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摘 要:碳气凝胶是一种具有低密度、大比表面积、丰富的孔隙结构、高导电性、化学稳定性、环
境相容性、可调节的表面化学、以及可控结构等特点的三维多孔材料。这些性质使碳气凝胶具有良

好的吸附性能,因此其被广泛应用于煤化工中各类污染物的处理。基于此,对碳气凝胶块体材料的

构建及其在煤化工精细分离中的应用进行综述。首先,介绍了碳气凝胶的构建策略;其次,综述了

碳气凝胶在煤化工精细分离中的应用进展,重点总结了其对煤基液体污染物、煤基固废中高值资源

以及煤化工过程产生废气的脱除和回收。最后,给出目前碳气凝胶在煤化工精细分离应用中面临

的问题,并对其未来发展方向进行展望。
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Abstract:Carbon
 

aerogels
 

are
 

three-dimensional
 

porous
 

materials
 

with
 

low
 

density,
 

large
 

specific
 

surface
 

area,
 

abundant
 

pore
 

structure,
 

high
 

electrical
 

conductivity,
 

chemical
 

stability,
 

environmental
 

compatibility,
 

tunable
 

surface
 

chemistry,
 

and
 

controllable
 

structure.
 

These
 

prop-
erties

 

give
 

carbon
 

aerogels
 

excellent
 

adsorption
 

properties.
 

Carbon
 

aerogels
 

are
 

widely
 

used
 

in
 

the
 

treatment
 

of
 

various
 

pollutants
 

in
 

coal
 

chemical
 

industry.
 

Based
 

on
 

this,
 

this
 

paper
 

reviews
 

the
 

construction
 

of
 

carbon
 

aerogel
 

monolithic
 

materials
 

and
 

their
 

application
 

in
 

fine
 

separation
 

of
 

coal
 

chemical
 

industry.
 

First,
 

the
 

construction
 

strategies
 

of
 

carbon
 

aerogels
 

are
 

introduced.
 

Second,
 

the
 

application
 

progress
 

of
 

carbon
 

aerogels
 

in
 

fine
 

separation
 

of
 

coal
 

chemical
 

industry
 

is
 

re-



viewed.
 

The
 

recovery
 

and
 

removal
 

of
 

high-value
 

resources
 

in
 

coal-based
 

liquid
 

pollutants,
 

solid
 

wastes,
 

and
 

gaseous
 

emissions
 

are
 

summarized.
 

Finally,
 

the
 

present
 

situations,
 

problems,
 

and
 

perspects
 

are
 

analyzed.
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  碳气凝胶是一种具有连续三维网络结构(3D)
的块状多孔纳米碳材料,具有显著的物理化学性质,
包括低密度、大比表面积、丰富的孔隙结构、高导电

