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MO DAU

1. LY DO CHON DE TAI

Ngay nay, da dang cac loai vat liéu nano dang dugc gidgi nghién clru quan
tam nhu : Cac 6 xit kim loai ban dan, cac hat nano kim loai, vat liéu Cacbon...
Trong d6, Graphen — mot loai cAu tric cta vat liéu Cacbon d duoc dau tu nghién
ctru manh mé& cho céc tng dung trong nhiéu linh vic khac nhau (cam bién, xtc
tac, dién hoa...), tuy vy, van con nhimng thach thirc vé mit cong ngh¢ ché tao vat
liéu nay cho ting tmg dung cu thé. Ngoai ra, nghién ctru ché tao thanh cong vat
lidu GO va rGO sé& 1a tién dé dé c6 thé thuc hién cic huéng nghién ciru tiép theo
vé to hop cua no voi cac vat ligu co cAu trac nano khac tai truong Pai hoc Hoa
Lu.

Trong dé xut nay, chung toi str dung phuwong phap Hummers cai bién két
hop thity nhiét dé ché tao vt liéu rGO, cac phuong phap nay phu hop véi cac thiét
bi, dung cu c6 san tai cadc phong thi nghiém truong Pai hoc Hoa Lu. Mit khac,
khai thac va st dung céc trang thiét bi nay gop phan ning cao k¥ ning nghién ctru
thuc nghiém ctia cac thanh vién trong nhém nghién ctru, dic biét 1a vé khoa hoc
va cong ngh¢ vat liéu nano.

Tu nhitng yéu cau thuc tién trén, va tir thuc trang cac thiét bi hién co tai
phong thi nghi¢m nha truong, ching t61 lya chon hudng nghién ctru “Nghién ciru
ché tao va khdo sdit mét sé tinh chit cia vit ligu Graphen é xit dang khi
(rGO)”.

2. MUC PiCH NGHIEN CUU

(i) Nghién ctru tong hop thanh céng vat liéu rGO bang phuong phap
Hummers cai bién két hop thuy nhiét.

(ii) Thir nghiém ché tao t6 hop lai giira rGO va 6 xit kim loai ban dan, dong
thoi khao sat, danh gia kha nang (mg dung cila cac to hop vat liéu do6 trong cam

bién khi.



3. POI TUQNG, PHAM VI NGHIEN CUU

3.1. Poi twong nghién ciu:

- Vit liéu rGO.

- Phuong phap ché tao va khdo sat tinh chat cua vat liéu rGO.
3.2. Pham vi nghién ciru:

- Vit liéu rGO duoc téng hop & cac diéu kién khac nhau.

- Céc phép do khao sat tinh chit cta vat liéu: hinh thai, tinh chét.

4. CACH TIEP CAN VA PHUONG PHAP NGHIEN CUU
Pé tai dugc thyc hién bang phuong phap thuc nghiém két hop voi nghién

ctru 1y thuyét. Trong d6, nghién ctru 1y thuyét ching t6i dua trén hé thong céac
cong trinh nghién ctru da dugc cong bd vé vat liéu rGO. Nghién ctru thuc nghiém:
Chung ti str dung phuong phap Hummers cai bién két hop thiy nhiét dé tong
hop vat liéu rGO va to hop ctia né véi 6 xit kim loai ban dan (WOs3). Hinh thai,
cAu trac cta vat liéu rGO va cac to hop ctia né véi cac 6 xit kim loai ban dan duoc
khao sat bang: Anh hién vi dién tir quét (SEM), phép do pho hong ngoai bién doi
Fourrier (FTIR), phép do phd tan xa Raman va phép do phd nhiéu xa tia X (XRD),
pho tir ngoai - kha kién (UV — Vis). Tinh chat nhay khi dugc nghién ctru qua phép
do dién trd cua mang nhay khi theo thoi gian trén hé do nhay khi tai Vién Dao tao
Quéc té vé Khoa hoc Vit liéu (ITIMS), trudng Pai hoc Bach khoa Ha Noi.

5. PONG GOP MOI CUA PE TAI

Pong gop 16n nhat cia dé tai 1a ché tao thanh cong vat lidu rGO bang
phuong phap don gian, tan dung nhiing trang thiét bi sin c6 tai phong thi nghiém
Ly, Ho4 cua nha truong, dong thoi danh gia kha ning t6 hop cta vat liéu rGO véi
6 xit kim loai ban dan. Bang phuong phap Hummers cai bién két hop thuy nhiét,
tac gia da ché tao dugc vat liéu rGO va to hop ciia né véi kim loai ban ddn (WO3),
ddng thoi ciing dd khao sat dugc tinh chat nhay khi cta céac to hop nay.

Céc két qua nghién ctru chinh ctia dé tai dugc ching t6i cong bd 01 bai bao
c40 toan van tai Hoi nghi toan qudc vé Vat Iy chét rin va Khoa hoc vit liéu

lan thi 11 (SPMS 2019), nim 2019 t6 chire tai trudng Pai hoc Quy Nhon.



6. KET CAU CUA PE TAI

Ngoai phan md dau, két luan, danh muc tai liéu tham khao. Dé tai gom co
3 chuong:

Chuong 1: Téng quan

- Tong quan vé vt liéu rGO: dic diém, tinh chat, tmg dung, cac phuong phép
ché tao.

- Tong quan tinh hinh nghién ctru trong nudc va qubc té vé vat liéu rGO.

Chuwong 2: Thyc nghiém

+ Ché tao vt liéu rGO: Nghién ctru anh hudng cua diéu kién ché tao 1én
hinh théi, tinh chat cta vat liéu rGO; Thir nghiém ché tao t6 hop lai gitta rGO va
o xit kim loai ban dan.

+ Cac phuong phap do dac khao sat tinh chét ctia vat liéu ché tao duoc.

Chwong 3. Két qua va thao luan

+ Két qua khdo sat cac tinh chét cua vat liéu rGO.

+ Két qua khdo sat cac tinh chit cta vat liéu to hop rGO/WOs.



Chuong 1. TONG QUAN

1.1. TONG QUAN VE VAT LIEU rGO

1.1.1. Vat liéu Graphen

Graphen 13 mot vat liéu siéu mong, chi bao gdm mot 16p nguyén tir Cacbon
lién két v6i nhau theo hinh lyc gidc tudn hoan, giéng nhu hinh t6 ong. Graphen
mong dén muc né c6 thé duoc coi 1a hai chiéu (2D) duoc mé ta trong hinh 1.1.
Graphen duoc phan 1ap nhu mot vat li¢u doc lap lan dau tién vao nam 2004 bai
hai nha khoa hoc Andre Geim (Anh) va Konstantin Novoselov (Nga), va dugc
chtng minh rang n6 1a vat liéu 6n dinh nhiét dong va co thé ton tai trong diéu kién
moi truong xung quanh [1]. Andre Geim va Konstantin Novoselov da dugc trao
giai thuong Nobel Vat Iy cho kham pha nay vao nam 2010 [2]. Ung dung cua siéu
vat li¢u nay trong tuong lai l1a rat rong rai, htra hen tao ra bude dot pha va lam

thay doi cac nganh khoa hoc dién tir, cong nghiép, y hoc. ..

Hinh 1.1. Céu tric 2 chiéu cua Graphen [3].
a) Ciu triic ciia Graphen
Vé mit cdu tric, mang 2D cua Graphen dugc tao béi tir cac nguyén tir cacbon
sap xép theo cau tric t6 ong. Lép vo clia cacbon gém 6 dién tir tao thanh, trong
d6 ¢o 4 dién tir phan bd ¢ trang thai 2s va 2p dong vai trd quan trong trong viéc
lién két hoa hoc giita cac nguyén tir v6i nhau. Céc trang thai 2s va 2p clia nguyén
tir cacbon lai hoa véi nhau tao thanh 3 AO lai hoa sp?, cac AO nay dinh huéng

theo ba phuong tao v&i nhau mot goc 120°. Moi AO lai hoa sp? ctia nguyén tir
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cacbon nay xen phu v&i mdt AO lai hoa sp? ciia nguyén tir cacbon khac hinh thanh
nén lién két cong hoa tri sigma (8) bén vimg. Chinh cac lién két § nay quy dinh
cAu tric mang tinh thé Graphen ¢ hinh dang t6 ong va 1y giai tai sao Graphen rat
bén ving vé mit co hoc va tro vé mat hoa hoc. Ngoai cac lién két 3, gitra hai
nguyén tir cacbon 1an can con ton tai mot lién két pi () khac kém bén viing hon
hinh thanh do sy xen pht cua cac orbitan p, khong lai héa. Do lién két n nay yéu
va ¢6 dinh hudng khong gian vudng goc véi cac AO sp? nén cac dién tir tham gia

lién két nay rét linh dong va quy dinh tinh chat dién va quang ctia Graphen.

120°

sp® ; .
spa o 4 sz
J Tt
(b) (c) ——

Hinh 1.2. Trang thai lai hoa sp? ctia nguyén tir Cacbon (a,b)
va lién két §, lién két @ trong Graphen (c) [4].

b) Mt sé tinh chit ciia Graphen
Tinh chat vat Iy ctia don 16p Graphen ¢ nhiét d6 phong duoc théng ké nhu
bang sau:

Bang 1.1. Tinh chét vat 1y ctia don 16p Graphen ¢ nhiét d6 phong [5].

Tinh chét Gia tri
Chiéu dai lién két C-C 0.142 nm
Mat do 0.77 mg.m!
Dién tich bé mat 1y thuyét 2630 m'g"!
Mb dun dan hoi 1100 GPA
bJ cling 125 GPA
D6 linh dong cua hat tai dién 200000 cm Vs
P dan nhiét 5000 Wm K '
Do truyén quang 97.7%

Trong khi d6 linh dong dién tir ciia Silic vao khoang 1400 cm?/V.s, ng nano
cacbon khoang 10.000 cm?/V.s, ban dan hitu co (polymer, oligomer) vao khoang

10 cm?/V s, thi theo bang trén, d6 linh ddng dién tr cia Graphen rit cao. Bén canh
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d6, Graphen 1a vat chat c6 dién trd sudt thap nhat ¢ nhiét 6 phong, khoang 107

Q.cm [6]. Hon nita, @6 dan nhiét cua vat liéu Graphen & nhiét d6 phong ciingcao

hon kim cuong (10° Wm™ K ), bac (406 Wm 'K ), ddng (385 Wm' K ) [7]. Cing
v6i do truyén qua 97.7%, Graphen don hau nhu trong sudt, n6 chi hip thu 2.3%
cuong do anh sang. Do c6 céac tinh chat wu viét trén, Graphen mo ra nhiéu tiém
nang Ung dung trong trong nganh hang khong va vii tru cling nhu dién tu, du triv
nang luong va ké ca té bao nang luong mit troi. ..

