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热接触变质煤制备石墨烯：化学结构演化

王绍清，沙吉顿，张　 浩，董泽宇，王凯旋
（中国矿业大学（北京） 地球科学与测绘工程学院，北京　 １０００８３）

摘　 要：作为具有优异性能的碳材料，石墨烯应用前景广阔。 我国煤炭资源储量丰富，以煤为原料，探
讨制备石墨烯的研究需不断深化。 受岩浆影响的热接触变质煤具有高碳含量、高芳香度等特点，但其

制备石墨烯的可行性值得研究。 以淮北煤田朔里煤矿 ５ 号煤层为研究对象，采集 ３ 个靠近岩浆侵入

体的热接触变质煤为原料。 煤基石墨烯的制备采用改进 Ｈｕｍｍｅｒｓ 法，原煤经石墨化后，通过氧化、超
声剥离、还原成石墨烯。 采用傅里叶变换红外光谱 （ＦＴＩＲ）、拉曼光谱和 Ｘ 射线衍射对煤基石墨、氧
化石墨烯和还原氧化石墨烯逐一进行分析。 结果表明：３ 个样品制得的煤基石墨的（００２） 晶面间距

均为 ０．３３８ １ ｎｍ。 氧化石墨烯的分子结构中含有羧基、羟基和环氧基，在还原后这些官能团脱落并形

成了还原氧化石墨烯结构中的缺陷。 煤基石墨和还原氧化石墨烯的红外光谱都出现了羟基的特征吸收

峰，区别在于煤基石墨中的羟基为石墨化过程中所残留的，而还原氧化石墨烯中的羟基则是氧化石墨烯未

彻底还原所残留的。 拉曼光谱分析的结果表明氧化石墨烯在还原后 ＩＤ ／ ＩＧ（Ｄ 峰与 Ｇ 峰强度比）＞１，为还原

过程中石墨烯片层表面的环氧基脱落形成的面缺陷所导致。 由朔里热接触变质煤所制备出的还原氧化石

墨烯的平均层数分别为 ４．２９、３．９７和 ４．３１，均属少层石墨烯，热接触变质煤可作为制备石墨烯的原料。
关键词：热接触变质煤； 煤基石墨烯； 氧化石墨烯； 化学结构
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０　 引　 　 言

