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(57)摘要

本发明题为“具有增强的容量和动力学的水

分波动CO2吸附剂”。本发明提供了一种物质组合

物，该物质组合物具有多孔交联聚合物网、交联

聚合物网中的季铵离子以及交联聚合物网中的

至少一个抗衡离子，该至少一个抗衡离子是氢氧

根或在与水反应时能够形成氢氧根的抗衡离子

中的至少一种。一种产生多孔材料的方法包括在

氢氧根或在与水反应时能够形成氢氧根的抗衡

离子中的至少一种的存在下使用受控聚合和离

子交换使含有季铵的化合物和交联剂聚合。一种

捕获CO2的方法包括在环境中采用在多孔交联聚

合物网中包含季铵离子的吸附剂以吸附CO2。
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1.一种物质组合物，所述物质组合物包含：

多孔交联聚合物网；

所述交联聚合物网中的季铵离子；以及

所述交联聚合物网中的至少一个抗衡离子，所述至少一个抗衡离子是氢氧根或在与水

反应时能够形成氢氧根的抗衡离子中的至少一种。

2.根据权利要求1所述的物质组合物，其中所述交联聚合物网中能够形成氢氧根的所

述至少一个抗衡离子是碳酸氢根、碳酸根、磷酸根、磷酸氢根或磷酸二氢根中的一种。

3.根据权利要求1所述的物质组合物，其中所述多孔交联聚合物网包括来自受控自由

基聚合的残留化学部分。

4.根据权利要求3所述的物质组合物，其中来自受控自由基聚合的所述残留化学部分

由以下中的至少一种形成：氮氧化物、链转移剂、硫醇、TEMPO‑OH、来源于烷氧基胺的分解的

氮氧化物物质、4‑羟基‑TEMPO、TEMPO衍生物、TIPNO、TIPNO衍生物、氯苄基‑TIPNO、SG1、SG1、

硫代羰基硫化合物、黄原酸酯、三硫代碳酸酯、二硫代酯、二硫代氨基甲酸酯、二硫代苯甲酸

酯、用于ATRP中的金属催化剂、铜和铁。

5.根据权利要求1所述的物质组合物，其中所述多孔交联聚合物网包括至少一种附加

单体的残基。

6.根据权利要求5所述的物质组合物，其中所述至少一种附加单体的残基由以下中的

至少一种形成：苯乙烯、苯乙烯化合物、n‑乙烯基吡咯烷酮、乙酸乙烯酯、氯乙烯、甲基丙烯

酸酯、丙烯酸酯、甲基丙烯酸甲酯、丙烯腈、丙烯酸甲酯、乙烯、丙烯、二甲基硅氧烷、氟化乙

烯基、丙烯酸或甲基丙烯酸化合物、甲基丙烯酸六异氟异丙酯、丙烯酸六异氟异丙酯、甲基

丙烯酸2,2,2‑三氟乙酯、丙烯酸2,2,2‑三氟乙酯和甲基丙烯酸1H,1H,2H,2H‑十七氟癸酯。

7.根据权利要求5所述的物质组合物，其中所述至少一种附加单体的所述残基包含含

有氟化基团或脂族基团中的至少一种的疏水性单体。

8.根据权利要求1所述的物质组合物，其中所述季铵离子包含由以下物质的聚合产生

的部分：二烯丙基二甲基铵、三甲基铵离子、2‑(甲基丙烯酰氧基)乙基]三甲基铵、2‑(丙烯

酰氧基)乙基]三甲基铵、3‑(甲基丙烯酰氨基)丙基]三甲基铵、(3‑丙烯酰胺丙基)三甲基铵

或三甲基铵官能单体。

9.根据权利要求1所述的物质组合物，其中所述物质组合物包含交联剂。

10.根据权利要求9所述的物质组合物，其中所述交联剂是选自由以下物质组成的组的

交联剂：二乙烯基苯、1,6‑己二醇二丙烯酸酯、包括甲基、乙基丙基、异丙基、三、四、五或六

丙烯酸根以及甲基丙烯酸根的基团、三羟甲基丙烷三丙烯酸酯、三羟甲基丙烷乙氧基化三

丙烯酸酯、二(三羟甲基丙烷)四丙烯酸酯、二季戊四醇五‑/六‑丙烯酸酯、三甲基丙烯酰金

刚烷、二季戊四醇、三羟甲基丙烷三甲基丙烯酸酯、亚苯基二甲基丙烯酸酯、亚苯基二丙烯

酸酯和全氟己二醇二丙烯酸酯。

11.根据权利要求9所述的物质组合物，其中所述交联剂是疏水的并且含有氟化基团或

脂族基团中的至少一种。

12.根据权利要求1所述的物质组合物，其中所述交联聚合物网包括气凝胶。

