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TÓM TẮT 
    

Các điện cực với lớp phủ trung gian SnO2 - Sb2O3trên nền Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 được chế 
tạo bằng phương pháp hủy nhiệt. Nhóm tác giả đã  khảo sát cấu trúc, hình thái bề mặt và độ bền 
của lớp phủ này. Kết quả thu được cho thấy khi nung ở 370 oC, hình thành lớp SbO2 còn khi 
nung ở 550 oC, thấy xuất hiện Sn và Sb trong lớp sản phẩm. Ở nhiệt độ nung 420 oC và 480 oC, 
quan sát thấy lớp Sb2O3 mà không còn kim loại Sn và Sb trong sản phẩm nữa. Tuy nhiên, ở nhiệt 
độ 480 oC, cường độ pic Sb2O3 xuất hiện rõ hơn so với nung ở nhiệt độ 420 oC và đây là nhiệt độ 
tối ưu để thu được lớp phủ SnO2 - Sb2O3 tốt nhất. Kết quả đo đường cong phân cực cho thấy thời 
gian sống của điện cực này lên tới 290 giờ trong khi mẫu nung ở  370 0C, 420 0C, 550 0C thì thời 
gian sống của chúng là 115, 270 và 230 giờ tương ứng. 
 
Từ khóa: phân hủy nhiệt, điện cực titan trơ, thời gian sống của điện cực, hình thái bề mặt. 
 

1. GIỚI THI ỆU 
 

Anôt trơ trên cơ sở hỗn hợp ôxit kim loại thường được chế tạo từ kim loại nền và lớp phủ 
hoạt  hóa điện hóa. Kim loại nền là các kim loại có khả năng thụ động, bền hóa học và điện hóa 
dưới tác dụng của dòng anôt như titan hoặc tantali. Lớp phủ hoạt hóa là lớp hỗn hợp ôxit kim 
loại trong đó có ôxit kim loại chuyển tiếp dẫn điện, có chức năng cung cấp dòng điện đến bề mặt 
tiếp giáp điện cực-dung dịch và giữ cho các phản ứng anôt theo yêu cầu xảy ra. Gần đây một số 
điện cực biến tính bao gồm hỗn hợp hai hoặc ba oxit cũng đã được nghiên cứu Ti/Ta2O5–IrO2 
[1], Ti/RuO2–Nb2O5 [2], Ti/SnO2–RuO2–IrO2 [3]  và hiệu suất điện hóa đã được tăng lên.  

Theo [3], màng mỏng SnO2 cho nhiều lợi thế như dẫn điện tốt, có khả năng chống ăn mòn 
cao. Một lớp SnO2 xen giữa  lớp PbO2 và nền Ti cũng có thể nâng cao tính dẫn điện của các điện 
cực và cải thiện đặc tính xúc tác. SnO2 tinh khiết là một chất bán dẫn dạng n [3 - 6]. Dạng ôxit 
này thể hiện một điện trở suất cao tại nhiệt độ phòng và vì vậy không thể được dùng như một vật 
liệu điện cực, tuy nhiên, độ dẫn của SnO2 có thể cải thiện đáng kể bằng cách bổ sung thêm B, Bi, 
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F, P và Sb [4, 5, 7]. Trong lĩnh vực điện hóa, chất bổ sung chủ yếu cho SnO2 là Sb [5,7]. 
Carmem và các cộng sự [8] đã nghiên cứu quá trình ôxy hóa các chất ô nhiễm trên điện cực 
Ti/SnO2-Sb2O5, kết quả chỉ ra hiệu suất dòng điện nhận được cao hơn 5 lần so với Pt. 
Comninellis [9] đã xác định được hiệu suất dòng điện trên điện cực SnO2-Sb2O5 là 58 % với            
71 % phenol bị tiêu hủy trong khi giá trị hiệu suất dòng điện trên các điện cực PbO2, IrO2, RuO2, 
và Pt là  18, 17, 14 và 13 %  tương ứng. Cũng trên vật liệu điện cực này, Zanta và các cộng sự 
[8,10] đã nghiên cứu sự ôxy hóa của p – chlorophenol và kết quả là tới 75 %  chất ô nhiễm bị 
tiêu hủy. Chen đã so sánh sự phá hủy của các tạp chất khác nhau đạt được giá trị hiệu suất dòng 
điện phân từ 11 - 50 % và hiệu suất loại bỏ chất ô nhiễm 22 - 65 % tại các giá trị điện lượng 
riêng khác nhau trong quá trình ôxy hóa [6, 11].  

