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摘要：海上漏油的频繁发生以及采油废水、工业含油污水的大量排放造成水资源大片污染和生态系统平衡的严

重破坏。目前，从水体中分离油品和有机污染物已受到越来越多的商业和学术的关注。石墨烯基气凝胶是由二

维石墨烯片层组装成的三维宏观材料，因孔隙率高、比表面积大、密度低、机械性能强等特点在油水分离领域

具有广阔的应用前景，已成为当前研究热点。该文总结了石墨烯基气凝胶的结构设计、组装及干燥方法，归纳

了近年来其在油水分离中的应用进展，分析了石墨烯基气凝胶在油水分离中的影响因素以及石墨烯基气凝胶吸

附油品后的再生方法，并对石墨烯基气凝胶在油水分离领域的研究现状和未来研究方向进行了简要评述。 
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Abstract: The frequent occurrence of oil spills at sea and the large amount of oil-bearing and industrial 

wastewater cause large-scale pollution of water resources and serious damage to the balance of ecosystem. 

At present, the separation of oil and organic pollutants from water has attracted more and more commercial 

and academic attention. Graphene-based aerogels are three-dimensional macroscopical materials assembled 

from two-dimensional graphene sheets, and have a broad application prospect in the field of oil-water 

separation and have become one of the research hotspots due to their high porosity, large specific surface 

area, low density and strong mechanical properties. The structural design, assembly and drying methods of 

graphene-based aerogels are introduced. The research progress of graphene-based aerogels application in 

oil-water separation is reviewed in recent years. The influencing factors of graphene-based aerogels in oil- 

water separation and the regeneration methods of graphene-based aerogels after oil adsorption are analyzed. 

The research status and future research directions of grapheme-based aerogels in the field of oil-water 

separation are pointed out. 

Key words: graphene-based aerogels; structural design and assembly; drying method; oil-water separation; 

regeneration of sorbent 
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石油及其相关行业的飞速发展产生的大量含油

废水导致了生态系统的破坏和水资源的浪费，已成

为近年来亟待解决的环境问题 [1-3]。在“Web of 

Science”网站以“oil pollution”为关键词进行搜索，

发现有关油品污染的年文章数从 2010 年的 3800 余

篇增长到 2020 年的 74000 余篇。为尽可能减小石油

及其衍生物对水体和生态系统产生的负面影响，研

究者已经开发出物理吸附、原位燃烧和生物降解等

方法[4-8]。其中，物理吸附因吸附速率快、能耗低、

操作简单等优点被认为是实现油水分离最有效和最

有前景的方法之一。碳材料在处理含油废水等方面

发挥着重要作用，从起初的活性炭到近十几年新兴

的碳纳米管、石墨烯等材料，研究者一直致力于挖

掘碳材料在油水分离中的潜能[9-17]。 

石墨烯是一种由碳原子通过 sp2 杂化相互连接

而成的类蜂窝状的二维碳纳米材料，石墨烯碳原子

之间独特的排列方式赋予了其优异的力学、热学、

电学、光学等性质[18-20]。在油品吸附领域，石墨烯

因巨大的比表面积（理论比表面积为 2630 m2/g）和

超疏水性应用前景广阔。然而，石墨烯纳米片层之

间具有强相互作用，致使石墨烯片层极易团聚，片

层中的活性位点被隐藏，从而限制了二维石墨烯纳

米材料的实际应用[21-22]。此外，在吸附过程中纳米

石墨烯难以回收，可能被释放到环境中，影响被吸

附污染物的迁移，从而造成潜在的环境风险[23]。基

于此，研究者将二维片状石墨烯组装为三维块状石

墨烯基气凝胶，显著改善了石墨烯片层易团聚以及

纳米石墨烯难以回收的问题[24-28]。三维石墨烯基气

凝胶不仅可以保留二维石墨烯的强柔韧性、高导电

性、高导热性、大比表面积等特点，还具有丰富的

孔隙结构（孔隙率可达 99%以上）和超低的密度。

丰富的孔隙结构可为吸附提供足够的传输通道，有

利于促进污染物从液相扩散到吸附材料表面，提高

吸附速率。因此，三维石墨烯基气凝胶较二维石墨

烯在油水分离领域更具优势。 

近年来，将石墨烯组装为石墨烯基气凝胶的设

计方法越来越多样，石墨烯基气凝胶的应用领域也

越来越广泛，如图 1 所示。但目前石墨烯基气凝胶

的制备仍面临许多问题，如：制备周期长、机械强

度差、规模化生产困难等。因此，及时地总结石墨

烯基气凝胶制备的最新进展，并找到可行的方案来

解决这些问题是拓展和深化石墨烯基气凝胶应用的

基础。本文综述了石墨烯基气凝胶的制备过程和干

燥方法的最新进展；随后总结了石墨烯基气凝胶对

水中油类污染物的吸附应用；最后，对石墨烯基气

凝胶在油水分离领域目前面临的挑战和未来的研究

方向进行了展望。 

 
 