V& tinh chét hoa hoc, bé mit Graphen c6 thé hap thu cac nguyén ti, phan tir
va nhém chirc khac nhau (vi du NO,, NHs, -OH...). Graphen c6 tinh dan dién cao
do cac chat hap thu lién két yéu thé hién vai tro nhu cac chat cho va nhan, 1am
thay d6i nong do cac hat tai. Vi vay, Graphen rat duoc quan tdm nghién ciru cho
cac tmg dung lam cam bién hoa hoc. Vao nam 2013, cac nha vat 1y ciia Pai hoc
Stanford (M¥) d3 bao cao rang Graphen mot 16p c6 kha nang phan tmg hoa hoc
gap hang tram 1an so vdi cac tam day hon [8]. Céc nghién ctru gan day ciing chi
ra rang, tir tinh chat dién cta hai va ba, va tham chi muoi 16p cac nguyén tir cacbon
cling c6 dac tinh vat Iy riéng cua chung, d¢ day hién tai cua 10 16p cac nguyén tir
cacbon trong tam vat liéu Graphit 14 dugc dinh nghia nhu Graphen. Lap luan nay
dang dan duoc cac nha khoa hoc cong nhan. Uy ban Tiéu chuan Lién minh
Metalsene Trung Qudc gan ddy da phat hién ra rang do day ctia 10 1p cac nguyén
tir cacbon trong vat liéu thudce vé pham vi Graphen [9].

1.1.2. Vat liéu Graphen 6 xit

Graphen 6 xit (GO) la dang Graphen bi 6 xy hoa. N6 1a mot vat liéu mot 16p
nguyén tir duoc hinh thanh tir qué trinh 6 xy hoa Graphit. GO dé ché tao, né phan
tan trong nude va cac dung mdi khic. GO ¢ thé duge khir thanh Graphen bang
phuong phap hoa hoc. GO c6 chtra cdc nhém chuc c6 chtra 6 xy, trong do6 co6 4
nhém chire cha yéu la: hydroxyl (OH), epoxy (-O-) dinh & trén bé mat, va nhom
cacboxyl (-COOH), cacbonyl (-CO-) dinh & mép cua cac don 16p (hinh 1.3).



Hinh 1.3. CAu trac cua Graphen 6 xit [10].

Nho c6 cac nhdém chie chira 6 xy trén da lam tang 1én kha ndng phan ing cia
GO, d6ng thoi ciing 1am tang khoang cach gitta cac 16p GO va tinh ua nudc cia
GO. Cau trac va tinh chat ciia GO phuy thudc vao phuong phép tong hop cu thé va
mirc 46 6 xy hoa. N6 van giit cau triic 16p cia Graphen, nhung cac 16p bi vénh va
khoang cach giira cac 16p 10n hon khoang hai 1an (khoang 0.7 nm) so v6i Graphen
[11-12]. Cac vong thom, cac nbi ddi, cac nhom epoxy duge cho 14 nam trén mang
lu6i cacbon gan nhu phang, trong khi cacbon ndi vdi nhém — OH hoi 1éch so véi
cdu trac tr dién dan dén cdu trac 16p hoi cong. Cac nhom chirc duoc cho 13 ndm
ca trén 1an dudi cac 16p GO. Vi mdi 16p déu chira cac nhom chirc ¢6 6 Xy mang
dién tich 4m, do d6 c6 luc day xuat hién giita cac 10p, ddng thoi lam cho GO thé
hién tinh va nudc va truong dugc trong nude. Hon nira, viéc tao lién két hydro
giita cac 16p Graphit 6 xit thong qua cac nhom hydroxyl, epoxy va nudc khién cac
khoang cach giira cac tim GO dugc ndi rong dang ké hon so voi Graphit (0.65 -
0.75 nm so véi 0.34 nm, duoc x4c dinh thong qua gian d6 XRD) [13].

Do day cta don 16p GO xép xi 1 — 2 nm, gap 4 1an d6 day ctia mot 16p Graphen
(0.34 nm). Dién tich bé mit GO trong nudc mang dién tich 4m va GO 1a chét wa
nude [14]. Tuy nhién, GO c6 mot s6 han ché trong céc tng dung nhu: cac 16p dé
bi két dinh tro lai, d6 chon loc thap, hiéu qua hap phu va kha ning thu hoi chua

cao, do do6 viéc khir cac nhém chire dé tao thanh rGO nham tang cuong hi¢u qua



cho cac tmg dung cu thé 1a diéu can thiét.

1.1.3. Vat liéu Graphen 6 xit dang khir (rGO)

Graphen 6 xit dang khir (rGO) 14 san pham khtr ctia Graphen 6 xit (GO)
dugc khtr cac nhoém chire chira 6 xy (hydroxyl, cacboxyl, epoxy...), chuyén cac
C-sp® thanh C-sp? bang cac con dudng khac nhau dé tao ra rGO. Trong d6, GO 1a
san pham cua qua trinh 6 xy hoa Graphit bang cac hop chit co tinh 6 xy héa manh
nhu NaNOsz, KMnO,, KCIOs... hay 1a mdt hon hop cac chit & xy hoa trong moi
truong axit manh. Sau qué trinh 6 xy hoa nay, cic 16p ctia GO s& xuét hién cac
nhom chirc phin cuc chtra 6 xy: nhom cacboxyl nam & mép ctia cac tim cacbon,
nhom epoxy, hydroxyl duge dinh vao bé mat cac tim cacbon [15]. Cac nhém chirc
chtra 6 Xy ndy 13 nguyén nhan lam giam do dan dién, tinh chat nhiét... giy anh
huong dén kha ning tmg dung cta nd. Cho dén nay di c6 nhiéu phuwong phap
khac nhau dugc nghién ciru dé khir GO thanh rGO vdi cac tic nhan khir khac nhau
nhu hydrazin [16], khur bﬁng khi hidro [17] ... Viéc sit dung tadc nhan hoa hoc nay
c6 thé 1am thay ddi cau tric cua cacbon lam cho rGO téng hop duoc co nhiing
khuyét tat trong né. Hinh 1.4 md ta cau tric cia GO, rGO va Graphen nguyén ban
(GP) [18].

Hinh 1.4. Ciu trac ciia GO, rGO va Graphen nguyén ban (GP) [18].
rGO da va dang 13 vat lidu tiém nang trong nhiéu tmg dung cu thé khac
nhau, do dién tich bé mat riéng 16n, do linh dong dién tir cao gén nhu Graphen
nguyén ban. Hinh 1.4 cho thay vé co ban thi cdu tric ciia GP va rGO khé giéng
nhau, tuy nhién trong rGO van ton tai mot s it cac nhom chie chira 6 Xy va mot

s6 khuyét tat, vi thé khi t6 hop voi cac 6 xit kim loai ban dan, nhimg khuyét tat
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nay lam cho rGO dé& dang lién két voi cac ion kim loai bang lién két tinh dién. Tir
d6 cai thién nang suat cta 6 xit kim loai trong tirng Gmg dung cu thé.

1.1.4. Co ché tao thanh rGO tir Graphit

Qua trinh ché tao rGO tir Graphit trai qua 2 giai doan chinh 1a qua trinh 6
xy héa Graphit thanh GO va qua trinh khir GO thanh rGO. MJdi tién chit trong
tirng qua trinh déu giit cac vai trd cu thé khac nhau, duge ching toi trinh bay trong
bang 3.2 duoi day:

Bang 1.2. Vai trd céc tién chat trong ché tao rGO.

Tén héa chit Cong thirc hoa hoc i ] Vai tro
Graphite powder e Tién chat tao GO
Sodium nitrate NaNO; Tang cuong ty 1¢ hoa tan cac chat
Sulphuric acid H2S04 Hoa tan cac chat
Potassium permanganate KMnO, Chat 6 xy hoa
Hydrogen peroxide H202 G& bé KMnOy thira
L-Ascorbic acid CeHsOs Chét khtr GO thanh rGO

Chi tiét vé co ché ciia qua trinh hinh thanh rGO tir Graphit dugc chung toi
phan tich cu thé dudi day:

+ Co ché tao thanh GO tir Graphit bing phwong phip Hummers:

Co ché hinh thanh GO tir Graphit d3 dugc xac dinh boi ba budce riéng biét
doc 1ap dua ra boi M. Dimiev va M. Tour (hinh 1.5) [19].

Burée 1: Graphit tiép xtic voi axit H,SOy thi axit nay hoa tan va dan xen vao
cac 16p cua Graphit hinh thanh nén hop chét trung gian thir nhat (goi 1a GIC).
Budc nay xay ra ngay lap tirc sau khi Graphit tiép xac véi HySO4 (dudng mau
xanh dam trén hinh), ngoai cadc phuong phap truc quan thi sy hinh thanh GIC da
dugc xac nhan bang quang phé Raman va XRD [20-22]. Bdi v6i phuong phap
Hummers thi su tao thanh GIC c6 thé xdy ra trong khoang 3 dén 5 phut.

Buéc 2: GIC tac dung voi chat 6 xy héa KMnOy tao thanh hop chét trung
gian thtr 2 (goi 1a PGO). Cac tdm Graphit bi 6 xy héa mot phan trong giira qua
trinh chuyén d6i tir GIC sang PGO. Cac muc do 6 xy hoa dat duoc bang cach

thém vao 1 luong twong dwong cuia KMnO,4 va Graphit. Cac anh hién vi dugc
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chup sau phan tmg ¢ giai doan nay cho thdy sy bién mat mau xanh cia KMnOy
trong H,SO4. Anh hién vi ciing chimg minh phan tng tién trién tir mép cac dén
tam cac tAm Graphit, cac ving bi 6 xy hoéa doc theo chu vi ctia cac tim Graphit
xuat hién mau nau sang ban trong sudt trong anh sang truyén qua va mau ngoc
trai mau vang nhat trong anh sang phan chiéu. O trung tdm cta cac tim Graphit,
cac ving khong bi 6 xy hoa xuat hién ti trong anh sang truyén qua va mau xanh
lam trong anh sang phan chiéu. Ban chat hoa hoc ctia khac nhau ving mau ciing

da duoc xac nhan bang quang phé Raman.

