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 ثيرأرا تحت تآن قطعات  چگاليمهمي در تعيين محدوده تغييرات خواص فيزيكي گرافيت است. تخلخل در گرافيت،  چگالي عامل چكيده:
دارد و يا حاصل  دوجود دارد. تخلخل يا بطور ذاتي در ساختار مواد خام اوليه وجو چگاليداده و از نظر رياضي رابطه معكوس بين تخلخل و  قرار

 اي گازي و جيوه سنج يندهاي عمليات حرارتي توليد گرافيت است. استفاده از دستگاههايي مانند تخلخلاقطعات در حين فراين مواد فرار از  خروج
حجمي و پيكنومتري به عنوان روشهاي غيرمستقيم جهت تعيين درصد چگالي گيري  مقابل محاسبه از طريق اندازه به عنوان روشهاي مستقيم، در

گيري انواع چگالي، تخلخل در قطعات گرافيت ساخته شده در پروژه مورد بررسي و  شوند. در اين تحقيق با استفاده از اندازه شناخته ميتخلخل 
 .اند ارزيابي قرار گرفته

  
 سنج گازي اي، تخلخل سنج جيوه گرافيت، تخلخل، چگالي، تخلخل هاي كليدي: واژه

 

 
 
 

Consideration and Study of Indirect Method for Determination of the Percentage 
of Porosity with Utilizing Variety of Densities in the Structure of Graphite 
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Abstract: Density has an important role in determining the variation limit of the physical properties of 
graphite. The density of the graphite is inversely proportional to its porosity. The porosity is produced in 
the structure of graphite due to the escape of volatile from the raw materials through thermal treatment 
during the fabrication process. There are direct and indirect methods for the measurement of porosity in 
the structure of graphite. Mercury and gas porosimetry are considered as direct methods, whereas the 
indirect method is based on bulk and picnometry density measurements. In this research work, by the use 
of  different types of density, the pore production in the fabricated graphite has been determined.  
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  مقدمه  -1
 وليدتوان از فازهاي گازي، مايع و جامد ت يمواد كربني را م

 رشد يا نشست مواد كربني روي سطوح جامد ،. در فاز گازيكرد
 بالاييچگالي يند داراي امحصولات اين فر گيرد. صورت مي

 شود. از يايجاد م )1(تخلخل ، اندكييندازيرا در حين فرهستند، 
توان به انواع   مي شوند يمواد كربني كه از فاز مايع توليد مجمله 

 كه به دليل كردسنگ اشاره  ز زغالاصل احك ك نفتي يا كُكُ
 هستند. اين نوع يداراي تخلخل زيادخروج مواد فرار از فاز مايع 
. مواد كربني شدن بسيار خوبي دارند يمواد كربني قابليت گرافيت

بوده و بيشتر به  اندكيحاصل از فاز جامد نيز داراي تخلخل 
 ه بهـوجـت اـد. بـونـش يـوليد مـت يـاف كربنـار اليـاختـس ورتـص

 توليدبراي ترين مواد كربني  مناسبصورت گرفته، بندي  تقسيم
مواد حاصل از فاز  ،شدن بالا يبه لحاظ خاصيت گرافيت ،گرافيت

داراي تخلخل زيادي  محصول توليد شده ،در اين حالت اند؛ مايع
دهد و  يقرار م تأثيراست كه ساختار و خواص گرافيت را تحت 

ل در گرافيت از اهميت بسيار برخوردار اينرو بررسي تخلخ از
ي از عمليات حرارت ،يند توليد گرافيتااست. از آنجائيكه در فر

 شود، خروج مواد فرار سبب ياستفاده م شدن همانند پخت يا گرافيت
 ثيرأآنها تچگالي ايجاد خلل و فرج در قطعات گرافيت شده و بر 

 رتباط مستقيم بينگذارد. مطالعات تجربي انجام شده نيز ا يمنفي م
 و انواع خواص حرارتي، الكتريكي و مكانيكي گرافيت راچگالي 

 گرافيتچگالي تخلخل با  ،. بر اين اساس]1[ اند به اثبات رسانده
 نسبت معكوس داشته و در نتيجه به عنوان يكي از فاكتورهاي مهم

