nghiên cāu tá hÿp giăa vÁt liáu cacbon với 

vÁt liáu oxit/sunfua kim lo¿i để có thể tÁn dāng các °u điểm cÿa tÿng lo¿i vÁt 

liáu đ¢n lẻ là xu h°ớng mà các nhà nghiên cāu, phát triển h°ớng tới [7, 14, 15, 

22]. 

1.2.1 VÁt liáu cacbon 

Trong các siêu tā đián EDLC, c¢ chÁ l°u tră đián tích cÿa đián cąc sā 

dāng vÁt liáu cacbon chÿ yÁu dąa vào są hình thành mát lớp mßng đ°ÿc gái là 

lớp Helmholtz trên bề mặt vÁt liáu đián cąc khi tiÁp xúc với các ion đián phân. 

Do đó, hiáu su¿t đián dung cÿa mát siêu tā đián EDLC bß Ánh h°áng r¿t nhiều 

bái kích th°ớc lß xáp, phân bá lß xáp và dián tích bề mặt riêng cÿa vÁt liáu đián 

cąc [23, 24]. VÁt liáu cacbon với kích th°ớc lß xáp trung bình trong khoÁng 1 

nm đ°ÿc cho là phù hÿp làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián [25]. Ngoài ra, 

đá án đßnh hóa hác và đá d¿n đián cao tÿ môi tr°ßng axit m¿nh đÁn môi tr°ßng 

kiềm là nhăng yÁu tá khiÁn vÁt liáu cacbon đ°ÿc khuyÁn nghß sā dāng làm vÁt 

liáu đián cąc trong siêu tā đián EDLC [26, 27]. Đián dung cÿa đián cąc có liên 

quan chặt ch¿ đÁn dián tích bề mặt, với dián tích bề mặt riêng trên 1500 m².g{¹ 
là cÁn thiÁt để vÁt liáu cacbon thể hián đián dung cao [28].  

Cacbon ho¿t tính là vÁt liáu đián cąc đ°ÿc sā dāng phá biÁn nh¿t trong 

các siêu tā đián vì nó có đá d¿n đián tát, dián tích bề mặt cao, kích th°ớc lß xáp 

có thể điều chỉnh đ°ÿc và có thể đ°ÿc sÁn xu¿t sá l°ÿng lớn với chi phí th¿p. 

Cacbon ho¿t tính đ°ÿc t¿o ra thông qua xā lý nhiát á nhiát đá cao các tiền ch¿t 

nh° polyme, vÁt liáu tą nhiên hoặc các sinh khái trong môi tr°ßng khí tr¢. VÁt 

liáu cacbon th°ßng có đián dung th¿p, d¿n đÁn siêu tā thu đ°ÿc có hiáu năng 
không cao [29–31]. Để khÃc phāc nh°ÿc điểm này, ng°ßi ta th°ßng pha t¿p 

cacbon ho¿t tính với nit¢ (N), l°u huỳnh (S), phát pho (P) để tăng khÁ năng 
th¿m °ớt vÁt liáu tÿ đó tăng đá d¿n hoặc tá hÿp chúng với các MOHS để tăng 
đián dung [32–37]. Tuy nhiên, các ph°¢ng pháp pha t¿p và chÁ t¿o hián nay 

khá phāc t¿p, nhiều công đo¿n và đôi khi yêu cÁu các máy móc, thiÁt bß đÃt 

tiền, vì vÁy s¿ tăng giá thành cÿa vÁt liáu và siêu tā đián. 

Mát ph°¢ng pháp hău ích và hiáu quÁ đ°ÿc quan tâm nhiều gÁn đây để 

sÁn xu¿t vÁt liáu cacbon là sā dāng các tiền ch¿t cacbon tÿ các phÁ thÁi nông 
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nghiáp, phÁ thÁi thÿy sÁn [38–40]. Nhăng vÁt liáu này không chỉ đa d¿ng về 

ngußn gác mà còn giúp giÁm ch¿t thÁi và giúp cÁi thián môi tr°ßng. Cacbon 

ho¿t tính đ°ÿc sÁn xu¿t tÿ các ngußn vÁt liáu này có thể đ°ÿc sā dāng trong 

nhiều āng dāng, bao gßm l°u tră năng l°ÿng, đặc biát là trong các siêu tā đián. 

Các nghiên cāu gÁn đây đã đ°ÿc thąc hián để sā dāng mát sá polyme 

sinh hác nh° cellulose, hemiaellulose, chitosan,... làm tiền ch¿t cacbon [48]. Vì 

các polyme sinh hác này có r¿t nhiều trong tą nhiên nên viác thu thÁp và xā lý 

t°¢ng đái dß dàng. Chitosan là mát lo¿i polyme sinh hác có sẵn và khá dßi dào, 

đã đ°ÿc nghiên cāu và sā dāng để chÁ t¿o vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián 

trong thßi gian gÁn đây [41, 42]. Chitosan chāa mát l°ÿng lớn các nhóm amino 

có thể t¿o cacbon có chāa N mà không cÁn thêm các b°ớc pha t¿p. 

Vật liệu aerogel cacbon chứa N từ chitosan  

GÁn đây, các nhà nghiên cāu đang bß thu hút bái chitosan nh° mát ngußn 

cacbon xáp chāa N để chÁ t¿o đián cąc có đián dung riêng cao [43]. Chitosan 

là mát lo¿i polysaccharide đ°ÿc t¿o ra thông qua quá trình deacetyl hóa mát 

phÁn chitin, nó là polyme sinh hác tą nhiên phá biÁn thā hai có mặt khÃp n¢i 
trong tą nhiên [14]. Đá deacetyl cÿa chitin lớn h¢n 70 % thì sÁn phẩm thu đ°ÿc 

là chitosan. Để sā dāng cho māc đích th°¢ng m¿i thì đá deacetyl nằm trong 

khoÁng 70 ÷ 90 % [44]. Quy trình táng quát điều chÁ chitosan tÿ vß tôm, cua, 

ghẹ đ°ÿc trình bày t¿i Hình 1.7. 

 

Hình 1.7. Quy trình táng quát điều chÁ chitosan 
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Aerogel cacbon chāa N tÿ chitosan đ°ÿc chÁ t¿o thông qua quá trình 

đông khô, cacbon hóa và ho¿t hóa [41, 45–50]. NÁu quá trình ho¿t hóa không 

đ°ÿc thąc hián sau quá trình cacbon hóa, các đián cąc dąa trên chitosan s¿ có 

c¿u trúc giáng nh° d¿ng t¿m với dián tích bề mặt riêng th¿p. Mặt khác, nÁu quá 

trình ho¿t hóa đ°ÿc thąc hián bằng cách sā dāng các ch¿t kích ho¿t, chẳng h¿n 

nh° H3PO4, KOH... thì các vÁt liáu thể hián c¿u trúc tá ong ba chiều (3D) đặc 

biát với đá đßng đều tát h¢n và c¿u trúc giáng nh° graphen. Quá trình ho¿t hóa 

là b°ớc xā lý quan tráng nhằm tăng dián tích bề mặt riêng và c¿u trúc lß xáp 

cÿa vÁt liáu, tÿ đó cÁi thián khÁ năng l°u tră đián tích khi sā dāng làm đián cąc 

cho siêu tā đián. Có hai c¢ chÁ ho¿t hóa phá biÁn là ho¿t hóa vÁt lý và ho¿t hóa 

hóa hác. Trong ho¿t hóa vÁt lý, vÁt liáu tiền ch¿t đ°ÿc cacbon hóa á nhiát đá 

cao, sau đó xā lý bằng khí oxi hóa nhẹ nh° CO₂ hoặc h¢i n°ớc á khoÁng 800 ÷ 

1000 oC. Quá trình này t¿o ra các phÁn āng khí–rÃn, phá vỡ c¿u trúc cacbon và 

hình thành há tháng vi lß. Ng°ÿc l¿i, ho¿t hóa hóa hác sā dāng các ch¿t ho¿t 

hóa nh° KOH, NaOH, ZnCl2 hoặc H3PO4, trán trąc tiÁp với tiền ch¿t và nung 

á nhiát đá khoÁng 600 ÷ 800 oC. Các tác nhân này tham gia phÁn āng với 

cacbon, sinh ra khí và muái trung gian, góp phÁn t¿o ra các lß rßng siêu nhß và 

c¿u trúc xáp. So với ho¿t hóa vÁt lý, ph°¢ng pháp hóa hác th°ßng cho hiáu quÁ 

cao h¢n về dián tích bề mặt và phân bá lß xáp, đặc biát phù hÿp cho các āng 

dāng cÁn mÁt đá đián dung cao nh° siêu tā đián. 

HÁu hÁt các nghiên cāu đều cho rằng, nhiát đá cacbon hóa và ho¿t hóa 

tát nh¿t trong khoÁng 800 oC, lúc này vÁt liáu aerogel cacbon có ngußn gác tÿ 

chitosan thể hián các đặc tính vÁt liáu và đián hóa tát h¢n cÁ. Trong mát nghiên 

cāu, aerogel cacbon tÿ chitosan có dián tích bề mặt riêng đ¿t 2432 m2.g−1  sau 

khi cacbon hóa, ho¿t hóa á 800 oC và đián cąc sā dāng vÁt liáu này thể hián 

đián dung riêng đ¿t 197 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng đián 0.2 A.g−1 trong ch¿t đián 

phân KOH 6M [41].  

Mát lo¿i hßn hÿp cacbon/graphene xáp đã đ°ÿc chÁ t¿o tÿ hydrogel 

graphene oxit-chitosan, với các b°ớc s¿y đông khô, cacbon hóa và ho¿t hóa 

[51]. VÁt liáu đián cąc thu đ°ÿc có đián dung riêng đ¿t 320 F.g−1 t¿i mÁt đá 

dòng 1 A.g−1 trong ch¿t đián phân KOH 6M, đßng thßi đá tỷ lá duy trì đián 

dung đ¿t 96 % sau 2000 chu kỳ. 

Trong mát nghiên cāu khác, aerogel cacbon chāa N đ°ÿc chÁ t¿o tÿ 

chitosan và graphen oxit [42]. Aerogel cacbon chāa N đã chÁ t¿o có c¿u trúc 
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xáp phân c¿p với các macropores, mesopores và micropores phong phú. Hàm 

l°ÿng tą pha t¿p N có thể điều chỉnh đ°ÿc (0.68 ÷ 7.64 %). Są có mặt cÿa N 

có thể cÁi thián đáng kể đián dung cÿa cacbon xáp và thÁm chí chỉ với mát 

l°ÿng nhß pha t¿p N (0.68 %) cũng đã cÁi thián đáng kể đián dung. Đián cąc 

sā dāng cacbon xáp chāa N đã đ°ÿc chÁ t¿o với dián tích bề mặt riêng là 471.7 

m2.g−1, đián dung riêng đ¿t 193 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng 0.5 A.g−1, cũng nh° đá 

án đßnh chu kỳ v°ÿt trái với khÁ năng duy trì đián dung 107 % sau 5000 chu 

kỳ. H¢n năa, đián cąc sā dāng cacbon xáp chāa N này có mÁt đá năng l°ÿng 

cao đ¿t 17.1 Wh.kg−1 á mÁt đá năng l°ÿng 400 W.kg-1. 

Tÿ nhăng thÁo luÁn á trên, rõ ràng là aerogel cacbon chāa N có ngußn 

gác tÿ chitosan thể hián tiềm năng lớn làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián. 

Ph°¢ng pháp chÁ t¿o vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan cũng đã đ°ÿc mát sá 

các nghiên cāu tr°ớc đây công bá (Hình 1.8).  

 

Hình 1.8. Quy trình chÁ t¿o aerogel cacbon tÿ chitosan 

Theo các nghiên cāu tr°ớc đây, quy trình chÁ t¿o cacbon chāa N tÿ 

chitosan c¢ bÁn tháng nh¿t theo các b°ớc sau: (i) chuẩn bß aerogel chitosan 

bằng ph°¢ng pháp đông khô, (ii) cacbon hóa aerogel chitosan đ°ÿc tiÁn hành 

trong lò nung á môi tr°ßng khí tr¢, nhiát đá đ°ÿc khuyÁn nghß là 800 oC, thßi 

gian 3 giß trong dòng N2 với tác đá 3 ÷ 5 oC/ phút và (iii) ho¿t hóa aerogel 

carbon hóa thu đ°ÿc bằng KOH với tỷ lá khái l°ÿng aerogel cacbon/KOH là 

1:3. à nhiát đá ho¿t hóa 800 oC vÁt liáu thu đ°ÿc tát nh¿t cho āng dāng làm 

vÁt liáu đián cąc siêu tā đián [37, 48, 52, 53].  

Do vÁy, trong luÁn án này tôi đßnh h°ớng sā dāng quy trình chÁ t¿o này 
để chÁ t¿o vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan. Dung dßch chitosan kÁt hÿp với 
ch¿t liên kÁt m¿ch aldehyde trong điều kián thích hÿp để hình thành gel, đây là 
b°ớc trung gian quan tráng trong quá trình chÁ t¿o aerogel cacbon chāa N tÿ 
chitosan. Hàm l°ÿng ch¿t liên kÁt m¿ch có thể Ánh h°áng đÁn tính ch¿t vÁt liáu 
cacbon thu đ°ÿc. Vì vÁy, cÁn thiÁt phÁi tiÁn hành khÁo sát, tìm tỷ lá bá sung 
ch¿t liên kÁt m¿ch glutaraldehyde (GA) thích hÿp trong quá trình t¿o gel, tÿ đó 

xác đßnh đ°ÿc quy trình chÁ t¿o vÁt liáu cacbon chāa N tÿ chitosan. 
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1.2.2 VÁt liáu oxit/sunfua kim lo¿i chuyển ti¿p 

Oxit kim loại chuyển tiếp (NiO) 

Các oxit giÁ đián dung cÿa các kim lo¿i chuyển tiÁp đ°ÿc khám phá ráng 

rãi do có đián dung lý thuyÁt cao, chi phí th¿p và phÁn āng oxi hóa khā đÁo 

ng°ÿc cao, d¿n đÁn đián dung riêng cao h¢n so với vÁt liáu cacbon dąa trên c¢ 
chÁ l°u tră đián tích lớp kép [54–56]. Các vÁt liáu oxit kim lo¿i chuyển tiÁp 

đ°ÿc nghiên cāu sā dāng nh° RuO2 [57], IrO2 [58], MnO2 [59], Co3O4 [60], 

NiO [61], Co(OH)2 [62] và Ni(OH)2 [63]. Tuy nhiên, để giÁm giá thành siêu tā 

đián, viác phát triển các oxit kim lo¿i rẻ tiền đ°ÿc các nhà phát triển quan tâm 

và °u tiên h¢n cÁ, trong đó th°ßng tÁp trung vào NiO. 

C¢ chÁ l°u tră đián tích cÿa siêu tā đián sā dāng vÁt liáu NiO và są thay 

đái tr¿ng thái oxy hóa cÿa NiO đang có nhăng tranh luÁn. Mát cho rằng quá 

trình l°u tră năng l°ÿng xÁy ra giăa NiO và NiOOH (ph°¢ng trình (1) và (2)) 
[61, 64, 65]. Có mát sá l¿i chỉ ra rằng đÁu tiên NiO chuyển thành Ni(OH)2 trong 

ch¿t đián phân kiềm, sau đó các phÁn āng đián hóa xÁy ra giăa Ni(OH)2 và 

NiOOH (ph°¢ng trình (3) và (4)) [66–68].   NiO + OH2  ↔  NiOOH + e2  (1) NiO + H2O ↔  NiOOH + H+  +  e2 (2) Ni(OH)2  ↔  NiOOH + H+ + e2 (3) Ni(OH)2  + OH2  ↔  NiOOH + H2O + e2 (4) 

Hai lý thuyÁt này đều có điểm chung cho rằng Ni2+ oxy hóa thành 

NiOOH thông qua viác m¿t đi mát electron. HÁu hÁt các nhà nghiên cāu có xu 

h°ớng thiên về lý thuyÁt thā nh¿t, nh°ng lý thuyÁt thā hai cũng hÿp lý vì NiO 

s¿ kÁt hÿp với OH- trong ch¿t đián phân kiềm để t¿o ra Ni(OH)2, ch¿t này s¿ 

góp phÁn t¿o nên mát phÁn đián dung. Có hai v¿n đề chính đái với vÁt liáu đián 

cąc NiO là: (i) NiO là lo¿i bán d¿n lo¿i p có đá d¿n đián th¿p; (ii) đá án đßnh 

cÿa chu kỳ kém. Để giÁi quyÁt nhăng v¿n đề này, có thể chÁ t¿o NiO c¿u trúc 

nano với dián tích bề mặt riêng lớn h¢n cũng nh° t¿o ra các con đ°ßng khuÁch 

tán và vÁn chuyển ngÃn h¢n cÿa các ion và electron, d¿n đÁn đáng hác phÁn 

āng nhanh h¢n [65, 69, 70]. Ngoài ra, c¿u trúc nano có thể giÁm bớt áp ląc do 

są phßng lên cÿa các đián cąc và āc chÁ quá trình bóc tách vÁt liáu ra khßi nền, 

tÿ đó nâng cao đá bền chu kỳ. 

Bát nano NiO đã đ°ÿc chÁ t¿o trong mát nghiên cāu năm 2020 [71]. 

Nghiên cāu XRD cho th¿y są xu¿t hián cÿa pha NiO. Phá FT-IR đ°ÿc sā dāng 



17 

để xác nhÁn są hián dián cÿa liên kÁt Ni–O trong h¿t nano NiO. KÁt quÁ cho 

th¿y bát NiO thu đ°ÿc á nhiát đá 300 oC có hiáu su¿t đián hóa tát h¢n cÁ. Đián 

cąc NiO-3 (300oC) thể có dung riêng đ¿t 132 F.g−1 trong ch¿t đián phân KOH 

6M t¿i tác đá quét thÁ 5 mV.s−1, tuy nhiên đá án đßnh chu kỳ l°u giă chỉ còn 

75 % sau 500 chu kỳ. 

Trong nghiên cāu khác trình bày quá trình chÁ t¿o Ni(OH)2 mát b°ớc, 

phát triển trąc tiÁp trên t¿m bát niken. Ng°ßi ta đã quan sát th¿y są hình thành 

cÿa α-Ni(OH)2 có c¿u trúc nano giáng nh° bông hoa. Đián cąc α-Ni(OH)2 thu 

đ°ÿc có dián tích bề mặt riêng đ¿t 164 m2.g−1 và đián dung riêng đ°ÿc tăng 
c°ßng đáng kể đ¿t 2814 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng 3 A.g−1. Tỷ lá duy trì đián dung 

còn l¿i 52 % sau 2000 chu kỳ, t°¢ng đái th¿p đái với āng dāng siêu tā đián 

[72]. 

Các nhà nghiên cāu đã phát triển vÁt liáu NiO c¿u trúc nano với dián tích 

bề mặt riêng lớn cũng nh° các con đ°ßng khuÁch tán và vÁn chuyển ngÃn cho 

các ion và electron. C¿u trúc nano có thể giÁm hián t°ÿng tr°¢ng ná vÁt liáu 

đián cąc và āc chÁ quá trình phá hÿy vÁt liáu góp phÁn nâng cao hiáu su¿t đián 

hóa. NiO đá xáp cao với các lß rßng lớn đ°ÿc chÁ t¿o bằng kỹ thuÁt đián di và 

lÃng đáng đián, giúp hiáu su¿t đián hóa cÿa siêu tā tăng cao (351 F.g−1) lớn h¢n 
nhiều so với NiO thông th°ßng (140 F.g−1). Tuy nhiên, tỷ lá duy trì đián dung 

cÿa đián cąc NiO xáp trong nghiên cāu này cũng chỉ còn l¿i 72 % sau 3000 

chu kỳ [73]. 

Mặc dù oxit kim lo¿i thể hián các tính ch¿t đián hóa tát, nh°ng h¿n chÁ 

cÿa chúng là đá d¿n đián th¿p d¿n đÁn tác đá giÁm rõ rát. Do đó, công su¿t thąc 

tÁ cÿa chúng khác xa so với kỳ váng lý thuyÁt [55]. Ngoài ra, đá bền chu kỳ khi 

sā dāng oxit kim lo¿i t°¢ng đái th¿p. GÁn đây, các ph°¢ng pháp cÁi tiÁn khác 

đã đ°ÿc khám phá để điều chỉnh, chẳng h¿n nh° đ°a oxit kim lo¿i vào ch¿t nền 

d¿n đián để tăng tính d¿n đián và kÁt hÿp các hÿp ch¿t oxit với nhiều tr¿ng thái 

oxi hóa khác nhau [47, 48]. 

Oxit/sunfua kim loại chuyển tiếp đa nguyên tố (NiCo2O4, NiCo2S4) 

Các oxit/sunfua kim lo¿i chuyển tiÁp đa nguyên tá thu hút r¿t nhiều są 

chú ý chẳng h¿n nh° NiCo2O4 [74] và NiCo2S4 [75]. Các công bá cho rằng các 

oxit kim lo¿i chuyển tiÁp đa nguyên tá này có đá d¿n đián cao h¢n các oxit đ¢n 
kim lo¿i và đián dung bao gßm są đóng góp cÿa cÁ hai thành phÁn oxit kim 

lo¿i, d¿n đÁn hiáu su¿t đián hóa tát h¢n [76–78].  
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C¿u trúc phân c¿p NiCo2O4 giáng nh° bông hoa 3D đã đ°ÿc chÁ t¿o, thể 

hián đián dung riêng cao đ¿t 1191.2 F.g−1 và 755.2 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng đián 

lÁn l°ÿt là 1 A.g−1 và 10 A.g−1 [79]. Tuy nhiên, đián dung chỉ còn 63.4 % khi 

tăng mÁt đá dòng tÿ 1 A.g−1 lên 10 A.g−1, lý do là đián trá chuyển đián tích cÿa 

vÁt liáu đián cąc tăng lên trong quá trình s¿c/ xÁ.  

Mát báo cáo khác chÁ t¿o các h¿t nano NiCo2O4 xáp bằng ph°¢ng pháp 
vi sóng và ÿ nhiát. Các h¿t nano NiCo2O4 xáp có khÁ năng cung c¿p đián dung 

riêng lớn do dián tích bề mặt riêng cao [80]. Siêu tā đián đái xāng sā dāng vÁt 

liáu NiCo2O4 xáp này thể hián đián dung riêng và mÁt đá năng l°ÿng lÁn l°ÿt 

là 380 mF.cm−2 và 19.1 Wh.Kg−1 t¿i mÁt đá dòng đián là 1 mA.cm−2 trong ch¿t 

đián phân KOH 2M. Tuy nhiên, tỷ lá duy trì đián dung cÿa hai siêu tā đián này 

chỉ còn 78 % và 83 % sau 6000 chu kỳ s¿c/ xÁ. 

C¿u trúc nano lāc giác cÿa thanh nano NiCo2O4 đã đ°ÿc chÁ t¿o bằng 

ph°¢ng pháp thÿy nhiát. Các thanh nano lāc giác bao gßm các h¿t nano nhß có 

đá dày trung bình 412 nm đ°ÿc chÁ t¿o với thßi gian phÁn āng thÿy nhiát 14 

giß.  Đián cąc NiCo2O4 này cho th¿y đián dung riêng cao nh¿t là 1061 F.g−1, 

mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công su¿t cÿa đián cąc NiCo2O4 lÁn l°ÿt là 39 

Wh.Kg−1 và 683 W.kg−1. Đián trá dung dßch (Rs) và đián trá chuyển đián tích 

(Rct) cÿa đián cąc NiCo2O4 lÁn l°ÿt là 0.7 Ω và 43 Ω. Đián cąc NiCo2O4 có khÁ 

năng duy trì đián dung đ¿t 81% sau 3000 chu kỳ, con sá này v¿n còn t°¢ng đái 

th¿p đái với vÁt liáu đián cąc sā dāng trong siêu tā đián [81]. 

Các màng mßng NiCo2O4 đ°ÿc chÁ t¿o bằng ph°¢ng pháp lÃng đáng hóa 

hác [82]. Đián cąc màng NiCo2O4 thể hián đián dung riêng là 470 F.g−1 á mÁt 

đá dòng đián 0.4 A.g−1. Sau 2000 chu kỳ, đián cąc cho th¿y khÁ năng duy trì 
đián dung là 75.6 % khi mÁt đá dòng đián tăng tÿ 0.4 A.g−1 lên 5.0 A.g−1. Siêu 

tā đián màng NiCo2O4 đ¿t mÁt đá năng l°ÿng là 40 Wh.kg−1 á mÁt đá công su¿t 

là 1.66 kW.kg−1 và khÁ năng duy trì đián dung chỉ còn l¿i 82 % sau 2000 chu 

kỳ s¿c/ xÁ. 

Về mặt lý thuyÁt, so với oxit kim lo¿i thì sunfua kim lo¿i có khÁ năng 
l°u tră năng l°ÿng lớn h¢n và là vÁt liáu triển váng cho các thiÁt bß l°u tră năng 
l°ÿng nh° pin và siêu tā đián. Sunfua kim lo¿i có đá d¿n đián tát h¢n và đá âm 

đián cÿa l°u huỳnh th¿p h¢n so với oxy, giúp vÁn chuyển các electron dß dàng 

h¢n [83–85].  
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Mát nghiên cāu đã phát triển ph°¢ng pháp mới để chÁ t¿o màng mßng 

NiCo2S4 bằng ph°¢ng pháp h¿p phā và phÁn āng lớp ion liên tiÁp (SILAR) trên 

t¿m bát niken tÿ các tiền ch¿t chāa Ni, Co và S. Đián cąc màng mßng NiCo2S4 

thể hián đián dung riêng là 1427 F.g−1 á tác đá quét 20 mV.s−1. Nhăng kÁt quÁ 

này chỉ ra rằng sā dāng màng mßng NiCo2S4 làm đián cąc hiáu quÁ h¢n so với 

oxit đ¢n kim lo¿i và sunfua đ¢n kim lo¿i [75]. 

Mát nghiên cāu khác táng hÿp NiCo2S4 tÿ các tiền ch¿t chāa Ni, Co và 

S [86]. Đián dung riêng đ¿t 675 F.g−1 t¿i tác đá quét thÁ 10 mV.s−1, tỷ lá duy 

trì đián dung riêng sau 1000 chu kỳ còn l¿i t°¢ng đái th¿p, 81 %.  

Trong mát báo cáo khác, các tác giÁ đã chÁ t¿o có kiểm soát hình d¿ng 

cÿa c¿u trúc NiCo2S4. Hiáu su¿t đián hóa đ°ÿc nghiên cāu bằng phép đo CV 
và phép đo GCD. KÁt quÁ chỉ ra rằng đián dung riêng cao cÿa đián cąc NiCo2S4 

đ¿t 1048 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng đián 3.0 A.g−1, tuy nhiên đián cąc chỉ l°u giă 

còn 75.9 % đián dung ban đÁu sau 5000 chu kỳ s¿c/ xÁ [87]. 

Tÿ các táng quan trên, tôi cho rằng hiáu su¿t đián hóa, đián dung riêng 

tăng dÁn theo thā tą sā dāng các vÁt liáu NiO, NiCo2O4, NiCo2S4. Đián dung 

cÿa vÁt liáu oxit/sunfua Ni, Co đã đ°ÿc cÁi thián đáng kể so với vÁt liáu cacbon, 

tuy nhiên đá bền chu kỳ cÿa nhóm vÁt liáu này t°¢ng đái th¿p. 

1.2.3 VÁt liáu tã hÿp chāa cacbon và oxit/sunfua kim lo¿i 

Các oxit/sunfua kim lo¿i sá hău đián dung lý thuyÁt cao đ°ÿc sā dāng 

làm vÁt liáu đián cąc để cÁi thián mÁt đá năng l°ÿng cÿa siêu tā đián. Tuy nhiên 

thąc tÁ mÁt đá năng l°ÿng và vòng đßi cÿa các đián cąc dąa trên oxit/sunfua 

kim lo¿i v¿n còn th¿p do đá d¿n đián th¿p và są giãn ná thể tích lớn trong quá 

trình s¿c/xÁ, điều này cÁn trá r¿t nhiều đÁn các āng dāng quy mô lớn cÿa chúng. 

GÁn đây nh¿t, są kÁt hÿp lý t°áng giăa oxit/sunfua kim lo¿i và vÁt liáu cacbon 

đ°ÿc coi là mát giÁi pháp hiáu quÁ để giÁi quyÁt các thách thāc trên. Đián cąc 

sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa cacbon và oxit/sunfua kim lo¿i l°u tră đián tích 

theo cÁ c¢ chÁ hóa hác và vÁt lý (trong mát đián cąc duy nh¿t). 

Các h¿t nano NiO đ°ÿc gÃn trên nền cacbon ho¿t tính (NiO/C) làm vÁt 

liáu đián cąc cho siêu tā đián. Đián cąc NiO/C đ¿t đián dung riêng là 870 F.g−1 

t¿i mÁt đá dòng 1 A.g−1 và duy trì 67 % khi tăng mÁt đá dòng đián tÿ 1 A.g-1 

lên 10 A.g−1. Các siêu tā đián không đái xāng NiO/C//C có mÁt đá năng l°ÿng 

khá cao đ¿t 39.85 Wh.kg−1 á mÁt đá công su¿t 2000 W.kg−1 và tỷ lá duy trì đián 

dung là 87 % sau 10.000 chu kỳ [88]. 
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VÁt liáu tá hÿp NiO/C với ngußn cacbon tÿ sucrose. Sucrose đ°ÿc 

chuyển thành cacbon thông qua quá trình cacbon hóa trong môi tr°ßng khí tr¢. 
Đián cąc NiO/C có đián dung riêng đ¿t 473 F.g−1 á tác đá quét thÁ 5 mV.s−1 

trong ch¿t đián phân KOH 1M, mÁt đá năng l°ÿng là 4.5 kW.kg−1 t¿i mÁt đá 

dòng đián 15 A.g−1 và đián dung đ°ÿc duy trì 90 % sau 5000 chu kỳ [89]. 

Trong mát nghiên cāu khác đã khÁo sát nhiát đá chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp 

NiO/C. KÁt quÁ đ°ÿc đ°a ra là t¿i nhiát đá 300 oC, các tính ch¿t vÁt liáu, hiáu 

su¿t đián hóa cÿa vÁt liáu nanocompozit NiO/C thu đ°ÿc là tát nh¿t. Dián tích 

bề mặt riêng lớn và đá d¿n đián tát d¿n đÁn đián dung riêng cao đ¿t 317 F.g−1 

á mÁt đá dòng đián là 1 A.g−1 và đá bền chu kỳ còn l¿i 71 % sau 15000 chu kỳ 

[90].  

VÁt liáu tá hÿp bao gßm các h¿t nano NiCo2O4 và cacbon cho th¿y hiáu 

su¿t đián hóa v°ÿt trái so với các h¿t nano NiCo2O4. Đián cąc NiCo2O4 thể 

hián dung l°ÿng 172 mAh.g−1 á mÁt đá dòng 50 mA.g−1 và giÁm xuáng còn 29 

mAh.g−1 sau 50 chu kỳ. Đián cąc vÁt liáu tá hÿp (NiCo2O4 và cacbon) cho th¿y 

đián dung riêng đ¿t 213 mAh.g−1 t¿i mÁt đá dòng 50 mA.g−1 và giÁm xuáng 

còn 119 mAh.g−1 sau 100 chu kỳ. Điều này cho th¿y są cÁi thián về đá bền chu 

kỳ cÿa vÁt liáu tá hÿp so với vÁt liáu oxit kim lo¿i. Są cÁi thián này đ°ÿc cho 

là nhß są hián dián cÿa cacbon ho¿t tính có đá d¿n đián cao và đá bền tát [91]. 

Mát báo cáo khác trình bày quy trình chÁ t¿o và hiáu su¿t siêu tā đián 

cÿa vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và graphene oxit khā (rGO). Đặc tính siêu tā 

đián sā dāng vÁt liáu tá hÿp này đ°ÿc nghiên cāu bằng kỹ thuÁt đo đián hóa 

(CV và GCD). KÁt quÁ cho th¿y rằng đián cąc lai NiCo2O4/rGO (1484 F.g−1) 

thể hián đián dung riêng cao h¢n nhiều so với các vÁt liáu đián cąc đ¢n lẻ 

NiCo2O4 (358 F.g−1) và đián cąc rGO (114 F.g−1) [92].  

VÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon ho¿t tính có ngußn gác tÿ vß lúa 

mì làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián đã đ°ÿc báo cáo [93] (Hình 1.9). 

Cacbon ho¿t tính đ°ÿc chÁ t¿o thông qua quá trình cacbon hóa vß lúa mì và 

đ°ÿc ho¿t hóa bằng KOH. Đián dung riêng cÿa đián cąc đ¿t 1962 F.g−1 á mÁt 

đá dòng  là 1 A.g−1 và có khÁ năng duy trì đián dung gÁn 90 % sau 5000 chu 

kỳ. Hiáu su¿t đián hóa đ°ÿc cÁi thián cÿa đián cąc vÁt liáu tá hÿp NiCo2S4 và 

cacbon ho¿t tính này có thể là do con đ°ßng khuÁch tán ion nhanh do cacbon 

ho¿t tính mang l¿i và phÁn āng oxy hóa khā nhanh cÿa NiCo2S4. H¢n năa, siêu 
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tā đián không đái xāng (NiCo2S4//C) có thể cung c¿p mÁt đá năng l°ÿng 42 

Wh.kg−1 á mÁt đá công su¿t 550 W.kg−1.  

 

Hình 1.9. Điều chÁ carbon ho¿t tính 3D/NiCo2S4 tÿ lúa mì āng dāng làm vÁt 

liáu đián cąc cho siêu tā đián b¿t đái xāng tác đá cao [93] 

Trong mát nghiên cāu khác, vÁt liáu đián cąc cacbon/NiCo2S4 pha t¿p 

thêm N đã đ°ÿc chÁ t¿o bằng phÁn āng thÿy nhiát. Đián dung riêng cÿa đián 

cąc vÁt liáu tá hÿp đ¿t 1131 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng đián 0.25 A.g−1 và l°u giă 

81.5 % sau 10000 chu kỳ s¿c/ xÁ [94]. 

Các táng quan nghiên cāu đều cho rằng vÁt liáu cacbon có thể mang l¿i 

dián tích bề mặt cao để lÃng đáng các oxit/sunfua Ni, Co và tăng đá d¿n đián. 

Các oxit/sunfua Ni, Co có thể thúc đẩy quá trình truyền đián tích mát cách hiáu 

quÁ và do đó nâng cao đáng hác cÿa phÁn āng oxi hóa khā, d¿n đÁn hiáu su¿t 

đián hóa cao cÿa siêu tā đián.  

Đái với vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon có ngußn gác 

tÿ các sinh khái cũng đã bÃt đÁu đ°ÿc nghiên cāu gÁn đây [95–98]. Ph°¢ng 
pháp chÁ t¿o mát b°ớc đ¢n giÁn để chÁ t¿o vÁt liáu chÁ t¿o aerogel cacbon 

AC/NiO xáp bằng cách nhiát phân aerogel natri carboxymethyl cellulose thu 

đ°ÿc tÿ quá trình sol-gel và đông khô [99]. Nhiát đá nhiát phân t¿i 300 oC, vÁt 

liáu chÁ t¿o AC/NiO thu đ°ÿc có dián tích bề mặt riêng đ¿t 175.05 m2.g−1, đián 

cąc vÁt liáu AC/NiO có mÁt đá năng l°ÿng 81,67 mAh.g−1 t¿i mÁt đá dòng đián 

0.5 A.g−1 trong dung dßch đián phân KOH 6M. Ngoài ra, đián cąc AC/NiO cho 

th¿y đá án đßnh chu kỳ, l°u tră 94.5 % sau 5000 chu kỳ s¿c/xÁ. 