图 1  石墨烯基气凝胶的多种应用 
Fig. 1  Various applications of graphene-based aerogels 

 

1  石墨烯基气凝胶的结构设计和组装 

1.1  石墨烯基气凝胶的制备方法 
研究表明，石墨烯基气凝胶可以制成各种各样

的形状。值得注意的是，石墨烯基气凝胶的形状取

决于制备过程中盛装其前驱分散液的容器形状或涂

附其前驱分散液基底材料的形状。常用于制备石墨

烯基气凝胶的方法有溶胶-凝胶法、还原组装法（包

括水热还原组装和化学还原组装）、多孔材料物理浸

渍法、3D 打印法等。 

1.1.1  溶胶-凝胶法 

溶胶-凝胶法制备石墨烯基气凝胶通常是先将

氧化石墨烯（GO）分散在特定的溶剂中；接着，在

GO 溶液中添加凝胶因子使体系发生理化反应形成

溶胶；然后，经升温或静置陈化等使溶胶中的粒子

聚合成大的胶束形成凝胶；最后，利用一定的干燥

方法将湿凝胶干燥得到气凝胶[29-30]，制备示意图如 

图 2a 所示。NIU 等[29]利用溶胶-凝胶法结合超临界

CO2 干燥处理制备了孔隙率超过 98%的石墨烯气凝

胶（GA），GA 力学性能优异，其弹性模量为 2.9 MPa

且能够支撑超过自身质量 35000 倍的物品。 
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a—溶胶-凝胶法[30]；b—直接水热还原组装[31]；c—水热化学还原

组装[37]；d—多孔材料物理浸渍[40]；e—3D 打印法[43] 

MF — 三 聚 氰 胺 泡 沫 ； GNP — Graphene nanoplatelet ； SF —
Surface-functionalized 

 

图 2  石墨烯基气凝胶的制备方法 
Fig. 2  Preparation method of graphene-based aerogels 

 

