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一种电解氧化法制备氧化石墨烯（GO）的装

置及方法，属于氧化石墨烯的规模化生产领域，

可解决现有的氧化石墨烯的制备方法中存在的

问题。该装置包括GO反应系统、GO快速回收系统、

电解液降温与回收系统等核心组成部分。该装置

以硫酸作为电解质，以石墨纸作为生产原料。首

先，将石墨原料进行电解插层，加大石墨层间距，

提高氧化效率。其次，在较高的电压下将插层石

墨进行电解氧化，使得石墨烯材料表面连接大量

的含氧基团，最终得到GO。生成的GO被快速分离、

回收，电解液也同步得到回收和循环再利用。发

明的GO生产装置不产生任何重金属离子和其他

有害物质排放，并且可根据生产规模进行不同程

度的放大设计。
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1.一种电解氧化法制备氧化石墨烯的装置，其特征在于：包括控制台（1）、电源Ⅰ（2）、电

源Ⅱ（3）、电解池Ⅰ（4）、电解池Ⅱ（5）、升降机、抽液泵（6）、降温池（7）、GO回收器（8）和硫酸回

收槽（9），控制台（1）的输出端通过导线分别和电源Ⅰ（2）、电源Ⅱ（3）、升降机、抽液泵（6）的

输入端连接，升降机上设有阳极Ⅰ，电解池Ⅰ（4）中设有浓硫酸和阴极，电解池Ⅱ（5）中设有稀

硫酸和阴极，电源Ⅰ（2）的阳极通过导线和升降机上的阳极Ⅰ连接，电源Ⅰ（2）的阴极通过导线

和电解池Ⅰ（4）的阴极连接，电源Ⅱ（3）的阳极通过导线和升降机上的阳极Ⅰ连接，电源Ⅱ（3）

的阴极通过导线和电解池Ⅱ（5）的阴极连接，电解池Ⅱ（5）的两端分别设有出液口和进液

口，出液口通过耐酸软管（10）和抽液泵（6）的入口连接，抽液泵（6）的出口通过耐酸软管

（10）和降温池（7）的入口连接，降温池（7）的出口通过耐酸软管（10）和GO回收器（8）的入口

连接，GO回收器（8）的出口位于硫酸回收槽（9）的之内，硫酸回收槽（9）的出口通过耐酸软管

（10）和电解池Ⅱ（5）的进液口连接，硫酸回收槽（9）沿垂直方向的位置高于电解池Ⅱ（5）。

2.根据权利要求1所述的一种电解氧化法制备氧化石墨烯的装置，其特征在于：所述升

降机包括相互垂直的升降机纵轴（11）和升降机横轴（12），升降机纵轴（11）和升降机横轴

（12）内分别设有升降机丝杆（13）或滑轨，升降机横轴（12）通过底座Ⅰ（14）与升降机纵轴

（11）连接，升降机横轴（12）上设有沿升降机横轴（12）滑动的底座Ⅱ（15），阳极Ⅰ通过支架

（16）位于底座Ⅱ（15）上，电解池Ⅰ（4）和电解池Ⅱ（5）分别位于升降机横轴（12）两端的底部。

3.根据权利要求1所述的一种电解氧化法制备氧化石墨烯的装置，其特征在于：所述GO

回收器（8）为漏斗式快速过滤器皿，GO回收器（8）的数量大于等于2。

4.根据权利要求1所述的一种电解氧化法制备氧化石墨烯的装置，其特征在于：所述硫

酸回收槽（9）底部为锥形，硫酸回收槽（9）的出口位于最底部。

5.根据权利要求1所述的一种电解氧化法制备氧化石墨烯的装置，其特征在于：所述降

温池（7）包括水槽和耐酸的降温器（17），所述水槽为圆形或方形或长条形，所述降温器（17）

为夹层套杯式或螺旋管式或普通球形/蛇形/直行式，降温器（17）的一端与抽液泵（6）的出

口连接，另一端与GO回收器（8）的入口连接。

6.一种电解氧化法制备氧化石墨烯的方法，其特征在于：采用两步电解氧化工艺，带有

进、出液口的电解池，包括电解液抽取、驱动、降温、快速分离回收，以及GO回收，包括如下步

骤：

第一步，将石墨原料在以浓硫酸为电解液的电解池Ⅰ中，在低电压下进行电化学插层；

第二步，将插层后的石墨原料控除浓硫酸后，在以稀硫酸为电解液的电解池Ⅱ中，在高

电压下进行电化学氧化，得到氧化石墨烯片层；

第三步，利用流体驱动装置抽取电解池Ⅱ中的电解液，经过降温，过滤回收电解液，过

滤后的氧化石墨烯片层经过清洗，得到最终产物氧化石墨烯。

7.根据权利要求6所述的一种电解氧化法制备氧化石墨烯的方法，其特征在于：包括如

下步骤：

第一步，将石墨纸安装到升降机的横轴（12）的阳极Ⅰ上；

第二步，控制升降机将阳极Ⅰ的石墨纸插入电解池Ⅰ（4）中，充分浸泡于浓硫酸中，设置

电解电压为恒压1.5V并开启电源Ⅰ（2），石墨纸在电解池Ⅰ（4）中进行10-20min的电解插层反

应，得到体积膨胀5-8倍的硫酸插层石墨纸；

第三步，控制升降机，将膨胀后的石墨纸升高，控除浓硫酸后，转移到电解池Ⅱ（5）中，
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开启电源Ⅱ（3），设定恒定电压+7V，将膨胀后的石墨纸浸入电解池Ⅱ（5）中的稀硫酸溶液

中，膨胀的后的石墨纸在稀硫酸溶液中作为损耗性阳极，与电解水产生的含氧自由基反应，

生成带有含氧基团的絮状GO，从石墨纸上脱落，进入稀硫酸电解液中；

第四步，开启抽液泵（6），生成的GO絮状物随着稀硫酸溶液进入GO回收器（8），GO被GO回

收器（8）截留，稀硫酸溶液通过GO回收器（8）进入硫酸回收槽（9）；

第五步，硫酸回收槽（9）中的稀硫酸在重力作用下流回电解池Ⅱ（5）中，GO回收器（8）截

留的GO用去离子水清洗5-7次后，得到GO产物。
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一种电解氧化法制备氧化石墨烯的装置及方法