Trong mát nghiên cāu khác, vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon ho¿t 

tính có ngußn gác tÿ vß lúa mì làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián đã đ°ÿc 

báo cáo [93]. Ph°¢ng pháp chÁ t¿o đ°ÿc đ°a ra á đây là thÿy nhiát kÁt hÿp với 

nhiát phân á nhiát đá khoÁng 400 oC. Đián dung riêng cÿa đián cąc đ¿t 1962 
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F.g−1 á mÁt đá dòng là 1 A.g−1 và có khÁ năng duy trì đián dung gÁn 90 % sau 

5000 chu kỳ.  

Mát nghiên cāu về viác chÁ t¿o siêu tā đián b¿t đái xāng năng l°ÿng cao 

bằng cách sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4@Co3O4 và cacbon ho¿t tính 

có ngußn gác tÿ vß mít. Ph°¢ng pháp chÁ t¿o đ°ÿc đ°a ra á đây là thÿy nhiát 

kÁt hÿp với nhiát phân á nhiát đá khoÁng 300 oC. Siêu tā đián b¿t đái xāng này 

đ¿t mÁt đá năng l°ÿng 42.5 Wh.kg−1 á mÁt đá công su¿t 80 W.kg−1. Ngoài ra, 

siêu tā đián còn có tỷ lá duy trì đián dung cao, đ¿t gÁn 97 % sau 7000 chu kỳ 

[100]. 

Nh° vÁy, viác tá hÿp giăa oxit/sunfua cÿa niken và coban (nh° NiO, 
NiCo2O4, NiCo2S4) với aerogel cacbon đã đ°ÿc chāng minh là mát h°ớng tiÁp 

cÁn hiáu quÁ nhằm nâng cao hiáu su¿t cÿa siêu tā đián. Các vÁt liáu oxit/sunfua 

này có khÁ năng tham gia phÁn āng giÁ đián dung m¿nh m¿ nhß są chuyển hóa 

giăa các tr¿ng thái oxy hóa cÿa ion kim lo¿i (Ni2+/Ni3+, Co2+/Co3+/Co4+), tÿ đó 
đóng góp đáng kể vào mÁt đá đián dung thông qua quá trình trao đái đián tích 

nhanh. Trong khi đó, aerogel cacbon đóng vai trò là khung d¿n đián nhẹ, xáp, 

với dián tích bề mặt cao và đá d¿n đián tát, giúp cÁi thián khÁ năng truyền tÁi 

electron và khuÁch tán ion trong quá trình s¿c/xÁ. Są kÁt hÿp này không chỉ 
làm tăng mÁt đá đián dung táng thể mà còn cÁi thián đáng kể khÁ năng s¿c 

nhanh, giÁm đián trá bên trong và nâng cao đá bền chu kỳ cÿa siêu tā đián.  

Theo các nghiên cāu táng quan trên, tôi nhÁn th¿y có thể chÁ t¿o vÁt liáu 

tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon chāa N có ngußn gác tÿ chitosan 

thông qua các b°ớc: (i) chÁ t¿o vÁt liáu aerogel chāa oxit/sunfua kim lo¿i và 

chitosan bằng ph°¢ng pháp sol-gel sā dāng các tiền ch¿t chāa oxit/sunfua kim 

lo¿i và chitosan, sau đó s¿y đông khô; (ii) Nhiát phân vÁt liáu tá hÿp aerogel 

chāa oxit/sunfua kim lo¿i và chitosan với nhiát đá khoÁng 300oC, 400 oC. Hình 

1.10 trình bày quy trình táng quát dą kiÁn đ°ÿc sā dāng tráng luÁn án này. 

 
Hình 1.10. Quy trình chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và 

cacbon tÿ chitosan 
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1.3 Tình hình nghiên cāu t¿i Viát Nam 

 T¿i Viát Nam, nghiên cāu về siêu tā đián đã và đang thu hút đ°ÿc są 

quan tâm cÿa các nhà khoa hác. Trong đó, hÁu hÁt các nghiên cāu đã công bá 

tÁp trung vào viác chÁ t¿o các vÁt liáu làm đián cąc cho siêu tā đián và thu đ°ÿc 

nhăng kÁt quÁ khÁ quan. Năm 2015 nhóm nghiên cāu do PGS.TS Nguyßn Văn 
Hòa và cáng są (Tr°ßng Đ¿i hác Nha Trang) đã chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp có chāa 

các lớp graphene có đá dày vài nanomet và gÃn các h¿t nano NiCo2O4 có kích 

th°ớc tÿ 3 đÁn 5 nm làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián [101]. Đián cąc sā 

dāng vÁt liáu tá hÿp này thể hián są vÁn chuyển đián tā và ion nhanh chóng với 

dián tích bề mặt ho¿t đáng đián lớn và đá án đßnh c¿u trúc tát. Đián dung riêng 

cÿa đián cąc thu đ°ÿc là 1950 F.g-1 á mÁt đá dòng đián khá cao (7.5 A.g-1), 

chāng tß đây là mát vÁt liáu đián cąc tiềm năng cho siêu tā đián hiáu su¿t cao. 

Năm 2023, nhóm nghiên cāu cÿa Đ¿i hác kỹ thuÁt Lê Quý Đôn đã táng hÿp 

thành công vÁt liáu tá hÿp rGO/NiCo2S4. KÁt quÁ cho th¿y siêu tā đián sā dāng 

vÁt liáu rGO/NiCo2O4 có thể l°u tră năng l°ÿng bằng cÁ c¢ chÁ đián tích kép 

hai lớp và giÁ đián dung với các đặc tính đián hóa v°ÿt trái. Dung l°ÿng riêng 

lên tới h¢n 2000 F.g-1 á tác đá quét 10 mV.s-1 hoặc 1200 F.g-1 á mÁt đá hián t¿i 

1.0 A.g-1 [102]. Năm 2020, nhóm nghiên cāu cÿa Vián Kỹ thuÁt Nhiát đới đã 
táng hÿp vÁt liáu tá hÿp NiCo2S4-rGO và đián cąc sā dāng vÁt liáu táng hÿp 

NiCo2S4-rGO đ°ÿc chÁ t¿o bằng kỹ thuÁt in 3D [103]. KÁt quÁ thu đ°ÿc chỉ ra 

rằng są kÁt hÿp giăa t¿m nano rGO và NiCo2S4 có thể cÁi thián nh°ÿc điểm 

cÿa tÿng vÁt liáu, nâng cao hiáu su¿t đián hóa cÿa đián cąc. Đián dung riêng 

cÿa đián cąc đ¿t 1535.8 F.g-1 t¿i mÁt đá dòng 4 A.g-1  cùng với đá án đßnh chu 

kỳ đ¿t 93 % sau 2500 chu kỳ. Các nghiên cāu này cho th¿y viác sā dāng kÁt 

hÿp giăa oxit/sunfua kim lo¿i và vÁt liáu cacbon (graphene) có thể t¿o ra vÁt 

liáu đián cąc tá hÿp cho siêu tā đián hiáu su¿t cao h¢n so với các vÁt liáu đ¢n 
lẻ. 

GÁn đây, mát sá nhóm nghiên cāu đã quan tâm đÁn viác sā dāng các 

ngußn phÁ thÁi để chÁ t¿o vÁt liáu cacbon xáp āng dāng trong siêu tā đián. Năm 
2022, nhóm nghiên cāu do Lê Anh Ph°ớc đã chÁ t¿o thành công cacbon xáp tÿ 

vß đÁu pháng làm đián cąc siêu tā đián [104] (Hình 1.11). Cacbon xáp tÿ vß 

đÁu pháng thu đ°ÿc có dián tích bề mặt riêng cao, đ¿t 1348 m2.g–1. Các đián 

cąc sā dāng vÁt liáu cacbon xáp này có đián dung riêng đ¿t 386 F.g–1 á mÁt đá 

dòng đián là 2 A.g–1 trong ch¿t đián phân n°ớc Li2SO4 1M. Các siêu tā đián đái 
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xāng có mÁt đá năng l°ÿng đ¿t 9 Wh.kg–1 á mÁt đá công su¿t 380 W.kg–1. H¢n 
năa, các siêu tā đián này thể hián đá án đßnh chu kỳ tát, duy trì khoÁng 89 % 

sau 7000 chu kỳ.   

 

Hình 1.11. Quy trình chÁ t¿o vÁt liáu cacbon tÿ vß đÁu pháng [104] 

Năm 2021, nhóm nghiên cāu do Lê Trung HiÁu và cáng są đã chÁ t¿o 

thành công vÁt liáu cacbon xáp tÿ ngußn phÁ thÁi thân cây ngô [105]. Cacbon 

xáp thu đ°ÿc có dián tích bề mặt riêng cao (408 m2.g-1) và phân bá kích th°ớc 

lß xáp nhß (1 ÷ 2 nm), do đó cung c¿p nhiều vß trí l°u tră năng l°ÿng và các 

con đ°ßng khuÁch tán ion, cÁi thián hiáu quÁ các đặc tính đián hóa. Siêu tā đián 

đái xāng có mÁt đá năng l°ÿng 15.3 Wh.kg-1 và đián dung riêng 62 F.g-1 trong 

ch¿t đián phân hău c¢. Năm 2020, nhóm nghiên cāu do Nguyßn Tráng Nghĩa 
đã giới thiáu siêu tā EDLC sā dāng đián cąc cacbon xáp có ngußn gác tÿ vß 

b°ái [106]. Cacbon xáp thu đ°ÿc có dián tích bề mặt riêng cao 1360 m2g−1, 

thích hÿp làm vÁt liáu đián cąc. Đián cąc vÁt liáu có đián dung riêng r¿t tát 

(334.3 F.g−1),  á mÁt đá dòng đián 0.5 A.g−1. Siêu tā đián đái xāng có mÁt đá 

năng l°ÿng cao 22.75 Wh.kg−1.  

Nh° vÁy, cho đÁn hián nay t¿i Viát Nam đã có khá nhiều nhóm nghiên 

cāu về siêu tā đián với viác chÁ t¿o vÁt liáu đián cąc khác nhau và cho kÁt quÁ 

tát. Tuy nhiên, theo tìm hiểu cÿa tôi ch°a có nghiên cāu nào công bá về vÁt 

liáu aerogel kÁt hÿp giăa cacbon có ngußn gác tÿ chitosan và oxi/sulfua kim 

lo¿i làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián. 

K¿t luÁn ch°¢ng 1: 

Tÿ các táng quan tài liáu trình bày á trên cho th¿y viác nghiên cāu tÁn 

dāng phÁ thÁi thÿy sÁn để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp aerogel chāa oxit/sunfua Ni, 
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Co và cacbon tÿ chitosan làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián ch°a đ°ÿc công 

bá. Các nghiên cāu chÿ yÁu về vÁt liáu đ¢n lẻ nh° cacbon tÿ chitosan, 

oxit/sunfua kim lo¿i. Są kÁt hÿp giăa vÁt liáu cacbon tÿ chitosan và oxit/sunfua 

Ni, Co có thể góp phÁn cÁi thián hiáu su¿t đián hóa. Ngoài ra, chÁ t¿o vÁt liáu 

tá hÿp chāa cacbon tÿ chitosan cũng góp phÁn phát triển bền văng ngành nuôi 

trßng, chÁ biÁn thÿy sÁn. 
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2. CH¯¡NG 2. CÁC PH¯¡NG PHÁP THĈC NGHIàM SĄ DĀNG 

TRONG LUÀN ÁN 

Trong ch°¢ng này, tôi trình bày chi tiÁt các quá trình thąc nghiám sā 

dāng trong luÁn án. Tr°ớc tiên là các ph°¢ng pháp chÁ t¿o vÁt liáu aerogel 

cacbon tÿ chitosan; vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ 

chitosan. TiÁp theo là các ph°¢ng pháp phân tích vi hình thái, c¿u trúc cÿa các 

vÁt liáu chÁ t¿o đ°ÿc. Sau đó là ph°¢ng pháp chÁ t¿o đián cąc ho¿t đáng và 

siêu tā đián. Cuái cùng là trình bày ph°¢ng pháp xác đßnh các tính ch¿t và thông 

sá đián hóa cÿa đián cąc ho¿t đáng và siêu tā đián. Hình 2.1 trình bày s¢ đß 

nghiên cāu táng quát. 

 

Hình 2.1. S¢ đß nghiên cāu táng quát 

2.1 Ch¿ t¿o vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan 

Hình 2.2 trình bày quy trình chÁ t¿o vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan. 
Dung dßch chitosan 2.5 % khái l°ÿng đ°ÿc chuẩn bß bằng cách khu¿y bát 
chitosan (CS; Tr¿ng thái: rÃn; đá deacetat ≥ 95 % khái l°ÿng; đá nhớt khoÁng 
200 mPa.s) trong dung dßch axit acetic (2 % khái l°ÿng) với thßi gian khoÁng 

3 giß. 
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Hình 2.2. Quy trình chÁ t¿o aerogel cacbon tÿ chitosan 

TiÁp theo, bá sung ch¿t liên kÁt m¿ch glutaraldehyde (GA, 1 % khái 
l°ÿng) vào 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng) và khu¿y đÁn khi t¿o 
gel. L°ÿng GA đ°ÿc bá sung lÁn l°ÿt là 1.5; 2.0; 2.5 và 3.0 ml. Gel thu đ°ÿc 
đ°ÿc ngâm trong bình chāa dung dßch NaOH 10 % cho đÁn khi t¿o hydrogel 
hoàn toàn (HCS). HCS đ°ÿc rāa nhiều lÁn bằng n°ớc khā ion để trung hòa. 
Đông l¿nh HCS á - 40 °C trong 24 giß và s¿y đông khô để t¿o thành aerogel 

chitosan (ACS). Hình 2.3 trình bày thiÁt bß s¿y đông khô FDU 1200.  

 

Hình 2.3. Máy đông khô (Chi nhánh Ven Biển/ TTNĐVN) 
Nung ACS trong lò cacbon hóa á nhiát đá 800 oC trong dòng khí N2, thßi 

gian 3 giß với tác đá gia nhiát 5 oC/phút, kÁt thúc quá trình này thu đ°ÿc cacbon 
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chitosan (CCS). Hình 2.4 trình bày lò cacbon hóa đ°ÿc sā dāng trong nghiên 
cāu này. 

 

Hình 2.4. Lò cacbon hóa (Trung tâm thā nghiám thąc hành/ Tr°ßng ĐH NT) 
TiÁp theo là quá trình ho¿t hóa CCS. Trán CCS thu đ°ÿc với KOH theo 

tỉ lá khái l°ÿng là 1:3, sau đó s¿y khô á 110 oC để lo¿i bß n°ớc. Hßn hÿp trên 

đ°ÿc nung trong dòng khí N2 á nhiát đá 800 oC trong 2 giß với tác đá gia nhiát 5 
oC/ phút. Các m¿u sau khi ho¿t hóa đ°ÿc rāa kỹ bằng dung dßch HCl 1M và 

n°ớc khā ion. Cuái cùng, cacbon chāa N tÿ chitosan thu đ°ÿc bằng cách làm 

khô m¿u á 60 °C trong 24 giß. Cacbon chāa N có ngußn gác tÿ chitosan đ°ÿc 

đặt tên lÁn l°ÿt là ACCS-1, ACCS-2 và ACCS-3 theo hàm l°ÿng ch¿t liên m¿ch 

(GA) t°¢ng āng là 2.0 ml; 2.5 ml và 3.0 ml. 

2.2 Ch¿ t¿o vÁt liáu tã hÿp chāa NiO và cacbon tă chitosan 

Sau khi tìm đ°ÿc tỷ lá bá sung ch¿t liên kÁt m¿ch GA thích hÿp, tôi tiÁn 
hành chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon chāa N tÿ chitosan (CCSN). 

Cùng với đó, tiÁn hành khÁo sát nhiát đá cacbon hóa và tỷ lá tiền ch¿t 
Ni(NO3)2.6H2O thích hÿp để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp CCSN. Hình 2.5 trình bày 

quy trình táng hÿp vÁt liáu tá hÿp CCSN và khÁo sát vÁt liáu. 
ĐÁu tiên, chuẩn bß 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng). Sau 

đó, bá sung 6 mmol Ni(NO3)2.6H2O (> 99 % khái l°ÿng) vào dung dßch trên 
và khu¿y đều cho đÁn khi dung dßch đßng nh¿t. 

TiÁp theo, bá sung 2.5 ml GA (1 % khái l°ÿng) vào dung dßch trên và 
khu¿y đÁn khi t¿o gel. Gel thu đ°ÿc đ°ÿc ngâm trong bình chāa dung dßch 
NaOH (10 % khái l°ÿng) cho đÁn khi t¿o hydrogel hoàn toàn (CS-Ni(OH)2). 

Hydrogel CS-Ni(OH)2 đ°ÿc rāa nhiều lÁn bằng n°ớc khā ion để trung hòa. 
Đông l¿nh hydrogel CS-Ni(OH)2 á - 40 °C trong 24 giß và s¿y đông khô để t¿o 
thành aerogel CS-Ni(OH)2. 
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Hình 2.5. Quy trình chÁ t¿o vÁt liáu CCSN và āng dāng vÁt liáu 

Cuái cùng, nung aerogel CS-Ni(OH)2 trong lò cacbon hóa á các nhiát đá 
khác nhau lÁn l°ÿt là 300 oC, 400 oC, 500 oC trong dòng khí N2 với thßi gian 3 
giß, tác đá gia nhiát 5 oC/phút. KÁt thúc quá trình này thu đ°ÿc aerogel chāa NiO 
và cacbon chāa N tÿ chitosan (Ký hiáu CCSN-300, CCSN-400 và CCSN-500 

t°¢ng āng). 
Sau khi tìm đ°ÿc nhiát đá thích hÿp, tiÁn hành khÁo sát hàm l°ÿng tiền 

ch¿t phù hÿp cho đ¢n chÁ t¿o. Thành phÁn cā thể trình bày trong Bảng 2.1. 

BÁng 2.1. Hàm l°ÿng tiền ch¿t để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp CCSN 

Ký hiáu m¿u 
Ni(NO3)2.6H2O 

(mmol) 
Dung dßch chitosan 2.5 % 

(ml) 
CCSN-1 3 100 
CCSN-2 6 100 
CCSN-3 9 100 

2.3 Ch¿ t¿o vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tă chitosan  

Sā dāng tỷ lá hàm l°ÿng ch¿t liên kÁt m¿ch GA và chÁ đá nhiát chÁ t¿o 
vÁt liáu tá hÿp CCSN á trên để áp dāng cho viác chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp chāa 
NiCo2O4 và cacbon chāa N tÿ chitosan (CNCO). TiÁn hành khÁo sát tỷ lá các 
tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O, Co(NO3)2.6H2O thích hÿp để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp 
CNCO. Hình 2.6 trình bày quy trình táng hÿp vÁt liáu tá hÿp CNCO và khÁo 
sát vÁt liáu. 
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Hình 2.6. Quy trình chÁ t¿o và mát sá hình Ánh chÁ t¿o vÁt liáu CNCO 

Chuẩn bß 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng). Sau đó, bá sung 

các tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O (> 99 % khái l°ÿng) và Co(NO3)2.6H2O (> 99 % 

khái l°ÿng) vào dung dßch trên và khu¿y đều cho đÁn khi dung dßch đßng nh¿t. 
Tỷ lá thành phÁn cÿa tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O và Co(NO3)2.6H2O đ°ÿc trình bày 

trong BÁng 2.2. 

BÁng 2.2. Tỷ lá thành phÁn cÿa tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O và 

Co(NO3)2.6H2O để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp CNCO 

Ký hiáu m¿u 
Ni(NO3)2.6H2O 

(mmol) 
Co(NO3)2.6H2O 

(mmol) 

Dung dßch 
chitosan 2.5 % 

(ml) 
CNCO-1 1.0 2.0 100 
CNCO-2 2.0 4.0 100 
CNCO-3 4.0 8.0 100 

TiÁp theo, bá sung 2.5 ml GA (1 % khái l°ÿng) vào dung dßch trên và 
khu¿y đÁn khi t¿o gel. Gel thu đ°ÿc đ°ÿc ngâm trong bình chāa dung dßch 
NaOH (10 % khái l°ÿng) cho đÁn khi t¿o hydrogel hoàn toàn (CS-NiCo2O4). 

Hydrogel CS-NiCo2O4 đ°ÿc rāa nhiều lÁn bằng n°ớc khā ion để trung hòa. 
Đông l¿nh hydrogel CS-NiCo2O4 á - 40°C trong 24 giß và s¿y đông khô để t¿o 
thành aerogel CS-NiCo2O4. 

Cuái cùng, nung aerogel CS-NiCo2O4 trong lò cacbon hóa á nhiát đá 

300oC trong dòng khí N2 với thßi gian 3 giß, tác đá gia nhiát 5 oC/phút. KÁt 
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thúc quá trình này thu đ°ÿc aerogel chāa NiCo2O4 và cacbon chāa N tÿ 

chitosan (Ký hiáu CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3 t°¢ng āng). 

2.4 Ch¿ t¿o vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tă chitosan  

So với oxit kim lo¿i thì sunfua kim lo¿i có đá d¿n đián tát h¢n và đá âm 

đián cÿa l°u huỳnh th¿p h¢n so với oxy, giúp vÁn chuyển các electron dß dàng 

h¢n [83–85]. Vì vây, trong nghiên cāu này, tôi tiÁn hành chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp 

chāa NiCo2S4 và cacbon tÿ chitosan. 

Sā dāng tỷ lá hàm l°ÿng ch¿t liên kÁt m¿ch GA, chÁ đá nhiát chÁ t¿o vÁt 
liáu tá hÿp CNCO á trên để áp dāng cho viác chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp CNCS. 
TiÁn hành khÁo sát tỷ lá các tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O, Co(NO3)2.6H2O và 

CH4N2S thích hÿp để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp CNCS. Hình 2.7 trình bày quy 

trình táng hÿp vÁt liáu tá hÿp CNCS và khÁo sát vÁt liáu. 

 

Hình 2.7. Quy trình chÁ t¿o và mát sá hình Ánh vÁt liáu tá hÿp CNCS 

Chuẩn bß 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng). Sau đó, bá sung 

các tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O (> 99 % khái l°ÿng) và Co(NO3)2.6H2O (> 99 % 

khái l°ÿng) vào dung dßch trên và khu¿y đều cho đÁn khi dung dßch đßng nh¿t. 
Sau đó, bá sung CH4N2S (> 99 % khái l°ÿng) vào dung dßch trên và khu¿y đều 
để dung dßch đßng nh¿t. Tỷ lá thành phÁn cÿa tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O, 

Co(NO3)2.6H2O và CH4N2S đ°ÿc trình bày trong BÁng 2.3. 
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BÁng 2.3. Hàm l°ÿng tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O, Co(NO3)2.6H2O và 

CH4N2S để chÁ t¿o vÁt liáu tá hÿp CNCS 

Ký hiáu 
m¿u 

Ni(NO3)2.6H2O 
(mmol) 

Co(NO3)2.6H2O 
(mmol) 

CH4N2S 
(mmol) 

Dung dßch 
chitosan 2.5 % 

(ml) 

CNCS-1 1.0 2.0 4.0 100 

CNCS-2 2.0 4.0 8.0 100 

CNCS-3 4.0 8.0 16.0 100 

TiÁp theo, bá sung 2.5 ml GA (1 % khái l°ÿng) vào dung dßch trên và 
khu¿y đÁn khi t¿o gel. Gel thu đ°ÿc đ°ÿc ngâm trong bình chāa dung dßch 
NaOH (10 % khái l°ÿng) cho đÁn khi t¿o hydrogel hoàn toàn (CS-NiCo2S4). 

Hydrogel CS-NiCo2S4 đ°ÿc rāa nhiều lÁn bằng n°ớc khā ion để trung hòa. 
Đông l¿nh hydrogel CS-NiCo2S4 á - 40 °C trong 24 giß và s¿y đông khô để t¿o 
thành aerogel CS-NiCo2S4. 

Cuái cùng, nung aerogel CS-NiCo2S4 trong lò cacbon hóa á nhiát đá 

300oC trong dòng khí N2 với thßi gian 3 giß, tác đá gia nhiát 5 oC/phút, kÁt thúc 

quá trình này thu đ°ÿc aerogel chāa NiCo2S4 và cacbon chāa N tÿ chitosan (Ký 

hiáu CNCS-1, CNCS-2 và CNCS-3 t°¢ng āng). 

2.5 Ch¿ t¿o đián cĉc siêu tā đián 

Các nguyên liáu để chÁ t¿o đián cąc siêu tā đián bao gßm: VÁt liáu đián 

cąc, bát cacbon đen và ch¿t kÁt dính. Ch¿t kÁt dính sā dāng đ°ÿc chÁ t¿o tÿ 
chitosan bằng cách trán dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng) cùng với GA (1 

% khái l°ÿng). 

Trong quá trình chÁ t¿o đián cąc cho siêu tā đián, cacbon đen th°ßng 
đ°ÿc sā dāng làm ch¿t phā gia d¿n đián. Mặc dù tỷ lá cacbon đen trong đián 
cąc th°ßng chỉ chiÁm 5 - 15% táng khái l°ÿng, nh°ng nó đóng vai trò quan 
tráng trong viác cÁi thián hiáu su¿t đián hóa. Ngoài ra, cacbon đen còn giúp cÁi 
thián tính ch¿t c¢ hác cÿa đián cąc, do chúng có tính đàn hßi cao. 

Các nguyên liáu vÁt liáu đián cąc, bát cacbon đen và ch¿t kÁt dính đ°ÿc 

l¿y theo tỷ lá khái l°ÿng là 8:1:1. Hßn hÿp này đ°ÿc khu¿y siêu âm cho đÁn 
khi đßng nh¿t, cā thể t¿i tÁn sá 250 kHz, thßi gian 30 giây. 

TiÁp theo, phÿ hßn hÿp trên lên t¿m bát niken với kích th°ớc lớp phÿ 
khoÁng 1 cm x 1.5 cm. Đián cąc đ°ÿc chÁ t¿o bằng ph°¢ng pháp drop-casting. 

Dung dßch vÁt liáu đián cąc đ°ÿc nhß giát trąc tiÁp lên bề mặt t¿m bát niken 
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với khái l°ÿng vÁt liáu đ°ÿc kiểm soát trong khoÁng (1 ÷ 2) mg. Sau đó, làm 
khô đián cąc đã phÿ vÁt liáu trong 24 giß á nhiát đá 60 oC. Hình 2.8a,b lÁn l°ÿt 
trình bày t¿m bát niken và đián cąc siêu tā đián. 

 
Hình 2.8. (a) T¿m bát niken, (b) Đián cąc siêu tā đián 

2.6 Ch¿ t¿o siêu tā đián 

Siêu tā đián kiểu b¿t đái xāng với đián cąc d°¢ng sā dāng vÁt liáu tá 
hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan (CCSN, CNCO, CNCS); 
đián cąc âm sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon chāa N tÿ chitosan (ACCS). Để 
đánh giá thêm về hiáu quÁ sā dāng vÁt liáu ACCS làm đián cąc âm, tôi sā dāng 
vÁt liáu cacbon ho¿t tính (AC) th°¢ng m¿i làm vÁt liáu đái chāng. 

Để mát siêu tā đián đ¿t đ°ÿc hiáu su¿t tát, cÁn phÁi đÁm bÁo cân bằng 

đián tích q+ = q− cÿa đián cąc d°¢ng (+) và đián cąc âm (-). 

Đián tích (q) đ°ÿc tính theo công thāc sau (5) [107, 108]: � = �. ∆þ = ÿ�. ∆�. ÿ (5) 

Trong đó Cs là đián dung riêng (F.g−1), m là khái l°ÿng cÿa vÁt liáu ho¿t 
đáng (g) và ∆V là cāa sá đián thÁ làm viác (V). 

Do đó, tỷ lá khái l°ÿng vÁt liáu đián cąc đ°ÿc tính theo ph°¢ng trình (6) 
nh° sau: ÿ+ÿ2 = ÿ�2. ∆�2ÿ�+. ∆�+  (6) 

Trong luận án này, tôi chế tạo siêu tụ điện như sau:  

 

Hình 2.9. C¿u t¿o siêu tā đián 
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Chuẩn bß các đián cąc d°¢ng (CCSN, CNCO, CNCS); đián cąc âm 
(ACCS, AC).  

Ch¿t đián phân d¿ng rÃn tÿ KOH đ°ÿc sā dāng và chÁ t¿o nh° sau: Hòa 

tan 6 g PVA trong 40 ml n°ớc c¿t á 80 °C, sau đó thêm tÿ tÿ 20 ml dung dßch 
KOH 6M, khu¿y đều trong 30 phút [52]. 

T¿m cách đián đ°ÿc sā dāng là gi¿y lác sÿi thÿy tinh. 
Hai đián cąc đ°ÿc ngâm trong ch¿t đián phân để th¿m °ớt bề mặt, gi¿y 

cách đián đặt á giăa hai đián cąc (Hình 2.9). Sau đó, tiÁn hành ép hai đián cąc 

và làm khô á nhiát đá phòng trong 24 giß. 

2.7 Mßt sß ph°¢ng pháp nghiên cāu vi hình thái và cÃu trúc vÁt liáu 

Thành phÁn hóa hác, kích th°ớc h¿t và c¿u trúc bề mặt là nhăng yÁu tá 

quan tráng quyÁt đßnh tính ch¿t lý hóa cÿa vÁt liáu đián cąc ho¿t đáng. Vì vÁy, 

viác xác đßnh các yÁu tá trên là cÁn thiÁt trong nghiên cāu mái quan há giăa vi 

hình thái và c¿u trúc với tính ch¿t đián hóa cÿa vÁt liáu đián cąc. 

2.7.1 Kính hiển vi đián tą quét 

Kính hiển vi đián tā quét (SEM) là mát lo¿i kính hiển vi đián tā t¿o ra 

hình Ánh có đá phóng đ¿i cao cÿa bề mặt m¿u bằng cách quét mát chùm tia 

đián tā hẹp trên bề mặt m¿u. T¿i thßi điểm chāp Ánh, bāc x¿ đ°ÿc ghi l¿i và 

phân tích để phát ra tÿ các t°¢ng tác cÿa chùm tia đián tā với bề mặt m¿u. Hình 

Ánh SEM cho phép ghi l¿i hình thái vi mô cÿa bề mặt m¿u á các đá phân giÁi 

khác nhau. Các giá trß này đ°ÿc nhÁp thông qua điều khiển bàn phím và các tín 

hiáu giá trß này đ°ÿc t¿o ra bái m¿ch đián bên trong bÁng điều khiển điều khiển 

các cuán dây nghiêng đ°ÿc thiÁt kÁ để đßnh vß đÁu dò cho đÁn khi nó trá về 

điều kián tâm chùm tia: khoÁng 5 nm đái với kính hiển vi đián tā quét thông 

th°ßng và khoÁng 1,4 nm đái với kính hiển vi đián tā quét có đá phân giÁi cao. 

Vùng m¿u đ°ÿc đánh giá bái phân tích SEM cũng đ°ÿc phân tích để xác 

đßnh các phÁn tā cā thể t¿o nên vùng m¿u bằng quang phá tán sÃc năng l°ÿng 

(EDS). Tia X cũng đ°ÿc phát ra tÿ bề mặt cÿa m¿u, mang mát d¿u hiáu năng 
l°ÿng chỉ có á các nguyên tá đ°ÿc tìm th¿y trong m¿u. ĐÁu dò EDS đ°ÿc sā 

dāng để phát hián nhăng tia X này và cung c¿p thông tin c¢ bÁn về m¿u. EDS 

cung c¿p dă liáu về thành phÁn hóa hác cÿa m¿u và cung c¿p dă liáu bá sung 

về các đặc tính đ°ÿc quan sát trong các Ánh hiển vi SEM. Kỹ thuÁt kÁt hÿp này 

đ°ÿc gái là phân tích SEM-EDS hoặc SEM-EDX. SEM-EDS-Mapping là kỹ 
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thuÁt hß trÿ xác đßnh są có mặt các nguyên tá và są phân tán các nguyên tá 

trong m¿u. 

Trong luÁn văn này, đặc tr°ng hình thái đ°ÿc kiểm tra bằng kính hiển vi 

đián tā quét (SEM, Hitachi, S-4800), xác đßnh są phân bá các nguyên tá bằng 

ph°¢ng pháp phân tích SEM-EDX t¿i Vián Khoa hác vÁt liáu- Vián Hàn lâm 

Khoa hác và Công nghá Viát Nam (Hình 2.10). 

 

Hình 2.10. Kính hiển vi đián tā quét (SEM) 

2.7.2 Kính hiển vi đián tą truyền qua 

Kính hiển vi đián tā truyền qua (TEM) là mát thiÁt bß nghiên cāu vi c¿u 

trúc vÁt rÃn, sā dāng chùm đián tā có năng l°ÿng cao chiÁu xuyên qua m¿u 

mßng và sā dāng các th¿u kính tÿ để t¿o Ánh với đá phóng đ¿i lớn (có thể tới 

hàng triáu lÁn), Ánh có thể t¿o ra trên màn huỳnh quang, hay trên film quang 

hác, hay ghi nhÁn bằng các máy chāp kỹ thuÁt sá. 

 

Hình 2.11. Kính hiển vi đián tā truyền qua JEM 1010, JEOL 
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Trong luÁn án này, są phân bá và kích th°ớc h¿t nano oxit/sunfua Ni, Co 

cÿa vÁt liáu tá hÿp đ°ÿc khÁo sát thông qua kính hiển vi đián tā truyền qua 

JEM 1010, JEOL (Hình 2.11), thąc hián t¿i Vián Vá sinh dßch tể. 

2.7.3 Nhißu x¿ tia X 

Nhißu x¿ tia X (XRD) là mát kỹ thuÁt khá hiáu quÁ để nghiên cāu c¿u 
trúc tinh thể vÁt liáu. Khi mát chùm tia X đi qua khe phân kỳ và chiÁu vào bề 
mặt m¿u, các chùm tia X đÁn m¿u này bß phân tán ng°ÿc trá l¿i bái m¿ng tinh 
thể tuÁn hoàn, gây ra są giao thoa (Hình 2.12). Chúng ta s¿ thu đ°ÿc phá nhißu 
x¿ tia X (peak hay đỉnh cÿa są giao thoa tăng c°ßng) nÁu chùm tia X chiÁu tới 
bề mặt m¿u thßa mãn đßnh luÁt Vulf-Bragg:  2þý�Ā� = Āλ (7) 

Trong đó: d là khoÁng cách giăa 2 lớp nguyên tā kÁ tiÁp 

                 � là Góc tới cÿa chùm tia X so với lớp nguyên tā 

                 n là thā tą cÿa nhißu x¿ 

                 λ là B°ớc sóng tia X. 

 
Hình 2.12. Hián t°ÿng nhißu x¿ trên các mặt m¿ng 

NÁu vÁt liáu có c¿u trúc tuÁn hoàn (c¿u trúc tinh thể) thì s¿ xu¿t hián các 
đỉnh nhißu x¿. NÁu vÁt liáu không có c¿u trúc tinh thể (d¿ng vô đßnh hình) s¿ 
không ghi đ°ÿc các đỉnh nhißu x¿. Thành phÁn c¿u trúc pha cÿa vÁt liáu thông 
qua thông sá m¿ng cÿa mặt nhißu x¿ bằng cách sá sánh sá l°ÿng v¿ch, vß trí 
v¿ch và c°ßng đá cÿa các v¿ch nhißu x¿ tia X. 

