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还原温度对氧化石墨烯结构及室温下H2

敏感性能的影响∗
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以氧化石墨凝胶制备的氧化石墨烯 (GO)溶胶为前驱体, 在 100—350 ◦C温度下还原获得不同还原程度
的还原氧化石墨烯 (rGO)样品, 并采用旋涂工艺制备还原氧化石墨烯气敏薄膜元件. 采用X射线衍射、拉曼
光谱、傅里叶变换红外光谱和气敏测试等手段研究还原温度对样品结构、官能团和气敏性能的影响. 结果表
明: 经热还原处理的氧化石墨烯结构向较为有序的类石墨结构转变, 还原温度为 200 ◦C时, 样品处于GO向
rGO转变的过渡阶段, 还原温度达到 250 ◦C时, 则表现出还原氧化石墨烯特性; 无序程度随还原温度的升高
先由 0.85增大至 1.59, 随后减小至 1.41, 总体呈现增加趋势; 氧化石墨烯表面含氧官能团随还原温度的升高逐
渐热解失去, 不同含氧官能团的失去温度范围不同; 热还原氧化石墨烯具有优异的室温H2敏感性能, 随着还
原温度的升高, 元件灵敏度逐渐减小, 响应 -恢复时间逐渐增大, 最佳灵敏度为 88.56%, 响应时间为 30 s.

关键词: 还原温度, 氧化石墨烯, 室温, H2敏感性能

PACS: 07.05.Fb, 61.48.Gh, 81.05.ue DOI: 10.7498/aps.66.080701

1 引 言

气体传感器作为一种能够识别气体成分、含量

的装置, 在环境检测、劳动安全及工业生产等领域
都有广泛的应用前景. 气敏材料是决定气体传感
器性能优劣的关键部分, 目前气敏材料多采用半
导体金属氧化物, 如SnO2, ZnO, In2O3和TiO2等,
但是这类气体传感器工作温度一般在 200 ◦C左右,
对于高浓度氢气、甲烷等易燃易爆气体的检测存在

严重安全隐患 [1−4]. 研究可在室温下检测易燃易爆
气体的传感器具有重要的意义.

石墨烯作为继碳纳米管之后的又一种新型碳

材料, 完美的二维晶体结构、单个原子层厚度以
及超强的导电性 [5], 使其能够达到检测单个气体

分子的水平 [6]. 研究发现氧化石墨烯 (graphene
oxide, GO)也具有优异的气敏性能 [7,8], 这是因为
GO是石墨烯的一类重要衍生物, 具备和石墨烯
类似的性质, 且表面含有羟基、羧基、环氧基及
羰基等含氧官能团 [9]. GO表面含氧官能团的种
类和数量对其气敏性能尤其是选择性起决定性作

用, 理论计算表明 [10−12], H2O分子与GO中羟基
(C—OH)和环氧基 (C—O—C)官能团以氢键形式
结合, 吸附能分别为 0.259和 0.201 eV; NH3分子

与羟基 (C—OH)吸附能达到 0.529 eV, 与双羟基
(C—OH_HO—C)吸附能为 0.603或 0.840 eV, 电
荷转移量为 0.073e—0.136e (e为电子电量); GO表
面的羟基 (C—OH)对NO2气体分子具有很好的选

择性. 为了提高传感器灵敏度, 缩短响应恢复时
间, 常采用贵金属 (Pt, Pd)对石墨烯、GO进行修
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饰处理. Chu等 [13]报道了Pt修饰石墨烯的H2敏

感性能, 当沉积Pt膜的厚度为 5 nm, 工作温度为
175 ◦C时, 可检测 1% (体积分数) 的H2 (N2)环
境. Pandey等 [14]报道了Pd修饰的还原氧化石墨
烯 (reduced graphene oxide, rGO) 氢气传感器, 在
体积分数为 5 × 10−5的H2环境中, 分别探讨了测
试温度为 30, 50, 75 ◦C时传感器的气敏性能. 结
果表明, 随着测试温度升高, 响应时间可从 1000 s
(30 ◦C时)缩短至700 s (75 ◦C时). Anand等 [15]制

