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Tóm tắt: 

 

Graphene oxit (GO) là một vật liệu carbon 2 chiều, được biết đến như một loại vật liệu tương 

lai với nhiều đặc tính ưu việt. Trong nghiên cứu này, chúng tôi báo cáo một quy trình tổng 

hợp điện hóa xanh cho chế tạo GO sử dụng điện cực graphit và chất điện ly K2CO3. Các đặc 

trưng của vật liệu GO được khảo sát sử dụng các phương pháp: phép đo nhiễu xạ tia X 

(XRD), hiển vi điện tử quét (SEM), phổ hồng ngoại biến đổi Fourier (FTIR), quang phổ 

Raman và quang phổ hấp thụ tử ngoại khả kiến (UV-vis). Kết quả thu được cho thấy, GO 

được chế tạo ở điều kiện nồng độ chất điện ly K2CO3 0,08 M, điệp áp 12 V trong thời gian 

120 phút ở nhiệt độ phòng cho chất lượng GO tốt nhất. Phổ UV-vis của GO xuất hiện 2 đỉnh 

hấp thụ đặc trưng ở tại 230 nm đặc trưng cho liên kết C=C và một bờ hấp thụ ở 280-320 nm 

đặc trưng cho liên kết C=O. Vật liệu GO chế tạo được có số lớp khoảng 5-6 lớp, khoảng 

cách giữa hai lớp liền kề khoảng 0,82 nm, kích thước tấm GO lên đến vài micromet. Các kết 

quả thu được cho thấy đây là một giải pháp công nghệ đơn giản, thân thiện với môi trường, 

chi phí thấp và dễ dàng nâng cấp quy mô sản xuất số lượng lớn. 

Từ khóa: Graphene oxit, phương pháp điện hóa, vật liệu 2D, vật liệu nano carbon. 

Abstract: 

 

Graphene oxide (GO) is a two-dimensional carbon material that is known as a future 

material due to its excellent properties. In this study, we report a green electrochemical 

synthesis for the production of GO using the graphite rod and potassium carbonate solution 

as electrolytes. The as-synthesized GO has been carefully characterized by X-ray diffraction 

(XRD), Scanning electron microscopy (SEM), Fourier-transform infrared spectroscopy 

(FTIR), Raman analysis techniques, and UV-visible spectroscopy (UV-vis). The obtained 

results show that GO synthesized using K2CO3 0.08 M, 12 V in 120 min at room temperature 

was the best quality. The UV-vis spectrum of GO includes two typical absorption peaks at 

230 nm corresponding to C=C bonds and a band at 280-320 nm of C=O bond. GO sheets 

exhibit the number of layers about 5-6, interlayer distance was 0.82 nm. Hence, this work 

provides a simple method for the synthesis of GO with low cost, environmentally friendly, 

and advantageous in mass production. 

Keywords: Graphene oxide, electrochemical method, 2D material, nanocarbon material. 

  

1. ĐẶT VẤN ĐỀ 

Trong số các vật liệu carbon, Graphene oxit 

(GO) là một dạng vật liệu carbon có cấu trúc 

2D tương tự như graphene với nhiều các 

nhóm chức chứa oxy như: hydroxyl (OH), 
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carboxyl (COOH) [1]. Do vậy, GO thể hiện 

được nhiều đặc tính ưu việt như diện tích bề 

mặt riêng lớn (2360 m
2
 g

-1
), độ dẫn nhiệt tốt 

(5000 W m
1

 K
1

), độ linh động điện tử cao 

(2,5  10
5
 cm

2
 V

1
 s

-1
), độ dẫn điện ở nhiệt độ 

phòng cao (>10
6
), khả năng phân tán tốt trong 

nước, tương tác dễ dàng với các phân tử hóa 

học, sinh học [2]. Với cấu trúc đặc biệt trên, 

GO được sử dụng khá phổ biến trong các 

ngành vật liệu điện tử, y sinh, nông nghiệp và 

môi trường [3].  

