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电化学剥离一步构建碘掺杂石墨烯用于超级电容器
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250022)

摘要 以高纯度石墨片作为工作电极,在稀硫酸与碘化铵混合电解液中,采用一步电化学剥离法同步实现石

墨烯的剥离与碘掺杂。实验结果表明,碘掺杂抑制了石墨烯片层堆叠,并增加了边缘缺陷,从而提升材料的

比电容以及循环稳定性。所制备的电极在1
 

A/g电流密度下可以达到82.1
 

F/g的比电容,在5
 

A/g电流密

度下循环10
 

000圈后容量保持率为90.7%。基于该材料构筑的对称超级电容器在300
 

W/kg功率密度下,
能量密度可达3.48

 

W·h/kg,5
 

000圈循环后容量保持率为91.3%。所提出的电化学原位掺杂策略,无需

高温或后处理步骤,碘掺杂可有效增强石墨烯材料的结构稳定性和电化学性能,不仅解决了传统掺杂工艺的

复杂性,也为超级电容器电极材料的选择提供了新的可能。
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Abstract In
 

this
 

study,
 

high-purity
 

graphite
 

flakes
 

were
 

utilized
 

as
 

the
 

working
 

electrode
 

in
 

a
 

mixed
 

elec-
trolyte

 

of
 

dilute
 

sulfuric
 

acid
 

and
 

ammonium
 

iodide.
 

A
 

one-step
 

electrochemical
 

exfoliation
 

method
 

was
 

employed
 

to
 

simultaneously
 

achieve
 

graphene
 

exfoliation
 

and
 

iodine
 

doping.
 

Experimental
 

results
 

show
 

that
 

iodine
 

doping
 

inhibits
 

the
 

stacking
 

of
 

graphene
 

sheets
 

and
 

increases
 

edge
 

defects,
 

thereby
 

improving
 

the
 

specific
 

capacitance
 

and
 

cycling
 

stability
 

of
 

the
 

material.
 

The
 

fabricated
 

electrode
 

delivers
 

a
 

specific
 

ca-
pacitance

 

of
 

82.1
 

F/g
 

at
 

1
 

A/g
 

and
 

retains
 

90.7%
 

of
 

its
 

initial
 

capacitance
 

after
 

10
 

000
 

cycles
 

at
 

5
 

A/g.
 

A
 

symmetric
 

supercapacitor
 

constructed
 

with
 

this
 

material
 

exhibits
 

an
 

energy
 

density
 

of
 

3.48
 

W·h/kg
 

at
 

a
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power
 

density
 

of
 

300
 

W/kg,
 

along
 

with
 

91.3%
 

capacitance
 

retention
 

after
 

5
 

000
 

cycles.
 

This
 

in-situ
 

elec-
trochemical

 

doping
 

strategy
 

simplifies
 

conventional
 

complex
 

doping
 

processes,
 

eliminating
 

the
 

need
 

for
 

high-temperature
 

processing
 

or
 

post-treatment
 

steps.
 

Besides,
 

iodine
 

doping
 

effectively
 

enhances
 

the
 

structural
 

stability
 

and
 

electrochemical
 

performance
 

of
 

graphene
 

materials.
 

This
 

work
 

provides
 

a
 

possibili-
ty

 

for
 

advancing
 

electrode
 

materials
 

in
 

supercapacitor
 

applications.
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iodine

0 引言

化石燃料的持续使用加剧了环境污染问题,凸显了广泛采用可再生清洁能源(如风能、太阳能)的迫切需

求。然而,可再生能源的间歇性特性对其应用构成挑战,亟需高性能储能技术作为支撑[1-2]。超级电容器凭

借快速充放电能力与优异的循环稳定性成为能量存储与转化领域的研究热点。其中,电极材料作为核心组

件,直接决定了储能器件的充放电速率、循环稳定性及能量和功率密度[3-5]。
石墨烯兼具优异的光学、电学、力学特性,其高导电性和大比表面积使其成为较为理想的双电层电容材

料[6-7]。目前,石墨烯的制备方法主要包括机械剥离法、化学气相沉积法、氧化还原法和电化学剥离法[8-11]。
其中,电化学剥离法因其工艺简易、环境友好(无需强氧化剂或高温)及产物缺陷可控的优势,成为制备高质