H,80, | H80,”

]
Graphit R
o/ Ko, IS0,

—_—

Tac nhan oxi hoa

o)

Hinh 1.5. So d6 chuyén d6i Graphit thanh GO véi hinh anh vi mé tuwong tng ¢ mdi
giai doan. Ba budc biéu thi sy hinh thanh cta hai san pham trung gian (giai doan 1
GIC va PGO) va san pham GO cudi cing. Cac duong mau den ddc thé hién cac 16p
Graphen; cac duong mau den chdm dai dién cho céc 16p GO; cac duong mau xanh
rong dai di¢n cho su xen k&€ H>SO4/HSOys7; cac vach mau tim rong thé hién mot 16p
hdn hop ctia H2SO4/HSO4™ xen k& v&i dang khir ctia tic nhan 6 xy hoa [19].

Buoc 3: PGO tac dung véi HyO tao thanh GO (hinh 1.6).
Céu trac 6 1a doan GO chtra 1,2-diol dugc hinh thanh sau khi m& mach
epoxy. Mot trong hai nhém hydroxyl bi ion hoa va két qua 13 su phan tach lién

két C — C véi su hinh thanh ketone va enol 7. Céc budc nay duoc di kem véi viée
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loai bé ciia mot nhom hydroxyl va hinh thanh thém mat lién két C=C dén dén su
mo rong cua hé lién hop. Cac enol trong cau tric 7 c6 thé ion hoa véi su hinh
thanh ddng thoi thém mot lién két d6i dé tao thanh 8. Cac hydroxyl lién hop duoc
hién thi trong 7 ¢ thé 1a mot phan cia axit cacboxylic. Ketone trong 8 ¢ thé trai
qua qua trinh bién doi bang cach hydrat hoa va chuyén doi thanh gem-diol nhu 9.
Gem-diol 6n dinh & diéu kién phan tmg, dic biét 1 khi Cacbonyl hoic lién két doi
¢ mit & vi tri o v6i Cacbon-diol. 9 ¢6 thé duoc chuyén ddi thanh 10 bﬁng cach

hinh thanh cac hemiacetals [23].

OH;

Hinh 1.6. Su chuyén d6i GO gdy ra boi phan Gng voi nude [23].

H,0, di duoc sir dung dé lam giam luong KMnOy du thira, khong phai 1a
tac nhan 6 xy hoa.

Céc san pham 6 xy hoa véi ti 16 nguyén tr C:O trong khoang tir 2.1 - 2.9.
GO chira cac nhoém chtic ¢6 chira 6 xy, trong d6 c6 4 nhom chirc chi yéu 1a:
hydroxyl (-OH), epoxy (-O-) dinh ¢ trén bé mat, cacboxyl (-COOH), cacbonyl
(C=0) dinh & mép cua cac don 16p, nhung GO van giir nguyén dang ciu trac 16p
ban dau cta Graphit. Phy thudc vao phuwong phap tién hanh 6 xy héa ma ti 1é ciing
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nhu s6 lwong nhom chiic ¢6 khic nhau, vi du Graphen 6 xit dugc ché tao bang
phuong phap Hummers ¢ nhiéu nhém epoxy hon nhém hydroxyl.

+ Co ché tao thanh rGO tir GO théong qua qud trinh khir thiiy nhiét:

Pé khir GO thanh rGO chung t6i sir dung tic nhan khir 13 axit L-ascorbic
(AA), GO dugc khur thanh rGO qua qua trinh thuy nhiét dudi sy xtc tac cua AA.
AA con dugc goi la vitamin C, n6 dugc biét dén nhu 1a mot chét ché)ng 0 xy hoa
tu nhién, khong ddc hai va la chit khtr duoc st dung phé bién trong viéc khir GO
bang con dudng hoa hoc [24-25].

Co ché khir hoa hoc cua Graphen 6 xit cho dén nay van la mot cau hoi mo,
nhiéu nghién ciru gan ddy cho rang d6 1a phan ung thé nucleophin hai giai doan
(Sn1), tiép sau d6 1a qua trinh khir nhiét, nhu trong hink 1.7. Phan tor AA dang
vong c6 cau tric 5 canh, véi hé electron 7 lién hop dich chuyén vé phia lién két
C=0 nén cac nhém hydroxyl c6 tinh axit hon, vi vady AA c6 kha nang phan tach

hai proton va hoat dong nhu mdt nucleophin.

H H
o 0
HOH,C 0 H i HOH,C
| 1 2 0 =A=
L (— S_ad L —> o=A=o0
HO OH 0 o
2 H H ™
~NS N — e Ne—e”
D | AN
0—A—OH
Ne—e”
-H,0 ""L!] é\ » Sc=¢” 4+ o=a=o0
» TN
\/
A
OH OH . | o
NA_A~ -H,0 NA
Pt NG i S | P TN
O=—A=—OH
Ne—c”
ﬁh— /‘:', é\ — ""‘c:c"’. + o=aA=0
¥ TN
'

Hinh 1.7. Co ché khir héa hoc Graphen 6 xit bang axit L-ascorbic [26].
Graphen 6 xit chira chu yéu hai loai nhom chtrc bao gdm epoxy va
hydroxyl. Trong trudng hop cia epoxy, n6 ¢ thé duoc md vong béi cac anion 6
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xy ciia AA (ion HOAO™: ¢6 vai tro 1a tac nhan nucleophin). Viéc khir c6 thé duoc
tiép tuc véi sy giai phong H,O, hinh thanh mét san pham trung gian dang vong.
Cubi cung, san pham trung gian trai qua qué trinh khir nhiét, dan dén sy hinh
thanh rGO. AA duogc 6 xy hoa thanh axit dehydroascorbic. Sy khir hydroxyl tuong
tu nhu truong hop epoxy. Cac hydroxyl co thé bi thay thé bai cac anion 6 xy cua
AA (OAO) theo phan tmg thé nucleophin Sx1 hai giai doan, sau d6 dugc khir
thém boi nhiét [26].

1.2. TONG QUAN TINH HINH NGHIEN CUU VE VAT LIEU rGO

Vit li¢u cacbon da thu hut sy quan tdm manh mé tr cac nha nghién ctru,
dac biét tir khi Graphen dugc Andre Geim va Konstantin Novoselov kham pha
lan dau vao nam 2004. V&i cac tinh chét vat 1y dac biét nhu do rong vung cAm
béng khong, do linh dong dién tir cao, d0 trong sudt gﬁn nhu tuyét ddi, Graphen
dugc du doan 1a vat liéu thay thé silicon trong cac tng dung cho vi mach dién tr
trong tuong lai. Ngoai ra Graphen con c6 tiém ning Gng dung trong nhiéu linh
vuc khac nhau nhu dién cuc trong sudt, transistor truong, quang xuc tac, cam bién
héa hoc va cam bién y sinh, dién cuc cho pin nap lai Li-ion, dién cuc cho siéu
tu... [27-33].

Graphen 6 xit (GO) — mot dang 6 xy héa cuia Graphen, day 13 mot tién chat
duogc st dung dé tong hop Graphen. Pic tinh hip dan nhat ciia GO 1a né c6 thé
dugc khir thanh cac 16p gibng nhu Graphen (mdt phan) bang cach loai bo céac
nhém chirc chira 6xy véi su phuc hdi cdu trac lién hop n-n. Théng qua phan Gng
khir cac nguyén tir lai héa C-sp’ s& duoc chuyén thanh lai hda C-sp’, san pham
khtr nay goi 1a Graphen 6 xit dang khir (rGO — reduced Graphene oxide). Cac tim
rGO thudng duoc coi 1a mot loai Graphen c6 ngudn gdc héa hoc. rGO co chira
cac nhoém chire chtra 6 xy trén bé mat nhu hydroxy, epoxy, cacboxyl, cacbonyl.
Su ton tai ctia cac nhom chirc nay 1am cho rGO c6 kha ning to hop véi rat nhiéu
vét liéu khac tir d6 tang cudng hiéu suat hoat dong trong hang loat cac img dung

cong ngh¢ tién tién hi¢n nay.
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Véi rat nhiéu tiém ning trong cac tng dung cong nghé, cho dén nay cac
nghién ctru vé ché tao Graphen da dugc nhiéu nhom nghién ciru phat trién. Céac
phuong phap nhu boc tach (phwong phép scotch-tape), phuong phép ling dong tir
pha hoi (CVD), cac phuong phap hod hoc..., phuong phap khir tr Graphen 6 xit
d3 phan nao dap Gmg dugc nhimg yéu cau doi hoi trong nghién ciru ché tao
Graphen [34-36]. Tuy vay, do dic tinh don 16p, tinh chét ciia Graphen dugc quyét
dinh kha manh boi chat lugng cua chung, diéu nay lién quan dén phuong phap

ché tao.

Vit li¢u Graphen dang nhan dugc sy quan tam nghién ctru cua nhiéu nhom
nghién clru trong nudc va ngoai nudc. Cac nhom nghién ctru manh vé tong hop

va ing dung cua Graphen & Viét nam c6 thé ké dén:

(1) Nhom nghién ctru ctia Vién ITIMS — Dai hoc bach khoa Ha Noi1 tap
trung nghién ctru tong hop va tng dung ctia Graphen cho tmg dung cam bién phat
hién khi doc [37].

(2) Nhém nghién ctru thuoc Vién khoa hoc Vit li¢u - Vién Han lam khoa
hoc va cong ngh¢ Viét Nam, tap trung nghién ctru rng dung Graphen trong cam

bién y sinh va dién hoa [38].

(3) Nhém nghién ctru thude Pai hoc Cong nghé - Pai hoc Qudc gia Ha Noi,
nghién ctru vé tinh chét dién va ing dung trong cam bién [39].

Céc nghién ctru qudc té gan day vé Graphen rat da dang va phong phu, c6
thé don ctr nhu:

(1) Nhoém tac gid Ying-ying Liu va cac cong su, Vién Khoa hoc Vit licu va
K¥ thuét, Pai hoc Pong Bic Tham Duong, Trung Quéc, Téng hop rGO bang cach
khtr thiy nhiét va sir dung lam vat li€u dién cuc hiéu suat cao cho cac siéu tu dién.
Dién cuc rGO khur thuy nhiét mang lai dién dung riéng cao (341 Fg~ ) v4i mat do
dong 13 1 Ag™' va thé hién do 6n dinh chu ky tdt, v6i ty 18 duy tri 91.58% sau 5000
chu ky [40].