  شده است.كنترل كيفيت گرافيت شناخته 
  
  گيري هانواع تخلخل و روشهاي انداز -2

 با استفاده از Franklinتوسط نخستين بار خلخل در گرافيت ت
 Schillerسپس توسط ، ايكس بررسي شدپرتوهاي روش پراش 

موجود بين بلورها هاي  تخلخل به حفرهبطور كلي، . يافتوسعه ت
 اي از شود كه در محدوده ذرات و ناهنجاريهاي اتمي گفته ميو 
  :]2[ گيرند يم آنگستروم تا چند ميكرون قرار 10
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P نسبت حجمي كل تخلخل :  

dK3گيري شده،  : چگالي توده حجمي اندازهcm  

dT چگالي تئوري پرتوهاي ايكس تك بلور گرافيت برابر با :
3gr/cm267/2  

 دوبينه يتوان براساس نظر يمتخلخل را از نظر اندازه و ابعاد 
)Dobbin(  3[ طبقه زير تقسيم نموددانشمند روسي به سه[:  
ي يكه داراي پهنا (Micropores)ميكرو  هاي تخلخل -

 هستند.آنگستروم  15كوچكتر از 

 تا 15بين  كه داراي پهنايي (Mesopores)هاي مزو  تخلخل -
 .آنگستروم هستند 1000

 كه داراي پهناي (Macropores)بزرگ  هاي تخلخل -
 آنگستروم هستند. 1000بزرگتر از 

 شكاف تا صورت خل در گرافيت از تركهايي به تخلشكلهاي 
اي  بر پارهمهمي د كه اثرهاي نكن يحبابهاي كروي شكل تغيير م

حرارتي  مقاومت مكانيكي و انبساطاز جمله گرافيت از خواص 
اندازه از  تخلخل در مقايسه باهاي  شكلبندي  دارند، ولي طبقه

   توجه كمتري برخوردار است.
تخلخل را براساس ساختار آن به انواع توان  يمديگر  از طرف

  :]4[ زير تقسيم بندي كرد
  

اين نوع تخلخل، قابليت نفوذ  :(Open Porosity)تخلخل باز 
گيري  اندازه )2(توسط سيالات را دارا بوده و به روش پيكنومتري

  شود. مي
  

dP ،چگالي پيكنومتري :gr/cm                 
P

KP
open d

dd
P


  

 

اين نوع تخلخل در مورد : (Close Porosity) بستهتخلخل 
گيري آن به روشهاي  سيالات غيرقابل دستيابي است و اندازه

  پذير نيست. حجمي امكان
  

  

dXray حاصل از پراش اشعه : چگاليX   
Xray

PXray
close d

dd
P


  

  
 (X-Ray Porosity)ايكس  تخلخل حاصل از تابش پرتوهاي -

 

Xray

KXray
rayX d

dd
P


  

  
 خلخل در گرافيت بيشـتر بوسـيله مقـادير تخلخـل بـاز و بسـته      ت

  ري وـگي شود. چگالي تئوري براساس اندازه يبررسي و شناسائي م
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 دهـبرآورد ش 3gr/cm 267/2 حدود دره صورت گرفته و اسبـمح
 شـود. چگـالي پيكنـومتري    ياست كه به عنـوان مرجـع اسـتفاده م ـ   

 لـل و فـرج قطعـات   خرون گيري حجـم سـيالات د   براساس اندازه
 بـه روش ايكـس نيـز   پرتوهـاي  آيـد. چگـالي    يگرافيت بدست م ـ

  .]5[ شود ياشعه تعيين ماين پراش 
تخلخل به وسيلة آنها علاوه بر روشهاي محاسباتي فوق كه 

 روشهايشود،  چگالي حساب ميبراساس مقادير انواع 
 گيري تخلخل در مواد آزمايشگاهي مستقيمي نيز براي اندازه

  ند كه مهمترين آنها عبارتند از:جود داركربني و
  روش پراش اشعه ايكس -
  )3(سنج گازي روش تخلخل -

  )4(اي سنجي جيوه روش تخلخل -
  

 روش پراش اشعه ايكس -

گيري  ها انواع مختلفي دارند، اندازه با توجه به اينكه تخلخل
 ر ازـت ار كوچك مشكلـاي بسيـه رهـه و حفـاي بستـه تخلخل
ها نياز به  براي دستيابي به ميزان اين تخلخل هاي باز است. تخلخل

 و شناخت ساختار بلوري Xاستفاده از تكنيك پراش اشعه 
 بلوريگرافيت داراي دو نوع ساختار چون گرافيت است. 