近年来，我国煤炭产业正从传统的直接燃烧向

综合高效清洁的利用途径转型［１－２］。 作为具有广泛

应用前景的高附加值碳材料，煤基石墨烯是煤炭工

业的重要产业链［３］。 煤基石墨烯是以煤为原料，经
石墨化后得到煤基石墨，进一步剥离成层数小于 １０
的石墨烯产品。 由煤制备煤基石墨烯通常采用氧化

还原法［３］，通过氧化剂的插层增大石墨片层的层间

距，再将其还原成石墨烯。 该方法成本较低，制备工

艺简单且易于批量生产。
热接触变质煤是指岩浆直接接触或侵入煤系地

层，促使煤在短时间内遭受快速加热而形成的变质

程度更高的煤。 相比于一般的深成变质作用，遭受

热接触变质作用的煤具有更大的镜质组反射率，变
质程度更高。 淮北煤田是我国东部重要的煤炭生产

基地，矿区普遍遭受燕山晚期大规模岩浆侵入［４］，
煤的变质程度相对较高。 煤田内朔里煤矿的 ５ 号煤

层遭受了岩浆岩的顺层侵入，煤层与岩浆的接触带

形成天然焦，距离岩浆倾入体较远的部位则形成热

接触变质煤。
石墨是煤化作用的最终产物，可将煤人工石墨

化后所得到的煤基石墨氧化、还原、剥离成石墨烯。
张亚婷等［５］以太西无烟煤作为前驱体，通过高温热

处理技术及氧化还原法制备出超纯微细石墨粉和煤

基石墨烯。 唐跃刚等［６］ 以云南小发路高变质无烟

煤为碳源，成功制备出晶形较好、纯度较高的煤基石

墨烯。 闫云飞等［７］ 研究了煤基石墨烯的导热机理

及其影响因素，阐述了石墨烯在导热领域的应用潜

力。 通常用于制备煤基石墨烯的原煤为高变质煤，
但以热接触变质煤为原料制备石墨烯的报道相对较

少。 为探究热接触变质煤制备石墨烯的可行性及制

备过程中热接触变质煤的化学结构演化特征，基于

文献［８－９］对朔里煤矿 ５ 号煤层的煤地球化学特征

和煤化学结构演化的研究，以 ５ 号煤层内靠近岩浆

侵入体的煤样作为原料， 采用改进的 Ｈｕｍｍｅｒｓ
法［１０－１１］制备煤基石墨烯。

１　 样品基本信息

用于制备煤基石墨烯的原煤采取自淮北煤田濉

萧矿区朔里煤矿 ５ 号煤层。 该煤层赋存于早二叠纪

下石盒子组含煤岩系中，白垩系丁里石英斑岩的大

规模顺层侵入，使 ５ 号煤层遭受不同程度的热接触

变质作用［８］。 试验所用样品为 ５ 号煤层内距离岩浆

侵入体较近的朔里热接触变质煤，样品采集位置

（距侵入体的距离 Ｌ）和镜质组反射率见表 １，编号

与 ＣＨＥＮ 等［９］研究一致。
表 １　 采样点到侵入体的距离及镜质组反射率

Ｔａｂｌｅ １　 Ｄｉｓｔａｎｃｅ ｆｒｏｍ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｐｏｉｎｔｓ ｔｏ ｉｇｎｅｏｕｓ
ｉｎｔｒｕｓｉｏｎ ａｎｄ ｖｉｔｒｉｎｉｔｅ ｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅ ｏｆ ｓａｍｐｌｅｓ

样品 Ｌ ／ ｍ Ｒｏ，ｍａｘ ／ ％

ＳＬ－４ ０．５０ ５．１７

ＳＬ－５ ０．３０ ６．７８

ＳＬ－６ ０．２０ ８．３２

２　 制备石墨烯的试验方法

２．１　 煤基石墨的制备

将采集的原始煤样初步破碎后，用玛瑙研钵研

磨，直至全部煤样可通过 ２００ 目（０．０７５ ｍｍ）筛网。
取 ５ ｇ 研磨后的煤样置于坩埚中，送入中频感应石

墨化炉。 炉内以氮气为保护气，在 ５ ℃ ／ ｍｉｎ 的升温

速率下升温至 １ ０００ ℃，维持温度恒定 １ ｈ，之后以

２０ ℃ ／ ｍｉｎ 的升温速率升温至 ２ ８００ ℃，在此温度下

高温处理 ３ ｈ 可得煤基石墨。
２．２　 石墨烯的制备

用于制备石墨烯的原料为由朔里热接触变质煤

人工石墨化后的煤基石墨，采用改进后的 Ｈｕｍｍｅｒｓ
法［１０－１１］将煤基石墨样品氧化、剥离、还原成石墨烯。
氧化还原法制备石墨烯的过程可分为 ４ 个阶段：低
温阶段、中温阶段、高温阶段和还原阶段。

１）低温阶段。 将煤基石墨和 ＮａＮＯ３ 在冰浴条

件下加入浓硫酸中，再把 ＫＭｎＯ４分批次加入，过程

中用磁力搅拌器使反应物混合均匀。 之后将烧杯放

入超声震荡装置中持续 １５ ｍｉｎ。
２）中温阶段。 装有反应物的烧杯在 ３５ ℃水浴

中用磁力搅拌器搅拌 ２．５ ｈ，并补充适量超纯水。
３）高温阶段。 试验装置置于 ９８ ℃ 水浴中，缓

慢加入 ５０ ｍＬ 超纯水。 之后滴入 Ｈ２Ｏ２反应掉溶液

中剩余的 ＫＭｎＯ４，并用超纯水洗涤至中性，再将烧

杯放入超声震荡装置中持续 １ ｈ。
４）还原阶段。 将装置置于 ９５ ℃ 水浴中，用磁

力搅拌器向溶液中加入水合肼。 反应完成后用真空

抽滤机去除多余水合肼，放入蒸发皿中干燥，制得还

原氧化石墨烯。
２．３　 样品表征

为研究煤基石墨在制备石墨烯过程中各阶段不

同产物的特征，对煤基石墨、中间产物氧化石墨烯

（ＧＯ）、最终产物还原氧化石墨烯 （ＲＧＯ）进行傅里

叶红外光谱 （ ＦＴＩＲ）、 拉曼光谱和 Ｘ 射线衍射

（ＸＲＤ） 测试。
９３２
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ＦＴＩＲ 分析采用美国 Ｔｈｅｒｍｏ Ｆｉｓｈｅｒ 公司生产的