1.1.2  还原组装法 

还原组装法是以 GO 为前驱体，通过控制 GO

的还原，诱导其自组装成石墨烯基湿凝胶，然后脱

除凝胶网络中的溶剂形成三维石墨烯基气凝胶。还

原组装法是目前实验室中制备石墨烯基气凝胶最为

常用的方法，其主要分为两类：直接水热还原组装

和水热化学还原组装。直接水热还原组装通常是利

用密封的反应釜使 GO 溶液在约 200 ℃下还原 12 h

以上自组装形成三维的湿凝胶，随后经过干燥步骤

制得石墨烯基气凝胶，其反应温度较高，制备周期

较长[31-32]，制备示意图如图 2b 所示。ZHU 等[32]在 GO

溶液中加入 Mn(NO3)2 和 Ce(NO3)3•6H2O 在 180 ℃

下水热还原 12 h 制备了一种用于选择性催化还原氮

氧化物（NOx）的 MnOx-CeO2/RGA（还原氧化石墨

烯气凝胶）复合气凝胶。MnOx-CeO2 与 GO 之间的

化学 键 可实 现高 选 择性 催化 还 原效 率， 与纯

MnOx-CeO2 纳米颗粒相比，MnOx-CeO2/RGA 复合材

料显示出高度增强的催化活性，其在 220 ℃下可实

现 99%的 NOx 转化。 

为降低 GO 水热还原反应的温度，缩短石墨烯基

气凝胶的制备周期，研究者在水热还原组装法的基

础上加入还原剂，如乙二胺（EDA）、乙二胺四乙酸

二钠、抗坏血酸、肼、水合肼等发明了一种制备条件

较为温和的水热化学还原组装法[33-39]，制备示意图

如图 2c 所示。水热化学还原组装制备石墨烯基气凝

胶可以将直接水热还原反应的温度降低一半以上，

并可将长达十几、二十几个小时的反应时间缩短至

几个小时甚至更短，显著改善水热还原反应的条件。 

1.1.3  多孔材料物理浸渍法 

多孔材料物理浸渍法制备石墨烯基气凝胶是利

用多孔材料作为模板，通过物理浸渍法将 GO 溶液

附着在多孔材料表面，然后通过简单的还原得到三

维材料，随后将模板除掉，或者保留模板与石墨烯

共同形成多孔复合材料，制备示意图如图 2d 所示。

目前，常用的模板主要有宏观的泡沫类物质以及纳

米微球等[40-42]。利用模板法制备的石墨烯基气凝胶

的孔径与模板材料的孔径基本一致，理论上通过选

用不同孔径的模板材料即可制备出不同孔径的石墨

烯基气凝胶。但多孔材料物理浸渍法制备的石墨烯

基气凝胶用于油水分离却具有很大的局限性，一是

由于纳米微球制备的石墨烯基气凝胶的孔径太小，

且存在较多闭孔致使油品不易吸附进入；二是由于

多孔材料在浸渍之前已经成型，所制备石墨烯基气

凝胶的孔径难以调节。 

1.1.4  3D 打印法 

3D 打印法是一种根据三维数字模型将原料逐

层构造为特定形状、尺寸物体的方法，制备示意图

如图 2e 所示。目前，3D 打印石墨烯基气凝胶应用

于电化学储能方面已有研究报道[43-47]。3D 打印制造

石墨烯基气凝胶的关键是控制石墨烯基气凝胶的凝

胶化过程。JIANG 等[48]指出，能够直接打印的 GO

油墨应满足 3 个标准：油墨在高剪切应力下须表现

出相对低的弹性剪切模量，使其能稳定地流过沉积

喷嘴；油墨的静态弹性模量应足够大，使挤出的长

丝能够立即“凝固”，可保持沉积时的特征形状，并

能抵抗自重和表面张力引起的塌陷；油墨需要保持

均匀，以防止喷嘴堵塞。 

石墨烯基气凝胶的不同制备方法各有优劣：溶

胶-凝胶法的反应条件温和，但制备周期过长，而且

由溶胶形成凝胶的过程较难控制；直接水热还原组

装虽较溶胶-凝胶法可缩短制备周期，但所需能耗较

高；多孔材料物理浸渍法的制备过程简单，但材料

的孔径太小或难以调节，且用于去除模板的试剂通

常存在强腐蚀性；3D 打印法可突破常规技术的限

制，实现无需模具制造出任意形状的石墨烯基气凝

胶，但 3D 打印设备价格过于昂贵、打印油墨受限、

打印石墨烯基气凝胶的精度不够且成型较慢。与以

上几种方法相比，水热化学还原组装兼具溶胶-凝胶

法温和的反应条件，比直接水热还原组装法的制备

周期更短，同时所需设备成本较低、制备石墨烯基气

凝胶的孔径可以调节，因此，当前石墨烯基气凝胶

的制备主要采用水热化学还原组装的方法。 

1.2  石墨烯基气凝胶的干燥方法 
制备一种油水分离性能优良的石墨烯基气凝胶

其干燥方式是至关重要的。选择干燥方式的依据在

于如何消除石墨烯基湿凝胶在干燥过程中因溶剂表

面张力产生的体积收缩和结构开裂[49]。不同的制备

条件可能需要特定的干燥方式才能获得小体积收

缩、无结构开裂的石墨烯基气凝胶。目前，石墨烯基
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气凝胶的干燥方法主要分为超临界干燥[50-52]、真空

冷冻干燥[53-56]和常压干燥[57]，其中最先使用的是超

临界干燥，当前应用最多的是真空冷冻干燥，而能

耗低、操作简单、生产周期短的常压干燥方法尚不

成熟。 

1.2.1  超临界干燥法 

超临界干燥法是将湿凝胶内部的液体转变为超

临界流体直接脱出从而得到气凝胶，此法可避免气-

液相界面的出现，在干燥过程中没有表面张力的产

生，可保证凝胶骨架不会坍塌破坏。OZTUNA 等[52]

