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一种用于超级电容器的碳基复合材料的制

备方法

(57)摘要

本发明公开了一种用于超级电容器的碳基

复合材料的制备方法。将氧化石墨烯(GO)与聚甲

基丙烯酸甲酯/聚丙烯腈(PMMA/PAN)核壳结构混

合均匀，抽滤后通过高温碳化，去除PMMA并还原

得到rGO/PAN，最后经过KOH活化得到多孔rGO/

PAN复合材料。本发明公开的制备方法采用PMMA/

PAN核壳结构作为模板，既防止石墨烯堆叠，又含

有丰富的大孔、介孔和微孔可以形成双电层，提

高了有效比表面积和电导率。而且整个制备工艺

成本低，绿色环保。
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1.一种用于超级电容器的碳基复合材料的制备方法，其特征在于，包括如下步骤:

A.制备聚甲基丙烯酸甲酯PMMA/聚丙烯腈PAN的核壳结构；具体方法如下：

A-1.将5-20ml  PMMA单体和5-20mg过硫酸钾KPS加入到100-600ml去离子水中，在60-80

℃氮气氛围下用磁力搅拌机搅拌3-6小时，

A-2.取100-300ml步骤A-1的溶液，5-20ml丙烯腈AN和5-20mg过硫酸钾KPS加入到100-

300ml去离子水中，在60-80℃氮气氛围下用磁力搅拌机搅拌2-4小时，

A-3.将步骤A-2的PMMA/PAN溶液离心，用去离子水清洗数次并干燥；

B.将前述的PMMA/PAN核壳结构与氧化石墨烯混合，抽滤后并干燥，得到GO/PMMA/PAN；

步骤B的具体方法如下：

B-1.称量氧化石墨烯GO粉末加入去离子水，超声1-2小时；

B-2.称量PMMA/PAN粉末加入去离子水，超声1-2小时；且氧化石墨烯GO和PMMA/PAN颗粒

的混合质量比为1:10-1:50；

B-3.将步骤B-1和步骤B-2中的溶液混合超声1-2小时；

B-4.真空抽滤步骤B-3中的混合溶液并干燥，得到GO/PMMA/PAN；

C.高温碳化，去除PMMA并还原得到rGO/PAN；步骤C的具体方法如下：

C-1.将GO/PMMA/PAN粉末在空气氛围下200-300℃加热1-3小时；

C-2.将步骤C-1中的GO/PMMA/PAN粉末在氩气氛围下700-900℃加热30分钟-3小时；去

除PMMA并还原得到rGO/PAN；

D.经过KOH活化得到多孔rGO/PAN复合材料，步骤D的具体方法如下：

D-1.将rGO/PAN与KOH以质量比1:2-1:4混合均匀；

D-2.在100-300℃氩气氛围中干燥，加热至650-850℃，得到多孔rGO/PAN复合材料；

D-3.用盐酸中和多余的KOH，并用去离子水清洗直到中性后干燥。

2.一种如上述权利要求1所述的方法制备得到的用于超级电容器的碳基复合材料。

3.一种超级电容器，其结构包括：电池正负极壳体，隔膜，电解液，弹片，钢片，正负极集

流器，正负极材料，所述正负极材料为权利要求1所述的方法制备得到的碳基复合材料。
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一种用于超级电容器的碳基复合材料的制备方法