技术领域

[0001] 本发明属于氧化石墨烯的规模化生产技术领域，具体涉及一种电解氧化法制备氧

化石墨烯（GO）的装置及方法。

背景技术

[0002] 石墨烯材料是一类新型材料，具有导电性高、化学稳定性良好、以及多孔吸附性能

优异等突出优点。因此，石墨烯材料在新能源、环境保护、工业防护等领域具有极高的应用

价值与潜力。氧化石墨烯GO是合成石墨烯材料的主要原料（前驱体），通过将GO在一定条件

下进行聚合反应即可得到石墨烯气凝胶等新型多孔吸附材料。因此，GO的合成工艺及其经

济性、安全性关系到石墨烯类多孔材料能否在众多领域实现大规模应用。

[0003] 现有的GO合成工艺主要为化学氧化法，即通过浓的无机酸（浓硫酸、浓磷酸）、强氧

化剂（高锰酸钾、重铬酸钾等）和石墨混合后，进行长时间氧化反应、反复清洗后方可得到

GO。采用化学氧化法的GO生产工艺较为成熟，但依然存在一系列问题：（1）合成反应存在一

定的危险性，高锰酸钾等强氧化剂在浓硫酸中温度高于50℃时，生成的中间产物极易发生

爆炸；（2）反应中引入了大量Mn2+、Cr6+等重金属离子，需要大量的去离子水进行冲洗，同时

也导致重金属离子排放；（3）合成反应周期长，放大合成设备造价高。

[0004] 另一种新兴的GO合成法是电解氧化法，该方法利用石墨材料作为电解反应阳极，

在电解质中将石墨快速氧化转变为GO。已有研究文献报道了该方法的GO合成原理，合成的

GO含氧量高，水中分散性好，能够用于合成优质的石墨烯材料。当前电解氧化法合成GO局限

于实验室基础研究，并且存在一系列问题：（1）在普通电解池中随着反应的进行，生成的GO

漂浮在电解液表面，阻碍电解反应的进行，导致生成的GO的质量下降；（2）一步电解氧化法

得到的产物中，分散性的GO片层含量较高，难以进行快速分离回收；（3）生成的GO中含氧量

较高且导电性差，在电解池中产生分压效应，导致施加在阳极的膨胀石墨纸上的电压降低，

电解反应速度降低（4）随着电解氧化反应的进行，电解液和电解池温度不断升高，产生安全

隐患；（5）缺乏快速、放大的GO生产工艺，无法应对规模化生产需求。

发明内容

[0005] 本发明针对现有的氧化石墨烯的制备方法中存在的问题，提供一种电解氧化法制

备氧化石墨烯的装置及方法，本装置可进行一定比例的放大，实现不同级别的产量，同时确

保生产的GO具有较高的质量。

[0006] 本发明采用如下技术方案：

一种电解氧化法制备氧化石墨烯的装置，包括控制台、电源Ⅰ、电源Ⅱ、电解池Ⅰ、电解池

Ⅱ、升降机、抽液泵、降温池、GO回收器和硫酸回收槽，控制台的输出端通过导线分别和电源

Ⅰ、电源Ⅱ、升降机、抽液泵的输入端连接，升降机上设有阳极Ⅰ，电解池Ⅰ中设有浓硫酸和阴

极，电解池Ⅱ中设有稀硫酸和阴极，电源Ⅰ的阳极通过导线和升降机上的阳极Ⅰ连接，电源Ⅰ

的阴极通过导线和电解池Ⅰ的阴极连接，电源Ⅱ的阳极通过导线和升降机上的阳极Ⅰ连接，
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电源Ⅱ的阴极通过导线和电解池Ⅱ的阴极连接，电解池Ⅱ的两端分别设有出液口和进液