Việc chế tạo GO được khám phá bởi Brodie 

vào năm 1859 với nghiên cứu tạo ra một tấm 

GO với bề dày chỉ một lớp nguyên tử. Tiếp 

sau đó, đã có nhiều cách tiếp cận khác nhau 

trong việc chế tạo vật liệu GO như phương 

pháp Staudenmaier, Hummers, và một số 

phương pháp khác [4].  Đặc điểm chung của 

các phương pháp này là đều sử dụng các chất 

oxi hóa và axit mạnh như KClO3, KMnO4, 

H2SO4, HNO3 nên đòi hỏi điều kiện chế tạo 

phải được kiểm soát nghiêm ngặt. Bên cạnh 

đó, quy trình chế tạo nhiều bước cũng, các 

phản ứng diễn ra trong thời gian dài, sản 

lượng thấp, là một trong những hạn chế trong 

việc chế tạo loại vật liệu này ở quy mô lớn. 

Gần đây, phương pháp điện hóa đã được ứng 

dụng trong chế tạo nhiều loại vật liệu nano 

khác nhau như vật liệu nano kim loại, oxit 

kim loại, bán dẫn, 2D với nhiều ưu điểm như: 

thao tác đơn giản, sản lượng cao, chi phí thấp 

và đặc biệt là dễ dàng nâng cấp quy mô sản 

xuất. Tác giả Kumar và cộng sự [2] đã sử 

dụng phương pháp điện hóa để chế tạo thành 

công GO dạng tấm từ điện cực graphit với 

đường kính trung bình khoảng 10 µm, khoảng 

cách giữa các tấm là 0,995 nm, tỷ lệ ID/IG đạt 

1,24. Trong nghiên cứu này, các tác giả sử 

dụng hỗn hợp H2SO4 và H3PO4 làm chất điện 

ly và KMnO4 làm tác nhân oxy hóa ở điều 

kiện 6h tại 60C. Trong một công bố khác của 

Gurzęda và cộng sự [5], hỗn hợp các axit 

mạnh gồm H2SO4 và HNO3 đậm đặc cũng 

được các tác giả sử dụng cho việc tách lớp và 

oxy hóa các tấm graphene từ điện cực graphit. 

Chất lượng của GO được các tác giả công bố 

với chất lượng khá tốt, tỷ lệ C/O đạt được ở 

mức 2,09 khi so sánh với các phương pháp 

tổng hợp trước đó đã được công bố.  

Mặc dù các nghiên cứu về chế tạo GO theo 

phương pháp tách lớp điện hóa như mô tả ở 

trên đã góp phần cải thiện đáng kể các vấn đề 

liên quan đến sản lượng, quy mô và khả năng 

áp dụng cho sản xuất GO công nghiệp. Tuy 

nhiên, các công bố vẫn sử dụng các chất oxy 

hóa khử mạnh truyền thống để chế tạo GO. 

Việc này sẽ tiềm ẩn các nguy cơ về mất an 

toàn trong thực nghiệm và các vấn đề liên 

quan đến ô nhiễm môi trường trong xử lý các 

hóa chất tồn dư sau quá trình chế tạo. Do vậy, 

nhu cầu về sử dụng các tác nhân oxy hóa thân 

thiện với môi trường, quy trình chế tạo xanh 

vẫn là một trong những vấn đề cần được quan 

tâm, nghiên cứu. 

Trong nghiên cứu này, chúng tôi báo cáo một 

cách tiếp cận mới, an toàn và thân thiện với 

môi trường để chế tạo GO theo phương pháp 

tách lớp điện hóa sử dụng chất điện ly K2CO3 

ở nhiệt độ phòng. Đây là một phương pháp 

tổng hợp xanh, đơn giản và dễ dàng nâng cấp 

quy mô 

2. VẬT LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP 

2.1. Vật liệu và hóa chất 

Điện cực graphit (dạng thanh, chiều dài 8 cm, 

đường kính 5 mm, Trung Quốc), K2CO3 (dạng 

bột, 99,5%, Hàn Quốc). Bộ cấp nguồn đa 

năng (Model: ST8008-6K Lucas Nuelle/Đức), 

Máy khuấy từ gia nhiệt (Model:C-MAG HS7 

IKA /Malaysia). Nước sử dụng cho tất cả các 

thí nghiệm là nước cất 1 lần. 
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2.2. Chế tạo vật liệu GO 

