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Аннотация. Проблема увеличения объема пластиковых отходов 

становится все более актуальной в связи с ростом производства 
пластиковых изделий для упаковки, бытовых целей, а также 
применением полимеров в текстильной промышленности, 
строительстве, медицине и многих других сферах. Пластиковые 
предметы занимают значительную долю загрязняющих веществ на 
суше и море. В ходе данного исследования был проведен анализ 
полиэтилентерефталата (ПЭТФ), полученного из одноразовых 
бутылок, как потенциальное сырье для производства анодных 
материалов для литий-ионных аккумуляторов (ЛИА) ввиду его 
высокого наличия углерода и большого количества эфирных связей. 

Электрохимические исследования указали, что аноды на основе 
полиэтилентерефталата с модифицированной поверхностью PET-
DH обладают выдающимися характеристиками хранения лития. 
Аноды PET-DH демонстрируют стабильно высокую удельную 
емкость после многократных циклов зарядки-разрядки, что 
свидетельствует о перспективности их использования в 
долговечных ЛИА.  

Ключевые слова: растворители, твердый углерод, анодный 
материал для ЛИА. 
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Введение 
 
Одним из наиболее негативных результатов антропогенной деятельности является 

образование отходов, среди которых отходы пластмасс занимают особое место в силу 
своих уникальных свойств [1-3]. 

Широкое использование пластиковых изделий для бытовых и промышленных нужд 
объясняется их лёгкостью, экономичностью и набором ценнейших служебных свойств. 
В настоящее время проблема переработки отходов полимерных материалов обретает 
актуальное значение не только с позиций охраны окружающей среды, но и в связи с тем, 
что в условиях дефицита полимерного сырья пластмассовые отходы становятся 
мощным сырьевым и энергетическим ресурсом [4].  

Наиболее стремительно растущий в настоящее время сегмент полимерной 
упаковочной индустрии – производство ПЭТФ-упаковки. Полиэтилентерефталат – 
продукт поликонденсации терефталевой кислоты. На данный момент он занимает 
ведущее место среди упаковочных материалов, тара из ПЭТФ отличается 
прозрачностью, легкостью, прочностью, высокой герметичностью. Из ПЭТФ 
изготавливают многообразные бутылки, пленки, которые применяют в пищевой 
промышленности, аморфные ПЭТФ-пленки и тому подобное. Учитывая такую широкую 
номенклатуру изделий из этого материала, становится понятным вопрос относительно 
утилизации использованной упаковки [5-7]. Переработка неразлагаемых пластиков в 
ценные углеродные материалы является одним из перспективных направлений 
решения этой проблемы. Однако большинство пластиков не содержат углеродных 
остатков или превращаются в графит с высоким содержанием углерода во время 
пиролиза из-за отсутствия кислородсодержащих функциональных групп. В связи с этим 
в качестве объекта исследования были выбраны отходы пластика ПЭТФ, обладающие 
высоким содержанием эфирных связей, которые могут быть непосредственно 
преобразованы в твердый углерод [8]. 

Наличие функциональных групп на поверхности материала, преимущественно 
кислородсодержащих, может приводить к увеличению его щелочности и расширению 
сферы применения. Дальнейшее исследование изменений структур, происходящих с 
углеродным материалом в процессе пиролиза и последующей активации, позволит 
выявить дополнительные возможности его использования. 

При синтезе полиэтилентерефталата (ПЭТФ) для получения анодного материала 
для ЛИА выбор растворителя может существенно повлиять на свойства конечного 
материала и на его производительность. 1,1,1,3,3,3 -гексафтор-2-пропанол обладает 
отличной растворимостью для терефталевой кислоты и может способствовать 
получению высококачественного ПЭТФ с однородной молекулярной массой. Это может 
улучшить свойства анодного материала, такие, как электропроводность и стабильность. 

 
Материалы и методы 
 
Подготовка материалов 
Начальным этапом получения анодного материала для ЛИА был выбор ПЭТФ-

бутылок. Бутылки были порезаные на мелкие пластины и промыты этанолом, после 
чего были высушены в ваккумной печи в течение суток. 

