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Graphene oxit (GO) 1a mét vat liéu carbon 2 chiéu, dwoc biét dén nhuw moét loai vat liéu twong
lai v&i nhiéu d&c tinh wu viét. Trong nghién cu nay, chiing toi bao cao mét quy trinh téng
hop dién héa xanh cho ché tao GO st dung dién cuc graphit va chat dién ly K,COs. Cac dac
trwng cla vat lieu GO duwoc khao sat si¢ dung cac phwong phap: phép do nhiéu xa tia X
(XRD), hién vi dién t& quét (SEM), phd hdng ngoai bién ddi Fourier (FTIR), quang phd
Raman va quang phé hap thu t& ngoai kha kién (UV-vis). Két qua thu dwgc cho thdy, GO
duwoc ché tao & diéu kién ndng dd chéat dién ly K,CO5 0,08 M, diép ap 12 V trong thoi gian
120 phut & nhiét dd phong cho chét lwgng GO tét nhat. Phd UV-vis clia GO xuét hién 2 dinh
hép thu dac trwng & tai 230 nm dac trung cho lién két C=C va mot bor hdp thu & 280-320 nm
dac trwng cho lién két C=0. Vat liéu GO ché tao duoc cé sb Iop khodng 5-6 16p, khodng
céach gitra hai l&p lién ké khoang 0,82 nm, kich thuéc tAm GO 1én dén vai micromet. Cac két
qua thu dwoc cho thay day la mét gidi phap cong nghé don gian, than thién véi moi trwdng,
chi phi thap va dé dang nang cap quy mé san xuét sé lvong 16n.

Graphene oxit, phwong phap dién héa, vat liéu 2D, vat liéu nano carbon.

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 K,CO3 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=0 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.

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

1. DAT VAN DPE (GO) la mot dang vat liéu carbon c6 cau tridc

2D tuong ty nhu graphene v&i nhiéu céc

Trong sd céc vat liéu carbon, Graphene oxit nhém chuc chira oxy nhu: hydroxyl (OH),
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carboxyl (COOH) [1]. Do vay, GO thé hién
duoc nhiéu dic tinh wu viét nhu dién tich bé
mat riéng 16n (2360 m? g%), d6 dan nhiét tét
(5000 W m™ K™), @6 linh dong dién tir cao
(2,5 x 10° cm? V! s1), d6 dan dién ¢ nhiét do
phong cao (>10°), kha ning phén tan tét trong
nudc, tuong tac dé dang véi cac phan tir hoa
hoc, sinh hoc [2]. Véi ciu tric dic biét trén,
GO duoc s dung kha phd bién trong céc
nganh vat liéu dién ta, y sinh, ndng nghiép va
moi truong [3].

Viéc ché tao GO duoc kham phé boi Brodie
vao nam 1859 vai nghién ciu tao ra mot tam
GO véi bé day chi mét 16p nguyén ti. Tiép
sau d6, da co nhiéu céach tiép can khéac nhau
trong viéc ché tao vat lieu GO nhu phuong
phdp Staudenmaier, Hummers, va mot sb
phuong phap khac [4]. Pic diém chung cia
cac phuong phap nay 1a déu sir dung cac chat
oxi héa va axit manh nhu KClO3, KMnOQOy,
H,S04, HNO3 nén doi hoi diéu kién ché tao
phai dugc kiém soat nghiém ngit. Bén canh
d6, quy trinh ché tao nhiéu budc ciing, cac
phan @ng dién ra trong thoi gian dai, san
luong thap, 1a mot trong nhitng han ché trong
viéc ché tao loai vat liéu nay & quy md 16n.

Gan day, phuong phap dién héa di duoc tng
dung trong ché tao nhiéu loai vat liéu nano
khac nhau nhu vat liéu nano kim loai, oxit
kim loai, ban dan, 2D véi nhiéu wu diém nhu:
thao tac don gian, san luong cao, chi phi thap
va dac biét 1a dé dang nang cp quy md san
xuat. Tac gia Kumar va cong su [2] dd s
dung phuong phap dién hoa dé ché tao thanh
cong GO dang tam tir dién cuc graphit Voi
duong kinh trung binh khoang 10 pm, khoang
cach gitra cac tim 1a 0,995 nm, ty 18 Ip/lg dat
1,24. Trong nghién ctu nay, cdc tac gia su
dung hdn hop H,S04 va HsPO, 1am chat dién
ly va& KMnO,4 lam tac nhan oxy hoa ¢ diéu
kién 6h tai 60°C. Trong mot cong bb khéc cua

Gurzeda va cong su [5], hon hop cac axit
manh gom H,SO, va HNO; dam dic ciing
dugc céc tac gia su dung cho viéc tach 16p va
oxy hda cac tim graphene tir dién cuc graphit.
Chét luong cia GO duoc céc tac gia cong bd
v6i chat lwong kha tot, ty 16 C/O dat duoc &
mac 2,09 khi so sanh véi cac phuong phap
téng hop trude do da duoc cong bd.

