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TÓM TẮT 
Trong nghiên cứu này, lý thuyết phiếm hàm mật độ được sử dụng 
để khảo sát sự hấp phụ của phân tử carbon monoxide (CO) trên bề 
mặt hợp kim ruthenium-cobalt (RuCo). Các mẫu hấp phụ được tạo 
bởi phần mềm VESTA. Phần mềm VASP được sử dụng để tối ưu 
hóa cấu trúc và tính toán năng lượng. Bên cạnh đó, khoảng cách 
hấp phụ và tương tác điện tử giữa phân tử CO với đế cũng được 
xác định. Kết quả tìm ra được vị trí mà CO hấp phụ tốt nhất trên 
bề mặt RuCo. Nghiên cứu này góp phần vào việc hoàn thiện bức 
tranh tổng thể về sự hấp phụ của khí CO lên bề mặt các chất xúc 
tác có tiềm năng ứng dụng vào pin nhiên liệu methanol.  

Từ khóa: Carbon monoxide, hợp kim ruthenium-cobalt, lý thuyết 
phiếm hàm mật độ, VASP 

ABSTRACT 
In this study, density functional theory was used to investigate the 
adsorption of carbon monoxide on the surface of a ruthenium-
cobalt alloy. Samples were simulated using VESTA software. VASP 
was used to optimize the structure and calculate the energy. In 
addition, the adsorption distance and the electronic interaction 
between carbon monoxide and a substrate were determined. The 
results identified the optimal adsorption location for CO on the 
RuCo surface. This research contributes to completing the overall 
picture of CO adsorption on the surface of catalysts used for direct 
methanol fuel cells.  

Keywords: Carbon monoxide, density functional theory, 
ruthenium-cobalt alloy, VASP 

1. GIỚI THIỆU  

Trong số các dạng năng lượng mới hiện nay, pin 
nhiên liệu methanol là một trong những ứng viên 
đầy hứa hẹn vì có kích thước nhỏ gọn, nhiên liệu 
methanol dễ sản xuất và tồn trữ, có mật độ năng 
lượng cao và hoạt động ở nhiệt độ thấp (Aricò et al., 

2001; Zhang et al., 2017). Tuy nhiên, việc thương 
mại hóa pin nhiên liệu methanol còn gặp một số rào 
cản, đặc biệt là hiện tượng ngộ độc carbon monoxide 
(CO) ở bề mặt điện cực làm hiệu suất pin suy giảm 
theo thời gian và việc sử dụng kim loại quý platinum 
(Pt) làm chất xúc tác khiến pin có giá thành cao (Suh 
et al., 2005).  
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Để giảm lượng Pt sử dụng, các nghiên cứu tập 
trung vào chế tạo chất xúc tác hợp kim hai hoặc ba 
thành phần của Pt như PtRuNi (Wang et al., 2007), 
PtRuCo (Huang et al., 2009), PtFe (Jang et al., 
2013), PtNi (Nassr et al., 2013), PtRuFe (Cai et al., 
2015), PtCo (Baronia et al., 2017), PtPd (Zhao et al., 
2018), PtRu (Quan & Le, 2021). Tuy nhiên, có rất ít 
nghiên cứu về chất xúc tác không sử dụng kim loại 
quý platinum.  

Đối với hiện tượng ngộ độc CO, các nghiên cứu 
đều tập trung vào việc khảo sát lý thuyết. Đã có 
nhiều công bố về sự hấp phụ CO trên các bề mặt như 
Pt(100), Pt(410) và Pt(110) (Yamagishi et al., 
2005), PtCu (Lei et al., 2013), PtBi (Figueiredo et 
al., 2014), Pt clusters (Ramos-Sánchez & Balbuena, 
2014), Pt3M (M = Pt, Ni, Mo, Ru, Pd, Rh) clusters 
(Lian et al., 2015), Pt-Me (Me = Fe, Co, Ni) 
nanoclusters (Korniy et al., 2016), PtMo (Liu et al., 
2019). Nhưng tương tự như trên, các công bố lý 
thuyết về sự hấp phụ CO trên bề mặt chất xúc tác 
định hướng ứng dụng trong pin nhiên liệu methanol 
mà không sử dụng kim loại quý platinum cũng gần 
như không xuất hiện.  