备了石墨烯/ZnO复合材料的氢气传感器, 发现石
墨烯质量分数为 1.2%时气敏性能最佳, 在体积分
数为2× 10−4的H2 环境中, 测试温度为150 ◦C时,
响应时间为 22 s, 恢复时间为 90 s, 灵敏度达 3.5%.
可以发现, 上述报道的气体传感器工作温度偏高,
需要增加加热单元, 且需通过与贵金属复合, 增加
了生产成本, 这使其应用受到一定限制.

近来的一些研究表明, 对GO进行热还原
处理可以实现气体传感器在室温下工作 [16,17].
Lu等 [18]在氩气气氛下, 采用一步 (直接加热至
200 ◦C)和多步 (100, 200, 300 ◦C)加热方式, 制
得不同还原程度的 rGO并测试其气敏性能. rGO
表现出p型半导体的性质, 在室温下对低浓度NO2

(2 × 10−6)和NH3 (1%)有很好的响应. 热还原法
是一种常见且简单的还原方法, 关于其中还原温度
对所制备 rGO 的H2敏感性能影响的相关文献报

道尚不多见, 氧化石墨烯的还原程度对H2气敏性

能的影响规律有待进一步深入研究.

本文采用改进的Hummers法制备氧化石墨凝
胶, 将其超声分散制备氧化石墨烯溶胶, 再以氧化
石墨烯溶胶为前驱体, 在空气气氛中不同温度条件
下焙烧处理制备得到不同还原程度的系列还原氧

化石墨烯. 采用X射线衍射仪、拉曼光谱仪、傅里叶
变换红外光谱仪和气敏元件测试仪对样品结构、官

能团和气敏性能进行测试, 以揭示还原温度对 rGO
的结构、含氧官能团及气敏性能的影响和内在规律.

2 实 验

2.1 原料及试剂

原料: 天然鳞片石墨 (平度石墨制品厂, 含碳
质量分数90%—99.9%, 200目); Ag-Pd平面叉指电
极 (interdigital electrode，IDE)(北京艾立特公司,
13.4 mm × 7.0 mm, 最小宽度0.2 mm).

试剂: 高锰酸钾和浓硫酸 (分析纯); 双氧水 (质
量分数30%); 盐酸 (质量分数36.0%); 超纯水 (电导
率大于10 MΩ·cm).

2.2 样品制备

GO水相分散液的制备: 采用改进的Hummers
法制备氧化石墨 [19], 称取 0.3 g制备好的氧化石墨
加入装有 100 mL, pH = 11氨水溶液的烧杯中, 超
声处理 2 h, 洗涤和离心后, 得到质量浓度为 3 g/L
的GO水相分散液.

G

t

GO GO

GO

Spin coating

Air

GO IDEAg-Pd IDE

rGO IDE

Thermal reduction

H2

Room temperature

rGO

图 1 (网刊彩色) rGO气敏元件制备过程

Fig. 1. (color online) Preparation process of the rGO gas sensor.
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rGO薄膜的制备: 采用移液器取 50 µL, 3 g/L
GO水相分散液涂覆在Ag-Pd平面叉指电极上浸润
1 min, 调节匀胶机分别以 500, 800, 1600 r/min转
速旋转 2 min, 制备得到均匀且连续的GO薄膜, 再
将涂覆GO的Ag-Pd平面叉指电极置于管式炉中,
在空气气氛中于不同焙烧温度 (100, 150, 200, 250,
300, 350 ◦C)下热处理 60 min, 在Ag-Pd平面叉指
电极上获得不同焙烧温度下还原处理的 rGO薄膜,
分别将样品标记为 rGO-T , 其中T为还原温度. 主
要制备过程如图 1所示.

rGO薄膜气敏元件的制备: 将不同焙烧温度
下还原处理得到的 rGO薄膜覆盖的Ag-Pd平面叉
指电极的两端焊接引线, 制成 rGO薄膜气敏元件,
编号如上所述.

