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Bo hong (sinh ra tir phan g dot chay nhién liéu khdng hoan toan trong dong co) dang dan tré thanh
mét trong nhitng ngudn 6 nhiém Ién & do thj khi mat do 6 t6 ngay cang gia tang. Nhiéu cong trinh da
dworc trién khai nham oxy hoa hoan toan bo hong, trong do co cac nghién cteu thwe hién trén xuc tac
CeO,. Tuy nhién, hoat tinh x(ic tac ctia vat liéu ndy van con nhiéu han che dac biét Ia nhiét do oxy hoa
bo hong van con cao, chwa thé (ng dung vao thwe té. Chinh vi vy, gan day, nhom nghlen ctru cua GS
Kwan-Young Lee (Khoa Cong nghé Hoa hoc va Sinh hoc, Bai hoc Han Qudc) da dé nghi tong hop hé xiic
tac két hop CeO,-Ag voi 16 xdp macro nham (rng dung vao phan rng oxy héa bd hong & nhiét do thap.
Trong nghién cwu nay, GS Lee va cac cong st khong chi thanh cong trong viéc giam nhiét do dot chay
bo hong ma con tim ra ham lwong Ag toi wu cho viée nang cao hoat tinh xic tac CeO,

0 nhiém bo hong va tac hai

Trong suét mot thoi gian dai, cac
quy dinh v& khi thai 6 t6 trén thé gidi
lién tuc dwoc diéu chinh theo huéng
tr& nén nghiém ng&t hon nham giam
thiéu cac tac hai xau dén mai trwong.
Theo cac nha khoa hoc, nhirng loai
phuong tién giao théng chay bang
dong co diesel ludn can dwoc kiém
soat chat ché dé co thé khéng ché
cac chat 6 nhiém nhu NO, CO va
mudi than trong khi thai [1, 2]. Trong
s6 cac chat thai nay, bd hong (cac hat
cacbon véi kich thwéc nhd), tir lau da
dwoc cac nha khoa hoc nhan dinh la
ngudn 6 nhiém doc hai khé x ly (hinh
1). Loai vat chat nay chi yéu duoc
tao ra bdi qua trinh dét chay nhién
lieu khdng hoan toan va cung voi cac
loai s&n pham khi dét khac duoc thoi
dén bo loc hat déng co diesel (DPF)
trong hé thdng thanh loc. Vi bd héng
c6 thé bi xép chdng 1én nhau trong
DPF, né c6 kha nang gay tac bo loc,
tlr d6 ngan can qua trinh x&r ly cac
khi doc khac trong hé thdng thanh loc
clia dong co [3].

Bén canh d6, khi thoat ra moi
trwdng ngoai, bd héng cé thé xam
nhap vao co thé con ngudi qua
dwong ho hép, dwdng ubng hodc qua
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Hinh 1. Bé héng, san phdm tir quéa trinh
dét chay nhién liéu khéng hoan toan.

da va méat. Nhitng hat doc hai nay
co thé gay ra cac van dé vé ho hép,
bao gdm hen suyén, viém phé quan,
bénh tim mach va thadm chi la ung
thw. Tré so sinh, ngwdi gia va nhiing
nguoi co van dé vé ho hap la nhirng
déi twong bi anh huwdng nhiéu nhét.
Théng ké cho thay, hang nam tai Hoa
Ky c6 khoang 20.000 ca tt» vong do
cac bénh hé hdp ma bd héng la tha
pham cla rat nhiéu bénh trong sb do.
Hon nira, viéc tiép xuc véi bd hong
con gay ra 300.000 con hen suyén va
hai triéu ngay coéng bi mat hang nam
do céc van dé vé ho hap.