Trong nghiên cứu này, sự hấp phụ của phân tử 
CO lên bề mặt chất xúc tác hợp kim ruthenium-
cobalt (không sử dụng kim loại quý platinum) được 
tính toán và khảo sát. Kết quả góp phần vào việc 
hoàn thiện bức tranh tổng thể về sự hấp phụ của khí 
CO lên bề mặt các chất xúc tác có tiềm năng ứng 
dụng vào pin nhiên liệu methanol.  

2. PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU 

Trước tiên, phần mềm VESTA được sử dụng để 
thiết kế các hệ mô phỏng. Phần đế hợp kim RuCo 
với bề mặt được thiết kế tương ứng mặt mạng (111) 
của cấu trúc tinh thể fcc. Đế bao gồm ba lớp, với các 
nguyên tử Ru xen kẽ Co theo tỷ lệ Ru:Co = 1:1  Mỗi 
unit cell có kích thước 10,2 Å x 10,2 Å x 22,9 Å, 
tuần hoàn theo hai phương x và y, khoảng chân 
không theo trục z được thiết kế xấp xỉ 15 Å. Bộ cơ 
sở sóng phẳng được sử dụng với năng lượng cắt là 
400 eV, phép tính xấp xỉ Perdew-Burke-Ernzerhof 
được sử dụng cho năng lượng tương quan trao đổi. 
Mẫu lưới điểm k = 5 x 5 x 1 với kỹ thuật lấy mẫu 
điểm đặc biệt của Monkhorst và Pack được sử dụng. 
Tốc độ hội tụ của các phép tính được hỗ trợ bằng 
phương pháp Methfessel–Paxton bậc nhất với giá trị 
sigma là 0,2 eV.  

Tiếp theo, phân tử CO được thiết kế hấp phụ lên 
bề mặt đế RuCo tại 7 vị trí khả dĩ, bao gồm: top Ru, 
top Co, bridge Ru-Ru, bridge Ru-Co, bridge Co-Co, 
hollow Ru-Ru-Co và hollow Ru-Co-Co tương ứng 

với hai trường hợp là nguyên tử C quay xuống và 
nguyên tử O quay xuống (Hình 2). Khoảng cách ban 
đầu từ nguyên tử C hay O đến bề mặt đế xấp xỉ 2,0 
Å cho tất cả các mẫu.  

 
Hình 1. Đế hợp kim RuCo nhìn theo phương 
ngang (a) và theo phương từ trên xuống (b)  

 
Hình 2. Trường hợp nguyên tử C quay xuống 

(a) và nguyên tử O quay xuống (b)  

Sau khi các mẫu được thiết kế xong, gói phần 
mềm mô phỏng VASP được sử dụng để tối ưu hoá 
cấu trúc và tính toán năng lượng của chúng. Năng 
lượng hấp phụ giữa phân tử CO và bề mặt đế được 
tính toán theo công thức:  

𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 = 𝐸𝐸𝐶𝐶𝐶𝐶−𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 − 𝐸𝐸𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 − 𝐸𝐸𝐶𝐶𝐶𝐶        (1) 

Với 𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎, 𝐸𝐸𝐶𝐶𝐶𝐶−𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅, 𝐸𝐸𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 và 𝐸𝐸𝐶𝐶𝐶𝐶  lần lượt là 
năng lượng hấp phụ, năng lượng của cả hệ CO-
RuCo, năng lượng của đế RuCo và năng lượng của 
phân tử CO. 

Bên cạnh năng lượng hấp phụ, khoảng cách giữa 
nguyên tử hấp phụ và bề mặt đế 𝑑𝑑𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 cũng được xác 
định. Hơn thế nữa, nhằm có một cái nhìn trực quan 
về sự tương tác điện tử giữa phân tử CO và bề mặt 
đế, giá trị sai khác mật độ điện tích ∆𝜌𝜌 (charge 
density difference – CDD) cũng được tính toán cho 
hai mẫu điển hình (mẫu thứ nhất ứng với trường hợp 
nguyên tử C quay xuống vị trí hollow Ru-Co-Co cho 
kết quả năng lượng hấp phụ có giá trị dương cao 
nhất, mẫu thứ hai ứng với trường hợp nguyên tử O 
quay xuống vị trí hollow Ru-Ru-Co cho kết quả 
năng lượng hấp phụ có giá trị âm thấp nhất) theo 
công thức:  

Δ𝜌𝜌 = 𝜌𝜌𝐶𝐶𝐶𝐶−𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 − 𝜌𝜌𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 − 𝜌𝜌𝐶𝐶𝐶𝐶       (2) 

