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FABRICATION AND ELECTROCHEMICAL PROPERTIES MEASUREMENT OF MXENE TiC; MATERIAL

Ngé Van Hoanh', Phiing Xuan Thinh?, Lé Trung Hiéu’,

Nguyén Van Canh', H5 Ngoc Minh', Nguyén Minh Viét}, Nguyén Tran Hung'"

DOI: http://doi.org/10.57001/huih5804.2024.093

TOM TAT

Vit liéu MXene TisG; ¢d khung cdu tric 2D ddc déo cling véi do dan dién cao 6
nhiéu tiém nang ting dung dé ché tao dién cuc cho siéu tu dién. Si dung céc phuong
phdp ché tao don gidn, hiéu sudt cao gitip giam gid thanh va nang cao tinh ting dung
clia vatliéu. Trong nghién ctiu nay, MXene TiC; dugc ché tao truc tiép tir TizAlC, thong
qua an mon IGp nhom bang dung dich axit HF. Sau 60 gid phan ting tach I6p, vét liéu
thu dugc cd do tinh khiét cao véi cau tric 2D rd rang véi do day I6p khoang 50nm.
Vit liéu dién cuc MXene c6 ddc tinh dién héa uu viét, véi dién tré ndi va dién tré
chuyén dién tich thdp (dat 0,541Q va 0,5540), dién dung riéng cao (98F/g 6 mét do
dong 0,1A/g), tudi tho phong nap cao dat 83,5% sau 1000 chu Ki. Két qua nghién ciu
cho thdy MXene cd nhiéu tiém nang cho ché tao vat liéu dién cuc hiéu ndng cao va 6
thé ting dung trong cic hé siéu tu dién trong tuong lai.

Tirkhéa: MXene TisC,, siéu tu dién, cdu tric 2D, ddc tinh dién hda.

ABSTRACT

MXene Ti;(; materials have a unique 2D structural framework and high
electrical conductivity, which makes them potentially beneficial for
supercapacitor electrodes. Using uncomplicated, high-performance fabrication
techniques can decrease manufacturing costs and enhances the applicability of
materials. In this study, MXene Ti;C; was directly fabricated from Ti;AIC; by etching
the aluminum layer with HF acid solution. After 60 hours of delamination reaction,
the resulting material possesses high purity and a 2D structure with a layer
thickness of approximately 50nm. When used as a supercapacitor electrode, the
material exhibit quit high electrochemical properties, including low internal
resistance and charge transfer resistance (reaching 0.541Q and 0.554Q,
respectively), high specific capacitance (98F/q at a current density of 0.1A/g), and
high capacitance retention, reaching 83.5 percent after 1000 cycles. The results of
this study indicate that MXene has great potential for the production of high-
performance electrode materials and can be utilized in future supercapacitor

Keywords: MXene Ti;C,, supercapacitor, 2D structural, eletrochemical properties.
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1.GIGI THIEU

Vat lieu MXene dugc phat hién lan dau béi gido su Yury
Gogotsi nam 2011 va thu hat dugc su quan tdm cta nhiéu
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nha khoa hoc trén thé gidi [1]. Nhiéu cong trinh da tap trung
nghién ctiu cac phuong phap ché tao, thiét ké va ing dung
vat liéu MXene. La mét loai vat liéu 2D ua nudc, c6 dé dan
dién cao, c6 thé bién tinh bé mat hay két hgp véi nhiéu loai
vat liéu khac nén MXene c6 kha nang ting dung trong nhiéu
[inh vuc nhu hdp phu séng dién tu, xtc tac xt ly nudc, sensor,
tich trt néng lugng. Trong d6, MXene dugc cho 1a cé nhiéu
tiém nang dé ché tao dién cuc cho pin va siéu tu dién [2].

Siéu tu dién (supercapacitors) la mét thiét bi tich tri
nang lugng thé hé mdi véi cac dac diém vuat tréi nhu mat
doé céng suat 16n, t6c d6 xac xa nhanh, tudi tho cao, cé kha
nang tich trlr va gidi phong mot lugng dién nang Ién trong
thai gian ngan. Siéu tu dién dugc phan thanh hai loai chinh,
dya theo nguyén ly hoat déng cla ching la tu dién I6p kép
va gia dién dung [3]. Pac tinh gia tu dién cda MXene dugc
nghién ctu lan dau vao nam 2013 [4]. MXene cé nhiéu uu
diém cla ca vat liéu I6p kép va gia dién dung, nhu dé dan
dién cao va caclop 2D cho phép ion dién tich khuéch tan véi
t6c dé cao gilia cac I6p vat liéu. Cac nghién clru da tap trung
ché tao cac loai MXene mdi va khao séat dac trung dién héa
clia chung [5, 6].