متفاوت و شناخته شده به نامهاي هگزاگونال و رمبوهدرال 
ي، يبدليل فراواني كريستال هگزاگونال در محصول نها ،باشد يم

 ا مورد بررسي قرار گرفتههساختار گرافيتي در اكثر آزمايشاين 
 به شكل مكعب مستطيل با )5(سلول واحد ،است. در اين ساختار

كربن  نالهاي هگزاگو قاعده لوزي است كه بين سه لايه از حلقه
 A.B.A.Bتوالي صورت كه با نيروهاي ضعيف واندروالس ب

ه از تكنيك پراش اند، محدود شده است. با استفاد نباشته شدها
 و شناخت ساختار بلوري گرافيت و از روي فواصل Xاشعه 

 ها پي آنها تا حدودي به وضعيت قرار گرفتن لايهبلوري صفحات 
 درجه 2پراش اشعه ايكس با زاويه حداقل به وسيلة شود.  يبرده م

 اندازه خللبارة توان اطلاعات مفيدي در يگونه تغيير م بدون هيچ
. با مطالعات انجام شده بدست آوردوچك كو فرجهاي خيلي 

ها  بر روي گرافيت مشخص شده كه اندازه حفره Xپراش اشعه 
  .]5[ چند برابر بزرگتر است cنسبت به جهت  aدر جهت 

  
 سنج گازي روش تخلخل -

 ها و توزيع پخش آنها را با توان اندازه حفره يبا اين روش م
 . دانشمندانكردي گير آنگستروم اندازه 300تا  20ابعاد حدود 

  اده از اين روش به بررسي اندازه تخلخل ـا استفـبددي ـمتع

  ا روش ـن آنهـه معروفتريـد كـان هـرداختـپمواد گرافيتي  بر روي
Barrette, Joyner, Helena كه بنام خود آنها با ]6[ باشد مي 

روش و بر طبق به ثبت رسيده است.  BJHعلامت اختصاري 
 هايي با طع خلل و فرجها به شكل استوانهسطح مق ،BJHتئوري 
 كه اين اختلاف را با محاسبات آماري نيز اند منظمكاملاً نا ةقاعد

 توان نشان داد. در اين روش خلل و فرجهاي واقعي با توجه به يم
  شوند. حساب ميسطح مخصوص آنها از طريق جذب گاز 

 سطح مخصوص از طريق نفوذ گاز به داخل خلل و فرجهاي
شود و حجم گازي كه  يب ماكه در دسترس هستند حسباز 

از گاز  لاًگردد. معمو يجذب شده به عنوان تابعي از فشار تعيين م
از طريق روابط زير  نيتروژن يا آرگن در اين روش استفاده شده و

  شود. يماست حساب نفوذ كرده كه  يحجم گاز
  

)1(
GO

G
M p

p
VV   

  
VM گاز نفوذ كرده): حجم گاز جذب شونده (حجم  

Vحجم يك لايه تك اتمي :  
PGO: فشار بخار اشباع شده جذب كننده  
PGفشار مخصوص :  

قابـل   »gr/2m« 50تـا   7سـطح مخصـوص بـين    اين روش براي 
توان حجم خلل و فرجهاي نمونـه،   استفاده است. در اين رابطه مي

VP  را با مساحت سطح مخصوصAS ،)gr/2m معادل هم درنظر (
 چگـالش نيتـروژن در  بـه وسـيلة    ASسطح مخصوص . ]5[گرفت 

  .شود يخلل و فرجهاي كوچك در فشارهاي نسبي تعيين م
  

As=L.F.VM/V  
  

  اي سنجي جيوه روش تخلخل -
 گيري ميزان تخلخل در در صنايع براي اندازهاز آن وشي كه ر

 است. در اين »اي جيوه سنجي تخلخل«شود  يگرافيت استفاده م
رون اتوكلاو با فشارهاي متفاوت به دروش جيوه در يك دستگاه 

 هر اندازه خلل و فرجها كوچكتر باشند ؛كند يخلل و فرج نفوذ م
 سنج بيشتر خواهد شد. به كمك دستگاه تخلخلجيوه اندازه فشار 

نيز  نه تنها ميزان كل تخلخل، بلكه توزيع خلل و فرجها را اي جيوه
خلل و فرج را در  توان اندازه يتوان تعيين نمود. با اين روش م يم

آنگستروم بدست آورد. شعاع خلل و  100,000تا  350محدوده 
  فرجها از رابطه زير قابل محاسبه است.