Vì thế, nếu sử dụng vật liệu SnO2-Sb2O3 làm chất nền của lớp phủ và PbO2 làm chất dẫn 
điện thì có thể giảm được đáng kể hàm lượng kim loại quý trong lớp phủ và cải thiện được đặc 
tính xúc tác của điện cực. 

Có nhiều phương pháp có thể chế tạo lớp phủ ôxit hoạt hóa trong đó có phương pháp phân 
huỷ nhiệt lớp dung dịch muối phủ. Đây là một kĩ thuật đơn giản nhưng hiệu quả, tính chất lớp 
phủ tốt, diện tích bề mặt thực cao (tăng độ hoạt hóa) [12, 13]. Tuy nhiên, cấu trúc và hính thái 
học của lớp phủ phụ thuộc nhiều vào nhiệt độ nung và vật liệu ban đầu để tạo ôxit cũng như phụ 
thuộc vào bản chất của vật liệu nền. Bài báo tập trung vào việc nghiên cứu sự ảnh hưởng của 
nhiệt độ phân hủy các muối SnCl4, SbCl3 tới thành phần và cấu trúc bề mặt điện cực hệ Ti/SnO2-
Sb2O3, làm tiền đề cho việc chế tạo điện cực sử dụng trong điện phân xử lí nước thải chứa độc 
chất hữu cơ. 

Đặc trưng của bề mặt và các lớp bên trong của màng mỏng được nghiên cứu bằng kính hiển 
vi điện tử quét (SEM), nhiễu xạ X-ray (XRD). Các đặc tính điện hóa của các điện cực này đã 
được nghiên cứu bởi phân cực dòng không đổi. 

2. THỰC NGHIỆM 

2.1. Chế tạo điện cực Ti/ Sb2O3-SnO2/PbO2 

 

Anot Ti/Sb2O3-SnO2 được chế tạo bằng phương pháp phân hủy nhiệt. Trước khi phủ các 
oxit kim loại, nền Ti tan được làm sạch dầu mỡ và tẩy hóa học trong dung dịch axit oxalic 
(15%). Dung dịch để tạo lớp phủ oxit kim loại được chuẩn bị từ các muối SbCl3, SnCl4, 
Pb(NO3)2, dung dịch axit HCl (35,5 %), dung môi isopropanol và một số phụ gia khác với thành 
phần dung dịch 6,0g SnCl4; 1,2 g SbCl3, được hòa tan trong 4 ml HCl đậm đặc và 26 ml 
isopropanol.  

Bề mặt các mẫu Ti sau khi được xử lí bề mặt được quét dung dịch phủ nêu trên nhiều lần 
và làm khô dưới bóng đèn ở nhiệt độ 50 – 70 oC trong 10 phút, tiếp theo được polyme hóa ở 
130oC trong 15 phút, sau đó nung trong lò có nhiệt độ 300 oC trong 15 phút. Các bước này được 
lặp lại từ 10 - 12 lần cho đến khi đạt được chiều dày mong muốn. Lớp cuối cùng được nung ở 
các nhiệt độ 370 0C, 420oC, 480 0C, 550 0C trong 60 phút tạo điều kiện cho SnO2 và Sb2O3 hình 
thành trên nền Ti. Như vậy, sau quá trình này ta thu được mẫu điện cực Ti/SnO2 - Sb2O3. 