量石墨烯的有效途径[12-14]。Jiao等通过简单的电化学剥离方法制备了用于锌离子混合超级电容器的多褶皱

石墨烯,该材料在3
 

A/g时具有126
 

F/g的比电容[15]。Singh等人采用电化学剥离法将石墨剥离为石墨烯

纳米片,将其制成柔性超级电容器电极,其面比电容可达30
 

�F/cm2[16]。Sayahi等人提出了一种室温下可

持续的电化学剥离法,通过精确调控石墨烯缺陷结构,制备出高性能石墨烯材料,并基于此构建了超级电容

器,在50
 

mV/s的扫速下比电容可达210
 

F/g[17]。上述研究表明,电化学剥离法不仅突破了传统石墨烯制

备的工艺瓶颈,还能控制石墨烯的缺陷结构,从而提高材料的储能能力[11,
 

18]。
然而,纯石墨烯纳米片存在层间易堆叠、表面惰性导致有效活性位点不足等问题,制约了其循环稳定性

以及比电容及能量密度的进一步提升[19-20]。针对上述问题,杂原子掺杂成为改善石墨烯本征电化学活性的

一种有效策略[21-23]。Liu等人通过电化学剥离法制备氯掺杂石墨烯,并将其应用于构建柔性全固态微型超

级电容器,该储能器件在0.098
 

J/cm3体积储能密度条件下展现出38.5
 

W/cm3 的功率密度[24]。Kakaei等

人报道氯官能化的还原氧化石墨烯(rGO)在1
 

A/g的电流密度下比电容达到178
 

F/g[25]。Li等人提出一种

通过电化学剥离法一步制备氮和氯共掺杂石墨烯的简便策略,构建的N-Cl-G在0.2
 

A/g时表现出77
 

F/g
的比电容[26]。Liu等人通过一步电化学剥离法将氟和氯掺杂到石墨烯中,基于 MSC在3.5

 

