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摘要：分别选取阴离子型、阳离子型和非离子型３种类型表面活性剂，通过紫外可见光谱研究表面活性剂结构和浓度对

高压均质液相剥离法制备的石墨烯水分散液浓度的影响。通过高分辨透射电镜和激光粒度仪对所制备的石墨烯的品

质进行分析。结果表明：长的疏水链段、双键和苯环官能团是促进表面活性剂作用发挥的关键结构，表面活性剂最优浓

度略高于其临界胶束浓度。在测试范围内，Ｔｗｅｅｎ８０效果最佳，其最佳作用浓度为０．０１２ｍｍｏｌ·Ｌ－１，所得石墨烯水分

散液浓度为５６４．３ｍｇ·Ｌ
－１。表面活性剂的结构和浓度对石墨烯的品质无明显影响。
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　　石墨烯被期许为纳米科技中最具前景的材料，相

较于具有三维结构的石墨，维数的降低赋予了石墨烯

优异的物理化学性质（如电学、力学、热学和光学等），

推进了其在电子、光电、能量传输与储存、生物医学、化

学／生物传感以及催化等各个技术领域的应用［１６］。为

了满足石墨烯的应用需求，首先需要寻找能够高产量

制备石墨烯的方法。在众多方法中，液相剥离（ｌｉｑｕｉｄ

ｐｈａｓｅｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎ，ＬＰＥ）法
［７８］，尤其是高压均质液相

剥离法 （ｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅｈｏｍｏｇｅｎｉｚａｔｉｏｎｌｉｑｕｉｄｐｈａｓｅ

ｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎ，ＨＰＨＬＰＥ）
［９１０］操作简单、成本低，可实现

高品质石墨烯的规模化生产。目前ＬＰＥ法的剥离介

质多为ＮＭＰ（Ｎｍｅｔｈｙｌｐｙｒｒｏｌｉｄｏｎｅ）等高沸点有机溶

剂［７１０］，它们往往价格较高、难以去除并且易产生环境

污染。采用水来替换这类有机溶剂，既可以简化生产

过程、降低生产成本，又能够拓展产品的应用领域（如

生物医学等），同时也有利于环境的保护［１１］。但是，石

墨和石墨烯均具有强烈的疏水性，很难通过ＬＰＥ法直

接在水中进行石墨烯的剥离制备［１２］。

目前解决上述问题的主要方法是在体系中加入表

面活性剂［１３］。近年来，人们开展了大量的研究，开发

出多种不同的表面活性剂以促进ＬＰＥ法中石墨烯的

剥离制备和稳定分散［１４１９］。表面活性剂在ＬＰＥ法制

备石墨烯中的主要作用为［１１，１３］：（１）促进石墨剥离。

在剥离过程中，受到由超声、高压均质等产生的高速剪

切和空化效应等作用，石墨片层之间将产生裂缝或缺

口。表面活性剂会快速地在裂缝或缺口处吸附，在剪
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切力的持续作用和表面活性剂的连续补充吸附作用