通过一步水热反应辅助超临界 CO2（SCCO2）辅助

干燥技术，然后在 H2/He 环境下热还原合成了

Ni/NiO 核壳纳米粒子修饰的石墨烯基气凝胶

Ni/NiO/GA（图 3a）。超临界 CO2 辅助干燥技术可保

持 Ni/NiO/GA 具有高达 560 m2/g 的比表面积，在

H2/He 环境中热还原不仅可将 Ni2+转化为 Ni/NiO 核

壳纳米粒子，而且可以使石墨烯气凝胶进一步脱氧。 

1.2.2  真空冷冻干燥法 

真空冷冻干燥法的原理是在较低的温度下使湿

凝胶内部的液体冰冻为固态，再利用抽真空的方式

使之升华脱出体系，至湿凝胶内部全部替换为空气，

再将温度及压力恢复为常温常压即可得到气凝胶。

真空冷冻干燥法与超临界干燥法的初衷类似，都是

为了避免干燥过程中气-液相界面的产生从而防止

气凝胶骨架被表面张力所破坏，但真空冷冻干燥较

超临界干燥更易实现、设备要求更低，目前真空冷

冻干燥已替代超临界干燥成为石墨烯基气凝胶干燥

的主流方式。 

LYU 等[56]以 CMC（羟甲基纤维素）为增强填

料，乙二胺（EDA）为交联剂和还原剂，通过水热还

原结合冷冻干燥制备了 TiO2/煤基石墨烯气凝胶

（TCGA）。TCGA 具有良好的三维多孔结构、高的

机械强度和超低的密度，并且在交联碳骨架中含有均

匀分布的锐钛矿型 TiO2 纳米粒子（图 3b）。TCGA 独

特的结构特性不仅可以为染料在水溶液中的吸附提

供足够的可用空间或活性位点，还为染料光催化脱

色过程中光生电子的立体传输提供了有效的框架。 

1.2.3  常压干燥法 

常压干燥法主要是通过低表面张力溶剂将湿凝

胶内部液体完全替换，然后在常压条件下加热或自

然干燥使湿凝胶孔道内溶剂蒸发从而得到气凝胶。

ZHANG 等[58]通过还原剂氢碘酸自组装氧化石墨烯和

壳聚糖的分散液，冰模板法重铸复合水凝胶，在环

境温度和压力条件下干燥获得含有还原氧化石墨烯

（RGO）和壳聚糖（CS）的纳米复合气凝胶（RGSA）。

RGSA 具有可逆的可压缩性、优异的弹性和高导电

性，在高达 92%的应变下循环压缩 5 次，仍能保持

90%以上的最大压应力（图 3c）。 
 

 
 

a—超临界干燥[52]；b—真空冷冻干燥[56]；c—常压干燥[58]； 

CGO—煤基氧化石墨烯 
 

图 3  石墨烯基气凝胶的干燥方法 
Fig. 3  Drying method of graphene-based aerogels 

 

超临界干燥可以制备大比表面积、强力学性能、

低热导率、高热稳定性和高电导率的石墨烯基气凝

胶，但是超临界干燥的条件比较苛刻，对设备要求

较高、能耗大且实验周期长，因此，不适用于石墨

烯基气凝胶的大批量制备。真空冷冻干燥也可制备

高性能的石墨烯基气凝胶，而且较超临界干燥更易

实现、设备要求更低，有望实现高性能石墨烯基气

凝胶的规模化制备，目前真空冷冻干燥已替代超临

界干燥成为石墨烯基气凝胶干燥的主流方式。与超

临界干燥法和真空冷冻干燥法相比，常压干燥法具

有能耗低、操作简单、没有特殊的设备要求、生产

周期短等优点，因此，对于石墨烯基气凝胶的产业

化制备来说，常压干燥方法将更有竞争力。然而，

湿凝胶在常压干燥过程中不可避免地存在表面张

力，溶剂蒸发的毛细管作用力会导致气凝胶体积的

收缩或三维结构的坍塌；此外，用常压干燥法制备

的石墨烯基气凝胶孔径太大，比表面积太小，孔壁

太厚，还不能满足石墨烯气凝胶高性能应用的要求，

所以，利用常压干燥法来制备高性能石墨烯基气凝

胶还需经过长期的摸索。 

2  影响石墨烯基气凝胶油水分离的因素 

2.1  石墨烯基气凝胶表面疏水程度的影响 

近年来，超疏水性石墨烯基气凝胶的制备倍受

研究者青睐[59-61]。石墨烯基气凝胶的疏水性越强意

味着在油水分离时吸附的水越少，从而提高对油品
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的吸附量。石墨烯基气凝胶疏水性的提高一方面是