Vật liệu GO được chế tạo theo phương pháp 

điện hóa sử dụng chất điện ly là K2CO3 như 

mô tả trong hình 1. Đầu tiên, hai điện cực 

graphit được làm sạch bằng nước cất để loại 

bỏ các oxit và tạp chất trên bề mặt. Dung dịch 

điện ly được chuẩn bị bằng cách hòa tan một 

lượng K2CO3 xác định (bảng 1) vào trong 400 

ml nước cất và khuấy trong thời gian 15 phút. 

Sau đó, hai điện cực graphit đặt song song 

song được nhúng vào dung dịch điện ly 

K2CO3 đựng trong cốc thủy tinh 500 mL đặt 

trên máy khuấy từ. Khoảng cách giữa cả hai 

điện cực là 2 cm, độ ngập điện cực là 4 cm. 

Hai điện cực được kết nối với bộ cấp nguồn 

đa năng. Quá trình chế tạo được tiến hành ở 

nhiệt độ phòng và trong điều kiện khuấy từ 

đối với tất cả các thí nghiệm. 

Sự tạo thành GO có thể được quan sát thấy 

bằng sự thay đổi màu sắc của dung dịch từ 

trắng sang màu vàng cánh gián. Sau khi kết 

thúc quá trình điện hoá, dung dịch thu được sẽ 

được loại bỏ cặn lắng bằng máy quay ly tâm 

và bảo quản trong chai thuỷ tinh tối màu ở 

nhiệt độ phòng để sử dụng cho các thí nghiệm 

tiếp theo.  

 

Hình 1. Sơ đồ quy trình chế tạo GO  

theo phương pháp điện hóa 

Ảnh hưởng của các thông số chế tạo đầu vào 

gồm nồng độ chất điện ly K2CO3 (M), cường 

độ điện áp (V) và thời gian điện hóa (phút) 

đến đặc trưng của vật liệu GO được chúng tôi 

khảo sát theo các tỷ lệ như trình bày trong 

bảng 1. 

Bảng 1. Các thông số khảo sát chế tạo vật liệu GO 

 

STT 

Thông số thay đổi 

Nồng độ 

K2CO3 (M) 

Điện áp 

điện hóa 

(V) 

Thời gian 

điện hóa 

(Phút) 

1 0,02 3 30 

2 0,04 6 60 

3 0,06 9 90 

4 0,08 12 120 

5 0,10 15 150 

2.3. Khảo sát đặc trưng tính chất của vật 

liệu GO 

Đặc trưng tính chất của vật liệu GO được 

khảo sát sử dụng các phương pháp: phép đo 

nhiễu xạ tia X (XRD, Bruker D5005, sử dụng 

bức xạ Cu Kα (λ = 0,154 nm), phương pháp 

hiển vi điện tử quét (SEM, JEOL model 6500), 

phép đo phổ hồng ngoại biến đổi Fourier 

(FTIR, Shimazu/FTIR Affinity - 1S), quang 

phổ Raman (MacroRAM Horiba/Mỹ) và 

quang phổ hấp thụ nguyên tử khả kiến 

(UV-vis, HP 8453). 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Ảnh hưởng của các thông số chế tạo 

Sự tạo thành GO có thể được quan sát thông 

qua việc phân tích phổ UV-vis của mẫu thông 

qua xác định sự hình thành 2 vùng hấp thụ đặc 

trưng với đỉnh hấp thụ ở khoảng bước sóng 

220-236 nm tương ứng với chuyển mức π-π* 

đặc trưng cho liên kết C=C và một bờ hấp thụ 

ở 290-300 nm tương ứng với chuyển mức 

n-π* đặc trưng cho liên kết C=O [6]. Hình 2 

trình bày phổ UV-vis của các mẫu thay đổi 

nồng độ dung dịch chất điện ly K2CO3 (0,02 

M, 0,04 M, 0,06 M, 0,08 M và 0,10 M) được 

đặt trong điện áp 9 V, thời gian điện hóa 90 
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phút. Kết quả cho thấy, ở nồng độ chất điện ly 

thấp, có sự xuất hiện của đỉnh hấp thụ cực đại 

ở bước sóng 230 nm do chuyển mức π-π* của 

liên kết C=C trong cấu trúc vòng thơm. 