性、化学稳定性、环境兼容性、可调节的表面化学性

质以及可控的结构特征等。这些属性赋予了碳气凝

胶优异的吸附、催化、能源存储/转换等性能表现。
因此,碳气凝胶被广泛应用于环境化学、精细化工、
生物医药等领域。

由于碳气凝胶中存在具有开放孔隙的三维层次

结构,有助于客体分子/离子进入内部结构。这使得

碳气凝胶成为最受欢迎的吸附分离材料之一。因

此,碳气凝胶被广泛应用于油水分离、重金属离子去

除、挥 发 性 有 机 化 合 物(VOCs)去 除、二 氧 化 碳

(CO2)捕获、氮氧化物(NOx)去除等。
中国作为“富煤贫油少气”的典型代表国,是全

球煤炭储量、产量和消费的大国。在可持续发展和

“双碳”目标的大背景下,精细化日益成为煤化工行

业转型升级的必由之路。战略目标对煤炭作为能源

的使用提出了严格要求。在压减煤炭能源使用的过

程中,煤化工精细分离产业的推广发展,将同时完成

能源结构减碳和化工领域补齐缺口的双重作用。同

时,煤炭是重要的资源宝库,煤化工过程中产生的煤

基液体中,甚至固态废弃物中,都蕴含了丰富的高值

资源,这些资源可为新能源、化学品等领域提供极为

重要的基础材料来源。因此,实现其中高值资源的

高效分离富集,成为煤化工领域精细分离面临的重

大课题。
基于此,本文重点综述了3D碳气凝胶宏观块

体材料的构建策略,及其作为吸附分离材料在煤化

工精细分离中的应用,如图1所示,并明确了碳气凝

胶宏观块体材料目前存在的问题及未来发展方向,
旨在为后续开展研究工作提供指导和方向。

1 碳气凝胶的构建

根据前驱体的不同,碳气凝胶主要分为有机基

碳气凝胶、碳纳米管基碳气凝胶、碳纤维基碳气凝

胶、生物质基碳气凝胶和石墨烯基碳气凝胶等。基

于前驱体的性质特征,碳气凝胶的构建策略主要包

括两条路线:1)
 

通过溶胶-凝胶等有机聚合反应合

利用

支持

吸附

分离

精细化学品
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图1 碳气凝胶在煤化工精细分离中的应用

Fig.1 Application
 

of
 

carbon
 

aerogel
 

in
 

fine
 

separation
 

of
 

coal
 

chemical
 

industry

成有机凝胶,然后利用冷冻或超临界干燥等方式得

到气凝胶,最后通过高温等炭化方式得到碳气凝胶;

2)
 

以初级碳纳米材料石墨烯、碳纳米管等为结构单

元,通过不同维度的组装方式,构建三维块状碳气

凝胶。

1.1 热解或炭化有机气凝胶制备碳气凝胶

碳气凝胶最早于1989年由美国的Pekala以间

苯二酚和甲醛为原料,在碱性条件下经溶胶-凝胶过

程和超临界干燥制得的气凝胶经炭化得到[1]。之后

各类单体不断涌出,如三聚氰胺甲醛(MF)[2-3]、酚醛

(PF)[4]、甲酚甲醛(CF)[5]、酚醛糠醛[6],和一些聚合

物,如聚丙烯腈[7]、聚苯乙烯[8]和聚氨酯。该类气凝

胶制备包括三个步骤:溶胶-凝胶、干燥和炭化。具

体的制备工艺如图2所示[9],在溶胶-凝胶阶段,通
过聚合和分子交联形成水凝胶。聚合包括三个独立

的化学反应。首先,由醛衍生的羟甲基(—CH2OH)
和羟基通过加成反应引入。羟甲基间苯二酚随后缩合

生成亚甲基(—CH2—)和亚甲基醚(—CH2OCH2—)
桥,通过交联以及凝胶过程得到三维水凝胶结构。氢

氧化钠(NaOH)、碳酸钠(Na2CO3)、碳酸钾(K2CO3)

Precursors Sol Gel

Stage�1：Gelation

Stage�3：Carbonization
Inert

atmosphere

500�℃~1�000℃
Carbon�aerogel Aerogel Gel Aerogel

Stage�2：Drying

Supercritical
drying

Freeze
drying

Ambient
drying

图2 碳气凝胶的一般制备工艺[9]

Fig.2 General
 

preparation
 

process
 

of
 

carbon
 

aerogel[9]
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和氢氧化钙(Ca(OH)2 作为碱性催化剂用于加成步

