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Summary 

Chemical vapour depostion technology has been used for the system including: spongy 
graphite, propane-butane and argon at the temperature of 800oC. After the CVD the condensed 
material: nanopyrographite was well synthetized.     

 
I - më ®Çu 

Trong vµi n¨m gÇn ®©y, c«ng nghÖ l¾ng 
®äng hãa häc tõ pha h¬i (Chemical Vapour 
Deposition - CVD) ®−îc ph¸t triÓn rÊt m¹nh ®Ó 
t¹o ra nhiÒu lo¹i vËt liÖu nano cã c¸c ®Æc tÝnh 
kh¸c nhau [1, 2] nh−: vËt liÖu nano c¸c d¹ng: 
líp máng (nanofilm), d¹ng èng (nanotube), 
d¹ng cÇu (fullerene)...[3, 4]. 

§Æc biÖt vËt liÖu  nano pyrographit cã tû 
träng cao, ®Æc sÝt ®−îc tæng hîp theo c«ng nghÖ 
CVD cã nhiÒu −u ®iÓm næi bËt: chÞu nhiÖt ®é 
cao, bÒn xãi mßn bìi dßng khÝ nhiÖt ®é cao nªn 
®−îc sö dông trong nhiÒu chi tiÕt quan träng cña 
ngµnh hµng kh«ng vò trô [5] chÞu ®−îc ma s¸t 
cña khÝ quyÓn còng nh− tiÕp xóc víi luång löa 

phôt. 

KÕt qu¶ b−íc ®Çu nghiªn cøu cña chóng t«i 
vÒ qu¸ tr×nh CVD h¹t nano cacbon tõ pha h¬i 
vµo vËt liÖu graphit xèp, sÏ gãp phÇn t¹o ra vËt 
liÖu pyrographit tû träng cao, ®Æc sÝt ®Ó chÕ t¹o 
vËt liÖu ®Æc chñng chÞu ®−îc nhiÖt ®é cao, bÒn 
xãi mßn nhiÖt th−êng ®−îc sö dông trong kü 
thuËt chÕ t¹o c¸c khÝ cô bay.  

II - ph−¬ng ph¸p nghiªn cøu 

1. Phèi liÖu ®Çu 

Bét graphit mÞn, ®−îc t¹o ra tõ thái ®iÖn cùc 
graphit, kÕt khèi b»ng nhùa phenolfocmandehit 
®−îc tæng hîp tõ phenol (P), formalin (37%) vµ
axit clohydric (P) theo ph−¬ng tr×nh ph¶n øng:

 

Trong ®ã,  n = 4 - 8, chÊt ®ãng r¾n sö dông lµ urotropin. MÉu graphit xèp ®−îc gia c«ng trªn m¸y Ðp 
thuû lùc 40 tÊn [6]. 
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2. HÖ thèng CVD 

Qu¸ tr×nh CVD ®−îc thùc hiÖn ë nhiÖt ®é 
cao (800 ÷ 1000oC) víi hÖ dÞ thÓ r¾n - khÝ: 
graphit - khÝ (butan, propan - argon) trong thêi 
gian 7 h. MÉu graphit ®−îc chÕ t¹o ë nhiÖt ®é 
165 ÷ 170oC trong thêi gian 40 ph tõ bét graphit 
cã kÝch th−íc h¹t kh¸c nhau vµ hµm l−îng keo 
kÕt khèi kh¸c nhau. Tr−íc khi CVD mÉu ®−îc
ph©n hñy nhiÖt (PHN) trong m«i tr−êng argon 
t¹i 1000oC víi thêi gian 2 h (xem b¶ng 2). Khi 
CVD ®iÒu chØnh l−u l−îng khÝ víi tèc ®é kh«ng 
®æi: 5m ml/ph [6]. 