通过对疏水性材料进行表面改性；另一方面是提高

材料的表面粗糙度。LUO 等[59]以魔芋葡甘聚糖为柔

性骨架，采用两步水热法制备了魔芋葡甘聚糖

（KGM）和 RGO 互穿网络柔性 KGM-RGO 气凝胶。

然后，采用十八烷基三氯硅烷（OTS）作为超疏水

改性剂，进一步制备了超疏水性的 OTS@KGM-rGO

气凝胶。通过对一系列不同油品的吸附发现，

OTS@KGM-rGO 气凝胶对不同油品吸附能力均高

于 KGM-RGO 气凝胶。这是因为，经 OTS 表面改性

后，样品表面变得更粗糙，表面能更低，更有利于

对油的吸收和保留，从而导致吸附容量的增加。不

同石墨烯基气凝胶的水接触角与油吸附能力总结如

表 1 所示。由表 1 可知，以不同材料与石墨烯复合

得到的气凝胶的疏水程度是不同的，这说明若要得

到不同疏水程度的石墨烯基气凝胶，则可选择不同

材料与石墨烯进行复合；此外，以不同材料与石墨

烯复合得到的气凝胶的整体密度也是不同的，通常

石墨烯基气凝胶的整体密度越低，其对油品的吸附

能力越强。 
 

表 1  不同石墨烯基气凝胶的水接触角与油吸附能力 
Table 1  Water contact angle and oil adsorption capacities of different graphene-based aerogels 

石墨烯基气凝胶 与石墨烯复合的材料 水接触角/(°) 整体密度/(mg/cm3) 吸油量/(g/g) 文献 

OTS@KGM-rGO OTS@KGM 150.3 11.4 50.66~90.93 [59] 

CNF/PVA/GO aerogel CNF/PVA 156 18.41 57~97 [60] 

Nanocellulose/graphene aerogel Cellulose nanocrystal 130 18 25~58 [62] 

Lignin-modified graphene aerogel Lignin 127 3 167~350 [63] 

Graphene/polyvinyl alcohol/cellulose 
nanofiber aerogel 

Polyvinyl alcohol/ 
cellulose nanofiber 

140 6.17 155~288 [64] 

Reduced graphene oxide-coated 
polyurethane sponge 

Polyurethane sponge 153 — 37 [65] 

“—”代表未给出；CNF—Cellulose nanofibers；PVA—polyvinyl alcohol。 
 

2.2  石墨烯基气凝胶的孔径及孔隙率的影响 
除疏水性外，孔径及孔隙率也是影响石墨烯基

气凝胶的油吸附性能的重要因素。DENG 等[66]对不

同孔径的石墨烯气凝胶进行了吸油性能研究，结果

表明，油吸附容量与石墨烯泡沫的孔径呈正相关，

石墨烯基气凝胶的孔径越大、孔隙越多，越有利于

传质吸附，吸油能力也越好。DIAO 等[67]以 Pickering

乳液为软模板，通过调节均质机的转速制备了不同

孔径的石墨烯基气凝胶用于油吸附性能研究，结果

表明，孔径越大，石墨烯气凝胶对水中乳化柴油的

吸附速率越快。但孔隙率高并不一定意味着气凝胶

的吸附量大，这是因为，石墨烯基气凝胶的孔隙未

被油品完全填充，应是气凝胶的内部存在油品“不

可及”的孔道，这些孔道可能是封闭的或是存在扩

散阻力过大的微孔。不同石墨烯基气凝胶的孔隙率

与油吸附能力总结如表 2 所示。由表 2 可知，以不

同材料与石墨烯复合得到的气凝胶的孔隙率是不同

的，通常石墨烯基气凝胶胶的孔隙率越高，其整体

密度越低，对油品的吸附能力越强。要提高石墨烯

基气凝胶的吸附能力，除提高其孔隙率外，还需保

证其孔道尽可能是开放的，其孔径过小会阻止油品

的进入。 
 

表 2  不同石墨烯基气凝胶的孔隙率与油吸附能力 
Table 2  Porosity and oil adsorption capacities of different graphene-based aerogels 

石墨烯基气凝胶 与石墨烯复合的材料 孔隙率/% 整体密度/(mg/cm3) 吸油量/(g/g) 文献 

CNF/PVA/GO aerogel CNF/PVA 98.98 18.41 57~97 [60] 

Cellulose nanofibers/polyvinyl 
alcohol/graphene aerogels 

Cellulose nanofibers/ 
polyvinyl alcohol 

98.80 17.95 60~96 [68] 

Graphene/polyvinyl alcohol/cellulose 
nanofiber aerogel 

Polyvinyl alcohol/ 
cellulose nanofiber 

99.61 6.17 155~288 [64] 

TMCS/rGO/CNFs aerogel TMCS/CNFs 99.12 6.78 33~39 [69] 

Superhydrophobic graphene aerogel beads Octadecylamine 96.90 14.40 52~178 [70] 

Polyvinyl alcohol-graphene aerogel Polyvinyl alcohol 99.80 5.07 114~286 [71] 