Измельченный пластик был растворен в смеси. Для растворения пластика 
использовали смеси растворителей 1,1,1,3,3,3 -гексафтор-2-пропанол (ГФИП) и 
трифторуксусной кислоты (ТФУ), и дихлорметан (ДХМ) и трифторуксусной кислоты 
(ТФУ) в объемных соотношениях 7:3, с массовой долей пластика в растворе 20%. 
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Растворители были выбраны исходя из реологических показателей продуктового 
раствора, изученных в работе [9]. Полученные в результате растворения образцы были 
наименованы путем обозначения состава смесей растворителей (DH для смеси ДХМ и 
ГФИП и DT для смеси ДХМ и ТФУ) и их соотношений («73» для обозначения 7:3) с 
последующим указанием соотношения массы ПЭТФ в объем растворителя («2-20» для 
обозначения 2 грамм ПЭТФ в 20 мл смеси растворителей). Магнитная мешалка 
использовалась при 100 об/мин в течение 4 часов, после чего оставляли высушиваться 
на воздухе в течение 12 часов. Высушенные образцы перекладывали в керамические 
тигли и отправлялись в трубчатую печь для дальнейшего этапа прокалки в атмосфере 
аргона при 750°C. 

Полный процесс получения твердого углерода из ПЭТФ изображена на рисунке 1. 

 

Рисунок 1. Процесс карбонизации ПЭТФ 
 
Электрохимические анализы 
Рабочий электрод был изготовлен при использовании поливинилиденфторид 

(ПВДФ), N-метил-2-пирролидона (НМП) и ацетиленовый черный при комнатной 
температуре. Гальваностатический анализ заряд–разряда углеродных анодных 
материалов позволил изучить электрохимические характеристики данных 
электродных материалов. 

 
Результаты и обсуждение 
 
Как видно на рисунке 2а и 2б, рентгенограммы всех образцов имеют схожий вид. 

Положение и полуширокая форма пиков хорошо согласуются с полученными 
результатами для аморфного углерода.  

  
 

Рисунок 2. Рентгенограмма образцов, растворенных в: а) ГФИП; б) ДХМ 
 
Рамановская спектроскопия была применена для исследования изменений в 

структуре материала. На рисунке 3 представлены Рамановские спектры углеродного 
материала DH-73-2-20 (ПЭТФ). Спектр соответствует профилю необработанного ПЭТФ, 
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что указывает на отсутствие разрушения структуры ПЭТФ при растворении в смеси 
растворителей и свидетельствует о том, что полученные образцы не содержат 
растворителя. Анализ карбонизированного образца методом Рамановской 
спектроскопии выявил два доминирующих пика: 1353 см-1 (D) и 1607 см-1 (G) для 
образца DH-73-2-20. Пик D, связанный с дефектами в структуре, обусловлен 
внеплоскостными колебаниями, которые возникают из-за беспорядка и дефектов в 
слоях графена, пик G соответствует высокоупорядоченной графитовой углеродной 
структуре. 

 

 
Рисунок 3. Рамановские спектры образца DH-73-2-20 

 
На рисунке 4 представлены результаты СЭМ, которые показали, что углеродные 

материалы, полученные из ПЭТФ в ГФИП и ДХМ, имеют схожую морфологию, что 
указывает на отсутствие видимых различий в их структуре. В обоих случаях 
наблюдаются аналогичные текстуры поверхности, распределение пор и форма частиц. 
Тем не менее углеродные аноды, полученные из ГФИП, демонстрируют лучшую 
электродную активность. Это предполагает, что факторы, не связанные 
непосредственно с видимой морфологией, такие, как химический состав, 
микроструктурные особенности или степень графитизации, могут играть более 
значимую роль в определении производительности анодов. 

 

 
 

Рисунок 4. Результаты СЭМ анализа для DH-73-2-20 и DT-73-2-20 
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Электрохимическая характеристика  
Гальваностатические профили заряда-разряда. Гальваностатические 

характеристики заряд–разряда углеродных материалов, используемых в качестве 
анодов в ЛИА и подвергнутых циклическому воздействию при плотности тока 100 
мАч/г в диапазоне напряжений от 0,01 до 3 В относительно Li/Li+, представлены на 
рисунке 5. Следует отметить, что в процессе тестирования не проводилась 
первоначальная активация при более низкой плотности тока.  