Mic du cac nghién ciu vé ché tao GO theo
phuong phap tach 16p dién héa nhu mo ta &
trén da gop phan cai thién dang ké cac van dé
lién quan dén san luong, quy md va kha ning
ap dung cho san xuat GO cdng nghiép. Tuy
nhién, cac cong bd van sir dung cac chat oxy
hoa khir manh truyén thong dé ché tao GO.
Viéc nay sé tiém an cac nguy co vé mat an
toan trong thuc nghiém va cac van dé lién
quan dén & nhiém méi trudng trong xu 1y cac
hoa chét ton du sau qua trinh ché tao. Do vay,
nhu cau vé sir dung cac tac nhan oxy hoa than
thién véi méi truong, quy trinh ché tao xanh
van 1a mot trong nhitng van dé can duoc quan
tam, nghién ctru.

Trong nghién cuu nay, ching t6i bao cao mét
cach tiép can méi, an toan va than thién véi
moi trudong dé ché tao GO theo phuong phéap
tach 16p dién hda sir dung chat dién ly K,COs
6 nhiét do phong. Pay la mot phuong phap
téng hop xanh, don gian va dé dang nang cap
quy mo

2. VAT LIEU VA PHU'ONG PHAP

2.1. Vat liéu va hda chat

Pién cuc graphit (dang thanh, chiéu dai 8 cm,
duong kinh 5 mm, Trung Quéc), K,CO3 (dang
bot, 99,5%, Han Quéc). Bo cap ngudn da
nang (Model: ST8008-6K Lucas Nuelle/buc),
May khudy tir gia nhiét (Model:C-MAG HS7
IKA /Malaysia). Nugc st dung cho tat ca cac
thi nghiém 1a nudc cat 1 lan.
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2.2. Ché tao vat liéu GO

Vit liéu GO duoc ché tao theo phuong phap
dién héa str dung chat dién ly 1a K,CO3 nhu
mo ta trong hinh 1. Dau tién, hai dién cuc
graphit duoc lam sach bang nudc cat dé loai
bo céc oxit va tap chat trén bé mat. Dung dich
dién ly duoc chuin bi bang cach hoa tan mot
luong K,CO3xac dinh (bang 1) vao trong 400
ml nuéc cit va khuay trong thoi gian 15 pht.
Sau do6, hai dién cuc graphit dat song song
song duoc nhung vao dung dich dién ly
K,CO; dung trong cdc thay tinh 500 mL dat
trén may khuay tir. Khoang cach giira ca hai
dién cuc la 2 cm, do ngap dién cuc la 4 cm.
Hai dién cuc duoc két ndi véi bo cip ngudn
da nang. Qua trinh ché tao duogc tién hanh &
nhiét do phong va trong diéu kién khudy tir
dbi vai tat ca cac thi nghiém.

Sy tao thanh GO c6 thé duoc quan sat thay
bang sy thay d6i mau sic cua dung dich tur
tring sang mau vang céanh gian. Sau khi két
thac qua trinh dién hod, dung dich thu duoc sé
dugc loai bo can ling bang may quay ly tam
va bao quan trong chai thuy tinh téi mau ¢
nhiét d6 phong dé str dung cho céc thi nghiém
tiép theo.
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Hinh 1. So d6 quy trinh ché tao GO
theo phwong phap dién héa

Anh huong cua céc thong sé ché tao dau vao
gom ndng do chat dién ly K,CO3 (M), cudng
do dién ap (V) va thoi gian dién hoa (phut)
dén dic trung cta vat liéu GO dugc ching toi

khao sat theo cac ty 1é nhu trinh bay trong

bang 1.