GP
r

 cos.2
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PG:  فشار جيوه  
rشعاع خلل و فرجها :  
γ 2: مقاومت سطحي جيوه كه برابر است باdynes/cm480  
θ:  گراد ه سانتيدرج 140زاويه تماس بين گرافيت و جيوه در  
  
  كارهاي تجربي -3
  روش كار 3-1

ي ها گيري تخلخل بر روي نمونه اين كار پژوهشي، اندازهدر 
 متر ميلي 40گرافيت ساخته شده در پروژه به شكل استوانه با قطر 

 سازي تهيه يند چگالامتر كه با دوبار، بدون فر ميلي 60و ارتفاع 
 قطعه نمونه براي 45. تعداد ]7[ شده بودند، انجام شده است

  اند. گيري تخلخل مورد بررسي قرار گرفته اندازه
  
  انجام شدههاي آزمايش 3-2

به عبارت ديگر، از  ،در اين تحقيق از روش غيرمستقيم
 هاي نمونه تعيين انواع تخلخل در، براي فرمولهاي محاسباتي

 ASTMو  GOSTگرافيت ساخته شده براساس استانداردهاي 
 ها . روش كار به اين ترتيب بود كه نمونه]8[ استفاده شده است

 گرم) در محفظه فشار1/0پس از خشك شدن و توزين (با تقريب 
 دقيقه و فشار 30شدند. مدت توقف هر نمونه  يقرار داده م

 ،آزمايش حدود يك پاسكال بوده است. پس از ايجاد خلاء
 4به مخزن وارد شده و تا به آهستگي لال مناسب (بوتانل) ح

 گرديد. سپس هر يها از حلال پر م متر بالاتر از ارتفاع نمونه يسانت
) KPa 7، )PSi 1±30ساعت در فشار حدود  4نمونه به مدت 

 ها براي نمونه شد. در هر مرحله توزين ميمحفظه نگهداشته  وندر
انواع  ، براي محاسبةبدست آوردن وزن در حالت تعليق و اشباع

ها  انواع تخلخل در نمونه ،زيرانجام و براساس فرمولهاي  چگالي
  ارائه شده است. 1در جدول گيري  اندازهنتايج كلي و بدست آمده 

  

V

D
dbulk   

/( SD

D
d picno 

  

/( SW

D
dexterior 

  

100*)1(%,

picno

exterior
open d

d
p   

100*)1(%,

Xray

picno
close d

d
P   

atomiccloseopenstructural PPPp %,  

  
V ،3: حجم ظاهريcm  
D:  ،وزن نمونه در حالت خشكgr  

dbulk :3حجمي،  چگاليgr/cm 

S معلق: وزن نمونه در حالت، gr 

W اشباع: وزن نمونه در حالت ،gr 

  3gr/cm 81/0برابر با   حلال (بوتانل): چگالي
dpicno :3پيكنومتري،  چگاليgr/cm 

dexterior :3خارجي (ظاهري)  چگاليgr/cm  
dXray :3با اشعه ايكس برابر  چگاليgr/cm 22/2  براساس نتايج

XRD ها نمونه  
datomic :3اتمي برابر با  چگاليgr/cm 77/1  براساس محاسبات
XRD ها نمونه  

dT :3تئوري برابر با  چگالي gr/cm26/2  
Popen :درصد تخلخل باز  
Pcloseدرصد تخلخل بسته : 

Pstructuralدرصد تخلخل ساختاري : 

  
 

  ميكروسكوپ الكتروني 3-3
از  ،حليل كيفي قطعات گرافيت ساخته شده در پروژهت براي

ستفاده شده است. در ا )6((SEM)شي بميكروسكوپ الكتروني رو
 يندابدون فر ،هاي گرافيتي با دوبار، يكبار اين بررسي از نمونه

