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(54) THIET BI VA PHUONG PHAP GIAN NO GRAPHIT THANH GRAPHEN

(57) Sang ché dé cap dén thiét bi va phuong phap gidn né graphit thanh graphen. Hop
phan chira graphit duoc hydro hoa va graphit dugc loai hydro gom nhiéu tam. It nhat mot
tAm trong mudi tam co kich thudc vuot qua mudi micromet vudng. Vi du, cac tim nay cd
thé co d6 day trung binh bang 10 16p nguyén tir hodc it hon.
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Linh vuc k¥ thuit dwgc dé cap

Sang ché dé cap dén graphen va phuwong phép sén xuét graphen, bao gém thiét bi

va phuong phap gidn nd graphit thanh graphen.
Tinh trang ky thuit ciia sang ché

Graphen ly tudng 1a mdt 16p nguyén t& day clia graphit 16n vo cung va khong chira
tap chat. Hién nay, graphen c6 kich thudc hiru han va chwra tap chét. Tuy cé cac nhugc
diém nay, nhung cac dic tinh vat Iy cla graphen hién nay 14 cé vu thé boi cac nguyén tir
cacbon lai hoa sp2 ma dugc bao quanh béi ba nguyén tir cacbon khac duge bb trf trén mt
phing tao thanh cic goc bang 120° v6i nguyén tir cacbon khéc, theo d6 gén nhu 13 tdm
cacbon tinh khiét v6 cing. Két qua cua ciu tric ndy 13, graphen c6 mot sb dic tinh vat 1y
rét dang chu ¥, bao gdm ty 16 médun dan hdi trén khéi lugng rat cao, do dan dién va nhit
cao, va tinh nghich tir 16n va khong tuyén tinh. B&i vi cac ddc tinh vat ly déang chu y nay,
nén graphen c6 thé duge st dung trong nhiu tng dung khac nhau, bao gdm trong muc
din ma c6 thé duoc sir dung dé tao ra 16p boc din dién, dién tt in, hogc 16p tiép xtc dan

dién cho pin mit troi, tu dién, pin, va céc ing dung tuong tu.

Maic du graphen ly tudng chi gbm duy nhét mot 16p nguyén tir cacbon, nhung chu
trac graphen gdm nhiéu 16p cacbon (vi dy, 1én dén 10 16p, hoidc lén dén 6 16p) c6 thé cung
cAp céc dic tinh vat Iy c6 thé so sanh dugc va c6 thé dugce st dung hiéu qua trong nhiéu
ung dung tuong tu. Dé thuan tién, ca graphen c6 duy nhét mot 16p nguyén tr va graphen
¢6 chu trac nhidu 16p véi cac dic tinh vat 1y c6 thé so sanh duoc goi 1 “graphen” trong
ban mo ta nay.

C6 nhiéu loai graphen khac nhau va céc vét liéu dang tAm chira cacbon khac. Cac

dic diém co ban clia mot so vat liéu nay dugc mo ta ngay dudi day.

Léng dong hoi héa hoc: Léng dong hoi héa hoc (Chemical vapor deposition -
CVD) c6 thé dugc st dung dé tao ra cic 16p don graphen ma c6 kich thuéc tdm 16n va
mat d6 khuyét tat thap. Trong mot sb truomg hop, CVD tao ra graphen cb nhiéu 16p. Trong
mot sb truong hop, CVD ¢6 thé tao ra graphen ma c6 kich thuée tAm vi mo (vi du, dat

dén chiéu dai 1 cm).
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Vi dy vé viéc sir dung CVD dé san xuét graphen c6 thé dugc tim thiy trong tai lidu
Science 342: 6159, p. 720-723 (2013), Science 344: 6181, p. 286-289 (2014), va Scientific
Reports 3, Art. No.: 2465 (2013). Theo tém tét ctia vi du cudi cung nay, “su ling dong
hoi hda hoc cua graphen trén cac kim loai chuyén hoa dugc xem 13 budc chinh dan dén
mg dung trong thuong mai ciia graphen. Tuy nhié€n, viéc san xuét dya trén cac kim loai
chuyén hoa lién quan dén bude chuyén dbi khong thé tranh dugc ma bude nay co thé phic

tap nhu chinh buée ling graphen”.

Graphit ty nhién: Graphit tdn tai trong tu nhién va cd thé duoc tim thiy & dang nhu
tAm tinh thé gdm tir mudi dén hang nghin 16p. C4c 16p ndy thudng & trinh ty theo thir ty,
cu thé, ciing dugc goi 1a “xép chdng AB”, & d6 mot nira sb nguyén ttr ctia mdi 16p nam
chinh xac & trén hodc & dudi tAm cia vong sdu nguyén tir trong cac 16p lién k& ngay do.
B&i vi cdc tAm graphit cling “day”, nén chiing thé hién céc dic tinh vat Iy khac véi cac
dic tinh vét ly ciia graphen va nhiéu dic tinh vat Iy nay c6 lién quan dén cac tng dung
khéc nhau. Vi du, cac tAm graphit rt yéu khi cét (nghia 13, cic 16p c6 thé bi tach co hoc)
va cb cac dac tinh dién tir khong ding hudéng, 4m hoc, va nhiét hoc cao. Do sy tuong tc
dién tir gitra céc 16p lién k&, nén do dn dién va nhiét cta graphit thip hon d6 dan dign va
nhiét cua graphen. Dién tich bé mat riéng cling thép hon nhiéu, nhu dugc mong doi tir vat
liéu c6 dang hinh hoc it phing hon. Hon nita, & ¢ day dién hinh cta tAm, graphit khong
trong sudt véi bt xa dién tir & nhiéu buéc séng khac nhau. Trong mot s6 trudng hop, cac

thm graphit c6 thé c6 kich thudc tAm vi md (vi dy, chiéu dai 1 cm).

Vi du vé dic diém cta hé théng dua trén graphit béi phé hoc Raman c6 thé duoc

tim thdy trong tai liéu Phys. Chem. Chem. Phys. 9, p. 1276-1290 (2007).

Graphen oxit: Sy oxy héa héa hoc hogc dién héa cua graphit thanh graphit oxit sau
d6 tach 16p c¢6 thé duoc st dung dé san xult cac tAm graphen oxit. Mot trong nhiing
phuong phap tiép can phd bién hon duge md ta ddu tién boi Hummers cing cdng sy ndm
1958 va thuong dugc goi 12 “Hummer’s method”. J. Am. Chem. Soc. 80 (6) p. 1339-1339
(1958). Trong mot sb trudmg hop, graphen oxit sau d6 c6 thé bi khir mot phan dé loai mot

sO OXy.

Tuy nhién, su an mon oxy hoa graphit khong chi tach céc 16p graphen khéi cac 16p

con lai, ma con tAn cong mang graphen sau canh. N6i chung, graphen oxit tao thanh ¢6
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nhiéu khuyét diém va, két qua 13, thé hién d6 dan dién va nhiét gidm, cling nhr modun
dan hdi giam. Ngoai ra, sy &n mon mit phing ctia cac tdm graphen thudng dén dén cac
kich thuéc bén twong dbi nho hon, véi kich thude tAm nho hon mot vai micromet. Trong
mdt sb truong hop, c6 thé 1am tang kich thudc trung binh ciia céc tAm graphen oxit trong

mAu da tan sic bing cach sir dung cdc phuong phap vat Iy nhw, vi dy, ly tam.

Vi du vé phuong phap san xuét va/hodc xir Iy graphen oxit co thé dugc tim thiy
trong céc tai liéu Carbon 50(2) p. 470475 (2012) va Carbon 101 p. 120-128 (2016).

Tach 16p pha léng: Cac tAm vat liéu chira cacbon c thé dugc tach 16p tir graphit
trong mdi truong héa hoc thich hop (vi dy, trong dung mdi hitu co hoic trong hon hop
clia nudc va chét hoat dong bé mit). Viéc tach 16p thudng dugc thuc hién b%mg luc co hoc
dugc tao ra bai, vi dy, siéu 4m hodc thiét bi tron. Vi du vé& phuong phép tach 16p pha léng
¢6 thé dugc tim thy trong tai liéu Nature Materials 13 p. 624-630 (2014) va Nature
Nanotechnology 3, p. 563 - 568 (2008).

Mic di céc nha nghién ciru 1am viée v6i cac k¥ thudt tach 1op pha long thudng dé
cép dén cac tAm chtra cacbon dugc tach 16p 1a “graphen”, nhung do day cua da sb cac tAm
duoc san xuét bdi ky thuét tach 16p ndy thuong xuét hién 14 hon 10 16p. Didu nay c6 thé
dugce xac nhén bang cach st dung, vi dy, k§ thudt quang phé Raman. Vi dy, trong tai liéu
Phys. Rev. Lett. 2006, 97, 187401, hinh dang bét d6i xtmg ciia vach Raman quanh 2700
xentimet nghich dao chi ra ring céc tAm nay day hon 10 1¢p. That vay, do day chiém wu
thé ctia cac tAm nay thuong xuét hién vugt qua 100 16p, ma cd thé dugc x4c nhin bing
nhiéu xa tia X, kinh hién vi quét dau do hoic kinh hién vi dién tir quét. Két qua cua do
day 16n ndy 1 cac dic tinh cla vat lidu thuong khong twong ung vdi cac déc tinh duge
mong doi tir graphen. O 10 16p, cc dgc tinh nhu d dan nhiét dat dén gia tr ctia khéi
graphit véi sy xép chdng AB, nhu dugc mé ta trong tai liéu Nat. Mater. 2010, 9, 555-558.

Céc dic tinh nhu dién tich b& mit riéng ciing ty 1& v6i nghich dao cua 46 day tAm.

Viéc tach 16p graphit duge gidn no: Graphit co thé duoc gidn n& bang cach st dung
cac ky thuat nhiét nhu, vi du, blrc xa vi song. Céc thm vt liéu chtra cacbon c6 thé dugc
tach 16p khoi graphit duge gidn no trong moi truong hoa hoc thich hop (vi du, trong dung
mbi hitu co hodc trong hdn hop nuwéc va chit hoat dong bé mat). Viée téch 16p thuong

dugc thuc hién béng luc co hoc nhu, vi dy, siéu 4m hodc lyc cat tir thiét bi tron. Vi du vé
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phuong phép tach 16p pha long cia graphit dugc gién nd cd thé dugc tim thiy trong tai
lidu J. Mater. Chem. 22 p. 4806-4810 (2012) va WO 2015131933 Al.

Miic dit cac nha nghién cru 1am viée v6i viée tach 16p graphit dugc gidn no thuong
dé cap dén cac tAm chtra cacbon dugc tach 16p 1a “graphen”, nhung do day cua hau hét
cAc tAm nay cfing xuét hién 12 hon 10 16p va thdm chi hon 100 16p. Céc k¥ thuét phan tich
8 x4c dinh d6 day tAm dwoc tach 16p tir graphit dugc gidn nd — va h¢ qua cia do day

nay — la tuong tu k¥ thuét duoc mo ta & trén li€n quan dén viéc tach 16p pha 16ng.

Sy khir graphit: Graphit co thé dugc khir va graphen dugc tich 16p trong moi
trrong khir manh thong qua, vi du, sy khir gd ciy phong trong lithi. Vi cang nhiéu graphen
bi khir, thi cang nhiéu nguyén tir cacbon dugc hydro héa va dugce lai hoa sp3. Theo ly
thuyét, ty 16 nguyén tir C/H c6 thé dat dén mot, nghfa 13, vét liéu tao thanh tré thanh
graphan thay vi graphen. Vi du vé céc phuong phap khir graphit c6 thé dugc tim thiy
trong tai li¢u J. Am. Chem. Soc. 134, p. 18689—18694 (2012) va Angew. Chem. Int. Ed.
52, p. 754757 (2013).

Lithi va céc chit khir khic c6 thé duge st dung dé khir graphit rat manh, 13 khé xt
ly va kho thai bo.

Su gidn n¢ dién hoa: Graphen ciing c6 thé duoc sén xuit bang cach xit ly catdt dién
héa. Vi du vé& cac phuong phép gidn nd dién hoa co thé dugc tim thiy trong tai lidu
WO02012120264 Al va J. Am. Chem. Soc. 133, p. 8888-8891 (2011). Moi truong khur
cling ¢ thé gay ra su hydro hoa cac tAm tao thanh, nhu dugc md ta trong tai liéu Carbon
83, p. 128-135 (2015) va W0O2015019093 A1. Néi chung, sy gian nd dién hoa ¢ diéu kién
thong thuong thudng khong th8 tao ra sb lugng tdm graphen dédng ké co do day dudi 10
16p, ma co thé dugc xé4c nhan bang cach st dung phd hoc Raman.

DPé danh gia cac ky thuat phan tich khac nhau dugc mo ta & day, cac vat liu khac
nhau duoc s dung lam tham chiéu.

V4t liéu tham chiéu dAu tién 1a graphen oxit dugc khir thu dugc tr Graphenea S.A.
(Avenida Tolosa 76, 20018 - San Sebastidn SPAIN). Theo phiéu dit liéu san pham ctia

Graphenea S.A. (co san &

https://cdn.shopify.com/s/files/1/019 1/2296/files/Graphenea_rGO_Datasheet_2014-03-
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25.pdf?2923), miu nay chua tir 77 dén 87% nguyén tir cacbon, tir 0 dén 1% nguyén tir
hydro, tir 0 d&n 1% nguyén ti nito, 0% nguyén tir luu huynh, va tir 13 dén 22% nguyén
tir oxy. Graphen oxit dugc khtr trong mau ndy dugc cho 1a dugc tao ra bang phuong phép
ciia Hummer dugc cai bién va su khir hoa hoc sau doé. Dé thuan tién, vat lidu nay duge

goi 1a “GRAPHENEA RGO” trong ban mo0 ta nay.