Ｎｉｃｏｌｅｔ ６７００ 型红外光谱仪，仪器扫描范围为 ４ ０００～
５００ ｃｍ－１。 检测前样品需要与 ＫＢｒ 粉末混合后在压

片机上压制成片。 拉曼分析采用英国 Ｒｅｎｉｓｈａｗ 公

司生产的 ＲＭ－１０００ 型显微共焦激光拉曼光谱仪，激
光波长为５１４．５ ｎｍ，扫描范围为 １ ０００ ～ ３ ０００ ｃｍ－１，
分辨率为 １ ｃｍ－１。 ＸＲＤ 分析采用日本 Ｒｉｇａｋｕ 株式

会社生产的 Ｓｍａｒｔｌａｂ Ｘ 射线衍射仪，发生器功率 ９
ｋＷ，Ｃｕ 靶 Ｋα 线，λ ＝ ０． １５４ ０５６ ｎｍ，扫描范围为

１０° ～９０°，扫描速度为 ５（°） ／ ｍｉｎ。

３　 结果与讨论

３．１　 傅里叶变换红外光谱分析

图 １ 为煤基石墨、氧化石墨烯（ＧＯ）和还原氧化

石墨烯（ＲＧＯ）的红外光谱。 由图 １ 可知，ＳＬ－４、ＳＬ－
５ 和 ＳＬ－６ 三个样品在波数 ４ ０００ ～ ２ ０００ ｃｍ－１的图

谱具有一致性，吸收峰位置相近。 此波数内最明显

的吸收峰位于 ３ ２００～３ ４００ ｃｍ－１处，是由于—ＯＨ 键

之间的分子间氢键伸缩振动导致的，—ＯＨ 键可能

来源于化学结构中的羧基［１３］，或样品中的吸附

水［１２］。 此外，在 ２ ９２５ ｃｍ－１和 ２ ８５５ ｃｍ－１处出现 ２
个比较小的吸收峰，分别对应亚甲基—ＣＨ２—的反

对称和对称伸缩振动［１４］，且这 ２ 个吸收峰在所有样

品中均存在，说明朔里热接触变质煤经过石墨化后

形成的煤基石墨中仍存在少量的脂肪侧链或氢化芳

环。 在 ２ ３６５ ｃｍ－１和 ２ ３４０ ｃｍ－１处存在 ２ 个微弱的

吸收峰，代表着 ＣＯ２的反对称伸缩振动［１５－１６］，这可

能是由于试验过程中样品吸附了少量 ＣＯ２分子造成

的。 同时在 ＳＬ－４、ＳＬ－５ 和 ＳＬ－６ 的 ＧＯ 样品中 ５８５
ｃｍ－１位置的吸收峰，也来源于 ＣＯ２分子的变形振动。

在红外光谱的双键区和指纹区 （ ２ ０００ ～ ６００
ｃｍ－１），煤基石墨、ＧＯ 与 ＲＧＯ 的谱图有显著差异。
此波数内，煤基石墨主要有 ３ 个吸收峰：１ ６２５ ｃｍ－１、
１ ３８５ ｃｍ－１ 和 １ ０５０ ｃｍ－１，分别对应芳香结构中的