Vat liéu MXene dugc nghién ctu va ing dung nhiéu nhat
la titan carbid (TisC;). MXene TisC, c6 thé dugc ché tao bang
phuong phap an mon I&p Al tu vat liéu pha MAX (TisAlC,)
bdng cac tac nhan axit nhu HF [7], LiF-HCI [8], NH4NF; [9].
Thay d6i cac tdc nhan va diéu kién an mon cho phép ché tao
dugc cac mau TisC, c6 thanh phan, dac trung bé mat va dac
tinh dién héa khac nhau. An mon bang HF dugc cho la
phuong phép c6 tinh ing dung cao do c6 qua trinh phan
ung don gidn, hiéu qua trong viéc tac I6p MXene. Trong
nghién cttu nay, dung dich HF 40% dugc sir dung la tdc nhan
an mon I&p Al d€ ché tao vat liéu MXene TisC; [10]. Thanh
phan hoéa hoc, tinh thé va cdu tric bé mat cla cac mau
MXene dugc khao sat bang cac ky thuat SEM-EDX va XRD,
déng thai ban chat qua trinh tich tri - gidi phong dién nang
va dac trung dién héa trong hé siéu tu dién cuta vat liéu dugc
nghién ctu bang phuong phéap quét thé vong (CV), phdng
nap dong khéng d8i (GCD) va phé téng trd (EIS) [11-13].

2. PHUONG PHAP THUC NGHIEM
2.1. Héa chit nguyén liéu

TizAlC; (AR, kich thudc hat 200 mesh, Sigma-aldrich), Axit

HF 40% (AR, Macklin-Trung Quéc), Dimethyl formamide (AR,
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Sigma-aldrich), Super P (Nhat Ban), polyvinyl flofide (PVDF)
(AR, Nhat Ban), Nikel foam (Nhat Ban), KOH (metal basic,
Sigma-Aldrich).

2.2. Phuong phap ché tao vat liéu MXene Ti;C,

Vat liéu MXene Ti;C, dugc ché tao bang phuong phép an
mon 16p Al trong axit HF 40%. Can chinh xac 1g Ti;AlC, va d6
tUr tir vao céc Teflon chia sdn 40mL dung dich HF 40%.
Khudy déu hén hgp trén bang may khuay tu téc d6 300
vong/phut trong thai gian xac dinh. Ly tam, rra sach chat
ran thu dugc bang nudc deion cho dén khi pH ctia hén hgp
dat trung tinh. Say kho chat ran trong ta sdy chan khong &
nhiét d6 80°C trong 12 gid thu vat liéu MXene ki hiéu la Ti;C,-
y, v6iy la thai gian phan ung.

2.3. Phuong phap khao sat vat liéu

2.3.1. Phuong phdp khdo sdt cdu tric, thanh phan vat
liéu

Vat liéu ché tao dugc chup kinh hién vi dién ti quét (SEM)
trén thiét bi S4800 - Hitachi va chup anh kinh hién vi dién t&
truyén qua (TEM) trén thi€t bi JEM 2100, Joel; chup phd
nhiéu xa tia X trén thiét bi Bruker D8-Advance véi goc 26 tu
100 dén 700,

2.3.2. Phuong phdp khdo sdt ddc trung dién héa siéu
tu dién ciia MXene TisC,

Vat liéu ché tao dugc st dung dé ché tao dién cuc siéu tu
dién. H6n hgp vat liéu: PVDF: Super P: NMP = 80:10:10:500
dugc nghién bang may nghién bi hanh tinh trong 1 gi&. Pha
hén hgp trén 1én mang nikel (dudng kinh 0,8mm) va say
trong méi trudng chan khéng & 80°C trong 12 gid thu dugc
dién cuc siéu tu dién. Hai dién cuc siéu tu dién c6 khéi lugng
vatliéu bang nhau (khodng 2mg) dugc st dung dé 1dp thanh
siéu tu dién va tién hanh do dac cac dac trung dién héa.