13.根据权利要求12所述的物质组合物，其中所述吸附剂的所述气凝胶可以包括粉末、

结构化整料、自支撑结构中的一种或者包括单独的结构材料。
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14.根据权利要求1所述的物质组合物，其中所述物质组合物具有大于100m2/g、大于

200m2/g或大于500m2/g的表面积。

15.根据权利要求1所述的物质组合物，其中所述物质组合物具有介于2nm与50nm之间

的平均孔径。

16.根据权利要求1所述的物质组合物，其中所述物质组合物中的所述季铵基团的质量

分数具有介于5％与90％之间、介于20％与70％之间、介于50％与70％之间、或介于50％与

90％之间的范围。

17.根据权利要求1所述的物质组合物，其中至少80％的所述季铵离子直接连接到至少

一个其它季铵离子。

18.根据权利要求1所述的物质组合物，其中当所述单体处于氯离子交换形式时，所述

交联聚合物网中的所述季铵离子来源于具有低于200g/mol的分子量的单体。

19.一种产生多孔材料的方法，所述方法包括：

使用受控聚合使含有季铵的化合物和交联剂聚合；以及

在氢氧根或在与水反应时能够形成氢氧根的抗衡离子中的至少一种的存在下进行离

子交换。

20.根据权利要求19所述的方法，其中所述交联聚合物网中能够与水反应以产生氢氧

根的所述抗衡离子是碳酸氢根、碳酸根、磷酸根、磷酸氢根或磷酸二氢根中的一种。

21.根据权利要求19所述的方法，其中所述交联剂含有季铵基团。

22.根据权利要求19所述的方法，其中所述化合物含有至少一种附加单体的残基。

23.根据权利要求22所述的方法，其中所述至少一种附加单体的所述残基包括以下中

的至少一种：苯乙烯、苯乙烯化合物、n‑乙烯基吡咯烷酮、乙酸乙烯酯、氯乙烯、甲基丙烯酸

酯、丙烯酸酯、甲基丙烯酸甲酯、丙烯腈、丙烯酸甲酯、乙烯、丙烯、二甲基硅氧烷、氟化化合

物、甲基丙烯酸六异氟异丙酯、丙烯酸六异氟异丙酯、甲基丙烯酸2,2,2‑三氟乙酯、丙烯酸

2,2,2‑三氟乙酯和甲基丙烯酸1H,1H,2H,2H‑十七氟癸酯。

24.根据权利要求19所述的方法，其中所述受控聚合包括以下中的一种：稳定游离自由

基聚合(SFRP)、原子转移自由基聚合、氮氧化物介导的聚合、可逆加成‑断裂链转移聚合和

顺序聚合。

25.根据权利要求24所述的方法，其中所述SFRP过程包括将所述含季铵的单体、交联剂

和任选的其它单体溶解在溶剂中以与引发剂、氮氧化物介体和任选的还原剂一起形成前体

溶液。

26.根据权利要求24所述的方法，其中所述受控聚合包括添加丙酮醇、过氧化二异丙苯

或叔丁基过氧化物中的一种或多种。

27.根据权利要求19所述的方法，所述方法还包括首先使所述含季铵的单体一起反应

以形成含季铵的低聚物，并且然后使所述交联剂和任何附加单体反应以形成含有含季铵的

低聚物残基的聚合物凝胶。

28.根据权利要求27所述的方法，其中所述含季铵的低聚物残基长度介于2个与10个含

季铵的单体单元之间。

29.一种捕获CO2的方法，所述方法包括在环境中采用在多孔交联聚合物网中包含季铵

离子的吸附剂以吸附CO2。

权　利　要　求　书 2/3 页

3

CN 115193415 A

3



30.根据权利要求29所述的方法，其中吸附在环境条件中的一个环境条件下或者在主

动去除水的情况下发生。

31.根据权利要求29所述的方法，所述方法还包括从所述吸附剂解吸CO2，其中解吸通过

添加水蒸气、添加烟雾、添加水雾或添加液态水中的一种而发生。

32.根据权利要求30所述的方法，其中解吸在比吸附更高的主动控制的温度下发生。
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具有增强的容量和动力学的水分波动CO2吸附剂