Phép đo nhißu x¿ tia X cũng cho phép xác đßnh kích th°ớc h¿t tinh thể. 
Kích th°ớc h¿t (D) đ°ÿc tính theo công thāc Scherrer, cā thể nh° sau: Ā = 0.9λ�ýāý� (8) 
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Trong đó: 0.9 là hằng sá Scherrer 
                 � là đá ráng cÿa đỉnh t¿i điểm bán cąc đ¿i 
                 λ là b°ớc sóng tia X 

                 � là góc tới cÿa chùm tia X so với lớp nguyên tā 

Đá ráng cÿa đỉnh t¿i điểm bán cąc đ¿i (�) đ°ÿc minh háa t¿i Hình 2.13. 

 
Hình 2.13. Đá ráng cÿa đỉnh t¿i điểm bán cąc đ¿i (β) 

Trong luÁn án này nhißu x¿ tia X đ°ÿc thąc hián trên máy  PANalytical, 

X'Pert-PRO MPD) d°ới bāc x¿ Cu Kα t¿i Vián Khoa hác vÁt liáu- Vián Hàn 
lâm Khoa hác và Công nghá Viát Nam và kÁt quÁ đ°ÿc xā lý bằng phÁn mềm 
OriginPro. 

2.7.4 Phã háng ngo¿i bi¿n đãi Fourier 

Phá hßng ngo¿i biÁn đái Fourier (FTIR) là mát công cā tát trong viác mô 
tÁ đặc tính vÁt liáu để nghiên cāu các liên kÁt hóa hác cÿa vÁt liáu. Phá hßng 
ngo¿i liên quan đÁn các giao thoa ánh sáng hßng ngo¿i cho phép quét t¿t cÁ các 
tÁn sá trong bāc x¿ hßng ngo¿i. BiÁn đái Fourier đ°ÿc áp dāng s¿ chuyển đái 
các giao thoa này thành quang phá có các đỉnh t°¢ng āng với các liên kÁt hóa 
hác hoặc dao đáng phân tā cā thể (Hình 2.14). Vùng quang phá đ°ÿc ghi l¿i á 
chÁ đá h¿p thā nằm trong ph¿m vi tÿ 4000 cm-1 đÁn 400 cm-1. 

Trong luÁn án nay, liên kÁt hóa hác đ°ÿc xác đßnh bằng máy quang phá 
hßng ngo¿i biÁn đái Fourier (FTIR, Nicolet iS10, Thermo Scientific) tÿ 500 
đÁn 4000 cm−1 á đá phân giÁi 16 cm−1 trong 32 lÁn quét, thąc hián t¿i Trung 
tâm thā nghiám thąc hành, Tr°ßng đ¿i hác Nha Trang. 



38 

 
Hình  2.14. Nguyên lý ho¿t đáng cÿa thiÁt bß đo FTIR 

2.7.5 Đẳng nhiát hÃp phā - giÁi hÃp nit¢ 

Ph°¢ng pháp đẳng nhiát h¿p phā - giÁi h¿p nit¢ đ°ÿc sā dāng để xác 
đßnh dián tích bề mặt riêng (BET). Ph°¢ng pháp này dąa trên viác xác đßnh 
l°ÿng khí cÁn thiÁt để bao phÿ bề mặt cÿa ch¿t rÃn. L°ÿng khí này đ°ÿc xác 
đßnh tÿ đ°ßng cong h¿p phā đẳng nhiát cÿa nit¢ á nhiát đá cÿa nit¢ lßng (77oK) 

theo Brunauer, Emmett và Teller (BET) tÿ đó N2 bß h¿p phā bằng h¿p phā vÁt 
lý trên bề mặt ch¿t h¿p phā. L°ÿng N2 h¿p phā á mát áp su¿t cho tr°ớc đ°ÿc 
xác đßnh bằng phép đo thể tích hoặc khái l°ÿng. 

 Bên c¿nh đó, dąa vào dă kián BET để xây dąng đ°ßng phân bá kích 

th°ớc lß rßng, tÿ đó tìm kích th°ớc trung bình theo ph°¢ng pháp BJH (Barrett, 

Joyner và Halenda). 

Trong luÁn án này, ph°¢ng pháp BET và BJH đ°ÿc thąc hián trên thiÁt 
bß TriStar II Plus 3030 sā dāng dòng khí nit¢ á nhiát đá 77 oK để xác đßnh dián 
tích bề mặt riêng và kích th°ớc lß rßng t°¢ng āng, thąc hián t¿i Vián Khoa hác 

vÁt liáu āng dāng. 

2.8 Các phép đo xác đßnh tính chÃt và thông sß đián hóa 

Có nhiều các thiÁt bß đián hóa đã đ°ÿc phát triển và áp dāng để xác đßnh 

hiáu su¿t đián hóa cÿa siêu tā đián, điển hình nh° máy đo đián hóa đa năng 
Autolab. Về bÁn ch¿t, các thiÁt bß đo đ°ÿc sā dāng để đo ba thông sá c¢ bÁn: 

đián thÁ, dòng đián và thßi gian. Các sá liáu khác, bao gßm đián dung riêng, 

đián trá nái tiÁp t°¢ng đ°¢ng, đián thÁ ho¿t đáng, mÁt đá năng l°ÿng và mÁt 

đá công su¿t đ°ÿc tính toán dąa trên 3 thông sá c¢ bÁn trên.  

Để tiÁn hành các phép đo trên, tr°ớc tiên cÁn thiÁt lÁp há tháng đo, bao 
gßm há tháng đo ba đián cąc và há tháng đo hai đián cąc (Hình 2.15). Há tháng 
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đo hai đián cąc thể hián hiáu su¿t cÿa siêu tā đián, tāc là kÁt quÁ thu đ°ÿc bao 

gßm cÁ są đóng góp cÿa cÁ hai đián cąc. Đái với há tháng đo ba đián cąc thể 

hián hiáu su¿t cÿa vÁt liáu đián cąc. 

 

Hình  2.15. Há tháng đo (a) hai đián cąc, (b) ba đián cąc [109] 

Trong luÁn án này, tôi sā dāng thiÁt bß Autolab PGSTAT302N (Hình 

2.16) để kiểm tra các thông sá đián hóa. 

 

Hình 2.16. ThiÁt bß đo đián hóa đa năng Autolab PGSTAT302N (Chi nhánh 
Ven Biển/ TTNĐVN) 

Đối với điện cực  

Trong há tháng đo ba đián cąc, đián cąc Platin và đián cąc Ag/AgCl 3M 

lÁn l°ÿt đ°ÿc sā dāng làm đián cąc đái và đián cąc so sánh. T¿t cÁ các thā 

nghiám đián hóa đ°ÿc tiÁn hành á nhiát đá phòng và sā dāng dung dßch đián 

phân KOH 6M. 

Đối với siêu tụ điện 

Trong há tháng đo hai đián cąc, đián cąc Platin và đián cąc Ag/AgCl 

3M đ°ÿc nái với nhau với đián cąc âm cÿa siêu tā đián. Đián cąc làm viác đ°ÿc 

nái với đián cąc d°¢ng cÿa siêu tā đián. 
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2.8.1 Phép đo quét th¿ tuÅn hoàn (CV) 

Phép đo CV áp dāng đián thÁ thay đái tuyÁn tính giăa các đián cąc d°¢ng 
và âm đái với há tháng hai đián cąc hoặc giăa đián cąc tham chiÁu và đián cąc 

làm viác đái với há tháng ba đián cąc. Tác đá thay đái đián thÁ tính bằng mV.s−1 

đ°ÿc gái là tác đá quét thÁ và ph¿m vi thay đái đián thÁ đ°ÿc gái là cāa sá đián 

thÁ hoặc đián thÁ vÁn hành. Dòng đián tāc thßi trong quá trình quét catát và 

anát đ°ÿc ghi l¿i để mô tÁ các phÁn āng đián hóa liên quan. Dă liáu đ°ÿc v¿ 

d°ới d¿ng mái t°¢ng quan giăa dòng đián (I) so với đián thÁ (E) hoặc đôi khi 
là dòng đián (I) hoặc đián thÁ (E) so với thßi gian (s).  

 

Hình 2.17. Các d¿ng đ°ßng CV và GCD cÿa các lo¿i vÁt liáu [110] 

Phép đo CV đ°ÿc coi là ph°¢ng pháp hay nh¿t để thu thÁp thông tin liên 

quan đÁn viác l°u tră đián tích xÁy ra trong các đián cąc hay siêu tā đián để 

phân biát giăa vÁt liáu đián dung hai lớp (EDLC) và vÁt liáu giÁ đián dung (PC).  

Hình 2.17 mô tÁ các d¿ng đ°ßng cong đặc tr°ng cÿa phép đo CV và GCD t°¢ng 
āng với các c¢ chÁ l°u tră năng l°ÿng khác nhau, đ°ÿc chia thành ba nhóm 

chính: D¿ng A – đián dung lớp kép, d¿ng B – GiÁ đián dung và d¿ng C – đián 

dung lớp kép kÁt hÿp giÁ đián dung [111–114]. 

Đ°ßng CV (a) và GCD (c) cÿa c¢ chÁ EDLC có hình d¿ng gÁn nh° hình 
chă nhÁt và đ°ßng xiên tuyÁn tính, phÁn ánh quá trình tích tră và phóng đián 

không liên quan đÁn phÁn āng hóa hác, mà xÁy ra t¿i bề mặt đián cąc. Đây là 

đặc tr°ng cÿa vÁt liáu cacbon nh° cacbon ho¿t tính, graphene, aerogel cacbon... 
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Đ°ßng CV (b) biểu dißn c¢ chÁ giÁ đián dung bề mặt (surface redox) có 

d¿ng h¢i méo nh°ng v¿n duy trì gÁn chă nhÁt, đặc tr°ng cho các vÁt liáu nh° 
MnO₂, RuO₂ hoặc NiCo₂O¤. Đ°ßng GCD (c) v¿n có xu h°ớng tuyÁn tính nh°ng 
h¢i cong nhẹ. 

Đ¿i dián cho các vÁt liáu l°u tră theo c¢ chÁ chèn/khā (intercalation), 

nh° TiO₂, Nb₂O¥& Trong (d) và (e), đ°ßng CV xu¿t hián đỉnh phÁn āng oxy 

hóa – khā rõ rát, còn GCD (f) có d¿ng cong không tuyÁn tính. NÁu có chèn kèm 

theo phÁn āng hóa hác (e), d¿ng cong rõ ràng h¢n. Đây là biểu hián cÿa giÁ 

đián dung lo¿i B. 

Đ¿i dián cho pin điển hình – c¢ chÁ l°u tră năng l°ÿng thuÁn Faradaic. 

Đ°ßng CV có đỉnh nhán, biểu thß phÁn āng oxy hóa – khā rõ rát, không thuÁn 

nghßch hoàn toàn. Đ°ßng GCD thể hián đián áp d¿ng bÁc, đặc tr°ng cho quá 
trình s¿c/xÁ không tuyÁn tính. Các vÁt liáu nh° Ni(OH)₂, Co(OH)₂, pin Li-ion 

thể hián kiểu phÁn āng này. 

Tùy vào hình d¿ng đ°ßng CV và GCD, có thể xác đßnh đ°ÿc c¢ chÁ l°u 
tră năng l°ÿng chính cÿa vÁt liáu đián cąc, tÿ đó đánh giá đ°ÿc hiáu su¿t, tác 

đá s¿c/xÁ và đá bền. 

Phép đo CV cũng phù hÿp để xác đßnh đián thÁ ho¿t đáng cho vÁt liáu 

siêu tā đián bằng cách điều chỉnh đián thÁ đÁo ng°ÿc [112, 115]. Ngoài ra, hiáu 

su¿t đián hóa và đián dung riêng cÿa vÁt liáu hay siêu tā đián có thể thu đ°ÿc 

thông qua viác đo CV [116, 117]. 

Trong luÁn án này, phép đo quét thÁ tuÁn hoàn (CV) đ°ÿc thąc hián á 

các tác đá quét thÁ khác nhau tÿ 2.0 mV.s−1 đÁn 200 mV.s−1 với các khoÁng 

đián thÁ khác nhau đái với tÿng đái t°ÿng nghiên cāu, cā thể nh° sau: 
 - Đái với đián cąc sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan đ°ÿc thąc 

hián trong khoÁng đián thÁ tÿ -1.1 V đÁn 0 V. 

- Đái với đián cąc sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và 

cacbon tÿ chitosan đ°ÿc thąc hián trong khoÁng đián thÁ tÿ 0.0 V đÁn 0.4 V. 

- Đái với siêu tā đián kiểu b¿t đái xāng sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon 

tÿ chitosan làm đián cąc âm và vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và 

cacbon tÿ chitosan làm đián cąc d°¢ng đ°ÿc thąc hián trong khoÁng đián thÁ 

tÿ 0.0 V đÁn 1.5 V. 
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2.8.2 Phép đo n¿p/xÁ dòng đián không đãi (GCD)  

Phép đo GCD là ph°¢ng pháp đ°ÿc sā dāng ráng rãi nh¿t để mô tÁ đặc 

tính cÿa vÁt liáu và siêu tā đián d°ới dòng đián mát chiều [116, 118, 119]. Nó 

đ°ÿc tiÁn hành bằng cách lặp đi lặp l¿i quá trình s¿c và phóng đián cÿa siêu tā 

đián hoặc đián cąc làm viác t¿i mÁt đá dòng đián không đái, đß thß hiển thß cÿa 

phép đo là mái quan há giăa đián thÁ (V) so với thßi gian (s) (Hình 2.18) [120]. 

 

Hình 2.18. Đß thß phép đo GCD [120] 

MÁt đá dòng đián không đái là tham sá r¿t quan tráng để t¿o ra dă liáu 

nh¿t quán và có thể so sánh đ°ÿc tÿ phép đo GCD. Phép đo GCD đ°ÿc coi là 

ph°¢ng pháp linh ho¿t và chính xác nh¿t trong viác mô tÁ siêu tā đián hoặc các 

đián cąc làm viêc. T¿t cÁ ba thông sá cát lõi cÿa siêu tā đián bao gßm đián dung 

riêng, đián trá và đián thÁ ho¿t đáng đều có thể đ°ÿc kiểm tra tÿ phép đo GCD 
và sau đó đ°ÿc sā dāng để suy ra hÁu hÁt các thuác tính khác, chẳng h¿n nh° 
mÁt đá công su¿t, mÁt đá năng l°ÿng và dòng đián cąc đ¿i [121–123]. Nó cũng 
có thể đ°ÿc sā dāng để nghiên cāu đá án đßnh theo chu kỳ cÿa các siêu tā đián 

[123, 124].  

T°¢ng tą nh° kỹ thuÁt đo CV, hình d¿ng cÿa đ°ßng cong GCD trong kỹ 

thuÁt này cung c¿p thông tin quan tráng về quá trình l°u tră đián tích (Hình 

2.17) [118, 125]. Do dòng đián không đái đ°ÿc duy trì trong suát quá trình 

phóng đián cÿa siêu tā đián, không giáng nh° są thay đái đián thÁ trong phép 

CV, do đó kỹ thuÁt GCD đ°ÿc cho là chính xác h¢n trong viác đánh giá đặc 

tính đián dung. 

Trong luÁn án này, phép đo GCD đ°ÿc thąc hián á các mÁt đá dòng khác 

nhau tÿ 1.0 A.g−1 đÁn 7.0 A.g−1 với các khoÁng đián thÁ khác nhau đái với tÿng 

đái t°ÿng nghiên cāu, cā thể nh° sau: 
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 - Đái với đián cąc sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan đ°ÿc thąc 

hián trong khoÁng đián thÁ tÿ -1.1 V đÁn 0 V. 

- Đái với đián cąc sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và 

cacbon tÿ chitosan đ°ÿc thąc hián trong khoÁng đián thÁ tÿ 0.0 V đÁn 0.4 V. 

- Đái với siêu tā đián kiểu b¿t đái xāng sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon 

tÿ chitosan làm đián cąc âm và vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và 

cacbon tÿ chitosan làm đián cąc d°¢ng đ°ÿc thąc hián trong khoÁng đián thÁ 

tÿ 0.0 V đÁn 1.5 V. 

2.8.3 Phép đo tãng trå đián hóa (EIS) 

Phép đo EIS đ°ÿc tiÁn hành để đo trá kháng đián hóa theo tÁn sá bằng 

cách đặt mát đián thÁ có biên đá th¿p (th°ßng là 5 mV) đặt chßng lên mát đián 

thÁ á tr¿ng thái án đßnh. Dă liáu kÁt quÁ th°ßng đ°ÿc thể hián bằng đß thß trong 

biểu đß Nyquist để hiển thß các phÁn Áo và thąc cÿa trá kháng đián hóa (Hình 

2.19) [126–128]. 

 

Hình 2.19. Biểu đß Nyquist [128] 

Ngoài ra, phép đo EIS cũng đã đ°ÿc sā dāng để mô tÁ các c¢ chÁ truyền 

đián tích, vÁn chuyển khái l°ÿng và l°u tră đián tích, cũng nh° để °ớc tính các 

đặc tính đián dung, năng l°ÿng và công su¿t [129, 130]. Các m¿ch đián t°¢ng 
đ°¢ng khác nhau để phân biát są đóng góp cÿa các thành phÁn c¿u trúc riêng lẻ 

trong há tháng tÁ bào siêu tā vào táng trá kháng, đ¿i dián cho RES (Hình 2.20). 

Tuy nhiên, cÁn l°u ý rằng RES tÿ phép đo EIS th°ßng nhß h¢n nhiều so với RES 

tÿ phép đo GCD và do đó nó bß h¿n chÁ trong viác mô tÁ hiáu su¿t năng l°ÿng 

cÿa siêu tā đián [131]. 
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Hình 2.20. M¿ch RC nái tiÁp cho siêu tā đián [131] 

Thông th°ßng, thông sá RES tÿ phép đo EIS đ°ÿc đánh giá bằng cách sā 

dāng phÁn thąc cÿa trá kháng á 1 kHz. Mát ph°¢ng pháp khác, thông qua phép 
nái suy tuyÁn tính cÿa phÁn tÁn sá th¿p thành Im(Z) = 0, cũng đ°ÿc sā dāng. 

Hình 2.21 minh háa hai ph°¢ng pháp này trong phép đo EIS [132]. 

 

Hình 2.21. Ph°¢ng pháp xác đßnh RES [132] 

Các thông sá đián dung riêng, mÁt đá năng l°ÿng hay mÁt đá công su¿t 

cÿa vÁt liáu đián cąc và siêu tā đián đ°ÿc tính toán thông qua viác phân tích 

các dă liáu tÿ phép đo quét thÁ tuÁn hoàn CV, đ°ßng cong s¿c xÁ GCD hay 

táng trá đián hóa EIS.  

Tuy nhiên, đa phÁn các nghiên cāu và các nhà phát triển th°ßng sā dāng 

dă liáu tÿ phép đo GCD để tính toán đián dung riêng và tÿ đó xác đßnh đ°ÿc 

mÁt đá năng l°ÿng hay mÁt đá công su¿t và tuái thá cÿa siêu tā đián. Dă liáu 

tÿ phép đo CV, th°ßng đ°ÿc sā dāng để khÁo sát khoÁng đián thÁ ho¿t đáng 

cÿa siêu tā đián và đánh giá ban đÁu về c¢ chÁ cÿa vÁt liáu đián cąc dąa trên 

hình d¿ng đ°ßng cong. Phép đo EIS cho phép xác đßnh táng trá đián hóa cÿa 

siêu tā đián, khÁ năng d¿n đián cÿa vÁt liáu đián cąc [118, 132, 133]. 
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Trong luÁn án này, phép đo táng trá đián hóa (EIS) đ°ÿc thąc hián trong 

dÁi tÁn tÿ 10−2 Hz đÁn 105 Hz với biên đá AC là 5.0 mV. 

2.8.4 Xác đßnh các thông sß đián hóa 

Để đánh giá hiáu su¿t cÿa vÁt liáu đián cąc hay cÿa siêu tā đián, có khá 

nhiều các yÁu tá cÁn thiÁt để đánh giá táng thể và các mái t°¢ng quan phāc t¿p 

giăa các chỉ sá khác nhau, các yÁu tá Ánh h°áng chính và ph°¢ng pháp thā 

nghiám t°¢ng āng đ°ÿc trình bày trong Hình 2.22. 

 

Hình 2.22. Các tham sá để đánh giá hiáu su¿t cÿa siêu tā đián [132] 

Tuy nhiên, đái với các sÁn phẩm th°¢ng m¿i hay trong nghiên thì các 

tham sá bao gßm: đián thÁ ho¿t đáng (V), đián dung riêng (Cs), đián trá nái tiÁp 

t°¢ng đ°¢ng (RES), mÁt đá năng l°ÿng (E) và mÁt đá công su¿t (P) th°ßng là 

đÿ để đánh giá táng thể. 

Điện thế hoạt động (E) 

Đián thÁ ho¿t đáng hay giới h¿n đián thÁ phù hÿp để đÁm bÁo siêu tā 

đián ho¿t đáng an toàn. Đián thÁ cÿa mát siêu tā cā thể hoặc vÁt liáu đián cąc 

phā thuác r¿t nhiều vào lo¿i dung môi đ°ÿc sā dāng làm ch¿t đián phân (dung 

dßch n°ớc hay hău c¢) để thąc hián cho phép đo. Tuy nhiên, thā nghiám thąc 

tÁ về đián thÁ ho¿t đáng có nguy c¢ phá hÿy siêu tā đián. Để xác đßnh V ng°ßi 
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ta th°ßng khÁo sát bằng viác bÃt đÁu tÿ giá trß đián thÁ th¿p, sau đó tăng dÁn 

đián thÁ cho đÁn khi không thể đ¿t đÁn giá trß đó. 
Điện dung riêng (Cs) 

Đián dung là mát trong nhăng thông sá chính quan tráng, nó là l°ÿng 

đián tích đ°ÿc l°u tră khi thay đái đián thÁ và th°ßng đ°ÿc sā dāng để đánh 
giá hiáu su¿t cÿa siêu tā đián. Để đánh giá mát lo¿i vÁt liáu, ng°ßi ta phÁi tính 

toán đián dung nái t¿i cÿa tÿng vÁt liáu và so sánh. Đián dung nái t¿i cÿa vÁt 

liáu đián cąc th°ßng đ°ÿc trình bày d°ới d¿ng đián dung riêng (Cs) và đ°ÿc 

mô tÁ là l°ÿng đián dung trên mát đ¢n vß khái l°ÿng (F.g−1), dián tích (F.cm−2), 

chiều dài (F.cm−1) hoặc thể tích (F.cm−3) cÿa vÁt liáu đián cąc. 

Trong luÁn án này, đián dung riêng đ°ÿc tính toán tÿ dă liáu cÿa phép 

đo GCD. Cā thể, đián dung riêng cÿa đián cąc (Cs, F.g−1) đ°ÿc tính theo công 

thāc (9) [22, 134, 135]: ÿ� = �. þÿ. ∆� (9) 

Trong đó I là dòng đián không đái, t là thßi gian xÁ, m là khái l°ÿng vÁt 

liáu đián cąc và ∆V là cāa sá đián thÁ làm viác. 

Đái với siêu tā đián, đián dung riêng (CD, F.g−1) xác đßnh tÿ phép đo GCD 

đ°ÿc tính theo công thāc (10) [22, 134, 135]: ÿĀ = �. þ�. ∆� (10) 

Trong đó I là dòng đián không đái (A), t là thßi gian xÁ (s), M là táng khái 
l°ÿng vÁt liáu cÿa hai đián cąc (g) và ∆V là cāa sá đián thÁ làm viác (V). 

Mật độ năng lượng (E) 

MÁt đá năng l°ÿng là mát trong nhăng thông sá quan tráng nh¿t đái với 

mái há tháng l°u tră/chuyển đái năng l°ÿng và cÁn đ°ÿc đánh giá để xác thąc 

các āng dāng thąc tÁ cÿa chúng. Năng l°ÿng cÿa há tháng l°u tră/chuyển đái 

là l°ÿng năng l°ÿng đián đ°ÿc l°u tră hoặc giÁi phóng khßi siêu tā đián. Tỷ lá 

năng l°ÿng đ°ÿc l°u tră so với năng l°ÿng đ°ÿc cung c¿p cho biÁt về hiáu su¿t 

năng l°ÿng cÿa siêu tā đián. Giá trß cÿa năng l°ÿng này đ°ÿc biểu dißn d°ới 

d¿ng mÁt đá năng l°ÿng bằng cách tính theo khái l°ÿng đián cąc (Wh.kg−1) 

hoặc theo thể tích cÿa đián cąc (Wh.L−1). Giá trß cÿa mÁt đá năng l°ÿng phā 

thuác r¿t nhiều vào đián dung riêng và đián thÁ ho¿t đáng. 
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MÁt đá năng l°ÿng (E) có thể đ°ÿc tính tÿ ph°¢ng (11) d°ới đây [22, 

134, 135]: ā�ÿĀ = 12 ÿĀ∆�2 (11) 

Trong đó E là mÁt đá năng l°ÿng, CD là đián dung riêng cÿa siêu tā đián 

và ΔV là đián thÁ ho¿t đáng. Đ¢n vß cÿa mÁt đá năng l°ÿng thu đ°ÿc thông qua 

ph°¢ng trình (9) tính bằng joules có thể chuyển đái thành (Wh.kg−1) bằng cách 

chia  biểu thāc bên phÁi cho há sá 3.6, cā thể nh° ph°¢ng trình (12) đ°ÿc sā 

dāng trong luÁn án này [22, 134, 135]: ā�ÿĀ = 13,6 × 12 ÿĀ∆�2 (12) 

Mật độ công suất (P) 

Tác đá truyền năng l°ÿng dißn ra tÿ hoặc đÁn siêu tā đ°ÿc gái là công 

su¿t và đ°ÿc biểu thß d°ới d¿ng mÁt đá công su¿t bằng cách tính theo khái 

l°ÿng đián cąc (W.kg−1) hoặc thể tích đián cąc (W.L−1). MÁt đá công su¿t cÿa 

siêu tā có thể đ°ÿc xác đßnh tÿ các giá trß đián dung riêng. 

MÁt đá công su¿t (P) cÿa siêu tā đián cũng có thể đ°ÿc xác đßnh tÿ phép 

đo GCD. Trong luÁn án này, công thāc tính mÁt đá công su¿t (W.kg−1) cÿa siêu 

tā đián sā dāng ph°¢ng trình (11) [22, 134, 135]: � = ā�ÿĀþ × 3600 (13) 

Độ bền chu kỳ 

Đây là sá liáu chính để đánh giá các āng dāng thąc tÁ cÿa siêu tā đián. 

Ng°ßi ta đã báo cáo rằng các siêu tā có đá bền cao và ch¿y liên tāc h¢n 10000 

chu kỳ lặp l¿i, g¿p gÁn m°ßi lÁn so với các há tháng l°u tră năng l°ÿng truyền 

tháng. Có hai thông sá để xác đßnh đá bền chu kỳ cÿa siêu tā đián: (i) Tỷ lá duy 

trì đián dung và (ii) Hiáu su¿t Coulombic đ°ÿc trình á Hình 2.23. 

Tỷ lá duy trì đián dung đ°ÿc xác đßnh bằng cách so sánh đián dung riêng 

cÿa chu kỳ ban đÁu với chu kỳ cuái cùng, cā thể nh° sau [51, 70]: � =  ÿĀ1ÿĀ� × 100 (14) 

Trong đó, � là tỷ lá duy trì đián dung (%), CD1 là đián dung riêng chu kỳ 

ban đÁu và CDn là đián dung riêng chu kỳ cuái cùng. 

Hiáu su¿t Coulumbic đ°ÿc xác đßnh bằng tỷ lá giăa thßi gian phóng đián 

và thßi gian s¿c đián trong cùng mát chu kỳ, cā thể nh° sau [51, 70]: 
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� =  ∆þ�∆þ� × 100 (15) 

Trong đó, � là hiáu su¿t Coulumbic (%), ∆þ� là thßi gian phóng đián và ∆þ� là thßi gian s¿c đián. 

 

Hình 2.23. Đß thß xác đßnh đá bền chu kỳ [136] 

2.8.5 Xác đßnh tỷ lá đóng góp đián dung cÿa thành phÅn vÁt liáu 

Tỷ lá đóng góp riêng lẻ cÿa các thành phÁn đián dung lớp kép và thành 
phÁn giÁ đián dung có thể đ°ÿc tính toán tÿ kÁt quÁ cÿa phép đo CV thông qua 

tỷ lá về dián tích đ°ßng cong.  

MÁt đá dòng đián giăa các thành phÁn đián dung đ°ÿc biểu dißn bằng 
ph°¢ng trình (16) [137, 138]: �(�) = �1� +  �2�1/2 (16) 

Trong đó, trong đó �1� và �2�1/2 lÁn l°ÿt là mÁt đá dòng đián riêng lẻ 
cÿa thành phÁn đián dung lớp kép và giÁ đián dung; � là tác đá quét thÁ. Chúng 

ta có thể sÃp xÁp l¿i ph°¢ng trình biểu thāc (16) nh° sau [137, 138]:  �(�)�1/2 = �1�1/2 + �2 (17) 

Giá trß cÿa �1 và �2 đ°ÿc xác đßnh là các há sá góc và há sá chặn cÿa 
ph°¢ng trình đ°ßng thẳng hßi quy.  

Các giá trß này đ°ÿc xác đßnh t¿i các giá trß đián thÁ khác nhau (trong cÁ 
quá trình quét anát và catát). Trong luÁn án này kÁt quÁ tính toán tỷ lá đóng 
góp riêng lẻ cÿa các thành phÁn đián dung lớp kép và thành phÁn giÁ đián dung 

đ°ÿc xā lý bằng phÁn mềm OriginPro. 
K¿t luÁn ch°¢ng 2. Ch°¢ng này đã trình bày các ph°¢ng pháp thąc 

nghiám đ°ÿc sā dāng trong luÁn án, cā thể: 
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i. Ph°¢ng pháp sol-gel sā dāng ch¿t liên kÁt m¿ch glutaraldehyde để t¿o 
hydrogel chitosan, sau đó s¿y đông khô để thu đ°ÿc aerogel chitosan, cuái cùng 
tiÁn hành cacbon hóa trong môi tr°ßng khí N2. Ph°¢ng pháp này cho phép chÁ 
t¿o m¿u với sá l°ÿng lớn, đßng đều và có đá án đßnh cao. 

ii. Ph°¢ng pháp drop-casting đ°ÿc sā dāng để chÁ t¿o đián cąc. Cā thể, 
dung dßch vÁt liáu đián cąc đ°ÿc nhß giát trąc tiÁp lên bề mặt t¿m bát niken. 
Ph°¢ng pháp này cho phép kiểm soát khái l°ÿng vÁt liáu đián cąc. 

iii. Siêu tā đián kiểu b¿t đái xāng đ°ÿc ląa chán để chÁ t¿o bao gßm các 
thành phÁn: Ch¿t đián phân d¿ng rÃn; miÁng cách đián sÿi thÿy tinh; các đián 
cąc âm sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan, đián cąc d°¢ng sā dāng 
vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan. 

iv. Các ph°¢ng pháp nghiên cāu vi hình thái và c¿u trúc vÁt liáu đ°ÿc sā 
dāng: Kính hiển vi đián tā quét, kính hiển vi đián tā truyền qua, nhißu x¿ tia X, 
phá hßng ngo¿i biÁn đái Foure, đẳng nhiát h¿p phā - giÁi h¿p nit¢. 

v. Các ph°¢ng pháp đo đ°ÿc sā dāng để xác đßnh thông sá đián hóa cÿa 
đián cąc và siêu tā đián, bao gßm: phép đo quét thÁ tuÁn hoàn, phép đo n¿p/xÁ 
dòng đián không đái, phép đo táng trá đián hóa. 
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3. CH¯¡NG 3. K¾T QUÀ NGHIÊN CĀU CH¾ T¾O VÀT LIàU 

3.1 VÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan 

Quá trình chÁ t¿o vÁt liáu aerogel cacbon chāa N tÿ chitosan trÁi qua các 

giai đo¿n: t¿o gel chitosan, đông khô gel chitosan và cacbon hóa. Hàm l°ÿng 

ch¿t liên kÁt m¿ch (GA) Ánh h°áng đÁn thßi gian t¿o gel chitosan. Cā thể, với 

hàm l°ÿng GA lÁn l°ÿt là 2.0 ml; 2.5 ml và 3.0 ml thì quan sát th¿y thßi gian 

bÃt đÁu t¿o gel cÿa 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng) t°¢ng āng là 

13 phút, 10 phút và 7 phút. Đái với hàm l°ÿng GA là 1.5 ml, sau 24 giß gel v¿n 

ch°a đ°ÿc hình thành, nguyên nhân do hàm l°ÿng GA không đÿ để xÁy ra phÁn 

āng t¿o liên kÁt ngang. Do đó, tôi sā dāng các m¿u với hàm l°ÿng GA lÁn l°ÿt 

là 2.0 ml; 2.5 ml và 3.0 ml cho nhăng thí nghiám tiÁp theo. Hình 3.1 trình bày 

các m¿u gel chitosan với các hàm l°ÿng GA khác nhau.  

 

Hình 3.1. Gel chitosan với hàm l°ÿng ch¿t liên kÁt m¿ch: (a) 1.5 ml; (b) 2.0 ml; 

(c) 2.5 m; (d) 3.0 ml 

Phá FTIR cÿa bát CS (Hình 3.2) cho th¿y các đỉnh đặc tr°ng á 3324 cm−1 

do các dao đáng kéo dài cÿa O-H và N-H trong chitosan [139–141]. Các dÁi á 

2883, 1067 và 1380 cm−1 đ°ÿc cho là các dao đáng kéo dài C–H, C–O, C–N, 

đ¿i dián cho c¿u trúc polysacarit cÿa chitosan [139–141]. Đỉnh h¿p thā á 1559 

cm−1 t°¢ng āng với liên kÁt N–H cÿa amin bÁc mát. Mát đỉnh á 1642 cm−1 

đ°ÿc gán cho dao đáng kéo dài C=O cÿa nhóm amid trong quá trình deacetyl 
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hóa mát phÁn chitin để t¿o ra chitosan [140]. Đái với các m¿u ACS (Hình 3.2 

b-d), liên kÁt N-H có są dßch chuyển về phía sá sóng cao h¢n và mát dÁi kéo 

dài á khoÁng 1642 cm−1 thuác về liên kÁt imine (C=N) chỉ ra phÁn āng t¿o liên 

kÁt ngang giăa các nhóm amino và GA (Hình 3.3) [141, 142]. Mát są gia tăng 
nhß trong dÁi 2883 cm−1 t°¢ng āng với liên kÁt chéo C-H đ°ÿc xen phÿ với các 

nhóm -CH2- trong GA. Nhìn chung, phá FTIR này cho th¿y są gia tăng c°ßng 

đá trong các dÁi đ°ÿc t¿o ra bái các liên kÁt khác nhau (NH; OH; CO) trong 

c¿u trúc chitosan cùng với các nhóm liên kÁt cÿa GA [139]. 

 

Hình 3.2. Phá FTIR: (a) bát CS, (b) ACS-1, (c) ACS-2, (d) ACS-3 

 

Hình 3.3. PhÁn āng t¿o liên kÁt ngang giăa chitosan và GA 
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Phá FTIR cÿa các m¿u aerogel cacbon tÿ chitosan (ACCS) đ°ÿc trình 

bày t¿i Hình 3.4. Các m¿u ACCS-1, ACCS-2 và ACCS-3 đều thể hián đỉnh h¿p 

thā đặc tr°ng t¿i 3442 cm−1 (N-H) và các đỉnh h¿p thā á 1642 cm−1 và 1124 

cm−1 đ°ÿc gán cho các nhóm C=N và C-O t°¢ng āng [143]. KÁt quÁ này cho 

th¿y są tßn t¿i cÿa nit¢ trong vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan chÁ t¿o đ°ÿc. 