Diéc trung dién héa cta vat liéu ché tao khi sir dung trong
ché tao dién cuc siéu tu dién dugc khao sat bang phuong
phéap quét thé vong (CV) & téc d6 5mV/s, 10mV/s, 20mV/s,
50mV/s va 100mV/s; nap - phong dong khéng déi (GCD) &
cac mat dé dong 0,1A/g, 0,2A/g, 0,3A/g, 0,5A/g va 1,0A/g va
do téng trd trén thiét bi Autolab PGSTAT309n (Metrohm,
Switzerland).

bién dung riéng C; clia vat liéu dién cuc dugc tinh theo
cong thuc (1) nhu sau [6]:

C, = 2IAt/mAV (1)

Trong do, | la mat d6 dong xa (A), At la thai gian phong
(giay), m la khéi lugng vat liéu dién cuc (g), AV la ctia sé dién
thé (V).
3.KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Dac trung vat liéu cia MXene Ti;C,

Anh hudng cta thai gian phan ting dén cau tric 16p cla
vat liéu dugc khdo sat qua anh kinh hién vi dién tir quét SEM
(hinh 1).

Hinh 1a cho thay nguyén liéu TisAlC, dang bdt min c6 bé
mat nhan, kich thudc trong khodng 2 - 10um. T6c d6 qua
trinh tach 16p cla vat liéu c6 thé quan sat thdy rd qua cac
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hinh SEM. Sau 24 gid va 36 giG phan Ung, cac hat Ti;AlC; da
bat dau tach Idp, tuy nhién, 16p vat liéu con day, ranh gitia
cac I6p chua ré rang. Diéu nay chiing té qua trinh an mon
I6p nhom dién ra 6 t6c d6 cham, lan lugt tir ngoai vao trong.
Qua trinh an mon va tach 16p tiép tuc dién ra triét dé€ hon sau
khi tang thai gian phan Ung. Khi thai gian phan tng la 60
gi®, mau Ti;sC,-60 cho kha nang tach I6p t6t v6i do day I6p
MXene khoang 50nm, ranh tréng gitia cac I16p vat liéu c6 do
rong I6n 1én t6i 300nm. Vi thai gian phan Uing la 72 gid, trén
bé mat MXene ¢6 su xuat hién clia cac hat cau kich thudc
khoang 10nm. Du trén kich thudc va hinh dang culia cac hat
trén, c6 thé nhan dinh rdng dé khong thé 1a cac hat v tao
thanh tur qua trinh tach 18p TisAlIC; ma 1a sdn pham phu cla
qua trinh phan tng.

Lot 7Y AR Wl iy
IMS-NKL 5.0k 5.4mm x2.00k SE(M}

Tap 60 - S6 3 (3/2024)
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Két qué phan tich thanh phan bing phuong phap phé
tan xa nang lugng tia X (EDX) clia cdc mau vét liéu dugc trinh
bay trén hinh 2. C6 thé thady xu hudng gidm dan cla néng
dé Al trong thanh phan vat liéu khi tang dan thoi gian phan
(ng &n mon. Cu thé, tir 15,18% Al trong mau Ti;AlIC, gidm
xuéng con 4,97%, 4,77%, 2,56%, 1,66% vai thoi gian phan
Ung lan lugt la 24 gig, 36 gid, 48 gid va 60 gid. Dong thai, ti
mau 48 gid co su xuat hién clia oxi trong thanh phan vat liéu,
cho thay TisC, sinh ra da phan (ng véi nuéc tao thanh hé
TisC,(OH),. Nhung khi thai gian phén Ung tiép tuc tang lén
72 gi®, ham lugng cac thanh phan trong méau TisC,-72 khéng
thay ddi nhiéu so véi mau TisC,-60. C6 thé nhan dinh ring,
sau 60 gid phan Ung, vat liéu MXene hau nhu dugc an mon
va tach I&p hoan toan. Tang thém thgi gian phan (ing khéng
mang lai nhiéu hiéu qua ché tao vat liéu.