3. X¸c ®Þnh tû träng vµ c¸c d¹ng ®é xèp 

Tû träng vµ c¸c d¹ng ®é xèp nh− xèp kÝn, 
xèp hë ®−îc x¸c ®Þnh b»ng c©n thñy tÜnh [7] vµ
tÝnh theo c¸c c«ng thøc: 

- ThÓ tÝch xèp hë (n−íc chiÕm chç):  

Vn−íc = Vxèp hë = (GÈm – G0)/ρn cm3

- ThÓ tÝch thùc cña mÉu céng xèp kÝn:  

VK = (G0 - GTT)/ρn cm3

- ThÓ tÝch tæng cña mÉu:  

VTæng = Vxèp hë + VK cm3

- Tû träng biÓu kiÕn cña mÉu:  

ρbk = G0 /VTæng G/cm3

- §é xèp hë:  εhë =                × 100, %                               

- §é xèp thùc (xèp tæng) cña mÉu:             
 

εtæng =   100 -                  × 100, % 
 
- §é xèp kÝn: 

εkÝn = εtæng - εhë, %

Trong ®ã: 
G0 lµ träng l−îng mÉu kh« c©n trong kh«ng 
khÝ, G; GÈm lµ träng l−îng mÉu Èm (ng©m 
thÊm bso hoµ n−íc cÊt) c©n trong kh«ng khÝ, 
G (GÈm > G0 do cã n−íc thÊm vµo lç xèp hë); 
GTT lµ träng l−îng mÉu c©n trong n−íc cÊt, 
G; (GTT < G0 < GÈm do cã lùc ®Èy AcsimÐt 
b»ng träng l−îng n−íc mµ thÓ tÝch mÉu 
cho¸ng chç); ρ lµ tû träng thùc cña mÉu, 
G/cm3 (ρgraphit = 2,265 G/cm3); ρn lµ tû träng 
n−íc cÊt ë nhiÖt ®é thÝ nghiÖm, G/cm3 (ρn, 158C =
0,9991 G/cm3 ≈ 1,0 G/cm3). 

4. Ph−¬ng ph¸p hiÓn vi ®iÖn tö quÐt (SEM)   

§s sö dông tæ hîp thiÕt bÞ  hiÓn vi ®iÖn tö 
quÐt JSM-5410LV Scanning microscope 
JEOL(Mü) cña §¹i häc Quèc gia Hµ Néi ®Ó 
chôp SEM ph©n tÝch vi cÊu tróc cña vËt liÖu theo 
vÕt c¾t vµ trªn bÒ mÆt (khi kh«ng ®−îc phÐp ph¸ 
huû mÉu).  

5. Ph−¬ng ph¸p hÊp phô ph©n tÝch cÊu tróc 
vËt liÖu  

CÊu tróc xèp cña vËt liÖu ®−îc x¸c ®Þnh theo 
ph−¬ng ph¸p hÊp phô b»ng hÖ thèng m¸y 
NOVA 2200 (Mü) t¹i ViÖn Hãa häc - VËt liÖu 
víi c¸c th«ng sè vÒ bÒ mÆt riªng, ®−êng ®¼ng 
nhiÖt hÊp phô, kÝch th−íc lç trung b×nh cña vËt 
liÖu. 

III - KÕt qu¶ vµ th¶o luËn 

1. Tû träng vµ ®é xèp 

Ba lo¹i bét graphit sau khi tuyÓn 30 gi©y, 15 
gi©y vµ th« cßn l¹i sau khi tuyÓn. cã kÝch th−íc 
qua kh¶o s¸t trªn kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö quÐt 
(SEM) ®−îc tr×nh bµy trªn b¶ng 1. 

B¶ng 1: KÝch th−íc h¹t graphit vµ tû träng cña mÉu ph«i ban ®Çu tr−íc khi PHN 

Th«ng sè 

MÉu 
KÝch th−íc h¹t trung b×nh, µm Tû träng, G/cm3

MÉu h¹t tuyÓn 30s 76,7 2,035 

MÉu h¹t tuyÓn 15s 92,6 2,019 

MÉu h¹t th« 124 1,955 

Sau khi Ðp t¹o h×nh c¸c mÉu tõ 3 lo¹i bét 
graphit nãi trªn víi hµm l−îng nhùa (b¶ng 2) vµ

¸p lùc Ðp t¹o ph«i nh− nhau (2000 kG/cm2), ®s
tiÕn hµnh kh¶o s¸t tû träng biÓu kiÕn cña mÉu. 