 

Hình 3.4. Phá FTIR: (a) ACCS-1, (b) ACCS-2, (c) ACCS-3 

GiÁn đß nhißu x¿ tia X (XRD) cÿa bát CS thể hián hai đỉnh á các góc 

nhißu x¿ lÁn l°ÿt là 10°, 20° (Hình 3.5a) cho th¿y są tßn t¿i cÿa các vùng vô 

đßnh hình và vùng kÁt tinh cao.  

 

Hình 3.5. GiÁn đß XRD: (a) bát CS, (b) ACCS-1, (c) ACCS-2, (d) ACCS-3 

Đá kÁt tinh cao là do c¿u trúc sacarit đ°ÿc sÃp xÁp bái các nhóm hydroxyl 

và amino hình thành liên kÁt hydro nái phân tā và liên phân tā m¿nh [144, 145]. 

Đái với các m¿u ACCS (Hình 3.5b-d), không quan sát th¿y đỉnh á góc nhißu 
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x¿ 10° và t¿i góc nhißu x¿ 20° quan sát th¿y c°ßng đá giÁm mát cách đáng kể, 

điều này có thể là do phÁn āng t¿o liên kÁt ngang giăa chitosan và GA gây ra. 

Są giÁm đá kÁt tinh là do są biÁn d¿ng cÿa liên kÁt hydro giăa các nhóm 

hydroxyl và amino, điều này phá hÿy tính đều đặn cÿa các chußi chitosan ban 

đÁu và d¿n đÁn są hình thành aerogel cacbon chāa N tÿ chitosan vô đßnh hình 

[144–147]. Tuy nhiên, są khác nhau cā thể cÿa c¿u trúc các vÁt liáu ACCS quan 

sát tÿ giÁn đß XRD không rõ ràng. 

Ph°¢ng pháp BET và BJH đ°ÿc sā dāng để xác đßnh dián tích bề mặt 

riêng và są thay đái đ°ßng kính lß rßng cũng nh° są phân bá lß rßng cÿa các 

m¿u ACCS  đ°ÿc trình bày trong Hình 3.6. 

 

Hình 3.6. (a) Biểu đß đ°ßng đẳng nhiát h¿p phā nit¢ BET và (b) są phân bá 

kích th°ớc lß rßng cÿa các m¿u ACCS 

Nh° trong Hình 3.6a, t¿t cÁ các m¿u đều thể hiển các đ°ßng đẳng nhiát 

h¿p phā nit¢ lo¿i IV, biểu thß các kích th°ớc lß xáp khác nhau tÿ lß nhß đÁn lớn 

[58]. Są h¿p phā chính cÿa các m¿u xÁy ra á áp su¿t t°¢ng đái (P/P0) th¿p (0 ÷ 

0.1) cho th¿y đá xáp vi mô cao trong các m¿u. L°ÿng h¿p phā tăng dÁn theo 

thā tą các m¿u ACCS-1, ACCS-3, ACCS-2. Điều này cho th¿y m¿u ACCS-2 

có dián tích bề mặt riêng và thể tích lß rßng cao h¢n cÁ. Các thông sá về dián 

tích bề mặt riêng, thể tích lß rßng và đ°ßng kính trung bình lß xáp đ°ÿc trình 

bày trong Bảng 3.1.  
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KÁt quÁ này có thể đ°ÿc chāng minh thêm bằng phân bá đ°ßng kính lß 

rßng đ°ÿc tính toán tÿ BJH. Nh° đ°ÿc trình bày trong Hình 3.6b, są phân bá 

đ°ßng kính lß xáp cÿa các m¿u t°¢ng đái phù hÿp với vÁt liáu đián cąc cho 

siêu tā đián, với các lß xáp lớn (> 20 nm, macropores) có nhiám vā chÿ yÁu 

làm bể chāa ion ch¿t đián phân, các lß trung bình (2 ÷ 20 nm, mesopores) làm 

nhiám vā vÁn chuyển các ch¿t đián phân và lß nhß (< 2 nm, micropores) để 

tăng c°ßng khÁ năng l°u tră đián tích [148].  

BÁng 3.1. Thông sá về dián tích bề mặt riêng, thể tích lß rßng và đ°ßng 

kính trung bình lß rßng cÿa m¿u ACCS 

M¿u 
SBET 

(m2.g1) 
VBJH 

(cm3.g1) 
dBJH 
(nm) 

ACCS-1 1533 0.706 0.97 
ACCS-2 2341 1.29 0.99 

ACCS-3 1714 0.98 1.04 

Tÿ các kÁt quÁ này, có thể th¿y rằng hàm l°ÿng ch¿t liên kÁt m¿ch có thể 

Ánh h°áng đÁn dián tích bề mặt riêng và thể tích lß rßng. Khi hàm l°ÿng ch¿t 

liên kÁt m¿ch không đÿ d¿n đÁn các m¿ch liên kÁt hydro không liền m¿ch, 

ng°ÿc l¿i khi hàm l°ÿng ch¿t liên kÁt ngang quá nhiều thì są hình thành các 

liên kÁt hydro giăa các chußi liền kề quá m¿nh d¿n đÁn co rút. 

Các hình Ánh SEM trong Hình 3.7 thể hián c¿u trúc rßng xáp và phân bá 

lß rßng đßng đều cÿa vÁt liáu ACCS. Quan sát tÿ Ánh SEM có thể th¿y m¿u 

ACCS-2 xu¿t hián nhiều các lß xáp nhß nằm trong các lß xáp lớn, điều này 

chāng minh thêm cho viác dián tích bề mặt riêng cÿa m¿u ACCS-2 lớn h¢n so 
với hai m¿u còn l¿i, phù hÿp với kÁt quÁ đo BET.  

Phá tán sÃc năng l°ÿng tia X cÿa m¿u ACCS-2 đ°ÿc trình bày t¿i Hình 

3.8 cho th¿y są xu¿t hián cÿa nguyên tá N, điều này chāng minh m¿u aerogel 

cacbon tÿ chitosan mà tôi chÁ t¿o đ°ÿc có chāa sẵn N. Hàm l°ÿng N trong các 

m¿u ACCS đ°ÿc xác đßnh trong khoÁng 8.13 ÷ 9.21 (% sá nguyên tā) và đ°ÿc 

trình bày t¿i Bảng 3.2. 
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Hình 3.7. Ành SEM các m¿u (a) ACCS-1, (b) ACCS-2 và (c) ACCS-3 

 

Hình 3.8. Phá EDS cÿa m¿u ACCS-2 

BÁng 3.2. Hàm l°ÿng N cÿa các m¿u ACCS 

M¿u ACCS-1 ACCS-2 ACCS-3 

Hàm l°ÿng N  
(% sá nguyên tā) 

8.6 ± 0.16 9.21 ± 0.16 8.13 ± 0.17 
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3.2 VÁt liáu tã hÿp chāa NiO và cacbon tă chitosan 

Są hình thành vÁt liáu tá hÿp chāa NiO và aerogel cacbon tÿ chitosan trÁi 
qua các b°ớc chính nh° sau: (i) đÁu tiên h¿p phā ion Ni²z tÿ dung dßch muái thông 

qua liên kÁt ion với nhóm –OH, –COOH và quá trình t¿o phāc với nhòm –NH2. 

Ngoài ra cũng có thể do liên kÁt Van der Waals và h¿p phā tĩnh đián giăa ion kim 
lo¿i và bề mặt cacbon xáp; (ii) kÁt tÿa tiền ch¿t Ni(OH)2 trên bề mặt aerogel; (iii) 

chuyển hóa tiền ch¿t thành NiO thông qua quá trình xā lý nhiát.  
C¿u trúc pha cÿa vÁt liáu tá hÿp CCSN đ°ÿc phân tích bằng phép đo XRD. 

Hình 3.9 trình bày giÁn đß XRD cÿa các tá hÿp CCSN khác nhau.  

 
Hình 3.9. GiÁn đß XRD cÿa  (a) CCS, (b) CCSN-500, (c) CCSN-400 và (d) 

CCSN-300 

Đái với các m¿u CCSN-300, CCSN-400 và CCSN-500 giÁn đß XRD thể 

hián các đỉnh nhißu x¿ là 43.2o, 76o t°¢ng āng với các mặt phẳng tinh thể (200), 

(222) cÿa các h¿t nano NiO và c°ßng đá nhißu x¿ giÁm dÁn khi tăng nhiát đá. 

Không quan sát th¿y các đỉnh nhißu x¿ rõ nét liên quan đÁn cacbon, mà chỉ th¿y 

xu¿t hián mát đỉnh ráng á khoÁng 26.2o t°¢ng āng với mặt phẳng tinh thể (002), 

cho th¿y c¿u trúc hßn lo¿n cÿa lớp. Các đỉnh ráng này chỉ ra bÁn ch¿t vô đßnh 

hình cÿa cacbon trong vÁt liáu nano CCSN đã chÁ t¿o [149–151]. Tÿ giãn đß 

XRD, theo công thāc Scherrer (9) kích th°ớc h¿t NiO cÿa các m¿u CCSN-300, 

CCSN-400 và CCSN-500 đ¿t trung bình lÁn l°ÿt khoÁng 16 nm, 17 nm và 20 

nm. Ngoài ra, quan sát th¿y các cąc đ¿i nhißu x¿ t¿i 39.2o và 52.2o t°¢ng āng 

với các mặt phẳng tinh thể (100) và (110) cÿa Ni(OH)2 [152–154]. Vì vÁy, có 

thể kÁt luÁn rằng są t¿o thành vÁt liáu tá hÿp CCSN chāa mát l°ÿng nhß 

Ni(OH)2. Theo các nghiên cāu tr°ớc đây, Ni(OH)2 cũng s¿ tham gia vào quá 
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trình phÁn āng đián hóa, l°u tră đián tích cÿa vÁt liáu, đóng góp vào đián dung 

táng thể cÿa vÁt liáu CCSN [66–68]. 

Phá FTIR các m¿u CCSN trình bày t¿i Hình 3.10 có các đỉnh h¿p thā á 

3500 cm-1, 1645 cm-1 và 1545 cm-1 suy giÁm c°ßng đá theo thā tą chÁ t¿o m¿u 

á 300 oC, 400 oC và 500 oC, điều này có thể do są khā các nhóm N-H, O-H và 

C=N sau khi nung á nhiát đá cao. Đái với m¿u CCSN-300, dÁi h¿p thā nằm 

trong khoÁng 500 ÷ 600 cm-1, t°¢ng āng với dÁi rung Ni-O [155], dÁi rung này 

bß suy yÁu đái với các m¿u CCSN-400 và thÁm chí khó quan sát trên m¿u 

CCSN-500.  

 

Hình  3.10. Phá FTIR cÿa m¿u (a) CNCS-300, (b) CNCS-400 và (c) CNCS-

500 

Tÿ các kÁt quÁ phân tích XRD và FTIR cho th¿y są có mặt cÿa NiO trong 

vÁt liáu tá hÿp CCSN và hàm l°ÿng NiO giÁm khi tăng nhiát đá nung. KÁt quÁ 

này cũng phù hÿp với các nghiên cāu tr°ớc đây về vÁt liáu tá hÿp chāa NiO và 

cacbon ho¿t tính [143–145].  

Mặt khác, tiÁn hành kiểm tra c¿u trúc xáp các m¿u CCSN bằng phép đo 
BET. Hình 3.11a cho th¿y các đ°ßng đẳng nhiát h¿p phā-giÁi h¿p N2, các 

đ°ßng đẳng nhiát cÿa các m¿u CCSN cho th¿y mát vòng trß với áp su¿t t°¢ng 
đái cao (P/P0) trong khoÁng tÿ 0.0 đÁn 1.0. Đá dác tăng trong khoÁng tÿ 0.3 lên 

0.9, cho th¿y kích th°ớc lß xáp á māc trung bình (mesoporous) [108]. Hình 

d¿ng cÿa vòng trß h¿p phā có liên quan đÁn hình d¿ng lß xáp, theo phân lo¿i 

cÿa IUPAC [156], vòng trß cÿa CCSN-400 và CCSN-500 thuác lo¿i IV, đặc 

tr°ng cÿa vÁt liáu lß rßng trung bình (mesoporous). Vòng trß cÿa CCSN-300 
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thuác lo¿i H3 [156], cho th¿y m¿u chāa nhiều lß khe. Vòng lặp đá trß CCSN-

300 không đ°ÿc đóng l¿i, hián t°ÿng này phá biÁn á các vÁt liáu có c¿u trúc lß 

rßng phát triển tát và có thể liên quan đÁn hiáu āng giãn ná cÿa khí h¿p phā 

trong c¿u trúc vi xáp cÿa vÁt liáu [157, 158] và hành vi biÁn d¿ng đàn hßi phā 

thuác vào áp su¿t [159]. 

 

Hình 3.11. (a) Biểu đß đ°ßng đẳng nhiát h¿p phā nit¢ BET và (b) są phân bá 

kích th°ớc lß rßng cÿa các m¿u CCSN 

Biểu đß phân bá kích th°ớc lß rßng theo BJH cÿa các m¿u CCSN đ°ÿc 

trình bày trong Hình 3.11b. Są phân bá lß rßng chÿ yÁu á d¿ng trung bình và 

kích th°ớc lß rßng nằm trong khoÁng tÿ 3 nm đÁn 8 nm. Dián tích bề mặt riêng 

cÿa các m¿u CCSN-300, CCSN-400, CCSN-500 lÁn l°ÿt khoÁng 38, 25, 22 m2.g−1. 

Đ°ßng kính lß trung bình cÿa các m¿u CCSN-300, CCSN-400 và CCSN-500 

lÁn l°ÿt là khoÁng 3.5, 3.4 và 3.6 nm (Bảng 3.3). Nhìn chung, vÁt liáu tá hÿp 

chāa NiO và cacbon tÿ chitosan là vÁt liáu phù hÿp cho siêu tā đián, lớp nano 

xáp này r¿t hău ích với các vß trí có đá xáp cao và ho¿t đáng m¿nh h¢n d¿n đÁn 

tác đá phóng đián nhanh cho phÁn āng oxi hóa khā. 

BÁng 3.3. Thông sá về dián tích bề mặt riêng, thể tích lß rßng và đ°ßng 

kính trung bình lß cÿa m¿u CCSN 

M¿u 
SBET 

(m2.g-1) 
Vpore 

(cm3.g-1) 
dBJH 
(nm) 

CCSN-300 38 0.046 3.5 

CCSN-400 25 0.084 3.4 

CCSN-500 22 0.094 3.6 

Hình 3.12 trình bày Ánh SEM cÿa các m¿u NiO và CCSN. Có thể th¿y 

rằng bề mặt cÿa aerogel CCSN-400 và CCSN-500 t°¢ng đái nhẵn với mát sá 
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lß nhß có thể quan sát đ°ÿc (Hình 3.12b-c). Trong khi đó, bề mặt cÿa m¿u 

CCSN- 300 có đá xáp cao và có thể quan sát rõ lß rßng (Hình 3.12d). Do đó, 
dián tích bề mặt riêng cao và c¿u trúc xáp phân c¿p trong CCSN-300 tát h¢n so 

với các m¿u CCSN-400 và CCSN-500.  

 

Hình 3.12. Ành SEM các m¿u NiO và CCSN 

  

Hình 3.13. Ành TEM các m¿u CCSN 
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Hình 3.13 trình bày Ánh TEM cÿa m¿u CCSN thể hián są phân bá đều 

cÿa các h¿t nano NiO trên nền cacbon xáp tÿ chitosan. Tÿ phân tích Ánh TEM, 

kích th°ớc h¿t nano NiO cÿa các m¿u cũng đ¿t khoÁng tÿ 15 ÷ 20 nm. Hình 

3.14a-d cũng cho th¿y są phân bá đßng đều cÿa nguyên tá C, Ni, O cÿa m¿u 

CCSN-300. Điều này xác nhÁn są lÃng đáng đßng đều cÿa các h¿t nano NiO 

trên các nền cacbon chāa N tÿ chitosan. Ngoài ra, Hình 3.14e trình bày phá 

EDS cÿa các m¿u, cho th¿y są xu¿t hián cÿa nguyên tá N, điều này góp phÁn 

tăng khÁ năng th¿m °ớt vÁt liáu bằng cách thúc đẩy są tiÁp xúc cÿa cacbon và 

ch¿t đián phân, góp phÁn cÁi thián hiáu su¿t đián hóa. 

 

Hình 3.14. (a) Ành SEM cÿa CCSN-300, (b-d) ánh x¿ EDX cÿa C, Ni, O và 

(e) Phá EDX cÿa m¿u CCSN-300 
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Bảng 3.4 trình bày hàm l°ÿng N trong các m¿u. KÁt quÁ cho th¿y hàm 

l°ÿng N trong các m¿u đã chÁ t¿o nằm trong khoÁng tÿ 4.4 % đÁn 5.2 % sá 

nguyên tā và trong m¿u CCSN-300 cao nh¿t với gÁn 5.2 %. 

BÁng 3.4. Hàm l°ÿng nguyên tā N cÿa các m¿u CCSN 

Tên m¿u CCSN-300 CCSN-400 CCSN-500 
Hàm l°ÿng N  

(% sá nguyên tā) 
5.11 ± 0.07 4.47 ± 0.06 4.74 ± 0.06 

Tÿ các kÁt quÁ trên cho th¿y rằng á nhiát đá 300 oC vÁt liáu tá hÿp chāa 

NiO và cacbon tÿ chitosan có đá xáp và hàm l°ÿng N cao h¢n cÁ. Đá xáp cao 

và hàm l°ÿng N cao có thể góp phÁn tăng khÁ năng th¿m °ớt vÁt liáu với ch¿t 

đián phân, góp phÁn cÁi thián hiáu su¿t đián hóa.   

3.3 VÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tă chitosan 

Są hình thành vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và aerogel cacbon tÿ 

chitosan trÁi qua các b°ớc, bao gßm: 

(i) H¿p phā ion Ni2+ và Co2+ trên aerogel cacbon tÿ chitosan. Các nhóm 

chāc (-OH, -NH2, -COOH) cÿa chitosan có khÁ năng liên kÁt với Ni²z và Co²z 
trong dung dßch muái Ni(NO3)2 và Co(NO3)2. Quá trình này giúp Ni²z và Co²z 
phân bá đßng đều trên c¿u trúc cÿa chitosan. 

(ii) Sau khi h¿p phā, dung dßch đ°ÿc kiềm hóa bằng NaOH để t¿o kÁt 

tÿa. Lúc này, các h¿t nano Ni(OH)2 - Co(OH)2 đ°ÿc hình thành. 

(iii) Sau khi trÁi qua quá trình xā lý nhiát trong môi tr°ßng khí tr¢, xÁy 

ra quá trình chuyển Ni(OH)2 - Co(OH)2 thành NiCo2O4. 

 

Hình 3.15. GiÁn đß XRD cÿa các m¿u (a) CCS, (b) CNCO-1, (c) CNCO-2 và 

(d) CNCO-3 
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C¿u trúc tinh thể cÿa vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon chāa N tÿ 

chitosan CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3 đ°ÿc xác đßnh bằng các phép đo nhißu 

x¿ tia X (Hình 3.15). Các đỉnh nhißu x¿ t¿i 36o, 42o và 64o t°¢ng āng với các 

mặt phẳng tinh thể (311), (400) và (440) cÿa CNCO phù hÿp với m¿u chuẩn 

NiCo2O4, (JCPDS #73-1702) [91, 160]. Các đỉnh nhißu x¿ t°¢ng āng với các 

mặt phẳng (111), (220), (222) và (422) trong giÁn đß XRD cÿa NiCo2O4 không 

xu¿t hián trên giÁn đß XRD cÿa CNCO, điều đó có nghĩa là są tßn t¿i cÿa 

cacbon tÿ chitosan đã Ánh h°áng đÁn quá trình kÁt tinh cÿa NiCo2O4. Tÿ giãn 

đß XRD, theo công thāc Scherrer (9) kích th°ớc h¿t NiCo2O4 cÿa các m¿u 

CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3 đ¿t trung bình lÁn l°ÿt khoÁng 21 nm, 16 nm 

và 14 nm. 

Phá Raman cÿa CNCO đ°ÿc trình bày trong Hình 3.16. DÁi G (1592 

cm−1) t°¢ng āng với dao đáng cÿa các nguyên tā cacbon có liên kÁt sp2 và dÁi 

D (1350 cm−1) liên quan đÁn các rái lo¿n hoặc khuyÁt tÁt trong các lớp cacbon 

[161]. Phá Raman cÿa m¿u CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3 cho th¿y ba đỉnh 

riêng biát á 192 cm−1, 514 cm−1 và 649 cm−1, các đỉnh này có thể đ°ÿc gán 

t°¢ng āng cho các chÁ đá rung F2g, F2g và A1g cÿa c¿u trúc NiCo2O4 với các 

dao đáng Co-O và Ni-O [161, 162]. 

 

Hình 3.16. Phá Raman cÿa các m¿u (a) CCS, (b) CNCO-1, (c) CNCO-2 và 

(d) CNCO-3 
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Hình 3.17 trình bày phá FTIR cÿa các m¿u CNCO. T¿t cÁ các m¿u 

CNCO xu¿t hián các đỉnh á 3442 cm−1, 1642 cm−1 và 1459 cm−1 đặc tr°ng cho 
các liên kÁt O-H, N-H, C=N và C-O. Są hình thành NiCo2O4 cÿa các m¿u 

CNCO đ°ÿc đặc tr°ng á hai cąc đ¿i h¿p thā khoÁng 527 cm−1 và 651 cm−1, 

t°¢ng āng với các dÁi Ni-O và Co-O [91, 107, 163]. Tuy nhiên, các đỉnh này 

xu¿t hián rõ h¢n á m¿u CNCO-2 và CNCO-3 so với m¿u CNCO-1 do hàm 

l°ÿng NiCo2O4 cÿa m¿u CNCO-1 th¿p h¢n so với m¿u CNCO-2 và CNCO-3. 

 

Hình 3.17. Phá FTIR cÿa các m¿u (a) CNCO-1, (b) CNCO-2 và (c) CNCO-3 

Hình 3.18 trình bày Ánh SEM cÿa các m¿u CNCO. Có thể th¿y rằng bề 

mặt cÿa các m¿u CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3 t°¢ng đái xáp. H¢n năa, tÿ 

các Ánh SEM cÿa m¿u CNCO-2, có thể th¿y nhiều t¿m nano liên kÁt với nhau 

đ°ÿc phân bá ng¿u nhiên và tÁp hÿp l¿i với nhau để t¿o thành các h¿t vi cÁu. 

Hình 3.19 trình bày Ánh TEM cÿa các m¿u CNCO, cho th¿y các h¿t nano 

NiCo2O4 phân bá đßng đều trên bề mặt cacbon chāa N tÿ chitosan và kích th°ớc 

h¿t nano NiCo2O4 cÿa các m¿u cũng đ¿t khoÁng tÿ 13 ÷ 25 nm. 
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Hình 3.18. Ành SEM các m¿u CNCO 

 

Hình 3.19. Ành TEM m¿u CNCO-2 
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Hình 3.20. (a) Ánh SEM m¿u CNCO-2, (b-e) ánh x¿ EDX cÿa C, Ni, Co và O 

cÿa m¿u CNCO-2, f) Phá EDS cÿa m¿u CNCO-2 

Hình 3.20a-e biểu thß ánh x¿ nguyên tá tín hiáu K-egde cÿa C, Ni, Co và 

O cÿa m¿u CNCO-2, cho th¿y są phân bá đßng đều cÿa C, Ni, Co và O, mát 

lÁn năa xác nhÁn są lÃng đáng đßng đều cÿa các h¿t nano NiCo2O4 trên t¿m 

cacbon chāa N tÿ chitosan. Hình 3.20f trình bày phá EDS cÿa m¿u CNCO-2, 

phÁn trăm sá nguyên tā cÿa các nguyên tá Ni, Co và O lÁn l°ÿt là 8.2 %, 15.8 % 

và 32.3 %, t°¢ng āng với tỷ lá sá nguyên tā Ni:Co:O x¿p xỉ 1:2 :4. Điều này cho 

th¿y rằng NiCo2O4 đ°ÿc hình thành trong vÁt liáu tá hÿp CNCO. Cũng tÿ phá 

EDS, cho th¿y są xu¿t hián cÿa nguyên tā N, điều này xác nhÁn rằng vÁt liáu 

tá hÿp CNCO chāa N. Cā thể, t¿i Bảng 3.5 trình bày phÁn trăm sá nguyên tā N 

cÿa tÿng m¿u CNCO. 
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BÁng 3.5. Hàm l°ÿng N trong các m¿u CNCO 

M¿u CNCO-1 CNCO-2 CNCO-3 
Hàm l°ÿng N  

(% sá nguyên tā) 
2.98 4.72 3.63 

C¿u trúc xáp cÿa CNCO đ°ÿc kiểm tra bằng ph°¢ng pháp h¿p phā-giÁi 

h¿p phā N2, kÁt quÁ đ°ÿc trình bày trong Hình 3.21. 

 

Hình 3.21. (a) Biểu đß đ°ßng đẳng nhiát h¿p phā nit¢ BET và (b) są phân bá 

kích th°ớc lß rßng cÿa các m¿u CNCO 

Các m¿u CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3 thể hián đ°ßng đẳng nhiát lo¿i 

IV với các vòng trß H4 rõ ràng á áp su¿t t°¢ng đái giăa 0.42 và 0.9 [156]. Cā 

thể, dián tích bề mặt riêng (BET) cÿa CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3 lÁn l°ÿt 

là 25.6 m2.g−1, 27.8 m2.g−1 và 24.6 m2.g−1. Nh° đ°ÿc trình bày trong Hình 3.21b, 

są phân bá kích th°ớc lß rßng đ°ÿc phân tích bằng ph°¢ng pháp BJH. Rõ ràng, 
cÁ 3 m¿u CNCO đều chỉ ra są phân bá kích th°ớc lß xáp hẹp trong khoÁng 2 ÷ 

10 nm. Bên c¿nh đó, kích th°ớc lß trung bình cÿa CNCO-1, CNCO-2 và 

CNCO-3 lÁn l°ÿt vào khoÁng 2.2, 2.0, 2.6 nm phù hÿp cho các āng dāng siêu 

tā đián [163, 164]. C¿u trúc xáp phân c¿p có lÿi trong viác cÁi thián khÁ năng 
th¿m °ớt, tăng tác đá khuÁch tán ion và tích tră đián tích. Các thông sá về đá 

xáp đ°ÿc trình bày trong Bảng 3.6. 
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BÁng 3.6. Thông sá về dián tích bề mặt riêng, thể tích lß rßng và đ°ßng 

kính trung bình lß cÿa m¿u CNCO 

M¿u 
SBET 

(m2.g1) 

Vpore 

(cm3.g1) 

dBJH 

(nm) 

CNCO-1 25.6 0.040 2.2 

CNCO-2 27.8 0.058 2.0 

CNCO-3 24.6 0.043 2.6 

3.4 VÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tă chitosan 

Są hình thành tá hÿp Aerogel Cacbon/NiCo2S4 trÁi qua các b°ớc chính: 

(i) H¿p phā ion Ni2+ và Co2+ trên bề mặt chitosan. Chitosan, mát polyme 

tą nhiên có chāa nhiều nhóm chāc nh° -OH, -NH2 và -COOH, giúp h¿p phā 

tát các ion kim lo¿i nh° Ni2+ và Co2+. 

(ii) Sā dāng thiourea (CH4N2S) để cung c¿p ion S2-. 

(iii) Sau khi kÁt tÿa, vÁt liáu đ°ÿc xā lý nhiát trong môi tr°ßng khí tr¢ 
để chuyển hóa thành NiCo2S4. 

C¿u trúc tinh thể cÿa vÁt liáu tá hÿp CNCS-1, CNCS-2 và CNCS-3 đ°ÿc 

xác đßnh bằng phép đo nhißu x¿ tia X (Hình 3.22).  

 

Hình 3.22. GiÁn đß XRD cÿa các m¿u NiCo2S4 và CNCS 

Các đỉnh t¿i các góc nhißu x¿ 26o, 33o, 39o, 42o, 51o, 55o và 62o t°¢ng 
āng với các mặt phẳng tinh thể (200), (311), (400), (422), (511), (440) và (533) 

cÿa NiCo2S4 xu¿t hián trên giÁn đß XRD cÿa các vÁt liáu tá hÿp CNCS. Theo 

công thāc Scherrer (9) kích th°ớc h¿t NiCo2S4 cÿa các m¿u CNCS-1, CNCS-2 
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và CNCS-3 đ¿t trung bình lÁn l°ÿt khoÁng 11 nm, 9 nm và 10 nm. Vß trí đỉnh 

nhißu x¿ thu đ°ÿc phù hÿp với vÁt liáu NiCo2S4 và các kÁt quÁ đã đ°ÿc báo cáo 

tr°ớc đây [75, 135]. Đỉnh nhißu x¿ t°¢ng āng với mặt phẳng tinh thể (111) 

trong giÁn đß XRD cÿa NiCo2S4 không xu¿t hián trên phá nhißu x¿ cÿa CNCS, 

nghĩa là są tßn t¿i cÿa cacbon tÿ chitosan đã Ánh h°áng đÁn quá trình kÁt tinh 

cÿa pha NiCo2S4. 

 

Hình 3.23. Phá FTIR cÿa các m¿u CNCS 

 

Hình 3.24. (a) Biểu đß đ°ßng đẳng nhiát h¿p phā nit¢ BET và (b) są phân bá 

kích th°ớc lß rßng cÿa các m¿u CNCS 

Các phân tích FTIR cÿa các m¿u CNCS-1, CNCS-2 và CNCS-3 đã đ°ÿc 

tiÁn hành và kÁt quÁ đ°ÿc thể hián trong Hình 3.23. T¿t cÁ các m¿u CNCS xu¿t 

hián các đỉnh á 3442 cm−1, 1642 cm−1 và 1459 cm−1 đặc tr°ng cho các liên kÁt 



69 

O-H, N-H, C=N và C-O. Các dÁi á 1100 cm−1và 585 cm−1 t°¢ng āng với các 

dao đáng Ni-S hoặc Co-S, các nhóm này đóng vai trò quan tráng trong các phÁn 

āng faradaic cÿa vÁt liáu đián cąc. Các m¿u CNCS-1, CNCS-2 và CNCS-3 t¿i 

dÁi á 1559 cm−1 đ°ÿc cho là cÿa nhóm C=N có sẵn trong cacbon có ngußn gác 

tÿ chitosan. 

C¿u trúc xáp cÿa vÁt liáu tá hÿp CNCS đ°ÿc kiểm tra bằng ph°¢ng pháp 
h¿p phā-giÁi h¿p phā N2, kÁt quÁ đ°ÿc trình bày trong Hình 3.24. Các m¿u 

CNCS-1, CNCS-2 và CNCS-3 thể hián đ°ßng đẳng nhiát lo¿i IV với các vòng 

trß H4 đ¿i dián cho các lß hình khe bên trong [156]. Mặt khác, các m¿u vÁt liáu 

tá hÿp có dián tích bề mặt khoÁng 27.4 m2.g−1 (CNCS-1), 26.3 m2.g−1 (CNCS-

2) và 26.8 m2.g−1 (CNCS-3) với đ°ßng kính lß rßng trung bình t°¢ng āng là 

2.9 nm (CNCS-1 ), 3.4 nm (CNCS-2) và 3.2 nm (CNCS-3). Lß trung bình 

(mesopores) với kích th°ớc lß rßng tÿ 2 đÁn 5 nm làm nhiám vā thúc đẩy, vÁn 

chuyển các ch¿t đián phân và rút ngÃn đ°ßng khuÁch tán ion, giúp cÁi thián 

hiáu su¿t đián hóa. Các thông sá đá xáp cÿa các m¿u đ°ÿc trình bày t¿i Bảng 

3.7. 

BÁng 3.7. Thông sá về dián tích bề mặt riêng, thể tích lß rßng và đ°ßng 

kính trung bình lß cÿa m¿u CNCS 

M¿u 
SBET 

(m2.g1) 
Vpore 

(cm3.g1) 
dBJH 
(nm) 

CNCS-1 27.4 0.013 2.9 
CNCS-2 26.3 0.012 3.4 
CNCS-3 26.8 0.012 3.2 

SEM đ°ÿc sā dāng để kiểm tra hình thái cÿa m¿u (Hình 3.25a–c). Tÿ 

Ánh SEM cÿa các m¿u CNCS, có thể th¿y c¿u trúc lß hình khe nh° đ°ÿc đánh 
giá tÿ phân tích BET. Nhăng c¿u trúc hình khe với nhiều kênh má này có thể 

làm tăng dián tích tiÁp xúc hiáu quÁ á bề mặt đián cąc/ch¿t đián phân, giúp tăng 
c°ßng khÁ năng khuÁch tán cÿa các ion đián phân. Ngoài ra, các mÁnh liên kÁt 

với nhau có thể cung c¿p nhiều đ°ßng vÁn chuyển đián tích nhanh, tÿ đó s¿ cÁi 

thián tác đá vÁn chuyển đián tā á bề mặt đián phân/đián cąc. 

Mặt khác, Hình 3.26 trình bày Ánh TEM cÿa các m¿u CNCS-2 cho th¿y 

rõ ràng các h¿t nano NiCo2S4 với kích th°ớc h¿t đ¿t khoÁng tÿ 8 ÷ 15 nm phân 

bá t°¢ng đái đßng đều, điều này do khÁ năng ngăn chặn są kÁt tā NiCo2S4 cÿa 

cacbon tÿ chitosan trong vÁt liáu tá hÿp CNCS. NhÁn đßnh này đ°ÿc khẳng 
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đßnh thêm tÿ phép phân tích ánh x¿ nguyên tá các tín hiáu K-egde cÿa C, Ni, 

Co và S cÿa m¿u CNCS-2 (Hình 3.27a-d).  

 

Hình 3.25. Ành SEM các m¿u CNCS 

 

Hình 3.26. Ành TEM m¿u CNCS-2 
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Hình 3.27e trình bày phá EDS cÿa các m¿u, cho th¿y są xu¿t hián cÿa 

nguyên tá N tą pha t¿p tÿ chitosan, điều này góp phÁn tăng khÁ năng th¿m °ớt 

vÁt liáu bằng cách thúc đẩy są tiÁp xúc cÿa cacbon và ch¿t đián phân, góp phÁn 

cÁi thián hiáu su¿t đián hóa. Bảng 3.10 trình bày phÁn trăm sá nguyên tā N cÿa 

các m¿u CNCS, có thể th¿y hàm l°ÿng N có trong m¿u CNCS cao h¢n so với 

m¿u CCSN và CNCO. Hàm l°ÿng cao h¢n này có thể do N đ°ÿc pha t¿p thêm 

tÿ tiền ch¿t thiourea (CH4N2S). 