Lớp phủ PbO2 được kết tủa ở chế độ dòng tĩnh trên mẫu điện cực Ti/SnO2 - Sb2O3 bằng 
cách anot hóa trong dung dịch chứa PbO bão hòa trong 140 g/l NaOH với thời gian là 120 phút 
tại 40 oC, mật độ dòng anot là 20 mA/cm2, sau đó tiếp tục kết tủa PbO2 từ dung dịch chứa 
Pb(NO3)2 35 % với thời gian là 120 phút ở 40 oC, mật độ dòng là 80 mA/cm2. Điện cực catot là 
một lồng thép không gỉ đường kính 6 cm. 
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2.2 Các phương pháp khảo sát đặc trưng điện cực 

Điện cực sau khi được chế tạo, hình thái bề mặt và thành phần của các lớp phủ được khảo 
sát bằng phương pháp SEM trên thiết bị JSM-6499 (Jeol) tại Trung tâm Đánh giá Hư hỏng Vật 
Liệu (COMFA), Viện Khoa học Vật liệu, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam. 

Cấu trúc tinh thể của lớp phủ và thành phần được nghiên cứu bằng XRD trên thiết bị D8 – 
Advance 5005 tại Khoa Hóa học, Đại học Khoa học Tự nhiên, Đại học Quốc gia Hà Nội. 

Các thông số điện hóa của các điện cực được nghiên cứu với hệ 3 điện cực. Điện cực làm 
việc Ti/SnO2–Sb2O3/PbO2 , điện cực đối là một lồng thép không gỉ có đường kính 6 cm, khoảng 
cách giữa hai điện cực được khống chế là 3 cm; điện cực so sánh là điện cực calomel bão hòa. 
Thiết bị đo potentiogalvanostat PGS-HH10 được chế tạo tại Vi ện Hóa học, Viện Hàn lâm Khoa 
học và Công nghệ Việt Nam. 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Ảnh hưởng của nhiệt độ nung đến cấu trúc và hình thái bề mặt mẫu  

Hình 1, 2, 3, 4 biểu thị kết quả nhiễu xạ tia X (XRD-X ray diffraction) của các mẫu thử 
nghiệm để tạo lớp phủ SnO2-Sb2O3 khi nung mẫu ở các nhiệt độ khác nhau: 370,  420, 480,             
550 oC.  

Faculty o f C hem istry, H US , VN U, D8  A DV A NC E-Bru ke r -  M au  M 16

00 -0 01 -0 6 57  (D) -  T in O x id e -  Sn O 2 -  Y :  27 .61  %  - d  x b y : 1. - W L : 1 .54 0 6 - Te tra go na l - a  4.7 20 0 0 - b  4.7 20 0 0 - c 3 .17 00 0  -  al ph a 9 0.0 00  - b eta  90 .00 0 -  g a m m a 9 0.0 00  - P rim itive  - P 42 /ncm  (1 38 ) - 2  - 7 0.6

03 -0 65 -7 6 57  (C) -  T in -  Sn  - Y : 4 1 .9 4  %  -  d  x by: 1 .  -  W L: 1.5 40 6  - Tetrag on a l - a 5 .83 1 80  - b 5 .83 1 80  - c  3.1 81 9 0 - a lp ha  90 .00 0  -  be ta 9 0.0 00  - g am m a  90 .00 0 -  B o dy- cen ter ed  - I41 /a md  ( 14 1 ) - 4  -  10 8.2 16  
00 -0 36 -1 1 63  (N) -  An tim o n y  O x id e  -  Sb O 2 -  Y :  4 5.6 1 %  - d  x b y : 1. - W L : 1 .54 0 6 - Te tra go n al -  a  4.5 8 90 0 -  b  4.5 89 0 0 - c 3 .07 6 00  - alph a 9 0.0 00  - b eta  90 .00 0 -  ga m m a 9 0.0 00  - P rim itive  - P 42 /m n m  (13 6)  - 2
F ile :  Thu on g  V H m au  M 1 6.r aw  - Typ e: De tecto r S can  - S tar t : 2 0.0 0 0 ° - E nd :  70 .00 0 ° -  S te p: 0 .0 2 0 ° - S tep  tim e :  0.8  s - Tem p.: 2 5 °C ( Roo m )  - T im e S tar te d : 1 7 s -  2- The ta:  2 0.0 00  ° -  The ta:  1 .00 0 ° - C hi:  0 .
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Hình 1. Phổ đồ XRD của lớp phủ trung gian tạo thành ở nhiệt độ nung 370 oC. 
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F a cul ty o f C he m istry, H US , VN U, D8  A DV A NC E-Bru ke r -  Sa m ple  S nO 2 -Sb2O 3 -05 -0 4