 

 
Рисунок 5. Гальваностатические профили заряд–разряда углеродных анодных 

материалов, полученных из ПЭТФ, для образцов (а) DH73-2-20 (1-х, 2-х, 10-х, 50-х и 100-х 
циклов) и (б) DT73-2-20 (1-х, 2-х, 10-х, 20-х и 40-х циклов), исследованных при плотности 

тока 100 мАч/г в диапазоне напряжений 0,01-3 В относительно Li/Li+, при комнатной 
температуре 

 
Все профили соответствуют характерным кривым заряд - разряда псевдографитовых 

углеродных материалов, применяемых в качестве анодов в ЛИА, демонстрируя 
расширенное плато на начальных кривых разряда [10, 11]. Аноды DH73-2-20 и DT73-2-
20 в первом цикле имеют плотность энергии разряда порядка 510 и 370 мАч/г, 
соответственно. При этом кулоновская эффективность в первом цикле составляет 
примерно 46% (DH73-2-20) и 53%(DT73-2-20). Это указывает на то, что анод DT73-2-20 
демонстрирует наибольшую потерю емкости в первом цикле (около 350 мАч/г), в то 
время как анод DH73-2-20 показывает наименьшую потерю емкости (около 210 мАч/г). 
Эти значительные необратимые потери емкости в первом цикле, сопровождающиеся 
низкой кулоновской эффективностью, являются характерными для углеродных 
анодных материалов и обусловлены разложением электролита и образованием твердой 
электролитной межфазной пленки на поверхности анода [12]. Кроме того, 
разупорядоченность углеродной структуры способствует значительной потере емкости 
в первом цикле, поскольку ионы Li+ могут задерживаться в порах углеродной матрицы 
[13]. Эти наблюдения согласуются с результатами рентгеноструктурного анализа, 
который показал, что ПЭТФ имеет сильно неупорядоченную углеродную структуру, что 
может объяснять более высокие потери емкости и низкую кулоновскую эффективность. 
Во втором цикле наблюдается снижение разрядной способности и потери мощности для 
всех анодов, сопровождаемое увеличением кулоновской эффективности. Эти тенденции 
сохраняются до 100-го цикла, за исключением того, что разрядная способность анодов, 
как правило, увеличивается, начиная со второго цикла. Это может быть связано с 
улучшением структурной стабильности анодных материалов после формирования 
твердой электролитной межфазной пленки в первом цикле. Для сравнения: углеродный 
анодный материал (DH73-2-20) демонстрирует лучшие электрохимические 
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характеристики по сравнению с аналогом (DT73-2-20), что объясняется его более 
высокой графитизацией и упорядоченностью. Гальваностатические характеристики 
заряд–разряда углеродных анодных материалов также изучались при плотности тока 
100 мАч/г в диапазоне напряжений 0,01-3 В относительно Li/Li+ при комнатной 
температуре. Известно, что плотность тока зарядного цикла оказывает значительное 
влияние на кинетику электрохимических процессов. Как правило, при снижении 
плотности тока в электродные материалы может быть введено больше ионов Li+, что 
приводит к увеличению емкости и кулоновской эффективности [14, 15]. В целом анод 
DH73-2–20 демонстрирует наилучшие электрохимические характеристики. 

 
Заключение 
 
В ходе исследования были разработаны псевдографитовые твердые углероды 

методом пиролиза полученные из отходов ПЭТФ-бутылок.  
Анодный материал DH73-2–20 обладает высокой начальной кулоновской 

эффективностью, удельной производительностью и стабильные циклические 
характеристики, что делает его перспективным для применения в ЛИА. Результаты 
показывают, что электрохимические параметры твердых углеродов определяются их 
микроструктурными свойствами, зависящими от вида растворителей. Сравнение с 
современными ЛИА подтверждает, что DH73-2-20 обладает потенциалом для 
улучшения и удовлетворяет требование крупномасштабного производства ЛИА. 