2.3 样品表征

X射线衍射 (XRD)分析采用荷兰帕纳科公司
生产的X’Pert MPD Pro型X射线衍射仪, Cu靶,
发射狭缝 (DS)为 0.5◦, 防散射狭缝 (SS)为 0.04◦,
接收狭缝 (AAS)为 5.5 nm, 扫描范围为 3◦—80◦;
傅里叶变换 -红外 (FT-IR)光谱分析采用美国尼高
力公司生产的Nicolet-5700型红外光谱仪, 扫描范
围为 4000—400 cm−1, KBr压片法制样; 拉曼光谱
分析采用英国雷尼绍公司生产的 InVir型激光拉曼
光谱仪.

阻温特性 (电阻 -温度曲线)测试步骤: 将GO
及不同还原温度的 rGO-T气敏元件放置在加热板
上, 设置最高加热温度为80 ◦C. 在升温和降温过程
中, 每隔 5 ◦C依次记录气敏元件的电阻值, 测试 3
次.

气敏性能测试采用郑州炜盛仪器公司生产的

WS-30A型气敏元件测试仪, 测试通道数为 30路,
采集速度为1 s−1, 测试电压为5 V DC(直流), 系统
综合误差小于±1%.

3 结果与讨论

3.1 结构变化

图 2为GO和不同还原温度 rGO-T (T = 100,
150, 200, 250, 300, 350 ◦C) 的XRD图谱. 可以
看出, 当还原温度6 150 ◦C时, 仅在 11◦附近出现
氧化石墨烯的衍射峰, 且随还原处理温度的升高
(60, 100, 150 ◦C), 最大底面间距逐渐减小 (8.527,

8.443, 8.000 Å, 1 Å = 0.1 nm); 当还原温度为
200 ◦C时, 同时出现了氧化石墨烯和还原氧化石
墨烯的衍射峰; 当还原温度> 250 ◦C时, 仅出现还
原氧化石墨烯的衍射峰, 且随着还原温度的升高
(250, 300, 350 ◦C), 最大底面间距逐渐减小 (3.815,
3.769, 3.760 Å).

综上所述, 在空气气氛下, 随着还原温度的升
高, 形成的还原氧化石墨烯薄膜结构向较为有序
的类石墨结构 (d001 = 0.335 nm, 2θ = 26◦)转变.
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图 2 (网刊彩色) GO和不同还原温度 rGO-T 的XRD图谱
Fig. 2. (color online) XRD patterns of GO and rGO-T
samples.
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图 3 (网刊彩色) GO和不同还原温度 rGO-T 的拉曼光谱
Fig. 3. (color online) Raman spectra of GO and rGO-T
samples.
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还原温度为 200 ◦C 时, 薄膜结构处于GO向 rGO
转变的过渡阶段, 还原温度为 250 ◦C时, 则表现出
还原氧化石墨烯的特性.

图 3为GO和不同还原温度 rGO-T (T = 100,
150, 200, 250, 300, 350 ◦C) 的拉曼光谱. 从图中
可以看出, 各样品都有两个类似的特征峰, 即在
1350 cm−1附近由缺陷引起的D峰和1597 cm−1处

由E2g振动产生的G峰. 通常, D峰和G峰的积分
面积之比 (ID/IG)可用来表征结构的缺陷和无序

程度, ID/IG值越大, 结构的缺陷越多、无序度越
大 [20].

表 1为采用Lorentz法对样品的D峰和G峰进
行拟合后获得的参数. 可以看出, 当还原温度
6 150 ◦C时, 随着还原处理温度的升高 (60, 100,
150 ◦C), ID/IG值从 1.09增大至 1.24; 当还原温度
为 200 ◦C时, ID/IG 达到最大值 1.59; 当还原温度
> 250 ◦C时, 随着还原处理温度的升高 (250, 300,
350 ◦C), ID/IG值从1.57减小至1.41.