Vat liéu tham chiéu thir hai thu dugc tir Thomas Swan & Co. Ltd. (Rotary Way,
Consett, County Durham, DH8 7ND, United Kingdom) duéi thuong hi¢u “ELICARB
GRAPHENE”. Phiéu dit liéu cho vat liéu nay cb san & http://www.thomas-
swan.co.uk/advanced-materials/elicarb%C2%AE-graphene-products/elicarb%C2%AE-
graphene. Theo phiéu dit liéu nay, graphen trong mau nay dugc tao ra bang sy tach 16p
dung mdi va kich thudce hat nam trong khoang tir 0,5 dén 2,0 micromet. Dé thuan tién, vt
lidu ndy duogc goi 1a “ELICARB GRAPHENE” trong ban mo6 ta nay.

Vat liéu tham chiéu thi ba 13 graphit dugc gin né (EG), dugc san xuét boi su gidn
n& nhiét cia hop chat xen k& graphit thong thuong ma thudng dugc san xuét bing su oxy
hoa hoéa hoc. Mot vi du vé graphit dugc gidn ng 1a “L2136”, vat liéu khong thuwong mai
héa dugce tao ra c¢é san béi Schunk Hoffmann Carbon Technologies AG (Au 62, 4823 Bad
Goisern am Hallstittersee, Austria). Cong ty nay khong tiét 16 chi tiét vé& quy trinh san
xuét & thoi diém hién tai. D& thuan tién, vat liéu ndy dugc goi la “L2136” trong ban mo
ta nay.
Ban chit ky thuit clia sang ché

Graphen va phuong phép san xuét graphen, bao gdm thiét bi va phuong phép gidn
né graphit thanh graphen, dugc mo ta & day.

Theo khia canh th& nht, hop phan chtra graphit dugc loai hydro gdm nhidu tim.
Céc tAm ndy c6 it nhit mot tAm trong 10 tdm c6 kich thude vuot qua 10 micromet vudng,
do day trung binh bang 10 16p nguyén tir hodc it hon, va mat do khuyét tat dic trung cla
it nhét 50% phd p-Raman cia graphit duge loai hydro thu dugc & budc song kich thich
bang 532 nm vé6i do phan giai tdt hon 1,8 xentimet nghich déo c6 ty 1 dién tich D/G nho
hon 0,5.
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Theo khia canh th hai, hop phin chira graphit dugc loai hydro gbm nhiéu tdm c6
it nhit mot tAm trong 10 tAm c6 kich thudc vugt qua 10 micromet vudng, gia tri hé s6 xac
dinh cta dinh don 2D 1ip vao phd p-Raman cla graphit dugce loai hydro thu dugc ¢ bude
song kich thich bang 532 nm véi do phan giai t5t hon 1,8 xentimet nghich dao 12 16n hon
0,99 dbi v6i 16n hon 50% phd, va dic trung mat do khuyét tat cta it nhét 50% pho p-
Raman ctia graphit dugc loai hydro thu dugc ¢ budc séng kich thich bing 532 nm véi do

phén giai tdt hon 1,8 xentimet nghich d&o ¢6 ty 1& dién tich D/G nhé hon 0,5.

Khia canh thir nhét hoic thir hai c6 thé bao gdbm mét hoic nhidu tinh chét sau day.
Lén hon 60%, vi du, 16n hon 80%, hodc 16n hon 85% phé u-Raman cia graphit duoc loai
hydro ¢6 thé ¢6 gia tri hé s& x4c dinh 16n hon 0,99. Lén hon 40%, vi dy, 16n hon 50%
hodc 16n hon 65% phé p-Raman cia graphit dugc loai hydro co6 thé co gia tri hé s6 xac
dinh 16n hon 0,995. It nhit mot tAm trong sau tdm c6 thé ¢6 kich thudc vuot qua 10
micromet vudng, vi du, it nh4t mot tAm trong bdn tAm. t nhAt mot tAm trong mudi tAm c6
thé ¢6 kich thude vuot qua 25 micromet vudng, vi du, it nhét hai tm trong mudi tAm. Do
day trung binh c6 thé 12 bay 16p nguyén t& hodc it hon, vi dy, ndm Iép nguyén tir hodc it
hon. Mét d6 khuyét tat c6 thé 1a ddc trung ctia it nhét 80% phé thu dugc c6 ty 1¢ dién tich
D/G nhé hon 0,5, vi du, it nhat 95% phd thu dugc c6 ty 1¢ dién tich D/G nhé hon 0,5. Mat
d6 khuyét tat c6 thé 1a dic trung cta it nhit 80% phd thu dugc c6 ty 1¢ dién tich D/G nho
hon 0,5, vi du, it nhit 95% phd thu dugc c6 ty 1¢ dién tich D/G nh6 hon 0,5. Mét do Kkhuyét
tat ¢6 thé 1a dic trung cua it nhit 50% phd thu dugce c6 ty 1¢ dién tich D/G nho hon 0.2,
vi du, it nhét 70% phd thu duge c6 ty 1¢ dién tich D/G nhd hon 0,2. Mat do khuyét tat c6
thé 1a didc trung cua ty 1€ dién tich D/G trung binh nhd hon 0,8, vi du, nhé hon 0,5 hodc
nho hon 0,2. Hop phan ¢6 thé 1 bot dang hat cua tAm graphit dugc loai hydro, vi du, bot
dang hat mau den cta tdm graphit duge loai hydro. Nhiéu tdm graphit duge loai hydro c6
thé gp nép, nhin, hodc glp khic, vi dy, trong d6 nhiéu tm dugc lip ghép thanh céu triic
3 chidu. Tdi da mot nira chidu rong day du cta dinh G trong phd p-Raman cta graphit
duoc loai hydro thu duge & budc séng kich thich bing 532 nm véi do phan giai t6t hon
1,8 xentimet nghich dao co thé 16n hon 20 xentimet nghich dao, vi dy, Ién hon 25 xentimet
nghich dao hogc 16n hon 30 xentimet nghich dao. Phd p-Raman cta graphit dugc loai

hydro thu dugc ¢ bude séng kich thich bang 532 nm v6i do phén giai t6t hon 1,8 xentimet
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nghich d4o c6 thé thé hién dinh rong nim trong khoang tir 1000 dén 1800 xentimet nghich
d40 v6i toi da mot nira chidu rong ddy du 16n hon 200 xentimet nghich do, vi du 16n hon
400 xentimet nghich d4o. Lén hon 1%, vi dy, 16n hon 5% hodc 16n hon 10% cua tAm c6
thd & do day nhiéu hon 10 16p nguyén ti. Hop phan nay c6 thé 1a compozit, vi dy, trong
d6 compozit ndy con chira than hoat tinh hodc trong d6 compozit nay con chira polyme.
Hop phin nay c6 thé 1 compozit va it nhét 30%, vi du, it nhit 50% hogc it nhat 70% vi
tri cacbon duoc lai hda sp3 cua hop ph?m 1a mdt hodc nhiéu trong s6 vi tri dugc tao churc
vGi nhom héa hoc khdng chira hydro, dugc lién két ngang véi vi tri cacbon dugc lai hoa

sp3 ctia mdt tam khac, hodc néu khong thi dugce bién doi vé mat héa hoc.

Dién cuc c6 thé chira compozit theo khia canh thir nhét hoic thi hai. DPién cuc ¢6
thé 12 mot phan ctia pin hodc tu dién dién héa, vi du, pin lithi, pin ion lithi, pin anot silic,

hodc pin lithi luu huynh.

Theo khia canh tht ba, hgp phan c6 thé chta graphit duge hydro hoa gdm nhiéu
tAm. Cac tm nay c6 thé c6 it nhit mot tAm trong 10 tdm c6 kich thude vugt qua 10
micromet vudng, d6 day trung binh bang 10 16p nguyén tir hodc it hon, va ddc trung mat
d6 khuyét tat ctia phé p-Raman cla graphit duge hydro héa thu dugc & budc song kich
thich bing 532 nm v6i do phan giai tot hon 1,8 xentimet nghich déo va ngudn dién kich
thich nhé hon 2 mW tap trung & vat kinh 100X ¢6 ty 1¢ dién tich D/G trung binh nim
trong khoang tur 0,2 dén 4, trong d6 phan 16n céc khuyét tat 1a sy hydro hoa thuén nghich

ctia cac vi tri cacbon dugc lai hoa sp3 xa canh cta tam.

Theo khia canh thé ba, hgp phén c6 thé chira graphit dugc hydro héa thuén nghich
gbm nhidu tim c6 it nhit mot tm trong 10 tAm co kich thuéc vugt qua 10 micromet
vudng, gié tri hé sb xac dinh cta dinh don 2D lap vao phd p-Raman cua graphit sau khi
xtr 1y nhiét trong khi tro & 2 mbar va 800°C, thu duoc & budce song kich thich bing 532
nm véi do phan giai tét hon 1,8 xentimet nghich dao, 16n hon 0,99 doi v6i 16n hon 50%
phd, va dic trung mét do khuyét tat cla phd p-Raman cta graphit duge hydro hoa thu
dugc & bude song kich thich bang 532 nm véi dd phan giai tdt hon 1,8 xentimet nghich
d40 va ngudn dién kich thich nhé hon 2 mW tép trung ¢ vat kinh 100X c6 ty 1¢ dién tich
D/G trung binh nim trong khoang tir 0,2 dén 4. Phan 16n cac khuyét tat 1a sy hydro hoa

thuan nghich cta cac vi tri cacbon dugc lai hoa sp3 xa canh cua tdm.
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Khia canh thir ba va khia canh thir tu co thé bao gbm mot hodc nhidu céc tinh chét
sau ddy. Lén hon 60%, vi dy, 16n hon 80%, hodc 16n hon 85% phé u-Raman cua graphit
c6 thé c6 gid tri hé s6 x4c dinh 16n hon 0,99. Lén hon 40%, vi du, 16n hon 50% hoéc 16n
hon 65% phé p-Raman cita graphit c6 thé c6 gid tri hé sb x4c dinh 16n hon 0,995. It nhét
mdt tAm trong séu tdm c6 thé ¢6 kich thudc vuot qua 10 micromet vuong, vi du, it nhét
mdt tAm trong bén tAm. ft nht mot tAm trong mudi tAm c6 thé c6 kich thudc vuot qué 25
micromet vudng, vi du, it nhét hai tim trong muoi tAm. Do day trung binh c¢6 thé 1a bay
16p nguyén ti hodc it hon, vi du, nam 16p nguyén tir hodc it hon. M4t do khuyét tat c6 thé
1a dic trung cua it nhat 50% phd p-Raman thu duge & budce séng kich thich bing 532 nm
véi ¢ phén gidi t6t hon 1,8 xentimet nghich dao va ngudn dién kich thich nhé hon 2 mW
tap trung & vat kinh 100X c6 ty 1¢ dién tich D/G 16n hon 0,5, vi du, it nhit 80% hoic it
nhét 95% phd thu dugc c6 ty 1& dién tich D/G 16n hon 0,5. Mét 40 khuyét tat c6 thé 1a dic
trung clia it nhdt 50% phd thu dugc 6 ty 18 dién tich D/G 16n hon 0,8, vi du, it nhét 60%
hodc it nhét 90% phd thu dugc c6 ty 1& dién tich D/G 16n hon 0,8. Mat do khuyét tat c6
thé 1 dic trung cta ty 1& dién tich D/G trung binh ndm trong khoang tir 0,4 dén 2, vi du,
nam trong khoang tir 0,8 dén 1,5. It nhit 60%, vi dy, it nhét 75% khuyét tat co thé 1a su
hydro héa thuan nghich ciia cc vi tri cacbon dugc lai héa sp3 xa canh cua tdm. Hop phan
nay co thé 12 compozit va it nhét 5%, vi du, it nhit 10%, vi tri cacbon duogc lai hda sp3
cta hop phén c6 thé 12 mot hodc nhiéu trong s6 a) dugce tao chac v6i nhém héa hoc, b)
dugc lién Két ngang voi vi tri cacbon duge lai hoéa sp3 cia mdt tAm khac, hodc ¢) néu

khong thi dugc bién dbi vé mét hoa hoc.

Theo khia canh thir ndm, thiét bi dé gian né graphit thanh graphen bao gdm it nhét
mot vat chira dugce cung cép dé nhén chit dién phan, it nhit mot andt va it nhéat mot catot,

trong d6 catdt gdm hoic bao gdm kim cuong.