(2) Nhom tac gia Jeonggeun Jo va cac cong su, Vién cong nghé cong nghi¢p
Han Qudc, di ché tao cac tim rGO bang phuong phap Hummers bién d6i két hop
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sdy. Kich thudc ciia cac tm trai dai tir nanomet dén micromet va cac tam nay dan
xen vao nhau. Két qua ciing cho thay dung luong cao cua dién cuc khi c¢6 mat
rGO, diéu nay co thé mo duong cho viéc cai thién cac dac trung cua pin, dac biét
1a dé ngdn chin su sut thé cla pin natri-ion va pin kali-ion, du kién s& thay thé hé
théng pin lithium-ion [41].

(3) Nhom tac gid Shalik R.Joshi va cong su thudc Khoa Co khi, Vién Khoa
hoc va Cong nghé Qudc gia Ulsan (UNIST), Ulsan 44919, Han Quéc, ché tao
rGO bang phuong phap phan huy nhiét dong thoi nghién ciru cac dic tinh ciu
tric, héa hoc va tinh chit dién cua no. Vat liéu rGO phan huy nhiét nay thé hién
do két tinh tdt, ham lugng cacbon cao. Cac manh rGO thu dugc dugce tha vao cac
dién cyc 6 xit / thay tinh Indi dé ché tao cac chat mién dich dién hoa nhiam phat
hién dinh luong virus caim HIN1 théng qua quang phd tré khang dién hoa. Cac
cam bién c6 d6 6n dinh va d6 tai tao cao. Cac cam bién sinh hoc dua trén rGO nay

cho thay tiém ning 16n cta rGO cho céc Gmg dung 1am sang [42].

N6i chung, vat liéu Graphen ngay nay dang dugc nhiéu nhom nghién ciru
quan tAm, dic biét 1a nghién ctru ché tao rGO bang phuong phap hoa hoc. Mic du
vdy, phat trién cac phuong phap, diéu kién 6n dinh dé ché tao vat liéu cho phu
hop véi cac tng dung cu thé nham tao co sé cho nhitng nghién ciru xa hon tai

truong Pai hoc Hoa Lu 1a can thiét va phai dugc dau tu nghién ciru.
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Chuong 2. THUC NGHIEM

2.1. CHE TAO VAT LIEU rGO VA CAC TO HQP CUA NO VOI CAC O
XiT KIM LOAI BAN DAN

2.1.1. Ché tao vit liéu rGO

Hoa chét: Graphit powder, H,SO, dam dic (98%), KMnO,, NaNO;, H,0,
30%, HCI 10%, d4 lanh, nudc cat.

Dung cu, thiét bi: May khuay tir gia nhiét, may rung siéu 4m, may quay li
tam, 6ng nghiém ly tdim, may do pH, tu séy, chau thuy tinh, cde mé vit 1 lit.

Céc budc tién hanh:

a) Ché tao GO bang phwong phdp Hummers cdi bién

Chung t6i tién hanh ché tao GO bang phuong phap Hummers cai bién,
quy trinh cu thé nhu sau (hinh 2.1):

- Cho 2g bot Graphit + 2g NaNOs + 94ml H,SO4 vao trong coc mo vit 1 lit,
dit cdc mo vit vao gitta chau thuy tinh sau d6 d6 da lanh vao chau thay tinh (gan
day chau). Coc mo vit da duogc siy that khé trudce khi cho hoa chat.

- Dit chau thay tinh chira da lanh va cbc mo vit 1én trén mdy khudy tu,
khudy trong 45 phit vé6i tée d6 300 rpm (khong gia nhiét).

- Thém tir tir 20g KMnO, trong vong 20 phut vao dung dich, sau d6 khuay
tiép trong vong 40 phut.

- Thém vao dung dich 200ml nudc cat, khudy trong khoang 15 phut thi bo
chiu dung d4 va gia nhiét 1én 85°C, khudy tiép 10 phut.

- Thém 100ml H,O vao dung dich, khudy thém 30 phut.

- Cho tir tir vao dung dich 12ml H,0,30%, dung dich chuyén sang mau dat,
khuay thém 15 phut dén khi khong con bot tao ra. Tt may khudy tir, dé lang dung
dich sau d6 gan bo phan nudc trong, thém khoang 100 ml HC1 10% vao va khuay
10 phut, sau d6 dé lang, gan bo phan nudc trong va tiép tuc khudy véi HC1 10%
5 1an nita. Cudi cung dé lang va gan boé phan nudc trong.

- Dung may ly tdm loc rtra vat liéu thu duoc béng nude cat, dung may pH
do cho dén khi pH = 7, sdy vat liéu ¢ 80°C trong vong 72h ta thu duoc GO. GO
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thu dugc duoc pha trong nudc bang may rung siéu 4m trong 1h dé tao thanh dung

dich c6 nong d6 2 g /100 ml.

Phuong phap Hummer

KMnO,
Graphit powder ' Am tir 4
Tron Thém tur tir e o Dung dic!l mau nau
3-52¢ : xam
NaNO; |
Nudc cét
H,SO, dam ddc (98%) -
H O, 30%
22

Nudc cat Loc rtra

Hinh 2.1. Quy trinh ché tao GO bang phuwong phap Hummers cai bién [35].

b) Khur GO thanh rGO

Vit liéu GO ¢ trén sau khi siy kho dugc thuy nhiét cing véi axit L-
ascorbic dé thu duoc rGO. Quy trinh cu thé dugc mé ta dudi hinh 2.2.

Chuén bi 1 binh thuy nhiét c6 161 lam bang teflon ¢o thé chiu dugc cac phan
tmg hoa hoc va nhiét 4o, phan vo ngoai 1a éng thép khong gi hinh try. Lay 0.1 g
GO, 1.0 g CsHsOg hoa tan hoan toan trong 80 ml nudc cat bang may khudy tir,
sau khi hon hop hoa tan hoan toan duoc cho vao binh thuy nhiét, thuy nhiét & cac
nhiét d6 120°C, 150°C, 180°C trong vong 1h. Két tia thu duoc dugc rira bang

nudc cat va con nhiéu lan va say khoé dé thu dugc rGO.

| 01gGo
‘ 1.9 CeHgOg Khuay tw (120, 15)0( 180°C/1h) -
| 80mlIH,0

Loc, riva, say
(80°C/T2h)

Hinh 2.2. So d6 thuy nhiét ché tao rGO tir GO.
Chung t61 ky hi¢u cac mau rGO thu duge dugce ché tao & cac nhiét dd khac

nhau la: rGO-120, rGO-150, rGO-180.
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2.1.2. Ché tao vit liéu to hop rGO/WO;

Vit liéu t6 hgp rGO/WO; duge ching t6i ché tao bang phuong phap thuy
nhiét theo so dd nhu Aink 2.3. Quy trinh cu thé nhu sau:

- Can lan luot 1.5 g Na;W0,4.2H,0, 1 g mudi NaCl va 0.25 g CsHsOs rdi
hoa tan hoan toan trong 80 ml nudce khir ion.

- Tiép d6 cho 1000 ul dung dich 2 g/ 100 ml GO.

- Nho tir tir axit HCI (37%) vao vao hdn hop trén dé diéu chinh d6 pH cia
dung dich bang 2.

- Cho dung dich véo binh thity nhiét va tién hanh @ & 120°C trong 12 h.

- Sau khi 0 12 h trong 16 & nhiét, ding may quay li tim quay ¢ toc d6 5900
rpm dé thu lai vat liéu roi tién hanh rtra cac ion, tap chat béng nudc khir ion va
con.

- Cubi cung két tiia dugc sy trong 10 sdy & nhiét dé 60°C trong 24 h.

Na,WO0,.2H,0

CHz0;, Nacl
700 pL GO 2 g/100ml Thay nhiét
120°C/ 12h rGO!WOa
Loc, rira, say | /
Khudy tir pH=2 | 60°C/ 24h J\ SNEYA

Hinh 2.3. So do ché tao vat liéu t6 hop nano rGO/WO; bang phuong phap thuy nhiét.

2.2. KHAO SAT CAC TiNH CHAT VAT LY CUA VAT LIEU

Pé tién hanh phan tich va khdo sat cdu trac, tinh chét vat Iy cia vat liéu
ching t61 st dung cac phuong phap:

2.2.1. Phwong phap hién vi dién tir quét (SEM)

Anh hién vi dién tr quét (SEM) duoc sir dung dé nghién ciru hinh thai bé
mit ctia cac mau vat lidu ché tao dugc. Anh SEM duoc chup bang may Hitachi S-

4800 tai Vién Han 1am khoa hoc va cong ngh¢ Viét Nam.
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2.2.2. Phuong phap phé Raman

Pho Raman ghi nhan céc thong tin vé mirc nang luong dao dong ctia nguyén
tir, phan tir hay mang tinh thé. Cac muc ning luong nay 13 dic trung cho timg
nguyén tu. Phé Raman duge do tai Vién Vat Iy Ky thuat — Truong Pai hoc Bach
khoa Ha No¢i trén may Raman LabRAM HR ctia hang HORIBA Jobin Yvon (Aexc
= 632.8 nm).

2.2.3. Phuwong phap pho hdng ngoai bién d6i Fourier (FTIR)

Phé FTIR hoat dong dua trén sy hép thu buc xa héng ngoai cua vat chat
can nghién ctru. Phuong phap nay ghi nhan cac dao dong dic trung cua céac lién
két hoa hoc gitta cac nguyén tir. Pho FTIR duoc ghi trén may do Nexus 670 -
Nicole tai vién KV thuat nhiét d61 — Vién Han 1am khoa hoc va cong nghé Viét
Nam.

2.2.4. Phwong phap ph(X) nhiéu xa tia X (XRD)

Phuong phap phd XRD 1a phuong phép hitu hiéu dé nghién ciru ciu truc,
thanh phan pha cua chat rin. Pho XRD duoc do trén may Pho XRD dugc do trén
may do D8 Advance Bucker stir dung birc xa CuK,, vo1 budc song A = 0.15406 nm
tai Khoa Héa hoc - truong Pai hoc Khoa hoc tu nhién, Pai hoc Qubc gia Ha Noi.

2.2.5. Phuwong phap pho Tir ngoai — Kha kién (UV - Vis)

Phd UV-VIS duogc sir dung dé xac dinh do truyén qua, hép thu. Hé do UV
— Vis ching t61 str dung la may PG-T90, UK (tai phong thi nghi¢m Vat 1y - truong
DPai hoc Hoa Lu).