下，裂缝或缺口以一种类似解拉链的方式快速生长，促

进石墨的剥离；（２）维持石墨烯水分散液稳定。表面活

性剂会在已剥离的石墨烯表面吸附，形成保护层，保持

石墨烯的良好分散。因此，当以水为介质时，表面活性

剂的性质在很大程度上决定了石墨烯水分散液的浓度

和稳定性。表面活性剂常为两亲性的有机分子，由亲

水性的头部和疏水性的尾部构成。根据亲水头部性质

的不同，表面活性剂可分为阴离子型、阳离子型以及非

离子型表面活性剂［１２］。虽然相对于传统的超声液相

剥离法，通过ＨＰＨＬＰＥ法可以获得高浓度的石墨烯

水分散液［９１０］，但是面对种类繁多的表面活性剂，如何

根据需求对其进行针对性的筛选，以进一步提高分散

液的浓度仍然是石墨烯制备及工程应用的难点。

ＨＰＨＬＰＥ法是一种新型的高质量制备石墨烯水分散

液的方法，制备过程中存在许多特殊的工艺条件，比如

高压均质的压力对表面活性剂作用的发挥容易产生较

大的影响［１０］。由于人们对 ＨＰＨＬＰＥ法制备石墨烯

本身的研究仍然较少，对某些工艺条件的研究不够成

熟，从而极大限制了针对 ＨＰＨＬＰＥ法的表面活性剂

的研究。本课题组长期从事石墨烯的制备和应用研究，

并通过ＨＰＨＬＰＥ法制备出浓度高达３４２．３ｍｇ·Ｌ
－１的

石墨烯水分散液［２０］，系统研究了各种工艺参数对产品

浓度和质量的影响。因此，在原工作的基础上，本工作

选取具有代表性的阴离子型、阳离子型、非离子型表面

活性剂各３种，通过分别对所得石墨烯的片径、厚度分

布、分散液浓度和静置时间进行表征，系统研究了表面

活性剂结构和浓度对高压均质液相剥离法制备的石

墨烯水分散液的浓度以及石墨烯品质的影响，并对相

应机理进行了初步探索，为后续基础研究和实际应用

奠定基础。

１　实验材料与方法

实验所用石墨购自青岛聚和三杰石墨新材料有限

公司，纯度＞９９．５％，犇５０为５２．５μｍ。表面活性剂均

购自ＳｉｇｍａＡｌｄｒｉｃｈ公司，未经进一步纯化。超纯水

（以下简称为水）由 Ｍｉｌｌｉｐｏｒｅ纯水仪制备（电阻率不低

于１８．２ＭΩ·ｃｍ）。

石墨烯水分散液的制备：将各表面活性剂溶于水

中，为了考察表面活性剂结构对石墨烯水分散液浓度

（犆Ｇ）的影响，表面活性剂的浓度（犆Ｓ）分别设置为各自

的临界胶束浓度（犆ＣＭＣ）；为了考察表面活性剂浓度对

石墨烯水分散液浓度的影响，设定犆Ｓ＝狓·犆ＣＭＣ（狓分

别为０．０１，０．５，１，１．５，２）５个不同浓度值进行研究。

待形成均匀表面活性剂溶液后加入石墨，先低速搅拌

１ｈ，然后通过高压均质机（ＰａｎｄａＰＬＵＳ２０００）进行剥离

处理。石墨的初始投料浓度为６００ｍｇ·Ｌ
－１，高压均质

压力犘ＨＰＨ为１００ＭＰａ，循环次数犖ＨＰＨ为４。最后，将处

理后的悬浮液离心（时间１５ｍｉｎ，转速５０００ｒ·ｍｉｎ－１），

以去除未剥离的石墨粉体。离心结束后，用移液枪将

上层清液（石墨烯水分散液）取出备用。

通过紫外可见光分光光度计（ＨｉｔａｃｈｉＵ２８００）对

所得石墨烯水分散液的浓度进行分析，扫描范围为

３００～８００ｎｍ；采用高分辨透射电子显微镜（ＦＥＩＴｅｃｎａｉ

Ｇ２Ｆ３０）和激光粒度仪（Ｂｅｔｔｅｒｓｉｚｅ２０００）对石墨烯的品质

进行表征，透射电镜的加速电压为３００ｋＶ。

２　结果与分析

２．１　表面活性剂结构对石墨烯水分散液浓度的影响

鉴于表面活性剂的种类繁多，根据亲水头部性质

的不同分别选取了阴离子型、阳离子型和非离子型表

面活性剂３种类型表面活性剂，系统考察表面活性剂

结构对石墨烯水分散液浓度的影响。为了使尽量多的

表面活性剂分子在石墨或石墨烯表面吸附，同时又避

免胶束的形成，各表面活性剂的浓度均设定为各自的

临界胶束浓度［１８］。

图１为添加不同表面活性剂制备的石墨烯水分散

液的照片，无添加表面活性剂的对照组为 Ｗ／Ｏ。各石

墨烯水分散液的浓度可通过测试 ＵＶＶｉｓ中６６０ｎｍ

波长处的吸光度进行计算。由Ｌａｍｂｅｒｔｂｅｅｒ定律可知，

吸光度的强弱和分散液的浓度成正比，即吸光度犃＝

αＧ犆Ｇ犾
［１４］。经过对不同表面活性剂所得标准溶液的测

定（图２（ａ）），吸收因子αＧ 为（５４５５±６３）Ｌ·ｇ
－１·ｍ－１，

犆Ｇ 的计算结果如图２（ｂ）所示。显然，无表面活性剂

时，犆Ｇ 较低，仅为２８．９ｍｇ·Ｌ
－１。添加表面活性剂

后，各石墨烯水分散液的浓度均高于对照组，说明表面

活性剂的加入能够更好地促进石墨的剥离。非离子表

面活性剂组犆Ｇ 依次为２８６．８，３６２．９，５０８．７ｍｇ·Ｌ
－１，

犆Ｇ 升高的趋势和图１中各分散液的颜色加深趋势一

致。相比较而言，在各自的临界胶束浓度下，以

Ｔｗｅｅｎ８０为表面活性剂可以获得更高的石墨烯水分

散液浓度。在石墨烯剥离制备过程中，表面活性剂在

石墨表面吸附以促进剥离的进行，并在已剥离的石墨

烯表面包覆以防止石墨烯的重新堆叠（图３）。因此，

表面活性剂在石墨或石墨烯表面的吸附能力是影响其

作用发挥的重要因素［２１２２］。对于具有疏水表面的碳材

料，表面活性剂在其表面吸附能力的大小主要受限于

碳材料表面和表面活性剂尾部之间的疏水相互作用。

１５