Khia canh thir ndm cd thé bao gém mot hodc nhidu tinh chét sau. Thiét bi ¢6 thé
bao gdm bo tach ma tach andt khoi catdt. BO tach c6 thé tiép xtc véi bé mit ctia andt hodc
bd tach nay co thé gém hodc bao gém kim cuong va/hoic polytetrafloetylen va/hodc ALOs
va/hoiic gbm va/hodic thach anh va/hojc thity tinh. C6 thé bao gdm bo phan dan dong Vi
bo tach, va tuy y andt, cd thé quay dugc. Thiét bi ndy c6 thé bao gdm b tach, va tiy ¥

andt, dugc 1dp co thé dich chuyén sao cho khoang cach gitta catdt va bo tach c6 thé thay
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d5i khi van hanh thiét bi. Thiét bi nay c6 thé bao gdm bo cai dit cung cAp dién 4p dong
dién dé ap dung dién 4p DC nam trong khoang tir khoang 5 V dén khoang 60 V gifta anot
va catot, hodc nim trong khoang tir khoang 15V dén khoang 30 V, trong d6 dién ap nay
tuy y duoc tao xung. Thiét bi ndy c6 th8 bao gém thiét bj cip ma chét dién phan va cac
hat graphit co thé dugc cép khi phan tan vao it nhit mot vét chira va/hodc thiét bi x4 ma

chét dién phan va cac tAm graphen c6 thé xa dién tir it nhit mot vat chira khi phan tn.

Theo khia canh thi sau, phuong phép gifin n¢ graphit thanh graphen bao gdm viée
dua cac hat graphit va it nhét mot chit dién phan vao it nhit mét vat chira, 4p dung dién
ap dong dién dén it nhat mot andt va it nhit mot catdt sao cho graphit dugc gién nd, trong

d6 catdt gdbm hoic bao gbm kim cuong va hydro dugc tao ra 6 catot.

Khia canh thir sdu co6 thé bao gdbm mdt hodc nhidu tinh chét sau day. Hydro c6 thé
duoc xen k& trong céc hat graphit va/hodc dugc hép thu héa hoc trén céac hat graphit, sao
cho céc tAm graphen dugc tach 16p tir cac hat graphit. Anot ¢6 thé duoc tach khoi catdt
bang bo tach. B tach co thé gdbm hoic bao gbm kim cwong va/ho#ic polytetrafloetylen
va/hodc Al,O3 va/hodc gbm va/hogc thach anh va/hodc thiry tinh. B tach, va tiy y andt,
c6 thé duoc cai dat @& quay va/hodc trong d6 bo tach, va tiry ¥ anbt duge dich chuyén sao
cho khoang céach gifta cat6t va bo tach thay d6i khi van hanh thiét bi. Dién 4p dong dién
nam trong khoang tir khoang 5 V dén khoang 60 V, hodc dién 4p dong dién nam trong
khoang tir khoang 10 V dén khoang 50 V, hodc dién dp dong dién nam trong khoang tir
khoang 12V dén khoang 45 V, hodc dién 4p dong dién nam trong khoang tir khoang 15 V
dén khoang 30 V ¢6 thé dugc 4p dung giita andt va cat6t. Cac hat graphit cd thé duogc cap
lién tuc vao vat chira va/hodc cac tAm graphen dugc di chuyén lién tuc khoi vt chira. Cac
tdm graphen c6 thé dugc xut Iy quang @8 loai hydro, vi du, trong d6 viéc xur ly quang co
thé bao gdm viéc chiéu sang céc tAm graphen bang 4nh sang nhin thdy dugc, UV, hodc vi
séng, trong do nhidu hon 50% vi tri cacbon dugc hydro héa duge lai hda sp3 dugc loai
hydro. Phuong phap nay c6 thé bao gdm sy xt ly nhiét sau d6 cac tAm graphen & nhiét do
ndm trong khoang tir khoang 100°C dén khoang 800°C, hodc nam trong khoang tir khoang
300°C dén khoang 650°C, va trong thoi gian ndm trong khoang tir khodng 1 phut dén
khoang 60 phut, hodc ndm trong khoang tir khoang 15 phat dén khoang 40 phut. Céc tAm
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graphen c6 thé c6 dién tich bé mit trung binh 16n hon 10 um? hogc 16n hon 50 um? hodc

16n hon 100 um?.

Chi tiét v& mdt hodc nhiéu phuong 4n thyc hién duge néu dudi day trong hinh v&
kém theo va phdn mb ta dudi day. Cac dic tinh, muc dich va vu diém khéc s& 1a rd rang
tir phin mo ta va hinh v& va tir yéu ciu bao ho.

M5 ta vén tit cac hinh vé

Fig.1 12 so d thé hién thiét bi gifin n& graphit.

Fig.1a 1a so dd thé hién graphit dugc hydro hoa va graphen duge san xuét bang
thiét bi trén Fig.1 va tic dong clia cac bude xir Iy khac nhau sau d6 d6i voi vat liu.

Céc Fig.2a, Fig.2b 1 céc vi anh dién tlr quét clia graphit sau khi gidn nd dién hoa.

Fig.2¢ 12 cc vi 4nh dién tir quét cia ELICARB GRAPHENE.

Fig.2d 1a c4c vi anh dién tir quét cia GRAPHENEA RGO.

Fig.3 14 phd Raman cua céc hat graphit ma dwoc gidn nd va dugc xt ly nhiét.

Fig.4a 1a hinh anh hién vi p-Raman dugc phén giai theo khong gian cua mau
graphen dugc san xuét bang thiét bi trén Fig.1.

Fig.4b 1a hinh 4nh hién vi p-Raman duge phén giai theo khong gian cia mau cla
GRAPHENEA RGO.

Fig.4c 1a hinh 4nh hién vi p-Raman cia mau duoc phan giai theo khong gian cua
ELICARB GRAPHENE.

Fig.4d 1a hinh anh hidn vi p-Raman dugce phén gidi theo khong gian cla mau
graphit dugc gidn ng L2136.

Fig.5 1a bidu dd cap phd Raman chdng 1én nhau cua céc 16p graphit dugc hydro
héa & mot vi tri duy nhét.

Fig.6a thé hién dir liéu quang phd cta dinh 2D va dinh diu chinh sai s6 binh
phuong nhd nhét d6i vé6i graphit thich hop dé st dung 1am vét liéu ban dAu trong thiét bi

trén Fig.1.

-11-



35862

Fig.6b thé hién dit lidu quang phd cua dinh 2D va dinh diéu chinh sai s binh
phuong nhé nhat dbi véi ELICARB GRAPHENE.

Fig.6¢c thé hién dit liéu quang phd cta dinh 2D va dinh diéu chinh sai s§ binh

phuong nho nhét d6i v6i mau thir nhat ciia cac 16p graphit duge loai hydro va dugc tach.

Fig.6d thé hién dit liéu quang phd cta dinh 2D va dinh didu chinh sai sd binh

phuong nho nhét d6i v&i mau tht hai cta cac 16p graphit dugc loai hydro va dugc tach.

Céc ky hiéu tham chi€u giong nhau trén céc hinh v& khdc nhau chi ra cac yéu td

gidng nhau.
MG ta chi tiét sang ché
Fig.1 thé hién thiét bi 1 ma c6 thé duge st dung dé san xuét graphen sir dung céc

phuong phap duge md td & day. Thiét bi 1 co ban bao gébm vt chira 10 ma duge bao

quanh boi thanh v4t chira 101. Vit chira 10 6 thé c6 dé tron va thuong 14 hinh tru.

Theo phuong an duge minh hoa, cat6t 3 dugc bd tri trong vét chira 10 va tao ra bé
mit d4y hodc phil gAn nhu toan b bé mit ddy cta vat chira 10. Catdt 3 bao gom than dé
31 ma chtra, vi dy, kim loai, hgp kim hodc silic x6p. L6p kim cuong ling dong trén than
@& 31 va c6 thd dugc tao ra, vi dy, bing cich 1am ling dong hoi héa hoc. Lép kim cuong
nay cua catdt 3 ¢o thé c6 d6 day nam trong khoang tlr khoang 0,5 um dén khoang 20 um
hodc ndm trong khoang tir khoang 2 um dén khoang 5 um. Lép kim cuong nay cia catot
3 ¢6 thé thy y dugc pha tap bang cach sir dung tap chit loai n hodc p dé giam dién tré cua

catot. Theo mdt sé phuong 4n thuc hién, bo ¢6 thé dugc str dung 1am tap chét.

Anbt 4 cling dugce bd tri trong vat chira 10. Andt ¢6 hinh dang va kich thuée chiém
gan nhu toan b dé cta vat chira 10. Theo cach nay, dién truong phin 16n dong nhét dugc
tao ra trong vt chira 10 va phén 16n thé tich vat chira c6 thé dugc st dung trong san xudt
graphen.

Theo mot sb phuong an thuc hién, an6t 4 ¢o thé gém ho#c duoc tao ra tir kim loai
hodc hop kim. Theo mot s6 phuong 4n thuc hién, andt 4 c6 thé ciing gdm hozc dugc tao
ra tir kim cuong. Kim cuong ¢6 thé duoc duc trong than dé, nhu dugc mo ta lién quan dén

catdt, hodc 1am 16p kim cuong dimg ddc lap.
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B6 tach 5 tiy ¥ ciing dugc bd tri trong vét chira 10. Bd tich 5 ¢6 thé gdm hodc
duogc tao ra tir, vi du, polytetrafloetylen (PTFE), kim cuong, Al,O3 hodc vét liéu khac. Bo
tach 5 c6 thé gdm hodc dugc tao ra tir dién moi. B tach 5 ¢ thé duoc tao ra véi cac 18
héng hoic véi cac 18 rdng ma, vi du, c6 dudng kinh nh6 hon 10 um, nhé hon 5 um, nho
hon 1 micromet, hodc nhé hon 0,5 um. Piéu nay cho phép chuyén chét dién phén (vi du,
nuée & dang 16ng) va ion qua b tach 5 trong khi ngédn céc hat graphit hodc graphen ma

dugc phat hién trong vét chira 10 di vao tiép xtic véi anot 4.

Theo phuong 4n thuc hién duoc minh hoa, bd tach 5 tach budng catdt 30 khoi
budng anét 40. Theo phuong 4n thyc hién khac, bd tach 5 ¢6 thé dugc bd tri truc tiép trén
andt 4 hoac dugc ¢b dinh vao anét 4, vi du, béng cach lién két két dinh. Theo d6, budng

andt 40 co thé duge bo di theo mot sb phuong an thuc hién.

Khi hoat dong, it nhat mot chét dién phan dugc b tri trong vat chira 10 gifta andt
4 va catdt 3. Theo mdt sb phuong 4n thuc hién, chit dién phan c6 thé 1a chat dién phan
dang nuéc, va cod thé thy y chira cac chét 1am ting do dan dién nhu, vi dy, axit lodng hodc
mubi. Theo phuong an thuc hién khac, chét dién phén c6 thé gém hoac duogc tao ra tu it
nhit mot dung mdi hitu co. Van theo phuong an thuc hign khac, chit dién phan c6 thé bao
gbm propylen cacbonat va/hodc dimetylformamit va/hodc mubi hitu co, ion ctia chiing (rc
ché su tao thanh mang tinh thé &n dinh thong qua sy chuyén vi dién tich va cac anh huong

ctia khong gian sao cho chiing 1a 16ng ¢ nhiét do dudi 100°C.

Hon nita, graphit & dang hat 2 dugc bb tri trong budng catdt 30 khi van hanh thiét
bi 1. Cac hat graphit 2 dugc phén tan trong chét dién phan.

Véi su sdp xép nay, dién 4p dong dién nam trong khoang tir xdpxi5V dén x4p xi
60 V, hodc ndm trong khoang tir xép xi 15V dén xép xi 30 V dugc ap dung giira catot 3
va anét 4 bang ngudn dién 4p dong dién 6. Piéu nay tao ra dién truong trong chét dién
phén.

Véi sy c6 mit dién ap dong dién cao, nude va/hodc dung moi hiru co cd mit trong
chét dién phan c6 thé duoc hoa tan véi hiéu qua cao. Diéu nay tao ra hydro & catdt 3 va
oxy & andt 4. Graphit dugc bb tri trong budng catdt 30 14y hydro nay bang cach xen vao

c4c nguyén ti hodc phén tir riéng 1€ gitra cac mat phéng mang tinh thé cia mang graphit
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va/hodc bing sy hip thu héa hoc cua nguyén tir hodc phén tir riéng 1€ trén bé mit. No6i
cach khdc, graphit tré nén duge hydro hoa. B tach 5 theo d6 ngén graphit di vao tiép xtic
vGi andt 4, vi du, béng cach tham nhép vao buéng anot 40. Do do, graphit duge bd tri

trong vt chira 10 dugc giit xa khoi oxy tao thanh & andt 4 va oxy khong xen vao graphit.

Bing cach quay b tach 5 trong vét chia 10, dong cit c6 thé duoc tao ra trong
budng catdt 30 ma dan dén viéc tron chét dién phan va graphit da phén tan. Viéc tron nay

¢6 thé tao ra su xtr Iy ddng nhét c4c hat graphit.

Hon nita, thiét bi 1 ¢6 thé gdm thiét bi cép 11 tlly y qua d6 chét dién phan va graphit
¢6 thé dugce dua vao khi phan tan vao budng catdt 30. Hon nira, thiét bi 1 ¢6 thé gdm thiét
bi xa 12 ty y qua d6 graphit dugc hydro héa 7 ¢6 thd dwoc x4 ra. Viée van chuyén khéi
tir thiét bj cAp 11 ma thuong tap trung dudi dé cta vat chira 10 t6i thiét bi x4 12 ma duge
sip xép & mép ngoai cua vat chira 10 c6 thé duoc hd trg bang cach quay bd tach 5. Theo
cach nay, thiét bi 1 ¢ thé hoat dong lién tuc béng viéc cép lién tuc cac hat graphit 2 qua

thiét bi cAp 11 va xa graphit dugc hydro héa 7 qua thiét bi xa 12.