骤[10]。随后通过冷冻干燥、超临界干燥以及常温干

燥等干燥方式将水凝胶中的溶剂去除,从而得到干

燥的凝胶结构[11]。干燥过程后,在惰性气氛(N2 或

Ar)及高温条件下,气凝胶中氢和氧的官能团分解

成气体,留下多孔的碳质三维网络,从而形成碳气

凝胶[12]。

KIM
 

et
 

al[13]以间苯三酚与甲醛为溶胶-凝胶缩

聚反应的原料、KOH为催化剂,二氧化碳超临界干

燥制得间苯三酚-甲醛(PF)有机气凝胶。PF有机

气凝胶在 He流下热解得到碳气凝胶。ZHU
 

et
 

al[14]利用间苯二酚与甲醛水溶液缩合形成有机气凝

胶,通过热解法制备了不同密度的碳气凝胶,其密度

可低至20
 

mg/cm3.YU
 

et
 

al[15]通过溶剂热法制备

各种一维纳米材料模板化的典型酚醛树脂纳米纤维

气凝胶。在这种坚固的硬质气凝胶中,由于硬质碳

纳米纤维的存在以及纳米纤维之间丰富的焊接接

头,使得硬质碳气凝胶表现出强健稳定的力学性能,
包括超弹性、高强度、极快的恢复速度(860

 

mm/s)
和低的能量损失系数(<0.16).在50%应变条件下

循环104 次,碳气凝胶的塑性变形仅为2%,原始应

力保留93%如图3所示。硬质碳气凝胶在液氮等

恶劣条件下仍能保持超弹性。

1.2 组装纳米碳结构单元构建碳气凝胶

除了传统的热解有机气凝胶制备碳气凝胶,石
墨烯片、碳纳米管(CNTs)、碳纳米球和天然生物质

也被认为是比传统聚合物制备更简单的前驱体[16]。
目前石墨烯气凝胶的制备方法有很多,例如间隔支

撑、溶胶-凝胶、自支撑、模板和基板技术。碳纳米管

基气凝胶是理想的导电材料[17]。分散的纳米管可

以通过化学或物理作用自组装成三维凝胶结构。因

此,碳纳米管单元的交联将通过降低溶剂浓度或使

用化学黏合剂来增加。按照上述相同的整体流程,
自组装石墨烯纳米结构的开发也是可行的。也就是

说,通过可控还原氧化石墨烯分散体,可通过交联石

墨烯薄片实现三维多孔结构。
石墨烯基气凝胶是指石墨烯片层之间或以石墨

烯为主体辅以其他物质分子在特定的条件下互相连

接形成的3D多孔网状材料[18],其结构示意图如图

4所示。

KANG
 

et
 

al[19]利用酸诱导机制以柠檬酸铵为

还原剂形成石墨烯基气凝胶,整个自组装过程离不

开氧化石墨烯(GO)片层含氧官能团与柠檬酸铵分

子间酰氧断键、烷氧断键以及酰胺化反应等多种作

用的相互协同。ZHANG
 

et
 

al[20]采用间隔层功能

化-冻干-退火处理的方法制备了具有三维分层结

构、高压缩性和优良电容性能的氮掺杂碳微球/石墨

烯气凝胶(N-CMS/GA)如图5(a)所示。N-CMS/

GA的杨氏模量为8.7
 

kPa,即使压缩到ε=90%,仍
能反弹到接近初始体积的水平。KANG

 

et
 

al[21]基
于带负电的 GO 和带正电的磁性碳纳米球(MC-
NS),提出将柠檬酸铵作为弱还原剂和氮源,经一步

水热原位静电自组装法在弱碱性体系中制备自支撑

氮掺杂磁性碳纳米球/石墨烯复合气凝胶(MCNS/

NGA)如图5(b)所示。该复合气凝胶具有低密度

(约12.07
 

mg/cm3)、超弹性(压缩应变为95%)、高
比表面积(787.92

 