口，出液口通过耐酸软管和抽液泵的入口连接，抽液泵的出口通过耐酸软管和降温池的入

口连接，降温池的出口通过耐酸软管和GO回收器的入口连接，GO回收器的出口位于硫酸回

收槽的上方，硫酸回收槽的出口通过耐酸软和电解池Ⅱ的进液口连接，硫酸回收槽沿垂直

方向的位置高于电解池Ⅱ。

[0007] 所述升降机包括相互垂直的升降机纵轴和升降机横轴，升降机纵轴和升降机横轴

内分别设有升降机丝杆或滑轨，升降机横轴通过底座Ⅰ与升降机纵轴连接，升降机横轴上设

有沿升降机横轴滑动的底座Ⅱ，阳极Ⅰ通过支架位于底座Ⅱ上，电解池Ⅰ和电解池Ⅱ分别位

于升降机横轴两端的底部。

[0008] 所述GO回收器为漏斗式快速过滤器皿，GO回收器的数量大于等于2，可确保一个在

用其他备用的连续生产条件，漏斗式快速过滤器皿可选砂芯漏斗。

[0009] 所述硫酸回收槽底部为锥形，硫酸回收槽的出口位于最底部。

[0010] 所述降温池包括水槽和耐酸的降温器，所述水槽为圆形或方形或长条形，所述降

温器为夹层套杯式或螺旋管式或普通球形/蛇形/直形，降温器的一端与抽液泵的出口连

接，另一端与GO回收器的入口连接。

[0011] 一种电解氧化法制备氧化石墨烯的方法，采用两步电解氧化工艺，带有进、出液口

的电解池，包括电解液抽取、驱动、降温、快速分离回收，以及GO回收，包括如下步骤：

第一步，将石墨原料在以浓硫酸为电解液的电解池Ⅰ中，在低电压下进行电化学插层；

第二步，将插层后的石墨原料控除浓硫酸后，在以稀硫酸为电解液的电解池Ⅱ中，在高

电压下进行电化学氧化，得到絮状氧化石墨烯产物；

第三步，利用流体驱动装置（抽液泵）抽取电解池Ⅱ中的电解液，经过降温，过滤回收电

解液，过滤后的氧化石墨烯絮状物经过清洗，得到最终产物氧化石墨烯。

[0012] 一种电解氧化法制备氧化石墨烯的方法，包括如下步骤：

第一步，将石墨纸安装到升降机的横轴的阳极Ⅰ上；

第二步，控制升降机将阳极Ⅰ的石墨纸插入电解池Ⅰ中，充分浸泡于浓硫酸中，设置电解

电压为恒压1.5V并开启电源Ⅰ，石墨纸在电解池Ⅰ中进行10-20min的电解插层反应，得到体

积膨胀5-8倍的硫酸插层石墨纸；

第三步，控制升降机，将膨胀后的石墨纸升高，控除浓硫酸后，转移到电解池Ⅱ中，开启

电源Ⅱ，设定恒定电压+7V，将膨胀后的石墨纸浸入电解池Ⅱ中的稀硫酸溶液中，膨胀的后

的石墨纸在稀硫酸溶液中作为损耗性阳极，与电解水产生的含氧自由基反应，生成带有含

氧基团的GO片层，从石墨纸上脱落，进入稀硫酸电解液中；

第四步，开启抽液泵，生成的GO片层随着稀硫酸溶液进入GO回收器，GO被GO回收器截

留，稀硫酸溶液透过GO回收器进入硫酸回收槽；

第五步，硫酸回收槽中的稀硫酸在重力作用下流回电解池Ⅱ中，GO回收器截留的GO用

去离子水清洗5-7次后，得到GO产物。

[0013] 本发明的有益效果如下：

1. 该发明设计了完整的、集成式的氧化石墨烯生产装置，以该装置的结构为蓝本可进