01 -0 74 -1 7 25  (D) -  Va le ntin ite  - Sb 2 O3  - Y : 16 .02  %  -  d x  b y : 1 . - W L: 1 .5 4 06  - O rth or ho m b ic  - a  12 .46 00 0  -  b 4 .92 00 0  -  c 5.4 20 00  - a lp ha  90 .00 0 -  b e ta 9 0.0 00  - ga m m a  9 0 .0 0 0 - P ri m it iv e -  P ccn  (5 6)  - 4 -  3 3 2

00 -0 01 -0 6 57  (D) -  T in O x id e -  Sn O 2 -  Y : 18 .47  %  - d  x b y: 1. - W L : 1 .54 0 6 - Te tra go na l - a  4.7 20 0 0 - b  4.7 20 0 0 - c 3 .17 00 0  -  al ph a 9 0.0 00  - b eta  90 .00 0 -  g a m m a 9 0.0 00  - P rim it ive  - P 42 /ncm  (1 38 ) - 2  - 7 0.6
00 -0 01 -1 1 98  (D) -  T itan iu m - T i  -  Y: 3 2.3 7 %  - d  x  by : 1. - W L : 1.5 40 6 -  H exa go n al -  a  2 .9 2 00 0 -  b  2.9 2 00 0 -  c  4 .67 0 00  - al ph a 9 0.0 0 0 - b eta  90 .00 0  -  ga m m a 1 20 .00 0  -  Pr im i t ive  -  P6 3 /m m c ( 19 4)  - 2 -  34 .48 37
F ile : H ie n NC S  m a u  S n O 2- Sb 2O 3 -0 5- 04 .ra w -  Type : 2Th /Th lo cke d -  Sta rt:  20 .00 0 ° -  E n d:  7 0.0 10  °  - S te p : 0 .03 0  ° -  S te p t im e: 1 . s -  Tem p.: 25  °C  (Ro o m ) -  T im e  Sta rte d: 1 2 s - 2 -Th e ta : 20 .00 0  °  -  T he ta: 1 0.
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Hình 2. Phổ đồ XRD của lớp phủ trung gian tạo thành ở nhiệt độ nung 420 oC. 

F a culty o f C he m istry, H US , VN U, D8  A DV A NC E-Bru ke r -  Sa m ple  S nO 2 -Sb 2O 3

01 -0 74 -1 7 25  (D ) -  Va le nt in ite  - Sb 2 O3  - Y : 25 .62  %  -  d x b y: 1 .  - W L: 1 .5 4 06  - O rth or ho m b ic - a  12 .46 00 0  -  b 4 .92 00 0  -  c 5.4 20 00  - a lp ha  90 .00 0 -  b e ta 9 0.0 00  - ga m m a  9 0 .0 0 0 - P ri m it iv e -  P c cn  (5 6)  - 4 -  3 3 2