表 1 GO和不同还原温度 rGO-T 的拉曼谱图参数
Table 1. Raman spectral parameters of GO and rGO-T samples.

Sample
D-band G-band

ID/IGRaman shift/cm−1 FWHM/cm−1 Raman shift/cm−1 FWHM/cm−1

GO 1359 105 1595 72 1.09
rGO-100 1357 113 1593 73 1.21
rGO-150 1358 112 1594 72 1.24
rGO-200 1358 152 1592 71 1.59
rGO-250 1358 148 1590 71 1.57
rGO-300 1360 164 1593 76 1.55
rGO-350 1357 128 1585 70 1.41

注: FWHM为谱峰半峰全宽.

出现这种结果的主要原因是低温时还原能力

较弱, 大部分含氧官能团还没有去除, 缺陷较少, 因
而具有较小的 ID/IG值; 当温度升高至200 ◦C及以
上时, 还原能力变强, 含氧官能团大量热解脱去, 并
将所结合的部分碳原子带走, 形成缺陷, ID/IG 值

逐渐增大. 但当GO还原程度增加时, 石墨烯片层
之间易堆叠成较为有序的结构, 因而出现 ID/IG值

减小的趋势 [21,22].

3.2 含氧官能团变化

图 4为GO和不同还原温度 rGO-T (T = 100,
150, 200, 250, 300, 350 ◦C) 的FT-IR光谱. 可以
看出, GO结构中含有羟基、环氧基、羧基等含氧官
能团, 且随着热还原温度升高, 含氧官能团的数量
逐渐减少. 其中, 1730 cm−1处C=O的伸缩振动
峰在250 ◦C 还原温度时基本消失; 1630 cm−1处水

分子中C—OH的弯曲振动峰明显减弱; 1400 cm−1

处羧基中C—OH的弯曲振动峰在 250 ◦C以上还
原温度时减弱更为明显, 但最终并未完全消除;
1228 cm−1处C—O—C伸缩振动峰和 1048 cm−1

处C—OH伸缩振动峰在还原温度大于150 ◦C后逐
渐消失.

图 4结果表明GO结构中不同含氧官能团失去

的温度范围是有区别的 [23], 各含氧官能团吸收峰
逐渐减弱, 但并未完全消失. GO含氧官能团在脱
去过程中, 随着温度的升高存在规律变化: 在低
温 (100—200 ◦C)阶段, 主要脱去C—OH, 其次是
C—O—C; 在高温 (250—350 ◦C)阶段, 主要脱去
C—O—C和部分C=O.
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图 4 (网刊彩色) GO和不同还原温度 rGO-T 的FT-IR图谱
Fig. 4. (color online) FT-IR spectra of GO and rGO-T
samples.
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3.3 热分析

图 5为GO的TG-DTA曲线. 可以看出, 样
品的失重可分为五个阶段: 第一阶段为室温至
100 ◦C, 在DTA曲线上 60 ◦C处有一明显的吸热
谷, 对应TG曲线上产生质量损失的阶段, 失重
率为 14%, 这是由于样品失去未直接连接含氧官
能团的吸附水分子; 第二阶段为 100—165 ◦C, 失
重率为 4.5%, 主要是样品失去与含氧官能团直接
以氢键连接的水分子; 第三阶段为 165—250 ◦C,
失重率为 22%, 这是因为部分含氧官能团热分
解, 主要是C—OH, 其次是C—O—C; 第四阶段
为 250—450 ◦C, 失重率为 5.7%, 主要是C—O—C
和部分C=O的热分解; 第五阶段为 450—620 ◦C,
失重率为 54%, 在DTA 曲线上 560 ◦C处出现一个
强而尖锐的放热峰, 这是由样品的碳骨架燃烧分解
所致. 结果表明样品在 100—350 ◦C还原温度下可
失去以氢键结合的水分子和含氧官能团, 还原温度
高于450 ◦C时样品发生燃烧.
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图 5 (网刊彩色) 氧化石墨烯样品的TG-DTA曲线

Fig. 5. (color online) TG-DTA curves of GO sample.