     

Hình  3.27. (a-d) Ánh x¿ EDX cÿa C, Ni, Co, S và (e) phá EDX cÿa m¿u 

CNCS-2 

BÁng 3.8. Hàm l°ÿng N cÿa các m¿u CNCS 

M¿u CNCS-1 CNCS-2 CNCS-3 
Hàm l°ÿng N  

(% sá nguyên tā) 
10.41 11.76 11.46 
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K¿t luÁn ch°¢ng 3. Ch°¢ng này đã đ°a ra các quy trình chÁ t¿o vÁt liáu 

và các tính ch¿t vÁt liáu t°¢ng āng, cā thể: 

i. Đã chÁ t¿o đ°ÿc vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan thông qua các b°ớc 

t¿o gel, đông khô và cacbon hóa. Sā dāng glutaraldehyde làm tác nhân t¿o liên 

kÁt ngang. KÁt quÁ cho th¿y khi sā dāng 2.5 ml GA (1% khái l°ÿng) trong 100 

ml dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng) thì aerogel cacbon tÿ chitosan thu 

đ°ÿc có đá xáp lớn với dián tích bề mặt riêng lớn nh¿t đ¿t 2341 m2.g-1, đ°ßng 

kính lß xáp phân bá đa d¿ng (trung bình khoÁng 0.99 nm) và hàm l°ÿng nit¢ 

khoÁng 8.1 ÷ 9.3 (% sá nguyên tā).  

ii. Đã chÁ t¿o đ°ÿc vÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon tÿ chitosan thông 

qua các b°ớc t¿o gel, đông khô và cacbon hóa. Cā thể, tỷ lá tát nh¿t đ°ÿc ląa 

chán là 6 mmol tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O trong 100 ml dung dßch chitosan (2.5 

% khái l°ÿng) và nhiát đá nung á 300 oC. VÁt liáu tá hÿp thu đ°ÿc với są phân 

bá đßng đều các h¿t nano NiO trên nền cacbon tÿ chitosan. Hàm l°ÿng nit¢ 
khoÁng 4.5 ÷ 5.2 (% sá nguyên tā). Đ°ßng kính lß trung bình khoÁng 3,4 nm. 

Kích th°ớc h¿t nano NiO đ¿t trung bình khoÁng 16 ÷ 20 nm. 

iii. Đã chÁ t¿o đ°ÿc vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tÿ chitosan 

thông qua các b°ớc t¿o gel, đông khô và cacbon hóa. Tỷ lá tiền ch¿t đ°ÿc ląa 

chán là khoÁng 2 mmol Ni(NO3)2.6H2O và 4 mmol Co(NO3)2.6H2O trong 100 

ml dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng) và nhiát đá nung á 300 oC. VÁt liáu 

tá hÿp thu đ°ÿc có są phân bá đßng đều các h¿t nano NiCo2O4 trên nền cacbon 

tÿ chitosan và hàm l°ÿng nit¢ khoÁng 2.9 ÷ 4.7 (% sá nguyên tā). Kích th°ớc 

h¿t nano NiCo2O4 đ¿t trung bình khoÁng 14 ÷ 21 nm.  

iv. Đã chÁ t¿o đ°ÿc vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tÿ chitosan 

thông qua các b°ớc t¿o gel, đông khô và cacbon hóa. Tỷ lá tiền ch¿t đ°ÿc ląa 

chán là khoÁng 2 mmol Ni(NO3)2.6H2O, 4 mmol Co(NO3)2.6H2O và 8 mml 

CH4N2S trong 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng) và nhiát đá nung á 

300 oC. VÁt liáu tá hÿp thu đ°ÿc có są phân bá đßng đều các h¿t nano NiCo2S4 

trên nền cacbon tÿ chitosan và hàm l°ÿng nit¢ khoÁng 10.4 ÷ 11.7 (% sá 

nguyên tā). Kích th°ớc h¿t nano NiCo2S4 đ¿t trung bình khoÁng 8 ÷ 15 nm. 
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4. CH¯¡NG 4. K¾T QUÀ NGHIÊN CĀU CH¾ T¾O ĐIàN CĈC 

4.1 Đián cĉc są dāng vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan 

Đ°ßng CV cÿa các m¿u ACCS á tác đá quét thÁ 50 mV.s−1 với đián thÁ 

tÿ -1.1 V đÁn 0.0 V đ°ÿc trình bày t¿i Hình 4.1a. Các đ°ßng CV cÿa ba m¿u thể 

hián hình d¿ng gÁn giáng nhau, đặc tr°ng cho vÁt liáu đián dung lớp kép và quan 

sát th¿y dián tích đ°ßng cong cÿa m¿u ACCS-2 lớn h¢n so với m¿u ACCS-1 và 

ACCS-3. Hình nhß trong Hình 4.1a trình bày đ°ßng CV cÿa t¿m nền bát niken, 

quan sát th¿y dián tích đ°ßng CV cÿa t¿m nền bát niken r¿t nhß so với các m¿u 

ACCS, tÿ đó có thể bß qua đián dung cÿa t¿m nền bát niken đÁn đián dung táng 

thể cÿa đián cąc ACCS.  Hình 4.1b trình bày đ°ßng cong GCD cÿa các m¿u t¿i 

mÁt đá dòng đián 1 A.g−1 với cāa sá đián thÁ tÿ -1.1 V đÁn 0.0 V, cÁ ba đ°ßng 

cong GCD này có hình d¿ng đặc tr°ng cÿa vÁt liáu cacbon, đ°ßng cong s¿c xÁ 

gÁn đái xāng nhau và thßi gian xÁ cÿa m¿u ACCS-2 dài h¢n hai m¿u còn l¿i. 

Điều này cũng phù hÿp với kÁt quÁ kiểm tra đ°ßng CV. 

 

Hình 4.1. (a) Đ°ßng CV cÿa các m¿u ACCS và t¿m niken bát á tác đá quét 

thÁ 50 mV.s−1, (b) Đ°ßng cong GCD cÿa các m¿u ACCS t¿i mÁt đá dòng đián 

1 A.g−1 

Đián dung riêng cÿa các m¿u ACCS tính tÿ phép đo GCD đ°ÿc trình bày 

t¿i Hình 4.2. M¿u ACCS-2 có đián dung riêng cao h¢n so với hai m¿u còn l¿i, 

phù hÿp với phép đo CV. Các giá trß đián dung riêng cÿa ACCS-1, ACCS-2, và 

ACCS-3 lÁn l°ÿt là 135 F.g−1, 209 F.g−1 và 105 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng 0.5 A.g−1. 

Hiáu su¿t đián hóa tát h¢n cÿa ACCS-2 so với ACCS-1 và ACCS-3 có thể là do 

hàm l°ÿng N cao h¢n (9.13 % so với 8.13 % và 8.6 %) và c¿u trúc xáp tát h¢n 
cÿa m¿u ACCS-2. Hàm l°ÿng N cao và c¿u trúc xáp làm tăng khÁ năng th¿m 
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°ớt cÿa vÁt liáu bằng cách thúc đẩy są tiÁp xúc cÿa vÁt liáu và ch¿t đián phân, tÿ 

đó cÁi thián hiáu su¿t đián hóa [35, 42]. 

 

Hình 4.2. Đián dung riêng cÿa các m¿u ACCS t¿i các mÁt đá dòng 

Các đ°ßng CV cÿa ACCS-2 á các tác đá quét khác nhau đ°ÿc trình bày 

t¿i Hình 4.3a. Hình d¿ng đ°ßng cong cho th¿y są án đßnh á các tác đá quét thÁ, 

kể cÁ khi tác đá quét thÁ tăng cao, cho th¿y đá d¿n đián tát và tác đá khuÁch 

tán cao cÿa các ion ch¿t đián phân trong các lß rßng. T°¢ng tą nh° vÁy, các 

đ°ßng cong GCD cÿa ACCS-2 cho th¿y są án đßnh hình d¿ng á các mÁt đá 

dòng đián khác nhau và thßi gian xÁ gÁn bằng so với thßi gian s¿c (Hình 4.3b) 

cho th¿y ACCS-2 có phÁn āng thuÁn nghßch đián hóa tát và đián trá nái tiÁp 

t°¢ng đ°¢ng th¿p.  

 

Hình 4.3. (a) Đ°ßng CV cÿa m¿u ACCS-2 t¿i các tác đá quét thÁ, (b) Đ°ßng 

cong GCD cÿa m¿u ACCS-2 t¿i các mÁt đá dòng 
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Phép đo táng trá đián hóa (EIS) đ°ÿc thąc hián để mô tÁ thêm đặc tính 

ho¿t đáng đián hóa cÿa đián cąc. Biểu đß Nyquist trong Hình 4.4 trình bày 

đ°ßng cong táng trá đián hóa cÿa ba m¿u vÁt liáu đián cąc ACCS-1, ACCS-2 

và ACCS-3. Trāc hoành (Z2) biểu dißn phÁn trá kháng thąc, trong khi trāc tung 

(−Z3) thể hián phÁn trá kháng Áo. Dă liáu đ°ÿc phân tích dąa trên mô hình 

m¿ch đián t°¢ng đ°¢ng gßm đián trá dung dßch (Rs), đián trá truyền đián tích 

(Rct), đián dung lớp kép (Cdl) và phÁn tā Warburg (W) mô tÁ quá trình khuÁch 

tán ion trong vÁt liáu. Các đ°ßng cong Nyquist đều bao gßm hai vùng chính: 

phÁn bán nguyát á vùng tÁn sá cao và đo¿n nghiêng á vùng tÁn sá th¿p. PhÁn 

bán nguyát thể hián quá trình truyền tÁi đián tích t¿i bề mặt đián cąc – đián ly, 

với bán kính t°¢ng āng với giá trß Rct. M¿u ACCS-2 cho th¿y bán kính bán 

nguyát nhß nh¿t, chāng tß đián trá truyền đián tích th¿p h¢n so với hai m¿u còn 

l¿i, tÿ đó phÁn ánh khÁ năng truyền tÁi electron tát h¢n. Ngoài ra, đo¿n nghiêng 

á vùng tÁn sá th¿p cÿa ACCS-2 gÁn trùng với trāc tung, cho th¿y khuÁch tán 

ion dißn ra hiáu quÁ h¢n trong c¿u trúc vÁt liáu. Trong khi đó, m¿u ACCS-3 có 

bán kính bán nguyát lớn h¢n và góc nghiêng nhß h¢n, cho th¿y cÁ trá kháng 

truyền đián tích và khuÁch tán ion đều kém h¢n. Nhìn chung, kÁt quÁ EIS cho 

th¿y vÁt liáu ACCS-2 có trá kháng th¿p và đặc tính khuÁch tán ion tát, nhß đó 
đ°ÿc kỳ váng s¿ có hiáu su¿t đián hóa cao h¢n trong các āng dāng siêu tā đián. 

Đián trá truyền đián tích cÿa các m¿u ACCS-1, ACCS-2 và ACCS-3 lÁn l°ÿt là 

0.96 Ω; 0.87 Ω và 0.99 Ω.  

 

Hình 4.4. Phá táng trá đián hóa cÿa các m¿u ACCS 

Hình 3.5 trình bày đá bền chu kỳ cÿa vÁt liáu đián cąc ACCS-2, cā thể, 

sau 5000 chu kỳ với cāa sá đián thÁ tÿ -1.1 V đÁn 0V t¿i mÁt đá dòng đián 5 
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A.g−1, đián cąc ACCS-2 có khÁ năng l°u giă gÁn 93 % đián dung ban đÁu và 

hiáu su¿t Coulumbic v¿n còn trên 92 %. 

 
Hình 4.5. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa m¿u ACCS-2 t¿i mÁt đá dòng 5 A.g−1  

4.2 Đián cĉc są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiO và cacbon tă chitosan 

Hình 4.6 trình bày các đ°ßng CV cÿa các lo¿i vÁt liáu á tác đá quét 50 

mV.s−1 trong khoÁng đián thÁ tÿ 0.0 V đÁn 0.5 V. Đ°ßng CV cÿa NiO và t¿t cÁ 

các m¿u CCSN hiển thß mát cặp đỉnh oxi hóa khā riêng biát, cho th¿y rằng cÁ 

hai đều có các đặc điểm cÿa đián dung giÁ điển hình gây ra bái quá trình chuyển 

đái Farada thuÁn nghßch giăa Ni2+ và Ni3+. Trong sá đó, đ°ßng CV cÿa CCSN-

300 có dián tích lớn nh¿t, đßng nghĩa với hiáu su¿t đián hóa tát h¢n. Có hai lý 
do giÁi thích cho hián t°ÿng này: (i) Cacbon tÿ chitosan có tác dāng ngăn chặn 

są kÁt tā cÿa các h¿t nano NiO và cung c¿p dián tích bề mặt cao, d¿n đÁn ph¿m 

vi ho¿t đáng đián ráng h¢n cho các phÁn āng oxi hóa khā; (ii) CCSN-300 có 

dián tích bề mặt riêng và hàm l°ÿng nguyên tā N cao h¢n so với các m¿u khác 

(5.11 % so với 4.47 % và 4.74 %), giúp khÁ năng th¿m °ớt vÁt liáu tát h¢n và 
ion ch¿t đián phân khuÁch tán khÃp bề mặt vÁt liáu dß dàng h¢n và tăng các vß 
trí ho¿t đáng; (iii) Ngoài ra, á nhiát đá cacbon hóa 300 oC są hình thành các 

oxit kim lo¿i trên nền cacbon tÿ chitosan tát h¢n so với t¿i nhiát đá 400 oC và 

500 oC. 
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Hình 4.6. Đ°ßng CV cÿa các đián cąc ACCS, NiO và CCSN á tác đá quét 50 

mV.s−1  

Tÿ c¢ sá dă liáu cÿa đ°ßng CV, tiÁn hành khÁo sát khÁ năng s¿c với cāa 

sá đián thÁ đặt tÿ 0.0 V đÁn 0.5 V. Tuy nhiên, kÁt quÁ chỉ ra rằng đián cąc 

CCSN-2 không thể đ¿t đÁn 0.5V (Hình 4.7), điều này có thể là do trong khoÁng 

đián thÁ 0.4 V ÷ 0.5 V, đián dung riêng cÿa đián cąc t°¢ng đái nhß. Với đ°ßng 

CV thể hián cặp đỉnh oxi hóa khā trong khoÁng 0.15 V ÷ 0.35 V, khÁ năng s¿c 

và xÁ á māc 0.4 V là hoàn toàn phù hÿp. 

 

Hình 4.7. Đ°ßng cong s¿c cÿa đián cąc CCSN-2 t¿i mÁt đá dòng đián 1 A.g−1 

Hình 4.8a trình bày đ°ßng cong phóng đián á mÁt đá dòng đián 1 A.g−1 

với cāa sá đián thÁ tÿ 0.4 V đÁn 0.0 V cÿa các m¿u CCSN.  
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Hình 4.8. (a) Đ°ßng cong phóng đián cÿa các đián cąc CCSN t¿i mÁt đá 

dòng 1 A.g−1, (b) Đián dung riêng cÿa các đián cąc CCSN t¿i các mÁt đá 

dòng đián 

Tÿ đß thß cho th¿y hình d¿ng đ°ßng phóng đián cÿa 3 m¿u t°¢ng đái 

giáng nhau, thể hián đặc tr°ng cÿa vÁt liáu lai giăa vÁt liáu giÁ đián dung và 

đián dung lớp kép, kÁt quÁ cũng cho th¿y thßi gian xÁ cÿa m¿u CCSN-300 dài 

nh¿t. Hình 4.8b trình bày đián dung riêng cÿa các đián cąc á các mÁt đá dòng 

đián khác nhau tính tÿ đ°ßng cong phóng đián, đián dung riêng cÿa các đián 

cąc CCSN-300, CCSN-400 và CCSN-500 t°¢ng āng là 790, 253 và 78 F.g−1 

t¿i mÁt đá dòng đián 1 A.g−1. Tÿ phép đo GCD, đián cąc CCSN-300 có đián 

dung cao nh¿t, phù hÿp với kÁt quÁ khÁo sát đ°ßng CV và các kÁt quÁ phân 

tích tính ch¿t vÁt liáu. 

 
Hình 4.9. Phá táng trá đián hóa cÿa các m¿u CCSN 

Phép đo táng trá đián hóa (EIS) đ°ÿc thąc hián để mô tÁ thêm đặc tính 

ho¿t đáng đián hóa cÿa vÁt liáu đián cąc và đ°ÿc trình bày trong Hình 4.9. 
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Đ°ßng cong EIS cÿa ba m¿u đều thể hián mát cung bán nguyát đặc tr°ng á 

vùng tÁn sá cao, phÁn ánh quá trình truyền đián tích t¿i giao dián đián cąc/ ch¿t 

đián phân. M¿u CCSN-300 thể hián bán kính cung nhß nh¿t, chāng tß có đián 

trá truyền đián tích (Rct) th¿p nh¿t, đßng nghĩa với khÁ năng trao đái electron 

tát h¢n. Mặt khác, m¿u CCSN-400 cho th¿y trá kháng táng thể lớn nh¿t với 

cung bán nguyát lớn, cho th¿y trá kháng cao và hiáu quÁ truyền tÁi kém. M¿u 

CCSN-500 có trá kháng nằm giăa so với hai m¿u còn l¿i. Są khác biát về trá 

kháng giăa các m¿u có thể liên quan đÁn Ánh h°áng cÿa nhiát đá xā lý vÁt liáu. 

Trong đó, m¿u CCSN-300 có thể đã đ¿t đ°ÿc c¿u trúc tinh thể án đßnh h¢n, khÁ 

năng d¿n đián cao h¢n và m¿ng l°ới d¿n truyền ion – electron tát h¢n. Do đó, 
tÿ kÁt quÁ EIS cho th¿y CCSN-300 có đặc tính đián hóa tát h¢n, phù hÿp để 

āng dāng làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián. 

Tÿ các kÁt quÁ đánh giá tính ch¿t vÁt liáu và đián hóa, tôi cho rằng nhiát 

đá thích hÿp để cacbon hóa là khoÁng 300 oC. TiÁp theo, tôi tiÁn hành khÁo sát 

Ánh h°áng cÿa hàm l°ÿng tiền ch¿t Ni(NO3)2.6H2O đÁn tính ch¿t đián hóa cÿa 

vÁt liáu đián cąc CCSN t¿i nhiát đá cacbon hóa là 300 oC.  

 

Hình 4.10. (a) Đ°ßng CV cÿa các đián cąc CCSN t¿i tác đá quét thÁ 50 

mV.s−1, (b) Đ°ßng cong phóng đián cÿa các đián cąc CCSN t¿i mÁt đá dòng 

1 A.g−1 

Hình 4.10a trình bày đ°ßng CV cÿa các đián cąc vÁt liáu CCSN-1, 

CCSN-2, CCSN-3 t¿i tác đá quét thÁ 50 mV.s−1 và Hình 4.10b trình bày đ°ßng 

cong phóng đián cÿa các đián cąc vÁt liáu CCSN t¿i mÁt đá dòng 1 A.g−1. Ngoài 

NiO thì vÁt liáu CCSN có chāa cÁ Ni(OH)2, vì vÁy quan sát th¿y hai đỉnh oxy 

hóa xung quanh 0.25V và 0.35 V (quét anát). Các đỉnh t¿i 0.35V liên quan đÁn 

phÁn āng [14]: 



80 NiO + OH2  →  NiOOH + e2 (16) 

Các đỉnh oxy hóa xung quanh 0.25 V liên quan đÁn các phÁn āng: Ni(OH)2  +  OH2  → NiOOH + H2O + e2 (17) 

Do bÁn ch¿t không án đßnh cÿa Ni(OH)2 trong môi tr°ßng kiềm, vì thÁ 

chỉ quan sát th¿y mát đỉnh khā xung quanh 0.17 V (quét catát). Đỉnh oxy hóa 

này liên quan đÁn các phÁn āng: NiOOH + e2  →  NiO + OH2 (18) 

KÁt quÁ chỉ ra rằng đián cąc CCSN-2 với tỷ lá tiền ch¿t hÿp lý nh¿t thể 

hián hiáu su¿t đián hóa cao h¢n cÁ. 

Hình 4.11a trình bày đ°ßng CV cÿa đián cąc CCSN-2 t¿i các tác đá quét 

thÁ khác nhau với cāa sá đián thÁ tÿ 0.0 V đÁn 0.4 V. 

   

Hình 4.11. (a) Đ°ßng CV cÿa đián cąc CCSN-2, (b) Đ°ßng cong GCD cÿa 

đián cąc CCSN-2 

MÁt đá dòng đián cąc đ¿i anát và catát tăng tuyÁn tính với tác đá quét 

thÁ, cho th¿y vÁt liáu tá hÿp CCSN-2 đã chÁ t¿o có phÁn āng oxi hóa khā tát 

trong quá trình l°u tră đián tích. H¢n năa, các đỉnh oxi hóa khā rõ ràng v¿n 

đ°ÿc quan sát th¿y á tác đá quét cao (200 mV.s−1), điều này chāng tß są vÁn 

chuyển nhanh chóng cÿa các electron và ion ch¿t đián phân trong đián cąc. 

Đ°ßng cong GCD cÿa đián cąc CCSN-2 á các mÁt đá dòng đián khác nhau 

trong khoÁng đián thÁ tÿ 0.4 V đÁn 0.0 V đ°ÿc trình bày trong Hình 4.11b. 

Quan sát th¿y á các mÁt đá dòng đián, đ°ßng cong phóng đián hiển thß mát 

đ°ßng bình nguyên và đá ráng tăng khi mÁt đá dòng đián giÁm.  

Tÿ phép đo GCD, các giá trß đián dung cÿa đián cąc CCSN-2 đ°ÿc tính 

lÁn l°ÿt là 790, 749, 662, 602, 595, 512 và 420 F.g−1 á mÁt đá dòng đián là 1.0; 

1.5; 2.5; 3.0; 4.0; 5.0 và 7.5 A.g−1. Są suy giÁm đián dung á mÁt đá dòng đián 
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cao có thể do không đÿ thßi gian để các ion đián phân khuÁch tán vào các lß 

rßng bên trong cÿa vÁt liáu đián cąc và są phá hÿy các h¿t nano NiO.  

Các giá trß k1 và k2 á các giá trß đián thÁ 0 V, 0.05 V, 0.1 V, 0.15 V, 0.2 

V, 0.25 V, 0.3 V, 0.35 V và 0.4 V (trong cÁ quá trình quét anát và catát) đ°ÿc 

trình bày trong Hình 4.12a,b. Hình 4.12c trình bày các tỷ lá đóng góp đián dung 

cÿa tÿng thành phÁn, đái với đián cąc CCSN-2 á tác đá quét 2 mV.s-1, tôi đã 
tính toán rằng đián dung đ°ÿc đóng góp bái đián dung lớp kép chiÁm khoÁng 

30 % táng đián dung, trong khi á tác đá quét 50 mV.s-1 và 200 mV.s-1, giá trß 
này tăng lên lÁn l°ÿt là 72 % và 84 %. Nh° vÁy, quan sát th¿y rằng są đóng 
góp bái thành phÁn đián dung lớp kép tăng khi tăng tác đá quét thÁ, trong khi 

są đóng góp cÿa thành phÁn giÁ đián dung giÁm theo tác đá quét thÁ. 

 

Hình 4.12. (a) Giá trß k1 và k2 t¿i quá trình quét anát, (b) Giá trß k1 và k2 t¿i 

quá trình quét catát và (c) Tỷ lá đóng  góp đián dung 

Bảng 4.1 so sánh hiáu su¿t đián hóa cÿa đián cąc CCSN-2 với mát sá 

các công bá liên quan gÁn đây. VÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon tÿ chitosan 

thể hián đián dung riêng cao h¢n so với các vÁt liáu cacbon tÿ chitosan, điều 
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này có đ°ÿc là do są đóng góp cÿa thành phÁn giÁ đián dung do NiO và Ni(OH)2 

t¿o ra. VÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon tÿ chitosan cũng cho th¿y đián dung 

riêng cao h¢n mát sá vÁt liáu tá hÿp chāa NiO và graphene, điều này có thể là 

do są hián dián cÿa nit¢ (5.11 %) trong chitosan. Khi N đ°ÿc pha t¿p vào c¿u 

trúc graphitic cÿa aerogel cacbon, nó t¿o ra nhiều tr¿ng thái đián tā mới, làm 

giÁm khoÁng cách giăa các māc năng l°ÿng Fermi, tÿ đó tăng đá d¿n đián. Các 

d¿ng liên kÁt nit¢ trong aerogel cacbon bao gßm: (i) Graphitic-N (N-Graphene) 

thay thÁ C trong m¿ng l°ới graphitic, tăng đá d¿n đián; (ii) Pyridinic-N (-N-6) 

ho¿t đáng nh° tâm ho¿t đáng đián hóa, giúp h¿p thā ion OH{ và tăng đián dung 

giÁ; (iii) Pyrrolic-N (-N-5) tăng c°ßng tác đá phÁn āng đián hóa, giúp siêu tā 

đián s¿c/xÁ nhanh h¢n. 
BÁng 4.1. So sánh hiáu su¿t đián hóa cÿa đián cąc CCSN-2 với mát sá 

các công bá liên quan gÁn đây 

VÁt liáu đián cĉc 
Đián dung 

riêng (F.g-1) 

MÁt đß 
dòng đián 

(A.g-1) 

ChÃt đián 
phân 

TLTK 

Chitosan-based cacbon 210 1 KOH 6M [165] 

Chitosan-based cacbon 958.33 5 KOH 6M [166] 
Chitosan-based cacbon 110 5 mV s-1 KOH 6M [167] 
Chitosan-based cacbon 197 0.2 KOH 6M [168] 
Chitosan-based cacbon 41 1 Na2SO4 1M [169] 
Bagasse-based cacbon 142.1 0.5 KOH 6M [41] 
Chitosan-Mxene 257 5 KOH 3M [170] 
Graphene-NiO 240 3 mV s-1 KOH 6M [171] 
Graphene-NiO 632 2 KOH 6M [172] 

Cacbon chitosan-NiO 790 1 KOH 6M 
Nghiên 
cāu này 

 

Để đánh giá đá bền cÿa đián cąc CCSN-2, tôi đã thąc hián phép đo GCD 
trong 10000 chu kỳ s¿c/xÁ t¿i mÁt đá dòng đián 5.0 A.g-1, kÁt quÁ đ°ÿc thể hián 

trong Hình 4.13. Đián dung riêng đã giÁm trên 20 % so với giá trß ban đÁu sau 

10000 chu kỳ. Ngoài ra, hiáu su¿t Coulombic cÿa đián cąc CCSN-300 luôn 

nằm trong khoÁng 85 ÷ 100 % trong toàn bá 10000 chu kỳ. Nguyên nhân chính 

cÿa są suy giÁm đián dung có thể là do NiO trong vÁt liáu tá hÿp bß phân rã 

trong quá trình n¿p/phóng đián. Bên c¿nh đó, są co và giãn thể tích cÿa NiO do 
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các phÁn āng oxi hóa khā trong quá trình n¿p/phóng đián có thể Ánh h°áng đÁn 

quá trình vÁn chuyển ion ch¿t đián phân và m¿t mát khái l°ÿng vÁt liáu. 

 

Hình 4.13. Đá bền chu kỳ cÿa đián cąc CCSN-300 t¿i mÁt đá dòng 5.0 A.g-1  

4.3 Đián cĉc są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tă chitosan 

Hình 4.14 biểu dißn các đ°ßng CV cÿa vÁt liáu tá hÿp CNCO-1, CNCO-

2, CNCO-3 á tác đá quét 5 mV.s−1 với cāa sá đián thÁ tÿ 0.0 V ÷ 0.4 V.  

 

Hình 4.14. Đ°ßng CV cÿa các đián cąc CNCO t¿i mÁt đá dòng 5 A.g−1 

Đ°ßng CV cÿa CNCO-2 lớn h¢n so với đ°ßng CV cÿa các đián cąc còn 

l¿i CNCO-1 và CNCO-2, điều này cho th¿y đián dung cÿa đián cąc CNCO-2 

lớn h¢n cÁ. Cặp đỉnh oxi hóa khā trong đ°ßng CV chỉ rõ tính ch¿t giÁ đián 

dung cÿa vÁt liáu CNCO do phÁn āng Faradaic liên quan đÁn Ni và Co, có thể 

đ°ÿc trình bày theo ph°¢ng trình (19), (20) nh° sau [80, 100, 107]: NiCo2O4  +  OH2  + H2O ↔  NiOOH + 2CoOH +  2e2 (19) CoOOH + OH2  ↔ CoO2  +  H2O + e2 (20) 
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Hình 4.15 trình bày đ°ßng cong táng trá đián hóa cÿa ba m¿u vÁt liáu đián 

cąc CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3. T¿t cÁ các m¿u đều cho th¿y cung bán nguyát 

nhß t¿i vùng tÁn sá cao, phÁn ánh quá trình truyền đián tích t¿i bề mặt đián cąc/ch¿t 

đián phân. Trong sá ba m¿u, CNCO-2 thể hián bán kính cung nhß nh¿t, cho th¿y 

trá kháng th¿p và quá trình khuÁch tán ion dißn ra thuÁn lÿi. Trong khi CNCO-3 

thể hián bán kính cung lớn nh¿t, thể hián có są cÁn trá đáng kể trong cÁ quá trình 

truyền đián tích và khuÁch tán ion. à vùng tÁn sá cao, bán kính hình bán nguyát 

r¿t nhß, biểu thß đián trá chuyển đián tích do phÁn āng Faradaic gây ra và đián 

dung hai lớp r¿t nhß, thể hián đặc tính hiáu su¿t cao cÿa vÁt liáu. Tÿ đß thß EIS, 

giá trß Rct cÿa các đián cąc CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3 lÁn l°ÿt là khoÁng 1.35 

Ω, 1.38 Ω, 2.58 Ω. 

 

Hình 4.15. Phá táng trá EIS cÿa đián cąc CNCO 

Hình 4.16 cho th¿y đián dung riêng cÿa các đián cąc CNCO-1, CNCO-2 

và CNCO-3 á các mÁt đá dòng đián khác nhau, đián cąc CNCO-2 có đián dung 

riêng cao h¢n CNCO-1 và CNCO-3, điều này phù hÿp với kÁt quÁ tÿ phép đo 
đ°ßng CV. Hiáu su¿t đián hóa tát h¢n cÿa CNCO-2 là do hàm l°ÿng N cao (4.72 

% so với 2.98 % và 3.63 %), c¿u trúc xáp tát h¢n và są hình thành các h¿t 

NiCo2O4 trên nền cacbon tÿ chitosan tát h¢n so với các m¿u CNCO-1 và 

CNCO-3. Giá trß đián dung riêng Cs tính tÿ phép đo đ°ßng cong phóng đián 

cÿa các đián cąc CNCO-1, CNCO-2 và CNCO-3 á mÁt đá dòng đián 1.0 A.g−1 

lÁn l°ÿt là 337 F.g−1, 1200 F.g−1 và 800 F.g−1. 
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Hình  4.16. Đián dung riêng cÿa các đián cąc CNCO t¿i các mÁt đá dòng 

 

Hình 4.17. (a) Đ°ßng CV cÿa đián cąc CNCO-2 t¿i các tác đá quét thÁ, (b) 

Đ°ßng cong GCD cÿa đián cąc CNCO-2 t¿i các mÁt đá dòng 

Hình 4.17a trình bày các đ°ßng CV cÿa đián cąc CNCO-2 á các tác đá 

quét thÁ khác nhau tÿ 2.0 ÷ 100 mV.s−1. Quan sát th¿y rằng các đỉnh oxi hóa 

khā giÁm khi tăng tác đá quét thÁ, điều này cho th¿y t¿i tác đá quét thÁ th¿p, 

viác l°u tră năng l°ÿng chÿ yÁu á d¿ng giÁ đián dung do các phÁn āng oxi hóa 

khā và á tác đá quét cao h¢n, đián dung giÁ này giÁm dÁn và l°u tră năng l°ÿng 

dÁn dÁn chuyển sang c¢ chÁ đián dung hai lớp. Điều này chāng tß vÁt liáu tá 

hÿp gßm cacbon chāa N tÿ chitosan và NiCo2O4 có są kÁt hÿp tát với nhau và 

đều đóng góp các thành phÁn đián dung để nâng cao hiáu su¿t đián hóa táng 

thể cÿa đián cąc. KÁt luÁn này đ°ÿc chāng minh thêm bằng kÁt quÁ tính toán 

są đóng góp cÿa tÿng thành phÁn đián dung. Các giá trß k1 và k2 á các giá trß 
đián thÁ 0 V, 0.05 V, 0.1 V, 0.15 V, 0.2 V, 0.25 V, 0.3 V, 0.35 V và 0.4 V 

(trong cÁ quá trình quét anát và catát) nh° thể hián trong Hình 4.18a,b. Tÿ các 

giá trß k1, k2 tính toán mÁt đá dòng đián tÿng thành phÁn và đ°ÿc biểu dißn d°ới 
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d¿ng đ°ßng CV trình bày t¿i Hình 4.18c. Hình 4.18d trình bày các tỷ lá đóng  
góp đián dung cÿa tÿng thành phÁn, đái với đián cąc CNCO thành phÁn giÁ 

dián dung t¿i tác đá quét 2 mV.s-1, 50 mV.s-1 và 200 mV.s-1 lÁn l°ÿt là 83 %, 

48 % và 30 %. Đián dung đ°ÿc đóng góp bái đián dung lớp kép chiÁm khoÁng 

17 %, 52 % và 70 % táng đián dung á tác đá quét 2 mV.s-1, 50 mV.s-1 và 200 

mV.s-1.  

Hình 4.17b cho th¿y các đ°ßng cong phóng đián cÿa các đián cąc 

CNCO-2 á các mÁt đá dòng đián khác nhau tÿ 1.0 ÷ 7.0 A.g−1. Đián dung riêng 

cÿa đián cąc CNCO-2 á mÁt đá dòng đián 1.0 A.g−1 và 7.0 A.g−1 lÁn l°ÿt là 

1200 F.g−1 và 665 F.g−1. Đ°ßng cong GCD cho th¿y khi mÁt đá dòng đián tăng 
thì thßi gian xÁ s¿ giÁm. Điều này là do khi tăng mÁt đá dòng d¿n đÁn są thay 

đái nhanh chóng cÿa đián thÁ ho¿t đáng. Các đ°ßng cong GCD không tuyÁn 

tính và khác với vÁt liáu đián dung lớp kép, thể hián cÁ tính ch¿t giÁ đián dung 

cÿa vÁt liáu đián cąc CNCO.  

 

Hình 4.18. (a) Giá trß k1 và k2 t¿i quá trình quét anát, (b) Giá trß k1 và k2 t¿i 

quá trình quét catát (c) Đián dung thành phÁn và (d) Tỷ lá đóng  góp đián 

dung 
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Các đián cąc CNCO-1, CNCO-2, CNCO-3 cho th¿y đá bền chu kỳ tát, 

đ°ÿc đánh giá sau 10000 chu kỳ s¿c/xÁ t¿i mÁt đá dòng đián 7.0 A.g−1. KhÁ 

năng duy trì đián dung cÿa các đián cąc CNCO-1, CNCO-2, CNCO-3 lÁn l°ÿt 

là 91.6 %, 87.7 % và 86.2 % nh° trong Hình 4.19. Bảng 4.2 trình bày so sánh 

kÁt quÁ cÿa nghiên cāu này với mát sá công bá tr°ớc đó. VÁt liáu tá hÿp chāa 

NiCo2O4 và cacbon tÿ chitosan thể hián đián dung riêng cao h¢n so với mát sá 

các vÁt liáu tá hÿp sā dāng cacbon ho¿t tính, điều này có đ°ÿc là do są hián 

dián cÿa nit¢ trong chitosan. VÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tÿ 

chitosan cũng cho th¿y đián dung riêng t°¢ng đ°¢ng với mát sá vÁt liáu tá hÿp 

chāa graphene khā, điều này cho th¿y tiềm năng āng dāng lớn trong siêu tā 

đián cÿa vÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tÿ chitosan. Dąa trên kÁt quÁ 

trên, tôi quyÁt đßnh chán đián cąc CNCO-2 và CNCO-3 cho b°ớc đánh giá tiÁp 

theo về siêu tā đián. 

