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Abstract 
In this experiment, graphene oxide was prepared by Hummers’ improved 
method, and water-soluble graphene oxide was prepared into graphene pure 
water film with a thickness of only 1 micron through pressure filtration. The 
thickness and densification of graphene membranes were controlled by im-
proving pressure conditions and adjusting reduction degree, so as to achieve 
the expected nanofiltration grade of graphene pure water membranes that can 
be used to purify water. The graphene pure water film was successfully pre-
pared, water pressure infiltration and pollution resistance experiments were 
carried out, and the preparation process was optimized by combining the ex-
perimental data. 
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1. 概述 

石墨烯近年来在材料科学研究领域成为大热点，氧化石墨烯(Graphene 
Oxide, GO)在膜材料领域备受关注。虽然目前氧化石墨烯的结构难以详细、

准确地描述，但研究者们普遍接受的结构模型是 GO 单片上随机分布着羟基

和环氧基，而在单片的边缘则引入了羧基和羰基[1]。这些分布的亲水性的官

能团为研究者们提供了利用 GO 进行膜表面改性的思路。李瑞云等人利用氧
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化石墨烯和经还原的氧化石墨烯共混入 PVDF 铸膜液中，然后用相转化的方

法进行超滤膜的制备，研究结果显示该法制得的 PVDF 膜比原膜在亲水性、

透水性等方面表现更加出色；Lee 等人在采用相同的手段，利用 PS 制备超滤

膜的试验中得到了相似的结果，并在 MBR 小试装置的运行中也表明 GO 功能

化 PS 超滤膜的抗污染性能更优越[2]。Isloor 等人在研究中发现，在聚砜铸膜

液中添加 GO 可以提高膜的亲水性能，Na2SO4的截留率可提高至 74% [3]；而

Xu 等人则把有机硅功能化的 GO 与 PVDF 进行共混制膜，制成的超滤膜在机

械强度上、通量上均有优异表现，由于内差极化是影响正渗透过程的主要因

素之一，GO 优化了多孔的支撑层底膜，从而减小了浓差极化现象的影响，

对于膜性能的提高具有重要的意义。GO 为片状结构，嵌于聚合物中使得聚

合物表面呈现盾鳞状结构[4]，而且长度较短且形态坚固，从结构和化学理论

上来说，GO 是完全可以优化复合膜的表面或底膜支撑层的亲水性和微观形

貌，使膜表面或膜孔道内壁处于亲水性状态，能够有效地减缓污染物的吸附

和减少内部浓差极化的影响[5]。 
石墨烯纯水膜是在已有的石墨烯掺杂改性研发膜基础上提出的一种新型

的膜材料结构。通过将氧化石墨烯或还原性的氧化石墨烯通过压滤、抽滤等

方式，将石墨烯进行有序的堆叠，形成具有特定间隙厚度的石墨烯纯水膜[6]。
而石墨烯本身的机械结构强度以及可高达 2630 m2/g 的比表面积，为石墨烯水

渗透能力提供了一定保障[7]。 

2. 实验设备与实验方法 

2.1. 实验设备 

本实验采用的是型号 HP4750 的耐高压渗透池作为主要压滤设备，如图

1 所示。 

2.2. 实验方法 

1) 氧化石墨烯制备：本实验制备的 GO 采用化学氧化法。化学氧化法最

初由 Brodie 于 1860 年提出，在发烟硝酸的环境中，以 KClO3为氧化剂，对

本体石墨进行氧化。此后，Staudenmaier 提出另一种氧化方法，Akasay 小组

对该方法进行了改进，即在浓硫酸和浓硝酸的混合酸中，以 KClO3为氧化剂，

对本体石墨进行氧化处理，最后以稀盐酸和水洗涤。目前最为常用的是 
Hummers 法，此方法通过将石墨粉和无水硝酸至于冰浴内的浓硫酸中，以高  
 

  
图 1. HP4750 耐高压渗透池 
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锰酸钾为氧化剂进行氧化处理，用浓度为 30% (质量分数)的双氧水还原剩余