Graphene/carboxymethyl cellulose 
composite aerogels 

Carboxymethyl cellulose >99.00 8.34 87.05~207.76 [72] 

 

2.3  吸附油品类型的影响 
工业中油品的污染主要包括两类：一类是纯油

品（包括轻质油和稠油）；另一类是水中的乳化油分。

目前，对轻质油品的吸附研究报道较多，而对稠油

和水中乳化油的吸附研究较少。 

BO 等[71]以聚乙烯醇为交联剂，乙二胺为还原剂，
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采用 Pickering 乳液作为软模板制备了聚乙烯醇-石

墨烯气凝胶，并研究了其对柴油的动力学吸附行为。

聚乙烯醇-石墨烯气凝胶的密度仅为 5.07 mg/cm3、

孔隙率高达 99.80%，其对柴油的吸附符合准一级动

力学模型。XU 等[72]以二维石墨烯片层为基底，一

维羧甲基纤维素为填充材料，结合常压干燥制备了

一种超轻、超弹性、高孔隙率的超弹性石墨烯/羧甲

基纤维素复合气凝胶（SGA/CMC）。通过对不同密

度轻质纯油品的吸附，表明 SGA/CMC 对轻质纯油

品的吸附能力与油品的密度呈正比，即单位质量

SGA/CMC 吸附油品的体积为一定值，从而说明

SGA/CMC 对轻质纯油品的吸附是一种体积填充行

为，与被吸附油品的种类无关。 

与轻质油相比，稠油黏度较大，高的黏度阻碍

了稠油扩散到石墨烯基气凝胶的内部孔隙，因此，

一般的石墨烯基气凝胶不适用于稠油的吸附。基于

稠油黏度随温度升高而降低，用于稠油吸附的石墨

烯基气凝胶要具有良好的导热、导电性能。目前，

石墨烯基气凝胶吸附高黏度稠油主要有两种方式：

焦耳加热降黏吸附和光热转换降黏吸附。 

GE 等[73]将三聚氰胺海绵在 GO 分散液中反复

浸渍，使 GO 溶液包裹在三聚氰胺海绵的表面，然

后以碘化氢作为还原剂对 GO 进行还原得到具有良

好导电性的三维多孔石墨烯基海绵，如图 4a、b 所

示。采用焦耳加热的方式在不同温度下对高黏度稠

油进行吸附。图 4c 显示，当温度为 22 ℃时，1 滴

原油完全渗入石墨烯基海绵需要 8 min，而当温度升

高至 90 ℃时，1 滴原油渗入海绵的时间缩短为 6 s，

表明石墨烯基海绵对高黏度的稠油具有良好的吸附

能力，且加热温度越高，吸附速率越快。 
 

 
 

图 4  石墨烯基海绵的制备过程示意图（a）；石墨烯基海

绵良好导电性和疏水性的照片（b）；不同温度下石

墨烯基海绵对 1 滴原油的吸附（c）[73] 
Fig. 4  Schematic illustration of the fabrication process of 

graphene-based sponge (a); The photograph of 
graphene-based sponge demonstrates their good 
hydrophobic and electric conductivity properties 
(b); Adsorption of a drop of crude oil by graphene- 
based sponge at different temperatures (c) [73] 

 