Ｃ 􀪅􀪅Ｃ伸缩振动［１７－１９］、 醇羟基中 Ｃ—ＯＨ 弯曲振

动［１７］和伸缩振动［１２］；ＧＯ，由于煤基石墨被氧化后

分子结构中存在大量含氧官能团，因此其红外光谱

的吸收峰类型更加多样，主要包含：１ ７３０ ｃｍ－１处的

羧基 Ｃ 􀪅􀪅Ｏ 伸缩振动峰［１３，２１－２２］，１ ６２５ ｃｍ－１处芳香

结构骨架伸缩振动峰，１ ３８５ 和 １ ０５０ ｃｍ－１处 Ｃ—ＯＨ
的伸缩和变形振动峰，以及 １ ２００ 和 ８５５ ｃｍ－１处的是

环氧基 Ｃ—Ｏ—Ｃ 振动峰［２３］；ＲＧＯ 样品在 １ ３８５ ｃｍ－１和

１ ０５０ ｃｍ－１处都存在羟基吸收峰，而 １ ６２５ ｃｍ－１处的

芳香骨架振动峰在 ＳＬ－５－ＲＧＯ 和 ＳＬ－６－ＲＧＯ 中由

于苯环骨架的共轭效应导致分裂成了 ２ 条谱带，分

别位于 １ ６５０ ｃｍ－１和 １ ５７０ ｃｍ－１处［２０］。 煤基石墨、
ＧＯ 与 ＲＧＯ 中虽都有羟基存在，但成因并不相同。
从煤化作用阶段的角度来说，朔里热接触变质煤已