Fig.1a 1a so dd thé hién graphit dugc hydro hoa dugc san xuét bing thiét bi 1 va

tac dong cia cac bude xit 1y sau d6 khac nhau trén vét liéu nay.

Cu thé, s6 tham chiéu 105 thé hién huyén phti graphit dugc hydro hoa dugc xa khoi
thiét bi 1. Nhu dugc thao ludn & trén, huyén phu 105 gdm céc 16p graphit dugc hydro hoéa
106 véi hydro dugc xen vao va/hodc duge hép thu hoa hoc. [t nhat mot vai hydro dugc
hép thu hoa hoc dugce gén két vao céc vi tri cacbon dugce lai hoa sp3 107 xa canh cia cac
16p 106. Trong so dd thé hién trén Fig.1a, cac 16p graphit dugc hydro héa 106 duge minh
hoa theo so @0 dudi dang cac dudong cong hodc dudng thing twong dbi dai hon va vi tr
cacbon dugc lai héa sp3 107 dugc minh hoa theo so dd 13 céc dudng ngin ma phan nhanh

tir dudng dai hon thé hién céac 16p 106.

Huyén phi 105 duge xa khoi thiét bi 1 cling chira dung mdi hitu co hodc mudi 108
tir chét dién phan ciia binh dién phan. Trong so dd thé hién trén Fig.1a, dung mdi hitu co
hogic mubi 108 dugc minh hoa theo so dd 1a “x’s” nhd.

Céc 16p graphit dugc hydro héa 106 duge gian no dién hoa so véi graphit duoc

dua vao thiét bi 1. Cu thé, sy hydro hoa cua graphit di vao du dé gay ra it nhét sy phan
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16p mot phan céc 16p lién k&, din dén “sy gidn n& dién hoa” cua graphit ma khong c6 su
tach vAt Iy hoan toan tét ca céc 16p khoi mot 16p khéc. Trong so db thé hién trén Fig.la,
su gidn nd dién héa duge minh hoa theo so dd thé hién céc nhém 16p 106 gﬁn nhau vé
mit vat Iy véi 16p khéc. Trong mot sb truomg hop, cac 16p 106 gin nhit bao gdm su hydro
hoa k& & vi tri 107 va/hodc dung moi hitu co hodc mubi 108. Trong céc trudng hop khéc,
cac 16p 106 gan nhit khong bao gdm sy hydro hoa k& & vi tri 107 va/hodc dung mdi hitu

co hoac mubi 108.

Tuy kich thuéc cac 16p 106 hiru han 1a khong ly tuong, nhung sy tdch khong hoan
toan cac 16p 106, va su c6 mit tap chit nhu vi tri cacbon dugc lai hoa sp3 107, cac 16p
graphit dugc hydro h6a 106 co thé thé hién cac dic tinh nhu graphen. Cu thé, dién tich bé
mit riéng va do bén co hoc cua cac 16p graphit duge hydro héa 106 co thé rit cao. Ky
hiéu dic trung cda cac 16p xép chong AB trong su tan xa tia X hodc sy tan xa Raman giam

manh hodc khong c6 mit.

Theo mdt sb phuong én thyc hién, dung mdi hitu co hodc mudi tir chét dién phan
¢6 thé duoc loai khéi cac 16p graphit duge hydro héa 106 bang céach rira hodc suc véi

dung moi thich hgp, vi du, etanol hodc axeton.

Huyén pht graphit dugc hydro héa sau khi rira/suc dugce ky hiéu bang sb tham
chiéu 110 trong Fig.1a. Sau khi rira/stc, s6 lwong vi tri cacbon dugc lai hoa sp3 107 trong
céc 16p graphit dugc hydro héa 106 thuong s& duy tri khong ddi mot cach hiéu qua. Do
do, trong so dd thé hién, céac 16p 106 tiép tuc bao gdm céc vi tri hydro hoa 107 trong huyén
phu 110.

Hon nita, mic dit c6 thé 1a sy phén 16p ciia cac 16p lién ké 106 tang, vi dy, do luc
c4t ting trong khi rira hodc suc, nhung tac dung chinh cua viéc rira hodc stc la dé loai bod
dung moi hitu co hodc mubi 108. Do do, trong so 5 thé hién, it nhit mot s6 luogng 16p

106 duge thé hién 12 & gin 16p khéc.

Theo mot s6 phuong 4n thyc hién, thay vi loai bo dung mdi hitu co hodc mudi 108
bing céch rira/suc, dung mdi hitu co hodc mudi 108 c6 thé dugce loai bo bang cach 1am

bay hoi chon loc dung mdi hitu co hodc mubi 108 khoi huyén phu 105 trong qua trinh
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chung cét. Theo mdt s6 phuong 4n thyc hién, qué trinh chung ct nay c6 thé dugc két hop

v6i quy trinh x 1y nhiét ma tao ra huyén phu 115, nhu duge mo ta dudi day.

Theo mot so phuong an thyuc hién, ca hai viéc rira/stc va quy trinh chung cit c6

thé dugc st dung dé loai bd dung moi hiru co hodc mubi 108.

Khong ké dén 1am thé nao huyén phu 110 di dén, cac 16p graphit dugc hydro hoa
106 tiép tuc thé hién céc dac tinh nhu graphen, bao gdm dién tich bé mit riéng va do bén

co hoc cao va khdng c6 dau hiéu dic trung clia cac 16p dugce xép chong AB.

Huyén phi 105 hogc huyén phit 110 ¢6 thé duge xir Iy bang cach sir dung quy trinh
Xt 1y nhiét dé tao ra vat liéu graphit dugc hydro hoa 115 duge lam khd. Quy trinh xr ly
nhiét thudng duogc thyc hién trong khong khi hodc khi tro duéi 300°C. Quy trinh xir ly
nhiét thudng bao gbm su gia nhiét nhanh va dua chit 16ng huyén phi vao pha khi. Béi vi
mdt vai chit 1éng cling c6 thé dugc tim thy giita c4c 16p graphit dugc hydro hoa 106 lién
k&, nén su bay hoi chit 16ng nay thudng lam cho céc 16p graphit dugc hydro hoa 106 lién
k& céch ra va 1am “gifin né” graphit. Vat liéu 115 bao gdm cic 16p graphit duoc hydro hoa
106 ma chira cac vi tri cacbon dugc lai héa sp3 107. Sau khi xtr Iy nhiét, s6 luong vi tri
cacbon duoc lai hoa sp3 107 trong cac 16p graphit dugc hydro hoa 106 thuong s€ dugce
duy tri khéng d6i mot cach hiéu qua. Do d6, trong so b thé hién, cac 16p 106 tiép tuc bao
gbm céc vi tri hydro héa 107 trong vét li¢u graphit dugc hydro hoa 115.

Hon nita, mic du ¢6 thé c6 mot vai sy phén 16p ting ngau nhién ciia cac 16p lién
k& 106, nhung tac dung chinh cua viéc xt ly nhiét 1a loai bd chét dién phan hitu co xung
quanh va gifin nd cac 16p graphit dugc hydro héa 106. Do d6, mat do vi md cua cac 16p
graphit dugc hydro hoa 106 trong vét liéu 115 thuong thép hon dang ké mat d6 vi mo cua
cac 16p graphit dugc hydro hoa 106 trong huyén phu 105 hodc huyén phu 110.

Sau khi xi Iy nhiét, cac 16p graphit duge hydro hoa 106 trong vat li¢u chira cacbon
115 kho tiép tuc thé hién cac dic tinh nhu graphen, bao gbm dién tich bé mit riéng va do
bén co hoc cao va khong cb mét cac dAu hiéu dic trung cta céc 16p dugc xép chong AB.

Theo mét s6 phuong an thyc hién, vat liéu graphit dugc hydro hoa 115 kho trai qua
xtt ly nhiét loai hydro ma tao ra vét liéu graphit dugc loai hydro 120 kho6 khong duogc tach.
Viéc xtt 1y nhiét loai hydro thuong xay ra ¢ nhiét do trén 300°C va 14y hydro khoi cac 16p
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graphit dugc hydro héa 106 dé tao ra céc 16p graphit dugc loai hydro 116. Cac 16p graphit
dugc loai hydro 116 thudng ndm trong khoang tir 1 dén 10 16p nguyén t hodc mat phing
mang tinh thé day va c6 ham lugng hydro thip. Theo mdt sd phuong an thuc hién, su loai
hydro cé thé xay ra & ap suit oxy giam mot phén, vi du trong khi nito hodc khi agon ¢ 2
— 20 mbar.

Trong so dd thé hién, cac 16p graphit dugc loai hydro 116 khong dugc tach khéi
cac 16p khac va khong bao gbm cac vi tri hydro hoa 107 bét ky. Tuy nhién, hién nay trén
thé gidi, cac 16p graphit dugc loai hydro 116 thudng s& khong hoan toan khong chua
hydro. Thay vao d6, cac 16p graphit dugc loai hydro 116 s& thuong bao gébm lugng du céc

vi tri hydro hoa 107 hodc cac gbc cacbon sp3 12 dic trung clia qué trinh san Xuét.

Tuy nhién, sau khi xtt ly nhiét dé loai hydro, vat liéu graphit dugc loai hydro 120
khong chi tiép tuc thé hién céc dic tinh nhu graphen dugc thao luén trude do6 (nghia 13,
dién tich bé mit riéng va do bén co hoc cao va khong c6 mit cac dAu hiéu dic trung cta
cac 16p dugc xép chdng AB), ma con c6 céc dic tinh khac nhu graphen déc trung cua sy
lai hoa sp2 cua gin nhu tht ca cacbon trong cac 16p graphit dugc loai hydro 116. Vi du,
su khuyét tat héa hoc c6 thé quan sat dugc béng sy tin xa Raman giam manh. Hon nifa,
do trong sudt quang hoc gidm. Su giam nay lién quan dén sy giam chd trbng vach. Ngoai
ra, 40 dan dién tir cia cac 16p graphit dugc loai hydro 116 cao hon 49 dan dién tr cla cac

16p 106.

Theo mdt sb phuong 4n thyc hién, vét liéu graphit dugc hydro héa 115 kho khong
dugc tach trai qua qua trinh xtr ly tich ma tao ra huyén pht graphit dugc hydro héa va
duoc tach 125. Vi dy, theo mot sb phuong an thuc hién, vat liéu graphit dugc hydro héa
115 khd ¢6 thé dugc phan tan trong chét 16ng thich hop, vi du, v6i su hd trg clia siéu &m
hodc luc thing dimg, d8 tach hoan toan cac tim nay khéi cac tdm khac. Theo mét sb
phuong an thyc hién, nudc véi cac chit hoat ddng bé mit khac nhau, mesitylen,

dimetylsulfoxit, benzen hodc hdn hop cta ching ¢b thé duoc st dung.

Huyén pht graphit dugc hydro héa 125 bao gdm cac 16p graphit dugc hydro hoa
va dugc tdch 106 ma bao gém cac vi tri cacbon dugc lai hoa sp3 107. Sau khi tach, sb

lwong vi tri cacbon dugc lai héa sp3 107 trong cac 16p graphit duoc hydro hoa 106 thuong
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s& dugc duy tri khong di mét céch hidu qua. Do d6, trong so d6 thé hién, cac 16p 106 tiép

tuc bao gdm céc vi tri hydro héa 107 trong vat liéu graphit dugc hydro hoa 115.

Trong so dd thé hién, mdi 16p don 106 duge tach khoi cac 16p 106 khac. Tuy nhién,
trong thuc té, it nhit mot vai 16p 106 s& thuong khong bi tach ra khéi cc 16p 106 khac.
Tuy nhién, sau khi xtr 1y tach, cic 16p 106 trong huyén phu graphit duge hydro hoa 125
thé hién céac dic tinh nhu graphen, bao gém dién tich bé mit riéng va do bén co hoc cao
va khong c6 mit cac dAu hiéu dic trung clia céc 16p duoc xép chdng AB. Hon nita, cic
16p 106 riéng 1é ¢ thé dugc x4c dinh bing kinh hién vi. Céc 16p 106 nay thuong gap nép

va nhin, chi ra 12 ching chi mét s it 12 16p nguyén tir day.

Dua vao céac dac tinh nay, huyén ph graphit dugc hydro héa 125 duge cho rang
s& 12 hitu ich ngoai polyme va céc compozit khac. Cu thé, huyén phu graphit dugc hydro
hoéa 125 tao ra cac tAm méng, 16n trong khi giit lai mot sb cacbon duoc lai hda sp3. Cac
vi tri cacbon dugc lai hoa sp3 nay co6 thé hiru ich, vi dy, 1am vi tri phan Ung dé tao ra céc

lién két héa hoc hodc céc tuong tac khac véi cac thanh phan khac ciia compozit.