技术领域

[0001] 本发明涉及电化学技术领域，具体涉及超级电容器领域，特别涉及一种用于超级

电容器的碳基复合材料的制备方法。

背景技术

[0002] 超级电容器是介于传统电容器和二次电池之间的一种新型电化学储能装置，具有

容量大、功率密度高、循环寿命长、充放电速度快、使用温度范围宽、对环境无污染等优点。

目前，已广泛应用在便携式电子设备、电动汽车、备用电源系统等领域。但和电池相比，超级

电容器的能量密度很小，储存能量和保持时间受到限制。为了满足实际应用与需求，如何实

现兼具高功率密度和高能量密度的超级电容器已成为当前研究热点之一。

[0003] 石墨烯是一种由碳原子紧密堆积成单层二维蜂窝状晶格结构的新型材料，具有优

异的导电性、力学性能、光学性能和热学性能。而且石墨烯的理论比表面积高达2630  m2  g-

1。假如它的整个平面都可用来构建双电层，理论比电容为550F  g-1，可作为双电层超级电

容器的理想电极材料。但是由于石墨烯层间范德华力和π-π强作用力的存在，石墨烯易发生

团聚，降低了形成有效双电层的比表面积和电导率。

[0004] 为了避免石墨烯的堆叠、充分发挥石墨烯优异结构特性与电化学性能，本发明由

此而来。

发明内容

[0005] 本发明为解决现有技术的超级电容器的电极材料无法兼具高功率密度和高能量

密度，本发明提供一种用于超级电容器的碳基复合材料及其制备方法。

[0006] 本发明一方面提供一种用于超级电容器的电极复合材料的制备方法，包括如下步

骤:

[0007] A.制备聚甲基丙烯酸甲酯PMMA/聚丙烯腈PAN的核壳结构；

[0008] B.将前述的PMMA/PAN核壳结构与氧化石墨烯混合，抽滤后并干燥，得到GO/PMMA/

PAN；

[0009] C.高温碳化，去除PMMA并还原得到rGO/PAN；

[0010] D.经过KOH活化得到多孔rGO/PAN复合材料。

[0011] 将氧化石墨烯GO与聚甲基丙烯酸甲酯/聚丙烯腈(PMMA/PAN)核壳结构混合均匀，

抽滤后通过高温碳化，去除PMMA并还原得到rGO/PAN，最后经过KOH活化得到多孔rGO/PAN复

合材料。

[0012] 本发明的技术方案中，步骤A的具体方法如下：

[0013] A-1.将5-20ml  PMMA单体和5-20mg过硫酸钾KPS加入到100-600ml去离子水中，在

60-80℃氮气氛围下用磁力搅拌机搅拌3-6小时；

[0014] A-2.取100-300ml步骤A-1的溶液，5-20ml丙烯腈AN和5-20mg过硫酸钾KPS加入到

100-300ml去离子水中，在60-80℃氮气氛围下用磁力搅拌机搅拌2-4小时；
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[0015] A-3.将步骤A-2的PMMA/PAN溶液离心，用去离子水清洗数次并干燥。