经达到了无烟煤至变无烟煤阶段，但工业分析表明

煤中仍然存有少量活性氧［８］。 因此，在煤基石墨样

品中出现的羟基官能团应该是原煤石墨化过程中残

存下来的。 而对 ＲＧＯ 中的羟基来说，是由于 ＧＯ 未

被彻底还原，一部分羟基残留在 ＲＧＯ 中导致的。

图 １　 煤基石墨、氧化石墨烯和还原氧化石墨烯的红外光谱

Ｆｉｇ．１　 ＦＴＩＲ ｓｐｅｃｔｒｏｇｒａｍ ｆｏｒ ｃｏａｌ－ｂａｓｅｄ ｇｒａｐｈｉｔｅ，ＧＯ ａｎｄ ＲＧＯ

红外光谱结果表明，煤基石墨被氧化成氧化石

墨烯 （ＧＯ） 后，从红外谱图中可以看出 ＧＯ 中的主

要官能团为羧基、羟基和环氧基。 羧基主要分布在

ＧＯ 片层的边缘，而环氧基则分布在 ＧＯ 片层的表

面，羟基则在分子的表面和边缘处均可存在。 氧化

石墨烯被还原之后，羧基、羟基和环氧基从石墨结构

中脱出，形成还原氧化石墨烯 （ＲＧＯ）。 另一方面，

０４２
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官能团的脱落也会带来新的缺陷。 羧基和羟基的脱

落会在石墨烯的边缘形成点缺陷和线缺陷，而环氧

基的脱落会在石墨烯表面形成面缺陷［２３］。
３．２　 拉曼分析

拉曼光谱作为快速无损测试技术，在碳材料的

分析中应用广泛［２４－２７］。 ＳＬ－４、ＳＬ－５ 和 ＳＬ－６ 样品

的煤基石墨、ＧＯ 和 ＲＧＯ 的拉曼光谱如图 ２ 所示。

图 ２　 煤基石墨、氧化石墨烯和还原氧化石墨烯的拉曼光谱

Ｆｉｇ．２　 Ｒａｍａｎ ｓｐｅｃｔｒｏｇｒａｍ ｆｏｒ ｃｏａｌ－ｂａｓｅｄ ｇｒａｐｈｉｔｅ，ＧＯ ａｎｄ ＲＧＯ

碳质材料的拉曼光谱可分为一级模谱和二级模

谱，前者包括 Ｄ 峰谱带（１ ３５０ ｃｍ－１附近）和 Ｇ 峰谱

带（ １ ５８０ ｃｍ－１ 附近） ［２８］，后者主要是 ２Ｄ 峰谱带

（２ ７００ ｃｍ－１附近） ［２９］。 Ｄ 峰反映石墨烯中的结构缺

陷，Ｇ 峰则是芳香结构骨架中 ｓｐ２碳原子的面内振动

引起的。 由于 ２Ｄ 峰在石墨的拉曼图谱中强度仅次

于 Ｇ 峰，其曾经被命名为 Ｇ’峰［２９］。
Ｄ 峰与 Ｇ 峰的强度比（ ＩＤ ／ ＩＧ）可反映碳材料的

无序度及材料中的缺陷，ＩＤ ／ ＩＧ见表 ２。 结合图 ２ 和

表 ２ 可知，煤基石墨的 Ｄ 峰明显小于 Ｇ 峰，并具有

较强的 ２Ｄ 峰， 与天然鳞片石墨的拉曼图谱一

致［３０－３１］，说明试验所制备的煤基石墨品质较好。 煤

基石墨被氧化后，其 Ｇ 峰发生了蓝移，Ｄ 峰未发生

偏移，峰面积显著增加。 ＧＯ 被还原成 ＲＧＯ 后，ＳＬ－
４－ＲＧＯ 的 Ｇ 峰峰位未变，但 ＳＬ－５－ＲＧＯ 的 Ｇ 峰峰

位继续蓝移，而 ＳＬ－６－ＲＧＯ 的 Ｇ 峰峰位则表现为轻

微地红移。 所有样品的 Ｄ 峰峰位在煤基石墨－ＧＯ－
ＲＧＯ 的试验过程中基本不发生偏移。

由图 ２ 还知，ＧＯ 样品的 Ｄ 峰强度低于 Ｇ 峰，
ＩＤ ／ ＩＧ＜１。 当 ＧＯ 被还原成 ＲＧＯ 之后，Ｄ 峰和 Ｇ 峰的

相对强度发生了反转，即 ＩＤ ／ ＩＧ＞１，说明在 ＧＯ 的还原

过程中石墨烯片层的缺陷增加了。 增加的缺陷来自

ＧＯ 表面的环氧官能团，其被水合肼还原后脱离石墨

烯，在表面形成了相应的面缺陷［３２－３４］。 同时这与上

述红外光谱结果中得到的官能团信息是一致的。
表 ２　 拉曼光谱图中 Ｄ 峰与 Ｇ 峰强度比

Ｔａｂｌｅ ２　 Ｔｈｅ ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ｒａｔｉｏ ｏｆ Ｄ ｂａｎｄ ａｎｄ Ｇ
ｂａｎｄ ｏｎ Ｒａｍａｎ ｓｐｅｃｔｒｏｇｒａｍ

样品编号
ＩＤ ／ ＩＧ

煤基石墨 ＧＯ ＲＧＯ

ＳＬ－４ ０．１５ ０．７７ １．０４

ＳＬ－５ ０．１５ ０．８９ １．１１

ＳＬ－６ ０．１３ ０．８３ １．１１

３．３　 Ｘ 射线衍射分析

ＳＬ－４、ＳＬ－５ 和 ＳＬ－６ 的 ＸＲＤ 如图 ３ 所示。 对

ＧＯ、煤基石墨和 ＲＧＯ，Ｘ 射线衍射仪的扫描范围略

有不同。 这是因为煤基石墨被氧化后，（００２） 晶面

间距增大，使其对应的 ＸＲＤ 图谱的衍射峰向低衍射

角偏移。 为全面反映 ＧＯ 衍射峰的信息，将 Ｘ 射线

衍射仪的扫描范围向前调整 １０°左右。
由图 ３ 知，煤基石墨的 （００２） 峰形尖锐清晰，

与天然鳞片石墨的 ＸＲＤ 图谱一致［３５］，从该角度也

可说明试验所制备的煤基石墨品相良好。 在煤基石

墨被氧化成 ＧＯ 后，由于含氧官能团的插层作用使

碳层间的距离变大，（００２） 峰的衍射角相应减小并

转变为 （００１） 峰。 当 ＧＯ 还原为 ＲＧＯ 后，（００１） 峰

的衍射角增大，又重新转变为（００２） 峰。 值得注意

的是，根据布拉格方程算出的晶面间距是平均值。
在煤基石墨被氧化插层的过程中，大块的石墨颗粒

被剥离成若干具有较少层数、分子量较小的 ＧＯ。
对 ＧＯ 分子来说，羧基主要分布于分子的边缘，而羟

基和环氧基则分布在芳香片层的表面［３６－３７］。
另一方面，煤基石墨和 ＲＧＯ 样品具有相对较清

１４２
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图 ３　 煤基石墨、氧化石墨烯和还原氧化石墨烯的 ＸＲＤ
Ｆｉｇ．３　 Ｘ－ｒａｙ ｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｆｏｒ ｃｏａｌ－ｂａｓｅｄ

ｇｒａｐｈｉｔｅ，ＧＯ ａｎｄ ＲＧＯ

晰的 （１００） 衍射峰，易于分峰拟合求出衍射角和半

高宽，而 ＧＯ 样品的 （１００） 峰由于晶粒尺寸缩小导

致的衍射峰变得宽缓，无法分峰拟合。 但是 ＳＬ－５－
ＧＯ 的 ＸＲＤ 图谱中出现了（００２） 峰和（１００） 峰，这
表明该样品经过氧化插层和超声震荡后石墨片层并