Theo mot s6 phuong 4n thyc hién, cac 16p graphit dugc hydro hoa va duogc tach
106 ctia huyén phil graphit dugc hydro hoa 125 trai qua qua trinh xir ly nhiét loai hydro
tao ra mau graphit dugc loai hydro va dugc tach 130. Vi du, chét 1ong trong huyén phu
graphit 125 ¢6 thé dugc lam bay hoi (vi dy, bang cach duc khudn nhé giot) dé tao ra cac
16p graphit dugc hydro hoa 106 khd. Céc 16p graphit duge hydro hoa 106 kho ¢o thé trai
qua qua trinh xtt 1y nhiét loai hydro. M6t vi du khac 1a huyén phu graphit 125 ¢6 thé dugc
chtra trong budng chéng ap sut va toan bd huyén phi 125 ¢6 thé trai qua qu4 trinh xir ly
nhiét loai hydro. Do d6, graphit dugc loai hydro va dugc tach 116 trong mau graphit 130
¢6 thé duogc lam kho hodc & dang huyén phui dung dich.

S xir 1y nhiét d& loai hydro c6 thé bao gdm viéc dua mau dén nhiét do cao hon
300°C va ap suét ting phan oxy thap, vi du, trong khi nito hogc agon & 2 — 20 mbar.

Trong so dd thé hién, cac 16p graphit duoc loai hydro va duogc tach 116 cua mau
130 khong bao gbém céc vi tri hydro héa 107 bét ky. Tuy nhién, trong thuc té, cac 16p
graphit dugc loai hydro va duoc tach 116 thuong s& khong phai hoan toan khong chira
hydro. Thay vao d6, cac 16p graphit dugce loai hydro 116 s& thuong bao gbm luong du céc
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vi tri hydro héa 107 hodc cac gbc cacbon sp3 khéc 1a ddc trung cia quy trinh san Xuét.
Hon nita, trong so dd thé hién, mdi graphit dugc loai hydro don 116 cua mau 130 duogc
tach khoi cac 16p 116 khéac. Tuy nhién, trong thuc t&, it nhat mot vai 16p graphit dugce loai
hydro 116 s& thudng khong duge tich khoi 16p 116 khac. Vi dy, theo mot s6 phuong én
thue hién, 1% 16p 116 holic nhidu hon c6 thé c6 d day 16n hon 10 16p nguyén ti, vi du,
161 hon 5% hodc tham chi 16n hon 10% ctia tAm c6 thé c6 do day ctia nhiéu hon 10 16p
nguyén tir. Theo mot s6 phuwong an thyc hién, mot vi dy khéc 1a 1% 16p 116 hodc nhiéu
hon ¢6 thé c6 do day 16n hon 50 hogc tham chi 100 16p nguyén tir, vi du, 16n hon 5% hodc

tham chi 16n hon 10% ctia tAm c6 thé c6 do day 16n hon 50 hogc 100 16p nguyén tur.

Tuy nhién, cic 16p graphit duge loai hydro va dugc tach 116 cia mau 130 thé hién
cac dic tinh nhu graphen, bao gbm dién tich bé miit riéng, do bén co hoc cao, va khong
c¢6 du hiéu dic trung ctia cic 16p duoc xép chdng AB, ciing nhu céc déc tinh nhu graphen
dic trung cua sy lai héa sp2 cia gén nhu tht ca cacbon trong cac 16p graphit dugc loai
hydro 116. Vi duy, su khuyét tat hoa hoc ¢o thé quan sat dugc bang su tn xa Raman giam
manh, d trong sudt quang hoc giam, va do dAn dién tr cia cac 16p graphit 116 cao. Hon
nita, cac 16p graphit dugc loai hydro 116 riéng 1& ¢6 thé dugce xac dinh bang kinh hién vi.
Céc 16p graphit duoc loai hydro va duge tach 116 nay thuong gip nép va nhin, chira rang

chtng chi mot s it 12 16p nguyén ti day.

Két qua cudi cung 13, cac 16p graphit duge loai hydro va dugc tach 116 ¢6 thé dugc
goi 1a graphen trong d6 nhiéu hat riéng 1€ c6 do day chi tir 1 dén 10 16p nguyén tir va cac
kich thudc bén dugc ké thira tir vat liéu graphit ban d4u (thudong 16n hon 100 micromet)
duoc tao ra. Ngugc lai véi cac k¥ thuat khac, graphen bao gdm sb luogng 16p thap (nghia
13, c6 d6 day nhd) va thé hién cac dic tinh nhu graphen thay vi cac dac tinh cua khdi
graphit. That vy, phuong phéap ndy c6 thé san xuét ra cac tim graphen tuong dbi 16n c6
dién tich trung binh 16n hon 10 um?, 16n hon 50 um?, hogc 16n hon 100 um?2. Do d9,
phuong phép va thiét bi nay cho phép san xuét graphen chét lugng cao véi luong lén.
Dién tich bé mit trung binh c6 thé duge xéc dinh bang kinh hién vi dién tir truyén qua
hoic kinh hién vi dién t&r quét mAu v6i nhidu tAm graphen, trong d6 kich thudc cia cac

tdm graphen riéng 1¢ dugc xac dinh bang viéc phan tich hinh &nh va phan tich théng ké.
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Hon nita, miu 130 ciia céc 16p graphit duoc loai hydro va duge tich 116 ¢ thé the
hién nhiéu dic diém ma phan biét n6 voi graphen va céc mau vat liéu graphit dugc san
xuét bang cac phuong phap khac. Vi dy, mau 130 cta céc 16p graphit dugc loai hydro va
dugc tach 116 co thé duoc san xuit dé tao ra bt dang hat ma c6 mau den va tuong dbi dé
xu ly trong nhiéu hoan canh khac nhau. Vi duy, bt co thé dugc phéi tron trong khoi thanh
chét 1éng—c6 hodc khong c6 chét phan tan—dé tao ra huyén phii nhu myc hodc polyme

compozit.

Hon nita, nhu duge thao luan & trén, cac 16p graphit 116 cia mau 130 cua cac 16p
graphit dugc loai hydro va dugc tach 116 duoc do boi bé mait co thé xudt hién dudi kinh
hién vi dién t&r quét hoic phuong thirc thu &nh khéc co glp nép ma xuét hién do sy nhin
hodc gip khuc cta céc 16p 116. Su gép nép nay khong chi chi ra sd lugng 16p thap va do
day cua céc 16p 116 nho, ma sy gip nép nay cling chi ra rang c6 thé cdu tao ciu triic 3

chidu trong d6 céac 16p graphit 116 khong bi gi6i han & mat phang duy nhét.

Céc Fig.2a, Fig.2b, Fig.2c, Fig.2d 1a cac vi &nh dién tr quét cua cac mau khac nhau

& d0 phong dai dugc chi ra bdi cac thanh co ty 1€ tuong Ung.

Fig.2a 13 c4c vi anh dién tir quét cua céc 16p graphit dugc loai hydro va dugc gidn
n& 116 sau khi gidn nd dién hoa bing cach st dung phuong phép dugc md ta & trén va
sau khi gidn n& nhiét ddng thoi va loai hydro hoa bang nhiét trong khi agon & 2 mbar va
770°C. Sy tach theo chidu doc cta graphen thanh cac 16p moéng doc theo truc ¢ c6 thé
dugc thiy trén hinh v& va khong c6 bang ching v& su tach trong mét phing va sy dit gy
cua cac mat phﬁng. Do d6, dugc cho 1a sy gisin ng dién hoa va nhiét hoat dong ddc biét
gy ra sy tach truc ¢ va cAu trac tinh thé sau canh va kich thudc mién tir ngudn graphit
dugc bao toan trong cac tAm graphen san phdm. Céc 16p riéng 1€ nay tuong tu nhu mit
phing mang tinh thé graphit, nghia 14, cAu triic bén cta graphit duge sir dung khi con vét
liéu ban dau.

Céc Fig.2b, Fig.2c, Fig.2d la céc vi anh dién t& quét cua cac mau ma duge phi
nhing d& khoi phéan tén trén cac miéng silic dan dién dwoc pha tap bo, duge danh bong
<100>. Cu thé, Fig.2b thé hién céc 16p graphen ma duge phan 16p tir graphit duoc gidn

nd tuong tu cac 16p dugc thé hién trén Fig.2a va dugc phén tén trong dung mdi va sau do
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dugc phu nhung trén chét nén silic. Kich thude bén 16n ctia graphen cd th quan sét thdy

10 rang va, trong vi du cu thé nay, 14 16n hon 100 um.

Ngugc lai, Fig.2¢c thé hién graphen thu dugc tir sy phan tan ELICARB
GRAPHENE thuong mai. Nhu dugc thé hién, graphen thé hién kich thude trung binh

khoang 1 um va khong quan sat thdy tAm c6 duong kinh 16n hon 2 micromet.

Fig.2d thd hien GRAPHENEA RGO thuong mai, dugc pht nhing dé khoi phan
tan trén chit nén silic. Nhu duge thé hién, cac tdm co thé phan biét dugc mot cach riéng

1é ctia graphen oxit dugc khtt thé hién duong kinh nhd hon 3 micromet.

Fig.3 1a phd Raman cia cac hat graphit ma dugc gidn nd va dugc xir ly nhiét nhu
dwge mo ta & trén v6i sy tham chiéu dén Fig.1 va duge minh hoa trén Fig.la. Su dbi xtmg
va tdi da mot nira chiéu rong day dua ctia vach 2D thip chi ra sy gin ng cta graphit thanh
céc thm graphen c6 d¢ day nhé hon 10 16p nguyén tr. Cuong do tuwong d6i thap ciia vach
D x4c nhan sy khtr hip thy hydro va luong khuyét tat vé chu tric thip trong mang tAm

graphen.

Cac Fig.4a, Fig.4b, Fig.4c, Fig.4d 12 hinh anh hién vi p-Raman duoc phan giai theo
khong gian cua cac m3u khac nhau trén chit nén. Cu thé, Fig.4a 13 hinh anh cua mau
graphen dugc tao ra bdi sy gidn nd dién hoa cta graphit thanh graphen st dung phuong
phép tiép can phu hgp véi phuong phap duge md ta & trén. Fig.4b 1a hinh anh cia mau
GRAPHENEA RGO. Fig.4c 1a hinh &nh cua mau ELICARB GRAPHENE. Fig.4d Ia hinh

anh ctia mau graphit dugc gian né L2136,

Viée xir Iy cac mau trong céc Fig.4a, Fig.4b, Fig.4c, Fig.4d trude khi chyp anh
dugc gilt gidng nhau nhét c6 thé sao cho sy so sanh truc tiép cac hinh anh c6 thé c6 nghia.
Cu thé, bén mau khéc nhau dugc phan tan trong mesitylen va sau d6 duc khudn nho giot
trén nhiéu vi tri khac nhau trén miéng Si din dién duy nhét dugc pha tap bo va dugc déanh
béng <100>. Trude khi dac khudn nhé giot, chét 1am phan tan dugc dit trén bé siéu 4m
mdm & ~40W/1 d& cai thién tinh ddng nhit. Mesitylen dugc 1am bay hoi khoi khudn dic
nhé giot & 300°C trén thm sudi. Vi diém soi clia mesitylen xAp xi 165°C, nén duoc cho 1a
loai bo hiéu qua mesitylen khoi mau. Dé phéan phéi céc thm, nudc dugc khir ion dugc bd

sung trén bé mit miéng nong va mieng thr hai dugce dat trén dinh cho dén khi tat ca nude
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bay hoi. Vat liéu du dugc loai bo béng cdch xr ly si€u am mém trong nuée duge khir ion
trong 3 phut & ~40W/1. T4t ca hinh anh duoc chup tir vi tri tvong Gng trén mot miéng duy
nhét.

pé chup anh bdn vat liéu khac nhau trén mau, hé théng phé hoc Renishaw InVia
u-Raman dugce 1ip v6i thau kinh 100X va cai dat budce séng kich thich bang 532 nanomet.
Su dich chuyén Raman véi dd phén giai it nhét 1,8 xentimet nghich déo nam trong khoang
tir 1265 dén 2810 xentimet nghich ddo dugc lap ban dd v6i do phan gii trong khong gian
bang 1 +/- 0,1 micromet trén cac kich thude nam trong khoang tr 20000 dén 40000

micromet vudng.

Pudng co s& duge trir tir cc hinh anh dugc xé4c dinh bang cach 14p vao phd voi
bac da thuc tht 6. Su chuyén dich Raman nam trong khoang tir 1270 dén 1720 xentimet
nghich dao va nam trong khoang tir 2580 dén 2790 xentimet nghich ddo duogc loai trir
khong lép vao dudng co s¢. Cuong do cua dinh G dugce thé hién trén c4c hinh anh. Dé
x4c dinh cuong do dinh G, phd nay dugc 1ip vao hinh dang dinh Pseudo-Voigt & vi tri
nam trong khoang tir 1500 dén 1700 xentimet nghich dao véi didu kién chiéu rong day du
t6i da & t6i da mot ntra ciia 110 xentimet nghich ddo va cuong d6 tbi thiéu tinh dén 0 ¢6
mit. Cac hinh anh dugc phén tich bang cich st dung phan mém Imagel

(https://imagej.nih.gov/ij/docs/intro.html).

Nhu dugce thé hién, trong hinh &nh cua mau graphen duoc tao ra boi sy gian ng
dién hoa ctia graphit thanh graphen (Fig.4a), cac tAm c6 dién tich 16n hon 15 micromet
vudng dugce tao ra mot cach nhét quéan. That vy, cic tAm ma duoc phan giai bang cach
str dung phuong phép nay, it nhét 10% c6 dién tich 16n hon 15 micromet vuong, vi du, it
nhét 15% hoic it nhit 20% c6 dién tich 16n hon 15 micromet vuong. Trong mot sb truong
hop, it nhat 3% c6 dién tich 16n hon 100 micromet vudng, vi du, it nhét 5% hodc it nhat

8% c6 dién tich 16n hon 100 micromet vudng.