Két qué phé nhiéu xa tia X (hinh 3) cho phép phan tich rd
han thanh phan pha vat liéu MXene sau cac thai gian phan
tng khac nhau. Phé XRD mau Ti;AlC; c6 su xuat hién rd nét
cac pic & vi tri 26 = 9,5°% 19,1°; 33,9° 36,0°% 39,0°; 41,8°; 48,6
52,4% 56,6°% 60,1° dac trung cho cdc mat tinh thé (002); (004);
(101);(103); (104); (105); (107); (108); (109); (110) [16]. Cac pic
dac trung cho TisAIC; néu trén ¢ cudng d6 gidm dan khi thai
gian phan ung tang lén. Tuy vay, cac pic dac trung cho
MXene TisC; chua xuat hién & cac mau 24 gid, 36 gid. Phg
XRD ctia mau Ti;C,-48, TisC,-60 ¢ su xuat hién cac pic vi tri
20 = 9,8°% 36,5% 60,8° dai dién cho cac mét tinh thé (002);
(111); (220) cta MXene Ti3C, [17]. Tuy nhién, cac pic dac
trung cda TisC; khong xuat hién trén phd XRD ctia mau TisC,-
72.Thay vao d6 la su xuat hién clia pic dc trung cho tinh thé
anatase TiO, & cac vi tri 20 = 25,2° 45,0° va 65,4° [18]. Nhu
vay, c6 thé khang dinh, cac hat hinh ciu trén bé mat MXene
Ti;C, [A TiO,.

Atomic%
55551
15.18
27.09
20257)

v . g
m

Hinh 1. Anh chup kinh hién vi dién tir quét mau vat liéu: (a) TisAIC,,
(b) Ti3C2-24, (C) Ti3(z-36, (d) Ti3(z-48, (e) Ti3(2-60 va (f) Ti3(2-72

Qua trinh tach I6p MXene bang phan ting dn mon bang
HF, theo phuong trinh phan ing sau [14]:

TI3A|C2 + 3HF — TisC, + A|F3 + 3/2H,

Al ic%
TisCs + 2HF — TisCoFa + Ha 0T
TisCs + 2H,0 — TisCo(OH), + H, ‘2‘89-‘;2
MXene TisC; c6 thé bi oxi hda bai oxi trong qua trinh ché i 26.01

tao, theo phuong trinh [15]: 1.24

TisC, + 50, — 3Tis0, + 2CO,

Theo céc phuong trinh néu trén, sdn phdm phu dang ran
cUa qua trinh an mon tach I6p gom AlF; va TiO,. Két qua anh
SEM la chua d0 dé khang dinh ban chat ctia cac hat hinh cau
trén bé mat mau TisC,-72, cac két qua EDX va XRD cé thé lam
ré hon vé ban chat vat liéu.
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Hinh 2. K& qud phan tich EDX: (a) Ti;AIG, (b) Tis(:-24, () Tis(:-36,
(d) Ti;Cz'48, (e) Ti;CZ'GO va (f) Ti;Cz'72
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*Ti,AIC, JCPDS No0.00-52-0875
*MXene JCPDS No.00-032-1383 #
*TiO, JCPDS No.21-1 27%
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Hinh 3. Gian d6 nhiéu xa tia X (XRD)

3.2. Déc trung dién héa cia MXene Ti;C,

Céc dac trung dién hda cda vat liéu MXene Ti;C; véi thoi
gian phan tng khac nhau dugc lam ré bang phuong phéap
quét thé vong (CV), phéng nap dong khéng ddi (GCD) va
phd téng trd (EIS) trén hé siéu tu dién hai dién cuc. Két qua
khao sat dugc trinh bay trén hinh 4. Budng cong quét thé
vong (CV) ctia cdc mau MXene (hinh 4a) c6 hinh dang dién
hinh cho vat liéu dién cuc gia dién dung véi pic oxi hda - khit
xudt hién & vi tri 0,47V va 0,37V. Diéu nay cho thdy co ché
tich trir va gidi phdng dién nang ciia MXene chii yéu dua trén
phan dng oxi héa khit trén bé mat vat liéu. Pudng cong CV
cla cac mau TisC,-48 va Tis(,-60 cé dién tich 16n va tinh d6i
xuing t6t, cho thay dién dung riéng 16n va tinh thuan nghich
cao trong qua trinh phéng nap.