Chuyển mức n-π* đặc trưng cho liên kết C=O 

không quan sát thấy ở điều kiện này. Tuy 

nhiên, ở các dải nồng độ K2CO3 cao hơn (từ 

0,06 M – 0,10 M), đã quan sát thấy sự xuất 

hiện của bờ hấp thụ trong khoảng ~280-320 

nm, do sự tạo thành liên kết C=O. Điều này 

cho thấy đã có sự tạo thành và ra tăng nồng độ 

của GO trong dung dịch điện ly, mặc dù nồng 

độ GO tạo thành vẫn ở mức thấp. Các chuyển 

mức π-π* và n-π* quan sát tăng nhanh theo 

nồng độ K2CO3 và đạt cực đại ở nồng độ 0,08 

M rồi giảm xuống khi nồng độ tiếp tục tăng 

lên 0,1 M.  

 

Hình 2. Phổ UV-vis của các mẫu thay đổi nồng độ 

chất điện ly 

Việc thay đổi cường độ điện áp như kết quả 

chỉ ra trong hình 3 cho thấy, cường độ điện áp 

có ảnh hưởng lớn đến việc thúc đẩy quá trình 

bóc tách các lớp graphene từ điện cực graphit 

và oxy hóa chúng để tạo thành GO. Với các 

giá trị điện áp khảo sát khác nhau (3 V, 6 V, 9 

V, 12 V và 15 V), nồng độ K2CO3 là 0,08 M 

trong thời gian điện hóa 90 phút đã cho thấy 

sự hình thành sắc nét các đỉnh hấp thụ cực đại, 

đặc biệt là vùng hấp thụ ở 280-320 nm do 

chuyển mức n-π* đặc trưng cho liên kết C=O. 

Tuy nhiên, khi tăng cường độ điện áp, cường 

độ hấp thụ ở vùng 280-320 bị suy giảm ở 12 

V và gần như biến mất ở 15 V. Điều này có 

thể là do các nhóm chức chứa oxy bị loại bỏ ở 

giá trị điện áp cao. Ngoài ra, điện áp cao cũng 

có thể là nguyên nhân làm cho quá trình bóc 

tách xảy ra nhanh hơn, đột ngột hơn dẫn đến 

hiệu suất của quá trình oxy hóa khử bị giảm 

[5][6]. Do đó, điện áp ở giá trị 9 V được lựa 

chọn làm giá trị thích hợp cho các nghiên cứu 

tiếp theo. 

 

Hình 3. Phổ UV-vis của các mẫu eGO thay đổi điện áp 

Bên cạnh các thông số đầu vào là nồng độ 

K2CO3 (0,08 M), điện áp (9 V), thời gian điện 

hóa cũng là một trong những yếu tố quan 

trọng giúp tối ưu sản lượng GO tạo thành 

hướng. Trong nghiên cứu này, chúng tôi sử 

dụng dải thời gian từ 30 phút đến 150 phút để 

khảo sát ảnh hưởng của thông số thời gian đến 

quá trình chế tạo GO. Như kết quả chỉ ra 

trong hình 4 cho thấy, chỉ sau 30 phút điện 

hoá, quan sát qua phổ UV-vis đã cho thấy sự 

xuất hiện rõ nét của đỉnh hấp thụ cực đại ở 

230 nm do chuyển mức π-π* của liên kết C=C 

trong cấu trúc vòng thơm. Đỉnh hấp thụ này 

có cường độ và độ sắc nét được quan sát rõ 

hơn ở điều kiện điện hóa dài hơn. Tại vùng 

hấp thụ ở khoảng 280-320 nm do chuyển mức 

n-π* đặc trưng cho liên kết C=O, chỉ có thể 

quan sát rõ hơn với cường độ sắc nét hơn sau 

90 phút điện hoá. Đồng thời, ở các giá trị thời 

gian điện hóa 120 phút và 150 phút, xuất hiện 

đỉnh hấp thụ cực đại ở giá trị 300 nm với 

cường độ lớn và giá trị gần tương đương nhau. 
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Điều này cho thấy, nồng độ của GO được tạo 

thành lớn và đạt cực đại sau khoảng thời gian 

từ 120-150 phút. So sánh và tối ưu các giá trị 

thu được, chúng tôi lựa chọn 120 phút là điều 

kiện thời gian điện hóa thích hợp cho chế tạo 

GO theo phương pháp điện hoá.      