2.3. CHE TAO CAM BIEN VA KHAO SAT TiNH CHAT CAM BIEN KHi

Pé ché tao cam bién chung t6i st dung vi dién cuc ché tao bang cong nghé
vi dién tir. Cac vat liéu sau khi phan tan trong dung méi s& dugc nhé phu tryc tiép

1én dién cyuc bang phuong phap nho phi nhu hinh 2.4.
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Micropipet

Cam bién

Phan tan
trong DMF

Hinh 2.4. So do ché tao cam bién bang phuong phap nho phi.
Sau khi ché tao cam bién, ching t61 tién hanh do tinh chat nhay khi & cac
muirc nhiét d6 tir 100°C, 50°C va nhiét do phong, tir cao xudng thap, & mdi nhiét
d6 diéu chinh luu luong khi vao theo yéu cau phan tich. Trong qua trinh thuc hién

dé tai ching t6i tién hanh do voi khi SO,.
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Chuong 3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. KET QUA CHE TAO VAT LIEU rGO

3.1.1. Két qua anh SEM

a) Anh SEM ciia miu GO

Hinh 3.1 12 anh SEM cua vat liéu GO sau qua trinh 6 xy héa bang phuong
phap Hummers cai bién, trén hinh chiing ta c6 thé thay cac tim GO c6 dang hinh
“tdm” (sheet) 10n xép chdng 1én nhau thanh nhiing 16p rat day, trén anh phén giai
thap (hinh 3.1a) va phan giai cao (hinh 3.1b) déu khong quan sat thay su hién dién
ctia bat ky cac tam GO riéng 1é nao. Nhing “tdm” GO rat day nay sau qua trinh
khtr thay nhiét s& tach ra va hinh thanh cac tim kich thuéc nhé hon va mong hon

(khoang vai trim nm). Két qua chi tiét vé hinh anh cta rGO sau khi thay nhiét

cung tac nhan khtr & cac diéu kién khac nhau dugc chiing t6i phan tich dudi day.

Hinh 3.1. Anh SEM cua vt liéu GO.

b) Anh SEM ciia miu rGO — 120

Hinh 3.2 12 anh SEM ctia mau rGO sau khi thiy nhiét tai 120°C, trén anh
d6 phan giai thip (hinh 3.1a) c6 thé quan sat thdy cac tim rGO di tach ra thanh
nhing 16p riéng biét xép chong 1én nhau, khong co6 su két ty thanh timg dam day
nhu GO ban dau. Trén anh phan giai cao (hink 3.1b) chung ta ¢ thé quan sat rd
nhitg tim rGO rat mong véi nhitng ciu tric “nhian” dic trung cua rGO (rGO
sheets), bé day cta cac tim wdc lugng trén anh SEM c6 thé co kich thude rat nho
(khoang vai nm). Nhu vay, sau khi thuy nhiét véi tdc nhan khir tai 120°C chung

ta da thu dugc vat liéu rGO c6 hinh dang tam xép chong theo timg 16p rat mong.
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rGO - 120

: .
Hinh 3.2. Anh SEM cua vat liéu rGO ché tao tai nhiét do 120°C.

¢) Anh SEM ciia miu rGO - 150

Hinh 3.3 12 4anh SEM ctia mau rGO thuy nhiét tai 150°C. Trén anh phan giai
thap (hinh 3.3a) chung ta c6 thé quan sat thiy cac tim rGO tach rdi va xép chong
thanh timg dam véi chiéu dai khoang 10 micromet, cac dam rGO nay tach roi
nhau va khong quan sat thay cac tdm riéng 1é. Anh phan giai cao (hink 3.3b) cho
thdy trong mot dam rGO dugc xép chong boi nhidu tim va tach roi nhau o phia
mép cac dam. Bé day ctia cac tAm rGO ché tao tai 150°C nay khi so sanh véi cac

tam rGO ché tao & 120°C thi 16n hon (c& vai chuc nm).

Hinh 3.3. Anh SEM ciia vat liéu rGO ché tao tai nhiét do 150°C.
d) Anh SEM ciia miu rGO — 180
Hinh 3.4 1a anh SEM ctia mau rGO sau khi thuy nhiét tai 180°C. Trén anh

phan giai thap (hinh 3.4a) dd quan sat thdy mot vai tdm rGO riéng 1é c6 cau tric
“nhan” dic trung cua cac tim rGO. Trén anh phén giai cao (hinh 3.4b) cho thay

cac tim rGO xép chdng 1én nhau kha day, it co khoang tréng giita cac 19p. So
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sanh v&i 2 mau rGO ché tao tai 120°C va 150°C thi ¢ vé nhu cac tAm ché tao tai
180°C ¢6 bé day 16n hon.
rGONI80 , ' &

Hinh 3.4. Anh SEM cua vat liéu rGO ché tao tai nhiét do 180°C.

Nhu vay qua két qua anh SEM caa GO sau khi 6 xy hoa bang phuong phap
Hummers va 3 mau rGO sau qua trinh khtr thity nhiét tai 3 nhiét do 1a 120°C,
150°C va 180°C c6 thé khang dinh rang, sau qua trinh thity nhiét sir dung tic nhan
khtr thi cac tAm GO ban dau da tach ra thanh céc ciu trac don 16p 1a chi yéu, cac
don 16p xép thanh tAm day hodc mot vai tim rGO. Cac tinh chit va cdu trac cua
céc tim rGO nay duoc chiing toi phén tich sau hon bang phép do Raman va FTIR,
cac két qua cua cac phép do nay dugc ching t6i phan tich cy thé dudi day.

3.1.2. Két qua phé tan xa Raman

Hinh 3.5 1a phd tan xa Raman ctia GO va cac mau rGO sau khi khir thuy
nhiét, phép do Raman trong nghién ctru ctia chung t6i duoc do tir s6 séng 400 dén
3500 cm’'. Phuong phéap phan tich phd Raman 1a phuong phap danh gia khong
pha huy nghién ctru cac dac trung cAu trac cua vt lidu, phé Raman dac biét hiéu
qua trong viéc xac dinh cdu trac tinh thé cuia Graphen, do kha ning cong hudng
manh trong mdt dai cac budc song laser kich thich. Mat khac, trong nghién ctu
cta vat liéu Graphen, Raman 12 mot phuong phap don gian va hiru hiéu dé khao
sat chat luong, dic biét 1a tinh chat don 16p va da 16p clia Graphen.

Trén phd Raman (hinh 3.5), & ¢4 4 mau chung ta déu quan st thiy 2 dinh
tan xa dac trung la D band va G band. Pinh G tuong tng vdi dao dong cua céc
phonon & tAm cua ving Brillouin (d6i ximg Ey,) ctia Graphit, d6 1a cac dao dong
ctia nhitng nguyén tir Cacbon lai hoa sp? lién két voi nhau (hay lién két gitta nhiing
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nguyén tr Cacbon trong mang Graphen) va dinh D tuong ung véi dao dong tho
hay dao dong ctia cac phonon diém K cua d6i ximg A, ciia cac 16p Graphit, & day
la dao dong cua nhitng nguyén tir Cacbon c¢6 trang thai lai hoa sp’, n6 phan anh
su mat trat tu va khuyét tat cdu trac trong mang Graphen. Ngoai ra, trén phd
Raman cua cac mau rGO chung ta con quan sat thdy su xuét hién cta dinh méi
khong c6 trén GO 1a dinh 2D (2D region), trong do dinh G va 2D dugc xem la céc
miui phé Raman dac trung bac nhét va bac hai cho su ton tai cua mang Graphen
[44]. Binh 2D c6 ngudn gdc tir qua trinh tan xa Raman cong huong kép, biéu thi
cho su phan tan cta cac electron va phonon trong mang Graphen. Su xuét hién
cua dinh 2D nay xac nhan sy ¢c6 mat cua ca cac tdm rGO don 16p va da 16p trong
vat liéu rGO sau khi khir thiy nhiét [45]. O mau rGO-120 va rGO-180 dinh 2D
c6 cuong do cao hon mau rGO-150 cho thiy tai nhiét do 120°C va 180°C thi s6
luong cac 16p rGO duoc boc tach ra tir cac thm GO ban dau 13 nhiéu hon. Mt
khac, & mau rGO-120 va rGO-180 dinh 2D va G xuit hién 10 rang, nhon hon dac

trung cho cAu trac tinh thé cua vat liéu tao thanh.

D band

—Go
G band —— 1GO-120

rGO-150
—— rGO-180

Intensity (a.u.)

2D region

500 1000 1500 2000 2500 3000
Raman Shift (cm™1)
Hinh 3.5. Pho tan xa Raman cua vat liéu rGO ché tao cac nhiét do khac nhau.
Bdng 3.1 12 két qua tinh toan vi tri cac mili va ty 1& cuong d6 Ip/Ig cia mau
va GO sau qua trinh 6 xy hoa bang phuong phap Hummers va cac mau rGO sau
qua trinh khtr. Ty 16 cudng do cta cac dinh Ip/Ig 1a thude do cac khuyét tit co trén
cAu trac vat liéu nano Cacbon. C6 thé théy rﬁng tat ca cac mau rGO lai ¢6 ty 1€

Ip/Ig cao hon GO khi chua bi khir (GO 1a 1.09 trong khi cac mau rGO-120, rGO-
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150, rGO-180 1an luot 1 1.37, 1.10 va 1.19), su tang 1én cua ty 1€ Ip/Ig chiing té
qué trinh khtr héa hoc da khur mot s6 lugng 16n cac nhom chic chira 6 xy trong
GO ban dau do d6 dem lai nhiéu khuyét tat cho cac mau rGO thanh pham [46].
Pong thoi, sy gia ting ty 1 cuong do Ip/Ig nhu vay duge quy cho sy gia tang sb
lwong mién C,2 bi ¢ lap [47].

Két qua nay cho thay tai nhiét d6 120°C thi s6 luong cac nhom chtrc chira
6 xy trong GO ban dau da bi khir nhiéu hon so véi 150°C va 180°C. Su loai bo
cac nhom chire nay 13 it nhét khi thuc hién khir tai 150°C. Két qua nay ¢ su phu
hop véi cac két qua anh SEM vira phan tich ¢ trén.

Bang 3.1. Ty 1¢ cuong dé D band,G band (In/Ig), vi tri mili 2D trong GO v cac mu rGO.