Vxèp hë 

Vtæng 

ρbk

ρgraphit
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C¸c kÕt qu¶ ®−îc biÓu thÞ trªn ®å thÞ (h×nh 1) vµ
trong b¶ng 1 vµ 2. Tõ kÕt qu¶ trªn nhËn thÊy 
r»ng, kÝch th−íc h¹t cµng nhá th× mÉu sau khi Ðp 
cã tû träng cµng cao, ®iÒu nµy lµ hîp lý bëi v× 
mÉu h¹t nhá khi Ðp sÏ ®Æc khÝt h¬n.  

Sau khi Ðp, ph©n huû nhiÖt (PHN) vµ CVD 
c¸c ®Æc tÝnh c¬ b¶n nh− tû träng, ®é xèp hë, ®é 
xèp kÝn cña c¸c mÉu thÝ nghiÖm ®−îc tr×nh 
trong b¶ng 2 vµ h×nh 1. 

Tõ b¶ng 2 vµ h×nh 1, ta nhËn thÊy sau khi 
ph©n huû nhiÖt tû träng cña  c¸c mÉu gi¶m ®¸ng 

kÓ, do d−íi t¸c dông cña nhiÖt ®é cao                
(~ 1000oC), keo kÕt khèi trong mÉu bÞ ph©n hñy 
chØ cßn l¹i cacbon ®Ó t¹o ra c¸c lç xèp míi. Sau 
khi CVD, ®é xèp hë cña c¸c mÉu gi¶m ®i râ rÖt, 
®ång thêi tû träng cña mÉu còng t¨ng lªn do c¸c 
h¹t cacbon ®−îc ph©n hñy tõ pha khÝ l¾ng ®äng 
vµo c¸c lç xèp cña mÉu vµ lÊp ®Çy b»ng c¸c c¸c 
h¹t cacbon kÝch th−íc nano do ®ã ®é xèp kÝn 
còng t¨ng lªn. §iÒu nµy ®−îc kiÓm chøng râ 
rµng h¬n qua kÕt qu¶ ¶nh chôp kÝnh hiÓn vi ®iÖn 
tö quÐt cña c¸c mÉu nghiªn cøu (h×nh 2).     

 
B¶ng 2: Nh÷ng ®Æc tÝnh c¬ b¶n cña c¸c mÉu nghiªn cøu 

MÉu sè 1 MÉu sè 2 MÉu sè 3 MÉu sè 4 
§Æc tÝnh 

PHN CVD PHN CVD PHN CVD PHN CVD

KÝch th−íc h¹t trung b×nh, µm 76,7 76,7 92,6 92,6 124 124 92,6 92,6 

Hµm l−îng keo kÕt khèi, %KL 9,16 9,16 9,16 9,16 9,16 9,16 4,80 4,80 

Tû träng biÓu kiÕn, G/cm3 1,895 1,919 1,881 1,906 1,837 1,850 1,801 1,916

§é xèp hë, % 7,32 1,12 7,17 0,84 11,23 1,58 15,04 4,68 

§é xèp kÝn, % 9,01 14,16 9,79 15,01 7,66 16,74 5,44 10,73

§é xèp tæng, % 16,33 15,28 16,96 15,85 18,89 18,32 20,48 15,41

Tû träng ρ
G/cm 3

§é xèp 
 %

1,8

1,9

2,0
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H×nh 1: Tû träng (®iÓm ®en), ®é xèp (®iÓm 
tr¾ng) cña c¸c mÉu phô thuéc vµo kÝch th−íc h¹t 
phèi liÖu graphit ban ®Çu (Lùc Ðp ph«i: 2000 
atm, nhiÖt ®é ®ãng r¾n: 165 - 170oC, nhiÖt ®é 
PHN: 1000oC, thêi gian ph©n huû nhiÖt: 2h, 
nhiÖt ®é CVD: 800oC, thêi gian CVD: 7h). 
�vµ o: Sau khi Ðp; σ vµ �: Sau khi PHN;  
� vµ�: Sau khi CVD 