 

Hình 4. Phổ UV-vis của các mẫu GO  

thay đổi thời gian điện hóa 

Tổng hợp các phân tích trên cho thấy, hiệu 

suất của quá trình bóc tách tạo thành GO từ 

điện cực graphit chịu ảnh hưởng lớn bởi các 

thông số công nghệ đầu vào. Việc kiểm soát 

tốt các yếu tố công nghệ đầu vào sẽ giúp kiểm 

soát tốt chất lượng cũng như sản lượng GO 

tạo thành. 

3.2. Khảo sát đặc trưng của vật liệu GO 

Đặc trưng cấu trúc của vật liệu GO chế tạo 

được được khảo sát bởi phép phân tích nhiễu 

xạ tia X. Hình 5 chỉ ra giản đồ nhiễu xạ tia X 

của vật liệu GO chế tạo theo phương pháp 

điện hóa và vật liệu graphit (tách từ điện cực 

graphit sử dụng cho nghiên cứu này). Kết quả 

cho thấy, mẫu graphit tách từ điện cực có đỉnh 

nhiễu xạ đặc trưng tại khoảng 2θ=26
o
 tương 

ứng với mặt tinh thể (002) trong cấu trúc 

mạng tinh thể của graphit [6]. Cường độ của 

đỉnh nhiễu xạ tương đối lớn và sắc nét. Điều 

này cho thấy điện cực graphit có độ tinh khiết 

cao. Tính toán từ đỉnh nhiễu xạ (002) theo 

định luật Bragg (nλ=2d.sin) ta được khoảng 

cách giữa hai mặt phẳng mạng liền kề của 

mẫu graphite là 0,334 nm. Quan sát phổ nhiễu 

xạ tia X của mẫu GO cho thấy, đỉnh nhiễu xạ 

đặc trưng của mẫu graphit đã bị biến mất và 

có sự xuất hiện của đỉnh nhiễu xạ mới tại vị trí 

2θ=10,8
o
 tương ứng với mặt phẳng (001) đặc 

trưng của GO do sự dịch đỉnh nhiễu xạ từ vị 

trí 26
o
. Tính toán từ đỉnh nhiễu xạ (001) theo 

định luật Bragg (nλ=2d.sin) ta được khoảng 

cách giữa hai mặt phẳng mạng liền kề của 

mẫu GO là 0,82 nm lớn hơn khoảng 4,5 lần so 

với mẫu graphite (0,334 nm). Điều này cho 

thấy đã có sự hình thành các nhóm chức chứa 

oxy xen kẽ vào cấu trúc mạng nền của graphit 

dẫn đến làm tăng khoảng cách giữa các lớp 

[5][7]. Theo công thức Debye-Scherrer, kích 

thước tinh thể trung bình từ đỉnh nhiễu xạ này 

được tính toán vào khoảng 4,3 nm. Do đó, số 

lớp của GO tính được vào khoảng 5-6 lớp.  

Bên cạnh đó, kết quả phân tích ảnh SEM của 

vật liệu GO (hình chèn nhỏ trong hình 5) đã 

chỉ ra hình thái bề mặt của vật liệu chế tạo 

được. Vật liệu GO có hình thái bề mặt dạng 

màng mỏng, cấu trúc thành từng lớp rõ rệt do 

quá trình tách lớp và oxy hóa trong quá trình 

điện hoá. Các kết quả này một lần nữa khẳng 

định đã chế tạo thành công vật liệu GO với 

cấu trúc tấm 2D. Quan sát từ ảnh SEM có thể 

thấy rằng kích thước các tấm GO thu được lên 

tới vài micromet. 