Vi tri miii D Vitrimii G  Vitrimii 2D Ty I€ cwong do

Mau (cm™) (cm™) (cm™) I/l
GO 1334.28 1595.71 263430 1.09
rGO-120 1355.78 1591.39 2634.30 1.37
rGO-150 1331.21 1591.31 2601.02 1.10
rGO-180 1337.24 1604.31 2623.22 1.19

3.1.3. Két qua pho hong ngoai bién doi Fourier (FTIR)

Pho hdng ngoai bién d6i Fourier (FTIR) cho phép theo ddi trang thai bé
mit cta vt lidu thong qua céc lién két hoa hoc nhu: C=0, C-C, C=C,... va cho
biét sd luong 16n céc lién két ton tai trong GO, rGO. FTIR con cho ta quan sat
duoc tai cac dinh hép thu manh (dinh kép, manh va rong, yéu va hep, nhon va
hep) va cac ving phd chan (rong va gidn).

Hinh 3.6 1a phd FTIR ctia GO va cac miu rGO. Su xuét hién cta dinh
1623.6 cm’! d4 xuat hién trong ca GO va 3 mau rGO, dic trung cho dao dong cua
lién két C=C trong vong Cacbon lién hop sp? cta cac 16p Graphen va dao dong
ubn cua lién két H-O-H trong phan tir nudc hap thu trén bé mat rGO [48]. Pinh
tai s6 song 1067.1 va 1395.2 cm™! 1a dic trung ctia nhém chirc alkoxy va cacboxyl
C-0, dinh 1720.2 cm™! 1a rung dong kéo dai cta cac nhom carboxyl hodc Cacbonyl
(C=0) [49]. Pinh tai s6 song 2363 cm™ 1a cia nhém Carboxyl (-OH) [50]. Pinh
tai s6 song 2930.4 cm™ ¢6 ngudn gde tir lién két C-H trong Graphen [51]. Pinh

3426,7 tuong (mg vé&i dao dong kéo dan ctia nhém chirc —OH va cua lién két C=0
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trong nhom chirc —COOH [52]. So sanh cuong dd cua cac dinh trong GO va rGO
cho thiy c6 su suy giam dang ké trong ciac miu rGO-120 va rGO-180, dic biét
dinh 1720.2 cm™ bién mit hoan toan trong rGO chimg t6 cac nhom chic chira
oxy trong GO di bj khtr. Cac két qua nay c6 su phi hop voi két qua anh SEM va

Raman vira dé cép ¢ trén.

—GO

—rG0O-120
-OH
| } Carboxyl — rGO-150
Y \ —rG0-180
/V\/\C} |
/ | Aromatic

C-0 c-o\ ‘\C=C
Alkoxy Carboxyl | Aromatic

N
N

} } %Hydroxyl
—_—
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500

Wavenumber (cm™)

e

Transmmitance (%)

Hinh 3.6. Pho FTIR cua vat liéu rGO ché tao cac nhiét dd khac nhau.

3.1.4. Két qua pho UV - Vis

Hinh 3.7 12 phd hap thu UV — Vis ctia GO va 3 mau rGO sau qua trinh khir
thuy nhiét. D6i voi GO, ¢ mot dinh hap thy manh ¢ bude song ~ 230 nm, twong
g véi cac qua trinh dich chuyén n - ©* trong lién két d6i thom lién hop (C = C)
[53]. Sau qua trinh khtr, dinh hap thu nay suy giam & ca 3 mau rGO — 120, rGO —
150, rGO — 180, diéu d6 chi ra rang ciu tric lién hop ctia rGO dic trung boi lién
két d6i C = C thom duoc khoi phuc tét sau qua trinh khir [54]. Diéu nay phu hop

v6i két qua phd FTIR vira dé cap ¢ trén.
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Hinh 3.7. Ph6 UV-Vis cua vt liéu GO va rGO ché tao cac nhiét do khac nhau.

Véi cac két qua phan tich vé hinh thai, tinh chat ciing nhu cau tric cua vat
liéu GO, rGO c6 thé théy réng, chung t61 da ché tao thanh cong vat liéu Graphen
6 xit dang khtr (rGO) bang nhitng tién chat va dung cu don gian tai phong thi
nghiém Hoa hoc truong Pai hoc Hoa Lu. Céc két qua da chi ra réng, tai nhiét do
thuy nhiét 1a 120°C va 180°C 1a cac diéu kién toi wu dé tién hanh khir GO thanh
rGO. Viéc ché tao thanh cong rGO tai phong thi nghiém ctia nha trudng 13 nén
tang cho viéc thuc hién nhimng nghién ciru xa hon vé vt liéu ndy ciing nhu to hop
ctia nd véi cac chat khac cho cac tmg dung cu thé (quang xuc tic, cam bién khi,
dién hoa, niang luong...) dang duogc rat nhiéu cac nhom nghién ciru trong va ngoai
nudc quan tam. Co ché hinh thanh vat liéu GO, rGO dugc ching t6i thao luan chi
tiét dudi day:

3.2. KET QUA CHE TAO VA KHAO SAT TiNH CHAT CAM BIEN
KHIi CUA TO HQP rGO/WO;

Vi viée ché tao thanh cong vat liéu rGO, ching to61 tién hanh thur nghi¢m
kha nang to hop ctia rGO véi 6 xit WO; nham g dung trong cam bién phat hién
khi doc. Bang viéc dua thém tién chat 1a mudi Na,WO, vao trude khi thiy nhiét
theo ty 1¢ da tinh toan. Sau qud trinh thuy nhiét chiing thu dugc vat li¢u to hop
rGO/WOs, cac két qua vé hinh thai, tinh chét, cu trac va kha ning nhay khi cua

vat liéu t6 hop nay duoc chung toi trinh bay chi tiét dudi day:
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3.2.1. Két qua anh SEM

Hinh 3.8 1a két qua anh SEM cua vat liéu tGO/WOs. Co thé thay vat liéu
bao gdm cac thanh nano WOj; két thanh dam va chi mot s6 it cac thanh tach roi
nhau. Céc b thanh c6 cac thanh vudt nhon & dau, véi sy dinh hudng khac nhau
trong khong gian. Quan sat ki hon c6 thé thiy cac thanh nano WOj; véi dudng
kinh rat bé (khoang 10 nm) va chiéu dai khoang 100 — 200 nm, tao ra nhiéu khe
ho va 16 tréng, diéu nay gitp ting cuong dién tich bé mat hap phu khi, tir d6 tang

kha nang dap ung vai khi thir cua vat liu.

Hinh 3.8. Anh SEM cua vét liéu rGO/WOs.

Tir anh SEM d6 phan giai thap (hinh 3.8a) ching ta ciing c6 thé quan sat
thdy cac dam nho rGO (mili tén), didu nay khang dinh rGO di tach thanh céac 16p
rat mong va ty 1 ctia rGO trong mau 13 thap. D6i v6i anh phan giai cao (hinkh
3.8b) rat khé dé c6 thé thay rGO, diéu nay co thé do 16p rGO qua méng nén gan
nhu trong subt dudi chum dién tir cua kinh hién vi. Tuy nhién, su ton tai cua rGO
c6 thé dugc khing dinh bang phép do FTIR (hinh 3.10) va Raman (hinh 3.11).

3.2.2. Két qua phé XRD

Hinh 3.19 13 két qua phd XRD caa mau rGO/WO;. Gian d6 xuat hién cac
dinh nhiéu xa dic trung cho cau tric luc giac (hexagonal) cia WOs. Tat ca cac
dinh nhidu xa dién hinh déu so sanh v&i thé chuin ctia WO; ¢6 céu tric luc giac
(JCPDS, 33-1387), v6i cac hiang s6 mang a = b = 0,7298 nm va ¢ = 0,3899 nm.
Trén gian d6 nhiéu xa ciing khong quan sat thay dinh pho tap chét nao. Céac dinh
nhiéu xa ¢ cuong do 16n, nhon cho théy cic mau ché tao duoc déu co do két tinh

cao ctia pha luc giac cta tinh thé WO;. Két qua nay ciing hoan toan tuong dong
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v6i nhoém cua tac gia Jinjin Shi cong bd vé h-WOj5 ché tao bang phuong phap thiy
nhiét [55].
Trén gian d6 nhiéu xa ta ciing khong quan sat thdy dinh nhiéu xa ctia rGO,

c6 thé do luong rGO thip va cudng d6 nhidu xa ctia rGO nho [56].
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Hinh 3.9. Pho XRD cua vt ligu rtGO/WOs,

3.2.3. Két qua pho hong ngoai bién doi Fourier

Hinh 3.10 13 ph6 hong ngoai bién d6i Fourier cta vat lidu GO va vit liéu
rGO/WOs. C6 thé quan sat thiy cac dich chuyén dic trung cua ca vat liéu GO va
WO:; trong t6 hop vt lidu rGO/WOs. Cac dinh dich chuyén nay suy giam cudng
d6 dang ké trong vat liéu rGO/WOs khi so sanh véi vat liéu GO, diéu nay ching
t6 nhiéu nhoém chic chta 6 xy trong GO da bi khu. Cu thé 1a: sy xuat hién cua
dinh 3460 cm™! twong ing v4i dao dong kéo dan cia nhom chirc —~OH va cua lién
két C=0 trong nhom chirc -COOH, dinh 1228 cm™! 1a ddc trung ctia nhom chirc
epoxy, dinh 1600 cm™ twong tng v&i dao dong cua lién két C=C trong vong lién
hop cacbon ciia rGO. Dich chuyén tai 620 cm™ 1a dich chuyén dic trung cua két
W-O trong vat liéu WO; [57-58]. Nhu vay da c6 su tuong tac gitra cac vat li¢u tao

thanh trong vat liéu to hop.
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Hinh 3.10. Phé FTIR cua vat ligu rGO/WOs.

3.2.4. Két qua pho tin xa Raman

Hinh 3.11 13 phd tan xa Raman cua vat liéu GO va rGO/WO;. Co thé quan
sat thay cac dich chuyén dic trung cia ca vat liéu rGO va WOs trong t6 hop vat
lidu tao thanh, trong d6 dich chuyén tai s6 song 1344 va 1600 cm™ 1a dic trung cta
D — band va G — band twong tmg cta rGO [59]; cac dich chuyén tai s6 song 240,
688, 808, 942 cm™'1a cac dich chuyén co ban trong tinh thé hexagonal WOs, dich
chuyén tai s6 song 240 va 3235 cm 13 dao dong udn cua lién két O-W-O va dich
chuyén tai s6 song 688, 808 1a kéo dan cia lién két O-W-O, tai s6 song 942 cm’!
dic trung cho su kéo dan cua lién két —W=0 [60].
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— GO
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Hinh 3.11. Phd Raman cua vat liéu rGO/WOs.
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Nhu vay da c6 sy hi¢n dién cua cd hai thanh phén rGO va WOs trong t6 hop

vat lidu tao thanh. Piéu nay phu hop véi két qua ctia phd FTIR vira xem xét o trén.