00 -0 01 -0 6 57  (D ) -  T in O xid e -  Sn O 2 -  Y : 33 .90  %  - d  x  b y : 1.  - W L : 1 .54 0 6 - T e tra go na l - a  4.7 20 0 0 - b  4.7 20 0 0 - c  3 .17 00 0  -  al ph a 9 0.0 00  - b eta  90 .00 0 -  g a m m a 9 0.0 00  - P rim it ive  - P 42 /ncm  (1 38 ) - 2  - 7 0.6
00 -0 01 -1 1 98  (D ) -  T itan iu m  - T i  -  Y: 4 3.2 4 %  - d  x by : 1. - W L : 1.5 40 6 -  H exa go n al -  a  2 .9 2 00 0 -  b  2.9 2 00 0 -  c  4 .67 0 00  - al ph a 9 0.0 0 0 - b eta  90 .00 0  -  ga m m a 1 20 .00 0  -  Pr im i t iv e  -  P6 3 /m m c ( 19 4)  - 2 -  34 .48 37
F ile :  H ie n N C S  m a u  S n O 2- Sb 2O 3 .ra w -  T ype : 2T h /T h lo c ke d -  S ta rt :  20 .00 0 ° - E n d: 7 0.0 10  ° - Ste p : 0 .03 0 ° -  S te p tim e: 1 . s  -  T em p.:  25  °C  (R o o m ) -  T im e  Sta rte d: 1 1 s - 2 -T h eta : 20 .00 0 ° -  T he ta: 10 .0 00  ° 
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Hình 3. Phổ đồ  XRD của lớp phủ trung gian tạo thành ở nhiệt độ nung 480 oC. 
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Faculty of Chemistry, HUS, VNU, D8 ADVANCE-Bruker - Mau M13

03 -065 -7657  (C) -  Tin -  Sn  - Y : 31 .74 % -  d  x by: 1 . -  W L: 1.5406 - Tetragona l - a 5.83180  - b 5 .83180  - c 3.18190 - alpha  90 .000  -  be ta 90.000  - gam ma 90 .000 -  Body- cen ter ed  - I41 /amd (141 ) - 4  -  108.216  

00 -005 -0562  (D) -  An timony, syn  - Sb -  Y : 13 .87  % - d  x by: 1. - W L : 1 .5406 - Rhombo.H.axes -  a 4 .30700 -  b  4.30700 - c 11 .27300 -  alpha  90 .000  - beta 90.000 - gam ma 120.000 - P rimitiv e - R- 3m  (166 ) - 6 
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Hình 4. Phổ đồ XRD của lớp phủ trung gian tạo thành ở nhiệt độ nung 550 oC 

 

Kết quả thu được cho thấy mẫu thử nghiệm ở các nhiệt độ nung khác nhau đối với thành 
phần lớp phủ trung gian đều cho các pic điển hình của SnO2. Khi mẫu nung ở 370 oC, sản phẩm  
lớp phủ có thành phần là các oxit antimon SbO2 (Hình 1), khi mẫu nung ở 550 oC, sản phẩm bề 
mặt mẫu có thiếc (Sn) và antimon (Sb) kim loại xuất hiện (Hình 4), trong khi các mẫu được 
nung ở 420 oC (Hình 2) và 480 oC (Hình 3) trên bề mặt mẫu xuất hiện thành phần oxit Sb2O3, 
không pic nào của kim loại Sn hoặc Sb được quan sát thấy. Điều này cho thấy khi nung ở nhiệt 
độ không quá cao thì Sn, Sb đều tồn tại dưới dạng ôxit. Tuy nhiên khi mẫu được nung ở 480 oC 
(Hình 3) cường độ pic điển hình của Sb2O3 hiển thị rõ ràng hơn so với khi mẫu được nung ở 
nhiệt độ 420 oC (Hình 2).  