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疏水相互作用的大小和表面活性剂的结构密切相

关［２１，２３］。Ｔｗｅｅｎ系列表面活性剂具有相同的非离子

型亲水头部，区别在于 Ｔｗｅｅｎ６０比 Ｔｗｅｅｎ２０拥有更

长的疏水链段，而Ｔｗｅｅｎ８０相较于 Ｔｗｅｅｎ６０增加了

一个双键。更长的疏水链段能够增强与碳材料表面的

相互作用，碳碳双键可以与石墨或石墨烯表面形成ππ

相互作用，进一步增强表面活性剂的吸附能力。表面

活性剂吸附能力越强，得到的石墨烯水分散液浓度越

高。因此，三者中Ｔｗｅｅｎ８０所得到的石墨烯水分散液

浓度最高，而Ｔｗｅｅｎ２０最低。

图１　不同表面活性剂作用下所得石墨烯水分散液的照片

（ａ）阴离子表面活性剂；（ｂ）阳离子表面活性剂；（ｃ）非离子表面活性剂

Ｆｉｇ．１　Ｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｏｆｔｈｅｇｒａｐｈｅｎｅａｑｕｅｏｕｓｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓ

（ａ）ａｎｉｏｎｉｃｓｕｒｆａｃｔａｎｔ；（ｂ）ｃａｔｉｏｎｉｃｓｕｒｆａｃｔａｎｔ；（ｃ）ｎｏｎｉｏｎｉｃｓｕｒｆａｃｔａｎｔ

图２　吸收因子α
Ｇ
随表面活性剂的变化（ａ）及表面活性剂对石墨烯水分散液浓度的影响（ｂ）

Ｆｉｇ．２　Ｅｘｔｉｎｃｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔα
Ｇ
ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓ（ａ）ａｎｄｇｒａｐｈｅｎｅｅｑｕｅｏｕｓｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓ（ｂ）

图３　表面活性剂作用下ＬＰＥ法制备石墨烯的过程示意图

Ｆｉｇ．３　ＳｋｅｔｃｈｍａｐｏｆｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓａｓｓｉｓｔｅｄｇｒａｐｈｅｎｅｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎｂｙＬＰＥｍｅｔｈｏｄ

　　如图２（ｂ）所示，阴离子型和阳离子型表面活性剂

所得石墨烯水分散液的浓度和表面活性剂的结构也存

在类似的对应关系。阴离子型表面活性剂ＳＤＢＳ和阳

离子型表面活性剂ＯＤＢＡＣ均拥有更长的长链烷烃结

构和苯环结构，能够在石墨或石墨烯表面产生更强的

疏水相互作用，因而对石墨烯的吸附能力更强，剥离和
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分散作用更好，犆Ｇ 更高。将各表面活性剂所得石墨

烯水分散液在相同环境下静置一周后发现，石墨烯

水分散液具有较好的稳定性，而且静置前后表面活

性剂结构与犆Ｇ 的对应关系保持一致。在通过 ＨＰＨ

ＬＰＥ法进行石墨烯的剥离制备时，表面活性剂能够

促进石墨烯的剥离和稳定分散；对于不同的表面活

性剂，其作用效果和其在石墨或石墨烯表面的吸附

能力有关，而表面活性剂的结构是决定其吸附能力

大小的关键因素，长的疏水链段、双键和苯环结构的

存在均可以增强表面活性剂的吸附能力，从而提高

其作用效果。

２．２　表面活性剂浓度对石墨烯水分散液浓度的影响

在石墨烯剥离制备过程中，表面活性剂不仅需要

在石墨表面吸附以促进剥离，还需要在已剥离的石墨

烯层表面形成保护层，通过静电或位阻效应阻止石墨

烯层之间的接触［１１，１３］，防止片层的重新堆叠，保持分

散液稳定。因此，整个剥离制备过程需要足够数量的

表面活性剂分子以获得最佳的剥离效果以及分散液的

长时间稳定。为了增加普适性，分别选取了３种不同

类型的表面活性剂，以考察表面活性剂浓度对石墨烯

水分散液浓度的影响。它们分别为ＳＤｅＳ（阴离子型）、

ＤＴＡＣ（阳离子型）和Ｔｗｅｅｎ８０（非离子型），既包括了

本工作测试的所有表面活性剂类型，也同时跨越了最

低（ＳＤｅＳ）和最高（Ｔｗｅｅｎ８０）石墨烯水分散液浓度。

根据各自的临界胶束浓度，分别选取５个不同浓度值

进行研究，如图４所示。表面活性剂浓度改变，石墨烯

水分散液的颜色随之发生改变，意味着犆Ｇ 的改变。

对所得各石墨烯水分散液进行ＵＶＶｉｓ分析并对其浓

度进行计算可知（图５，表１），随３种表面活性剂浓度

的升高，犆Ｇ 均呈现出先增大后减小的趋势，ＳＤｅＳ，

ＤＴＡＣ和Ｔｗｅｅｎ８０在各自的临界胶束附近表现出最

佳作用效果。

图４　不同浓度表面活性剂对应的石墨烯水分散液的照片

（ａ）ＳＤｅＳ；（ｂ）ＤＴＡＣ；（ｃ）Ｔｗｅｅｎ８０

Ｆｉｇ．４　Ｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｏｆｔｈｅｇｒａｐｈｅｎｅａｑｕｅｏｕｓｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｓｕｓｉｎｇｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ

（ａ）ＳＤｅＳ；（ｂ）ＤＴＡＣ；（ｃ）Ｔｗｅｅｎ８０

图５　表面活性剂浓度对 ＨＰＨＬＰＥ法制备石墨烯水

分散液浓度的影响

Ｆｉｇ．５　犆Ｇａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆ犆ＳｂｙＨＰＨＬＰＥｍｅｔｈｏｄ

　　表面活性剂在水中溶解，浓度较低时呈单分子分

散状态。由于表面活性剂分子的疏水尾部与水的亲和

力较小，而亲水头部之间的吸引力较大，当浓度增大到

某一临界值时，表面活性剂分子的疏水尾部便相互吸

引，形成胶团或胶束。此时，对应的表面活性剂浓度称

表１　不同浓度犛犇犲犛，犇犜犃犆和犜狑犲犲狀８０作用下所得

石墨烯水分散液的浓度（犿犵·犔
－１）

Ｔａｂｌｅ１　犆ＧｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓｏｆＳＤｅＳ，

ＤＴＡＣａｎｄＴｗｅｅｎ８０（ｍｇ·Ｌ
－１）

Ｓｕｒｆａｃｔａｎｔ
犆Ｏ／

（ｍｍｏｌ·Ｌ－１）

狓（狓＝犆Ｓ／犆ＣＭＣ）

０．０１ ０．５ １ １．５ ２

ＳＤｅＳ １５０．７ ４３．３ ９８．７ １２５．５ １１８．４ １０１．２

ＤＴＡＣ ３０３．２ ５７．８ ２０４．３ ２７６．１ ２９５．４ ２５２．２

Ｔｗｅｅｎ８０ ５６４．３ ７２．３ ３６３．４ ５０８．７ ４８５．２ ３７９．７

为临界胶束浓度［２３２４］。在石墨烯的剥离制备过程中，

能够在石墨或石墨烯表面吸附的游离表面活性剂分子

为“有效”的表面活性剂分子。图６为表面活性剂的浓

度影响石墨烯剥离制备的可能作用机理。此机理主要

是基于表面活性剂分子在石墨表面吸附的现象提出

的。当表面活性剂的浓度远低于犆ＣＭＣ时，表面活性剂

分子基本呈现单分子游离态，此时由于表面活性剂分

子数量太少，由高速剪切和空化效应等产生的石墨层
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间的裂缝不能快速充分地被表面活性剂分子吸附，使

得剥离速率减慢；另一方面，由于表面活性剂分子数

量不足，不能够对已完全剥离的石墨烯表面进行有

效包覆，容易引起石墨烯的重新堆叠，使得分散液浓

度降低。当表面活性剂的浓度接近犆ＣＭＣ时，游离的

表面活性剂分子数量达到极大值，不仅能够在石墨

表面充分吸附加速剥离，并且有足够的数量对已剥

离的石墨烯形成保护层，阻止相邻石墨烯的接触，从

而长时间维持石墨烯水分散液的稳定。但是，当表

面活性剂浓度过高时，表面活性剂自身将形成较多

胶束，造成游离的表面活性剂分子减少，影响表面活

性剂的作用效果。

图６　表面活性剂的浓度影响石墨烯剥离制备和分散稳定的可能机理示意图

Ｆｉｇ．６　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅｐｒｏｐｏｓｅｄｍｅｃｈａｎｉｓｍｓｏｆｇｒａｐｈｅｎｅｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎａｎｄｄｉｓｐｅｒｓｅｉｎｆｌｕｅｎｃｅｄｂｙｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ

　　对３种表面活性剂的剥离分散效果进一步测试发

现，ＳＤｅＳ，ＤＴＡＣ和Ｔｗｅｅｎ８０的最佳作用浓度（犆Ｏ）分

别为４９．５，２１．８ｍｍｏｌ·Ｌ－１和０．０１２ｍｍｏｌ·Ｌ－１，而三者

的犆ＣＭＣ分别为４５，１６ｍｍｏｌ·Ｌ
－１和０．０１１ｍｍｏｌ·Ｌ－１。

此结果验证了３种表面活性剂的最佳作用浓度确实在

各自临界胶束浓度附近的结论。为了稳定分散液中的

石墨烯，部分表面活性剂分子会在石墨烯表面吸附，因

而随着剥离的进行，石墨烯增多，暴露的面积增大，需

要的游离表面活性剂分子数量有所增加，因此，表面活

性剂的最佳作用浓度比犆ＣＭＣ略高。当以上各表面活性

剂浓度处于最佳作用浓度时，对应的石墨烯水分散液的

浓度分别为１５０．７，３０３．２ｍｇ·Ｌ
－１和５６４．３ｍｇ·Ｌ

－１。

２．３　表面活性剂结构和浓度对 犎犘犎犔犘犈法制备石

墨烯品质的影响

石墨烯的品质和产量同样重要，Ｓｍｉｔｈ等
［２５］研究

了不同表面活性剂对石墨烯在水中分散性的影响，

并发现石墨烯的品质几乎不受表面活性剂的影响。

为了考察表面活性剂的结构和浓度对 ＨＰＨＬＰＥ法

制备石墨烯品质的影响，本工作同样选取了ＳＤｅＳ，

ＤＴＡＣ和Ｔｗｅｅｎ８０３种表面活性剂作为代表，通过

ＴＥＭ表征和激光粒度分析来观察和统计石墨烯的

形貌、片径尺寸和厚度分布。图７为 Ｔｗｅｅｎ８０系列

石墨烯，单层石墨烯和少层石墨烯的ＴＥＭ 照片。由

图７（ａ）观测到大量透明且边缘清晰的石墨烯纳米

片。在高分辨模式下可见石墨烯的层数（图７（ｂ），

（ｃ））。不同的表面活性剂对应的石墨烯水分散液中

单层到少层石墨烯的比例均较高，对各分散液中超

过１００片石墨烯的层数进行统计可以得到不同层数

的分布范围，结果如图８所示。可以看出，表面活性

剂的结构和浓度对石墨烯的层数分布影响较小，不

同结构和浓度的表面活性剂所得到的石墨烯层数分

布相似，石墨烯厚度集中在５层及以下（约８０％），单

层率为１４％～１６％。通过粒径分析仪对石墨烯的片

径进行研究，发现不同分散液中石墨烯的片径范围

图７　石墨烯（ａ），单层石墨烯（ｂ）和少层石墨烯（ｃ）的ＴＥＭ照片

Ｆｉｇ．７　ＴＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｇｒａｐｈｅｎｅ（ａ），ｍｏｎｏｌａｙｅｒｇｒａｐｈｅｎｅ（ｂ）ａｎｄａｆｅｗｌａｙｅｒｓｇｒａｐｈｅｎｅ（ｃ）
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为（７．１±０．３）μｍ至（７．９±０．４）μｍ，差别并不明显。

因此，相对于表面活性剂，其他工艺参数更有可能成为

影响石墨烯质量的主要原因。通过以上分析认为，表

面活性剂的结构和浓度对石墨烯水分散液的浓度有较

大的影响，但对石墨烯品质的影响并不明显，在其他工

艺参数已定的情况下，主要以石墨烯水分散液的浓度

为考虑因素对表面活性剂进行筛选。

图８　表面活性剂结构和浓度对石墨烯层数分布的影响

Ｆｉｇ．８　Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｇｒａｐｈｅｎｅｌａｙｅｒｎｕｍｂｅｒｓａｓａ

ｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓｔｒｕｃｔｕｒｅａｎｄｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

３　结论

（１）表面活性剂的作用效果和其在石墨或石墨烯

表面的吸附能力有关，而表面活性剂的结构是决定其

吸附能力大小的关键因素，长的疏水链段、双键和苯环

结构的存在均可以增强其吸附能力，从而提高其作用

效果。

（２）石墨烯水分散液的浓度随着表面活性剂浓度

的升高呈现出先升高后下降的趋势，在表面活性剂临

界胶束浓度附近取得最高值。在本工作测试范围内，

表面活性剂Ｔｗｅｅｎ８０具有最佳作用效果，其最佳作用

浓度为０．０１２ｍｍｏｌ·Ｌ－１，所得石墨烯水分散液浓度

为５６４．３ｍｇ·Ｌ
－１。

（３）不同结构和浓度的表面活性剂得到的石墨烯

具有相似的形貌、片层厚度和片径大小，即表面活性剂

的结构和浓度对石墨烯的品质无明显影响。

参考文献

［１］　ＮＯＶＯＳＥＬＯＶＫＳ，ＧＥＩＭ ＡＫ，ＭＯＲＯＺＯＶＳＶ，ｅｔａｌ．Ｅｌｅｃｔｒｉｃ

ｆｉｅｌｄｅｆｆｅｃｔｉｎａｔｏｍｉｃａｌｌｙｔｈｉｎｃａｒｂｏｎｆｉｌｍｓ［Ｊ］．Ｓｃｉｅｎｃｅ，２００４，３０６

（５６９６）：６６６６６９．

［２］　ＢＯＬＯＴＩＮＫＩ，ＳＩＫＥＳＫＪ，ＪＩＡＮＧＺ，ｅｔａｌ．Ｕｌｔｒａｈｉｇｈｅｌｅｃｔｒｏｎ

ｍｏｂｉｌｉｔｙｉｎｓｕｓｐｅｎｄｅｄｇｒａｐｈｅｎｅ［Ｊ］．ＳｏｌｉｄＳｔａｔｅＣｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎ，