未完全剥离。 ＳＬ－５－ＧＯ 还原为 ＲＧＯ 后，其石墨烯

片层数反而在 ３ 个样品中最低 （表 ３），这可能是还

原过程中 ＧＯ 含氧官能团的脱落导致原本未完全剥

离的碳层得以分开，使最终产物的 ＲＧＯ 层数减少。

根据图 ３，采用 Ｏｒｉｇｉｎ ｐｒｏ ２０１８ 软件对其进行寻

峰操作，得到 （００２）、（１００）、（００１）３ 个峰的峰位、半
高宽 （ＦＷＨＭ） 数据（表 ３）。 同时，根据布拉格方程

和谢乐公式［３８］计算样品的层间距、堆砌度和延展度

等反映碳原子层的结构参数，结果见表 ３。 相关计

算公式如下

２ｄｓｉｎ θ ＝ ｎλ （１）
式中：ｄ 为晶面间距；θ 为 ＸＲＤ 图谱衍射峰峰位；ｎ
为衍射级数，一般取 １ 级衍射；λ 为 Ｘ 射线衍射仪所

用 Ｘ 射线波长，取 ０．１５４ ０５６ ｎｍ。
Ｌｃ ＝ ０．８９λ ／ （β ００２( ) ｃｏｓ θ ００２( ) ） （２）

其中：Ｌｃ为碳层的垂向堆砌厚度；β（００２） 为（００２）
峰半高宽；θ（ ００２） 为（００２） 峰衍射角。 在计算 ＧＯ 样

品的 Ｌｃ时，以 （００１） 峰的相应参数替换 （００２） 峰。
Ｌａ ＝ １．８４λ ／ （β（１００） ｃｏｓ θ（１００） （３）

式中：Ｌａ为碳层的横向延展度；β（１００）为（１００） 峰半高

宽；θ（１００）为（１００）峰衍射角。
Ｎ＝Ｌｃ ／ ｄ（００２） ＋１ （４）

式中，Ｎ 为石墨烯层数。
由表 ３ 知，ＳＬ－４、ＳＬ－５ 和 ＳＬ－６ 的煤基石墨样

品具有相同的衍射角 （２θ ＝ ２６．３４°），故其层间距也

均为 ０．３３８ １ ｎｍ。 煤基石墨样品的 Ｌａ ／ Ｌｃ约为 ２，被
氧化成 ＧＯ 后，其层面间距增加了约 １ 倍，同时 Ｌｃ也

大幅降低，这进一步说明石墨的大分子结构经氧化

插层后被拆分成若干层数较少、分子量相对较小的

小分子体。
相比于制备石墨烯的原材料煤基石墨，ＲＧＯ 样

品的 （００２） 峰的衍射角则明显低于石墨 （图 ３），造
成这种变化的直接原因是石墨剥离成石墨烯之后碳

原子层的晶面间距增大。 同时，二者的 Ｌｃ也有显著

差异。 ＲＧＯ 的 Ｌｃ约为 １ ｎｍ，而煤基石墨的 Ｌｃ则为

其数十倍 （表 ３）。 根据式 （５） 计算得出 ＳＬ－４、ＳＬ－
５ 和 ＳＬ－６ 的石墨烯平均层数分别为 ４．２９、３．９７ 和

４．３１，依照国标 ＧＢ ／ Ｔ ３０５４４．１３—２０１８《纳米科技 术

语 第 １３ 部分：石墨烯及相关二维材料》，试验所制

备的 ＲＧＯ 均属于少层石墨烯。
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表 ３　 煤基石墨、氧化石墨烯和还原氧化石墨烯的 ＸＲＤ 衍射峰参数

Ｔａｂｌｅ ３　 Ｐｅａｋ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｄｅｒｉｖｅｄ ｆｒｏｍ ＸＲＤ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｏｆ ｃｏａｌ－ｂａｓｅｄ ｇｒａｐｈｉｔｅ，ＧＯ ａｎｄ ＲＧＯ