V下达到

113.9
 

mW·h/cm3的能量密度[27]。Xue等人利用电化学剥离法实现石墨烯的氯、溴双卤素掺杂,进而构建

柔性超级电容器,在0.8
 

V下展现出
 

129
 

F/cm3(50
 

mV/s)的体积比电容[28]。Kamila等人探索了碘对石墨

烯骨架的超级电容性质的影响,采用氢碘酸还原法制备出柔性还原氧化石墨烯薄膜与粉末,在1
 

A/g电流

密度下比电容分别可达42
 

F/g和88
 

F/g[29]。相较于氟(72
 

pm)、氯(99
 

pm)和溴(114
 

pm),碘(133
 

pm)的
原子半径更大,更利于扩大石墨烯层间距以提高其结构稳定性。基于此,本研究拟采用电化学剥离法,将碘

掺入石墨烯并应用于超级电容器。
本文采用高纯度石墨片作为工作电极,在稀硫酸/碘化铵混合电解液中进行电化学剥离,从而一步制备

碘掺杂石墨烯(I-G)。通过扫描电子显微镜(SEM)、透射电子显微镜(TEM)、X射线衍射(XRD)、X射线光

电子能谱(XPS)、拉曼光谱(Raman)及N2吸附/脱附实验,表征其形貌、物相结构、电子结构、比表面积及孔

结构,阐明碘掺杂对石墨烯结构尤其是层间距的调控作用;将其进一步构建对称超级电容器,评估其工作电

压范围、比电容及循环稳定性,探究碘掺杂对电极材料电容行为的影响机制。

1 实验

1.1 材料制备

首先选取高纯度石墨片(厚度0.5
 

mm)裁剪为1
 

cm×5
 

cm规格,在3
 

mol/L盐酸中超声处理5
 

min去
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除金属杂质,在无水乙醇中超声处理5
 

min去除有机污染物,使用去离子水冲洗后,最后在60
 

℃下真空干燥

12
 

h备用。电化学剥离过程是在标准两电极体系中进行,以预处理石墨片为工作电极,铂片为对电极,采用

0.1
 

mol/L
 

H2SO4与0.004
 

mol/L
 

NH4I的混合溶液作为电解液,使用直流稳压电源施加+10
 

V恒定电压

进行剥离,反应温度为25
 

℃。剥离完成后,粗产物经混合纤维素酯膜(0.22
 

�m)真空抽滤,依次用去离子水

和无水乙醇冲洗去除残留电解质,超声分散50
 

min后静置24
 

h进行梯度沉降,收集上层悬浮液获得碘掺杂

石墨烯样品,标记为I-G。制备流程如图1所示。采用0.1
 

mol/L
 

H2SO4 电解液剥离得到的未掺杂碘的样

品作为对比样,标记为G。

图1 I-G纳米片的制备流程图

Fig.1 Preparation
 

flowchart
 

of
 

I-G
 

nanosheets

1.2 电极制备及电化学测试

将泡沫镍裁剪成1
 

cm×1.5
 

cm,将其放在3
 

mol/L盐酸溶液中超声10
 

min,之后依次用去离子水和无

水乙醇清洗,再置于电热鼓风干燥箱中60
 

℃烘干12
 

h。依照质量比例8∶1∶1依次称取活性物质、乙炔黑

和聚偏氟乙烯(PVDF),混合均匀后加入适量的N-甲基吡咯烷酮研磨30
 

min制成浆料。把浆料涂覆在处理

好的泡沫镍上,涂覆面积为1
 

cm×1
 

cm,负载量约为1
 

mg/cm2,随后在60
 

℃下干燥12
 

h,然后在10.0
 

MPa
下压制得到工作电极。电化学测试在上海辰华仪器有限公司的CHI760E电化学工作站上进行。三电极体

系中,活性物质为石墨烯,对电极为铂片,参比电极为饱和甘汞电极(SCE),电解质为2
 

mol/L
 

KOH溶液,
电压窗口为-0.8~0

 

V。两电极体系的正负极均为涂有活性物质的泡沫镍,电解质为2
 

mol/L
 

KOH溶液。
1.3 材料表征分析

使用扫描电子显微镜(SEM,Regulus
 

8100)、透射电子显微镜(TEM,JEM-2100F)、粉末X射线衍射仪

(XRD,Bruker
 

D8)、拉曼光谱仪(Raman,LabRAM
 

HR
 

Evolution)、X射线光电子能谱仪(XPS,Axis
 

Su-
pra)、高性能吸附分析仪(BET,Micromeritics

 

3
 

Flex)对I-G纳米片的形貌和结构进行表征。

2 结果与讨论

2.1 材料的形貌与结构表征

  注:(a)
 

G的SEM图片;I-G的(b)
 

SEM图片、(c)
 

TEM图片和(d~g)
 

EDS图(e、f、g对应C、O、I)。

图2 样品的形貌和元素分布图像

Fig.2 Morphologies
 

and
 

EDS
 

results
 

of
 

samples
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图2(a)展示了G的SEM图像,可见未掺杂石墨烯呈现出典型的薄片、褶皱状形貌,片层相互交织、堆
叠,这种褶皱和交织结构有助于增大比表面积,可提供丰富的活性位点。从图2(b)可清晰看出I-G呈现二

维纳米片形貌,纳米片横向尺寸超过5
 

�m,片层更趋完整,尺寸更大,破碎边缘减少,这可能是由于在碘掺杂

体系中,I-参与电极反应,使剥离力更均匀,减少了片层撕裂[30]。TEM分析〔图2(c)〕进一步证实了材料的

超薄特性,电子束可穿透的透明区域表明样品为少层石墨烯结构。如图2(d~g)所示,元素分布图像(EDS)
揭示了所制备样品中存在C、O和I元素,且分布相对均匀,表明I已经成功引入到石墨烯纳米片中。

  注:(a)
 

XRD图谱和(b)
 

Raman图谱。

图3 石墨、G和I-G的XRD和Raman图谱

Fig.3 XRD
 

patterns
 

and
 

Raman
 

spectra
 

of
 

graphite,
 

G,
 

and
 

I-G

从图3(a)所示的XRD图谱可以看出,I-G的晶面衍射峰位于25.7°,较石墨(26.3°)和未掺杂G(25.8°)
向低角度方向偏移,根据布拉格方程〔d=λ/(2sinθ)〕计算其层间距可以得出,I-G的(002)面间距为0.347

 

nm,高于G(0.345
 

nm),证实碘插入扩大了层间距离,从而可以有效抑制其片层堆叠。对石墨、G、I-G进行

了拉曼光谱测试,如图3(b)所示,可以观察到三个清晰谱带,即D带(1
 

350
 

cm-1)、G
 

带(1
 

580
 

cm-1)和2D
带(2

 

700
 

cm-1)。G带代表sp2杂化碳的特征,而D带与结构无序的碳和缺陷相关。I-G的G带波数(1
 

582
 

cm-1)高于未掺杂G(1
 

580
 

cm-1)和石墨(1
 

579
 

cm-1),表明形成了sp3杂化碳原子。D带与G带的强度比

[ID/IG]为1.17,高于未掺杂G(1.08)和石墨(0.32)。ID/IG 的显著升高表明碘掺杂使得石墨烯纳米片边

缘缺陷增多,而缺陷作为额外活性位点,可以促进电解液离子吸附,从而有助于提升其比电容性能。

  注:(a)
 