Trong đó, 𝜌𝜌𝐶𝐶𝐶𝐶−𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅, 𝜌𝜌𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 và 𝜌𝜌𝐶𝐶𝐶𝐶 lần lượt là 
mật độ điện tích của hệ CO hấp phụ trên đế RuCo, 

Ru 
Co 

a) b) 

a) b) 



Tạp chí Khoa học Đại học Cần Thơ   Tập 62, Số CĐ: Khoa học tự nhiên Đồng bằng sông Cửu Long (2026): 240-245 

242 

mật độ điện tích của đế RuCo và của chất trung gian 
hấp phụ CO.  

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN  
3.1. Trường hợp nguyên tử C quay xuống  

Bảng 1 và Hình 3 thể hiện kết quả tính năng 
lượng hấp phụ và chạy tối ưu hóa cấu hình của các 
hệ trong trường hợp nguyên tử C quay xuống, tương 
ứng với 7 vị trí khác nhau của nguyên tử C trên bề 
mặt hợp kim RuCo như đã đề cập ở phần phương 
pháp nghiên cứu.  

Bảng 1. Kết quả tính năng lượng hấp phụ cho 
trường hợp nguyên tử C quay xuống  

Vị trí  
𝐸𝐸𝐶𝐶𝐶𝐶−𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 

(eV) 
𝐸𝐸𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 
(eV) 

𝐸𝐸𝐶𝐶𝐶𝐶  
(eV) 

𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 
(eV) 

top Ru -372,31 -357,79 -14,80 0,28 
top Co -372,28 -357,79 -14,80 0,31 

bridge Ru-
Ru 

-372,25 -357,79 -14,80 0,34 

bridge Ru-
Co 

-372,81 -357,79 -14,80 -0,22 

bridge Co-
Co 

-371,62 -357,79 -14,80 0,97 

hollow 
Ru-Ru-Co 

-373,11 -357,79 -14,80 -0,52 

hollow Ru-
Co-Co 

-371,55 -357,79 -14,80 1,04 

Giá trị năng lượng hấp phụ (𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎) ở Bảng 1 có 
thể cho thấy nguyên tử C không hấp phụ lên bề mặt 
RuCo, với các giá trị 𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 đều dương (trừ hai trường 
hợp bridge Ru-Co và hollow Ru-Ru-Co). Trong đó, 
giá trị dương lớn nhất tương ứng với trường hợp 
nguyên tử C nằm ở vị trí hollow Ru-Co-Co, với giá 
trị năng lượng hấp phụ bằng 1,04 eV. Điều này hoàn 
toàn phù hợp với kết quả chạy tối ưu hóa khi trên 
Hình 3, có thể thấy, không có nguyên tử C nào bắt 
liên kết với bề mặt RuCo. Riêng đối với hai trường 
hợp bridge Ru-Co và hollow Ru-Ru-Co, mặc dù kết 
quả tính năng lượng hấp phụ có giá trị âm, nhưng 
không phải do nguyên tử C hấp phụ lên bề mặt 
RuCo. Hình 3d và Hình 3f cho thấy nguyên tử bắt 
liên kết với bề mặt là O. Do ban đầu hệ được thiết 
lập là nguyên tử C quay xuống, nên kết quả này 
chứng tỏ, ứng với hai trường hợp trên, bề mặt RuCo 
đã đẩy nguyên tử C và hút nguyên tử O với lực 
tương tác khá lớn, làm xoay phân tử CO theo chiều 
nguyên tử O hướng xuống.  

 
Hình 3. Kết quả chạy tối ưu hóa cho trường hợp 

nguyên tử C quay xuống tại 7 vị trí  

Ghi chú: a) top Ru, b) top Co, c) bridge Ru-Ru, d) bridge 
Ru-Co, e) bridge Co-Co, f) hollow Ru-Ru-Co và g) 
hollow Ru-Co-Co. 

3.2. Trường hợp nguyên tử O quay xuống  

Bảng 2 và Hình 4 thể hiện kết quả tính năng 
lượng hấp phụ và chạy tối ưu hóa của các hệ trong 
trường hợp nguyên tử O quay xuống, tương ứng với 
7 vị trí khác nhau của nguyên tử O trên bề mặt hợp 
kim RuCo.  