Kết quả nhiễu xạ tia X của mẫu điện cực titan được phủ một lớp mỏng SnO2-Sb2O3 bằng 
phương pháp phân hủy nhiệt tại nhiệt độ là 480 0C (Hình 3) xuất hiện các pic điển hình tại các 
giá trị 2θ bằng 26,8; 34; 38,2; 52; 55; 58; 62; 65,1; 66,2 đặc trưng cho SnO2, điều đó chứng tỏ 
rằng SnCl4 đã bị phân hủy nhiệt thành SnO2. Đồng thời, trên hình 3 cũng thể hiện các đỉnh pic 
tại các giá trị 2θ bằng 25,5; 28; 29; 33; 33,9; 36; 36,5; 39,5; 41 của Sb2O3. Trên giản đồ này vẫn 
còn xuất hiện một số đỉnh pic của Ti tại các giá trị 2θ bằng 35,5; 38,5; 41; 53,5; 63,5 nhưng với 
cường độ yếu điều này đã chứng minh được rằng hai loại oxit SnO2-Sb2O3 này đã được hòa tan 
lẫn vào nhau và tạo thành một dung dịch rắn trên bề mặt điện cực, tuy nhiên lớp phủ này có 
những vết nứt làm hở nền, kết quả này phù hợp với ảnh SEM trên Hình 5. 

Hình 5a,b là hình ảnh bề mặt của vật liệu nền Titan sau khi được xử lí bề mặt và nung ở 
480 0C, kết quả chụp SEM chỉ ra bề mặt hầu như không bị nứt nẻ và có những đám hạt tinh thể 
phân bố đều trên bề mặt, có thể là do nung ở nhiệt độ cao, làm xuất hiện oxit titan trên bề mặt. 
Trong khi đó, như thể hiện trên Hình 5c, d (có độ phóng đại khác nhau) hình thái bề mặt điện 
cực có lớp phủ SnO2-Sb2O3 thay đổi rõ rệt, xuất hiện các vết nứt nẻ và rỗ xốp, khả năng phân tán 
cao. Các vết nứt được tạo thành là do sức căng cơ học giữa nền titan và lớp phủ trong quá trình 
phân huỷ nhiệt, mặc dù vết nứt còn phụ thuộc vào các yếu tố khác như: thành phần lớp phủ, 
nhiệt độ nung, chiều dày lớp phủ... 
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a b 

c d 

 

Hình 5. Hình ảnh bề mặt SEM 
 a, b) Vật liệu nền Titan sau khi xử lí bề mặt 

 c, d) lớp phủ SnO2-Sb2O3 trên nền Titan, sau khi nung ở 4800C trong 60 phút. 

3.2. Ảnh hưởng của nhiệt độ nung tới độ bền của anôt Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 

Phương pháp phân cực dòng không đổi được sử dụng để đánh giá độ bền điện hóa của anôt 
Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 chế tạo được. Các phép đo dòng ổn định được thực hiện trong dung dịch 
H2SO4 1M ở mật độ dòng 500 A/cm2 nhằm đánh giá độ bền của điện cực hay là thời gian sống 
của điện cực. Sự giảm độ hoạt hóa của điện cực là do khi điện cực bị phân cực anôt ở mật độ 
dòng cao thì lớp PbO2 bị hòa tan dần dẫn đến sự giảm độ dẫn của lớp ôxit, không phải là do việc 
tạo thành lớp TiO2 cách điện. Trong quá trình đo dòng ổn định, PbO2 trong hỗn hợp ôxit sẽ bị 
hòa tan dần dần, điện thế giảm dần cho đến khi điện cực trở nên không dẫn điện và điện thế sẽ 
tăng vọt lên. 

Điện cực anôt được phân cực ở mật độ dòng cao 500 A/cm2 nên tốc độ thoát ôxy lớn, việc 
đo thế điện cực anôt bị ảnh hưởng của các bọt khí ôxy trên bề mặt anôt, điện thế đo được thường 
không ổn định. Để giải quyết vấn đề này hiệu điện thế của hệ nghiên cứu đã được khảo sát. 

Sự phụ thuộc hiệu điện thế của hệ đo vào thời gian dưới sự phân cực dòng ổn định 500 
mA/cm2 được biểu diễn trên Hình 6a.  
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a) 

Hình 6. Sự phụ thuộc hiệu điện thế của hệ đo vào thời gian phân cực của anôt Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 được 
nung ở các nhiệt độ khác nhau.  