 سازي (تهيه شده در پروژه) استفاده شده است. دستگاه چگال
ساخت  30XLميكروسكوپ الكتروني مورد استفاده، مدل 

شركت فيليپس هلند و مجهز به سيستم آناليز پراكندگي انرژي 
 اـي تـايـبوده و داراي قدرت بزرگنم )EDAX()7(نشري  X اشعه

 براي SEMنتايج حاصل از  1باشد. در شكل  يـر مـرابـب 400000
  هاي مختلف گرافيت نشان داده شده است. مونهن

  

 چگالي(
حلال

حلال چگالي(

Archive of SID

www.SID.ir

www.SID.ir


  ... تخلخل بررسي و مطالعه روش غيرمستقيم تعيين درصد 

  

46

  هاي گرافيت ساخته شده در پروژه. محاسبه تخلخل در نمونه گيري انواع چگالي و نتايج اندازه -1جدول 
ال

چگ
 

زي
سا

ونه
 نم
ره
شما وزن 

 Dخشك,

وزن 
 Sمعلق,

وزن 
 Wاشباع,

dbulk dexterior dpicno Popen% Pclose% Pstractural% 

زي
 سا

ال
چگ

ن 
دو

ب
 

1 55,6519 32,9091 62,1908 1,541 1,539 1,982 22,331 10,717 34,818 

4 68,3855 40,6632 76,4536 1,534 1,548 1,998 22,543 9,995  34,308 

5 87,3905 51,7422 97,4523 1,533 1,549 1,986 22,012 10,555 34,337 

6 82,7614 48,8739 92,2681 1,534 1,545 1,978 21,908 10,891 34,569 

8 79,3820 46,9557 87,9291 1,530 1,569 1,983 20,860 10,678 33,308 

9 73,7215 43,8761 82,0471 1,550 1,564 2,001 21,811 9,874 33,456 

10 79,9953 47,3180 88,899 1,555 1,558 1,983 21,413 10,680 33,863 

11 97,9815 58,0348 109,2331 1,514 1,550 1,987 21,977 10,506 34,252 

13 68,3521 40,6032 75,876 1,542 1,570 1,995 21,331 10,125 33,226 

14 86,9699 51,7455 97,124 1,570 1,552 2,000 22,376 9,914 34,060 

15 86,2608 51,1498 96,1602 1,552 1,552 1,990 21,994 10,360 34,123 

16 55,9191 35,1503 62,2882 1,565 1,669 2,181 23,469 1,762 27,001 

17 66,6655 39,3883 74,3034 1,557 1,547 1,980 21,876 10,827 34,473 

18 55,3084 32,8918 61,5487 1,565 1,563 1,999 21,776 9,977 33,523 

19 51,4323 30,6758 57,332 1,493 1,563 2,007 22,133 9,591 33,493 

20 65,5009 38,8568 73,2519 1,530 1,543 1,991 22,535 10,303 34,608 

 33,589 9,797 22,021 2,003 1,561 1,542 سازي متوسط نتايج بدون چگال

ال
چگ

ار 
يكب

 
زي

سا
 

21 74,7080 44,3249 80,4421 1,687 1,675 1,992 15,876 10,285 27,931 

23 80,0930 47,6133 85,8013 1,674 1,699 1,997 14,948 10,027 26,744 

31 69,0915 40,8198 74,1389 1,700 1,680 1,980 15,149 10,833 27,752 

32 91,7493 54,1964 96,7245 1,692 1,747 1,979 11,699 10,856 24,325 

33 76,5654 45,7951 82,3176 1,681 1,698 2,016 15,750 9,211 26,731 

34 72,2431 43,0810 77,7758 1,684 1,687 2,007 15,947 9,612 27,329 

 26,802 10,137 14,895 1,995 1,698 1,686 سازي شده متوسط نتايج يك بار چگال

ال
چگ

ار 
و ب
د

 
زي

سا
 

22 91,7574 54,4304 96,6099 1,727 1,762 1,991 11,504 10,309 23,583 

24 91,7629 54,1903 96,9751 1,706 1,737 1,978 12,182 10,890 24,842 

25 64,7952 38,2173 68,3720 1,771 1,740 1,975 11,862 11,048 24,680 

26 85,8313 49,7282 89,3505 1,775 1,755 1,926 8,882 13,257 23,909 