WANG 等 [74]通过简单的涂覆方法将还原氧化

石墨烯（rGO）和银纳米粒子（AgNPs）固定在三聚

氰胺海绵骨架上（MS）制备了 rGO 和 AgNPs 改性

海绵（rGO/AgNPs-MS），利用光热转换吸附高黏度

稠油。图 5a 表明，rGO/AgNPs-MS 在有无模拟阳光

条件下对有机溶剂、低黏度油均表现出优异的吸附

能力；而在没有模拟阳光的情况下，rGO/ AgNPs-MS

对高黏度稠油的吸附能力较差。由于原油黏度随温

度增加先急剧减小后趋于平稳（图 5b），在有模拟

阳光的情况下，rGO/AgNPs-MS 对高黏度稠油的吸

附能力有显著提升，这说明 rGO 和 AgNPs 的协同作

用改性后的 rGO/AgNPs-MS 可以将阳光转化为热

量，通过光热转化加热高黏度原油，降低其黏度，

增强其流动性，从而将其吸附。图 5c、d 为在模拟

太阳光照射下 MS 和 rGO/AgNPs-MS 吸附高黏度稠

油示意图。由于稠油泄漏通常出现在海上，电焦耳

加热不易在海上实现，所以利用太阳能光热转换吸

附稠油将是一种更具应用前景和更加吸引人的方

法，如何批量化制备高光热转换效率、高吸附性能

的石墨烯基气凝胶将是未来研究的重点。 

对于纯油品的吸附来说，材料的疏水性越强吸

附油品的能力也就越大，这对吸附来说是有利的。

但有一种油品能够在水中稳定存在，难以从水中分

离，形成水包油型的乳化油。对于乳化油的吸附就

不能制备超疏水性的石墨烯基气凝胶，而是要具有

一定的亲水能力，否则乳化油难以进入石墨烯基气

凝胶的孔道内部被吸附。 

对乳化油的吸附已有研究报道。例如：HUANG

等 [75]采用定向冷冻-冷冻干燥技术制备了弹性石墨

烯基气凝胶，考察了石墨烯基气凝胶的孔取向对乳

化油吸附行为的影响。结果表明，定向冷冻具有蜂

窝状孔的石墨烯基气凝胶比无定向冷冻生长的石墨

烯基气凝胶具有更高的乳化油去除能力；石墨烯基

气凝胶对乳化油的吸附符合准二级动力学模型且是

自发进行的物理吸附过程。DIAO 等[67]用 Pickering

乳液法制备了不同孔径、不同体积、不同疏水性的

石墨烯气凝胶，研究了不同条件制备的石墨烯气凝

胶对水中乳化柴油的吸附。结果表明，不同条件制

备的石墨烯气凝胶对乳化油的吸附均符合准二级动

力学模型，石墨烯气凝胶内部孔径越大、外比表面

积越大则其对水中乳化柴油的吸附速率越快，且用

于乳化油吸附的石墨烯气凝胶的疏水性不宜过高或

过低，应当存在一个平衡值。但材料的疏水性具体

为多少时，吸附乳化油更为合适，作者却没有进行

详细研究，今后在进行乳化油吸附的研究中有必要

对石墨烯基气凝胶疏水性进行深入探索。 
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图 5  在有无模拟太阳光照射下，rGO/AgNPs-MS 对各种

有机溶剂和油的吸附能力（a）；在剪切速率 12 s–1

下，重质原油的黏度随油温变化（b）；模拟太阳光

照射下，MS（c）和 rGO/AgNPs-MS（d）吸附高

黏度稠油的示意图[74] 
Fig. 5  Adsorption capacities of rGO/AgNPs-MS to various 

organic solvents and oils in the presence or absence 
of simulated sunlight irradiation (a); Viscosity of 
heavy oil changes with oil temperature at shear rate 
of 12 s–1 (b); Schematic illustration of adsorption of 
high viscosity heavy oil by MS (c) and rGO/AgNPs- 
MS (d) under simulated sunlight irradiation[74] 

 