m2/g)和良好的磁性能(磁饱和

强度22.47
 

emu/g).ZHANG
 

et
 

al[22]利用脉冲电聚

合技术首次合成了一种新型电活性聚吡咯/石墨烯

气凝胶(PGO@GA)如图5(c)所示。该技术的关断

时间使得聚吡咯(PPy)形成更稳定的结构排列,同
时通过将氧化石墨烯固定在聚吡咯链之间,提高了

其电子传输性能。
多孔碳纳米球具有大的空隙率、高的比表面积、

低的密度、稳定的物理化学性质、优良的导电性和高

的生物相容性等特点,已被广泛应用于催化、吸附分

离以及药物储存和输送。ZHANG
 

et
 

al[23]通过葡

萄糖、硼砂和聚乙烯醇混合物的水热反应制备一种

块体多孔碳纳米球凝胶(PCNS-gel).PCNS-gel具

有稳定的硼-碳网格结构,多孔碳纳米球均匀分布于

其上,硼-碳网格为载体提供了稳定的支撑结构,多
孔碳纳米球为基质提供了丰富的孔结构。PCNS-gel
的比表面积达到659.9

 

m2/g,孔体积1.02
 

cm3/g,介
孔约占80%,含有丰富的含氧官能团。

与石墨烯相似,碳纳米管也是合成多孔、轻质三

维结构的可行材料。GUI
 

et
 

al[24]报告了一种海绵

状块体材料的合成,这种材料由自组装的相互连接

的碳纳米管骨架组成,其密度接近最轻的气凝胶,孔
隙率>99%,同时具有高结构灵活性和坚固性,以及

对原始形态的有机物的润湿性。WANG
 

et
 

al[25]研
发了一种高弹性碳纳米管气凝胶的高效低成本制备

技术,每次可以制备1.5
 

m长、1
 

m宽、5~10
 

cm厚

的超轻碳纳米管气凝胶。其利用化学沉积直接在气

相中生长出碳纳米管气凝胶。而后利用二次生长工

艺在气凝胶中碳纳米管搭接点处将碳管焊接在一起

使形状固定。其具有超高的结构稳定性和弹性,可
以随意弯折挤压,在拉伸25%、压缩95%的情况下

不坍塌并在撤去施加力的情况下可以立即恢复其原
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图3 硬质碳气凝胶的制备、结构表征和性能评价[15]

Fig.3 Preparation,
 

structural
 

characterization,
 

and
 

performance
 

evaluation
 

of
 

hard
 

carbon
 

aerogels[15]

始形 状。LUO
 

et
 

al[26]通 过 将 超 定 向 碳 纳 米 管

(CNT)膜浸泡在 H2SO4 和 H2O2 混合溶液中,自
发膨胀,然后低温干燥,构建了一种新颖而简单的超

轻3D纯碳纳米管气凝胶。碳纳米管气凝胶具有极

低的表观密度(0.12
 

mg/cm3)、超高孔隙率(99.95%)、
高的比表面积(298

 

m2/g)以及以巨大超薄碳纳米管
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（a） （c）

（b）

100�μm

图4 石墨烯气凝胶的结构示意图[19]

Fig.4 Schematic
 

diagram
 

of
 

the
 

structure
 

of
 

graphene
 

aerogel[19]

片为细胞壁的分层细胞结构如图6所示。石墨烯纳

米带(GNRs)巧妙地结合了碳纳米管(CNTs)和石

墨烯片的结构和性能,与不规则尺寸和形状的脱落

石墨烯片相比,它们具有水平的晶体表面,可以拉长

成具有高纵横比的一维结构。PENG
 

et
 

al[27]报道

了一种原位解压缩方法,直接将碳纳米管海绵转化

为GNR或GNR-碳纳米管混合气凝胶,这种气凝胶

继承了原始碳纳米管海绵的三维网络和高孔隙度。
具有增强表面积和化学功能的GNR气凝胶可以作

为超级电容电极和多孔支架,直接渗透制备增强纳

米复合材料,强度和韧性显著提高。
目前,还有其他多种类型的碳气凝胶已经被制

①Lyophilization

②Annealing

Hydrothermal
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PPy
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图5 (a)
 

N-CMS/GA制备流程图[21];(b)
 

MCNS/NGA制备机理图[22];(c)
 