Trong sb cac tdm ma c6 dién tich 16n hon 15 micromet vudng, thi dién tich trung
binh cta cic tAm 16n nim trong khoang tir 100 dén 1000 micromet vudng, vi du, nim
trong khoang tir 150 dén 700 micromet vudng. Kich thudc céc tAm nay c6 vé dugc ké
thira nhidu tir cac kich thuée cia graphit duge st dung lam vt li¢u ban d4u va duoc dua

vao thiét bi 1 (Fig.1).
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Nguoc lai, hinh anh cia GRAPHENEA RGO (Fig.4b) khong xuét hién 1o rang bao
gbm céc tAm c6 dién tich 16n hon 15 micromet vudng. Trong biéu @6 hinh 4nh m& rong
32500 micromet vudng, c6 mdt tim don c6 dién tich 16n hon 15 micromet vudng. Tuy
nhién, tAm don nay ciing c6 thé 14 tAm gia thu dugc tir sy phan tan khong hoan toan cua
graphen oxit trén chét nén. B4t k& tAm don nay 1 that hay 12 gia, thi dién tich trung binh

clia cac tam 16n hon 1a nhd hon 20 micromet vudng.

Hinh anh ciia ELICARB GRAPHENE (Fig.4c) khong thé hién bt ky tAm nao c6
dién tich 16n hon 15 micromet vudng. Diéu nay hoan toan phu hgp véi yéu cAu ciia nha

san xuét c6 kich thudc hat nam trong khoang tur 0,5 dén 2,0 micromet.

Hinh anh ctia graphit L2136 dugc gidn né (Fig.4d) thé hién cac tim c6 dién tich
16n hon 15 micromet vudéng. Tuy nhién, su kiém tra bang kinh hin vi chi ra ring cac tAm
nay la day so voi cac mau graphen. Phé hoc Raman ctia vach 2D c6 thé dugc sir dung dé
x4c dinh do day tAm, nghia 13, s6 lugng 16p graphen trung binh dugc xép chong AB lién
tuc. Cac chi tiét lién quan dén quy trinh dénh gia phd Raman cua vt liéu trén Fig.4a dén

Fig.4d dé x4c dinh d6 day tAm dugc néu dudi day.

Trong su tan xa Raman, cach xéac dinh khong truc tiép s6 lugng 16p nguyén ti 1a
xéc dinh sy dbi ximg dinh cua vach 2D. Vi du, trong tai liéu Phys. Rev. Lett. 2006, 97,
187401, dugc md ta 1a hinh dang bat d6i xing cia vach Raman quanh 2700 xentimet
nghich ddo chi ra rang cac tAm nay day hon 10 16p nguyén t va graphen dugc phén 16p
¢o hoc thé hién hinh dang dinh bt déi xtmg tham chi déi véi cac tAm c6 hai hoc nhicu
16p nguyén tir. Mic du viéc xac dinh truc tiép, vé& mat thdng ké sb lugng 16p nguyén tir
trung binh dugc cho 1a vén chua dugc phat trién, nhung su d6i xtmg cta vach 2D dugc
cho 13 k§ thuét thich hop nhét dé so sanh tuong dbi s6 luong 16p nguyén tir trung binh

trong cac mau khac nhau.

“Sur di xtmg” dinh c6 thé dugc dinh luong bing nhiéu phuong phap khéc nhau.
Vi du, hé sé x4c dinh dbi v6i su 1ap dinh Pseudo-Voigt ctia dinh don duge cho 1a phuong
phéap tiép can tuong d6i thiét thuc. Dbi v6i muc dich nay, quy trinh dugc chuén héa dé
chun bi, Iép va danh gia phé Raman graphen dugc phat trién va dugc tao ra ¢ san &

https://github.com/graphenestandards/raman. Dé danh gi4, v1.0 phat hanh duéi day duoc

st dung va duodng din c¢6 dinh v6i tap 1énh duoc st dung la
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https://github.com/graphenestandards/raman/blob/5 cb74ed87545082bd587e4319c061ea
2¢50e3a6f/DtoG-2Dsymetry.ipynb. Viéc sir dung tip 1énh nay cho phép dit liéu Raman
da ghi chép dugc danh gia theo cach rd rang va thdng nhit va cho phép so sanh cac gid tri

thu dugc trong cc phong thi nghiém khac nhau.

Phd hoc Raman cua graphit va graphen cling cho phép xac dinh sy khuyét tat vé
cAu tric va hoa hoc trong tinh thé hai chiéu cua cac nguyén tir cacbon. Céc khuyét tat nay
¢6 thé duge thiy trén dinh D dugce goi la dinh “Khuyét tat” & vi tri nam trong khoang tir
1280 dén 1450 xentimet nghich do va dinh G “graphit” ¢ vi tri nam trong khoang tir 1560
dén 1610 xentimet nghich déo. Pinh G thu dwgc tir sy dao dong trong mat phéng cua cac
nguyén tir cacbon lién két sp2. Dinh D thu dugc tir sy dao dong ngoai mat phing. Su tan
xa Raman co ban yéu cau khuyét tat dé bao toan dong lugng va co6 thé duoc coi 1a do
khuyét tat cu trac va hoa hoc. Pinh D nay khong c6 mét ¢ phé Raman cua graphit hodc

graphen khong khuyét tat 1a két qua ctia sy bao toan dong lugng.

Cac nha nghién ctru nd lyc d¢€ xéc dinh dinh lugng mat do khuyét tat tir ty 1& dién
tich ctia dinh D so véi dién tich cta dinh G, vi du, trong tai liéu Nano Lett. 11, p. 3190-
3196 (2011) va Spectrosc. Eur. 27, p. 9-12 (2015). Mbi quan hé nay duoc cho l1a khong
tuyén tinh va tdn tai mat 49 khuyét tat trung gian t6i da. Ty 18 cudong do dinh D/G nhd
hon 0,5, cling véi vach 2D don, riéng biét dugc cho 1a chi ra mat dd khuyét tat thap, vi
du, khuyét tat dudi 1 x 10'" m&i xentimet vudng. Tuy nhién, sy dénh gia ndy khong tinh

dén céc tac dong nhu ap luc (vi du, tir nép gap).

Thém chi mic dit viéc 4n dinh mat do khuyét tat trén thang tuyét d6i 12 rat kho (ddc
biét 1a d6i véi cac t4m 16m v&i lugng bién dang co hoc dang ké&), nhung su so sanh tuong
dbi cua ty 1& dién tich D/G clia céac vat liéu khac nhau khong phuc tap va dugc cho 1a dau
hiéu tét vé céc dac tinh vat liéu tily thude vao ty 18 khuyét tat, bao gdm do dan dién va do
dan nhiét. Vi du, quy trinh chuén dé chuén bi, lép, va danh gia phé Raman graphen duoc
phat trién va dugc tao ra c6 sin & hitps://github.com/graphenestandards/raman. Pé danh
gi4, v1.0 phat hanh duéi day dugc su dung. Pudng dan ¢ dinh v6i tap 1énh duoc st dung
la
https://github.com/ graphenestandards/raman/b1ob/5cb74ed87545082bd5 87e4319c061ea
2¢50e3a6f/DtoG-2Dsymetry.ipynb. Viéc sit dung tap 1énh nay cho phép dit liéu Raman
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duoc danh gia theo cach rd rang va théng nhat va cho phép so sanh cac gid tri thu dugc tir

cac phong thi nghiém khéc nhau.

Chi tiét hon, phd Raman dugc ghi chép bang cach st dung kich thich laze & buée
song 532 nm nam trong khoang tir 1260 dén 2810 xentimet nghich dao va d§ phan giai
phd tét hon 1,8 xentimet nghich ddo. Ngudn dién kich thich dugc cai dat dén gia tri ma
tranh sy gia nhiét cuc bd qua mic, vi du, nho hon 2 mW tép trung & vat kinh 100X.
Khoéng phd dbi véi sy dénh gia vach D va G dwoc cit ndm trong khoang tir 1266 dén
1750 xentimet nghich dao. Bac da thirc thir hai dugc lap vao dit liéu, bo di khoang vach
D nam trong khoang tir 1280 dén 1450 xentimet nghich dao va vach G nam trong khoang
tir 1480 dén 1700 xentimet nghich dao. Két qua ndy dugc trir khéi dit liéu nay. Phé c6 ty
1€ tin hi€u trén nhiéu (dugc xac dinh duéi dang phuong sai binh phuong cua dit li€u dugc
chia béi phuong sai binh phuong cia phin con lai ciia dudng co s& diéu chinh) nhé hon

5000 dugc loai bd, boi vi phd nay duge cho 12 khong cho phép danh gia dinh dang tin cay.

Chn phai duy tri nhiéu hon 100 phd @& cac két qua thu duge dwoc cho la ¢6 nghia
day du.

Dinh Pseudo-Voigt ddu tién déi v6i vach D duge diéu chinh boi sy t6i thiéu hoa
binh phuong nhé nhét dén dudng co s& duge higu chinh dit lidu, v6i tim duge gidi han
nam trong khoang tir 1335 dén 1360 xentimet nghich dao, chidu rong ddy du & t6i da mot
ntra dugc gidi han nam trong khoang tir 10 dén 160 xentimet nghich ddo, phan s6 Gaussian
trén Lorentzian dugc gi6i han nam trong khoang tir 0,01 dén 1, va bién do dugc gidi han
& cac gia tri duong. Dinh Pseudo-Voigt thir hai d6i véi vach G dugce diéu chinh bdi su t6i
thidu héa binh phuong nhd nhét dén dudng co s¢ dugc hiéu chinh dit ligu, v6i tim duge
gidi han nam trong khoang tir 1560 dén 1610 xentimet nghich dao, chidu rong day du &
tdi da mot ntra duge gidi han nam trong khoang tir 10 dén 240 xentimet nghich dao, phan
s& Gaussian trén Lorentzian dugc gidi han nam trong khoang tir 0,01 dén 1, va bién 46 ¢
cac gié tri duong. Dién tich dinh Pseudo-Voigt thu nhét tao thanh dugc chia béi dién tich
cua dinh Pseudo-Voigt thir hai va két qua nay 1a ty 1¢ dién tich D/G tuong Ung.

Quy trinh nay tao ra gid tri dbi véi ty 1& dién tich D/G ma, vi du, cac gia tri nho
hon 0,8, cac gid tri nhé hon 0,5 hogc cac gia tri nho hon 0,2 1in luot 12 d4u hidu cia mat

d6 khuyét tat trung binh, thip hodc rat thap.
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Phép do Raman dugc phén giai theo khong gian thé hién trén Fig.4 dugc danh gia
theo quy trinh dugc md ta & trén. Cac két qua ddi véi ty 1€ dién tich D/G dugc thé hién

trén bang 1.

Bang 1: Ty 1€ dién tich D/G cua vat liéu

Céc 16p graphit | Cac 16p graphit dugc | GRAPHEN Graphit dugc
dugc  hydro | loai hydro 116 (sau khi | EA RGO gian no
héa 106 xt¢ ly nhiét trong 30 L2136
phut & 800°C trong N2)
D/G<0,8 11,69% 100,0% 0,00% 99,96%
D/G<0,5 0,08% 99,72% 0,00% 99,74%
D/G <0,2 0,00% 76,49% 0,00% 95,34%
D/G trung binh | 1,1 £ 0,2 0,17+ 0,06 1,3+0,1 0,07 £ 0,07

Vit liéu duge san xuét bing phuong phap gian nd dién hoa va phén tach céc tAm
riéng 1¢, tuong tmg v6i cc 16p graphit duoc hydro héa 106 dac khuon nho giot tir huyén
phit 125 trén Fig.1a va duoc lam khé & 300°C, thé hién ty 1¢ dién tich D/G twong dbi cao,
nhé hon 12% thé hién ty 18 dién tich D/G nh hon 0,8 va gid tri trung binh bang 1,1 +0,2.
Do d6, ty 1& dién tich D/G trung binh cta cac 16p graphit dugc hydro hoa 106 tir huyén
phit 125 ¢6 thé thp hon ty 1& dién tich D/G trung binh cia GRAPHENEA RGO, tgo ra ty
1¢ dién tich D/G trung binh b'fmg 1,3 +0,1. Ca hai ty 1¢ dién tich D/G trung binh cao hon
déng ké gia tri déi v6i graphit duge gian nd L2136, tao ra ty 1¢ dién tich D/G trung binh
béng 0,07 + 0,07.

Céc két qua nay dugc cho la chi ra rang cac 16p graphit dugc hydro hoa 106 duc
khudn nho giot tir huyén phti 125 va dugc lam khd ¢ 300°C va GRAPHENEA RGO c¢é
mat do khuyét tat vé chu tric hodc héa hoc cao hon mat do khuyét tat cia graphit L2136
va mat d khuyét tat cia cac 16p graphit dugc loai hydro 116. Vi du, mét dd Khuyét tat
clia céc tAm 106 trong huyén phit 125 v GRAPHENEA RGO dugc cho 1a ¢6 mét do
khuyét tat cao hon 1 x 10! mdi xentimet vuong hodc, vi du, mat do khuyét tit cao hon 1

x 104 mbi xentimet vudng (Spectrosc. Eur. 2015, 27, 9-12).