3.4 元件伏安特性

图 6为GO和不同热还原温度 rGO-T (T =

100, 150, 200, 250, 300, 350 ◦C)的电流 - 电压 (I-
V )特性曲线. 可以看出, 所有样品的 I-V 特性曲线

均呈现良好的线性关系, 相关系数分别为 0.9988,
0.9987, 0.9980, 0.9993, 0.9991, 0.9971和0.9979.

此外, 也可以通过 I-V 特性曲线来判断电接触
类型, 元件的电流 -电压满足良好的线性关系, 说明
接触面的电阻值远小于半导体本身的电阻, 因此可
以判断叉指电极和GO薄膜的电接触类型为典型
的欧姆接触.

3.5 元件阻温特性

图 7为GO和不同热还原温度 rGO-T (T =

100, 150, 200, 250, 300, 350 ◦C) 的电阻 -温度曲
线. 可以看出, 当还原温度6 150 ◦C时, GO, rGO-
100和 rGO-150的阻值随着测试温度的升高而逐渐
增大; 当还原温度为 200 ◦C时, rGO-200的阻值随
着测试温度的升高变化不明显, 总体呈现减小趋
势; 当还原温度> 250 ◦C, rGO-250, rGO-300和
rGO-350的阻值随着测试温度的升高而逐渐减小.

对于GO样品, 因结构中含有含氧官能团而具
有良好的亲水性能 [24], 并在石墨烯片之间吸附水
分子层, 含氧官能团C—OH、羧基中的羟基水解
出H+并进入水分子层. 因此, 样品的电导率是氧
化石墨结构层的电导和层间域中含H+水分子膜

电导的共同作用. 室温下测试时样品吸附空气中
大量的水分子, 导电性好, 电阻小 [25], 随着测试温
度升高, GO会脱去吸附的水分子, 导电能力减弱,
电阻增大. 这说明 rGO-100和 rGO-150未被还原
或还原程度极低, 仍表现出GO的阻温特性. 样品
rGO-200的电阻值略有减小, 相比之下变化并不明
显. 样品 rGO-250, rGO-300和 rGO-350的电阻值
随着测试温度的升高逐渐减小, 表现出负相关的阻
温关系, 具有典型的半导体特性 [26]. 这是因为随
着测试温度的升高, 价带中的电子因热激发而获
得高能量到达导带, 使得导电能力增强, 电阻值变
小 [27]. 从表 2还可以看出, 样品的阻温曲线呈现良
好的线性关系, 且随还原温度升高线性相关系数
(R2)增大.

表 2 GO和不同还原温度 rGO-T 电阻 -温度曲线线性相关性
Table 2. The linear regression coefficients of resistance-temperature curves of GO and rGO-T samples.

Sample GO rGO-100 rGO-150 rGO-200 rGO-250 rGO-300 rGO-350

R2 0.7750 0.9153 0.8324 0.9106 0.9807 0.9840 0.9881
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图 6 GO和不同还原温度 rGO-T 的 I-V 特性曲线
Fig. 6. Voltage-current characteristic curves of GO and rGO-T samples.
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图 7 (网刊彩色) GO和不同还原温度 rGO-T 的电阻 -温度曲线
Fig. 7. (color online) Resistance-temperature curves of GO
and rGO-T samples.