KÕt qu¶ trªn b¶ng 2 còng cho thÊy mÉu sè 2 
vµ mÉu sè 4 víi cïng kÝch th−íc trung b×nh nh−
nhau (92,6 µm) nh−ng thµnh phÇn nhùa kh¸c 
nhau (9,16% vµ 4,80%) ®s t¹o ra l−îng lç xèp 
hë kh¸c nhau. MÆc dï tû träng sau khi ph©n hñy 
nhiÖt cña mÉu sè 4 (1,801 G/cm3) nhá h¬n so 
víi tû träng cña mÉu sè 2 sau khi PHN (1,881 
G/cm3) nh−ng mÉu sè 4 sau khi PHN cã ®é xèp 
hë (15,04%) cao h¬n so víi ®é xèp hë cña mÉu 
2 sau khi PHN (7,17%). Do vËy sau khi CVD, 
mÉu sè 4 cã tû träng cao h¬n so víi mÉu sè 2 v× 
l−îng h¹t cacbon nano l¾ng ®äng vµo trong 
kh«ng gian lç xèp hë nhiÒu h¬n. Tuy nhiªn 
l−îng nhùa kÕt dÝnh kh«ng thÓ gi¶m xuèng qu¸ 
thÊp, v× nh− vËy sÏ ¶nh h−ëng ®Õn ®é ch¾c ®Æc 
cña mÉu khi Ðp. 

2. X¸c ®Þnh kÝch th−íc b»ng kÝnh hiÓn vi ®iÖn 
tö quÐt  

Sau khi PHN vµ qua CVD mÉu ®−îc quan 
s¸t trªn kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö quÐt víi ¶nh SEM 
cña mÉu sè 1 vµ mÉu sè 4 ®−îc tr×nh bµy trªn 
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h×nh 2. 
Trªn h×nh 2 ta thÊy râ mÉu 1a vµ 4a sau khi 

PHN rÊt xèp, kÝch th−íc lç xèp réng kho¶ng 
180 – 200 nm. ¶nh SEM cña mÉu qua CVD 
(h×nh 1b vµ 4b) cho thÊy râ c¸c lç xèp c¬ b¶n ®s

®−îc ®iÒn kÝn bëi c¸c h¹t cacbon l¾ng ®äng tõ 
h¬i hãa häc, c¸c h¹t cacbon trªn bÒ mÆt cã kÝch 
th−íc kho¶ng 120 – 130 nm. KÕt qu¶ nµy ®s
minh chøng tÝnh ®óng ®¾n cña c¸c kÕt qu¶ trªn 
b¶ng 2 vµ ®å thÞ trªn h×nh 1. 

 

1a                                                             1b    
 

H×nh 2: ¶nh SEM cña mÉu sè 1 vµ sè 4 (a) sau PHN, (b)  sau CVD 
 
3. KÕt qu¶ ph−¬ng ph¸p hÊp phô ph©n tÝch cÊu tróc mÉu vËt liÖu  

C¸c th«ng sè nh− diÖn tÝch bÒ mÆt riªng, ®−êng kÝnh lç trung b×nh cña mÉu 1 vµ mÉu 4 ®−îc
tr×nh bµy trªn b¶ng 3. 

B¶ng 3: KÕt qu¶ ph©n tÝch bÒ mÆt b»ng ph−¬ng ph¸p hÊp phô 

MÉu SBMR, m2/g dLX, nm

MÉu sè 1 sau khi PHN 34,2756 23,2390 

MÉu sè 1 sau khi CVD 14,3722   2,9681 

MÉu sè 4 sau khi PHN 28,9772 22,4020 

MÉu sè 4 sau khi CVD  8,8827 4,9543 

500nm 500nm

183nm

125nm

500nm 500nm

204nm

120nm

4a 4b 

4d 4c 
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KÕt qu¶ b¶ng 3 cho thÊy, diÖn tÝch bÒ mÆt 
riªng cña mÉu sau CVD nhá h¬n nhiÒu so víi 
diÖn tÝch bÒ mÆt riªng cña mÉu sau khi PHN vµ
®−êng kÝnh lç trung b×nh cña mÉu CVD còng 
nhá h¬n ®−êng kÝnh lç trung b×nh cña mÉu 
PHN. KÕt qu¶ trªn hoµn toµn phï hîp víi c¸c 
kÕt qu¶ cña ph−¬ng ph¸p kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö 