3.2.5. Két qua do nhay khi

bac trung nhay khi SO, cta vt liéu da dugc chung t61 khao sat tai cac nhiét
do lam viéc 1a: nhié€t 6 phong (NDP), 50°C va 100°C, vo1i cac né)ng do khi do 1a
1,2 va 5 ppm. Hinh 3.12 14 @6 thi thé hién su thay doi dién trd ctia cam bién tai
cac nhiét do va n(‘A)ng d6 khi khac nhau theo thoi gian. Két qua cho théiy, cam bién
lam viéc On dinh va déu hoi phuc vé dién tré nén sau mdi chu ky dong, mo khi.
Pién trd ctia cam bién ting khi tiép xuc véi khi SO, diéu nay phu hop véi ly
thuyét, vi SO, 1a mot khi 6 xy hoéa, khi tiép xuc véi vat liéu, ching phan tng voi
cac ion & xy hap phu trén bé mat vat liéu (O, 0%, Oy va ldy di cac dién tir dong
thoi tao ra khi H,S. Chinh vi thé ma dién tré cia cam bién ting. Két qua nay hoan
toan phu hop véi cac cong bd vé vat lieu WO; cho cam bién khi [61].

Hinh 3.13 13 két qua tinh toan d6 dap ung v6i khi SO, cua vat lidu. Co thé
théy rr?lng cam bién dap Ung & tat ca cac n6ng do va nhiét do khao sat. Khi nhiét
d6 giam thi do dap tmg ting. Do dap ung dat cao nhat khi cam bién dugc do &
nhiét 46 phong (khoang 1.1 1an tai 5 ppm khi SO,). P6 dap tng 1 kha tuyén tinh

theo cac néng do khi khac nhau ¢ cac nhiét do khac nhau
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Hinh 3.13. D6 dap tng cta cam bién tai cac nhiét do thay d6i theo nong do khi SO..
Hinh 3.14 1a thoi gian dap mg va thoi gian hoi phyc ctia cam bién duoc

tinh toan duya trén dit liéu dién tro - thoi gian. C6 thé thiy rang o tit ca cac nhiét
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d6 va nong do6 khi do thoi gian dap g va hoi phuc 1a kha ngan (dap ung dudi
160 gidy va hoi phuc dudi 230 gidy) khi so sanh véi két qua duoc bao cdo boi
nhém tac gia Li va cac cdng su vé tb hop vat liéu rGO/SnO; cho cam bién khi
SO, [62]. Két qua cho thay vat lidu c6 kha ning dap tng véi khi SO, ngay tai
nhiét do phong & ndng d6 thap (5 ppm) voi thoi gian dap tng ngan (khoang 150
gidy tai 5 ppm SO,). Nghién ctru ndy cho thdy vat liéu rGO/WOj3 ¢6 tiém ning

16n trong viéc ing dung cho cam bién khi nhiét d6 phong.

160 250
(a) —& wrc (b)
1401 8- 20T
o 200 | —d— HDP
® 120 3
3 e
= 100 | 150 -
80
100
60 . . . . . : : : . .
1 2 3 4 5 1 2 3 4 5
$0,, ppm $02, ppm

Hinh 3.14. Thoi gian dap tng (a) va thoi gian hdi phuc (b) cta cam bién
tai cac nhiét do.
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KET LUAN

Sau qué trinh thyc hién dé tai chung t61 da dat dugc mot s6 két qua nhu sau:

- Pi xay dung quy trinh va ché tao thanh céng vat liéu Graphen 6 xit dang
khtr (rGO) bang phuong phap don gian, phu hop véi thuc té diéu kién phong thi
nghiém Héa hoc cua truong Pai hoc Hoa Lu. Két qua khao sat hinh thai, béng
chup anh SEM, vt liéu rGO tao ra c6 dang tim (sheet) mong. Két qua chup
Raman, FTIR cho théy tdn tai cac dao dong va dich chuyén ctia cac lién két dic

trung trong rGO.

- P ché tao thanh cong t6 hop cua vat liéu rGO véi vat liéu WOs. T6 hop
rGO/WO; tao ra c¢6 dang thanh cua vat licu WO; to hop véi cac tam rGO mong.
Chung t6i cling di ché tao cam bién khi va khao sat tinh chat nhay khi SO, trén
co s vat liéu ché tao duge. Két qua cho thay vat liéu c6 kha nang dap ung voi khi
SO, ngay tai nhiét d6 phong & néng do thap (5 ppm) voi thoi gian dap Gmg ngan
(khoang 150 gidy tai 5 ppm SO,). Nghién ctru ndy ciing cho thdy vat liéu
rGO/WOs ¢6 tiém nang 16n trong viée ing dung cho cam bién khi nhiét d6 phong.

- Cac két qua nghién ctru chinh cua dé tai duoc ching toi cong bd 01 bai
bdo céo toan van tai Hoi nghi toan quéc vé Vat ly chét ran va Khoa hoc vét lidu

lan thir 11 (SPMS 2019), ndm 2019 t6 chuc tai trudng Pai hoc Quy Nhon.
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Tom tat:

Trong nehisn cin nary.

té bop mano 1GO/WO; dwgc téng hop thanh comz bing phuong phip thiy nhié nhim

img dyng cho cam bién kK SO.. Bic tnme, tinh chit vit Hen rGOWO, dwoe khao st bing inh hidn vi dién tir
quet (SEM). phi hing nzogi bién d6i Fourier (FTIR) va phrmnglamm Anh SEM cho thiy cac thanh nano
WO, co dwing knh bhodng 10 sm, chigu dai khoang 200 nm t6 bop vod cac tim 160 mang. Fho FTIR va
Raman 35 chimg t cac dao 3dng v dich chuyéin &ic g cing voi sy lim kit coa bai vat ligu 1GO va W0,
Eh-u sat tinh chir nhay khi cho thiy vt liu mdl,a--lﬁpl.ﬂ'.‘lgtn'l“.'l.ll]il.l S0k (o nhig df phong dén 1P, v dd

gian dip émg nzin Nghisn cin nay chimg to tém ning img dyng caa 16 hop namo rGOYWO, Tong cim bién khi

ﬂ'rﬂ]l'lf:! & phong.

Tir khoa: Thay shict, TGOMWO,, cam bidn khi, K 50,.

GIOI THIEU

Cac loai khi doc nhur: H.S, 50, N0, KH...
duge thii ra mdi tnrdme tir cac hogt dfaz sin
xuht cdng nghigp va cic phuong tién giao thing
dang hirv hoai mdi redmg song, anh hdng tisn
cye i v sic khoe con ngudi. Sulfur & dxit
(50.) 1a mijt wong nhimg tic nhin gay & nhidm
khong khi ngay hiém nhit, déng vai tré chinh
trnngiuhlnhlhﬂnhnuraaxll Eutlr:pxuclapd!
hplmrduﬁﬂ annngdnmépcnﬂﬂgavsuy
phii vinh vién [1] Gidi han phoi nhifm nein
ham va dai han fwong (e cia S0. tong khong
khila 2 va 5 ppm [1, 2]. Do &6, nhin dang va
phat hifn sy o0 méit cia khi 50: trong moi
trudms khong khi 1a cén thiée nohim giup con

ngurdri phong trinh duge nhimg tac hai olia no.

Cam bién khi 38 vi dang dugc xem 13 mde Tong
nh}ngthié;hiphﬁrhi@nkhldﬁhj@.lqu? ducl_:'-
cic dic diém nhar: phﬁntngnhanh.dﬁn]:mvva
mhchnnlqccau }hn}usuﬁtcamh:lmphu
ﬂluu;n: lim wao cac ﬂw ligu =r du.ng dé ché tao
mang nhay khi. Do dé, vike tim kiém cac vt
lidn cim bién kb nhiim nang cao hidu suds cim
bifn ludn thu hit dige s quan tim nghién cim
cia cac nha khoa hac [3-6].

Neay nay, vdi sur ra b cia v Lifu co céun mic
nano, trong di vt lidu WD;mmccmla*:ﬂrhu:u
hira hen cho cac (mp dung cim bién Mo |

Cémm bién ki dya trén vit lifa WO, co thé phat
hién nhify logi khi dbc khic nhau nhwe NH,,
H,5, NO..... [3-5], taoy nhisn no thimg hoat
dfng & nhidgt 4§ cao tir 200 dén 500°C. O nhije
&% nay, sy do dinh 13w dai cda cac cim bifn khi
oot kim loai bi dnh huoémg khi hoat dqrngllen
twc. Do &b, vide phat trifn cac loai :amhn:nl:h:
an]:m:tdnthépmumutd!thquantracmm
triimg v chdm soc sirc khoe con nguini 13 difu
cin thiét.

I\T.Etul:luphat]:m:u{"'llll-l} dtnm;r vilt Lidn
Graphene - mit dom 14p cac nEuyen tir cachon
lién kit véi nhau theo kifu hinh lyc gisc tuin
hnmdﬁthuhulsuq.mntamngmmcuum
nhﬁnhathmhncduhnhchﬂldﬁ:hmmm
[6]. Cac nshién cim gin diy chi ra ring sy td
hop cia Graphene hodc Graphene ¢ xit dang
khir (1GO) wii cic & xit kim loai ban din thé
hi¢n df ddp ime +6i nhidu logi kK tai nhidt 46
phéng do tinh linh dng cia dién tir Tt cao cia
no & nhiét 46 phong [6-5].

Trong bao cao may, chimg toi trinh bay mde
phurng phép thiy nhif dom gidn ché tao vit
lifu td hop rGOVWO,. Vit liju tha dge co dang
thanh (rod) cha vt Lidu WO, v deémg kanh
kbodng 10 mm, chidu dai I:hmg*"ﬂﬂnmtnhnp
v cac tim rGO rit méng. Cam bién khi ché tao
dya tren var hidn rGOVW0; cho 4§ ddp (me vl
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khiaﬂ,qinm.}:d.;ppanganangaﬁ.ﬂpm
thivi gian ddp img va hii phuc

THU'C NGHIEM
Chié tao vit lifn rGOMWO,

Quy trinh ché tao vit Lifu td hop rGOVWO, &
dirgc chiimg 16 trinh bdy trong cic bio cio dugc
cémg bl wede dy [9]. Cu thé, rGO duge ching
13i che tao bing pluong phip Hummer's céi bisn
cho phit hop véi didu kién phong thi nghiém. Td
hop vt hfu rGOVWO, dupc ching i ché tao
béing phuomg phép thiy nhidt taj_ IHPC tromg
thid giam 12 hvid oy 1@ nGOWIO, 1a 1,77 %a khdi
lrgmg.