3.6 气敏性能

3.6.1 静态灵敏度分析

灵敏度定义为S = (∆R/R) × 100%, 其中R

为样品在空气环境下稳定时的电阻值, ∆R为H2

气氛下电阻与R的差值, 气敏性能测试均在室温
条件下进行. 图 8为不同还原温度 rGO-T的灵敏
度 -浓度曲线. 可以看出, 当还原温度6 200 ◦C时,
样品 rGO-100, rGO-150和 rGO-200的灵敏度均随
H2浓度的升高而增加, 且变化规律明显; 当还原
温度> 250 ◦C时, 样品 rGO-250, rGO-300和 rGO-
350变化规律不明显, 这是因为随着还原温度升高,
GO表面大量的含氧官能团热解消除, 气敏性能有
所减弱. 此外, 从图 8还可以看出, 在室温测试条件
下, 样品 rGO-100的最大灵敏度可达 88.56%, 具有
优异的H2敏感性能.

3.6.2 动态响应分析

图 9 (a)为样品 rGO-150在10−4氢气浓度下的

响应 -恢复动态曲线. 可以看出, rGO-150在响应过
程中样品的阻值呈现上升趋势, 而恢复过程中阻值
呈现下降趋势, 且在室温下基本可以恢复至初始状
态; 图 9 (b)为样品 rGO-200在 10−4 氢气浓度下的
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Fig. 8. Sensitivity-concentration curves of rGO-T samples.

动态相应曲线. 在响应过程中, 样品阻值呈现先减
小后增大的趋势, 变化较明显; 图 9 (c)为 rGO-350
在10−4氢气浓度下的响应 -恢复动态曲线. 在响应
阶段, 样品阻值呈现减小趋势, 但室温下很难恢复
至初始状态.

已有研究表明, GO具有典型的半导体性质,
而且在热还原过程中半导体性质会发生改变 [28].
通过吸附气体时材料本身电阻值的变化可以间接

判断其半导体类型, 对于n型半导体, 吸附还原性
气体分子时, 电子由还原性气体分子传递到半导
体, 导致n型半导体的电阻变小; 当吸附氧化性气
体分子时, 电子则由半导体表面转移到氧化性气体
分子, 导致电阻变大. 对于p型半导体, 结果与之
相反.

由图 9可以看出, 样品 rGO-150表现出典型的
p型半导体性质; 样品 rGO-200表现出双极型性质,
说明此时空穴和电子同时参与导电. 这是因为还
原温度不仅会影响 sp2/sp3的值, 还会影响带隙的
态密度 [29]. 当还原温度为 200 ◦C时, 样品具有低
态密度的施主能级和高态密度的受主能级; 样品
rGO-350表现出典型的n型半导体性质, 但室温下
很难恢复至初始状态. 这是因为在 350 ◦C还原
温度下, GO表面含氧官能团基本完全消除, 主要
是缺陷边缘活跃C原子对H2产生吸附, 且难于脱
附 [30,31]. 此外, 还可以看出样品 rGO-350的初始电
阻约为40 kΩ, 说明还原效果很好.

3.6.3 响应 -恢复时间
图 10为不同还原温度的 rGO-T样品在室温下

H2浓度为 10−4 时的响应和恢复时间. 响应时间可
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图 9 样品在 10−4氢气浓度下的动态响应 -恢复曲线
(a) rGO-150; (b) rGO-200; (c) rGO-350
Fig. 9. Response-recovery curves of samples at the hy-
drogen concentration of 10−4: (a) rGO-150; (b) rGO-
200; (c) rGO-350.

以描述吸附H2分子所需要的时间, 恢复时间则描
述脱附H2分子所需要的时间, 通常响应和恢复时
间定义为电阻变化值达到∆R × 60%所需的时间.
可以看出, 随着还原温度升高, 样品的响应时间和
恢复时间逐渐增大, 响应时间依次约为 30, 62, 98,
152, 178, 285 s, 恢复时间依次约为 124, 185, 236,
295, 356, ∞ s. 这是因为还原程度较高的氧化石墨
烯含氧官能团数量少, 对H2的敏感性降低, H2 分

子主要以物理吸附的形式与C 原子结合, 尤其是还
原程度高的样品 (rGO-350)很难在室温下恢复至
初始状态.
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图 10 室温下不同还原温度 rGO-T 的响应和恢复时间
Fig. 10. Response and recovery time of GO and rGO-
T samples at room temperature.