Bang 1. Cac théng s6 khao séat ché tao vat liéu GO

Théng s6 thay déi
STT | Nonedd | gin'nca | cin hea
(V) (Phuat)
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. Khao sat dac trwng tinh chat caa vat
lidgu GO

Pic trung tinh chat cua vat lieu GO duoc
khao sat sir dung cac phuong phap: phép do
nhiéu xa tia X (XRD, Bruker D5005, sir dung
birc xa Cu Ka (A = 0,154 nm), phuong phap
hién vi dién tir quét (SEM, JEOL model 6500),
phép do phdé hdng ngoai bién ddi Fourier
(FTIR, Shimazu/FTIR Affinity - 1S), quang
phé Raman (MacroRAM Horiba/My) va
quang phé hdp thu nguyén tir kha kién
(UV-vis, HP 8453).

3. KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Anh hwéng chia cac thong sé ché tao

Sy tao thanh GO c¢6 thé duogc quan sét thdng
qua viéc phan tich phé UV-vis cia mau théng
qua xéc dinh sy hinh thanh 2 viing hap thu dac
trung v6i dinh hap thu & khoang budc séng
220-236 nm tuwong &ng V4i chuyén muc m-m*
dic trung cho lién két C=C va mét bo hap thy
& 290-300 nm twong Ung Vvéi chuyén muc
n-n* dic trung cho lién két C=0 [6]. Hinh 2
trinh bay phé UV-vis cta c&c mau thay doi
nong d6 dung dich chat dién ly K,COs (0,02
M, 0,04 M, 0,06 M, 0,08 M va 0,10 M) duoc
dat trong dién ap 9 V, thoi gian dién hoa 90
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phut. Két qua cho thiy, & ndng do chit dién ly
thap, c¢6 sy xuat hién cua dinh hap thu cuc dai
& budc séng 230 nm do chuyén muc n-n* cua
lien két C=C trong cdu trac vong thom.
Chuyén mac n-n* dic trung cho lién két C=0
khoéng quan séat thdy ¢ diéu kién nay. Tuy
nhién, & cac dai néng do K,CO3 cao hon (tir
0,06 M — 0,10 M), dd quan sat thy su xuét
hién caa bo hdp thu trong khoang ~280-320
nm, do su tao thanh lién két C=0. biéu nay
cho thdy d3 co su tao thanh va ra ting ndng do
cua GO trong dung dich dién ly, mic di ndng
d6 GO tao thanh van & mic thap. Céac chuyén
mtc m-n* va n-nt* quan sat tang nhanh theo
nong do K,CO3va dat cuc dai ¢ nong d6 0,08
M roi giam xudong khi nong do tiép tuc ting
Ién 0,1 M.

Pd hap thu (d.v.t.y)

200 300 400 500 600
Budc song (nm)

Hinh 2. Phd UV-vis ctia cac mau thay déi ndng do
chat dién ly

Viéc thay d6i cuong do dién ap nhu két qua
chi ra trong hinh 3 cho thay, cudong do dién &p
¢6 anh huong 16n dén viéc thuc day qua trinh
boc tach cac 16p graphene tir dién cuc graphit
va oxy hoa chung dé tao thanh GO. Véi cac
gia tri dién &p khao sat khac nhau (3V, 6V, 9
V, 12 V va 15 V), nong do K,CO; 12 0,08 M
trong thoi gian dién hda 90 phut da cho thay
su hinh thanh séc nét cac dinh hap thu cuc dai,
dic biét 1a vung hap thu ¢ 280-320 nm do
chuyén mac n-n* dic trung cho lién két C=0.
Tuy nhién, khi tang cuong d6 dién ap, cuong
d6 hap thu & ving 280-320 bi suy giam & 12

V va gan nhu bién mit ¢ 15 V. Biéu nay c6
thé 12 do cac nhém chirc chira oxy bi loai bo &
gié tri dién ap cao. Ngoai ra, dién ap cao ciing
c6 thé 1a nguyén nhan lam cho quéa trinh béc
tach xay ra nhanh hon, dot ngot hon dan dén
hiéu suat cia qua trinh oxy héa khir bi giam
[5][6]. Do d6, dién &p ¢ gia tri 9 V duoc lya
chon lam gié tri thich hop cho cac nghién cuu
tiép theo.