PGO@GA制备流程图[23]

Fig.5 (a)
 

Flow
 

chart
 

of
 

the
 

preparation
 

of
 

N-CMS/GA[21];
 

(b)
 

Preparation
 

mechanism
 

of
 

MCNS/NGA[22];
 

(c)
 

Flow
 

chart
 

of
 

the
 

preparation
 

of
 

PGO@GA[23]

备出来。CHEN
 

et
 

al[28]提出了一种简单、可持续的

方法,利用纤维素纳米纤维(CNFs)和木质素制备具

有管胞状结构的弹性碳气凝胶。柔性的CNFs缠绕

组装成一个相互连接的框架,而具有高热稳定性和

良好刚度的木质素可以防止框架在退火过程中出现

严重的结构收缩。这一策略显著降低了CNFs网络

的热变形,从而产生了一种轻质和弹性的碳气凝胶。

LI
 

et
 

al[29]报道了一种保留形态可伸缩的炭化方法,
通过化学热解的方式将一种结构生物材料(如细菌

纤维素)热转化为石墨碳纳米纤维气凝胶。所制备

的碳气凝胶完美地继承了细菌纤维素从宏观到微观

的层次结构,具有显著的热机械性能。特别是,在

2×106 压缩周期后不发生塑性变形,在-100~
500

 

℃温度范围内保持超弹性不变。

2 碳气凝胶在煤化工精细分离中的应用

碳气凝胶中具有开放孔隙的三维层次结构,有
助于客体分子/离子进入内部结构。这使得碳气凝

胶成为最受欢迎的吸附分离材料之一。因此,碳气

凝胶被广泛应用于油水分离、重金属离子去除、挥发

性有机化合物(VOCs)去除、二氧化碳(CO2)捕获、
氮氧化物(NOx)去除等。因此,其在煤化工精细分

离中有广阔的应用前景。
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图6 不同形状和密度的3D超轻纯碳纳米管气凝胶[26]

Fig.6 3D
 

ultra-light
 

carbon
 

nanotube
 

aerogels
 

with
 

different
 

shapes
 

and
 

densities[26]

2.1 碳气凝胶用于煤基液体中污染物的深度分离去除

在煤炼焦以及煤气净化过程中会产生大量的焦

化废水,是一种典型的有毒难降解的有机废水。吸

附法被广泛应用于深度处理焦化废水。作为一种多

孔吸附材料,碳气凝胶对于从液体中分离污染物具

有重大应用前景,因为它容易操作、吸附快速,且具

有选择性和可回收性[30]。高孔隙率的碳气凝胶提

高了煤基液体中污染物分离的效率和选择性。

KANG
 

et
 

al[19]以一种简单、高效的酸诱导一锅

法与真空冷冻干燥工艺相结合制备磁性氧化石墨烯

气凝胶(MGOA),MGOA表现出较高的吸附能力,
在298

 

K、pH=7、喹啉初始质量浓度为50
 

mg/L
时,MGOA对喹啉的吸附量qe 为103

 

mg/g、分配

系数(PC)为0.689
 

mg·g-1·μmol
-1,优于大多数

文献报道的吸附剂,如图7(a)所示。MGOA具有

一定的工业应用潜力,经过8个吸附-脱附循环,

MGOA仍保留约89.54%的原始吸附容量,其出色

的结构稳定性赋予了 MGOA良好的再生性。为了

进一步强化吸附性能,KANG
 

et
 

al[31]通过原位还原

组装策略将中空碳纳米球嵌入3D石墨烯网络中,
合成具有大比表面积、理想孔结构和高电导率的分

层纳米复合材料———HCNS/NGA,并考察其对喹

啉的吸附能力和再生性能。在298
 

K、pH=7、喹啉

初始质量浓度为50
 

mg/L时,HCNS/NGA对喹啉

的吸附量qe(138.37
 

mg/g)最高如图7(b)所示,且
分配系数PC(2.11

 