Ché tao cim bifn khi va khio sat tinh chit
nhay khi 50, cia vit liju

Hin bop bt 1GOYWO0,; duoc phin tin Tong
dung dich Dimethyl formamide I:DL'IF:I-TED]HJ
lentrenbém.‘a.tdlﬁtyc rang hroc Pt trén dé
Si0; [10, 117, sau 46 tién hinh b & 400°C
vong 1 gir dé om dinh dién mé Cim bidn ché
tao dirge nghmncﬁunnhn]uyl:h: 50, trén hé
Kﬂthley”“ﬂﬂﬁﬁp]ﬂnmﬂn\‘EEPmmphmg
thi nghiém Nghién cim phat wién va (mg dyng
cim bifn nano tai vién ITIMS (Tnrime Bai hoc
Bach khoa Ha Nii). Hinh thai bé mit cia vt
Lign 1GOVWO, dupc khio sat boi kinh hidn vi
difn tir quét (SEM, JEOL 7600F). Phi Raman
durgc zhi trén bé thing Raman LabRAM HR cika
himg HORIBA Jobin Yvon (. = 632.8 nm).
Phi FTIR do trén méy do Nexus 670-Nicole.

KET QUA VA THAOLUAN

Hinh 1 1 kit qui dvh SEM cia vt Lifu
OO, Enth:ﬂﬂ}'vﬁrh:ubaugﬁm:ac
thanh nano WO, kit thinh dim vi chi mdt sd it
cac thaph tach réi nhai Cac bo thanh o cac
thanh vudt nhon & diu, v sy dinh hudmg khic
Itaummgkhnnggmn Q.mnsatkj'hmmﬂi’:
M}:xttunhnmwﬂﬂﬁimﬂnghnhrﬁthe
{khodng 10 nm) va chidu dai khodng 100 — 200
nm tao ra mhidu khe hi va 10 tring, didn nay
oilip ting cudme difn tich bé mat hip phy ki, tir
dé ting khd ning dip (mg v ko thir ol vt
]in}g.ThénhSHqu:_lﬁphén__Ejéi_mﬁpﬂﬂinhla}
Climg ta cing o the quan sat thiy cac dim ohi
0 (mili tén), difu nay khing dnh o0 383 tich
thanh cic lop rit méng va ty 1@ cia 1GO mong
miu 13 thép. Béi wii dnh phin gidi cao (Hinh 1)
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rit khé dé co thi thiy rGO, didn nay co thé do
lép 10 qua ming nén gin nhi rong sudt dudi
chiim dign tir cia kinh hién i Tuy phisn, sy tia
tai cia GO co thé dwgc khing dinh bing phep
do FTIR (Hinh 2) va Raman (Hinh 3).

10D fif
-

Hinh 1. Anh SEM {a): ﬂﬁ-p]un;ilﬂi]lu i) b
pham gidi can coa vit lign rGOMW

Hinh 2 laphﬁh!mgngumhﬂndﬁlf'nma'cua
viit Lida eGOWO, Cuthﬂqums.ﬂrmé}'mc dich
churvén ddc trung cia cd v lidu 160 va WO,
trong th hop vt lifn rGOYW0,. Trong 46 sur xafit
hifn cita dinh 3460 cm™ neomg (me vai dao dioz
kéo din cia nhom chirr —OH va cia Lén loit
C=0 trong nhom chirc —CO0H, dinh 1228 cm®
ld dic rumg cia nhom chire epoxy, dinh 1600
cny! twomg (mg vai dao dog coa lisn két C=C
tromg vong Lén hop cackenm cha 30 Dich
churvén tai 620 cor’ 13 dich chayén dc tnmg cia
kit W-O mang vit Ligu WO, [13, 14]. Nhr viy
di of sy nong tic gila cac vt lidu tao thaph
trong vit g 10 hop.

I-hnll]laphﬁtanmRamanruarﬁ:hm
TGOWO,, Co the quan sat iy cac dich chuayén
:Igcumgmamﬁthguﬁﬂmwﬂ,_trmgpﬁh;}
vit Biu tao thinh, roag 46 dich churvén tai so song



Hiji nghj Viie Iy Chit riin vi Khoa hpe Vit lign Toin guic — SPMS 2019

1344 va 1600 o' i d3c inmg cia D —bandva G
-mumngﬁngumrﬁn[ﬂ;cicd:gmcmyéu
tai sb somg 223, 243, 630, 802, 004 am™ I cac
dich chiyén cq:rbm_:ml:-ng tinh thé hﬂagum] WO,
dj::hch:}ﬁlt:pis.ﬂiﬁng?-ﬂ va 323 aw”’ la dao

ulin cia n kit O-W-0 va dich chuyén i
in:rs.nngﬁﬂg Eﬂ"lateudmumhml:ﬂtﬂ—w-ﬂ
msﬁanngﬂ-l—tm dac trumg cho sy ko din oha
Ligm kot —W=0 [14]. Whur vy dii b syr hidn difn
mmhmthmhphﬂnrﬁﬂvaw{htmngmhnp
vit lidu tao thinh. Bidén nay phi bop vl két qué
ciia phé FTIR vira xem xét & mén.

—— WO,
e i
w 1208 2433
- 1650
=1
o
i
1
L4 |

D60 1500 200 2O 5000 3500
5i sding (om 1)

Hinh . Phii FTIR cia vt ign rtGOMWO,

Curtrmg d (BVTD)

0 s o0 IFG iS00

Dijch chunyén Raman [om 1)
Hink 2. Phi Raman cia vif ligu rGOMAY O,

Bic mmg shay ku 50 cia vit Lifu d3 dugc
::tnmgr&ikhainsa'tmj:icnhiﬁdﬁlémtﬂtli
phif 4§ phong (NEP), 50°C va 100°C, wid cac
mngdnkh!dn]a] 2va5ppm Hmh-Hadn:rthl
ﬂlthJﬂnsuﬂmg,.ddudlmu'acuatamblmmta:
nhij du;r*:'a MHEMHJJHHE nhau thes thid
gian Eét qui cho thiy, cim bifn lam vidc én
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dinh vi déu béi phuc vé didn td nén sau mii cm
ki ding, mi khi Bidn wd cia cam bién ting khi
t:pxucthnSD-.. didu na}pmh;rpﬁ'h Iy
thuyét, vi 50 13 mde khi & xy hoa, khh:p:ru:
vl vt lidu, chu.ngp]unﬁ‘ngrdn CAC iom O KY

Mpphjtrmh:nﬂtﬁﬂthﬁ:{ﬂ 0*,0:7) va ly
di cac difn tr dong thid tao ra klu H,5. Chimh vi

thé ma dién trér cia cim bidn ting. Eﬂtq.m nay
hmntmnphahnptmcac cong o vé vt lidu
WO, cho cim bién khi [17].

5 ppn 2.5 ppm 1 ppm
= 100°C
81 00k =
TH S0k (Ukh k
TR0
7150k o
E
s
=i2im - - -
[ = WDP

1000
T (sl

1580

Hinh 4 Sy dip img ki 50, theo thed gian o cac
nhigd 44 khac nhaw

I-Iinh:al?:k&qualirttqmndédipungﬂmkhj
50 oba vt lifn Enﬂln:ﬂ}rﬂ.ngmmhu’.‘ndip
img & tit ci cac ndog 3 va nhidt 45 khio sat
Ehi nhiét 4§ gidm thi 4§ ddp (mg ting, va dat
cao phit khi cim bidn dwege do & ohifét 3 phong
{_khl:ﬁpgl._lliinmipp_ml:_‘tu 500;). B dap (mz
1 kha tayén tinh theo cac ndng 45 ki khac nhan
& cac ohift 3§ khac nhan.

Théi gian diip (mg va thir gian bii phuc cia cim
bicn dugc chi ra & Hmh 6. Thii gian d&p (mg
VAD H:u:ﬁng]iﬂdm"ﬂgn} umgkhaﬂlﬂng.m
hii phuc mnl:hmng 110 dém '-'-1-Clg1a1.r Thini
glanqipﬁ'nguhﬁlphmlaﬂmngankh]msuh
vl keft quad duge bao cao bid nhom tac gid Liva
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cac chng sy vé b hop vt lidu rGO/Sn0, cho
cim bifn ki S0[18].

1.18

1,104

8 ={RgM,)

503 . ppm

Hinh 5. B dap img can cam bién tad cac nhige i
ihay A theo néng 44 kha 50,

160
(@) == 10
140- - i
# 120
H
100+
B0 4
60 - . - -
1 3 4 &
S0y, ppm
250
== 1WC ':b]
== 30°C
nEl.'lD- = HOP
| /
=
150 -
100-
1 2 _3 4 5
202, ppm

Hinh 6. Thiri gian dap img (a) va thii gian héd
phisc (b) can cam bien tal cac nhig da.

Ehi mdng dip img wii ki 50, cia vir Lifu
1GOMWO, & hiét 45 thip tht hon & nhid 46 cao
hom, cimg i thiri gian ddp img trong 3di ngin
15 do 46 linh ddng dién v rit cao cus 1GO &
nhift 45 phing, tir 46 cad thién 49 &in cia cim
bidn ki [19].
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KET LUAN

Bing phuong phip thiry nhiét don giin ciung 1o
di tdng hop thaph conz th hop vt lidu
TGO, ‘.ﬁthmtanmcndangﬂ:mhmrﬂt
hm‘i‘r‘ﬂ,t:rh.qpvmcactimrﬁﬂm:mg Ching
i ciing 33 ché tao cim bidn khi va khio sat timh
chit nhay ki 50; trén co s vt Lifu ché tao
e, K:tquactnﬂﬂyﬂthnamk.ham“.gdip
fmgﬁmkhﬁﬂnnga}'mnmudq}phmganm,g
@ thip (5 ppm) wi thisi gian dép img ngin
{khedng 150 giay tai 5 ppm 50.). Wehisn cim
niy cho thiy vit hiu 1GOVWO; co tidm nng lim
trong vidc img dung cho cim bién khi nhiét 36
phong.

Livi ciam om

Céag trinh ndy dugc thye hifn wéi sy b g oia
Quy phit trién khoa hoc va cing nehi quic zia
(Mafosted) rong d& tai md s4103.02-2017.15 va
& tai nghién cim khoa hoc cia Trrémz Pai hoc
Hoa L.
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