4 结 论

还原温度对氧化石墨烯结构有显著影响. 经热
还原处理的氧化石墨烯结构向较为有序的类石墨

结构转变, 还原温度为 200 ◦C时为GO向 rGO转
变的过渡阶段, 还原温度达到 250 ◦C时, 样品表现
出还原氧化石墨烯的特性.

还原温度对氧化石墨烯含氧官能团含量有显

著影响. 随着还原温度的升高, 氧化石墨烯含氧
官能团逐渐热解消失, 在低温阶段 (100—200 ◦C),
主要脱失C—OH, 其次是C—O—C; 在高温阶段
(250—350 ◦C), 主要是C—O—C和C=O的消除
过程.

还原温度对氧化石墨烯的半导体性质有显著

影响. 当还原温度6 150 ◦C时样品仍表现氧化石
墨烯性质, 还原温度> 250 ◦C时则表现还原氧化
石墨烯性质. 还原温度为 150, 200, 350 ◦C时样品
分别表现出p型、双极型和n型半导体性质.

随着还原温度升高, 元件的H2敏感性逐渐降

低. 室温下, 还原程度低的还原氧化石墨烯气敏
元件对H2表现出较高的响应和灵敏度, 灵敏度为
88.56%, 响应时间为30 s.
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Abstract
As precursors exfoliated from graphite oxide gels, graphene oxide thin films are annealed in a temperature range

of 100 ◦C to 350 ◦C to obtain a series of reduced graphene oxide samples with different reduction degrees. For the
gas sensing experiments, the reduced graphene oxide thin film gas sensing element is prepared by spin coating with
Ag-Pd integrated electronic device (Ag-Pd IED). The functional groups, structures, and gas sensing performance of all
the samples are investigated by X-ray diffraction, Raman spectroscopy, Fourier transform infrared spectroscopy, and gas
sensing measurement. The results show that the structure of the graphene oxide samples are transformed to the graphitic
structure after reduction at different thermal treatment temperatures. When the reduction temperature is lower than
150 ◦C, materials exhibit features of graphite oxide. When the reduction temperature reaches about 200 ◦C, the samples
show characteristics transformed from graphite oxide to reduced graphite oxide gradually. When the temperature is
higher than 250 ◦C, materials show features of reduced graphite oxide. During the reduction process, the disorder
degree increases from 0.85 to 1.59, and then decreases slightly to 1.41 with the rise of temperature. Additionally,
the oxygen containing functional groups are removed with the increasing reduction temperature, and these functional
groups can be removed at specific temperatures. In the lower temperature stage (100–200 ◦C), the first kind of oxygen
containing functional group removed is the hydroxyl group (C—OH) and the epoxy group (C—O—C) is the second. In
the higher temperature stage (250—350 ◦C), the main removed oxygen containing functional groups are the epoxy group
(C—O—C) and the carbonyl group (C=O). The materials treated at 150, 200, 350 ◦C exhibit n-type, ambipolar, and
p-type behaviors, respectively, while rGO-200 exhibits considerable increase in resistance upon exposure to hydrogen
gas. rGO-200 exhibits very small decrease of resistance at room temperature and moderate increase of resistance at
elevated temperatures upon exposure to hydrogen gas, while rGO-350 exhibits considerable decrease of resistance at
room temperature upon exposure to hydrogen gas. These results indicate that the reduction temperature affects the
distribution of density of states (DOS) in the band gap as well as the band gap size. The graphene oxide and the reduced
products at low temperature show good sensitivity to hydrogen gas. With the increasing reduction temperature, the
sensitivity fades while the response time and recovery time increases. The gas sensor exhibits high sensitivity (88.56%)
and short response time (30 s) when exposed to the 10−4 hydrogen gas at room temperature.

Keywords: reduction temperature, graphene oxide, room temperature, hydrogen gas sensing
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