[0001] 相关申请的交叉引用

[0002] 本申请要求于2021年4月2日提交的美国临时申请号63/170,008的优先权和权益，

该申请全文以引用方式并入本文。

技术领域

[0003] 本公开涉及水分波动吸附剂，更具体地涉及具有高表面积和改善的孔特征的水分

波动吸附剂。

背景技术

[0004] 由于100‑1000美元/吨CO2范围内的高成本，以及170‑570kJ/mol  CO2的高能耗，现

有的直接空气二氧化碳(CO2)捕获过程具有有限的吸附。这对应于第二法律效率，即系统的

实际捕获能量与最低可能捕获能量的比较，在4‑12％的范围内。一种类型的直接空气捕获

涉及使用温度波动吸附(TSA)过程，通常使用液体或固体化学吸附剂或物理吸附剂。

[0005] 这些过程具有若干基本限制，所述若干基本限制限制了第二法律效率和在稀释环

境浓度下捕获CO2的过程成本。在400ppm下选择性摄入CO2所需的吸附的高热量，大于60kJ/

mol  CO2，需要大的温度波动。寄生敏感热负荷使大的温度波动无效。由于CO2和水之间的竞

争性吸附而产生附加的限制。中性胺吸附剂也遭受氧化降解。

[0006] 水分波动吸附代表一种用于直接空气捕获(DAC)的方法，该方法克服了TSA的限

制。MSA通常采用具有季铵(qAm)的固体吸附剂。季铵也可以被称为季胺。与具有无阻碍胺的

TSA吸附剂相比，MSA吸附剂在更低温度下操作，并且MSA  qAm吸附剂具有更长的寿命和更好

的抗氧化性。然而，商业MSA吸附剂具有小于1m2/g的小比表面积，其导致缓慢的质量转移动

力学。这些吸附剂具有埋在远离聚合物‑空气界面的地方的qAm基团，从而导致低容量利用

率。具有改善的孔特征的MSA吸附剂可以显示更快的循环时间和更高的可达容量，但是没有

方法可以以大规模合成这些。

发明内容

[0007] 根据这里说明的方面，提供了一种物质组合物，该物质组合物具有多孔交联聚合

物网、交联聚合物网中的季铵离子以及交联聚合物网中的至少一个抗衡离子，该至少一个

抗衡离子是氢氧根或在与水反应时能够形成氢氧根的抗衡离子中的至少一种。

[0008] 根据这里说明的方面，提供了一种产生多孔材料的方法，该方法包括在氢氧根或

在与水反应时能够形成氢氧根的抗衡离子中的至少一种的存在下使用受控聚合和离子交

换使含有季铵的化合物和交联剂聚合。

[0009] 根据这里说明的方面，提供了一种捕获CO2的方法，该方法包括在环境中采用在多

孔交联聚合物网中包含季铵离子的吸附剂以吸附CO2。
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附图说明