C
 

1s;(b)
 

O
 

1s;(c)
 

I
 

3d。

图4 G和I-G的XPS谱图
 

Fig.4 XPS
 

spectra
 

of
 

G
 

and
 

I-G

采用XPS表征了G和I-G的表面元素的化学态。在C
 

1s谱图〔图4(a)〕中,对于G,位于284.6、285.8
和289.1

 

eV处的特征峰分别归属为sp2杂化碳(C—C/C C)、C—O—H键和C—O—C键[28];与G相比,
I-G的C

 

1s谱峰整体向高结合能方向移动。这归因于碘的有效掺杂:碘原子电负性(2.66)略高于碳原子

(2.55),当形成C I键时,电子云偏向碘原子,导致与之相连的碳原子周围电子云密度降低,从而增强了原

子核对内层电子的束缚力,使得C
 

1s峰向高结合能方向移动。I-G的谱图中,C I键特征峰的出现为碘原

子与石墨烯碳骨架发生化学结合提供了直接证据,证明了碘的成功掺杂。观察O
 

1s谱图〔图4(b)〕可知,对
于G,532.5和533.5

 

eV处的特征峰分别归属于羟基官能团(C—O—H)及与碳单键结合的醚氧(C—O—
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C);I-G纳米片的O
 

1s谱峰整体向低结合能方向移动,表明氧原子周围的电子云密度升高,碘电负性低于O
(3.44),与C—O—H、C—O—C中的O作用时,会通过配位键、静电吸引向O转移电子。结合C

 

1s和O
 

1s
的变化趋势,可以推测碘掺杂过程不仅影响了碳骨架的电子结构,也改变了表面氧的化学环境。C

 

1s中C—

O—H组分的持续存在,以及O
 

1s结合能的降低,说明碘掺杂可能诱导了羟基(C—O—H)等含氧基团的选

择性保留或生成。I
 

3d谱图〔图4(c)〕进一步证实了I的存在,620.5和631.1
 

eV处出现的3d特征峰分别对

应石墨烯中C-I键的3d5/2和3d3/2能级[31]。上述结果表明,在电化学剥离过程中,碘通过C-I键的形式成功

嵌入到石墨烯层状网络中,碘的掺杂扩大了石墨烯纳米片的层间距离,导致G纳米片的结构膨胀、边缘氧

化,从而有效抑制了片层堆叠。

  注:(a)
 

N2吸附/脱附等温线;(b)
 

孔径分布曲线。

图5 G和I-G的N2 吸附/脱附等温线和孔径分布曲线

Fig.5 N2
 adsorption-desorption

 

isotherms
 

and
 

pore
 

size
 

distribution
 

curves
 

of
 

G
 

and
 

I-G

通过N2吸附/脱附等温线测试(图5)进一步分析了样品的比表面积、孔体积和孔径分布特征。从图5(a)可
以看出样品均属于IV型等温线,表明G与I-G均为介孔(2~50

 

nm)为主的多孔材料。在p/p0=0.4~0.9
区间内,I-G的吸附体积增速显著高于G,滞后环更加明显,说明碘掺杂后介孔数量或孔径分布改变,孔道连

通性提升。I-G的比表面积可达208.7
 

m2/g,显著高于未掺杂的G样品(163
 

m2/g)。孔径分布曲线〔图5
(b)〕显示,G在2~5

 