Céc 16p graphit dugc hydro hoa 106 tir huyén phu 125 ¢6 thé dugc chuyén héa
thanh cac 16p graphit dugc loai hydro 116 bing cach duc khudn nho giot cac 16p graphit
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duge hydro héa 106 trén miéng va xir 1y nhiét miéng twong ty & nhiét do 800°C trong 30
phit trong khi nito' & 2 mbar. Sau khi xir Iy nhiét, ty 18 dién tich D/G bang 0,17 + 0,06 c6
thé dugc x4c dinh & vi tri duy nhét. Didu ndy chi ra rang do khuyét tat 16n hon 50% cia
c4c 16p graphit dugc hydro héa 106 trude khi loai hydro boi nhiét 1a su khuyét tat hoa hoc
lién quan dén sy hip thu hoa hoc hydro. Su hép thu hoa hoc hydro dugc biét 12 6 thé 1a
thuén nghich (Science 2009, 323, 610-613). Nguoc lai, graphen oxit thuong khong thé
hién ty 1& dién tich D/G nhé hon 0,5 thdm chi sau khi khr nhiét & nhiét do co thé so sanh
dugc (Adv. Mater. 2013, 25, 3583-3587). Diéu nay phu hop véi ty 1€ dién tich D/G do
duogc dbi véi GRAPHENEA RGO, 12 graphen oxit duge khir va van tao ra ty 1€ dién tich
D/G 16n hon mot.

Mt khéc, cac két qua nay dugce cho 1a chi ra ring mat do khuyét tat ctia cac 16p
graphit dugc loai hydro 116 c6 mét do khuyét tat nhé hon 1 x 10! mdi xentimet vudng,
vi du, mat do khuyét tat nhé hon 5 x 101 mbi xentimet vudng hogc mat d khuyét tat nho

hon 3 x 10'° mdi xentimet vudng.

Hon nita, mic du mat 4o khuyét tat kha thip, nhung mot s6 16p graphit dugc loai
hydro 116 van giit dugc cac dic didm ma c6 thé 1a ddu hiéu cua céc khuyét tat con lai. Vi
duy, theo mot sb phuong an thyc hién, tdi da mot nira chiéu rong déy du cua dinh G trong
phé p-Raman thu duge & bude song kich thich bing 532 nm v6i d phan giai tot hon 1,8
xentimet nghich déo 16n hon 20 xentimet nghich déo, vi du 16n hon 25 xentimet nghich
dao hodc 16n hon 30 xentimet nghich ddo. Mot vi du khéc, theo mdt $6 phuong an thuc
hién, phd p-Raman cta graphit dugc loai hydro thu dugc & bude song kich thich bang
532 nm v6i do phéan giai tSt hon 1,8 xentimet nghich dao thé hién dinh rong nim trong
khoang tir 1000 dén 1800 xentimet nghich dao véi t6i da mot nira chidu rong day da 16n

hon 200 xentimet nghich déo, vi dy, 16n hon 400 xentimet nghich dao.

N6i chung, su giam déng ké hé s6 hai hogc nhiéu hon hai ctia ty 1¢ dién tich D/G
Raman c6 thé thu duge bing cach xir ly nhiét cac 16p graphit duoc hydro hoa nhu céc 16p
graphit dugc hydro héa 106 & nhiét do trén 300°C. Su giam ty 1€ dién tich D/G dién tich
Raman dugc cho 13 do su loai hydro. Sy giam ty 1& dién tich D/G Raman ¢6 thé, vi du,
dén hé s 16n hon ba, hodc, vi du, dén hé s 16n hon nam. Sy giam ty 1¢ dién tich D/G

Raman duoc cho 12 d4u hiéu cta sy san xuét graphen v&i mét do khuyét tat thap. Vi du,
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theo mot s6 phuong 4n thyc hién, 16n hon 50% phd théng ké thé hién ty 1¢ dién tich D/G
nhé hon 0,8, vi du 16n hon 90% thé hién ty 18 dién tich D/G nho hon 0,8. Theo mot s6
phuong 4n thyc hién, 50% hodc 16n hon (vi du, 16n hon 90%) thé hién ty 1€ dién tich D/G
nhd hon 0,5. Theo mot sb phuong an thuc hién, 20% hodc 16n hon (vi duy, 16n hon 50%)
thé hién ty 18 dién tich D/G nhé hon 0,2. Ty 1¢ dién tich D/G trung binh bang it nhat 100
phd théng ké dugc danh gid bang quy trinh dwge md ta ¢ trén nhé hon 0,8, vi dy, nho hon
0,5 hodc nhé hon 0,2.

Cung v6i viéc do mat do khuyét tat, su ton xa Raman ctia graphen cling bao gbm
phép do gidn tiép s6 lwong 16p nguyén tir st dung su d6i xtng dinh cta vach 2D. Vi du,
trong tai liéu Phys. Rev. Lett. 2006, 97, 187401, dugc md ta ring hinh dang bét dbi xiung
ctia vach Raman quanh 2700 xentimet nghich do chi ra ring cic tAm day hon 10 16p
nguyén t va graphen duoc phén 16p co hoc thé hién hinh dang dinh bét d6i xtng tham
chi dbi v6i chc thm c6 hai hodc nhidu 16p nguyén tir. Mic db viée x4c dinh tryc tiép, vé
mit théng ké sb lugng 16p nguyén tir trung binh dugce cho 14 vAn chua dugc phat trién,
nhung su d6i xtng cta vach 2D dugc cho la k¥ thudt phu hop nhét dé so sanh tuong ddi

s6 lugng 16p nguyén tir trung binh trong céc mau khac nhau.

«Gyr dbi xtmg” dinh ¢6 thé duge dinh lugng bing nhiéu phuong phép tiép cén khac
nhau. Vi du, hé sb xéc dinh ddi véi sy lip dinh Pseudo-Voigt ctia dinh don dugc cho la
phuong phap tiép cén tuong dbi thiét thuc. Cho muc dich nay, quy trinh dugc chuén hoa
dé chuén bi, lép khit, va ddnh gia phd Raman graphen dugc phét trién va dugc tao ra co
sin & https://github.com/graphenestandards/raman. Pé danh gi4, v1.0 phat hanh dudi day
dwgc st dung va dwong din ¢ dinh véi tdp 1énh dugc st dung la
https://github.com/ graphenestandards/raman/blob/5cb74ed87545 082bd587e¢4319c061ea
2¢50e3a6{/DtoG-2Dsymetry.ipynb. Viéc st dung tép l1énh nay cho phép dit liéu Raman
da ghi chép duge danh gia theo cach 13 rang va théng nhét va cho phép so sanh céc gia tri
thu dugc tir cac phong thi nghi¢ém khac nhau.

Chi tiét hon, phé Raman dugc ghi chép bang cach sir dung kich thich laze ¢ buée
song 532 nm nam trong khoang tir 1260 dén 2810 xentimet nghich ddo va do phan giai
phd tét hon 1,8 xentimet nghich ddo. Khoang phd dé danh gia vach 2D dugc cét nim
trong khoang tir 2555 dén 2810 xentimet nghich dao. Puong co s tuyén tinh dugc trir
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bang cach didu chinh dudong thing dén dir liéu, trong khi loai bé khoang vach 2D nim
trong khoang tir 2600 dén 2790 xentimet nghich dao. Két qua nay duogc trir khoi dir liéu.
Phé véi ty 1€ tin hiéu trén nhidu (dugc x4c dinh 13 phuong sai binh phuong cia dir liéu
dugc chia béi phuong sai binh phuong cia phén con lai ctia dudng co s& diéu chinh) nhé
hon 5000 duoc loai bd, boi vi phd nay duoc cho 1a khong cho phép déanh gid dinh dang
tin cdy. Can phai duy tri nhiéu hon 100 phd dé cac két qua thu dugc duge cho 1a ¢ nghia
day du. Pinh Pseudo-Voigt dugc didu chinh bang su tdi thiéu hoa binh phuong nhd nhét
v6i dudng co s& dugc hiéu chinh dir liéu, véi tim dugce giéi han nam trong khodng tir
2650 dén 2750 xentimet nghich dao, chiéu rong d'?ly du & toi da mot ntra duoc gidi han
nam trong khoang tir 10 dén 240 xentimet nghich dao, phan s6 Gaussian trén Lorentzian
dugc giéi han nim trong khoang tir 0,01 dén 1, va bién d6 & céc gid tri duong. Dé han ché
tac dong cua su nhiéu bd phat hién, ph?m con lai phu hop va dit liéu cuong dd Raman
duoc lam phing bing cach tinh todn sy chay trung binh dir liéu ndm trong khoang tir 2600
dén 2790 xentimet nghich dao véi ctra sb ctia nam diém dit lidu sau khi diéu chinh. Tur
céc gia tri thu dugc, hé sb x4c dinh duoc tinh toan 1a phuong sai cia phi‘m con lai duogc
lam phéng dugc chia bdi phuong sai cua dit liéu cudong d6 Raman dugc lam phéng va 14y

mdt trir di két qua.

Quy trinh ndy tao ra hé sb xac dinh su didu chinh dinh don 2D (2D R?), dugc cho
1a phép do su d6i xtng ctia vach Raman 2D cta graphit va graphen. Céc gia tri gin véi
mot dugce cho 1a chi ra su d6i xtmg cao ctia vach 2D va gid tri thép hon dugc cho 1a chi ra

su tang bat di xtng cta vach 2D.

Néu graphit hodc graphen dugc danh gia 1a co ty 1¢ dién tich D/G nho hon 0,5, thi
su dbi xtmg cua vach 2D duge cho 1a dAu hiéu ctia dd day trung binh cta céac tAm. V& vin
d3 nay, vat liéu nhidu khuyét tat thuong thé hién sy bat dbi xtng dinh 2D ddi véi cac 16p
rat moéng va tham chi 1a cac 16p don. Mat khéc, néu khong thi doi khi mot sb su bat dbi
xtng 18 rang cua cac 16p day hon dugc sang loc bang chiéu rong rat 16n cua dinh 2D, la
didn hinh ddi véi cac vat lidu c6 ty 1& dién tich D/G cao. Vi céc ly do nay, viéc danh gia
su d6i xang vach 2D cua do day tAm chi dugc ap dung cho céc vét ligu thuc hién ti€u
chuén ciia ty 1& dién tich D/G nhé hon 0,5. Sy d6i xtng cao duge cho 1 chi ra s6 luong

16p dugc Xép chéng AB tuong dbi thép, vi du, nhd hon 10 16p, vi dy, nh6 hon nam 16p
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hoic thAm chi mot 16p duy nhit. Sy tang s6 lugng 16p twong tmg véi sy gidm gia tri cua
hé sb x4c dinh sy diéu chinh dinh don 2D (2D R?).

Sau khi loai hydro, ty 1& dién tich D/G nh6 hon 0,5 vaco thé danh gia su ddi xtmg
ctia dinh 2D. Phd Raman cta cung vi tri duoc thé hién trén Fig.4a (nghia 13, sau khi xur Iy
nhiét & nhiét do 800°C trong 30 phut ¢ 2 mbar trong N>) duoc xac dinh va hé s6 x4c dinh

dugc dugc suy ra béng cach sir dung quy trinh dugc md ta ¢ trén. Cac két qua duge néu

ra trong bang 2.
Céc 16p|Graphit | Cac 16p | ELICA | Graphit |Graphit
graphit dugciduoc graphit duoc |RB dugc trudc khi
loai hydro valgidn nd|loai hydro | GRAPH |gidn n&|gidn nd dién
duge tach 116[L.2136 | chua duogc | ENE L2136 |hoa trong >
tach 116 trong |trong > |trong >1[100 pum
> 100 pm|100 pm|100 pm |mang day
mang day mang mang
day day
R2 > 0,980 97,97% 1,11% |76,58% 88,79% [0,85% | 7,44%
R2 > 0,990 [88,4% 0,00% {61,26% 43,10% 10,00% |0,00%
R2> 0,995 67,83% 0,00% |45,05% 0,00% [0,00% |0,00%

Bang 2: Hé s xac dinh dinh @& diéu chinh dinh Pseudo-Voigt don cta dinh 2D

Déi véi cac 16p graphit duge loai hydro va duge tich 116, 16n hon 80% phd thé
hién R2 t5t hon 0,99, trong khi céc thm graphit dugc gidn nd 12136 thé hién khong ¢6 phd
¢6 R2 t6t hon 0,99.

Pé gitip dam bao rang cic mAu clia cac tAm riéng 18 1a tiéu bidu cta hop phén dau
tién cta vat liéu, quy trinh bd sung duge st dung. Huyén pht nhét cta cac tm trong
mesitylen dugc chuin bi. Huyén phu ndy dugc trai trén vat mang bang thiy tinh dé tao ra
ming den ciia nhidu hat xép chong véi dién tich bang it nhét 1x1 mm> Dién tich ndy di
phing dé cho phép do quang phd p-Raman. Phd Raman duoc ghi lai bing céach st dung
kich thich laze & bude séng 532 nm nam trong khoang tir 1260 dén 2810 xentimet nghich
dao va d6 phan giai phd tét hon 1,8 xentimet nghich déo. Ngudn dién kich thich dugc cai
dat dé tranh gia nhiét cuc b qua miec, vi dy, dudi S mW bang cach st dung vét kinh
100X. Mot tram hai muoi mdt phd duge ghi lai trén dién tich 1x1 mm? ¢6 khoadng cach

béng 0,1 mm. Gia trj R? thu dugc dugc mo ta & trén va duge néu trong bang 2. Déi véi
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cac 16p graphit dugc loai hydro va dugce tach 116 (800°C, 2mbar, 30 phtt), 16n hon 50%
phd thé hién R? 16n hon 0,99, vi dy, 16n hon 60%, 16n hon 80%, hogc 16n hon 85% thé
hién R? 16n hon 0,99. That viy, dbi véi cac 16p graphit dugc loai hydro va dugc tach 116
(800°C, 2mbar, 30 phut), 16n hon 40% phd thé hién R? 16n hon 0,995, vi du, 16n hon 50%,
hoic 16n hon 65% thé hién R? 16n hon 0,995.