25+ —=—Ti,C,-24 a)
20] —TiC:36

——Ti,C,-48
154 ——Ti,C,-60

—Ti,C,-72

(=]
1

Mat dd dong (A/g)
o

0.0 -
0.5 -
1.0 4
154
- T - T T T
00 02 04 06 os 1.0
Dién thé (V)

0.0 -f T Y T T
o 100 200 300 400 500 600

Thoi gian (giay)

Tap 60 - S0 3 (3/2024)
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(c)
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- |
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Hinh 4. Dac trung dién héa clia cdc mau MXene Ti3(2: (a) dudng cong quét
thé vong (b) Gian d6 phong nap dong khdng ddi, (c) Dung luong riéng, (d) Phé
tong trd

D6 thi phéng nap dong khéng déi (GCD) clia cac mau
MXene dugc hién trén hinh 4b. D6 thi GCD cla cac mau cé
duong phong c6 d6 vong nhat dinh, cho thay hiéu tng
culong trong qua trinh phéng dién cla vat liéu gid dién
dung. Vat liéu TisC, ¢6 thdi gian phéng dién dai cho thay
ching cé dién dung riéng 16n hon so v6i cac mau con lai. K&t
qua tinh toan dién dung riéng clia cac mau (hinh 4c) cho
thay, 8 mat d6 dong phong nap la 0,2A/g, cac mau c6 dién
dung riéng lan lugt la 16F/g, 39F/g, 42F/g, 85F/g va 37F/g.

Phé t6ng tré cla cdc mau MXene TisC, cho thay vat liéu
6 dién trd ndi va dién trd chuyén dién tich kha thap. Day la
dac diém quan trong dé danh gia tiém nang ca vat liéu dién
cuc siéu tu dién. Mau TisC,-60 c6 dién trd ndi va dién tré
chuyén dién tich thap nhat, 1an lugt dat 0,541Q va 0,554Q.

Két qua nghién ctru dién héa chi ra rang, mau TisC, vai
thai gian phan ng la 60 phut cho déc tinh dién hoa tét nhat
vdi dién dung riéng I6n, dién tré thap. Cac két qua nghién
ctu kha nang phéng nap & cac mat dé dong khac nhau va
tudi tho phéng nap cda dién cuc TisC,-60 dugc thé hién trén
hinh 5. K&t qua cho thay, dién cuc cho kha nang phéng nap
tuan hoan t6t & nhiéu mat dé dong khac nhau. Dién cuc
clng duy tri dién duy riéng t6t véi mat do dong cao, dién
dung riéng dat 98F/qg, 85F/g, 80F/g, 76F/g va 70F/g & mat d6
dong lan lugt la 0,1A/g, 0,2A/g, 0,3A/g, 0,5A/g va 1,0A/g.

Vol. 60 - No. 3 (Mar 2024)

Gian d6 thé hién dung lugng riéng trong 1000 vong phéng
nap cho thady, dién cuc MXene TisC; cho kha nang duy tri
dung lugng dat t6i 83,5% so v&i muic ban dau. Két qua
nghién ctu cho thay, vat liéu MXene ché tao c6 dac trung
dién héa kha t6t so véi cac nghién clu tuong tu.
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Vong phéng nap

Hinh 5. Dac tinh dién hoa clia vét liéu Ti;(-60: (a) gidn do phong nap dong
khéng ddi, (b) tudi tho phéng nap
4. KET LUAN

Nghién ctu da st dung phuong phap an mon Ti;AlC,
trong méi trudng HF dé ché tao thanh cong vat liéu MXene
TisC,. Tinh chat vat liéu MXene TisC, da dugc nghién cdu
bing cac phuong phap XRD, SEM-EDX; ban chat va dac
trung dién héa cla vat liéu da dugc nghién clu bang
phuong phap quét thé vong (CV), phdng nap dong khéng
d6i (GCD) va phé téng tré. Két qua cho thay, thai gian phan
tng 60 gid la phu hgp cho ché tao vat liéu MXene. Vat liéu
thu dugc c6 cau tric 2D rd rang, dong déu, do day lop
khoang 30-50nm. Vat liéu cé kha nang tich trir va gidi phéng
dién nang theo co ché oxi hoa khi véi dién trg thap, dung
lugng riéng cao dat 98F/g & 0,1A/g, tudi tho phdng nap dat
83,5% sau 1000 vong. K&t qua nghién ctru cho thdy MXene
c6 nhiéu tiém nang cho ché tao vat liéu dién cuc hiéu nang
cao va c6 thé Ung dung trong cac hé siéu tu dién trong
tuong lai.

LOI CAM ON

Nghién ctu nay dugc tai trg bgi Dé tai Nghién ctu Khoa
hoc va Phat trién cong nghé, s6 06/2023/HDKHCN-HHVL.
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