行放大，搭建规模化的氧化石墨烯生产线。

[0014] 2.  该发明的氧化石墨烯生产线可进行氧化石墨烯快速生产，将生产流程缩短到1
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小时以内，耗时远低于传统氧化法合成时间（大于6小时）。

[0015] 3.  该发明的氧化石墨烯生产线，在氧化石墨烯生产中不引入锰（Mn）、镉（Cd）、铬

（Cr）等重金属元素，生产的氧化石墨烯中不含有任何金属元素及其他杂质。属于环境友好

的绿色合成生产线。

[0016] 4. 该发明的生产线使用浓、稀硫酸作为电解液，简单抽滤后即可重复使用。

[0017] 5.  该发明的生产线配置有冰（水、油）浴降温组件，克服了传统普通电解池存在的

电解液升温、产物变质的缺点。

[0018] 6.  该发明的生产线配置有泵组、快速回收过滤组件、垂直流体驱动组件。能够快

速将生产出的氧化石墨烯从电解池Ⅱ中移除和回收，克服了普通电解池中氧化石墨漂浮在

电解液中，阻碍电解反应或导致阳极电导率降低的问题。

附图说明

[0019] 图1为本发明的流程图；

图2为本发明装置的结构示意图；

图3为本发明的升降滑台的结构示意图；

其中：1-控制台；2-电源Ⅰ；3-电源Ⅱ；4-电解池Ⅰ；5-电解池Ⅱ；6-抽液泵；7-降温池；8-

GO回收器；9-硫酸回收槽；10-耐酸软管；11-升降机纵轴；12-升降机横轴；13-升降机丝杆；

14-底座Ⅰ；15-底座Ⅱ；16-支架；17-降温器；

图4为本发明的电解池Ⅰ的结构示意图；

图5为本发明的电解池Ⅱ的结构示意图；

图6为本发明实施例制备的氧化石墨烯及石墨烯水凝胶，其中，A为氧化石墨烯，B为氧

化石墨烯，C为石墨烯水凝胶；

图7为本发明实施例制备的石墨烯气凝胶的扫描电子显微镜图；

图8为本发明实施例制备的石墨烯气凝胶对正丁醇的快速吸附图；

图9为本发明的降温器的实物图，其中，A为双层夹套杯型，B为螺旋管型，C为球形/蛇

形/直形；

图10为本发明的GO回收器（砂芯漏斗）的实物图。

具体实施方式

[0020] 升降机为通过控制台控制的电动升降机，为二轴式丝杆或导轨结构，升降机纵轴

高度为40-50cm，升降机横轴长度为30-40cm，升降机横轴通过转接底座安装在升降机纵轴

上，升降机横轴可以在20-30cm范围内升降，电解阳极通过支架安装于升降机横轴上的滑动

底座，电解阳极可以水平横向移动，通过控制器实现电解阳极的水平移动以及升降机横轴

的垂直移动。

[0021] 电解池Ⅰ为方槽型，向其中加入浓硫酸作为电解质。电解池Ⅱ两端分别设有进出

口，采用耐酸软管连接抽液泵、降温池、砂芯池和硫酸回收槽形成回路，采用40%（m/m）稀硫

酸作为电解质，降温池内设有降温器和冰水浴（或压缩机制冷）。
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实施例