quÐt, v× c¸c lç xèp cña mÉu CVD ®s bÞ lÊp ®Çy 
bëi c¸c h¹t cacbon nano l¾ng ®äng tõ pha khÝ. 
DiÖn tÝch bÒ mÆt riªng cña mÉu sau CVD chøng 
minh r»ng vËt liÖu nanopyrographit chÕ luyÖn 
®−îc lµ vËt liÖu ®Æc sÝt [5]. §iÒu nµy ®−îc thÓ 
hiÖn râ thªm trªn gi¶n ®å hÊp phô vµ gi¶i hÊp 
phô cña mÉu CVD vµ mÉu PHN (h×nh 3).

 

H×nh 3: §−êng ®¼ng nhiÖt hÊp phô cña mÉu 1: (a) PHN, (b) CVD 
 

So s¸nh hai gi¶n ®å trªn h×nh 3 ta nhËn thÊy 
r¾ng, mÉu PHN vÉn xèp nªn ®−êng hÊp phô 
®¼ng nhiÖt cã d¹ng ®óng theo c¸c ®Þnh luËt hÊp 
phô, ®−êng hÊp phô vµ ®−êng gi¶i hÊp phô gÇn 
nhau, trong khi ®ã, ®−êng hÊp phô ®¼ng nhiÖt 
cña mÉu CVD th× l¹i cã d¹ng hoµn toµn kh¸c. 
Sau khi qu¸ tr×nh hÊp phô kÕt thóc, qu¸ tr×nh 
gi¶i hÊp phô kh«ng diÔn ra nh− trong mÉu PHN, 
vïng trÔ trªn ®−êng gi¶i hÊp phô rÊt dµi, chÊt 
hÊp phô tho¸t ra khái mÉu rÊt khã kh¨n. §iÒu 
nµy cã nghÜa lµ c¸c lç mao qu¶n trªn mÉu CVD 
cã ®−êng kÝnh rÊt nhá nªn ¸p suÊt h¬i trªn mao 
qu¶n nhá, do ®ã khi gi¶m gi¸ trÞ P/P0 còng 
kh«ng kÐo ®−îc chÊt hÊp phô ra khái lç mao 
qu¶n, ®−êng gi¶i hÊp phô cã d¹ng gÇn nh− lµ
n»m ngang, chøng tá r»ng mÉu CVD 
nanopyrographit sÝt chÆt. 

IV - KÕt luËn 

C«ng nghÖ l¾ng ®äng hãa häc (CVD) 

cacbon ph©n hñy tõ pha h¬i ®−îc sö dông ®Ó t¹o 
ra vËt liÖu nanopyrographit cã ®é ®Æc sÝt cao sÏ 
cho c¸c ®Æc tÝnh ®Æc biÖt cho vËt liÖu. Ph−¬ng
ph¸p kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö quÐt ®s cho thÊy râ 
kÝch th−íc c¸c h¹t cacbon trªn lç xèp, kÝch 
th−íc lç xèp cña vËt liÖu ph«i graphit ban ®Çu, 
sau khi ph©n hñy nhiÖt vµ sau CVD. C¸c kÕt qu¶ 
thu ®−îc tõ ph−¬ng ph¸p hÊp phô ph©n tÝch cÊu 
tróc xèp b»ng thiÕt bÞ NOVA còng minh chøng 
thªm ®iÒu nµy. C¸c nghiªn cøu ®s chøng tá vËt 
liÖu nanopyrographit ®Æc sÝt ®s ®−îc chÕ t¹o vµ
høa hÑn më réng ph¹m vi øng dông trong thùc 
tiÔn. 
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