Kii Iy bo hong béng xiic tac Ce0,

DPé xr ly, bd hong can dwoc oxy
héa lién tuc trong DPF nhdm dam bao
qua trinh xt& ly khi thai trong déng co
tré nén an toan va hiéu qua hon. Mot
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phuong phap don gian dé giai quyét
van dé nay la nang nhiét do trong bod
loc DPF lén dén hon 600°C, cho phép
dbt chay hoan toan bd héng. Tuy
nhién, giai phap nay dé dan dén qua
trinh chay khong kiém soat cta bd
héng, c6 thé gay thiét hai cho 16i loc
DPF. Nhiéu nghién ctru da dwoc trién
khai nhdm tim ra cac loai xuc tac c6
thé pha lén bé mét I6i loc, gidp thuc
day qua trinh oxy héa & nhiét do thap
hon. Theo d0, cac loai xuc tac dwa
trén CeO, (hinh 2) dwoc nhan thay
c6 trién vong I&6n nho vao khd nang
Iwu trlr oxy cao théng qua qua trinh
chuyén dbi linh hoat gitra céac trang
thai Ce** va Ce** [4]. Cu thé, trong qua
trinh oxy hoa bd hong voi chét xuc
tac CeO,, nho s tén tai cla cac 16
khuyét oxy trén bé mat xuc tac, phan
ttr O, trong m0| trwdng oxy hoa cé thé
di vao trong cAu tric CeO,, dwgc hoat
héa thanh cac tiéu phan oxy hda hoat
tinh cao nhw ion perOX|de O~ hoac
superoxide O, Nhirng tiéu phan nay
sé thoat ra kh0| CeO, dé twong tac
truc tlep Vv&i bd hong cho phep OoXy
héa bd héng & nhiét do thap, déng
thoi, dé lai cac 16 khuyét oxy trén bé
maét xuc tac, vén sé tiép tuc dwoc lap
day bdi oxy tr khi quyén oxy hoa
théng qua qua trinh hap phu [5].



Hinh 2. B6t xuc tac CeO,.

Thong thuong, dé co thé nang
cao hoat tinh clia mét xuc tac di thé,
dién tich tiép xuc gitra hat CeO, va
b hong la mét trong nhirng yeu tb
dwoc quan tdm nghién ctu. Tuy
nhién, theo mét s6 nghién ctru trwde
day, khi CeO, dwoc tébng hop & kich
thwéc nano, du dat dién tich bé mat
riéng I&n, hoat tinh xdc tac cla cac
méau nay van khéng dwoc céi thién.
Diéu nay c6 thé dwoc giai thich thong
qua dwong kinh hat b héng, thwong
I&n hon 10 nm, vén khong phu hop
v6i kich thudc 16 xdp micro trén bé
mat CeO, [6]. Chinh vi vay, thay vi
tap trung tdng cwong dién tich bé
mat xuc tac, cac nghién ctru cai thién
hoat tinh ctia CeO, gan day hudng
dén viec nang cao kha nang chuyén
doi 0, hap phu thanh O, hoac O-.
Vi nhan dinh Ag cé kha nang kich
hoat qua trinh phan ly O, & thé khi
va tang cuong su tiép nhan OXy Vao
trong khéi xUc tac CeO,, nhdm nghién
clru clia GS Kwan-Young Lee (Khoa
Cong nghé Hda hoc va Sinh hoc, Dai
hoc Han Qudc) da dé nghi tong hop
hé xuc tac két hop CeO,-Ag VO 16
x6p macro nham (ng dung vao phan
ng oxy hoéa bd héng [7].

Tong hop xic tac két hop Ce0,-Ag

Qua trinh téng hop xuc tac CeO,-
Ag duoc Giao suw Lee va cong su tién
hanh théng qua phwong phap sol-gel
don gian. Dau tién, 15 ml ethylene
glycol va 10 ml methanol dwgc tron
voi 21,7 g tién chat Ce(NO,),.6H,0
réi duwoc khudy & nhiét do phong