[0022] 1.  GO生产流程

（1）将生产原料（石墨纸）安装到升降机的横轴上的阳极Ⅰ上，升降机的作用是平滑、稳

定的将石墨纸进行固定与转移。

[0023] （2）控制升降机将阳极石墨纸插入电解池Ⅰ中，充分浸泡于浓硫酸中，设置电解电

压为恒压1.5V并开启电源Ⅰ，石墨纸在电解池Ⅰ中进行10-20min的电解插层反应后体积增

大，由原来的薄片状转变为膨胀5-8倍的硫酸插层石墨。

[0024] （3）控制升降机将膨胀石墨纸升高，控除浓硫酸，然后转移到电解池Ⅱ中，开启电

源Ⅱ，设定恒定电压为+7V，将膨胀石墨纸下端慢慢浸入电解池Ⅱ中的稀硫酸溶液中，膨胀

石墨纸在稀硫酸中作为损耗性阳极，能够与电解水产生的含氧自由基快速反应，生成带有

大量含氧基团的GO片层，进而从石墨纸阳极上脱落下来，进入稀硫酸电解液中。

[0025] （4）电解池Ⅱ与抽液泵连接，抽液泵从电解池Ⅱ中不断抽取稀硫酸电解液，生成的

GO碎屑随流动的硫酸溶液进入降温池，降温池的作用是确保GO稀硫酸混合溶液保持较低的

温度，防止GO缩聚变质。

[0026] （5）在抽液泵的推动下，GO稀硫酸混合溶液继续被驱动流入由玻璃砂芯漏斗和硫

酸回收槽组成的GO回收组件，其中，GO被砂芯漏斗截留，而稀硫酸通过砂芯漏斗流入硫酸回

收槽中，砂芯漏斗数量大于等于2，确保一个在用其他备用的连续生产条件。

[0027] （6）由玻璃砂芯漏斗和硫酸回收槽组成的GO回收组件的垂直方向高于电解池Ⅱ，

因而稀硫酸受重力作用流回到电解池Ⅱ，并对新生成的GO产生冲刷效应，使得GO快速脱离

阳极。

[0028] （7）利用砂芯漏斗控除稀硫酸后，利用少量去离子水将GO反复抽滤冲洗5-7次后，

即可得到GO产物。

[0029] 2. 技术效果、试验及实际应用

检验利用本发明的装置制备的GO的反应活性，将利用本发明的装置合成的GO（图6A、图

6B）应用于制备石墨烯气凝胶材料。

[0030] 向浓度为8mg/mL（以石墨纸质量计算）的GO中加入乙二胺作为交联剂，在95℃下恒

温反应14小时后，得到石墨烯水凝胶，由图6C可见水凝胶为冻状。接下来，将水凝胶进行冷

冻干燥处理后，即可得到超轻的石墨烯气凝胶。利用扫描电子显微镜对石墨烯气凝胶进行

表征，得到的结构成像为图7。由图可见石墨烯气凝胶由片层较薄的石墨烯交联而成不规则

的多孔网络状结构。

[0031] 进一步将石墨烯气凝胶应用于汽油模拟物（正丁醇）的吸附试验（图8），结果表明

石墨烯气凝胶可以在10秒以内将同等体积的正丁醇进行充分吸收。以上结果表明采用本发

明中的合成装置制得的GO为高反应活性的氧化石墨烯。

[0032] GO的快速移除与回收

在利用普通的单一电解池制备GO的反应中，随着石墨的氧化反应和水的电解反应的进

行，越来越多的氧化石墨脱落进入稀硫酸电解液中，由于GO的含氧量较高且导电性弱，导致

电解液的电导率迅速下降且电阻增大，阻碍了新的石墨材料继续进行电解氧化反应。

[0033] 利用本发明中的泵组将电解池Ⅱ中的硫酸持续抽离，将生成的GO利用砂芯漏斗

（孔隙20-30μm）进行快速过滤分离，而硫酸电解液则回流进入电解池Ⅱ，保证了电解液的良
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好的导电率，推动GO合成反应连续进行。

[0034] 降温组件的应用保证电解池正常温度

在常规电解氧化法合成GO反应中，作为阳极的石墨纸逐渐被氧化，导电性降低的同时

电阻增大。因此，与稀硫酸电解液接触的石墨纸部位温度快速升高，进而导致稀硫酸温度升

高。由于GO的反应活性较高，电解液温度升高会导致部分生成的GO发生交联和变质，导致最

终的GO产品质量下降。本发明的装置结构中采用螺旋管等降温组件，结合热交换（冰水浴或

压缩机冷却）对电解液进行快速降温，使得电解池Ⅱ中的温度保持在室温以内（<25℃），从

而将阳极电解氧化反应区域的温度降下来，保证GO产物拥有较高的活性与质量。
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图3
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图5

图6
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图7

图8
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图9

图10
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