Mật độ dòng phân cực 500 mA/cm2 trong H2SO4 1M ở 28 oC. 
 

Kết quả trên Hình 6a cho thấy đối với điện cực có lớp phủ SnO2-Sb2O3 được tạo thành khi 
nung các muối ở nhiệt độ 370 oC thì điện thế giảm dần dần (từ 1298 mV đến 645 mV), sau 
khoảng thời gian 110 giờ, giá trị thế tăng vọt, đó là do lớp phủ bị phá huỷ và dưới tác động của 
dòng anôt trên bề mặt điện cực tạo thành lớp TiO2. Do diện tích bề mặt hoạt động giảm, mật độ 
dòng tăng dần, dẫn đến điện thế anôt tăng.  

Hình 6a chỉ ra rằng thời gian sống của điện cực (khoảng thời gian đến khi điện thế của điện 
cực tăng vọt) không phụ thuộc rõ ràng vào nhiệt độ nung (trừ điện cực được nung ở 370 oC). 
Thời gian sống của các điện cực được tạo thành khi nung ở các nhiệt độ 420 oC, 480 oC, 550 oC 
lần lượt là 270, 290 giờ và 230 giờ. Khi nung mẫu ở nhiệt độ 370 oC, lớp phủ của điện cực vẫn 
bị phân tách và cho thời gian sống ngắn nhất (chỉ khoảng 115 giờ). Quan sát điện cực cho thấy 
bề mặt không được chắc, rỗ xốp và có nhiều khuyết tật. Trong trường hợp này, nguyên nhân có 
thể là có sự phân rã cơ học do sự thoát khí trong các lỗ xốp gây nên. Còn khi nung ở các nhiệt độ 
cao hơn thì thời gian sống tăng dần là do sự khuếch tán và tạo liên kết giữa các nguyên tử kim 
loại và nguyên tử oxi ở hai lớp khuếch tán vào nhau làm giảm bớt, thu hẹp bề mặt phân chia các 
lớp oxit. Tuy vậy, việc nung ở nhiệt độ cao hơn cũng không đảm bảo thu được lớp phủ chắc hơn. 
Khi nung ở nhiệt độ cao hơn (550 oC) hệ số giãn nở nhiệt giữa các nguyên tử kim loại và các 
nguyên tử oxi giữa các lớp giảm đi do đó thời gian sống của điện cực giảm. Kết quả thể hiện trên 
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Hình 6b. Từ các kết quả thu được, cho thấy mẫu được nung ở 480 oC cho thời gian sống của dài 
nhất, bằng 290 giờ. 

Sau khi thử nghiệm dòng không đổi ở 500 mA/cm2, trạng thái bề mặt của các anôt hệ 
Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 ở các nhiệt độ nung 370 oC, 420 oC, 550 oC cho kết quả tương tự nhau, lớp 
phủ hầu như bị hòa tan hết, trên bề mặt anôt xuất hiện mầu tím xanh (trong khi PbO2 có màu 
đen) và bột đen xuất hiện ở đáy bình thử nghiệm, các hạt tinh thể bị ăn mòn dần và có những 
đám bị bong tách khỏi nền titan. Khi điện thế bắt đầu tăng dần, độ hoạt hóa giảm, chứng tỏ lớp 
ôxit dẫn điện SnO2-Sb2O3 bị phá huỷ và lớp TiO2 cách điện được tạo thành trên bề mặt nền titan. 
Riêng đối với bề mặt điện cực anôt Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 có lớp phủ SnO2-Sb2O3 được tạo thành 
khi nung ở 480oC, sau quá trình thử nghiệm, bề mặt mẫu vẫn còn lớp phủ,  nền titan không xuất 
hiện. Kết quả này cũng được ghi nhận bằng hình ảnh SEM của mẫu điện cực sau khi đã phân 
cực ở mật độ dòng không đổi 500 mA/cm2 (Hình 7).  