27 84,8722 50,1148 89,3037 1,753 1,754 1,978 11,308 10,906 23,984 

28 105,2578 62,5354 111,1075 1,754 1,755 1,996 12,043 10,106 23,919 

29 90,4181 53,7157 95,6005 1,753 1,749 1,995 12,373 10,114 24,257 

30 43,2228 25,6775 45,6180 1,721 1,756 1,995 12,012 10,116 23,897 

37 90,8400 53,9189 94,7376 1,790 1,803 1,993 9,549 10,229 21,548 

38 57,8825 34,3970 60,4299 1,789 1,801 1,996 9,785 10,075 21,631 

39 73,3945 44,0099 76,6400 1,786 1,822 2,023 9,946 8,867 20,583 

40 81,5169 48,5854 85,2675 1,786 1,800 2,005 10,225 9,683 21,678 

41 82,9759 49,4553 86,8224 1,773 1,799 2,005 10,294 9,682 21,746 

42 75,3743 44,8832 78,6983 1,786 1,806 2,002 9,830 9,805 21,405 

 22,976 10,363 10,842 1,990 1,774 1,762 سازي شده متوسط نتايج دو بار چگال
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*I0: Without Impregnation  
**I1: Once Impregnation   
***I2: Twice Impregnation   

  .هاي مختلف گرافيت براي نمونه SEMتصاوير حاصل از  -1شكل 
  
  گيري ها و نتيجه يافته -4

كه براساس نتايج تجربي ها  بررسي مقادير تخلخل در نمونه
دهد  ياند، نشان م محاسبه شده ها چگاليگيري  حاصل از اندازه

وجود داشته نسبت عكس  چگاليبين مقادير تخلخل و  لاًكه او
 ها سازي، تخلخل در نمونه يند چگالابا افزايش تعداد فراً ثاني

 درسازي  چگاليكاهش يافته است. اين كاهش براي مرحله اول 
% بوده و در مجموع 14براي مرحله دوم حدود  % و20حدود 
% كاهش تخلخل در 32در حدود  ،سازي يند چگالادوبار فر

هاي گرافيت حاصل شده است. نكته مهم آن است كه  نمونه
ثابت بوده و اً تقريب ،در حالتهاي مختلف »تخلخل بسته«مقدار 

به طور  »تخلخل باز«صورتيكه كاهش چنداني نيافته، در 
يند اكاهش يافته است. اين موضوع تأثير مستقيم فرچشمگيري 

دهد.  يها نشان م زي بر روي تخلخل باز را در نمونهسا چگال
ف وضعيت خلل و نيز اختلا SEMحاصل از  بررسي تصاوير

دهد.  يها در سه حالت مورد بررسي نشان م فرجها را در نمونه
در  ي مؤثرابزار ،SEMدهند كه  مي اين تصاوير نشان ،بعلاوه

متوسط تخلخل  و محاسبةگرافيت بوده  مطالعه ساختار فيزيكي

. سازد ميهاي ظاهري و واقعي ميسر  از روي چگاليرا كل 
ساخته شده در پروژه با نمونه استاندارد  هاي مقايسه بين نمونه

سازي  هاي دوبار چگال نمونهبين كاملي  دهد كه شباهت ينشان م
د. با توجه به تطابق نتايج كسب وجود دار شده با نمونه استاندارد
توان نتيجه گرفت كه روش محاسباتي  يشده با قوانين تئوري، م

توان به  ي، بدليل سهولت كاربرد مرا تخلخل (غيرمستقيم) تعيين
يم (دستگاهي) كه عنوان جايگزين مناسبي براي روشهاي مستق

ر قرااستفاده مورد داراي فناوري پيچيده و گراني هستند، معمولاً 
  داد.

  
  ها: نوشت پي

1- Porosity 

2- Picnometry Density 

3- Gas Porosimetry 

4- Mercury Porosimetry    

5- Unit Cell 

6- SEM: Scanning Electron Microscope 

7- EDAX: Energy Disposal to Analyses the X-Ray Emitted 
  

  

Graphite Sample (I0)* Standard Sample GRP2 (Russia) 

  

Graphite Sample (I1)** 
  

Graphite Sample (I2)*** 
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