3  石墨烯基气凝胶吸附油品的再生 

对石墨烯基气凝胶吸附油品来说，除了关注含

油污染物的吸附能力和吸附速率外，如何高效再生

吸附油品后的石墨烯基气凝胶以及回收含油污染物

也具有非常重要的意义。目前报道的再生方法主要

有溶剂清洗法、直接燃烧法、热蒸发法、物理机械

挤压法。 

3.1  溶剂清洗法 

溶剂清洗法是利用低沸点的有机溶剂置换出被

石墨烯基气凝胶吸附的油品，然后将石墨烯基气凝

胶干燥的方法。DONG 等[76]采用两步化学气相沉积

法合成了石墨烯和碳纳米管的超疏水和超亲油复合

泡沫，用于从水表面选择性去除油或有机溶剂，被

吸附的油可以用丙酮洗涤然后在 140 ℃干燥除去，

而吸附的有机溶剂可以简单地通过在 140 ℃干燥除

去。通过这种方式，复合泡沫可以多次重复使用，

且几乎不会降低材料的吸附能力。 

3.2  直接燃烧法 

直接燃烧法是通过原位燃烧被吸附油品再生回

收石墨烯基气凝胶的方法。WANG 等[77]在石墨烯气

凝胶上原位生长纳米管制备碳纳米管/石墨烯复合

气凝胶，研究其对十六烷的吸附再生性能，碳纳米

管/石墨烯复合气凝胶通过原位燃烧循环再生利用，

10 次循环吸附后碳纳米管/石墨烯复合气凝胶对十

六烷仍保持原始吸附能力的 90%以上。 

3.3  热蒸发法 

热蒸发法是将吸附油品后的石墨烯基气凝胶利

用加热的方法蒸发掉被吸附油品，从而进行再生利

用的方法。BI 等[78]利用石墨烯海绵吸附甲苯（沸点

110.6 ℃）和十二烷（沸点 215~217 ℃），吸附剂石

墨烯海绵通过热蒸发循环再生，被吸附的甲苯和十

二烷通过冷凝甲苯、十二烷蒸汽加以回收。在 10 次

循环吸附后石墨烯海绵对甲苯和十二烷的吸收能力

基本保持相同、其微观结构也没有损坏。 

3.4  物理机械挤压法 

物理机械挤压法是借助外力挤压将被石墨烯基

气凝胶吸附的油品挤出从而再生材料的方法。XU

等[72]采用一步冷冻、两次水热还原的策略在环境压

力下干燥制备了超弹性石墨烯 /羧甲基纤维素复合

气凝胶（SGA/CMC）。以环己烷为目标吸附油品，

SGA/CMC 在机械挤压再生操作中对环己烷具有稳

定的吸附能力，经 10 次循环吸附，SGA/CMC 的吸

附量仍能保持初始吸附量的 90%以上，并且吸附后

SGA/CMC 的外观无破损，有望实现石墨烯基气凝

胶对油品、有机溶剂吸附的工业化应用。 

以上几种石墨烯基气凝胶吸附油品的再生方法

各有优劣。溶剂清洗法虽然不会破坏吸附材料的结

构、几乎不会降低材料的吸附性能，但材料清洗需

要使用大量有机溶剂，后续有机溶剂的去除也需要

外在能量的消耗，不经济实用。使用直接燃烧法可

以很容易地去除被吸附油品，但此法对材料自身的

性能要求比较苛刻，材料要具有优异的热稳定性和

耐火性；而且不能对油品进行重新回收利用。此外，

油品的燃烧也会对环境造成二次污染。虽然热蒸发

法不会破坏材料的微观结构、降低材料的吸附性能

且可以回收油品，但材料再生和油品回收的过程相 
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对复杂且需要外加能量消耗，尤其是对于高沸点、

高沸点油品的回收。物理机械挤压法再生石墨烯基

气凝胶不仅操作简单、能耗低，而且挤出的油品可

以回收利用，是一种非常有前途的吸附再生方法，

但此法对材料的性能要求较高，材料需具有较高的

弹性和较强的机械性能。对石墨烯基气凝胶吸附的

工业化油品来说，利用常压干燥法制备高光热转换

效率、高弹性和强机械性能的石墨烯基气凝胶，再

通过物理机械挤压再生气凝胶和回收油品将是未来

研究探索的方向。 

4  结束语与展望 

石墨烯基气凝胶是由二维石墨烯片层组装成的

三维宏观材料，因孔隙率高、比表面积大、密度低、

机械性能强等特点在油水分离领域具有广阔的应用

前景，已成为当今研究的热点之一。本文综述了石

墨烯基气凝胶的结构设计、组装及干燥方法的最新

研究进展，总结了其对水中油类污染物吸附的影响

因素及材料再生策略。尽管在探索石墨烯基气凝胶

的合成方法及其在油水分离中的应用方面已经取得

了显著进展，但仍存在一些值得进一步研究的问题

和挑战。 

（1）近年来，石墨烯基气凝胶的制备工艺正在

逐步优化、应用领域也更加广泛，但在材料成型干

燥的过程中，制备高吸油性能的石墨烯基气凝胶往

往还是离不开传统的超临界干燥和真空冷冻干燥；

而且对其组装过程的理解还不够深入，性能的调控

手段还有待进一步提高。如何进一步提高石墨烯基

气凝胶的性能、降低制备成本、开发出易于规模化

生产的方法仍具有很大的挑战。 

（2）目前，石墨烯基气凝胶应用于油品吸附的

研究主要集中在对轻质纯油品的吸附，而对高黏度

稠油和乳化油的吸附研究（尤其是乳化油的吸附）

较少，但实际生活中要处理的油品更多的是高黏度

稠油和乳化油。因此，未来石墨烯基气凝胶的设计

要着重考虑导电性、导热性、孔径大小以及亲疏水

性调控以用于吸附高黏度稠油和乳化油。 

（3）石墨烯基气凝胶对油品的吸附还处于实验

室研究阶段，研究人员进行油品吸附时侧重于吸附

单一类型的油、低黏度的轻质油。然而，实际的水

环境中常含有各种盐分、抗生素、重金属离子等多种

组分，这会严重影响石墨烯基气凝胶对油品的吸附，

若能设计开发具有抗污染性能的石墨烯基气凝胶将

对其商业化油水分离应用具有非常重要的意义。 
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