 

Hình 4.19. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa các đián cąc CNCO t¿i mÁt đá dòng 7 

A.g−1  

BÁng 4.2. So sánh kÁt quÁ cÿa nghiên cāu này với mát sá công bá tr°ớc 

VÁt liáu đián cĉc 
Đián dung 

riêng 
(F g1) 

MÁt đß 
dòng đián 

(A g1) 

ChÃt đián 
phân 

TLTK 

NiCo2O4/rGO 1388 0.5 6M KOH [107] 
3D rGN/NiCo2O4 708 1 1M KOH [163] 

NiCo2O4/rGO 1217 1 6M KOH [173] 
NiCo2O4/rGO 970 20 6M KOH [174] 
NiCo2O4/rGO 1402 1 6M KOH [175] 
NiCo2O4/GO 1238 1 2M KOH [176] 
NiCo2O4/C 995.2 10 6M KOH [177] 
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VÁt liáu đián cĉc 
Đián dung 

riêng 
(F g1) 

MÁt đß 
dòng đián 

(A g1) 

ChÃt đián 
phân 

TLTK 

NiCo2O4@NF 1300 1 2M KOH [178] 
NiCo2O4/SCA 473 5 mV s-1 6M KOH [179] 

Cacbon chitosan-
NiCo2O4 

1200 1 6M KOH 
Nghiên 
cāu này 

4.4 Đián cĉc są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tă chitosan 

Hình 4.20a trình bày các đ°ßng CV cÿa vÁt liáu NiCo2S4 và vÁt liáu tá 

hÿp CNCS-1, CNCS-2, CNCS-3 á tác đá quét 50 mV.s−1 với cāa sá đián thÁ 

tÿ 0.0 V đÁn 0.4 V. Đ°ßng CV cÿa t¿t cÁ các m¿u thể hián hình d¿ng đ°¢ng 
cong gÁn nh° giáng nhau và hình d¿ng cÿa chúng cho th¿y đặc tính giÁ đián 

dung, có thể đ°ÿc quy cho các quá trình oxi hóa khā Faradaic thuÁn nghßch cÿa 

Co2+/Co3+/Co4+ và Ni2+/Ni3+ theo nh° sau: CoS + OH2  ↔  CoSOH + e2 (21) CoSOH + OH2  ↔ CoSO + H2O + e2 (22) NiS + OH2  ↔  NiSOH +  e2 (23) 

 

Hình 4.20. (a) Đ°ßng CV cÿa m¿u NiCo2S4 và CNCS á tác đá quét 50 

mV.s−1 , (b) Đ°ßng cong GCD cÿa m¿u NiCo2S4 và CNCS t¿i mÁt đá dòng 1 

A.g−1 

Ngoài ra, dián tích đ°ßng CV cÿa đián cąc CNCS-2 lớn h¢n nh¿t và 

nhóm vÁt liáu CNCS lớn h¢n nhiều so với cÿa đián cąc NiCo2S4, cho th¿y đián 

dung đã đ°ÿc cÁi thián nhß są kÁt hÿp giăa vÁt liáu cacbon tÿ chitosan và h¿t 

nano NiCo2S4 [94, 135]. VÁt liáu cacbon cung c¿p nhiều con đ°ßng vÁn chuyển 

ch¿t đián phân h¢n giúp các ion nhanh chóng tiÁp cÁn bề mặt vÁt liáu và tăng 
tác đá th¿m °ớt vÁt liáu do các nguyên tā N có sẵn trong vÁt liáu cacbon tÿ 
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chitosan (11.76 %; 11.46 % và 10.41 % cÿa các m¿u CNCS-2; CNCS-3 và 

CNCS-1), tÿ đó nâng cao các tính ch¿t đián hóa. KÁt luÁn này đ°ÿc khẳng đßnh 

thêm khi khÁo sát các đ°ßng cong GCD cÿa NiCo2S4, và CNCS. Nh° đ°ÿc 

trình bày trong Hình 4.20b, đián cąc CNCS-2 cho th¿y thßi gian phóng đián 

dài nh¿t á mÁt đá dòng là 1 A.g−1, t°¢ng āng với đián dung riêng cao nh¿t. Đián 

dung riêng cÿa các đián cąc NiCo2S4, CNCS-1, CNCS-2 và CNCS-3 t¿i mÁt đá 

dòng 1 A.g−1 lÁn l°ÿt là 340 F.g−1, 710 F.g−1, 1282 F.g−1, 837 F.g−1.  

Hình 4.21a cho th¿y các đ°ßng CV cÿa CNCS-2 á tác đá quét trong 

khoÁng tÿ 5 đÁn 100 mV.s−1 với cāa sá đián thÁ tÿ 0.0 V đÁn 0.4 V. Rõ ràng, 

khi tăng tác đá quét thÁ hình d¿ng cÿa các đ°ßng CV về c¢ bÁn không thay đái 

ngo¿i trÿ thÁ oxy hóa di chuyển về phía d°¢ng và thÁ khā di chuyển về phía 

âm, cho th¿y khÁ năng thuÁn nghßch đián hóa tát và hiáu su¿t cao [180]. Đ°ßng 

cong GCD đ°ÿc thąc hián để kiểm tra thêm các đặc tính đián hóa cÿa CNCS-

2 (Hình 4.21b), cho th¿y đ°ßng bình nguyên ráng, thể hián są đóng góp cÁ đián 

dung lớp kép và giÁ đián dung cÿa vÁt liáu CNCS.  

   

Hình 4.21. (a) Đ°ßng CV cÿa m¿u CNCS-2, (b) Đ°ßng cong GCD cÿa m¿u 

CNCS-2 

Są đóng góp cÁ đián dung lớp kép và giÁ đián dung vào táng đián dung 

cÿa đián cąc CNCS đ°ÿc ch°ng minh thêm bằng các kÁt quÁ tính toán tỷ lá 

đóng góp đián dung. Các giá trß k1 và k2 á các giá trß đián thÁ 0 V, 0.05 V, 0.1 

V, 0.15 V, 0.2 V, 0.25 V, 0.3 V, 0.35 V và 0.4 V (trong cÁ quá trình quét anát 

và catát) nh° thể hián trong Hình 4.22a,b. Tÿ các giá trß k1, k2 tính toán mÁt đá 

dòng đián tÿng thành phÁn và đ°ÿc biểu dißn d°ới d¿ng đ°ßng CV trình bày 

t¿i Hình 4.22c. Hình 4.22d trình bày các tỷ lá đóng góp đián dung cÿa tÿng 

thành phÁn, đái với đián cąc CNCS thành phÁn giÁ dián dung t¿i tác đá quét 2 

mV.s-1, 50 mV.s-1 và 200 mV.s-1 lÁn l°ÿt là 86 %, 51 % và 34 %. Hay có nghĩa 
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là đián dung đ°ÿc đóng góp bái đián dung lớp kép chiÁm khoÁng 14 %, 49 % 

và 66 % táng đián dung. 

 

Hình 4.22. (a) Giá trß k1 và k2 t¿i quá trình quét anát, (b) Giá trß k1 và k2 t¿i 

quá trình quét catát (c) Đián dung thành phÁn và (d) Tỷ lá đóng  góp đián 

dung 

 

Hình  4.23. Đián dung riêng cÿa các m¿u NiCo2S4 và CNCS t¿i các mÁt đá 

dòng đián 
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Hình 4.23 trình bày đián dung riêng cÿa vÁt liáu đián cąc đ°ÿc tính toán 

tÿ đ°ßng cong phóng đián. Rõ ràng, đián dung riêng cÿa đián cąc CNCS cao 

h¢n nhiều so với đián cąc NiCo2S4. Điều này là do są hián dián cÿa các t¿m 

cacbon d¿n đián cao có ngußn gác tÿ chitosan, t¿o điều kián cho viác vÁn 

chuyển ion ch¿t đián phân nhanh, giÁi quyÁt są h¿n chÁ d¿n đián kém cÿa 

NiCo2S4. Ngoài ra, są xu¿t hián cÿa cacbon cũng giúp h¿n chÁ są vón cāc cÿa 

các h¿t nano NiCo2S4, cÁi thián đá bền chu kỳ. T¿i các mÁt đá dòng đián, đián 

dung riêng cÿa m¿u CNCS-2 có giá trß cao h¢n so với các m¿u CNCS-1 và 

CNCS-3. Cā thể, t¿i mÁt đá dòng 1 A.g−1 đián dung riêng cÿa các m¿u CNCS-

1, CNCS-2 và CNCS-3 lÁn l°ÿt là 704 F.g−1,1282 F.g−1 và 864 F.g−1. 

Hình 4.24 trình bày đ°ßng cong táng trá đián hóa cÿa đián cąc vÁt liáu 

NiCo2S4 và ba m¿u vÁt liáu tá hÿp CNCS-1, CNCS-2 và CNCS-3. Trāc hoành 

(Z') biểu dißn thành phÁn trá kháng thąc, trong khi trāc tung (−Z") thể hián 

thành phÁn trá kháng Áo. Thông qua hình d¿ng đ°ßng cong, có thể phân tích 

đặc tính đián trá và khuÁch tán ion – electron cÿa các vÁt liáu đián cąc [181]. 

Đ°ßng cong EIS cÿa m¿u NiCo2S4 cho th¿y cung bán nguyát ráng, phÁn 

ánh đián trá truyền đián tích (Rct) và trá kháng táng thể cao. Điều này chāng tß 

vÁt liáu này có khÁ năng trao đái đián tích kém hiáu quÁ và có thể gây tán hao 

đián năng trong quá trình s¿c/xÁ. 

Ng°ÿc l¿i, các m¿u tá hÿp CNCS (gßm CNCS-1, CNCS-2 và CNCS-3) 

có cung bán nguyát nhß h¢n đáng kể, đßng thßi đo¿n nghiêng á vùng tÁn sá 

th¿p gÁn trùng với trāc tung h¢n. Điều này cho th¿y đián trá Rct giÁm và quá 

trình khuÁch tán ion dißn ra hiáu quÁ h¢n nhß vào są hián dián cÿa aerogel 

cacbon tÿ chitosan. Đặc biát, m¿u CNCS-1 và CNCS-2 có trá kháng táng thể 

r¿t nhß, chāng tß są liên kÁt hiáu quÁ giăa NiCo2S4 và aerogel cacbon tÿ 

chitosan đã giúp tăng c°ßng khÁ năng vÁn chuyển electron cũng nh° tăng 
c°ßng khÁ năng khuÁch tán ion [180, 182]. 

KÁt quÁ EIS cho th¿y są kÁt hÿp giăa NiCo2S4 và aerogel cacbon tÿ 

chitossan giúp giÁm đáng kể trá kháng, tÿ đó góp phÁn cÁi thián hiáu su¿t đián 

hóa, đặc biát là khÁ năng s¿c/xÁ nhanh và đá án đßnh cÿa đián cąc trong siêu tā 

đián. 

KhÁ năng duy trì đián dung sau 10000 chu kỳ s¿c xÁ t¿i mÁt đá dòng đián 

7.0 A.g−1 đã đ°ÿc kiểm tra và kÁt quÁ trình bày trong Hình 4.25. Đián dung 

riêng cÿa các đián cąc CNCS-1, CNCS-2, CNCS-3 và NiCo2S4 sau 10000 chu 
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kỳ đ°ÿc giă l¿i lÁn l°ÿt  88.9 %; 90.6 %; 88.4 % và 82.5 % so với giá trß ban 

đÁu. Đá án đßnh chu kỳ cao cho th¿y vÁt liáu đián cąc CNCS có triển váng 

trong các āng dāng cÿa siêu tā đián. 

 

Hình  4.24. Phá táng trá đián hóa cÿa các m¿u NiCo2S4 và CNCS 

 

Hình  4.25. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa m¿u CNCS t¿i mÁt đá dòng 7 A.g-1 

Bảng 4.3 trình bày so sánh kÁt quÁ cÿa nghiên cāu này với mát sá công 

bá tr°ớc đó. VÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tÿ chitosan thể hián đián 

dung riêng cao h¢n so với mát sá các vÁt liáu tá hÿp sā dāng cacbon ho¿t tính 

và t°¢ng đ°¢ng với mát sá vÁt liáu tá hÿp chāa graphene khā, điều này có đ°ÿc 

là do są hián dián cÿa nit¢ trong chitosan. Dąa trên kÁt quÁ trên, tôi quyÁt đßnh 

chán đián cąc CNCS-2 cho b°ớc đánh giá tiÁp theo. 
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BÁng 4.3. So sánh kÁt quÁ cÿa nghiên cāu này với mát sá công bá tr°ớc 

VÁt liáu đián cĉc 
Đián dung 

riêng 
(F.g1) 

MÁt đß 
dòng đián 

(A.g1) 

ChÃt đián 
phân 

TLTK 

NiCo2S4/C 1093 0.5 6M KOH [183] 
NiCo2S4/rGO/CNT 1102 1 6M KOH [184] 

NiCo2S4/C/Ni 1962 1 6M KOH [135] 
NiCo2S4/RHAC 1680 1 6M KOH [185] 
NiCo2S4/3DHC 766 1 6M KOH [186] 
NiCo2S4/PCs 605 1 6M KOH [187] 
NiCo2S4/GO 1100 1 6M KOH [188] 

NiCo2S4/GO/C 767 2 6M KOH [189] 
NiCo2S4/CNT 1100 1 6M KOH [190] 

Cacbon chitosan-
NiCo2S4 

1282 1 6M KOH 
Nghiên 
cāu này 

K¿t luÁn ch°¢ng 4: Đã chÁ t¿o đ°ÿc đián cąc sā dāng vÁt liáu cacbon 

tÿ chitosan và các vÁt liáu tá hÿp, cā thể: 

i. VÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan sā dāng glutaraldehyde làm tác 

nhân t¿o liên kÁt ngang với tỷ lá 2.5 ml GA (1% khái l°ÿng) trong 100 ml dung 

dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng) thể hián các hiáu su¿t đián hóa cao h¢n cÁ với 

đián dung riêng đ¿t 183 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng 1.0 A.g−1, tỷ lá duy trì đián dung 

đ¿t h¢n 92 % sau 5000 chu kỳ s¿c xÁ t¿i mÁt đá dòng 5 A.g−1. 

ii. Tỷ lá tiền ch¿t oxit/sunfua Ni, Co Ánh h°áng đÁn hiáu su¿t đián hóa 

cÿa các đián cąc. VÁt liáu tá hÿp chāa NiO và cacbon tÿ chitosan thể hián các 

tính ch¿t đián hóa tát nh¿t khi tỷ lá khái l°ÿng tiền ch¿t là 6 mmol 

Ni(NO3)2.6H2O trong 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khái l°ÿng). Cā thể, 

đián dung riêng đ¿t 790 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng 1.0 A.g−1. Tuy nhiên tỷ lá duy trì 

đián dung v¿n còn th¿p, chỉ đ¿t khoÁng 76 % sau 10000 chu kỳ s¿c xÁ.  

iii. VÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tÿ chitosan thể hián các tính 

ch¿t đián hóa tát nh¿t khi tỷ lá khái l°ÿng tiền ch¿t là 2 mmol Ni(NO3)2.6H2O 

và 4 mmol Co(NO3)2.6H2O trong 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khái 

l°ÿng). Cā thể, đián dung riêng đ¿t 1200 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng 1.0 A.g−1 và tỷ 

lá duy trì đián dung sau 10000 chu kỳ s¿c xÁ đ¿t 86.2 %, cao h¢n vÁt liáu tá 

hÿp CCSN. 
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iv. VÁt liáu tá hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tÿ chitosan thể hián các tính 

ch¿t đián hóa tát nh¿t khi tỷ lá khái l°ÿng tiền ch¿t là 2 mmol Ni(NO3)2.6H2O, 

4 mmol Co(NO3)2.6H2O và 8 mml CH4N2S trong 100 ml dung dßch chitosan 

(2.5 % khái l°ÿng). Cā thể, đián dung riêng đ¿t đ¿t 1282 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng 

1.0 A.g−1 và tỷ lá duy trì đián dung sau 10000 chu kỳ s¿c xÁ đ¿t 90.6 %, cao 

h¢n so với đián cąc vÁt liáu tá hÿp CCSN và CNCO. 

v. Đián dung táng thể cÿa vÁt liáu tá hÿp đ°ÿc đóng góp bái các thành 

phÁn đián dung lớp kép và thành phÁn đián giÁ đián dung. Tỷ lá đóng góp bái 

các thành phÁn đián dung phā thuác vào tác đá quét thÁ. Thành phÁn đián dung 

lớp kép tăng khi tăng tác đá quét thÁ, trong khi są đóng góp cÿa thành phÁn giÁ 

đián dung giÁm theo tác đá quét thÁ. 
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5. CH¯¡NG 5. K¾T QUÀ NGHIÊN CĀU CH¾ T¾O THĄ 

NGHIàM VÀ KHÀO SÁT SIÊU TĀ ĐIàN BÂT ĐÞI XĀNG 

Siêu tā đián b¿t đái xāng sā dāng cÁ c¢ chÁ vÁt lý và hóa hác để l°u tră 
đián tích, nó có thể đ¿t mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công su¿t cao h¢n so với 
EDLC và PC. Siêu tā đián b¿t đái xāng th°ßng sā dāng vÁt liáu cacbon làm 
đián cąc âm, đián cąc d°¢ng sā dāng vÁt liáu giÁ đián dung hoặc vÁt liáu tá 
hÿp giăa vÁt liáu cacbon và vÁt liáu giÁ đián dung. 
5.1 Siêu tā đián bÃt đßi xāng są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiO và cacbon 

tă chitosan làm đián cĉc d°¢ng và vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan làm 

đián cĉc âm 

TiÁn hành chÁ t¿o siêu tā đián không đái xāng với đián cąc d°¢ng sā 

dāng vÁt liáu CCSN-2 và đián cąc âm sā dāng vÁt liáu cacbon tÿ chitosan (Siêu 

tā đián ACCS/CCSN-2). Để mát siêu tā đián đ¿t đ°ÿc hiáu su¿t tát, cÁn phÁi 
đÁm bÁo cân bằng đián tích q+ = q− giăa hai đián cąc. Theo ph°¢ng trình (6) tỷ 

lá khái l°ÿng m+/m- đ°ÿc tìm th¿y là khoÁng 0.48. 

Đ°ßng CV cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2 á các tác đá quét khác nhau 

trong khoÁng đián thÁ tÿ  0.0 V ÷ 1.5 V đ°ÿc trình bày trong Hình 5.1a. Có thể 

th¿y, hình d¿ng cÿa các đ°ßng CV không thay đái nhiều khi tác đá quét tăng tÿ 

2 lên 200 mV.s−1, điều này cho th¿y tr¿ng thái đián dung tát cÿa siêu tā đián. 

Ngoài ra, tÿ hình d¿ng đ°ßng CV có thể th¿y đián dung cÿa siêu tā đián đ°ÿc 
đóng góp bái các thành phÁn đián dung hai lớp và giÁ đián dung tÿ các vÁt liáu 
cacbon có ngußn gác tÿ chitosan và và vÁt liáu tá hÿp CCSN. 

 
Hình 5.1. (a) Đ°ßng CV cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2; (b) Đ°ßng cong 

phóng đián cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2 
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Hình 5.1b trình bày các đ°ßng cong phóng đián cÿa siêu tā đián t¿i các 

mÁt đá dòng đián tÿ 1.0 đÁn 7.5 A.g−1 với cāa sá đián thÁ tÿ 1.5 V đÁn 0.0 V. 

Siêu tā đián ACCS/CCSN-2 thể hián khÁ năng duy trì đián dung tát ngay cÁ á 

mÁt đá dòng đián cao, cā thể đián dung riêng đ¿t 105 F.g−1 á 1.0 A.g−1 và giă 

khoÁng 55 % á mÁt đá dòng đián cao 7.5 A.g−1 nh° trong Hình 5.2. 

 

Hình 5.2. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2 theo mÁt 

đá dòng đián 

 

Hình 5.3. Tỷ lá duy trì đián dung và hiáu su¿t Coulumnic cÿa siêu tā đián 

ACCS/CCSN-2 

Hình 5.3 trình bày đá bền chu kỳ cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2 

sau 10000 chu kỳ t¿i mÁt đá dòng đián là 5.0 A.g−1. Siêu tā đián ACCS/CCSN-

2 thể hián khÁ năng duy trì đián dung tát (84.3 %) và hiáu su¿t coulomb (89.0 

%) trong 10000 chu kỳ, má ra tiềm năng āng dāng cÿa ACCS/CCSN-2 trong 

công nghá siêu tā đián. Hình 5.4 cho th¿y mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công 

su¿t cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2, są thay đái về giá trß mÁt đá năng l°ÿng 
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tÿ 33 Wh.kg−1 xuáng 17 Wh.kg−1 và giá trß mÁt đá công su¿t tăng tÿ 750 W.kg−1 

lên 5625 W.kg−1 á các mÁt đá dòng đián khác nhau. Ngoài ra, mÁt đá năng 
l°ÿng và mÁt đá công su¿t cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2 cao h¢n so với mát 

sá siêu tā đián dąa trên graphen và cacbon có ngußn gác tÿ chitosan trong các 

nghiên cāu tr°ớc đây (Bảng 5.1). 

 

Hình 5.4. Biểu đß Ragone á mÁt đá dòng đián khác nhau cÿa siêu tā đián 

ACCS/CCSN-2 

BÁng 5.1. So sánh mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công su¿t cÿa siêu tā 

đián ACCS/CCSN-2 với các nghiên cāu t°¢ng tą gÁn đây 

Đián cĉc âm Đián cĉc d°¢ng 
MÁt đß 

năng l°ÿng 
(Wh.kg−1) 

MÁt đß 
công suÃt 
(W.kg−1) 

TLTK 

Cacbon chitosan Cacbon chitosan 43.75 516.25 [166] 
Cacbon chitosan Cacbon chitosan 5.8 1900 [167] 
Cacbon chitosan Cacbon chitosan 28.74 400 [169] 
Cacbon bagass AC 19.74 500 [41] 

Chitosan-Mxene AC 19.31 3906 [170] 
Graphene-NiO AC 47.3 140 [171] 
Graphene-NiO AC 30.56 2800 [172] 

CCSN-2 ACCS 32 750 
Nghiên 
cāu này 

Tôi tiÁn hành thā nghiám thąc tÁ siêu tā đián ACCS/CCSN-2. Đèn LED 
2 V đ°ÿc thÃp sáng bằng cách sā dāng hai siêu tā đián ACCS//CCSN-2 mÃc 

nái tiÁp (Hình 5.5). Sau khi s¿c siêu tā đián trong 30 giây, bóng đèn LED có 
thể phát sáng hiáu quÁ trong h¢n 30 giây. KÁt quÁ này má ra mát h°ớng mới 
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cho năng l°ÿng bền văng liên quan đÁn ch¿t thÁi thÿy sÁn nh° mát ngußn vÁt 

liáu quý giá để phát triển siêu tā đián. 

 

Hình  5.5. Thā nghiám hai siêu tā đián ACCS/CCSN-2 mÃc nái tiÁp 

5.2 Siêu tā đián są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tă 

chitosan làm đián cĉc d°¢ng và vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan làm 

đián cĉc âm 

Các siêu tā đián không đái xāng sā dāng ACCS làm vÁt liáu đián cąc 

âm và đián cąc d°¢ng sā dāng vÁt liáu CNCO-2 và CNCO-3 (Ký hiáu là 

ACCS/CNCO-2 và ACCS/CNCO-3). Khái l°ÿng vÁt liáu đián cąc đ°ÿc tái °u 
hóa và tỷ lá khái l°ÿng m+/m- đ°ÿc tìm th¿y cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 và 

ACCS/CNCO-3 lÁn l°ÿt là ~ 0.32 và 0.47 để đÁm bÁo cân bằng đián tích q+ = q-.  

   

Hình 5.6. (a) Đ°ßng CV cÿa các siêu tā đián t¿i tác đá quét thÁ 50 mV.s−1 (b) 

Đ°ßng cong phóng đián cÿa các siêu tā đián t¿i mÁt đá dòng 1 A.g−1 

Hình 5.6a cho th¿y đ°ßng CV cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2, 

ACCS/CNCO-3 với tác đá quét thÁ là 50 mV.s−1 trong khoÁng đián thÁ tÿ 0.0 

V đÁn 1.5 V. Quan sát th¿y hình d¿ng đ°ßng CV cÿa cÁ 2 siêu tā đián này t°¢ng 
đái giáng nhau và đián dung táng thể cÿa các siêu tā đián đ°ÿc đóng góp bái 
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các thành phÁn đián dung hai lớp và giÁ đián dung. Ngoài ra, quan sát trên hình 

cho th¿y rằng dián tích đ°ßng cong cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 lớn h¢n 
so với siêu tā đián ACCS/CNCO-3. 

Hình 5.6b trình bày đ°ßng cong phóng đián cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCO-2 và ACCS/CNCO-3 t¿i mÁt đá dòng đián 1.0 A.g−1, kÁt quÁ 

cho th¿y thßi gian phóng đián cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 dài h¢n thßi 

gian phóng đián cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-3, đián dung riêng Cd t°¢ng 
āng cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 và ACCS/CNCO-3 tính tÿ đ°ßng cong 

phóng đián lÁn l°ÿt là 172 F.g−1 và 96 F.g−1 t¿i mÁt đá dòng đián 1.0 A.g−1. 

Đián dung riêng cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 và ACCS/CNCO-3 t¿i các 

mÁt đá dòng đián khác nhau đ°ÿc tính toán và trình bày trong Hình 5.7. Cā thể, 

ngay cÁ khi t¿i mÁt đá dòng đián cao 7.5 A.g−1 đián dung riêng cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCO-2 và ACCS/CNCO-3 v¿n đ¿t 129 F.g−1 và 60 F.g−1 t°¢ng āng 

với khÁ năng duy trì tác đá đ¿t 75 % và 62.5 % so với t¿i mÁt đá dòng đián 1 

A.g−1. Nhăng điều này cho th¿y các siêu tā đián siêu tā đián ACCS/CNCO-2 

có đián dung và đá án đßnh cao h¢n so với siêu tā đián ACCS/CNCO-3. 

 

Hình 5.7. Đián dung riêng cÿa các siêu tā đián t¿i các mÁt đá dòng đián 

Đ°ßng CV cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 đ°ÿc trình bày t¿i Hình 5.8a 

á các tác đá quét thÁ khác nhau tÿ 2.0 đÁn 100 mV.s−1 trong ph¿m vi cāa sá 

đián thÁ tÿ 0.0 V đÁn 1.5 V, biểu thß các đặc tính đián dung tát cÿa siêu tā đián 

siêu tā đián.  Các đ°ßng CV thể hián các đỉnh oxy hóa khā đ°ÿc xác đßnh rõ 

ràng và ít bß thay đái ngay cÁ á tác đá quét cao, cho th¿y khÁ năng đÁo ng°ÿc 

tát á các tác đá quét thÁ trong khoÁng đián thÁ 0.0 V đÁn 1.5 V và khÁ năng 
truyền đián tích tát cÿa các đián cąc. 
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Các đ°ßng cong phóng đián á các mÁt đá dòng đián khác nhau cÿa siêu 

tā đián ACCS/CNCO-2 đ°ÿc trình bày trong Hình 5.8b. à các mÁt đá dòng 

đián khác nhau, các đ°ßng cong phóng đián v¿n có hình d¿ng t°¢ng tą nhau, 

điều này cho th¿y siêu tā đián có đá án đßnh đián hóa tát. Các đ°ßng cong 

phóng đián cho th¿y đián thÁ tăng và giÁm phi tuyÁn tính theo thßi gian, điều 

này cho th¿y są tßn t¿i cÿa hành vi giÁ đián dung cÿa siêu tā đián phù hÿp với 

phân tích CV. Đián dung riêng cÿa siêu tā đián CCS/CNCO-2 á mÁt đá dòng 

đián 1.0 A.g−1; 1.5 A.g−1; 3.0 A.g−1; 5.0 A.g−1; 7.5 A.g−1 lÁn l°ÿt là 172 F.g−1; 

162 F.g−1; 155 F.g−1; 150 F.g−1; 129 F.g−1. Đián dung riêng giÁm khi mÁt đá 

dòng đián tăng, có thể do są phân cąc kích ho¿t gây ra bái mÁt đá dòng đián 

cao, d¿n đÁn nhiều các vß trí ho¿t đáng bên trong đián cąc không thể tham gia 

vào phÁn āng đián hóa. 

 

Hình 5.8. (a) Đ°ßng CV cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2; (b) Đ°ßng cong 

phóng đián cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 

Tỷ lá duy trì đián dung cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 là 87.4 % và 

hiáu su¿t Coulombic là 91 % á mÁt đá dòng đián là 7.5 A.g−1 sau 10000 chu 

kỳ, cho th¿y đá án đßnh theo chu kỳ tát (Hình 5.9). Hình 5.10 trình bày biểu đß 

Ragone thể hián mái quan há giăa mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công su¿t cÿa 

siêu tā đián ACCS/CNCO-2. MÁt đá năng l°ÿng cÿa siêu tā đián đ¿t 53 

Wh.kg−1 á mÁt đá công su¿t 750 W.kg −1 và duy trì á māc 35 Wh.kg−1 ngay cÁ 

á mÁt đá công su¿t cao 5.6 kW.kg−1. Bảng 5.2 so sánh các thông sá cÿa siêu tā 

đián ACCS/CNCO-2 trong nghiên cāu này với kÁt quÁ cÿa các nghiên cāu 

t°¢ng tą gÁn đây. 



101 

 

Hình 5.9. Tỷ lá duy trì đián dung và hiáu su¿t coulombic cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCO-2 

 

Hình 5.10. Biểu đß Ragone á mÁt đá dòng đián khác nhau cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCO-2 

BÁng 5.2. So sánh mÁt đá năng l°ÿng và mÁt đá công su¿t cÿa siêu tā 

đián ACCS/CNCO-2 với các nghiên cāu t°¢ng tą gÁn đây 

Đián cĉc d°¢ng Đián cĉc âm 
MÁt đß 

năng l°ÿng 
(Wh kg−1) 

MÁt đß 
công suÃt 
(W kg−1) 

TLTK 

NiCo2O4/rGO AC 57 375 [107] 
3D rGN/NiCo2O4 AC 22.9 824.9 [163] 

NiCo2O4 AC 19.1 2100 [80] 
NiCo2O4/C AC 20.87 374.6 [177] 

NiCo2O4@NF NPC 32.8 700.43 [178] 
NiCo2O4/SCA SCA 25 6245 [179] 

CNCO-2 ACCS 53 750 
Nghiên 
cāu này 
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Hình 5.11. Hai siêu tā đián ACCS/CNCO-2 ghép nái tiÁp để thÃp sáng bóng 

đèn led 

Hình 5.11 trình bày thā nghiám hai siêu tā đián ACCS/CNCO-2 ghép 

nái tiÁp để thÃp sáng bóng đèn led 2.0 V. Tÿ các kÁt quÁ trên cho th¿y khÁ năng 
l°u tră năng l°ÿng đián hóa tát cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 và có tính khÁ 

thi trong āng dāng thąc tÁ.  

5.3 Siêu tā đián są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tă chitosan 

làm đián cĉc d°¢ng và vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan làm đián cĉc 

âm 

Siêu tā đián b¿t đái xāng sā dāng CNCS-2 làm đián cąc d°¢ng và ACCS 
làm đián cąc âm (Siêu tā đián ACCS/CNCS-2). Khái l°ÿng vÁt liáu đián cąc 

đ°ÿc tái °u hóa và tỷ lá khái l°ÿng m+/m đ°ÿc tìm th¿y á đián cąc CNCS-2  

là ~ 0.11 để đÁm bÁo cân bằng đián tích q+ = q. 

Để đánh giá thêm về hiáu quÁ sā dāng vÁt liáu ACCS làm đián cąc âm, 

tôi sā dāng thêm vÁt liáu cacbon ho¿t tính (AC) th°¢ng m¿i làm vÁt liáu đái 

chāng (Siêu tā đián AC/CNCS-2). Hình 5.12a-b lÁn l°ÿt trình bày đ°ßng CV 

và GCD cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2 và siêu tā đián AC/CNCS-2. CÁ 2 siêu 

tā đián cho th¿y đián dung táng thể cÿa siêu tā đián đ°ÿc đóng góp bái các 

thành phÁn đián dung hai lớp tÿ các vÁt liáu cacbon và thành phÁn giÁ đián 

dung. Tuy nhiên, siêu tā đián sā dāng vÁt liáu cacbon chāa N tÿ chitosan làm 

đián cąc âm thể hián hiáu su¿t đián hóa tát h¢n, với dián tích đ°ßng CV ráng 

h¢n và thßi gian xÁ tÿ phép đo GCD dài h¢n. Điều này là do so với vÁt liáu 

cacbon ho¿t tính thì vÁt liáu cacbon tÿ chitosan có đá xáp cao h¢n và trong c¿u 
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trúc cÿa nó có chāa nguyên tá N, làm tăng khÁ năng th¿m °ớt vÁt liáu với ch¿t 

đián phân, tăng tác đá khuÁch tán ion và tích tră đián tích tÿ đó nâng cao hiáu 

su¿t đián hóa cÿa vÁt liáu và siêu tā đián. 

 

Hình 5.12. (a) Đ°ßng CV t¿i tôc đá quét thÁ 50 mV.s-1, (b) Đ°ßng cong GCD 

cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2 và AC/CNCS-2 t¿i mÁt đá dòng 1 A.g-1 

 

Hình 5.13. (a) Đ°ßng CV, (b) Đ°ßng cong GCD cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2 

Đ°ßng CV cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2 đ°ÿc trình bày t¿i Hình 

5.13a với cāa sá đián thÁ tÿ 0.0 V đÁn 1.5 V. Đ°ßng CV cÿa siêu tā đián siêu 

tā đián không đái xāng ACCS/CNCS-2 thể hián mát cặp đỉnh oxi hóa khā rõ 

ràng. Điều này khẳng đßnh ngoài są đóng góp cÿa thành phÁn đián dung lớp 

kép thì có cÁ thành phÁn giÁ đián dung vào táng thể đián dung cÿa siêu tā đián. 

Hình 5.13b trình bày đ°ßng cong GCD t¿i các mÁt đá dòng đián khác nhau, 

hình d¿ng đ°ßng cong cho th¿y tính ch¿t giÁ đián dung cÿa vÁt liáu đián cąc 

siêu tā đián. Ngoài ra, hình d¿ng cÿa các đ°ßng CV khi tăng tác đá quét thÁ và 
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đ°ßng cong GCD khi tăng mÁt đá dòng v¿n giă nguyên, cho th¿y khÁ năng 
thuÁn nghßch đián hóa tát và hiáu su¿t cao cÿa siêu tā đián. 

Hình 5.14 cho th¿y đián dung riêng giÁm khi mÁt đá dòng đián tăng, điều 

này đ°ÿc cho là do są khuÁch tán mát phÁn vÁt liáu đián cąc trong quá trình 

s¿c/ xÁ nhanh hoặc có thể là do không đÿ thßi gian để các ion ch¿t đián phân 

khuÁch tán vào các lß nhß bên trong cÿa vÁt liáu đián cąc. Đián dung riêng cÿa 

siêu tā đián ACCS/CNCS-2 t¿i mÁt đá dòng 7 A.g1 bằng 61 % giá trß  đián 

dung riêng cÿa siêu tā đián t¿i mÁt đá dòng 1 A.g1.  

 

Hình 5.14. Tỷ lá duy trì đián dung khi tăng mÁt đá dòng  

 

Hình 5.15. Biểu đß Ragone cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2 
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Siêu tā đián không đái xāng ACCS/CNCS-2 có đián dung riêng là 199 

F.g1 t¿i mÁt đá dòng 1.0 A.g1 và cung c¿p m¿t đá năng l°ÿng là 62 Wh.kg1 

á mÁt đá công su¿t riêng 750 W.kg1, nh° đ°ÿc trình bày trong biểu đß Ragone 

(Hình 5.15). Siêu tā đián đái chāng AC/CNCS-2 thể hián m¿t đá năng l°ÿng 

là 57 Wh.kg1 á mÁt đá công su¿t riêng 750 W.kg1. 