[0016] 其中，所述的PAN颗粒直径为100nm-300nm；所述的PAN/PMMA颗粒直径为200nm-

500nm。

[0017] 本发明的技术方案中，步骤B的具体方法如下：

[0018] B-1.称量氧化石墨烯GO粉末加入去离子水，超声1-2小时；

[0019] B-2.称量PMMA/PAN粉末加入去离子水，超声1-2小时；且氧化石墨烯GO和PMMA/PAN

颗粒的混合质量比为1:10-1:50。

[0020] B-3.将步骤B-1和步骤B-2中的溶液混合超声1-2小时；

[0021] B-4.真空抽滤步骤B-3中的混合溶液并干燥，得到GO/PMMA/PAN。

[0022] 本发明的技术方案中，步骤C的具体方法如下：

[0023] C-1.将GO/PMMA/PAN粉末在空气氛围下200-300℃加热1-3小时；

[0024] C-2.将步骤C-1中的GO/PMMA/PAN粉末在氩气氛围下700-900℃加热30分钟-3小

时；去除PMMA并还原得到rGO/PAN。

[0025] 本发明的技术方案中，步骤D的具体方法如下：

[0026] D-1.将rGO/PAN与KOH以质量比1:2-1:4混合均匀；

[0027] D-2.在100-300℃氩气氛围中干燥，加热至650-850℃，得到多孔rGO/PAN复合材

料；

[0028] D-3.用盐酸中和多余的KOH，并用去离子水清洗直到中性后干燥。

[0029] 本发明的第二方面提供一种如上述方法制备得到的用于超级电容器的碳基复合

材料。

[0030] 本发明的第三方面提供一种超级电容器，其结构包括：电池正负极壳体，隔膜，电

解液，弹片，钢片，正负极集流器，正负极材料，所述正负极材料为前述的碳基复合电极材

料。

[0031] 本发明制备的碳基复合材料，避免了石墨烯层间堆叠，增加了石墨烯和电解液的

表面可浸润性，提高了有效比表面积和电导率。而聚丙烯腈核壳结构既作为模板防止石墨

烯堆叠，自身又含有丰富的大孔、介孔和微孔可以形成双电层，而且有助于电解液离子的输

运。整个制备工艺成本低，绿色环保。

附图说明

[0032] 附图是用来提供对本发明的进一步理解，并且成为说明书的一部分，与本发明的

实施例共同解释本发明，并不对本发明构成限制。在附图中，

[0033] 图1是本发明碳基复合材料制备流程图之一。图中，1为氧化石墨烯GO、2为PMMA、3

为聚丙烯腈PAN、4为还原氧化石墨烯。

具体实施方式

[0034] 以下结合附图描述本发明具体实施方式。

[0035] 实施例1

[0036] (1)将10mg  PMMA单体和8mg过硫酸钾(KPS)加入到300ml去离子水中，在70℃氮气

氛围下用磁力搅拌机搅拌4小时；
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[0037] (2)取150ml步骤(1)的溶液，8ml丙烯腈(AN)和8mg过硫酸钾(KPS)加入到100ml去

离子水中，在70℃氮气氛围下用磁力搅拌机搅拌2小时；

[0038] (3)将步骤(2)的PMMA/PAN溶液离心，用去离子水清洗数次并干燥；

[0039] (4)称量60mg的GO粉末加入30ml去离子水，超声1小时；

[0040] (5)称量1g步骤(3)中的PMMA/PAN粉末加入去离子水，超声1小时；

[0041] (6)将步骤(4)和步骤(5)中的溶液混合超声1小时；

[0042] (7)真空抽滤步骤(6)中的混合溶液并干燥，得到GO/PMMA/PAN；

[0043] (8)将步骤(7)中的GO/PMMA/PAN粉末在空气氛围下200℃加热1.5小时；

[0044] (9)将步骤(8)中的GO/PMMA/PAN粉末在氩气氛围下750℃加热1小时，去除PMMA并

还原得到rGO/PAN；

[0045] (10)将步骤(9)中的rGO/PAN与KOH以质量比1:4混合均匀；

[0046] (11)将步骤(10)中的混合物在200℃氩气氛围中干燥，加热至850℃，得到多孔

rGO/PAN复合材料。

[0047] (12)将步骤(10)中的产物与盐酸反应，并用去离子水清洗直到中性。

[0048] (13)将步骤(12)中得到的物质与聚偏氟乙烯、炭黑混合溶于N-甲基吡咯烷酮中制

成浆料，活性物质、粘接剂和导电剂的质量比例为8:1:1。

[0049] (14)将步骤(13)制得的浆料涂在泡沫镍上，并在120℃环境下真空干燥10小时。

[0050] (15)用直径为13um的冲子将步骤(14)中的泡沫镍冲成极片。

[0051] (16)按照正极壳、极片、隔膜、极片、弹片和负极壳的顺序组装成扣式超级电容器，

在组装过程中，加入数滴电解液。。

[0052] 以上显示和描述了本发明的基本原理、主要特征和本发明的优点。本行业的技术

人员应该了解，本发明不受上述实例的限制，上述实例和说明书中描述的只是说明本发明

的原理，在不脱离本发明精神和范围的前提下本发明还会有各种变化和改进，这些变化和

改进都落入要求保护的本发明范围内。本发明要求保护范围由所附的权利要求书及其等同

物界定。
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图1
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