 

Hình 7. Ảnh SEM của bề mặt điện cực Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 có lớp phủ SnO2-Sb2O3 được tạo thành khi 
nung ở 480 oC trước (a, b) và sau khi phân cực (c,d) ở mật độ dòng không đổi 500 mA/cm2 trong 370 giờ. 

Khi kết thúc thí nghiệm (sau 370 giờ), điện thế của anôt tăng đến giá trị rất cao, nền titan bị 
ăn mòn lỗ và dẫn đến sự bong tách các hạt ôxit. Trong thời gian thử nghiệm lớp ôxit hầu như 
còn nguyên vẹn, khi kết thúc thí nghiệm, lớp ôxit vẫn tồn tại trên bề mặt mẫu, tuy nhiên, do sự 
liên kết kém nên chúng dễ bị bong tróc khi có tác động cơ học từ bên ngoài. 

Sự phân tách ở trên cho thấy ngoài quá trình sunphat hóa chuyển PbO2 thành Pb(SO4)2 còn 
có quá trình oxi hóa SO4

2- thành S2O8
2- theo phương trình: 

   2SO4
2-  -  2e  → S2O8

2-     

  PbO2  +  SO4
2-  +  4H+  → Pb(SO4)2 + 2H2O    (3.1) 

  PbO2  +  2SO4
2-  +  4H+  - 2e  → Pb(S2O8)2 + 2H2O  (3.2)  

và quá trình thoát oxi từ nước: 
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     2H2O  -  4e  →  O2  +  4H+    (3.3) 

xảy ra tại bề mặt lớp oxit làm lớp oxit này bị phân rã, đồng thời quá trình đó cũng có thể xảy ra 
ngay tại bề mặt phân cách kim loại nền Titan và các lớp oxit tạo thành TiO2. Đó chính là lí do 
dẫn đến lớp oxit  mất khả năng bám dính và dễ dàng bị bong tách sau khi phân cực ở dòng 
không đổi với mật độ dòng cao và trong thời gian dài.  

4. KẾT LUẬN 

Từ các kết quả về hình thái học và tính chất điện cực khi phân cực ở dòng không đổi theo 
thời gian, có thể kết luận rằng tại nhiệt độ nung mẫu 480 oC, lớp phủ SnO2-Sb2O3 và điện cực 
Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 có độ bền tốt nhất. Thời gian sống của điện cực khi nung ở 480 oC lên tới 
290 giờ, trong khi thời gian sống của các điện cực nung ở 370 oC, 420 oC, 550 oC là 115, 270 giờ 
và 230 giờ tương ứng. 
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ABSTRACT 

INFLUENCE OF THERMAL DECOMPOSITION OF SALTS ON COMPOSITION AND 
SURFACE MORPHOLOGY OF Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 ELECTRODES 

Chu Thi Thu Hien1, Tran Trung1, Vu Thi Thu Ha2 and Nguyen Ngoc Phong3 
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   Intermediate coating of SnO2 - Sb2O3 on Ti/SnO2-Sb2O3/PbO2 electrodes was prepared by a 
thermal decomposition technique. The structure, surface morphology and durability of the layers 
were investigated. The results showed that, with the sample heated at 370 oC, SbO2 was formed 
while at 550 oC tin (Sn ) and antimony (Sb) metals appeared. At temperatures of 420 oC and             
480 oC, a Sb2O3 layer was observed, and Sn and/or Sb metal was not found. However, when the 
sample was heated at 480 oC, the peak intensity of Sb2O3 was obviously clearer than that at a 
temperature of 420 oC. The best layer of SnO2 - Sb2O3 was obtained after heating of 480oC. Data 
from polarization technique showed that the lifetime of this electrode was up to 290 hours, while 
the electrodes heated at 370 0C , 420 0C, 550 0C had lifetimes of 115, 270 hours and 230 hours 
respectively . 
 
Keywords: thermal decomposition, titanium noble electrode, lifetime of electrode, surface 
morphology. 
 
 
 
 
 