mg·g-1·μmol
-1)优于先前报

道的多数吸附剂。ZHANG
 

et
 

al[23]制备了一种块

体多孔碳纳米球凝胶,材料对苯酚的吸附容量为

19.90
 

mg/g.在此基础上,ZHANG
 

et
 

al以制备的

PCNS-gel为载体,苯酚为模板分子,甲基丙烯酸为

功能单体,制备了一种多孔碳纳米球凝胶表面分子

印迹聚合物(SMIP@PCNS-gel)。表面分子印迹化

处理后的材料完整保持了硼-碳网格的结构,在多孔

碳纳米球表面形成了印迹层,如图7(c)所示。由于

此印迹层的存在,SMIP@PCNS-gel对水溶液中苯

酚的吸附量为64.02
 

mg/g,对对苯二酚、对硝基苯

酚、对叔丁基苯酚的选择因子分别为3.04、16.50
 

和

3.93.得益于块状载体,经过10次吸附-脱附再生实
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验吸附容量仅损失10%.表明SMIP@PCNS-gel不

仅具有大的吸附容量,还拥有对苯酚的特异选择性

和优秀的再生性能。吕文刚等[32]以GO为前驱体,
引入还原剂抗坏血酸(LAA)和交联剂聚乙二醇

(PEG),制备具有良好结构稳定性和亲水性的聚乙

二醇/石墨烯气凝胶(LPGA),并用于水中喹啉的吸

附。在此基础上,结合表面分子印迹技术,以该LP-
GA为基质载体,合成具有易固液分离、高吸附容

量、可选择性吸附喹啉的表面分子印迹材料(MAA/

LPGA).
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图7 (a)
 

MGOA的吸附机理示意图[20];(b)
 

HCNS/NGA的分级多孔结构以及吸附机理图[31];(c)
 

SMIP@PCNS-gel的结构示意图[24]

Fig.7 (a)
 

Schematic
 

diagram
 

of
 

the
 

adsorption
 

mechanism
 

of
 

MGOA[20];
 

(b)
 

Hierarchical
 

porous
 

structure
 

of
 

HCNS/NGA
 

and
 

adsorption
 

mechanism
 

diagram[31];
 

(c)
 

Schematic
 

diagram
 

of
 

the
 

structure
 

of
 

SMIP@PCNS-gel[24]

2.2 碳气凝胶用于煤基固废中高值资源的高效分

离富集

  煤基固废物是煤炭开采、加工过程中产生的一

类难以利用的工业固体废弃物,主要包括煤矸石、粉
煤灰、煤气化渣等。在这些煤基固废物中含有丰富

的锂、镓、镍等稀有元素,可以对其进行有价金属的

回收。碳气凝胶因其多孔结构、大比表面积、高孔隙

率以及丰富表面官能团可控而被广泛应用于金属离

子吸附。
赵宏[33]以三羟甲基氨基甲烷(Tris)和二氧化

硫脲 (TUD)作 为 还 原 剂、N,N-二 甲 基 甲 酰 胺

(DMF)为辅助交联剂、GO作为前驱体,采用液相自

组装技术合成两种石墨烯气凝胶(DMF-Tris/GAs
和DMF-TUD/GAs),并将它们作为载体,通过表面

离子印迹技术分别制备具有一定分离回收Li+能力

的离 子 印 迹 聚 合 物 材 料(IIP-DMF-Tris/GAs和

IIP-DMF-TUD/GA).Li+相对于Na+、K+和 Mg2+

的选择性系数分别为10.0、5.71和4.0,经6次吸

附-解吸循环后,对Li+ 的吸附容量仅下降9.0%.
ZHANG

 