Trong ngudn vat liéu graphit (vi du, graphit dugc dua vao thiét bi 1), 16n hon 90%
phd ¢6 R? nhd hon 0,98 va khdng c6 phd ¢6 R? 16n hon 0,99. Lén hon 40% phd ldy &
graphen ELICARB cho thdy R2 t6t hon 0,99, nhung khong c6 phd co R2 t5t hon 0,995.
L6n hon 10% phd tir ca cac 16p graphit dugc loai hydro 116 duogc tach va khong duge
tach c6 R2 tdt hon 0,995, vi du 16n hon 40%, hodc, vi du, 16n hon 60%.

Mic du mdi lién hé gilta sy dbi xtmg dinh 2D véi d9 day trung binh cua cac 16p
xép chdng AB trong cac tAm hién nay chi mang tinh chét dinh tinh, nhiéu nha nghién ctu
cho rang su bit d6i xtmg trong dinh 2D phét sinh do nhiéu hon mot 16p nguyén tir graphit
xép chong AB, vi du nhiéu hon 10 16p nguyén tir graphit xép chdng AB. Su xép chong
tang tuabin — ma xép chdng cac tAm theo hudng ngiu nhién — khong xuét hién dé dan
dén su bit ddi xtmg dinh ma thay vao do 1a sw m& rong dinh 2D. Do do, khong thé phan
biét gira cac tAm nguyén tir don 16p va cdc tAm c6 nhiéu hon mdt 16p, vi du, nhiéu hon

10 16p nguyén tir néu su xép chdng cua cac 16p 1a xép chdng tdng tuabin.

Nhiéu nha nghién ctru ciing tin rang nhiéu hon 10 16p xép chong AB dan dén su
bt d6i xGng rd rang cia vach 2D trong phd hoc Raman. Fig.6 thé hién phd dinh 2D lam
vi du cua cac mau khéac nhau. Cy thé, Fig.6a thé hién dit liéu quang phd 605 va dinh didu
chinh sai s§ binh phuong nh6 nhét 610 d6i voi graphit thich hop dé st dung l1am vat liéu
ban dAu trong thiét bi 1. Fig.6b thé hién dit liéu quang phd 615 va dinh diéu chinh sai s6
binh phuong nho nhit 620 di véi ELICARB GRAPHENE. Fig.6¢ thé hién dit liéu quang
phd 625 va dinh diéu chinh sai s6 binh phuong nho nhat 630 dbi v6i mau dau tién cua cac
16p graphit duge loai hydro va dugc tach 116. Fig.6d thé hién di liéu quang phd 635 va
dinh didu chinh sai s6 binh phuong nhé nhét 640 cho mu thtr hai cia cac 16p graphit

dugec loai hydro va dugc tach 116.

Céc hinh anh niy minh hoa ring ngudng R bang 0,98, 0,99 va 0,995 1a c6 thé phan

biét cac dinh bang cac doi ximg khic nhau. Dya trén cac két qua nay, céc tac gia sang ché

-31-



35862

wdc tinh ring 50% graphen hodc nhidu hon duoc tao ra bang su gidn né dién hoa sau 46
xtr ly nhiét c6 it hon 10 16p nguyén tir xép chdng AB, vi dy, 16n hon 60% hogc 16n hon
70% graphen c6 it hon mudi 16p nguyén tir xép chong AB. Hon nita, c4c tc gia sang ché
cling udc tinh rang nhiéu hon 10% graphen dugc tao ra bdi sy gidn nd dién hoa sau d6

béi su xi Iy nhiét 1a graphen don 16p, vi du, 16n hon 20% hodc nhiéu hon hodc 50%.

Neuoc lai, céc tac gia sang ché uée tinh rdng 16n hon 90% ngudn vt lidu graphit
thich hop d& dua vao thiét bj 1 ¢6 10 16p duge xép chong AB hogc nhiéu hon. Céc tac gia
sang ché cing w6c tinh ring 16n hon 90% graphit dugc gidn no thong thuong c6 nhidu

hon 10 16p duoc xép chdng AB, vi du 16n hon 95% hogc 16n hon 99%.

Vit liéu graphit dugc loai hydro va dugc hydro hoa duge md ta & day c6 thé dugc
stt dung trong thiét bi ban dan (vi du, trong dién trd). Vat liéu graphit cling ¢ thé duoc
st dung trong man hinh hién thi nhu man hinh cdm Ung, pin mdt troi, va trong thiét bi
cdng nghé nano. Vit liéu graphit cling c6 thé duoc sir dung 1am dién cuc thanh phén trong
siéu tu dién va pin, nhu, vi dy, lithi, hop chét lithi, va pin khong chira lithi. Vat li¢u graphit
cling ¢o thé dugc str dung lam céc 16p dan, vi dy, 1am céc 16p dan trong sudt. Vit lidu
graphit cling ¢ thé duoc st dung trong myc va son, bao gdm muc va son c6 chiic ning.
Vat liéu graphit cling c6 thd duoc st dung trong compozit, vi du, véi polyme hodc kim

loai, bao gém céc tng dung lam vt li¢u giao thoa nhiét hodc chin dién tir.

Mot sb phuong an thyuc hién duge md ta. Tuy nhién, s& hiéu r%mg c4c cai bién khéac
nhau c6 thé duge thuc hién. Vi dy, nhiéu dung mdi va chét phan tan khic nhau c6 thé
duogc st dung. Cac miu graphen da phan tan va khong ddng nhét c6 thé duge xir ly dé
lam giam su da phan tan vd/hodc cai thién tinh dong nhét. Vi du, su phan bd kich thude
¢6 thé duoc dilu chinh bing cach loc hodc ly tdm. Luong hydro héa co thé duoc diéu
chinh bang cac diéu kién phan tng dién hoa, vi dy, bing cach diéu chinh dién ap duoc st
dung va ham lugng nuée. Sy phén bb sé luong 16p 6 thé dugc thay dbi bang su ling
dong, ly tAm, hodc cac k§ thuét khac.

Mt vi du khéc 1a cac 16p graphit dugc hydro hoa c6 thé dugc loai hydro bang su
xtt Iy quang hoc. Vi du, 4nh sang nhin thdy, UV, va vi séng tht c4 c6 thé duoc sir dung dé
dAn dén sy loai hydro céac 16p graphit dugc hydro héa, do d6 lam giam ty 1€ dién tich D/G,

duge cho 13 twong ung voi su gidm mat do khuyét tat. Fig.5 1a bidu dd cdp phd Raman
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chdng chéo cia céc 16p graphit duge hydro hoa 106 cia vi tri don sau khi dic khudn nho
giot tir huyén phit 125 va lam kho & 300°C. Cu thé, phd 505 dugc thu treée d6 va phd 510
duoc thu sau khi bue xa laze xung quanh 25 mW tép trung & vat kinh 100X trong mot vai
gidy dudi didu kién khi quyén. Nhu dugc thé hién, ty 1€ dién tich D/G gidm dén nhiéu hon
hé s6 bang nam. Piéu nay chi ra sy chuyén héa céc 16p graphit dugc hydro héa 106 thanh
céc 16p graphit dugc loai hydro 116.

Theo d6, cac phuwong 4n thuc hién khéc ndm trong pham vi cua yéu céu bao ho

duéi day.
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YEU CAU BAO HQ
1. Thiét bi (1) dé gian nd graphit thanh graphen c0 it nhat mot vat chira (10) duge cung
cp dé nhan chat dién phan, it nhat mot andt (4) va it nhat mot catot (3), khac biét & chd,
catot (3) 2dm hodc chi bao gdm kim cwong; va thiét bi (1) con bao gom thiét bi cap (11)
ma chét dién phan va cac hat graphit (2) c6 thé dugc cip dudi dang thé phan tén vao it

nhit mét vat chira (10).

2. Thiét bi theo diém 1, trong d6 thiét bi nay con bao gdbm bd tach (5) ma tach andt (4)
khoi catdt (3).

3. Thiét b theo diém 2, trong d6 thiét bi nay khac biét & , bd tach (5) tiép xtic véi bé
mit cia andt (4) hodc bd tach (5) gdm hodc chi bao gdm kim cuong va/hodc

polytetrafloetylen va’hodc Al,O5 va/hodc gbém va/hoic thach anh va/hogc thuy tinh.

4. Thibt bi theo diém 2 hodc didm 3, trong d6 thiét bi nay con bao gdm bd phan dan
dong vai bo tach (5), va tuy y anot (4), ¢6 thé quay duoc.

5. Thiét bi theo diém 2, trong d6 thiét bi nay khac biét & chd, bo tach (5), va tiry ¥ andt
(4) dugc lap c6 thé dich chuyén, sao cho khoang céch gifta catdt (3) va b tach (5) c6 thé
thay d6i khi van hanh thiét bi (1).

6. Thiét bi theo diém 1, trong d6 thiét bi nay con bao gdm bo cai dit cung cap dién 4p
dong dién dé ap dung dién ap DC (dién ap mét chidu) ndm trong khoang tir 5 V dén 60
V gifta an6t va catdt, hodc tr 15V dén 30 V, trong d6 dién ap tuy y dugc tao xung.

7. Thiét bi theo diém 1, trong do thiét bi nay con bao gdm thiét bi xa (12) ma bang
thiét bi nay chit dién phan va cac tAm graphen (7) ¢6 thé xa khéi it nhat mot vat chira
(10) du6i dang thé phan tan.

8. Phuong phép giin né graphit thanh graphen, trong d6 céc hat graphit (2) va it nhét
mot chét dién phan dugc dua vao it nhat mot vat chira (10) va céc hat graphit (2), thong
qua viéc ap dung dién ap dong dién (6) cho it nh&t mot andt (4) va it nhat mot catot (3)

duogc gian nd,
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khac biét & chd, catdt (3) gém hoac chi bao gém kim cuong va hydro duogc tao ra

& catodt, va cac hat graphit (2) dugc cép lién tuc vao vat chira (10).

9. Phuong phap theo diém 8, khac biét & chd, hydro dugc xen giita cac hat graphit (2)
va/hodc dugce hap thu hoa hoc trén cac hat graphit (2), sao cho cac tdm graphen (7) dugc
tach 16p tir cac hat graphit (2).

10. Phuong phap theo diém bét ky trong sd cac diém 8 hoidc 9, trong d6 phuong phéap
nay khéc biét ¢ chd, andt (4) dugc tach khoi catot (3) bang b tach (5).

11. Phuong phép theo diém 10, trong d6 phuong phap nay khac bi€t & chd, bd tach (5)
gbébm hoidc chi bao gdm kim cwong va/hodc polytetrafloetylen va/hodc ALOs va/hodc

gbém va/hodc thach anh va/hogc thiy tinh.

12. Phuong phép theo diém 10, trong d6 phuong phap nay khac bi¢t & chd, bd tach (5),
va tuy y andt (4) duogc lap dé quay va/hodc & chd bo tach (5), va tuy y anot (4) dich
chuyén dugc sao cho khoang céach giita catdt (3) va b tach (5) thay ddi khi van hanh
thiét bi (1).

13. Phuong phap theo diém 8, khac biét & chd, dién ap dong dién nam trong khoang tir 5
V dén 60 V, holic dién ap dong dién ndm trong khoang tir 10 V dén 50 V, hogc dién 4p
dong dién nim trong khoang tir 12 V dén 45 V, hoiac dién ap dong dién nam trong

khoang tir 15V dén 30 V dugc 4p dung gifta andt (4) va catot (3).

14. Phuong phap theo diém 9, trong d6 phuong phap nay khic biét & chd, cac tAm
graphen (7) dugc loai bo lién tuc khéi vat chira (10).

15. Phuong phéap theo diém 8, trong d6 phuong phap nay con bao gbm budec xu ly
quang cac tdm graphen (7) dé loai hydro, trong d6 viéc xur ly quang bao gdm viéc chiéu
sang cac tAm graphen (7) bing anh sang nhin thiy duoc, UV, hodc vi song, trong do
nhidu hon 50% vi tri cacbon dugc lai hoa sp3 da hydro héa dugc loai hydro.

16. Phuong phép theo diém 8, trong d6 phuong phap nay con bao gdm budc: xt ly
nhiét sau d6 cac tim graphen (7) & nhiét do nam trong khoang tir 100°C dén 800°C,
hodc tir 300°C dén 650°C, va trong khoang thoi gian tir 1 phut dén 60 phut, hoge tir 15
phut dén 40 phut.
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17. Phuong phap theo diém 9, trong d6 phuong phap nay khac biét ¢ chd, cac tim
graphen (7) c6 dién tich bé mit trung binh 16n hon 10 um’ hodc 16n hon 50 um’ hodic

16n hon 100 pm®.
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