trong 2 gio. T|ép theo, mét lwong
AgNO, duogc bb sung vao hén hop
voi kh0| lwong tinh toan trudc dé cé
thé c6 dinh 0, 2, 5, 10 va 20% khi
lwong Ag Ién trén CeO,. Sau do,
polymethyl methacrylate (PMMA)
dwoc rot vao dung dich va duwoc
khudy déu trong 4 gio dé thu dwoc
mot 16p gel nhay. Cudi cung, 16p gel
nay dwoc say khé réi nung & 550°C
trong khong khi suét 5 gio> dé loai bd
chat nén PMMA va thu dwoc bot xuc
tac két hop CeO ,Ag VO céu truc 16
x6p macro. Cac mau xuc tac nay lan
lwot dwoc ky hiéu M-CeO,, Ag(X)_M-
CeO,, trong do M dai dlen cho dac
tinh Io x6p macro va X dwoc dung dé
chi ham lvgng Ag dwgc nap vao xuc
tac.

Dac tinh va hoat tinh xic tac cia Ce0,-
Ag trong phan ing oxy héa ho hong

Hinh 3 trinh bay anh kinh hién vi
dién t&r cua cac mau xuc tac M-CeO,
va Ag(5)_M-CeO,. Co thé nhan thay

T pm

KH&CN nuéc ngoai B

mé&u M-CeO, s& hiru nhiéu 16 xp v&i
kich thwéc dao dong trong khoang
250-300 nm (hinh 3A), phu hop v&i
dwong kinh cla cac hat polymer
PMMA (350-370 nm) khi bj co rat nhe.
Nhirng 16 xdp nay dwoc cho la cé kich
thwéc macro, thich hop dé cac hat bd
héng c6 thé di vao va nhé vay, twong
tac dé dang hon véi CeO,. Khi dwoc
nap Ag vao, hinh thai va kich thuwéc
16 x6p déu khong cho thay cé sw thay
ddi (hinh 3B). Sy hién dién cla Ag
dwoc chirng minh thong qua phd tan
s&c nang lvong tia X (hinh 3C), thé
hién Ag dwoc phan bd déu trén khap
bé mat cta CeO,.