P§ hip thu (d.v.t.y)
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Hinh 3. Phd UV-vis cia cac mau eGO thay déi dién ap

Bén canh céc thong s6 dau vao la nong do
K2CO3 (0,08 M), dién ap (9 V), thoi gian dién
héa ciing 1a mot trong nhiing yéu té quan
trong gilp toéi wu san lwgng GO tao thanh
hudng. Trong nghién cau nay, chdng toi su
dung dai thoi gian tir 30 phat dén 150 phat dé
khao séat anh huong cua thdng sé thoi gian dén
qua trinh ché tao GO. Nhu két qua chi ra
trong hinh 4 cho thay, chi sau 30 phut dién
hod, quan sat qua phd UV-vis di cho thay su
Xuat hién rd nét cua dinh hap thu cuc dai &
230 nm do chuyén muc n-n* cua lién két C=C
trong cu trac vong thom. Binh hip thy nay
c6 cuong do va do sic nét dugc quan sét rd
hon & diéu kién dién hoa dai hon. Tai ving
hap thu & khoang 280-320 nm do chuyén mirc
n-m* dic trung cho lién két C=0, chi c6 thé
quan sat r& hon véi cuong do Sic nét hon sau
90 phit dién hoa. Bong thoi, ¢ céc gid tri thoi
gian dién hoa 120 phat va 150 phat, xuat hién
dinh hap thu cuc dai ¢ gia tri 300 nm véi
cuong do 16n va gia tri gan twong dwong nhau.
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Diéu nay cho thiy, ndng d6 cia GO duoc tao
thanh 16n va dat cuc dai sau khoang thoi gian
tir 120-150 phut. So séanh va téi wu céc gid tri
thu duoc, ching tdi lya chon 120 phut 1a diéu
kién thoi gian dién hoa thich hop cho ché tao
GO theo phuong phap dién hoa.

30 phuit
= = = =60 phiit
5 + 90 phit
% ] —-—- 120 phit
£ —--—- 150 phit
-
w3
=
=
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200 300 400 500 600
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Hinh 4. Phd UV-vis ctia caAc mau GO
thay ddi thi gian dién hoa

Tong hop cac phan tich trén cho thay, hiéu
suit cua qua trinh bdc tach tao thanh GO tir
dién cuc graphit chiu anh hudng 16n boi cac
thong s6 cong nghé dau vao. Viéc kiém soat
tt cac yéu té cong nghé dau vao sé gitp kiém
soat tot chét lugng cling nhu san lugng GO
tao thanh.

3.2. Khao sat dac trwng cua vat liéu GO

Pic trung ciu trdc cua vat lieu GO ché tao
duoc dugc khao st boi phép phan tich nhiéu
xa tia X. Hinh 5 chi ra gian do nhiéu xa tia X
ctia vat lieu GO ché tao theo phuong phap
dién hoa va vat liéu graphit (tach tur dién cuc
graphit sir dung cho nghién cau nay). Két qua
cho thdy, mau graphit tach tir dién cuc c6 dinh
nhiéu xa dic trung tai khoang 20=26° twong
tng v6i mat tinh thé (002) trong cau tric
mang tinh thé caa graphit [6]. Cuong d6 cua
dinh nhiéu xa tuong ddi 16n va sic nét. Diéu
nay cho thay dién cuc graphit c6 do tinh khiét
cao. Tinh toan tir dinh nhiéu xa (002) theo
dinh luat Bragg (n A =2d.sin) ta dugc khoang

cach gitra hai mat phing mang lién ké& caa
mau graphite 12 0,334 nm. Quan séat phd nhiéu
Xa tia X cua miu GO cho thdy, dinh nhidu xa
dic trung ciia mau graphit da bi bién mat va
c6 su xuat hién caa dinh nhiéu xa méi tai vi tri
20=10,8° twrong (g véi mit phang (001) dic
trung cua GO do sy dich dinh nhiéu xa tir vi
tri 26°. Tinh toan tir dinh nhiéu xa (001) theo
dinh luat Bragg (n A =2d.sin) ta dugc khoang
cach gitra hai mat phing mang lién ké& caa
mau GO 14 0,82 nm 16n hon khoang 4,5 lan so
v6i mau graphite (0,334 nm). Piéu nay cho
thiy da co sy hinh thanh cac nhoém chic chaa
oxy xen k& vao ciu tric mang nén cua graphit
din dén lam tang khoang cach gitra cac 16p
[51[7]. Theo cbng thuc Debye-Scherrer, kich
thugce tinh thé trung binh tir dinh nhidu xa nay
dugc tinh toan vao khoang 4,3 nm. Do d6, sé
I6p cua GO tinh dugc vao khoang 5-6 16p.