nm区间出现显著峰值,最大孔体积对应的孔径约为3
 

nm,说明其孔隙以2~10
 

nm的

小介孔为主;当孔径大于10
 

nm时孔体积急剧降低。而I-G虽峰值孔径略增至4
 

nm,但在5~30
 

nm区间的

孔体积明显高于G。孔结构定量分析表明I-G的总孔体积可达0.68
 

cm3/g,是G(0.18
 

cm3/g)的3.8倍。
这表明碘掺杂大幅增加了中孔数量,拓宽了孔径分布范围,提高了孔体积,从而可以提供更大的离子可及表

面积和更短的离子扩散路径[32]。

2.2 G和I-G的三电极电化学性能

图6(a)和图6(b)分别展示了I-G的循环伏安(CV)曲线与恒流充放电(GCD)测试结果。其中,CV曲线

在不同扫描速率下均呈现规则的矩形轮廓,GCD曲线则在多种电流密度条件下保持了较对称的等腰三角形

态,这表明该材料具备优异的双电层电容行为和良好的电化学可逆性。在50
 

mV/s的扫描速率和1
 

A/g的

电流密度下,对G和I-G的CV曲线和GCD曲线进行了对比〔图6(c,
 

d)〕,与G相比,I-G具有更大的积分

面积以及放电时间,表明其具有更加优异的电荷存储性能。经过计算,I-G在1、2、3、4和5
 

A/g电流密度下

对应的比电容分别为82.1、60.1、54.3、51.2和48.6
 

F/g〔图6(e)〕,在测试的所有电流密度下均显著高于

G。将I-G与先前报道的其它类似的石墨烯电极材料进行了性能对比(表1),可以看出通过一步电化学剥离

法构建的I-G材料具有相对较高的比电容性能。随后对材料进行了电化学阻抗(EIS)测试〔图6(f)〕,图谱在

高频区呈现半圆特征,在低频区则显示直线尾翼,图中插图分别为对应的等效电路图及高频区局部放大图。
通过等效电路拟合得到的阻抗参数显示,该材料的等效串联电阻(Rs)为0.73

 

Ω,低于未掺杂G(0.98
 

Ω),说
明碘掺杂降低了界面电阻。在5

 

A/g的电流密度下,对G和I-G开展循环稳定性测试,结果如图6(g)所示。
可见,G与I-G经10

 

000圈循环后,库仑效率均维持在约100%。I-G的循环稳定性可达90.7%,高于G的

88.6%,展现出更为优异的循环性能与电容特性。
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  注:(a)
 

不同扫描速率下I-G的CV曲线;(b)
 

不同电流密度下I-G的GCD曲线;(c)
 

G和I-G样品在50
 

mV/s下的CV曲线;(d)
 

G和

I-G样品在1
 

A/g电流密度下的GCD曲线;(e)
 

G和I-G的比电容与电流密度关系图;(f)
 

G和I-G的Nyquist阻抗图;(g)
 

5
 

A/g电流密度

下G与I-G的循环稳定性。

图6 G和I-G的三电极电化学性能

Fig.6 Electrochemical
 

performances
 

of
 

G
 

and
 

I-G
 

in
 

a
 

three-electrode
 

system

表1 I-G与其它类似石墨烯电极材料的比电容的比较

Tab.1 Comparison
 

of
 

the
 

specific
 

capacitance
 

of
 

the
 

I-G
 

with
 

those
 

of
 

other
 

similar
 

graphene
 

electrode
 

materials
 

Materials Preparation
 

method Electrolyte Specific
 

capacitance Ref.

GS/Ni
 

foam
Electrochemical

 

exfoliation
 

in
 

the
 

electrolyte
 

of
 

0.1
 

mol/L
 

(NH4)2SO4
2

 

mol/L
 

KOH
31.7

 

F/g
(1

 

A/g)
[33]

EG
Electrochemical

 

exfoliation
 

in
 

the
 

electrolyte
 

of
 

0.1
 

mol/L
 

(NH4)2SO4
6

 

mol/L
 

KOH
79.0

 

F/g
(1

 

A/g)
[34]

EC-N-GNS

Electrochemical
 

exfoliation
 

in
 

the
 

electrolyte
 

of
 

10
 

mL
 

H2SO4 mixed
 

with
 

100
 

mL
 

deionized
 

water
 

and
 

0.5
 

g
 

CH4N2O
2

 

mol/L
 

KOH
67.7

 

F/g
(1

 

A/g)
[35]

N-Gh
Electrochemical

 

exfoliation
 

in
 

the
 

electrolyte
 

of
 

3
 

mol/L
 

NaOH
 

and
 

3
 

mol/L
 

NH4Cl
2

 

mol/L
 

KOH
143.6

 

F/g
(1

 

A/g)
[36]

AC∶EEG
 

(70∶30)
Electrochemical

 

exfoliation
 

in
 

the
 

electrolyte
 

of
 

0.1
 

mol/L
 

(NH4)2SO4
6

 

mol/L
 

KOH
110

 

F/g
(1

 

A/g)
[37]
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N-Cl-G
Electrochemical

 

exfoliation
 

in
 

the
 

electrolyte
 

of
 

0.1
 

mol/L
 

H2SO4 and
 

0.1
 

mol/LNH4Cl
2

 

mol/L
 

KOH
63.9

 

F/g
 

(1
 

A/g)
[26]