 

Hình 5. Giản đồ nhiễu xạ tia X của vật liệu GO  
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Để xác nhận rõ hơn sự hình thành các nhóm 

chức đặc trưng cũng như đánh giá độ dày của 

các lớp GO, phép phép đo phổ hồng ngoại 

biến đổi Fourier (FTIR) và quang phổ Raman 

đã được sử dụng như kết quả đưa ra trong 

hình 6. Có thể thấy rằng, phổ FTIR của mẫu 

GO chế tạo được (hình 6(A)) so với mẫu 

graphit ban đầu cho thấy có sự xuất hiện của 

các dao động đặc trưng cho các liên kết của 

các nhóm chức. Tại 3300 cm
1

 tương ứng với 

dao động của liên kết O-H của nhóm hydroxyl. 

Tại 1637 cm
1 

tương ứng với dao động kéo 

giãn của liên kết C=C trong cấu trúc vòng 

thơm của mạng nền GO [5]. Tại vị trí 1571 

cm
-1

 tương ứng với dao động của liên kết 

C=O. Dao động tại vị trí 1226 cm
−1

 được gán 

cho nhóm C-OH [2]. Tại 1089 cm
1

 có liên 

quan đến dao động C-O [8]. Việc xuất hiện 

dao động của các liên kết đặc trưng đã cho 

thấy sự hình thành các nhóm chức chứa oxy 

trong cấu trúc của GO. 

 

 

Hình 6. Phổ FTIR (A) và phổ Raman (B)  

của vật liệu GO 

Hình 6(B) trình bày phổ raman của mẫu GO. 

Kết quả quan sát cho thấy có sự tồn tại của 3 

đỉnh đặc trưng gồm đỉnh D, G và 2D tương 

ứng với cường độ 1320 cm
-1

, 1597 cm
1

 và 

2701 cm
1

. Trong quang phổ Raman, đỉnh D 

đặc trưng cho khuyết tật của mạng tinh thể. 

Đỉnh G tương ứng với dao động E2g của các 

nguyên tử carbon lai hóa sp
2
. Khi quá trình 

oxy hóa từ graphit thành GO, xảy ra sự đứt 

gãy liên kết đôi C=C, dẫn đến việc tạo ra 

cacbon lai hóa sp
3
 [5]. Từ các phân tích trên, 

chúng tôi xác định được một số thông số đặc 

trưng của vật liệu eGO chế tạo được như sau: 

số lớp nguyên tử vào khoảng 5-6 lớp, khoảng 

cách giữa các lớp khoảng 0,82 nm, tỷ lệ  

ID/IG = 0,82. Tỷ lệ ID/IG thu được khá phù hợp 

với một số các công bố gần đây về chế tạo GO 

[2][5]. 

4. KẾT LUẬN 

Trong nghiên cứu này, chúng tôi đã chế tạo 

thành công vật liệu GO theo phương pháp 

điện hóa từ điện cực graphit, sử dụng chất 

điện ly K2CO3. Việc thay đổi các thông số 

công nghệ đầu vào như nồng độ K2CO3, điện 

áp, thời gian điện hóa có ảnh hưởng lớn đến 

đặc trưng tính chất của vật liệu GO thu được. 

Tại các điều kiện nồng độ K2CO3 0,08 M, 

điện áp 9 V trong thời gian 120 phút, các tấm 

GO được bóc tách có chất lượng tốt nhất, 

chứa nhiều nhóm chức oxy trên bề mặt, số lớp 

nguyên tử vào khoảng 5-6 lớp, khoảng cách 

giữa các lớp khoảng 0,82 nm, tỷ lệ ID/IG = 

0,82 với kích thước các tấm lên tới vài 

micromét. Các kết quả thu được cho thấy một 

cách tiếp cận xanh trong tổng hợp vật liệu GO 

giúp làm chủ được nguồn nguyên liệu trong 

nước. Bên cạnh đó, công nghệ đề xuất là một 

phương pháp đơn giản, chi phí thấp, thân 

thiện với môi trường và dễ dàng nâng cấp quy 

mô sản xuất. 
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