et
 

al[34]采用脉冲电聚合和表面离子印迹

技术相结合的方法,开发了一种新型离子印迹石墨

烯基混合气凝胶(LIIP@N-CMS/GA),该印迹膜由

聚吡咯(PPy)、氧化石墨烯(GO)、苯并12-冠4醚

(B12C4)和氮掺杂碳微球/石墨烯气凝胶(N-CMS/

GA)组成。通过整合电场驱动和B12C4对Li+ 的

特异性识别,LIIP@N-CMS/GA电极获得了优异的

离子分离性能,包括高吸附容量41.05
 

mg/g、优越

的留存比率(在经历10次电化学吸附解吸周期之后

保持初始值的91.7%)、平衡时间小于2
 

h、对Na+、

K+、Mg2+与Al3+具有相对较高的选择性分离系数

(分别为51.99、19.66、14.37和12.40),作用机理

和性能测试如图8所示。这些性能来源于具有优异

导电性的N-CMS/GA多孔结构的协同效应、B12C4
对Li+的特异性识别以及电场驱动加速了离子输运

和电子转移。因此,LIIP@N-CMS/GA可以作为粉

煤灰酸性环境下锂萃取的优秀候选材料。
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Fig.8 Action
 

diagram,
 

adsorption
 

performance,
 

and
 

selectivity
 

of
 

LIIP@N-CMS/GA
 

driven
 

by
 

electric
 

field[34]

2.3 碳气凝胶用于煤化工气体的深度去除

煤化工生产中存在大量一氧化碳、苯类、硫化

氢、多环芳烃等有毒有害气体,这些气体对人体健康

和生态环境都有危害。因此,选择性去除该类气体

非常重要。
碳气凝胶因其优越的性能而被认为是去除

VOC的潜在吸附剂[35]。例如,HAN
 

et
 

al[36]构建了

一种三维分层多孔石墨烯气凝胶,用于高效吸附和

预富集化学试剂。与普通石墨烯气凝胶相比,在相

对湿度较高的条件下,所制备的气凝胶对 VOC具

有更高的吸附能力。这种能力是由于三维分层多孔

结构促进了污染气体的扩散,并通过疏水相互作用

扩大了VOC分子与活性吸附位点之间的相互作用。
煤炭燃烧发电和供暖都会释放出大量的CO2,

是温室气体的重要来源。在21世纪,CO2 浓度的

增加成为人类面临的 最 严 重 的 问 题 之 一。RO-
BERTSON和 MOKAYA[37]通过溶胶-凝胶法合成

了碳气凝胶,经KOH活化后,孔容达到2.03
 

cm3/g,
比表面积为1

 

980
 

m2/g.微孔隙率高达87%,微孔

隙分布集中在约8~13
 

nm处。碳气凝胶的CO2 捕

集能力高达2.7~3.0
 

mmol/g.OH
 

et
 

al[38]构建了

一种还原氧化石墨烯气凝胶,经功能化后,在1.0个

大气 压、25
 

℃条 件 下,CO2 捕 集 能 力 达 到0.43
 

mmol/g,且具有较高的选择性如图9所示。同时,

98%的CO2 可以通过简单的压力波动轻松解吸。
离散傅里叶变换(DFT)分析发现,通过石墨化氮化

碳微孔边缘诱导的偶极子相互作用,提高了CO2 吸

附容量、选择性和再生能力。
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图9 (a)
 

氮化碳气凝胶(CNA)的合成工艺;(b)
 

氮化碳气凝胶吸附气体的DFT分析[38]

Fig.9 (a)
 

Synthesis
 

process
 

of
 

carbon
 

nitride
 

aerogel
 

(CNA);
 

(b)
 