I-G
Electrochemical

 

exfoliation
 

in
 

the
 

electrolyte
 

of
 

0.1
 

mol/L
 

H2SO4 and
 

0.004
 

mol/L
 

NH4I
2

 

mol/L
 

KOH
81.2

 

F/g
(1

 

A/g)
本工作

2.3 I-G对称超级电容器性能

为了更好地研究I-G的实际应用性能,采用两个相同的I-G电极作为正负极,2
 

mol/L
 

KOH为电解质

溶液组装了对称超级电容器,记为I-G//I-G。

  注:(a)
 

CV
 

曲线;(b)
 

GCD
 

曲线;(c)
 

比电容。

图7 I-G//I-G对称超级电容器在不同电压窗口下的性能

Fig.7 Performances
 

of
 

the
 

I-G//I-G
 

symmetric
 

supercapacitor
 

at
 

different
 

voltage
 

windows

图7(a)与图7(b)分别呈现了I-G//I-G对称超级电容器在0.8~1.2
 

V不同电压上限下的CV曲线以

及GCD曲线。可以发现,当电压上限提升至1.2
 

V时,CV曲线未出现明显的极化特征,GCD曲线也保持

对称的三角形态,说明器件在此电压下可以正常工作[38]。从图7(c)的数据来看,随着电压窗口的逐步扩大,
器件的比电容大致呈现递增的趋势,考虑到高的电压上限在一定程度内有助于提升能量密度,因此最终确定

该器件的工作电压窗口为0~1.2
 

V。

  注:(a)
 

不同扫描速率下的
 

CV曲线;(b)
 

不同电流密度下的
 

GCD
 

曲线;(c)
 

比电容与电流密度的关系图;(d)
 

Nyquist阻抗曲线;(e)
 

Ragon曲线(能量密度与功能密度的关系图);(f)
 

5
 

A/g电流密度下的循环稳定性。

图8 I-G//I-G在
 

0~1.2
 

V电压窗口内的电化学性能

Fig.8 Electrochemical
 

performances
 

of
 

the
 

I-G//I-G
 

within
 

a
 

0~1.2
 

V
 

voltage
 

window

通过构建基于I-G材料的对称型纽扣电容器评估了该储能器件的电化学性能。CV测试结果〔图8(a)〕
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显示,该器件在0~1.2
 

V工作电压范围内,在20~200
 

mV/s扫速区间下均呈现规整的矩形响应曲线,体现

了典型的双电层储能机制和高度可逆的电极反应。当扫描速率提升至200
 

mV/s时仍能维持稳定曲线形

貌,揭示出该电极材料具有优异的电荷输运动力学特性[39-41]。如图8(b)所示,该对称式电容器器件在电流

密度为0.5~5
 

A/g时,其GCD曲线呈现出对称性的三角形,这一典型特征既反映了双电层主导的储能机

制,也说明离子吸附过程的快速动力学特征,表明法拉第副反应得到有效抑制,器件具有较高的库伦效率。
根据活性物质总质量,再结合GCD曲线计算得到比电容数据,如图8(c)所示,该储能设备在0.5

 

A/g电流

密度下的质量比电容为17.4
 

F/g,随着电流密度递增至5
 

A/g该值降低至11.6
 

F/g,展现出与典型碳基器

件相符的倍率特性。图8(e)展示了器件功率密度与能量密度的关系,装置在300
 

W/kg能量密度时功率密

度可达3.48
 

W·h/kg,当功率密度提升至3
 

000
 

W/kg时仍能维持2.32
 

W·h/kg的有效储能。对材料进

行EIS测试〔图8(d)〕,通过等效电路拟合得到的阻抗参数显示,器件的等效串联电阻(ESR)和电荷转移电

阻(Rct)分别为2.7和3.2
 

Ω。长期循环稳定性测试结果〔图8(f)〕表明,器件在5
 

A/g电流密度下经过5
 

000次充放电循环后,容量保持率可达91.3%。

3 结论

本研究通过一步电化学剥离法同步实现了石墨烯的制备及碘的原位掺杂。碘元素的引入增大了石墨烯

纳米片的层间距,有效抑制了石墨烯的层间堆叠,并诱导了丰富的边缘缺陷。该复合材料所构筑的纽扣式对

称超级电容器呈现出了优良的比电容及循环稳定性。研究成果不仅为超级电容器电极材料的研究提供了参

比方案,也为柔性、微型等特殊形态储能器件的设计提供了一定的借鉴。
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