Nhìn chung, có sự tương đồng trong xu hướng 
hấp phụ giữa hai trường hợp nguyên tử C quay 
xuống và nguyên tử O quay xuống. Trong đó, năng 
lượng liên kết giữa bề mặt đế với nguyên tử oxy thấp 
hơn một chút so với nguyên tử carbon. Kết quả được 
trình bày ở Bảng 2 cho thấy năng lượng hấp phụ thấp 
nhất ở ba vị trí là top Co (0,08 eV), bridge Ru-Co 
(0,02 eV) và hollow Ru-Ru-Co (-1,51 eV), tương 
ứng với Hình 4b, Hình 4d và Hình 4f. Trong khi đó, 
giá trị dương lớn nhất tương ứng với trường hợp 
nguyên tử oxy nằm ở vị trí hollow Ru-Co-Co, với 
giá trị năng lượng hấp phụ bằng 1,03 eV. Đối với 

a) b) 

c) d) 

e) f) 

g) 
Ru 

Co 
C 
O 
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cấu hình bridge Ru-Co, trong cả hai trường hợp 
nguyên tử C quay xuống và nguyên tử O quay xuống 
đều cho giá trị năng lượng hấp phụ thấp. Tuy nhiên, 
trong hai trường hợp này, giá trị năng lượng này là 
khác nhau. Điều này có thể được giải thích là do cấu 
hình bridge Ru-Co chỉ là vị trí đặt ban đầu. Trong 
quá trình hệ máy chạy tối ưu hóa, sự dịch chuyển 
các vị trí khác nhau của phân tử CO đã xảy ra để tìm 
ra vị trí có năng lượng thấp nhất. Có khả năng ở gần 
vị trí bridge Ru-Co có hai vị trí hố thế ứng với hai 
cấu hình tối ưu trên.  

 
Hình 4. Kết quả chạy tối ưu hóa cho trường hợp 

nguyên tử O quay xuống tại 7 vị trí  

Ghi chú: a) top Ru, b) top Co, c) bridge Ru-Ru, d) bridge 
Ru-Co, e) bridge Co-Co, f) hollow Ru-Ru-Co và g) 
hollow Ru-Co-Co. 

Như vậy, trong cả hai trường hợp nguyên tử C 
quay xuống và nguyên tử O quay xuống, vị trí hấp 
phụ tốt nhất trên bề mặt RuCo là hollow Ru-Ru-Co, 
với giá trị năng lượng hấp phụ bằng -1,51 eV.  

Bảng 2. Kết quả tính năng lượng hấp phụ cho 
trường hợp nguyên tử O quay xuống  

Vị trí 
𝐸𝐸𝐶𝐶𝐶𝐶−𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 

(eV) 
𝐸𝐸𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅 
(eV) 

𝐸𝐸𝐶𝐶𝐶𝐶  
(eV) 

𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 
(eV) 

top Ru -372,41 -357,79 -14,80 0,18 
top Co -372,51 -357,79 -14,80 0,08 

bridge Ru-
Ru 

-372,26 -357,79 -14,80 0,33 

bridge Ru-
Co 

-372,57 -357,79 -14,80 0,02 

bridge Co-
Co 

-371,63 -357,79 -14,80 0,96 

hollow 
Ru-Ru-Co 

-374,10 -357,79 -14,80 -1,51 

hollow Ru-
Co-Co 

-371,56 -357,79 -14,80 1,03 

3.3. Khoảng cách từ nguyên tử hấp phụ đến 
bề mặt  

Bảng 3 cung cấp giá trị khoảng cách (𝑑𝑑𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎, tính 
bằng đơn vị Å) giữa nguyên tử hấp phụ (C hoặc O) 
và bề mặt đế RuCo.  

Bảng 3. Khoảng cách từ nguyên tử hấp phụ đến 
bề mặt 

Vị trí  
𝒅𝒅𝒂𝒂𝒂𝒂𝒂𝒂 (Å)  