Hình 5.16 trình bày đß thß Nyquist thu đ°ÿc tÿ phép đo táng trá đián hóa 

cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2. Đ°ßng cong có d¿ng cung cung tròn má ráng, 

đặc tr°ng cho quá trình truyền đián tích và khuÁch tán ion trong há đián 

cąc/ch¿t đián phân. Quan sát hình dáng đ°ßng cong cho th¿y xu¿t hián mát 

cung lớn trong vùng tÁn sá cao đÁn trung bình, phÁn ánh są hián dián cÿa đián 

trá truyền đián tích (Rct) đáng kể t¿i giao dián đián cąc. Đßng thßi, đo¿n 

nghiêng kéo dài trong vùng tÁn sá th¿p cho th¿y quá trình khuÁch tán ion trong 

c¿u trúc vÁt liáu, thể hián qua trá kháng Warburg rõ rát. Tÿ phá táng trá đián 

hóa cho th¿y đián trá nái tiÁp t°¢ng đ°¢ng th¿p, khoÁng 0.8 Ohm, chāng tß 

khÁ năng vÁn chuyển, khuÁch tán ion nhanh. H¢n năa, khÁ năng duy trì đián 

dung là 90.9 % và hiáu su¿t Coulombic đ¿t 89 % sau 10000 chu kỳ, nh° đ°ÿc 

trình bày trong Hình 5.17. Bảng 5.3 so sánh các thông sá cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2 trong nghiên cāu này với kÁt quÁ cÿa các nghiên cāu t°¢ng tą 

gÁn đây. 

 

Hình 5.16. Phá táng trá đián hóa cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2 
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Hình 5.17. Tỷ lá duy trì đián dung và hiáu su¿t Coulombic cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2, đ°ßng cong GCD (hình đính kèm) 

BÁng 5.3. So sánh các thông sá cÿa siêu tā đián ACCS/CNCS-2 trong 

nghiên cāu này với kÁt quÁ cÿa các nghiên cāu t°¢ng tą gÁn đây 

Đián cĉc d°¢ng 
Đián cĉc 

âm 

MÁt đß 
năng l°ÿng 
(Wh kg−1) 

MÁt đß 
công suÃt 
(W kg−1) 

TLTK 

NiCo2S4/C AC 52.9 374.9 [183] 
NiCo2S4/rGO/CNT AC 21.6 729 [184] 

NiCo2S4/C/Ni AC 42 550 [135] 
NiCo2S4/RHAC RHAC 41.6 150 [185] 

NiCo2S4/PCs PCs 23.3 335.8 [187] 
NiCo2S4/GO GO 26.9 658 [188] 

NiCo2O4/CNT CNT 41.6 800 [190] 
NiCo2S4@Co-MOF AC 97.5 835.6 [191] 

CNCS-2 AC 57 750 
Nghiên 
cāu này 

CNCS-2 ACCS 62 750 
Nghiên 
cāu này 

Để đánh giá thêm về khÁ năng āng dāng cÿa các siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2 này, tôi tiÁn hành đánh giá há tháng làm viác gßm hai siêu tā 

đián riêng lẻ ghép nái tiÁp (Hình 5.18a), ghép song song (Hình 5.18b) và há 

tháng hai cām gßm hai siêu tā đián nái tiÁp đ°ÿc kÁt nái song song (Hình 

5.18c). 
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Hình 5.18. S¢ đß há tháng (a) ghép nái tiÁp 2 Siêu tā đián, (b) ghép song 

song 2 siêu tā đián, (c) hai cām gßm hai siêu tā đián nái tiÁp đ°ÿc kÁt nái 

song song           

Kiểm tra đ°ßng cong phóng đián cÿa các há tháng sā dāng siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2. Hình 3.19a cho th¿y đ°ßng cong phóng đián cÿa há tháng 

gßm 2 siêu tā đián đ¢n lẻ ACCS/CNCS-2 đ°ÿc mÃc nái nái tiÁp và song song. 

Có thể th¿y rằng khi hai siêu tā đián 1.5 V đ°ÿc mÃc nái tiÁp, táng đián thÁ 

đ°ÿc tăng lên gÁn 3.0 V và thßi gian phóng đián t°¢ng đ°¢ng với viác sā dāng 

mát siêu tā đián, cho th¿y khÁ năng l°u tră năng l°ÿng tát. Khi mÃc song song 

2 siêu tā đián, thßi gian xÁ kéo dài gÁn g¿p đôi và đián thÁ đÁm bÁo á māc 1.5 

V so với khi dùng mát siêu tā đián, d¿n đÁn táng đián dung cÿa 2 siêu tā đián 

mÃc song song g¿p khoÁng 2 lÁn đián dung cÿa mßi siêu tā đián.  

 

Hình 5.19. (a) Đ°ßng cong GCD cÿa các há tháng ghép nái tÿ 2 siêu tā đián, 

(b) Đ°ßng cong GCD cÿa các há tháng ghép nái tÿ cām 2 siêu tā đián 

Hình 5.19b trình bày đ°ßng cong phóng đián cÿa há tháng siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2 bao gßm: hai cām gßm hai siêu tā đián nái tiÁp đ°ÿc kÁt nái 

song song. KÁt quÁ cho th¿y há tháng 4 siêu tā đián đ°ÿc ghép nái nh° Hình 

5.18c có thßi gian xÁ kéo dài gÁn g¿p đôi với đián thÁ cũng tăng gÁn g¿p đôi so 
với tÿng siêu tā đián riêng lẻ. Hình 5.20 trình bày thā nghiám hai siêu tā đián 
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ACCS/CNCS-2 ghép nái tiÁp để thÃp sáng bóng đèn led 2.0 V. Tÿ các kÁt quÁ 

trên cho th¿y khÁ năng l°u tră năng l°ÿng đián hóa tát cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2 và có tính khÁ thi trong āng dāng thąc tÁ.  

 

Hình 5.20. Hai siêu tā đián ACCS/CNCS-2 ghép nái tiÁp để thÃp sáng bóng 

đèn led 

K¿t luÁn ch°¢ng 5. Đã chÁ t¿o đ°ÿc các siêu tā đián kiểu b¿t đái xāng 

sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan làm đián 

cąc d°¢ng, vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan làm đián cąc âm và ch¿t đián 

phân d¿ng rÃn tÿ KOH và PVA, cā thể: 

i. Đián thÁ ho¿t đáng tái đa cÿa 3 siêu tā đián sā dāng vÁt liáu aerogel 

cacbon tÿ chitosan làm đián cąc âm và đián cąc d°¢ng lÁn l°ÿt là vÁt liáu tá 

hÿp CCSN, CNCO và CNCS đều đ¿t 1.5 V. 

ii. MÁt đá năng l°ÿng cao nh¿t đ¿t cao nh¿t đ¿t 62 Wh.kg−1 khi sā dāng 

vÁt liáu tá hÿp CNCS làm đián cąc d°¢ng. Siêu tā đián sā dāng vÁt liáu tá hÿp 

CNCO và CCSN có mÁt đá năng l°ÿng lÁn l°ÿt là 53 Wh.kg−1 và 32 Wh.kg−1. 

iii. KhÁ năng duy trì đián dung  sau 10000 chu kỳ s¿c/ xÁ giÁm dÁn khi 

sā dāng các vÁt liáu tá hÿp theo thā tą CNCS, CNCO và CCSN làm đián cąc 

d°¢ng, giá trß t°¢ng āng lÁn l°ÿt là 91 %, 87 % và 84.3 %. 

iv. Hiáu su¿t đián hóa cÿa siêu tā đián sā dāng vÁt liáu CNCS làm đián 

cąc d°¢ng cao h¢n so với khi sā dāng vÁt liáu CNCO và CCSN. Ngoài ra, siêu 

tā đián sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan làm đián cąc âm thể hián 

hiáu su¿t đián hóa cao h¢n khi sā dāng vÁt liáu cacbon ho¿t tính th°¢ng m¿i, 

điều này là do vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan có đá xáp cao h¢n với phân 

bá lß rßng phù hÿp và trong c¿u trúc cÿa nó chāa sẵn N. 
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K¾T LUÀN  

Với māc tiêu chÁ t¿o đ°ÿc vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan và vÁt liáu 

tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan có các tính năng đáp āng 

yêu cÁu làm vÁt liáu đián cąc cho siêu tā đián, luÁn án đã tÁp trung nghiên cāu 

chÁ t¿o vÁt liáu. Sau đó, tÿ các lo¿i vÁt liáu này, tôi đã nghiên cāu chÁ t¿o siêu 

tā đián kiểu b¿t đái xāng với đián cąc âm sā dāng aerogel cacbon tÿ chitosan 

và đián cąc d°¢ng sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon 

tÿ chitosan. Tÿ nhăng kÁt quÁ nghiên cāu thu đ°ÿc, có thể kÁt luÁn mát sá điểm 

chính nh° sau: 
1. Đã điều chÁ thành công vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan và vÁt liáu 

tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan thông qua các b°ớc t¿o 

gel bằng cách sā dāng glutaraldehyde làm tác nhân t¿o liên kÁt ngang, sau đó 
tiÁn hành đông khô và cacbon hóa. VÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan thu đ°ÿc 

có đá xáp cao, dián tích bề mặt lớn (h¢n 2000 m2.g-1), hàm l°ÿng N có sẵn cao 

(h¢n 4%) và vÁt liáu tá hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon tÿ chitosan có 

są phân bá các h¿t nano oxit/sunfua đßng đều trong c¿u trúc. 

2. Đián cąc sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa (NiO, NiCo2O4, NiCo2S4) và 

cacbon tÿ chitosan thể hián đián dung riêng cao lÁn l°ÿt là 790, 1200, 1282 F.g-

1 t¿i mÁt đá dòng 1.0 A.g-1 trong ch¿t đián phân KOH 6M. Tỷ lá duy trì đián 

dung tát sau 10000 chu kỳ s¿c/xÁ lÁn l°ÿt là 76 %, 87.7 % và 90.6 %. Đián cąc 

sā dāng vÁt liáu aerogel cacbon tÿ chitosan thể hián đián dung riêng đ¿t 183 

F.g−1 t¿i mÁt đá dòng 1.0 A.g−1, tỷ lá duy trì đián dung đ¿t h¢n 92 % sau 5000 
chu kỳ s¿c xÁ t¿i mÁt đá dòng 5 A.g−1 

3. Siêu tā đián kiểu b¿t đái xāng sā dāng vÁt liáu tá hÿp chāa (NiO, 

NiCo2O4, NiCo2S4) và cacbon tÿ chitosan làm đián cąc d°¢ng và vÁt liáu 

aerogel cacbon tÿ chitosan làm đián cąc âm thể hián mÁt đá năng l°ÿng lÁn 

l°ÿt là 32, 52, 62 Wh.kg-1 t¿i mÁt đá công su¿t 750 W.kg-1. Sau 10000 chu kỳ 

s¿c/xÁ, tỷ lá duy trì đián dung cÿa các siêu tā đián lÁn l°ÿt là 84.3 %, 87 %, 89 

% và hiáu su¿t Coulombic đ¿t 89.1 %, 91 %, 90.9 %. 

LuÁn án đã đ¿t đ°ÿc mát sá kÁt quÁ khoa hác có giá trß, góp phÁn làm 

sáng tß tiềm năng āng dāng cÿa vÁt liáu trong lĩnh vąc l°u tră năng l°ÿng. Tuy 

nhiên, để hián thąc hóa viác āng dāng các vÁt liáu này làm đián cąc cho siêu 

tā đián, v¿n cÁn tiÁp tāc nhăng nghiên cāu chuyên sâu h¢n, đặc biát là về Ánh 

h°áng cÿa hàm l°ÿng nit¢ đÁn hiáu su¿t đián hóa, khÁ năng táng hÿp trên quy 
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mô lớn cũng nh° tính kinh tÁ trong sÁn xu¿t. Trong thßi gian tới, tôi s¿ tiÁp tāc 

tÁp trung giÁi quyÁt nhăng v¿n đề này, với kỳ váng mang l¿i thêm nhiều kÁt 

quÁ thiÁt thąc, má ra c¢ hái āng dāng vÁt liáu vào thąc tißn và h°ớng tới th°¢ng 
m¿i hóa. 
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MÞ ĐÄU 

Tính cÃp thi¿t cÿa luÁn án  

Cuác cách m¿ng công nghiáp lần thā tư, cùng với sự tăng trưởng công nghiáp 

và gia tăng dân số, đang tác đáng đáng kể đến nhiều lĩnh vực, trong đó có 

vấn đề năng lưÿng. Những nß lực nhằm thúc đẩy các giÁi pháp năng lưÿng 

tái t¿o, tuy nhiên vẫn còn nhiều thách thāc trong viác chuyển đổi, lưu trữ và 

phân phối hiáu quÁ nguồn năng lưÿng này. Trong đó, siêu tā đián là thiết bß 
có tiềm năng rất lớn cho māc đích này hián nay. Vật liáu lý tưởng làm đián 

cực cần có các tính chất sau: đián dung lớn, đá dẫn đián cao, dián tích bề mặt 

lớn, tỷ tráng thấp, đá xốp lớn với kích thước lß xốp phù hÿp và có các phÁn 

āng oxy hóa khử bổ sung. Để đ¿t đưÿc điều này, cần sử dāng vật liáu tổ hÿp 

cÿa 2 hoặc 3 thành phần gồm vật liáu oxit/hyđroxit/sunfua kim lo¿i, cacbon 

và polyme dẫn đián. Từ thực tế đó, trong luận án này, chúng tôi lựa chán đề 

tài: <Nghiên cứu chế tạo vật liệu aerogel cacbon từ chitosan và tổ hợp với 

oxit/sunfua Ni, Co ứng dụng làm điện cực cho siêu tụ điện bất đối xứng=.  

Māc tiêu nghiên cāu cÿa luÁn án 

Chế t¿o thành công vật liáu aerogel cacbon từ chitosan, vật liáu tổ hÿp chāa 

oxit/sunfua Ni, Co và cacbon từ chitosan có các tính năng đáp āng yêu cầu 

làm vật liáu đián cực cho siêu tā đián. 

Nßi dung nghiên cāu chính cÿa luÁn án: 

- Nghiên cāu, chế t¿o vật liáu aerogel cacbon từ chitosan, vật liáu tổ hÿp 

chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon từ chitosan. 

- Nghiên cāu phân tích tính chất vật liáu và xác đßnh các thông số đián hóa 

cÿa đián cực. 

- Nghiên cāu đánh giá hiáu suất đián hóa cÿa siêu tā đián. 

Bß cāc cÿa luÁn án 

Luận án bao gồm 140 trang với 17 bÁng, 106 hình vẽ và đồ thß, 191 tài liáu 

tham khÁo. Bố cāc cÿa luận án gồm các phần như sau: mở đầu, 5 chương nái 
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dung, kết luận. Những đóng góp mới cÿa luận án đưÿc đăng trong 03 bài báo 

trên t¿p chí thuác danh māc SCIE và 01 bài trên kỷ yếu hái thÁo quốc tế. 

CH¯¡NG 1. TâNG QUAN NGHIÊN CĀU 

Chương 1 đưÿc trình bày trong 21 trang gồm 11 hình gồm các phần: 

1.1 Tãng quan về siêu tā đián 

1.1.1 CÃu t¿o cÿa siêu tā đián 

1.1.2 Nguyên lý ho¿t đßng cÿa siêu tā đián 

1.2 Tãng quan về vÁt liáu đián cÿc 

Nghiên cāu vật liáu tổ hÿp chāa cacbon và oxit/sunfua kim lo¿i để có thể tận 

dāng các ưu điểm cÿa từng lo¿i vật liáu đơn lẻ là xu hướng mà các nhà nghiên 

cāu, phát triển hướng tới. 

1.2.1 VÁt liáu cacbon 

Vật liáu aerogel cacbon chāa N từ chitosan đang đưÿc thu hút nghiên cāu để 

chế t¿o đián cực có đián dung riêng cao.  

1.2.2 VÁt liáu oxit/sunfua kim lo¿i chuyển ti¿p 

1.2.3 VÁt liáu tã hÿp chāa cacbon và oxit/sunfua kim lo¿i 

Các nghiên cāu cho rằng vật liáu cacbon có đá dẫn đián tốt với dián tích bề 

mặt cao nên có thể gắn các oxit/sunfua kim lo¿i kích thước nano, mang l¿i 

dián tích ho¿t đáng đián tối đa. Hơn nữa, các oxit/sunfua kim lo¿i có thể thúc 

đẩy quá trình truyền đián tích mát cách hiáu quÁ và nâng cao hiáu suất đián 

hóa cÿa siêu tā đián thông qua các phÁn āng oxi hóa khử. 

1.3 Tình hình nghiên cāu t¿i Viát Nam 

K¿t luÁn ch°¢ng 1: Từ các tổng quan tài liáu trình bày ở trên cho thấy viác 

nghiên cāu tận dāng phế thÁi thÿy sÁn để chế t¿o vật liáu tổ hÿp aerogel chāa 

oxit/sunfua Ni, Co và cacbon từ chitosan làm vật liáu đián cực cho siêu tā 

đián chưa đưÿc công bố. Các nghiên cāu chÿ yếu về vật liáu đơn lẻ như 
cacbon từ chitosan, oxit/sunfua kim lo¿i. Sự kết hÿp giữa vật liáu cacbon từ 

chitosan và oxit/sunfua Ni, Co có thể góp phần cÁi thián hiáu suất đián hóa. 
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Ngoài ra, chế t¿o vật liáu tổ hÿp chāa cacbon từ chitosan cũng góp phần phát 

triển bền vững ngành nuôi trồng, chế biến thÿy sÁn. 

CH¯¡NG 2. CÁC PH¯¡NG PHÁP THþC NGHIàM SĄ DĀNG 

TRONG LUÀN ÁN 

Chương 2 đưÿc trình bày trong 23 trang, 23 hình và 3 bÁng gồm các phần: 

2.1 Ch¿ t¿o vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan 

2.2 Ch¿ t¿o vÁt liáu tã hÿp chāa NiO và cacbon tă chitosan 

2.3 Ch¿ t¿o vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tă chitosan  

2.4 Ch¿ t¿o vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tă chitosan  

 

Hình 2.2. Quy trình chế t¿o 
aerogel cacbon từ chitosan 

 

Hình 2.5. Quy trình chế t¿o vật liáu 

CCSN và āng dāng vật liáu 

 

Hình 2.6. Quy trình chế t¿o và 

mát số hình Ánh chế t¿o vật liáu 

CNCO 

 

Hình 2.7. Quy trình chế t¿o và mát 

số hình Ánh vật liáu tổ hÿp CNCS 

2.5 Ch¿ t¿o đián cÿc siêu tā đián 

Các nguyên liáu vật liáu đián cực, bát cacbon đen và chất kết dính đưÿc lấy 
theo tỷ lá khối lưÿng là 8:1:1. Hßn hÿp này đưÿc khuấy siêu âm cho đến khi 
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đồng nhất, cā thể t¿i tần số 250 kHz, thời gian 30 giây. Tiếp theo, phÿ hßn 
hÿp trên lên tấm bát niken bằng phương pháp drop-casting.  

 

Hình 2.8. (a) Tấm bát niken, (b) Đián cực siêu tā đián 

2.6 Ch¿ t¿o siêu tā đián 

Siêu tā đián kiểu bất đối xāng với đián cực dương sử dāng vật liáu tổ hÿp 
chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon từ chitosan (CCSN, CNCO, CNCS); đián 
cực âm sử dāng vật liáu aerogel cacbon chāa N từ chitosan (ACCS). Chất 
đián phân d¿ng rắn từ KOH và PVA. Tấm phân cách là giấy lác sÿi thÿy tinh. 
2.7 Mßt sß ph°¢ng pháp nghiên cāu vi hình thái và cÃu trúc vÁt liáu 

2.7.1 Kính hiển vi đián tą quét 

2.7.2 Kính hiển vi đián tą truyền qua 

2.7.3 Nhißu x¿ tia X 

2.7.4 Phã háng ngo¿i bi¿n đãi Fourier 

2.7.5 Đẳng nhiát hÃp phā - giÁi hÃp nit¢ 

2.8 Các phép đo xác đßnh tính chÃt và thông sß đián hóa 

2.8.1 Phép đo quét th¿ tuÅn hoàn (CV) 

2.8.2 Phép đo n¿p/xÁ dòng đián không đãi (GCD)  

2.8.3 Phép đo tãng trß đián hóa (EIS) 

2.8.4 Xác đßnh các thông sß đián hóa 

Các tính chất đián hóa cÿa vật liáu và siêu tā đián đưÿc xác đßnh trên thiết bß 
đo đián hóa đa năng Autolab PGSTAT302N, gồm các thông số đián dung 

riêng, mật đá công suất, mật đá năng lưÿng, đá bền chu kỳ. 

2.8.5 Xác đßnh tỷ lá đóng góp đián dung cÿa thành phÅn vÁt liáu 

K¿t luÁn ch°¢ng 2. Chương này đã trình bày các phương pháp thực nghiám 
đưÿc sử dāng trong luận án, cā thể: 
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i. Phương pháp sol-gel sử dāng chất liên kết m¿ch glutaraldehyde để t¿o 
hydrogel chitosan, sau đó sấy đông khô để thu đưÿc aerogel chitosan, cuối 
cùng tiến hành cacbon hóa trong môi trường khí N2. Phương pháp này cho 
phép chế t¿o mẫu với số lưÿng lớn, đồng đều và có đá ổn đßnh cao. 
ii. Phương pháp drop-casting đưÿc sử dāng để chế t¿o đián cực. Cā thể, dung 
dßch vật liáu đián cực đưÿc nhỏ giát trực tiếp lên bề mặt tấm bát niken. 
Phương pháp này cho phép kiểm soát khối lưÿng vật liáu đián cực. 
iii. Siêu tā đián kiểu bất đối xāng đưÿc lựa chán để chế t¿o bao gồm các 
thành phần: Chất đián phân d¿ng rắn; miếng cách đián sÿi thÿy tinh; các đián 
cực âm sử dāng vật liáu aerogel cacbon từ chitosan, đián cực dương sử dāng 
vật liáu tổ hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon từ chitosan. 
iv. Các phương pháp nghiên cāu vi hình thái và cấu trúc vật liáu đưÿc sử 
dāng: Kính hiển vi đián tử quét, kính hiển vi đián tử truyền qua, nhißu x¿ tia 
X, phổ hồng ngo¿i biến đổi Foure, đẳng nhiát hấp phā - giÁi hấp nitơ. 
v. Các phương pháp đo đưÿc sử dāng để xác đßnh thông số đián hóa cÿa đián 
cực và siêu tā đián, bao gồm: phép đo quét thế tuần hoàn, phép đo n¿p/xÁ 
dòng đián không đổi, phép đo tổng trở đián hóa. 

CH¯¡NG 3. K¾T QUÀ NGHIÊN CĀU CH¾ T¾O VÀT LIàU 

Chương 3 đưÿc trình bày trong 22 trang gồm 27 hình và 8 bÁng gồm các phần: 

3.1 VÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan 

 

Hình 3.4. Phổ FTIR: (a) ACCS-1, 

(b) ACCS-2, (c) ACCS-3 

 

Hình 3.5. GiÁn đồ XRD: (a) bát CS, 

(b) ACCS-1, (c) ACCS-2, (d) ACCS-3 
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Hình 3.7. Ành SEM các mẫu (b) ACCS-2 

 

Hình 3.8. Phổ EDS cÿa mẫu 

ACCS-2 

BÁng 3.1. Thông số về dián tích bề mặt 

riêng, thể tích lß rßng và đường kính 

trung bình lß rßng cÿa mẫu ACCS 

M¿u 
SBET 

(m2.g1) 
VBJH 

(cm3.g1) 
dBJH 
(nm) 

ACCS-1 1533 0.706 0.97 

ACCS-2 2341 1.29 0.99 

ACCS-3 1714 0.98 1.04 
 

3.2 VÁt liáu tã hÿp chāa NiO và cacbon tă chitosan 

 

Hình 3.9. GiÁn đồ XRD cÿa  (a) 

CCS, (b) CCSN-500, (c) CCSN-

400 và (d) CCSN-300 

 

Hình  3.10. Phổ FTIR cÿa mẫu (a) 

CNCS-300, (b) CNCS-400 và (c) 

CNCS-500 
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Hình 3.11. (a) Biểu đồ đường đẳng nhiát hấp phā nitơ BET và (b) sự phân 

bố kích thước lß rßng cÿa các mẫu CCSN 

 

Hình 3.13. Ành TEM các 

mẫu CCSN 

 

Hình 3.14. (a) Ành SEM cÿa CCSN-300, 

(b-d) ánh x¿ EDX cÿa C, Ni, O và (e) Phổ 

EDX cÿa mẫu CCSN-300 

3.3 VÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tă chitosan 

 

Hình 3.15. GiÁn đồ XRD cÿa các 

mẫu (a) CCS, (b) CNCO-1, (c) 

CNCO-2 và (d) CNCO-3 

 

Hình 3.16. Phổ Raman cÿa các 

mẫu (a) CCS, (b) CNCO-1, (c) 

CNCO-2 và (d) CNCO-3 
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Hình 3.17. Phổ FTIR cÿa các mẫu 

(a) CNCO-1, (b) CNCO-2 và (c) 

CNCO-3 

 

Hình 3.19. Ành TEM mẫu CNCO-

2 

 

 

Hình 3.20. (a) Ánh SEM mẫu 

CNCO-2, (b-e) ánh x¿ EDX cÿa C, 

Ni, Co và O cÿa mẫu CNCO-2, f) 

Phổ EDS cÿa mẫu CNCO-2 

 

Hình 3.21. (a) Biểu đồ đường đẳng 

nhiát hấp phā nitơ BET và (b) sự 

phân bố kích thước lß rßng cÿa các 

mẫu CNCO 
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3.4 VÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tă chitosan 

 

Hình 3.22. GiÁn đồ XRD cÿa 

các mẫu NiCo2S4 và CNCS 

 

Hình 3.23. Phổ FTIR cÿa các mẫu 

CNCS 

 

Hình 3.24. (a) Biểu đồ đường 

đẳng nhiát hấp phā nitơ BET và 
(b) sự phân bố kích thước lß 

rßng cÿa các mẫu CNCS 

 

Hình 3.25. (b) Ành SEM mẫu CNCS-

2 

 

Hình 3.26. Ành TEM mẫu CNCS-2 

 

  Hình  3.27. (f) phổ EDX cÿa mẫu CNCS-2   
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K¿t luÁn ch°¢ng 3. Chương này đã đưa ra các quy trình chế t¿o vật liáu và 

các tính chất vật liáu tương āng, cā thể: 

i. Đã chế t¿o đưÿc vật liáu aerogel cacbon từ chitosan thông qua các bước 

t¿o gel, đông khô và cacbon hóa. Sử dāng glutaraldehyde làm tác nhân t¿o 

liên kết ngang. Kết quÁ cho thấy khi sử dāng 2.5 ml GA (1% khối lưÿng) 

trong 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khối lưÿng). Vật liáu aerogel cacbon 

từ chitosan thu đưÿc có đá xốp lớn với dián tích bề mặt riêng lớn nhất đ¿t 

2341 m2.g-1, đường kính lß xốp phân bố đa d¿ng (trung bình khoÁng 0.99 

nm) và hàm lưÿng nitơ khoÁng 8.1 ÷ 9.3 (% số nguyên tử).  

ii. Đã chế t¿o đưÿc vật liáu tổ hÿp chāa NiO và cacbon từ chitosan thông qua 

các bước t¿o gel, đông khô và cacbon hóa. Cā thể, tỷ lá tốt nhất đưÿc lựa 

chán là 6 mmol tiền chất Ni(NO3)2.6H2O trong 100 ml dung dßch chitosan 

(2.5 % khối lưÿng) và nhiát đá nung ở 300 oC. Vật liáu tổ hÿp thu đưÿc với 

sự phân bố đồng đều các h¿t nano NiO trên nền cacbon từ chitosan. Hàm 

lưÿng nitơ khoÁng 4.5 ÷ 5.2 (% số nguyên tử). Đường kính lß trung bình 

khoÁng 3,4 nm. Kích thước h¿t nano NiO đ¿t trung bình khoÁng 16 ÷ 20 nm. 

iii. Đã chế t¿o đưÿc vật liáu tổ hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon từ chitosan 

thông qua các bước t¿o gel, đông khô và cacbon hóa. Tỷ lá tiền chất đưÿc 

lựa chán là khoÁng 2 mmol Ni(NO3)2.6H2O và 4 mmol Co(NO3)2.6H2O trong 

100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khối lưÿng) và nhiát đá nung ở 300 oC. 

Vật liáu tổ hÿp thu đưÿc có sự phân bố đồng đều các h¿t nano NiCo2O4 trên 

nền cacbon từ chitosan và hàm lưÿng nitơ khoÁng 2.9 ÷ 4.7 (% số nguyên 

tử). Kích thước h¿t nano NiCo2O4 đ¿t trung bình khoÁng 14 ÷ 21 nm.  

iv. Đã chế t¿o đưÿc vật liáu tổ hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon từ chitosan thông 

qua các bước t¿o gel, đông khô và cacbon hóa. Tỷ lá tiền chất đưÿc lựa chán 

là khoÁng 2 mmol Ni(NO3)2.6H2O, 4 mmol Co(NO3)2.6H2O và 8 mml CH4N2S 

trong 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khối lưÿng) và nhiát đá nung ở 300 

oC. Vật liáu tổ hÿp thu đưÿc có sự phân bố đồng đều các h¿t nano NiCo2S4 
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trên nền cacbon từ chitosan và hàm lưÿng nitơ khoÁng 10.4 ÷ 11.7 (% số 

nguyên tử). Kích thước h¿t nano NiCo2S4 đ¿t trung bình khoÁng 8 ÷ 15 nm. 

CH¯¡NG 4. K¾T QUÀ NGHIÊN CĀU CH¾ T¾O ĐIàN CþC 

Chương 4 đưÿc trình bày trong 20 trang gồm 25 hình và 3 bÁng gồm các phần: 

4.1 Đián cÿc są dāng vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan 

 
Hình 4.1. (a) Đường cong CV cÿa các mẫu ACCS, (b) Đường cong GCD 

cÿa các mẫu ACCS 

 

Hình 4.3. (a) Đường cong CV cÿa mẫu ACCS-2 t¿i các tốc đá quét thế, (b) 

Đường cong GCD cÿa mẫu ACCS-2 t¿i các mật đá dòng 

 

Hình 4.4. Phổ tổng trở đián hóa 

cÿa các mẫu ACCS 

 

Hình 4.5. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa 

mẫu ACCS-2 t¿i mật đá dòng 5 A.g−1  
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4.2 Đián cÿc są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiO và cacbon tă chitosan 

    

Hình 4.8. (a) Đường cong phóng đián cÿa các đián cực CCSN t¿i mật đá 

dòng 1 A.g−1, (b) Đián dung riêng cÿa các đián cực CCSN t¿i các mật đá 

dòng đián 

 

Hình 4.9. Phổ tổng trở đián hóa 

cÿa các mẫu CCSN 

 

Hình 4.12. (c) Tỷ lá đóng  góp 
đián dung 

  

Hình 4.11. (a) Đường cong CV cÿa đián cực CCSN-2, (b) Đường cong 

GCD cÿa đián cực CCSN-2 
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 Hình 4.13. Đá bền chu kỳ cÿa đián cực CCSN-300 t¿i mật đá dòng 5 A.g-1 

4.3 Đián cÿc są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tă chitosan 

 

Hình 4.14. Đường cong CV cÿa các 

đián cực CNCO t¿i mật đá dòng 5 A.g−1 

 

Hình 4.15. Phổ tổng trở EIS cÿa 

đián cực CNCO 

 

Hình 4.17. (a) Đường cong CV cÿa đián cực CNCO-2 t¿i các tốc đá quét 

thế, (b) Đường cong GCD cÿa đián cực CNCO-2 t¿i các mật đá dòng 
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Hình 4.18. (c) Đián dung thành phần và (d) Tỷ lá đóng  góp đián dung 

 

 Hình 4.19. Tỷ lá duy trì đián dung cÿa đián cực CNCO t¿i mật đá dòng 7 A.g−1 

4.4 Đián cÿc są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tă chitosan 

 

Hình 4.20. (a) Đường cong CV cÿa mẫu NiCo2S4 và CNCS, (b) Đường 

cong GCD cÿa mẫu NiCo2S4 và CNCS 
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Hình 4.21. (c) Đián dung thành phần và (d) Tỷ lá đóng  góp đián dung 

K¿t luÁn ch°¢ng 4: Đã chế t¿o và xác đßnh các thông số đián hóa cÿa đián 

cực sử dāng vật liáu cacbon từ chitosan và các vật liáu tổ hÿp, cā thể: 

i. Vật liáu aerogel cacbon từ chitosan sử dāng glutaraldehyde làm tác nhân 

t¿o liên kết ngang với tỷ lá 2.5 ml GA (1% khối lưÿng) trong 100 ml dung 

dßch chitosan (2.5 % khối lưÿng) thể hián các hiáu suất đián hóa cao hơn cÁ 

với đián dung riêng đ¿t 183 F.g−1 t¿i mật đá dòng 1.0 A.g−1, tỷ lá duy trì đián 

dung đ¿t hơn 92 % sau 5000 chu kỳ s¿c xÁ t¿i mật đá dòng 5 A.g−1. 

ii. Tỷ lá tiền chất oxit/sunfua Ni, Co Ánh hưởng đến hiáu suất đián hóa cÿa 

các đián cực. Vật liáu tổ hÿp chāa NiO và cacbon từ chitosan thể hián các 

tính chất đián hóa tốt nhất khi tỷ lá khối lưÿng tiền chất là 6 mmol 

Ni(NO3)2.6H2O trong 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khối lưÿng). Cā thể, 

đián dung riêng đ¿t 790 F.g−1 t¿i mật đá dòng 1.0 A.g−1. Tuy nhiên tỷ lá duy 

trì đián dung vẫn còn thấp, chỉ đ¿t khoÁng 76 % sau 10000 chu kỳ s¿c xÁ.  

iii. Vật liáu tổ hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon từ chitosan thể hián các tính chất 

đián hóa tốt nhất khi tỷ lá khối lưÿng tiền chất là 2 mmol Ni(NO3)2.6H2O và 

4 mmol Co(NO3)2.6H2O trong 100 ml dung dßch chitosan (2.5 % khối lưÿng). 

Cā thể, đián dung riêng đ¿t 1200 F.g−1 t¿i mật đá dòng 1.0 A.g−1 và tỷ lá duy 

trì đián dung sau 10000 chu kỳ s¿c xÁ đ¿t 86.2 %, cao hơn vật liáu tổ hÿp 

CCSN. 

iv. Vật liáu tổ hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon từ chitosan thể hián các tính chất 

đián hóa tốt nhất khi tỷ lá khối lưÿng tiền chất là 2 mmol Ni(NO3)2.6H2O, 4 
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mmol Co(NO3)2.6H2O và 8 mml CH4N2S trong 100 ml dung dßch chitosan 

(2.5 % khối lưÿng). Cā thể, đián dung riêng đ¿t đ¿t 1282 F.g−1 t¿i mật đá 

dòng 1.0 A.g−1 và tỷ lá duy trì đián dung sau 10000 chu kỳ s¿c xÁ đ¿t 90.6 

%, cao hơn so với đián cực vật liáu tổ hÿp CCSN và CNCO. 

v. Đián dung tổng thể cÿa vật liáu tổ hÿp đưÿc đóng góp bởi các thành phần 

đián dung lớp kép và thành phần đián giÁ đián dung. Tỷ lá đóng góp bởi các 

thành phần đián dung phā thuác vào tốc đá quét thế. Thành phần đián dung 

lớp kép tăng khi tăng tốc đá quét thế, trong khi sự đóng góp cÿa thành phần 

giÁ đián dung giÁm theo tốc đá quét thế. 