DFT
 

analysis
 

of
 

adsorbed
 

gas
 

on
 

carbon
 

nitride
 

aerogel[38]
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  WU
 

et
 

al[39]将Cu纳米颗粒(NPs)插入到介孔

碳气凝胶中,首次将其用于高效去除 H2S.该脱硫

剂基于尺寸策略,通过在介孔碳气凝胶上插入铜纳

米粒子来克服烧结问题并提高活性,实现中温条件

下H2S的高效脱除。PAN
 

et
 

al[40]在此基础上制备

了三维碱性石墨烯气凝胶,并证明其是 H2S氧化的

高效催化剂,突破容量达到3.19
 

g/g.此外,还提出

了一种自由基诱导 H2S氧化的反应途径,即氧分子

仅在石墨烯上被激活形成超氧自由基,从而诱导游

离HS-氧化成硫如图10(a)所示。SUN
 

et
 

al[41]将

脱硫技术与制备锂硫电池正极材料相结合,首先将

静电纺丝碳纳米纤维胺化,进而制备得到氨基功能

化的藕状碳纳米纤维(NH2-PLCNFs).在不含金属

的NH2-PLCNFs催化剂上,H2S选择性催化氧化

生成单质硫(S),得到的载硫复合材料(S@NH2-
PLCNFs)进一步用作LSB的阴极如图10(b)所示。

NH2-PLCNFs能 够 高 效 地 脱 硫(脱 除 能 力 高 达

3.46
 

g
 

H2S/g催化剂),并且S在改性碳纳米纤维

上具有较强的共价稳定性。
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图10 (a)
 

三维碱性石墨烯气凝胶中 H2S氧化的反应途径[40];(b)
 

实现高效脱硫和高性能LBS的集成策略[41]

Fig.10 (a)
 

Reaction
 

pathway
 

for
 

H2S
 

oxidation
 

in
 

3D
 

alkaline
 

graphene
 

aerogels[40];
 

(b)
 

Integrated
 

strategy
 

for
 

efficient
 

desulfurization
 

and
 

high-performance
 

LBS[41]

3 存在问题与展望

本文重点综述了3D碳气凝胶宏观块体材料的

两类构建策略,及其作为吸附分离材料在煤化工精

细分离(废液中的污染物、固废中的高值资源以及煤

化工气体)中的应用。但纵观当前碳气凝胶的制备

及在煤化工精细分离中的研究现状,还存在诸多未解

决问题需要研究者继续努力,具体问题及展望如下:

1)
 

碳气凝胶的合成过程相当漫长,特别是超临

界或冷冻干燥过程复杂、能耗高,而且大部分前体都

相对昂贵,导致生产成本很高。开发和寻求更加便

捷、周期短且成本低廉的制备流程和原料,成为碳气

凝胶大规模广泛应用的首要任务。煤炭是我国重要

的能源和资源,其高碳性直接决定了其可以作为制

备碳气凝胶的原料。煤基碳气凝胶用于煤化工精细

分离,不仅材料制备成本低廉,而且真正意义实现了

“以煤治煤”。

2)
 

许多原始的碳气凝胶机械性能较差,削弱了

吸附剂的再生,特别是用于各种污染物的处理以及

高值资源的回收。因此应该通过复合材料等方式增

强其机械性能以使其在实际应用中具有更高的价

值。比如,将热解炭化有机气凝胶和组装碳气凝胶

两种策略结合,在组装碳气凝胶过程中通过溶胶凝

胶等化学反应,引入共价键,实现机械性能的提高。

3)
 

多数碳气凝胶的孔隙结构为大孔,限制了其

在某些应用中的选择性。因此应该清楚了解各种孔

道结构在不同应用中的作用,根据处理物的不同,设
计不同孔道结构的碳气凝胶。这就要求热解过程中
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对温度、时间等参数进行精准调控;以及对组装过程

中各组装结构单元的组成、尺度进行精确设计。

4)
 

结合所制备材料的各项性能,开发出针对性

较强的吸附装置和脱附技术,充分利用材料的优势,

降低使用成本和难度,进而使得技术推广较易,利于

企业挖潜增效。最终将碳气凝胶材料应用于煤化工

产业,服务于新能源等产业,实现传统煤化工与新能

源的有机融合。
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