C quay xuống  O quay xuống 
top Ru 2,48 3,03 
top Co 3,68 2,22 

bridge Ru-Ru 2,46 2,45 
bridge Ru-Co 1,87 1,86  
bridge Co-Co 3,21 3,14 

hollow Ru-Ru-Co 1,86 1,73 
hollow Ru-Co-Co 2,37 2,36 

Như đã trình bày ở phần phương pháp, khoảng 
cách từ nguyên tử C hoặc O đến bề mặt đế ban đầu 
được thiết lập xấp xỉ 2,0 Å cho tất cả các mẫu. Tuy 
nhiên, do tương tác giữa phân tử hấp phụ với đế nên 
khoảng cách này có sự thay đổi rõ rệt sau khi chạy 
tối ưu hóa. Trong đó, giá trị 𝑑𝑑𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 tương ứng với hai 
vị trí là bridge Ru-Co và hollow Ru-Ru-Co bị giảm 
đi. Điều này hoàn toàn phù hợp với kết quả tính năng 
lượng liên kết khi hai vị trí này cho giá trị 𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 âm. 
Tương tác giữa phân tử hấp phụ với bề mặt đế là lực 
hút làm cho khoảng cách giữa chúng giảm đi. Ngược 
lại, ở các vị trí khác, giá trị khoảng cách 𝑑𝑑𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 tăng 
lên do lực tương tác là lực đẩy (𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 mang giá trị 
dương).  

f) 

a) b) 

c) d) 

e) 

g) 
Ru 

Co 

C 

O 
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3.4. Tương tác điện tử giữa phân tử hấp phụ 
với đế  

Hình 5 thể hiện sai khác mật độ điện tích (CDD) 
của hai mẫu điển hình. Mẫu thứ nhất ứng với trường 
hợp nguyên tử C quay xuống vị trí hollow Ru-Co-
Co, cho kết quả năng lượng hấp phụ có giá trị dương 
cao nhất. Mẫu thứ hai ứng với trường hợp nguyên tử 
O quay xuống vị trí hollow Ru-Ru-Co, cho kết quả 
năng lượng hấp phụ có giá trị âm thấp nhất. Trong 
hình, khu vực có màu lam và vàng lần lượt biểu thị 
sự suy giảm và tăng cường điện tử, tương ứng với 
điện tích có giá trị dương và âm ở các khu vực đó. 
Có thể thấy rõ, trong trường hợp nguyên tử C quay 
xuống vị trí hollow Ru-Co-Co (Hình 5a), ở khu vực 
xung quanh phân tử CO tập trung một lượng lớn 
điện tích (màu vàng). Trong khi đó, ở bề mặt các 
nguyên tử Co gần như không xuất hiện sự trao đổi 
điện tích nào. Do đó, không có điều kiện để thiết lập 
tương tác giữa phân tử CO với đế. Thậm chí, bên 
trái phân tử CO xuất hiện một vùng mất điện tích 
(màu lam) nằm ngay phía trên các nguyên tử Ru, mà 
trên các nguyên tử Ru này lại tồn tại các vùng bị mất 
điện tích. Điều này dẫn đến tương tác đẩy giữa bề 
mặt đế và phân tử CO (do cùng mang điện  
tích dương).  

Ngược lại, ở trường hợp nguyên tử O quay 
xuống vị trí hollow Ru-Ru-Co (Hình 5b), phía trên 
cụm ba nguyên tử Ru-Ru-Co xuất hiện các vùng suy 
giảm điện tích (màu lam). Các vùng suy giảm điện 
tích này và đám mây tích tụ điện tích (màu vàng) 
xung quanh phân tử CO sẽ hút nhau. Do đó, tại đây 

xảy ra sự hấp phụ mạnh mẽ của phân tử CO lên bề 
mặt đế.  

 
Hình 5. Kết quả tính toán sai khác mật độ điện 
tích cho trường hợp nguyên tử C quay xuống vị 
trí hollow Ru-Co-Co (a) và trường hợp nguyên 

tử O quay xuống vị trí hollow Ru-Ru-Co (b)  

4. KẾT LUẬN  

Khi phân tử CO hấp phụ trên bề mặt hợp kim 
RuCo thì xảy ra tương tác đẩy nếu nguyên tử carbon 
ở gần bề mặt đế đối với tất cả các vị trí. Trong trường 
hợp nguyên tử oxy ở gần bề mặt, năng lượng hấp 
phụ luôn thấp hơn so với trường hợp nguyên tử 
carbon quay xuống cho tất cả các vị trí tương ứng. 
Vị trí có năng lượng hấp phụ thấp nhất ứng với 
hollow Ru-Ru-Co, với 𝐸𝐸𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 = -1,51 eV và khoảng 
cách từ nguyên tử oxy đến bề mặt là 𝑑𝑑𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎𝑎 = 1,73 (Å).  
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