２００８，１４６（９／１０）：３５１３５５．

［３］　燕绍九，杨程，洪起虎，等．石墨烯增强铝基纳米复合材料的研究

［Ｊ］．材料工程，２０１４（４）：１６．

ＹＡＮＳＪ，ＹＡＮＧＣ，ＨＯＮＧ Ｑ Ｈ，ａｔａｌ．Ｒｅｓｅａｒｃｈｏｆｇｒａｐｈｅｎｅ

ｒｅｉｎｆｏｒｃｅｄａｌｕｍｉｎｕｍ ｍａｔｒｉｘ ｎａｎｏｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ［Ｊ］．Ｊｏｕｒｎａｌｏｆ

ＭａｔｅｒｉａｌｓＥｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ，２０１４（４）：１６．

［４］　ＢＵＮＣＨＪＳ，ＶＥＲＢＲＩＤＧＥＳＳ，ＡＬＤＥＮＪＳ，ｅｔａｌ．Ｉｍｐｅｒｍｅａｂｌｅ

ａｔｏｍｉｃｍｅｍｂｒａｎｅｓｆｒｏｍｇｒａｐｈｅｎｅｓｈｅｅｔｓ［Ｊ］．ＮａｎｏＬｅｔｔｅｒ，２００８，８

（８）：２４５８２４６２．

［５］　ＢＡＬＡＮＤＩＮ Ａ Ａ，ＧＨＯＳＨＳ，ＢＡＯ Ｗ，ｅｔａｌ．Ｓｕｐｅｒｉｏｒｔｈｅｒｍａｌ

ｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙｏｆｓｉｎｇｌｅｌａｙｅｒｇｒａｐｈｅｎｅ［Ｊ］．ＮａｎｏＬｅｔｔｅｒ，２００８，８

（３）：９０２９０７．

［６］　ＰＥＮＧＳＫ，ＹＡＮＳＪ，ＷＡＮＧ Ｎ，ｅｔａｌ．Ｆｌｕｏｒｉｎａｔｅｄｇｒａｐｈｅｎｅ／

ｓｕｌｆｕｒｈｙｂｒｉｄｃａｔｈｏｄｅｆｏｒｈｉｇｈｅｎｅｒｇｙａｎｄｈｉｇｈｐｏｗｅｒｄｅｎｓｉｔｙ

ｌｉｔｈｉｕｍｐｒｉｍａｒｙｂａｔｔｅｒｉｅｓ［Ｊ］．ＲＳＣＡｄｖａｎｃｅｓ，２０１８，８（２３）：１２７０１

１２７０７．

［７］　ＢＯＵＲＬＩＮＯＳＡＢ，ＧＥＯＲＧＡＫＩＬＡＳＶ，ＺＢＯＲＩＬＲ，ｅｔａｌ．Ｌｉｑｕｉｄ

ｐｈａｓｅｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎｏｆｇｒａｐｈｉｔｅｔｏｗａｒｄｓｓｏｌｕｂｉｌｉｚｅｄｇｒａｐｈｅｎｅｓ［Ｊ］．

Ｓｍａｌｌ，２００９，５（１６）：１８４１１８４５．

［８］　ＨＥＲＮＡＮＤＥＺＹ，ＮＩＣＯＬＯＳＩＶ，ＬＯＴＹＡ Ｍ，ｅｔａｌ．Ｈｉｇｈｙｉｅｌｄ

ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎｏｆｇｒａｐｈｅｎｅｂｙｌｉｑｕｉｄｐｈａｓｅｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎｏｆｇｒａｐｈｉｔｅ［Ｊ］．

ＮａｔｕｒｅＮａｎｏｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，２００８，３（９）：５６３５６８．

［９］　ＳＨＡＮＧＪ，ＸＵＥ Ｆ，ＤＩＮＧ Ｅ．Ｆａｃｉｌｅｆａｂｒｉｃａｔｉｏｎｏｆｆｅｗｌａｙｅｒ

ｇｒａｐｈｅｎｅａｎｄｇｒａｐｈｉｔｅｎａｎｏｓｈｅｅｔｓｂｙｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅｈｏｍｏｇｅｎｉｚａ

ｔｉｏｎ［Ｊ］．ＣｈｅｍｉｃａｌＣｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎｓ，２０１５，５１：１５８１１１５８１４．

［１０］　ＮＡＤＣＫＥＥＮ Ｔ Ｊ，ＤＡＭＭ Ｃ，ＷＡＬＥＲ Ｊ．Ｄｅｌａｍｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ

ｇｒａｐｈｉｔｅｉｎａｈｉｇｈｐｒｅｓｓｕｒｅｈｏｍｏｇｅｎｉｚｅｒ［Ｊ］．ＲＳＣＡｄｖ，２０１５，５

（７１）：５７３２８５７３３８．

［１１］　ＴＥＸＴＥＲＪ．Ｇｒａｐｈｅｎｅｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｓ［Ｊ］．ＣｕｒｒｅｎｔＯｐｉｎｉｏｎｉｎＣｏｌｌｏｉｄ