Bén canh do, két qua phan tich anh SEM cua
vat liéu GO (hinh chén nho trong hinh 5) da
chi ra hinh thai bé mat cua vat liéu ché tao
dugc. Vit liéu GO ¢6 hinh thai bé mat dang
mang mong, cau tric thanh ting 16p rd rét do
qué trinh tach 16p va oxy hoa trong qué trinh
dién hoa. Cac két qua nay maot lan nira khang
dinh da ché tao thanh céng vat licu GO véi
CAu trdc tam 2D. Quan sat tir anh SEM ¢ thé
thay rang kich thugc cac tim GO thu dugc 1én
tai vai micromet.

Cuong do (d.v.t.y)
l?(001)
1

l(ooz)

rrrrrrrvrTvrrvrrvid
10 20 30 40 50 60 70 80 90
20 (d9)

Graphite

Hinh 5. Gian dé nhiéu xa tia X cta vat liéu GO
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DPé xé4c nhan 13 hon su hinh thanh cac nhém
chure dac trung ciing nhu danh gia d6 day cua
cac 16p GO, phép phép do phd hdng ngoai
bién dbi Fourier (FTIR) va quang phd Raman
dd duoc st dung nhu két qua dua ra trong
hinh 6. C6 thé thdy ring, phd FTIR cia mau
GO ché tao dugc (hinh 6(A)) so véi mau
graphit ban dau cho thiy c6 sy xuat hién cua
cac dao dong dic trung cho cac lién két cua
céc nhém chic. Tai 3300 cm™ twong tng véi

dao dong cua lién két O-H caa nhém hydroxyl.

Tai 1637 cm ™ twong wng véi dao dong kéo
gian cua lién két C=C trong cau trdc vong
thom ctia mang nén GO [5]. Tai vi tri 1571
cm™? twong wng véi dao dong cua lién két
C=0. Dao dong tai vi tri 1226 cm™* duoc gan
cho nhém C-OH [2]. Tai 1089 cm™ c6 lién
quan dén dao dong C-O [8]. Viéc xuat hién
dao dong cua cac lién két dic trung da cho
thiy su hinh thanh cac nhém chuac chira oxy
trong cau trdc cua GO.
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Hinh 6. Phd FTIR (A) va phé Raman (B)
cuavat liéu GO

Hinh 6(B) trinh bay phd raman cia miu GO.
Két qua quan sat cho thay c6 su ton tai cua 3
dinh dic trung gdbm dinh D, G va 2D tuong
g voi cudong d6 1320 cm ™, 1597 cm™ va
2701 cm™. Trong quang phd Raman, dinh D
dic trung cho khuyét tat cia mang tinh thé.
binh G tuwong tng véi dao dong E2g cua cac
nguyén tir carbon lai héa sp®. Khi qua trinh
oxy hoa tu graphit thanh GO, xay ra sy dut
gdy lién két doi C=C, din d&n viéc tao ra
cacbon lai hda sp® [5]. Tur cac phan tich trén,
chung t6i xac dinh dwgc mot sé thdng sb dic
trung cua vat liéu eGO ché tao dugc nhu sau:
s6 16p nguyén tir vao khoang 5-6 16p, khoang
cach gitra cac l6p khoang 0,82 nm, ty Ié
In/lg = 0,82. Ty I8 Ip/lg thu dugc kha phu hop
v6i mot sé cac cong bd gan day vé ché tao GO

[2][5].
4. KET LUAN

Trong nghién ctru nay, chung toi di ché tao
thanh cong vat lieu GO theo phuong phap
dién hoa tir dién cuc graphit, s dung chat
dién ly K,COs. Viéc thay ddi cac thdng sd
cong nghé dau vao nhu ndng do K,COs, dién
ap, thoi gian dién hda c6 anh huong 16n dén
dic trung tinh chat cua vat liéu GO thu duoc.
Tai cac diéu kién nong do K,CO; 0,08 M,
dién &p 9 V trong thoi gian 120 phut, cac tim
GO duoc boc tach cd chat luong tét nhat,
chira nhidu nhdm chirc oxy trén bé mat, sé 16p
nguyén tu vao khoang 5-6 16p, khoang cach
gitra cac 16p khoang 0,82 nm, ty 1€ Ip/lg =
0,82 Véi kich thuéc cac tdm lén toi vai
micromét. Cac két qua thu dugc cho thdy mot
céch tiép can xanh trong tong hop vat liéu GO
gitp 1am cha dwoc ngudn nguyén liéu trong
nuéc. Bén canh d6, cong nghé dé xuit 1a mot
phuong phap don gian, chi phi thip, than
thién voi moi truong va dé dang nang cap quy
mo san Xuét.
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