CH¯¡NG 5. K¾T QUÀ NGHIÊN CĀU CH¾ T¾O THĄ NGHIàM 

VÀ KHÀO SÁT SIÊU TĀ ĐIàN 

Chương 5 đưÿc trình bày trong 14 trang gồm 20 hình và 3 bÁng gồm các phần: 

5.1 Siêu tā đián bÃt đßi xāng są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiO và cacbon 

tă chitosan làm đián cÿc d°¢ng và vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan 

làm đián cÿc âm 

 

Hình 5.1. (a) Đường cong CV cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2; (b) Đường 

cong phóng đián cÿa siêu tā đián ACCS/CCSN-2 
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Hình 5.3. Tỷ lá duy trì đián dung và 

hiáu suất Coulumnic cÿa siêu tā 

đián ACCS/CCSN-2 

 

Hình 5.4. Biểu đồ Ragone ở mật 

đá dòng đián khác nhau cÿa siêu 

tā đián ACCS/CCSN-2 

 

Hình  5.5. Thử nghiám hai siêu tā đián ACCS/CCSN-2 mắc nối tiếp 

5.2 Siêu tā đián są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2O4 và cacbon tă 

chitosan làm đián cÿc d°¢ng và vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan làm 

đián cÿc âm 

 

Hình 5.8. (a) Đường cong CV cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2; (b) Đường 

cong phóng đián cÿa siêu tā đián ACCS/CNCO-2 
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Hình 5.9. Tỷ lá duy trì đián dung 

và hiáu suất coulombic cÿa siêu tā 

đián ACCS/CNCO-2 

 

Hình 5.10. Biểu đồ Ragone ở mật 

đá dòng đián khác nhau cÿa siêu tā 

đián ACCS/CNCO-2 

5.3 Siêu tā đián są dāng vÁt liáu tã hÿp chāa NiCo2S4 và cacbon tă 

chitosan làm đián cÿc d°¢ng và vÁt liáu aerogel cacbon tă chitosan làm 

đián cÿc âm 

Để đánh giá thêm về hiáu quÁ sử dāng vật liáu ACCS làm đián cực âm, chúng 

tôi sử dāng thêm vật liáu cacbon ho¿t tính (AC) thương m¿i làm vật liáu đối 

chāng (Siêu tā đián AC/CNCS-2).  

 
Hình 5.12. (a) Đường cong CV, (b) Đường cong GCD cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2 và AC/CNCS-2 

 
Hình 5.13. (a) Đường cong CV, (b) Đường cong GCD cÿa siêu tā đián 

ACCS/CNCS-2 
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Hình 5.15. Biểu đồ Ragone cÿa 

siêu tā đián ACCS/CNCS-2 

 

Hình 5.17. Tỷ lá duy trì đián dung 

và hiáu suất Coulombic cÿa siêu tā 

đián ACCS/CNCS-2 

Tiến hành đánh giá há thống làm viác gồm hai siêu tā đián riêng lẻ ghép nối 

tiếp (Hình 5.18a), ghép song song (Hình 5.18b) và há thống hai cām gồm hai 

siêu tā đián nối tiếp đưÿc kết nối song song (Hình 5.18c). 

    

Hình 5.18. Sơ đồ há thống (a) ghép nối tiếp 2 Siêu tā đián, (b) ghép song 

song 2 siêu tā đián, (c) hai cām gồm hai siêu tā đián nối tiếp đưÿc kết nối 

song song           

 
Hình 5.19. (a) Đường cong GCD cÿa các há thống ghép nối từ 2 siêu tā 

đián, (b) Đường cong GCD cÿa các há thống ghép nối từ cām 2 siêu tā đián 
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Hình 5.20. Hai siêu tā đián ACCS/CNCS-2 ghép nối tiếp để thắp sáng 

bóng đèn led 

K¿t luÁn ch°¢ng 5. Đã chế t¿o đưÿc các siêu tā đián kiểu bất đối xāng sử 

dāng vật liáu tổ hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon từ chitosan làm đián 

cực dương, vật liáu aerogel cacbon từ chitosan làm đián cực âm và chất đián 

phân d¿ng rắn từ KOH và PVA, cā thể: 

i. Đián áp ho¿t đáng tối đa cÿa 3 siêu tā đián sử dāng vật liáu aerogel cacbon 

từ chitosan làm đián cực âm và đián cực dương lần lưÿt là vật liáu tổ hÿp 

CCSN, CNCO và CNCS đều đ¿t 1.5 V. 

ii. Mật đá năng lưÿng cao nhất đ¿t cao nhất đ¿t 62 Wh.kg−1 khi sử dāng vật 

liáu tổ hÿp CNCS làm đián cực dương. Siêu tā đián sử dāng vật liáu tổ hÿp 

CNCO và CCSN có mật đá năng lưÿng lần lưÿt là 53 Wh.kg−1 và 32 Wh.kg−1. 

iii. KhÁ năng duy trì đián dung  sau 10000 chu kỳ s¿c/ xÁ giÁm dần khi sử 

dāng các vật liáu tổ hÿp theo thā tự CNCS, CNCO và CCSN làm đián cực 

dương, giá trß tương āng lần lưÿt là 91 %, 87 % và 84.3 %. 

iv. Hiáu suất đián hóa cÿa siêu tā đián sử dāng vật liáu CNCS làm đián cực 

dương cao hơn so với khi sử dāng vật liáu CNCO và CCSN. Ngoài ra, siêu 

tā đián sử dāng vật liáu aerogel cacbon từ chitosan làm đián cực âm thể hián 

hiáu suất đián hóa cao hơn khi sử dāng vật liáu cacbon ho¿t tính thương m¿i, 

điều này là do vật liáu aerogel cacbon từ chitosan có đá xốp cao hơn với phân 

bố lß rßng phù hÿp và trong cấu trúc cÿa nó chāa sẵn N. 

K¾T LUÀN 

Với māc tiêu chế t¿o đưÿc vật liáu aerogel cacbon từ chitosan và vật liáu tổ 
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hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon từ chitosan có các tính năng đáp āng 

yêu cầu làm vật liáu đián cực cho siêu tā đián, luận án đã tập trung nghiên 

cāu chế t¿o vật liáu. Sau đó, từ các lo¿i vật liáu này, tôi đã nghiên cāu chế 

t¿o siêu tā đián kiểu bất đối xāng với đián cực âm sử dāng aerogel cacbon 

từ chitosan và đián cực dương sử dāng vật liáu tổ hÿp chāa oxit/sunfua Ni, 

Co và cacbon từ chitosan. Từ những kết quÁ nghiên cāu thu đưÿc, có thể kết 

luận mát số điểm chính như sau: 

1. Đã điều chế thành công vật liáu aerogel cacbon từ chitosan và vật liáu tổ 

hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon từ chitosan thông qua các bước t¿o 

gel bằng cách sử dāng glutaraldehyde làm tác nhân t¿o liên kết ngang, sau 

đó tiến hành đông khô và cacbon hóa. Vật liáu aerogel cacbon từ chitosan 

thu đưÿc có đá xốp cao, dián tích bề mặt lớn (hơn 2000 m2.g-1), hàm lưÿng 

N có sẵn cao (hơn 4%) và vật liáu tổ hÿp chāa oxit/sunfua Ni, Co và cacbon 

từ chitosan có sự phân bố các h¿t nano oxit/sunfua đồng đều trong cấu trúc. 

2. Đián cực sử dāng vật liáu tổ hÿp chāa (NiO, NiCo2O4, NiCo2S4) và cacbon 

từ chitosan thể hián đián dung riêng cao lần lưÿt là 790, 1200, 1282 F.g-1 t¿i 

mật đá dòng 1.0 A.g-1 trong chất đián phân KOH 6M. Tỷ lá duy trì đián dung 

tốt sau 10000 chu kỳ s¿c/xÁ lần lưÿt là 76 %, 87.7 % và 90.6 %. Đián cực sử 

dāng vật liáu aerogel cacbon từ chitosan thể hián đián dung riêng đ¿t 183 

F.g−1 t¿i mật đá dòng 1.0 A.g−1, tỷ lá duy trì đián dung đ¿t hơn 92 % sau 5000 
chu kỳ s¿c xÁ t¿i mật đá dòng 5 A.g−1. 

3. Siêu tā đián kiểu bất đối xāng sử dāng vật liáu tổ hÿp chāa (NiO, NiCo2O4, 

NiCo2S4) và cacbon từ chitosan làm đián cực dương và vật liáu aerogel 

cacbon từ chitosan làm đián cực âm thể hián mật đá năng lưÿng lần lưÿt là 

32, 52, 62 Wh.kg-1 t¿i mật đá công suất 750 W.kg-1. Sau 10000 chu kỳ s¿c/xÁ, 

tỷ lá duy trì đián dung cÿa các siêu tā đián lần lưÿt là 84,3 %, 87 %, 89 % và 

hiáu suất Coulombic đ¿t 89.1 %, 91 %, 90.9 %. 

Luận án đã đ¿t đưÿc mát số kết quÁ khoa hác có giá trß, góp phần làm sáng 

tỏ tiềm năng āng dāng cÿa vật liáu trong lĩnh vực lưu trữ năng lưÿng. Tuy 
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nhiên, để hián thực hóa viác āng dāng các vật liáu này làm đián cực cho siêu 

tā đián, vẫn cần tiếp tāc những nghiên cāu chuyên sâu hơn, đặc biát là về 

Ánh hưởng cÿa hàm lưÿng nitơ đến hiáu suất đián hóa, khÁ năng tổng hÿp 

trên quy mô lớn cũng như tính kinh tế trong sÁn xuất. Trong thời gian tới, tôi 

sẽ tiếp tāc tập trung giÁi quyết những vấn đề này, với kỳ váng mang l¿i thêm 

nhiều kết quÁ thiết thực, mở ra cơ hái āng dāng vật liáu vào thực tißn và 

hướng tới thương m¿i hóa. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



23 

 

 

DANH MĀC CÔNG TRÌNH CÔNG BÞ LIÊN QUAN Đ¾N LUÀN ÁN 

1. Le Hong Quan, Ung Thi Dieu Thuy, Pham Viet Nam, Nguyen Van Chi, 

Tang Xuan Duong, Nguyen Van Hoa, Chitosan-derived carbon aerogel 

nanocomposite as an active electrode material for high-performance 

supercapacitors, journal of science: advanced materials and devices, 2023, 

100568. 

2. Le Hong Quan, Ung Thi Dieu Thuy, Nguyen Van Chi, Nguyen Van Hoa, 

Chitosan derived N-doped carbon aerogel nanostructures for high-

performance supercapacitors, Advances in Natural Sciences: Nanoscience 

and Nanotechnology, 2024, 045001. 

3. Le Hong Quan, Ung Thi Dieu Thuy, Nguyen Van Chi, Nguyen Van Hoa, 

Chitosan-derived carbon and NiCo2O4 aerogel composite for high-

performance supercapacitors, International Journal of Biological 

Macromolecules, 2024, 136846 

4. Le Hong Quan, Nguyen Van Hoa, Ung Thi Dieu Thuy, Nguyen Van Chi, 

The electrochemical performance of chitosan-derived carbon electrode 

material in aqueous electrolytes, Proceedings of IWAMSN, 22-25 

September 2024, Da Nang, NMD-P08, 136-140. 

   

 

 

 



 
 

 

MINISTRY OF EDUCATION 

 AND TRAINING 

VIETNAM ACADEMY OF 

SCIENCE AND TECHNOLOGY 

 

  GRADUATE UNIVERSITY OF SCIENCE AND TECHNOLOGY 

 

 
 

LE HONG QUAN 

 

 

 

PREPARATION OF CARBON AEROGEL FROM CHITOSAN 

AND THEIR COMBINATION WITH Ni, Co OXIDE/SULFIDE 

FOR USE AS ELECTRODES IN ASYMMETRIC 

SUPERCAPACITORS 

 

 

 

SUMMARY OF DISSERTATION ON SCIENCES OF MATTER 

Major: Materials for Electronics 

Code: 9 44 01 23 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Ha Noi - 2025 



 
 

The thesis is completed at Graduate University of Science and 

Technology, Vietnam Academy of Science and Technology. 

 

 

 

Supervisors: 

           1. Assoc. Prof. Dr. Nguyen Van Hoa 

           2. Assoc. Prof. Dr. Ung Thi Dieu Thuy 

 

 

 

Referee 1: Prof. Dr. Nguyen Duc Hoa 

Referee 2: Assoc. Prof. Dr. Pham Hong Phong 

Referee 3: Assoc. Prof. Dr. Do Danh Bich  

 

 

 

The thesis is examined by Examination Board of Graduate University 

of Science and Technology, Vietnam Academy of Science and 

Technology at 9h00 on 22 March, 2025. 

 

 

 

The thesis can be found at: 

          1. Library of Graduate University of Science and Technology 

          2. National Library of Vietnam 

 

 



1 
PREFACE 

The necessary of the thesis  

The fourth industrial revolution and industrial and population growth 

significantly impact many areas, including energy. Efforts are being made to 

promote renewable energy solutions, but many challenges exist in efficiently 

converting, storing, and distributing this energy source. Supercapacitors are 

devices with great potential for this purpose today. The ideal electrode 

material should have the following properties: large capacitance, high 

conductivity, large surface area, low density, large porosity with suitable 

pore size, and additional redox reactions. To achieve this, it is necessary to 

use composite materials of two or three components, including metal 

oxide/hydroxide/sulfide materials, carbon, and conductive polymers. Based 

on this reality, in this thesis, we choose the topic: <Preparation of carbon 

aerogel from chitosan and their combination with Ni, Co oxide/sulfide for 

use as electrodes in asymmetric supercapacitors.=  

The objectives of the thesis 

Successful fabrication of aerogel carbon from chitosan, composite 

containing Ni, Co oxide/sulfide, and carbon from chitosan with properties 

meeting the requirements for electrode materials for supercapacitors. 

The thesis contents: 

- Preparation and characterization of various aerogel carbon from chitosan, 

composites consisting of Ni, Co oxide/sulfide, and carbon from chitosan. 

- Analyze the materials' properties and determine the electrodes' 

electrochemical parameters. 

- Investigation of the electrochemical performance of the supercapacitor. 

The thesis layout:  

The thesis contains 140 pages, 106 figures, 17 tables, and 191 references. It 

includes the following parts: Introduction, five chapters, and Conclusion. 
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The results were published in 03 articles in SCIE journals and published in 

01 article in an international conference proceeding. 

CHAPTER 1. INTRODUCTION 

Chapter 1 has 21 pages, 11 figures, including the following sections: 

1.1 Supercapacitors 

1.1.1 Supercapacitor setup 

1.1.2 Operating principle 

1.2 The electrode active materials 

Researchers and developers are aiming to research composite materials 

containing carbon and metal oxides/sulfides to take advantage of the benefits 

of each individual material. 

1.2.1 Carbon-based materials 

N-containing carbon aerogels derived from chitosan are currently the focus 

of research for creating electrodes with high specific capacitance.  

1.2.2 Metal oxide/sulfides 

1.2.3 Carbon-based and metal oxides/sulfide composites 

Carbon-based materials with good electrical conductivity and high surface 

area can attach nano-sized metal oxides/sulfides, providing maximum 

electrical active area. Furthermore, metal oxides/sulfides can effectively 

promote charge transfer and enhance the electrochemical performance of 

supercapacitors through redox reactions. 

1.3 Studies in Vietnam 

Conclusion of Chapter 1: After reviewing the literature, it is clear that there 

is a research gap in using seafood waste to produce aerogel composite 

materials. These materials would consist of Ni, Co oxide/sulfide, and carbon 

from chitosan and serve as electrode materials for supercapacitors. Most 

existing studies concentrate on individual materials, such as carbon from 

chitosan and metal oxide/sulfide. However, combining carbon from chitosan 

with Ni, Co oxide/sulfide could improve electrochemical performance. 
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Additionally, creating composite materials containing carbon from chitosan 

could support sustainable development in the aquaculture and seafood 

processing industry. 

CHAPTER 2. EXPERIMENTAL 

Chapter 2 has 23 pages, 23 figures, and 3 tables including the following 

sections: 

2.1 Preparation of carbon aerogel from chitosan 

2.2 Preparation of NiO/carbon aerogel composites 

2.3 Preparation of NiCo2O4/carbon aerogel composites  

2.4 Preparation of NiCo2S4/carbon aerogel composites  

 

Fig. 2.2. Preparation scheme of 

carbon aerogel from chitosan 

 

Fig. 2.5. Preparation scheme of 

NiO/carbon from chitosan 

composites 

 

Fig. 2.6. Preparation scheme of 

NiCo2O4/carbon from chitosan 

composites 

 

Fig 2.7. Preparation scheme of 

NiCo2S4/carbon from chitosan 

composites 
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2.5 Fabrication of supercapacitor electrodes 

The electrode materials, including active material, carbon black powder, and 

binder, were taken in a mass ratio of 8:1:1. The mixture was stirred using 

ultrasonic waves until wholly mixed, specifically at 250 kHz for 30 seconds. 

Next, apply the mix mentioned above onto the nickel foam using the drop-

casting method. 

 

Fig. 2.8. (a) Nickel foam sheet, (b) Supercapacitor electrode 

2.6 Fabrication of supercapacitor devices 

The supercapacitor device was asymmetric, with composite material as the 

positive electrode and aerogel carbon from chitosan as the negative 

electrode. Solid electrolyte from KOH and PVA. The separator was glass 

fiber filter paper. 

2.7 Methods for studying the micromorphology and structure of 

materials  

2.7.1 Scanning electron microscope 

2.7.2 Transmission electron microscope 

2.7.3 X-ray diffraction 

2.7.4 Fourier-transform infrared spectroscopy 

2.7.5 Nitrogen adsorption-desorption isotherm 

2.8 Electrochemical performance tests 

2.8.1 Cyclic voltammetry (CV) 

2.8.2 Galvanostatic charge-discharge (GCD)  

2.8.3 Electrochemical impedance measurement (EIS) 
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2.8.4 Determination of electrochemical parameters 

The electrochemical properties of materials and supercapacitors were 

measured using the Autolab PGSTAT302N electrochemical measuring 

instrument, which included specific capacitance, power density, energy 

density, and cycle durability. 

2.8.5 Determine the capacitive contribution of material component 

Conclusion of Chapter 2: This chapter has outlined the experimental 

methods utilized in the thesis, including: 

i. The sol-gel method utilizes glutaraldehyde crosslinker to form a chitosan 

hydrogel, which is then freeze-dried to obtain chitosan aerogel, and finally 

carbonized in an N2 gas environment. This method enables the fabrication of 

large-scale, uniform, and highly stable samples. 

ii. The drop-casting method was used to fabricate the electrode. Specifically, 

the electrode material solution is directly dropped onto the surface of the 

nickel foam. This method allows control of the electrode material mass. 

iii. The asymmetric supercapacitor is constructed with the following 

components: solid electrolyte, glass fiber insulator, negative electrodes using 

carbon aerogel material from chitosan, positive electrodes using composite 

material containing Ni, Co oxide/sulfide, and carbon from chitosan. 

iv. Methods for studying material micromorphology and structure: Scanning 

electron microscopy, transmission electron microscopy, X-ray diffraction, 

Fourier transform infrared spectroscopy, and nitrogen adsorption-desorption 

isotherms. 

v. Electrochemical parameters of electrodes and supercapacitors were 

determined using measurement methods such as cyclic voltammetry, 

galvanostatic charge-discharge, and electrochemical impedance 

measurement. 
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CHAPTER 3. RESULTS OF MATERIAL PREPARATION 

RESEARCH 

Chapter 3 has 22 pages, 27 figures, and 8 tables, including the following 

sections: 

3.1 Aerogel cacbon from chitosan 

 

Fig. 3.4. Spectra FTIR: (a) ACCS-1, (b) 

ACCS-2, (c) ACCS-3 

 

Fig. 3.5. Patterns XRD: (a) powder CS, 

(b) ACCS-1, (c) ACCS-2, (d) ACCS-3 

 

Fig. 3.7. SEM images (a) ACCS-1, (b) 

ACCS-2 and (c) ACCS-3 

 

Fig. 3.8. Spectra EDS of ACCS-2 

Tab. 3.1. Parameters of specific surface area, pore volume, and pore 

diameter of ACCS samples 

Mẫu 
SBET 

(m2.g1) 

VBJH 

(cm3.g1) 

dBJH 

(nm) 

ACCS-1 1533 0.706 0.97 

ACCS-2 2341 1.29 0.99 

ACCS-3 1714 0.98 1.04 
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3.2 The NiO/carbon aerogel composites 

 

Fig. 3.9. Patterns XRD of  (a) 

CCS, (b) CCSN-500, (c) CCSN-

400 and (d) CCSN-300 

 

Fig.  3.10. Spectra FTIR of (a) CNCS-

300, (b) CNCS-400 and (c) CNCS-500 

 

Fig. 3.11. (a) BET and (b) pore size distribution of CCSN samples 

 

Fig. 3.13. TEM images of 

CCSN 

 

Fig. 3.14. (a) SEM image of CCSN-300, 

(b-d) EDX mapping of C, Ni, O, (e) 

Spectra EDX of CCSN-300 
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3.3 The NiCo2O4/carbon aerogel composites  

 

Fig. 3.15. Patterns XRD of (a) CCS, (b) 

CNCO-1, (c) CNCO-2 and (d) CNCO-3 

 

Fig. 3.16. Spectra Raman of (a) 

CCS, (b) CNCO-1, (c) CNCO-2 

and (d) CNCO-3 

 

Fig. 3.17. Spectra FTIR of (a) CNCO-1, 

(b) CNCO-2 and (c) CNCO-3 

 

Fig. 3.19. TEM image of CNCO-2 

  

 

Fig. 3.20. (a) SEM image of CNCO-2, (b-e) EDS mapping of C, Ni, Co and 

O of  the CNCO-2, f) EDS of CNCO-2 
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Fig. 3.21. (a) BET and (b) pore size distribution of CNCO sample 

3.4 The NiCo2S4/carbon aerogel composites  

 

Fig. 3.22. Patterns XRD of 

NiCo2S4 và CNCS 

 

Fig. 3.23. Spectra FTIR of CNCS 

 

Fig. 3.24. (a) BET and (b) pore 

size distribution of CNCS samples 

 

Fig. 3.25. SEM image of CNCS-2 

 

Fig. 3.26. TEM image of CNCS-2 
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  Fig. 3.27. (f) Spectra EDX of CNCS-2   

Conclusion of Chapter 3. This chapter has provided an overview of material 

manufacturing processes and their corresponding material properties. 

Specifically: 

i. The carbon aerogel material was prepared from chitosan using the steps: 

gelation, freeze-drying, and carbonization. Glutaraldehyde was used as a 

cross-linking agent. The results showed that when using 2.5 ml of GA (1 

wt.%) in 100 ml of chitosan solution (2.5 wt.%), the obtained carbon aerogel 

material had high porosity with a specific surface area of 2341 m2.g-1, pores 

distributed in various diameters (with an average of about 0.99 nm), and 

nitrogen content ranging from 8.1 to 9.3 (atom %). 

ii. The following steps were taken to prepare composite materials containing 

NiO and carbon from chitosan: gel formation, freeze-drying, and 

carbonization. The best ratio chosen was 6 mmol of Ni(NO3)2.6H2O 

precursor in 100 ml chitosan solution (2.5 wt.%), with a calcination 

temperature of 300°C. The resulting composite materials exhibited a uniform 

distribution of NiO nanoparticles on a carbon matrix derived from chitosan. 

The nitrogen content was approximately 4.5 to 5.2 (atom %), the average 

pore diameter was about 3.4 nm, and the average size of NiO nanoparticles 

was approximately 16 to 20 nm. 

iii. Composite materials containing NiCo2O4 and carbon from chitosan were 

prepared through gelation, freeze-drying, and carbonization. The chosen 
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precursor ratio was approximately 2 mmol of Ni(NO3)2.6H2O and 4 mmol of 

Co(NO3)2.6H2O in 100 ml chitosan solution (2.5 wt.%), and the calcination 

temperature was 300°C. The resulting composite materials exhibited a 

uniform distribution of NiCo2O4 nanoparticles on the carbon matrix from 

chitosan, with a nitrogen content of about 2.9 to 4.7 (atom %). The average 

size of the NiCo2O4 nanoparticles was approximately 14 to 21 nm. 

iv. Composite materials containing NiCo2S4 and carbon from chitosan were 

created through a series of steps including gelation, freeze-drying, and 

carbonization. The chosen precursor ratio was approximately 2 mmol 

Ni(NO3)2.6H2O, 4 mmol Co(NO3)2.6H2O, and 8 mmol CH4N2S in 100 ml 

chitosan solution (2.5 wt.%), with a calcination temperature of 300°C. The 

resulting composite materials featured a uniform distribution of NiCo2S4 

nanoparticles on the carbon matrix from chitosan, with a nitrogen content of 

about 10.4 to 11.7% (atom %). The average size of the NiCo2S4 nanoparticles 

was approximately 8 to 15 nm. 

CHAPTER 4. RESULTS OF ELECTRODE FABRICATION 

RESEARCH 

Chapter 4 has 20 pages, 25 figures, and 3 tables, including the following 

sections: 

4.1 Electrode using carbon aerogel material from chitosan 

 

Fig. 4.1. (a) CV curves, (b) GCD curves 
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Fig. 4.3. (a) CV curves, (b) GCD curves of ACCS-2 

 

Fig. 4.4. EIS spectra 

 

Fig. 4.5. The capacitance retention of 

ACCS-2 at 5 A.g−1  

4.2 Electrode using NiO/carbon aerogel composites 

    

Fig. 4.8. (a) GCD curves at 1 A.g−1, (b) Specific capacitance of CCSN at the 

different current density 
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Fig. 4.9. EIS spectra 

 

Fig. 4.12. (c) Capacitance 

contribution ratio 

  

Fig. 4.11. (a) CV curves, (b) GCD curves of CCSN-2 

 

 Fig. 4.13. The capacitance retention of CCSN-2 at 5.0 A.g-1 
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4.3 Electrode using NiCo2O4/carbon aerogel composites 

 

Fig. 4.14. CV curves of CNCO at 5 

A.g−1 

 

Fig. 4.15. EIS spectra 

 

Fig. 4.17. (a) CV curves, (b) GCD curves of CNCS-2 

 
Fig. 4.18. (c) Component capacitance and (d) Capacitance contribution ratio 
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Fig. 4.19. The capacitance retention of CNCO at 7 A.g−1  

4.4 Electrode using NiCo2S4/carbon aerogel composites 

   

Fig. 4.20. (a) CV curves, (b) GCD curves. 

 

Fig. 4.21. (c) Component capacitance and (d) Capacitance contribution 

ratio 
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Conclusion of Chapter 4. Electrodes have been created using carbon 

derived from chitosan and composite materials. Specifically: 

i. The chitosan carbon aerogel, utilizing glutaraldehyde as a cross-linking 

agent at a ratio of 2.5 ml GA (1 wt%) in 100 ml of a 2.5 wt% chitosan 

solution, demonstrated the best electrochemical performance. It achieved a 

specific capacitance of 183 F.g−1 at a current density of 1.0 A.g−1. 

Additionally, the capacitance retention rate exceeded 92 % after 5000 

charge-discharge cycles at a current density of 5 A.g−1. 

ii. The ratio of nickel (Ni) to cobalt (Co) oxide/sulfide precursors 

significantly influences the electrochemical performance. A composite 

material composed of nickel oxide (NiO) and carbon derived from chitosan 

exhibited the best electrochemical properties when the precursor mass ratio 

was set to 6 mmol of (Ni(NO3)2·6H2O) in 100 mL of a 2.5 wt% chitosan 

solution. Under these conditions, the specific capacitance achieved was 790 

F.g-1 at a current density of 1.0 A.g-1. However, the capacitance retention rate 

was low, reaching only about 76 % after 10000 charge-discharge cycles.  

iii. The composite material containing NiCo2O4 and carbon derived from 

chitosan demonstrated the best electrochemical properties when the 

precursor mass ratio was 2 mmol of Ni(NO3)2·6H2O and 4 mmol of 

Co(NO3)2·6H2O in a 100 ml solution of chitosan (2.5 wt%). Specifically, the 

specific capacitance reached 1200 F.g−1 at a current density of 1.0 A.g−1. It 

retained 86.2% of its capacitance after 10000 charge-discharge cycles, which 

was higher than that of the CCSN composite material.  

iv. The composite material containing NiCo2S4 and carbon derived from 

chitosan exhibited the most favourable electrochemical properties when 

prepared with a precursor mass ratio of 2 mmol Ni(NO3)2·6H3O, 4 mmol 

Co(NO3)2·6H2O, and 8 mmol CH4N2S in 100 ml of a 2.5 wt% chitosan 

solution. The specific capacitance achieved was 1282 F.g−1 at a current 

density of 1.0 A.g−1. It also retained 90.6 % of its capacitance after 10000 
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charge-discharge cycles, which was higher than that of the CCSN and CNCO 

composite electrodes. 

v. The total capacitance of the composite material consists of two 

components: double-layer capacitance and pseudo-capacitance. The ratio of 

these components varies with the potential scan rate. As the scan rate 

increases, the contribution from double-layer capacitance rises, while the 

contribution from pseudo-capacitance decreases. 

CHAPTER 5. RESULTS OF SUPERCAPACITOR FABRICATION 

AND SURVEY 

Chapter 5 has 14 pages, 20 figures, and 3 tables including the following sections: 

5.1 Asymmetric supercapacitor using a composite material containing 

NiO and carbon from chitosan as the positive electrode and carbon 

aerogel from chitosan as the negative electrode 

 

Fig. 5.1. (a) CV curves, (b) GCD curves of the ACCS/CCSN-2 device 

 

Fig. 5.3. Capacitance retention and 

Coulombic efficiency of the 

ACCS/CCSN-2 device 

 

Fig. 5.4. Ragone diagram at 

different current densities of the 

ACCS/CCSN-2 device 
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Fig.  5.5. Two ACCS/CCSN-2 devices are connected in series 

5.2 Asymmetric supercapacitor using a composite material containing 

NiCo2O4 and carbon from chitosan as the positive electrode and carbon 

aerogel from chitosan as the negative electrode 

 
Fig. 5.8. (a) CV curves, (b) GCD curves of the ACCS/CNCO-2 device 

 

Fig. 5.9. Capacitance retention and 

Coulombic efficiency of the 

ACCS/CNCO-2 device 

 

Fig. 5.10. Diagram at different 

current density of the 

ACCS/CNCO-2 device 
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5.3 Asymmetric supercapacitor using a composite material containing 

NiCo2S4 and carbon from chitosan as the positive electrode and carbon 

aerogel from chitosan as the negative electrode 

To further assess the effectiveness of using ACCS material as the negative 

electrode, we also utilized commercial activated carbon (AC) material as a 

control (AC/CNCS-2 Supercapacitor).  

 

Fig. 5.12. (a) CV curves, (b) GCD curves of the ACCS/CNCS-2 and 

AC/CNCS-2 devices 

 

Fig. 5.13. (a) CV curves, (b) GCD curves of the ACCS/CNCS-2 device 
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Fig. 5.15. Ragone diagram of 

ACCS/CNCS-2 device 

 

Fig. 5.17. Capacitance retention 

and Coulombic efficiency 

The evaluation of the working system involves two individual 

supercapacitors connected in series (Fig. 5.18a), in parallel (Fig. 5.18b), and 

a two-stack system consisting of two series supercapacitors connected in 

parallel (Fig. 5.18c). 

    

Fig. 5.18. (a) two devices connected in series, (b) two devices connected in 

parallel, (c) two clusters of two devices connected in series are connected in 

parallel 

 
Fig. 5.19. (a) CV curves, (b) GCD curves 
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Fig. 5.20. Two ACCS/CNCS-2 devices are connected in series 

Conclusion of Chapter 5. Asymmetric supercapacitors have been created 

using composite materials of Ni, Co oxide/sulfide, and carbon from chitosan 

as the positive electrode. The negative electrode is made from carbon aerogel 

derived from chitosan, and the solid electrolyte consists of KOH and PVA. 

i. The maximum operating voltage of three supercapacitors, using chitosan 

carbon aerogel as the negative electrode and composite materials CCSN, 

CNCO, and CNCS as the positive electrodes, reached 1.5 V. 

ii. The maximum energy density achieved was 62 Wh.kg−1 with the CNCS 

composite material as the positive electrode. Supercapacitors using the 

CNCO and CCSN composite materials demonstrated energy densities of 53 

Wh.kg−1 and 32 Wh.kg−1, respectively. 

iii. The capacitance retention after 10000 charge/discharge cycles gradually 

decreased when using the composite materials in the order of CNCS, CNCO, 

and CCSN as positive electrodes, with corresponding values of 91%, 87%, 

and 84.3%, respectively. 

iv. The supercapacitor using CNCS material as the positive electrode showed 

better electrochemical performance than CNCO and CCSN materials. 

Additionally, the supercapacitor employing carbon aerogel derived from 

chitosan as the negative electrode performed better than commercial 

activated carbon material because the carbon aerogel from chitosan has 

higher porosity, suitable pore distribution, and contains nitrogen in its 

structure. 
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CONCLUSION 

To achieve the goal of creating carbon aerogels from chitosan and composite 

materials containing Ni, Co oxides/sulfides, and carbon from chitosan with 

properties suitable for electrode materials for supercapacitors, the thesis 

focused on researching and fabricating these materials. Subsequently, 

asymmetric supercapacitors were developed using the researched materials, 

with a negative electrode utilizing carbon aerogels from chitosan and a 

positive electrode using composite materials containing Ni, Co 

oxides/sulfides, and carbon from chitosan. The research results lead to the 

following main conclusions: 

1. Carbon aerogels and composites containing Ni, Co oxide/sulfide, and 

carbon were successfully prepared from chitosan. This was achieved through 

gelation steps using glutaraldehyde as a cross-linking agent, followed by 

freeze-drying and carbonization. The carbon aerogel from chitosan exhibited 

high porosity, a large surface area (more than 2000 m2.g-1), high available N 

content (more than 4 %), and a uniform distribution of oxide/sulfide 

nanoparticles in the composite structure. 

2. The electrodes, using composite materials containing (NiO, NiCo2O4, 

NiCo2S4) and carbon from chitosan, exhibited high specific capacitance 

values of 790, 1200, and 1282 F.g-1 at a current density of 1.0 A.g-1 in a 6M 

KOH electrolyte, respectively. The capacitance retention rates after 10000 

charge/discharge cycles were 76 %, 87.7 %, and 90.6 %, respectively. 

Additionally, the electrode using carbon aerogel from chitosan demonstrated 

a specific capacitance of 183 F.g−1 at a current density of 1.0 A.g−1, with a 

capacitance retention rate of over 92 % after 5000 charge/discharge cycles at 

a current density of 5 A.g−1. 

3. The asymmetric supercapacitors utilized composite materials containing 

(NiO, NiCo2O4, and NiCo2S4) and carbon from chitosan as the positive 

electrode and carbon aerogel from chitosan as the negative electrode. They 
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exhibited energy densities of 32, 52, and 62 Wh.kg-1, respectively, at a power 

density of 750 W.kg-1. After 10,000 charge/discharge cycles, the capacitance 

retention rates of the supercapacitors were 84.3 %, 87 %, and 89 %, 

respectively, and the Coulombic efficiencies were 89.1 %, 91 %, and 90.6 

%. 

The thesis has produced significant scientific findings. However, further 

research is required to use these materials as electrodes for supercapacitors. 

This includes studying the impact of nitrogen content on electrochemical 

performance, improving large-scale manufacturing capabilities, and 

reducing costs. We plan to continue investigating these areas in the future, 

hoping to achieve more compelling results and eventually move toward 

commercial production. 
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