＆ＩｎｔｅｒｆａｃｅＳｃｉｅｎｃｅ，２０１４，１９（２）：１６３１７４．

［１２］　ＷＡＮＧＳ，ＺＨＡＮＧＹ，ＡＢＩＤＩＮ，ｅｔａｌ．Ｗｅｔｔａｂｉｌｉｔｙａｎｄｓｕｒｆａｃｅ

ｆｒｅｅｅｎｅｒｇｙｏｆｇｒａｐｈｅｎｅｆｉｌｍｓ［Ｊ］．Ｌａｎｇｍｕｉｒ，２００９，２５（１８）：

１１０７８１１０８１．

［１３］　ＤＵ Ｗ，ＪＩＡＮＧＸ，ＺＨＵ Ｌ．Ｆｒｏｍｇｒａｐｈｉｔｅｔｏｇｒａｐｈｅｎｅ：ｄｉｒｅｃｔ

ｌｉｑｕｉｄｐｈａｓｅｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎｏｆｇｒａｐｈｉｔｅｔｏｐｒｏｄｕｃｅｓｉｎｇｌｅａｎｄｆｅｗ

ｌａｙｅｒｅｄｐｒｉｓｔｉｎｅｇｒａｐｈｅｎｅ［Ｊ］．ＪｏｕｒｎａｌｏｆＭａｔｅｒｉａｌｓＣｈｅｍｉｓｔｒｙＡ，

２０１３，１：１０５９２１０６０６．

［１４］　ＬＯＴＹＡ Ｍ，ＫＩＮＧＰＪ，ＫＨＡＮ Ｕ，ｅｔａｌ．Ｈｉｇｈｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ，

ｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓｔａｂｉｌｉｚｅｄｇｒａｐｈｅｎｅｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｓ［Ｊ］．ＡＣＳＮａｎｏ，２０１０，４

（６）：３１５５３１６２．

［１５］　ＬＯＴＹＡ Ｍ，ＨＥＲＮＡＮＤＥＺＹ，ＫＩＮＧＰＪ，ｅｔａｌ．Ｌｉｑｕｉｄｐｈａｓｅ

ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎｏｆｇｒａｐｈｅｎｅｂｙｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎｏｆｇｒａｐｈｉｔｅｉｎｓｕｒｆａｃｔａｎｔ／

ｗａｔｅｒｓｏｌｕｔｉｏｎｓ［Ｊ］．ＪｏｕｒｎａｌｏｆＡｍｅｒｉｃａｎＣｈｅｍｉｃａｌＳｏｃｉｅｔｙ，２００９，

１３１（１０）：３６１１３６２０．

［１６］　ＹＡＮＧ Ｈ，ＨＥＲＮＡＮＤＥＺ Ｙ，ＳＣＨＬＩＥＲＦ Ａ，ｅｔａｌ．Ａｓｉｍｐｌｅ

ｍｅｔｈｏｄｆｏｒｇｒａｐｈｅｎｅｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎｂａｓｅｄｏｎｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎｏｆｇｒａｐｈｉｔｅ

ｉｎｗａｔｅｒｕｓｉｎｇ１ｐｙｒｅｎｅｓｕｌｆｏｎｉｃａｃｉｄｓｏｄｉｕｍｓａｌｔ［Ｊ］．Ｃａｒｂｏｎ，

２０１３，５３：３５７３６５．

［１７］　ＫＵＭＡＲＶ，ＰＡＲＡＳＣＨＩＮＯＩＵ Ｍ，ＮＩＧＡＮＫＤＰ．Ｓｉｎｇｌｅｐｈａｓｅ

ｆｌｕｉｄｆｌｏｗａｎｄｍｉｘｉｎｇｉｎｍｉｃｒｏｃｈａｎｎｅｌｓ［Ｊ］．ＣｈｅｍｉｃａｌＥｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ

Ｓｃｉｅｎｃｅ，２０１１，６６（７）：１３２９１３７３．

［１８］　ＲＡＭＡＬＩＮＧＡＭＰ，ＰＵＳＵＬＵＲＩＳＴ，ＰＥＲＩＡＳＡＭＹＳ，ｅｔａｌ．

Ｒｏｌｅｏｆｄｅｏｘｙｇｒｏｕｐｏｎｔｈｅｈｉｇｈｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆｇｒａｐｈｅｎｅｉｎ

ｓｕｒｆａｃｔａｎｔ／ｗａｔｅｒｍｅｄｉａ［Ｊ］．ＲＳＣＡｄｖａｎｃｅｓ，２０１３，３（７）：２３６９

２３７８．

［１９］　ＳＣＨＬＩＥＲＦＡ，ＹＡＮＧ Ｈ，ＧＥＢＲＥＭＥＤＨＮＥ，ｅｔａｌ．Ｎａｎｏｓｃａｌｅ
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ｉｎｓｉｇｈｔｉｎｔｏｔｈｅｅｘｆｏｌｉａｔｉｏｎｍｅｃｈａｎｉｓｍｏｆｇｒａｐｈｅｎｅｗｉｔｈｏｒｇａｎｉｃ