Таким образом, полученный твердый углерод DH73-2-20 демонстрирует 
значительный потенциал в качестве анодов для ЛИА, которая открывает возможности 
для их дальнейшего развития и применения в энергетических устройствах. 
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Пластик бөтелкелерді литий-ионды батареяға арналған қатты көміртекке өңдеу 
 
Аңдатпа: Пластик қалдықтың көлемінің ұлғайу мәселесі пластиктен жасалған бұйымдардың 

санының өсуіне, күнделікті тұрмыста, қаптау жасауда, құрылыс саласында, медицинада және 
басқа да көптеген салаларда үлкен сұранысқа ие болуына байланысты одан әрі өзекті болып 
барады. Теңіз бен құрлықты ластаушы заттың ішінде пластиктен жасалған бұйымдар 
айтарлықтай орын алады [1]. Зерттеу жұмыстары барысында литий-ионды аккумуляторға 
(ЛИА) анод материалдар өндірісі үшін ықтималдығы жоғары шикі зат ретінде құрамында 
көміртек үлесі және эфирлік байланыстары жоғары болуына бірреттік қолданылған бөтелкеден 
алынған полиэтилентерефталларқа (ПЭТФ) зерттеу жұмыстары жасалды [2]. 

Бұл жұмыста ПЭТФ қалдықтары екі еріткіште (дихлорметан (ДХМ) и 1,1,1,3,3,3 -гексафтор-2-
пропанол (ГФИП))) синтезделіп, алынған қатты көміртектердің электрохимиялық 
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қасиеттерін салыстыру үшін өңделді. Синтезделген көміртектер әртүрлі әдістер арқылы 
зерттелді, рентгендік құрылымдық талдау (РҚТ), сканирлеуші электрондық микроскопия 
(СЭМ), және Раман спектроскопиясы. Бұл әдістер арқылы сынаманың құрылымдық және 
термиялық қасиеттері туралы ақпарат алуға мүмкіндік берді.    

Полиэтилентерефталаттың негізіндегі беттік қабаты модификацияланған PET-DH аноды 
литий сақтау үшін керемет сипаттамаға ие екенін электрохимиялық талдаулар көрсетті. Оларға 
жоғары меншікті сыйымдылық және жоғары зарядтау-разряд жылдамдығы жатады. Бұл 
көрсеткіштер оның аналогы PET-DT анодының сипаттамасынан әлдеқайда жоғары. Сонымен 
қатар, PET-DH аноды көп ретті заряд-разряд циклынан кейін тұрақты жоғары меншікті 
сыйымдылықты көрсетті, бұл оның ұзақ уақытты ЛИА үшін қолдануға тиімді екеніне дәлел.  

Түйін сөздер: еріткіштер, қатты көміртек, ЛИА-ға арналған анод материал. 
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Upcycling of plastic bottles into Hard Carbon for Li-ion batteries 
 
Abstract: The issue of increasing plastic waste is becoming increasingly pressing due to the rise in 

production of plastic products for packaging, household use, and the application of polymers in the 
textile industry, construction, medicine, and many other fields [1]. Plastic items contribute significantly 
to pollution on land and at sea. This study analyzed polyethylene terephthalate (PET) derived from 
single-use bottles as a potential raw material for producing anode materials for lithium-ion batteries 
(LIBs) due to its high carbon content and numerous ester bonds [2]. 

In this work, PET waste was processed using two solvents (dichloromethane (DCM) and 1,1,1,3,3,3-
hexafluoro-2-propanol (HFIP)) to produce solid carbon for comparing the electrochemical properties of 
the resulting carbons. The synthesized carbon was examined using various techniques such as X-ray 
diffraction (XRD), scanning electron microscopy (SEM), and Raman spectroscopy, revealing its 
structural and thermal properties. 

Electrochemical studies indicated that PET-based anodes with a modified surface (PET-DH) exhibit 
exceptional lithium storage characteristics, including high specific capacity and excellent charge-
discharge rates. These metrics significantly surpass those of PET-DT anodes. Moreover, PET-DH anodes 
show consistently high specific capacity after multiple charge-discharge cycles, indicating their 
potential for use in long-lasting LIBs. 

Keywords: solvents, hard carbon, anode material for LIB 
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