的氧化剂，最后洗涤，过滤，真空脱水得到氧化石墨烯，并且 Hummers 法表

明，得到的氧化石墨烯含氧量比较高时呈现黄色，含氧量低时则呈现黑色。 
为制备具有特殊性能的石墨烯产物，本实验综合考虑各种研究，我们所

采用的方法是在第一阶段中，我们对天然石墨粉进行预氧化，然后 Hummers
法处理。在这项研究中使用的方法如下： 

a) 石墨粉、过硫酸钾，五氧化二磷加入到 10 - 50 ml 浓硫酸中在 80˚C 水

浴搅拌反应 6 h，用 2000 ml 去离子水稀释，然后用 0.22 μm 滤膜过滤，自然

干燥。 
b) 将预氧化产物加入到 0˚C 300 ml 98%浓硫酸，搅拌下缓慢加入 3 g 硝

酸钠和 35 g 高锰酸钾，保持温度低于 20˚C，紧接着，反应液在 35˚C 下反应

4 h，用 1 L 去离子水稀释，保持温度低于 50˚C，再加 1000 ml 去离子水，并

逐滴加入过氧化氢，等溶液变澄清后，趁热过滤反应液，用 1:10 的盐酸洗涤，

再用去离子水充分洗涤，室温干燥，透析一周。最后于冷冻干燥机中冻干。 
2) 实验仪器：超声仪、烘箱、烧杯玻璃棒若干。 
3) 实验材料：氧化石墨烯(本次实验直接使用已经制备成功的氧化石墨

烯粉末)。 
4) 具体步骤： 
a) 将氧化石墨烯分散溶解在去离子水中。 
b) 超声仪超声分散有氧化石墨烯的水溶液。 
c) 将分散开的氧化石墨烯置于高压渗透池，进行压制。 

3. 实验制备样品图 

本实验制备样品如图 2 和图 3 所示。 

4. 膜的测试 

氧化石墨烯的 SEM 图 

图 4 所示是压制的石墨烯纯水膜的 SEM 图。膜表面没有均匀的孔隙，面

内有褶皱状凸起，凸起的部分不明显。面内还存在部分线状和颗粒状，这可

能是膜上石墨烯边缘褶皱部分引起的。图右是膜的断面图，初步测量膜的厚

度在 100 - 200 纳米之间。 

5. 总结 

本文通过 Hummers 改进法制备氧化石墨烯，将水溶性的氧化石墨烯通过

压滤的方式，制备成厚度仅为 1 微米的石墨烯纯水膜。实验通过改进压力条

件和调节还原程度控制石墨烯膜的厚度和致密程度，达到预期的纳滤级别的

可用于净化水质的石墨烯纯水膜，并通过 SEM 对氧化石墨烯及膜进行简单的

表征。具体如下： 
1) 本实验初期进行了氧化石墨烯的制备，在此基础上完成了石墨烯纯水

膜的制备； 
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图 2. 左为压制的氧化石墨烯纯水膜。右为氧化石墨烯、石墨

烯溶解于去离子水中的示意图，溶液呈黄色澄清溶液 

 

 
图 3. 最终固化成型氧化石墨烯纯水膜 

 

 
图 4. 石墨烯纯水膜的 SEM 图 

 
2) 膜的基本测试通过 SEM 对氧化石墨烯及膜进行简单的表征； 
3) 膜的渗透测试由于时间问题，将在后期进行完善； 
4) 本次实验的制备方法还有进一步改性的空间，在设备的使用和材料的

选择上还有改进的空间； 
5) 在未来的实验开展中，将进一步加入金属元素，进行石墨烯纯水膜的

性能测试，对膜的性能进行改良与优化，以应用到更加广泛的领域中，为后

续的石墨烯应用提供了一定的思路与借鉴。 
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