ｄｙｅｓ：ｅｆｆｅｃｔｏｆｃｈａｒｇｅ，ｄｉｐｏｌｅａｎｄ ｍｏｌｅｃｕｌａｒｓｔｒｕｃｔｕｒｅ［Ｊ］．

Ｎａｎｏｓｃａｌｅ，２０１３，５（１０）：４２０５４２１６．

［２０］　王晨，燕绍九，南文争，等．高浓度石墨烯水分散液的制备与表征

［Ｊ］．材料工程，２０１９，４７（４）：１６．

　 ＷＡＮＧ Ｃ，ＹＡＮ ＳＪ，ＮＡＮ Ｗ Ｚ，ａｔａｌ．Ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ ａｎｄ

ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎｏｆｈｉｇｈｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｇｒａｐｈｅｎｅａｑｕｅｏｕｓｄｉｓｐｅｒ

ｓｉｏｎ［Ｊ］．ＪｏｕｒｎａｌｏｆＭａｔｅｒｉａｌｓＥｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ，２０１９，４７（４）：１６．

［２１］　ＫＵＭＡＲＰ，ＢＯＨＩＤＡＲ Ｈ Ｂ．Ａｑｕｅｏｕｓｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆ

ｍｕｌｔｉｃａｒｂｏｎｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｎａｎｉｏｎｉｃ，ｃａｔｉｏｎｉｃ，ｎｅｕｔｒａｌ，ｂｉｌｅｓａｌｔ

ａｎｄｐｕｌｍｏｎａｒｙｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓｏｌｕｔｉｏｎｓ［Ｊ］．ＣｏｌｌｏｉｄｓａｎｄＳｕｒｆａｃｅｓＡ：

ＰｈｙｓｉｃｏｃｈｅｍｉｃａｌａｎｄＥｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇＡｓｐｅｃｔｓ，２０１０，３６１：１３２４．

［２２］　ＪＯＨＮＳＯＮ Ｄ Ｗ，ＤＯＢＳＯＮ ＢＰ，ＣＯＬＥＭＡＮ Ｋ Ｓ．Ａ ｍａｎｕ

ｆａｃｔｕｒｉｎｇ ｐｅｒｓｐｅｃｔｉｖｅ ｏｎ ｇｒａｐｈｅｎｅ ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｓ［Ｊ］．Ｃｕｒｒｅｎｔ

ＯｐｉｎｉｏｎｉｎＣｏｌｌｏｉｄ＆ＩｎｔｅｒｆａｃｅＳｃｉｅｎｃｅ，２０１５，２０（５）：３６７３８２．

［２３］　ＫＵＭＡＲＰ，ＰＡＮＩＢ，ＢＡＴＲＡＨ，ｅｔａｌ．Ｔｈｅｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓｏｎｔｈｅｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｂｅｈａｖｉｏｒｏｆｓｉｎｇｌｅ ｗａｌｌｃａｒｂｏｎ

ｎａｎｏｔｕｂｅ（ＳＷＮＴ）［Ｊ］．ＩｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌＪｏｕｒｎａｌｏｆＥｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ

ＴｅｃｈｎｏｌｏｇｙａｎｄＳｃｉｅｎｃｅｓ，２０１４，５（２）：１６２１．

［２４］　ＳＨＩＮＪＹ，ＰＲＥＭＫＵＭＡＲＴ，ＧＥＣＫＥＬＥＲＫＥ．Ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｏｆ

ｓｉｎｇｌｅｗａｌｌｅｄｃａｒｂｏｎｎａｎｏｔｕｂｅｓｂｙｕｓｉｎｇｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓ：ａｒｅｔｈｅｔｙｐｅ

ａｎｄｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｉｍｐｏｒｔａｎｔ？［Ｊ］．Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，２００８，１４（２０）：

６０４４６０４８．

［２５］　ＳＭＩＴＨＲＪ，ＬＯＴＹＡ Ｍ，ＣＯＬＥＭＡＮＪＮ．Ｔｈｅｉｍｐｏｒｔａｎｃｅｏｆ

ｒｅｐｕｌｓｉｖｅｐｏｔｅｎｔｉａｌｂａｒｒｉｅｒｓｆｏｒｔｈｅｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｏｆｇｒａｐｈｅｎｅｕｓｉｎｇ

ｓｕｒｆａｃｔａｎｔｓ［Ｊ］．ＮｅｗＪｏｕｒｎａｌｏｆＰｈｙｓｉｃｓ，２０１０，１２（１２）：１３５１４１．

基金项目：中国航发航材院石墨烯专项基金项目（ＧＲ１５０３０８）

收稿日期：２０１８０５１５；修订日期：２０１９０２２２

通讯作者：燕绍九（１９８０－），男，研究员，博士，主要从事纳米材料、磁性

材料及石墨烯应用方面的研究工作，联系地址：北京８１信箱７２分箱

（１０００９５），Ｅｍａｉｌ：ｓｈａｏｊｉｕｙａｎ＠１２６．ｃｏｍ

（本文责编：王　晶）
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