样品编号
（００２） 峰参数

２θ ／ （ °） ＦＷＨＭ ｄ（００２） ／ ｎｍ Ｌｃ ／ ｎｍ Ｎ

（１００）峰参数

２θ ／ （ °） ＦＷＨＭ ｄ（１００） ／ ｎｍ Ｌａ ／ ｎｍ

（００１）峰参数

２θ ／ （ °） ＦＷＨＭ ｄ（００１） ／ ｎｍ Ｌｃ ／ ｎｍ

煤基

石墨

ＳＬ－４ ２６．３４ ０．４３ ０．３３８１ １８．９０ — ４２．５２ ０．４４ ０．２１２４ ３９．８５ — — — —

ＳＬ－５ ２６．３４ ０．４６ ０．３３８１ １７．６９ — ４２．５５ ０．５１ ０．２１２３ ３３．８７ — — — —

ＳＬ－６ ２６．３４ ０．４７ ０．３３８１ １７．２２ — ４２．６０ ０．６０ ０．２１２１ ２９．０１ — — — —

ＧＯ

ＳＬ－４ — — — — — — — — — １１．３６ ２．８１ ０．７７８３ ２．８１

ＳＬ－５ — — — — — — — — — １１．３０ １．９５ ０．７８２４ ４．０４

ＳＬ－６ — — — — — — — — — １１．７８ ２．３０ ０．７５０６ ３．４４

ＲＧＯ

ＳＬ－４ ２５．００ ６．８８ ０．３５５９ １．１７ ４．２９ ４２．９０ ２．５２ ０．２１０６ ６．９４ — — — —

ＳＬ－５ ２４．５２ ７．４６ ０．３６２７ １．０８ ３．９７ ４３．１８ ２．３８ ０．２０９３ ７．３４ — — — —

ＳＬ－６ ２５．２８ ６．９２ ０．３５２０ １．１６ ４．３１ ４２．９４ ２．２４ ０．２１０５ ７．７９ — — — —

４　 结　 　 论

１）由热接触变质煤制备的煤基石墨的拉曼光

谱和 ＸＲＤ 图谱可以得到石墨的晶面间距 ｄ（００２） ＝
０．３３８ １ ｎｍ，煤基石墨的 Ｌａ ／ Ｌｃ约为 ２，品质较好。 煤

基石墨分子结构中含有一定量的羟基，为石墨化过

程中所残存的。
２）ＧＯ 分子中含有的官能团主要为羧基、羟基、

环氧基。 煤基石墨被氧化成 ＧＯ 后，平均碳片层间

距增大，（００２） 峰转变为 （００１） 峰。
３）由于 ＧＯ 未被彻底还原，致使 ＲＧＯ 的分子结

构中也含有羟基。 同时，ＧＯ 表面的环氧基被水合

肼还原后脱离石墨烯表面形成了面缺陷，导致 ＲＧＯ
拉曼光谱的 ＩＤ ／ ＩＧ ＞ １。 ＲＧＯ 的平均层数量约为 ４
层，为少层石墨烯，表明热接触变质煤可以制备石

墨烯。
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２０１２，４（１８）：５５４９－５５６３．
［３７］ 　 ＸＩＥ Ｘ，ＺＨＯＵ Ｙ，ＢＩ Ｈ，ｅｔ ａｌ． Ｌａｒｇｅ－ｒａｎｇｅ ｃｏｎｔｒｏｌ ｏｆ ｔｈｅ ｍｉｃｒｏ⁃

ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ ａｎｄ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ ｔｈｒｅｅ － ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ ｐｏｒｏｕｓ ｇｒａｐｈｅｎｅ
［Ｊ］ ．Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ Ｒｅｐｏｒｔｓ，２０１３，３（１）：１５３０－１５３４．

［３８］ 　 刘钦甫，袁　 亮，李　 阔，等．不同变质程度煤系石墨结构特征

［Ｊ］ ．地球科学，２０１８，４３（５）：１６６３－１６６９．
ＬＩＵ Ｑｉｎｆｕ，ＹＵＡＮ Ｌｉａｎｇ，ＬＩ Ｋｕｏ，ｅｔ ａｌ．Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｍｅｔａｍｏｒｐｈｉｃ ｇｒａｄｅ ｃｏａｌ－ｂａｓｅｄ ｇｒａｐｈｉｔｅｓ［ Ｊ］ ．Ｅａｒｔｈ Ｓｃｉ⁃
ｅｎｃｅ，２０１８，４３（５）：１６６３－１６６９．
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