Hinh 4 trinh bay gidn dé nhiéu xa
tia X clia cac mau xdc tac. Doi voi
méau M- CeO,, tat c& cac mii tin hiéu
nhiéu xa deu twong (ng v&i pha tinh
thé fluorite, déc trweng cho cau truc
cta CeO,. Khi ham lwong Ag nap vao
dua l&én (tr 5% tré 1én), bén canh tin
hiéu ctia pha CeO,, nhém nghién ctru
con quan sat thay mii nhiéu xa dé&c
treng clia kim loai Ag, chirng té cac
mau xuc tac két hop déu chira dong
thoi hai pha tinh thé, CeO, va kim loai
Ag. Hon nira, cwdng d6 cla mii tin
hiéu nay tang rd rang khi di tr mau
Ag(5)_M-CeO, dén mau Ag(20)_M-
CeO,, cho thay ham lwong pha tinh
thé cua kim loai Ag tang déng bién voi
lwong Ag nap vao mau xuc tac.
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Hinh 3. (A) Anh kinh hién vi dién t& clia mau
M-CeO,; (B) mau Ag(5)_M- -Ce0;; (C) Anh
tan sac nang lwong tia X ciia mau Ag(5)_M
CeO,.
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Hinh 4. Gian d6 nhiéu xa tia X cua cac
mau xuc tac M-CeO, va Ag(X)_M-CeO,.
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O giai doan nghién ctvu tiép theo,
nhém nghién ctru cia GS Lee thyc
hién thi nghiém danh gia hoat tinh
xic tac cua cac mau M-CeO, va
Ag(X)_M-CeO, thong qua phan wng
oxy hoa bd hong trong thiét bj oxy hoa
co kiém soat nhiét do. Qua trinh oxy
héa dwoc thuc hién lan luot trong 3
dong khi quyén He v&i ham lvgng
thé tich O, khac nhau (20%, 10% va
5%). Dong khi nay dwoc truyén dan
v6i tbc d6 100 ml/phat vao hé phan
ng chiva hén hop 2 mg bd héng tron
voi 20 mg bét xuc tac. Nhiét dé phan
ng, dwoc kiém soat théng qua cap
do nhiét d&t gan hén hop bbé héng
va xuc tac, dwoc nang dan tw nhiét
dd phong dén 800°C véi téc dd nang
nhiét 5°C/phat. Ham lwgng CO, sinh
ra trong qua trinh phan &ng dwoc do
bang phd ké hdng ngoai Nicolet is50.
Két quéd & hinh 5 cho thy, khi st
dung xuc tac M-CeO,, dé c6 thé dét
chay hoan toan Iwo’ng b6 hong, nhiét
do 16 phai dat tlr 568°C dén 605°C.
Nhiét dé nay c6 khuynh hwéng tang
khi lvgng O, trong khi quyén gidm
tr 20-5% thé tich. Ngwoc lai, tat ca
cac mau xuc tac Ag(X)_M-CeO, déu
cho thay kha nang xt ly hoan toan b6
héng & nhiét 6 nung thap hon dang
ké. Trong do méu Ag(5)_M-CeO, thé
hién hoat tinh cao nhéat khi ch| can
nhiét do khoang 483-490°C dé co thé
oxy héa hoan toan bd hong trong ca 3
dong khi quyén O-He.
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Hinh 5. Nhiét do nung dé oxy héa hoan
toan bd héng (T ) trén cadc mau xuc tac
khac nhau.
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R rang, sy hién dién cua Ag da
lam tang hoat tinh xuc tac cua CeO,,.
Tuy nhién, lwgng Ag cang nhleu
khéng d(‘)ng nghia véi hoat tinh xdc
tac cang cao. D& tim hiéu van dé
nay, GS Lee va cac cong sy da tién
hanh phan tich b& mat cia xuc tac
thong qua phd Raman (hinh 6). Mau
M-CeO, thé hién nhiéu ving hap thu,
trong dé nhirng vung dinh vi & 1500
cm™ va 1135-1126 cm™ dwoc cho la
thudc vé dao ddng cla tiéu phan o,
con vung héap thu 6964 cm™ va 883-
825 cm' thuoc vé tiéu phan O-. Khi
Ag hién dién trong xuc tac, cwong
dd cac vung hép thu nay déu co sy
tang cwdng ro rét, chirng té Ag trén
bé mét xuc tac da thuc day qua trinh
chuyen héa O, hap phu thanh cac
t|eu phan oxy hoat hoéa. Dac biét,
mau Ag(5)_M-CeO, cho thay nhirng
vung hap thu tu’o’ng (rng v&i tiéu phan
O, co cuong do 1on nhat trong khi
doi voi mau Ag(20)_M-CeO,, nhiing
vung hap thu voi cwong do Io’n nhat
thudc vé tiéu phan O-. Theo mot sb
nghién ctru trwde day, O, dwoc bao
cao co kha nang oxy hoa b6 héng tbt
hon O- [8]. Diéu nay cho phép giai
thich vi sao mau Ag(5)_M-CeO, cho
hoat tinh xuc tac cao nhét, dong thoi
cho thdy ham lwong Ag trong xuc tac
c6 anh hwéng hai chiéu dén hoat
tinh. Lwong Ag qua thap hodc qua
cao déu khéng ¢ loi trong viéc tang
cudng khd nang oxy héa bo héng cua
xuc tac CeO,,.
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Hinh 6. Phd Raman cuia cac mau xuc tac
M-CeO, va Ag(X)_M-CeO,.
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Nhw vay, nhitng két qua nghién
clru cla GS Lee va cong sy khdng
chi y nghia trong viéc tim ra giai phap
gilp oxy héa bd hoéng hiéu quad &
nhiét do thdp ma con gép phan lam
sang té anh hwédng clia ham lwgng
Ag dén hoat tinh ctia xdc tac CeO, &

Lé Tién Khoa (téng hop)
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