[0010] 图1示出了水分波动吸附过程的图。

[0011] 图2示出了MSA气凝胶的图形表示。

[0012] 图3示出了稳定游离自由基聚合过程的流程图。

[0013] 图4示出了形成MSA气凝胶的过程的变型的流程图。

具体实施方式

[0014] 由于在CO2捕获容量方面的关键使能技术进步，这里的实施方案与现有水分波动

吸附(MSA)吸附剂相比具有创新的性能。终生CO2捕获容量是驱动MSA系统性能的容量、循环

速率和寿命的复合因素。由于表面积的大量增加，实施方案的MSA吸附剂的结构固有地减少

了质量转移障碍。中孔尺寸允许快速气体传输。实施方案的MSA吸附剂具有比通过合成后改

性产生的其它qAm(季铵)吸附剂更好的降解抗性。实施方案具有共价整合到聚合物主链中

的qAm基团。

[0015] 实施方案的新颖性来自所采用的受控聚合合成方法。气凝胶的受控聚合允许对碳

捕获最佳的结构特征，包括高表面积、小孔壁和中等孔隙。另外，可以有意地设计聚合物凝

胶中不同单体残基的布置，从而允许活性qAm基团以嵌段的形式被放置在一起；因为两个

qAm基团需要紧靠以解吸CO2，所有这种布置改善了容量。qAm基团的间距也可以通过使qAm

的链段以选定比率与共聚单体或交联剂预先聚合来调节，以实现具有受控的qAm基团平均

间隔的嵌段。这种布置还改善了容量，特别是在不同的环境吸附和解吸条件下。

[0016] 实施方案涵盖使用PARC气凝胶合成技术产生的新型气凝胶吸附剂、制备气凝胶吸

附剂的方法以及利用气凝胶吸附剂的碳捕获模块/系统。一个实施方案是一种捕获CO2的方

法，所述方法包括在环境中采用在多孔交联聚合物网中包含季铵离子的吸附剂以吸附CO2。

吸附可以在环境条件中的一个环境条件下或者在主动去除水或水蒸气的情况下发生。实施

方案可以包括从所述吸附剂解吸CO2，其中解吸通过添加水蒸气、添加烟雾、添加水雾或添

加液态水中的一种而发生。此外，解吸可以在比吸附更高的主动控制的温度下发生。过程中

使用的吸附剂可以通过本申请中的材料描述来进一步指定。

[0017] 图1示出了一般MSA过程的图。在A处，过程以未负载的湿吸附剂开始。随着吸附剂

干燥，和H2O蒸发，吸附剂在B处吸附CO2，其作为碳酸氢根稳定化。一旦吸附剂干燥并且在C处

变成负载，则该过程通常将吸附剂转移到排空的体积。然后吸附剂变湿并且CO2在D处从吸

附剂解吸。

[0018] 更详细地，在使用qAm基团的MSA过程中，与两个qAm基团结合的碳酸根离子(CO3
2‑)

通过吸附的水来稳定化。CO2吸附随着吸附剂在环境条件下自发干燥而发生，诸如在20℃下

或20℃左右在约20‑50％的相对湿度(RH)下。其它温度可以在例如温度0‑20℃、0‑80℃、0‑

70℃、0‑40℃、15‑40℃、15‑30℃的范围内，或者在那些范围的任何子集或组合内，并且压力

在0.04kPa  CO2、0.5kPa  H2O和100kPa空气的范围内。所述过程可以在环境温度下或者在主

动控制的温度下进行。所述过程可以在环境湿度下或者在主动控制的湿度下进行。干燥导

致反应CO3
2‑+H2O(ads)→HCO3

‑+OH‑中碳酸盐的失稳，以及反应OH‑+CO2(g)→HCO3
‑中CO2的吸附。

[0019] 在干燥时，因为HCO3‑的水化壳比CO32‑的水化壳小，所以存在吸附水的净减少。为

了解吸，吸附剂在粗糙真空中关闭，以分离空气。解吸在水或湿度下发生，诸如在大于60％
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相对湿度、大于70％、大于80％、大于90％或大于95％RH的环境中，在20℃下或20℃左右，或

者在高温下。温度范围可以包括例如0‑20℃、0‑120℃、15‑120℃、20‑100℃、20‑70℃、0‑80

℃、0‑70℃、0‑60℃、0‑50℃、0‑40℃、15‑40℃、15‑30℃或那些范围的任何子集，从而恢复

CO3
2‑的稳定性。所述过程可以在环境温度下或者在主动控制的温度下进行。所述过程可以

在环境湿度下或者在主动控制的湿度下进行。在单级过程中，水和CO2在8‑10kPa  CO2、30kPa 

H2O和1kPa空气下收集以用于压缩，从而导致CO2浓度高于输入空气或气体，例如大约90％

CO2纯度，在去除水之后。循环由绝对水蒸气压力而不是相对湿度驱动。该过程可以采用多

个阶段以生成更高纯度的CO2。

[0020] 所述实施方案涉及含qAm的化合物与孔隙率稳定交联剂的聚合，所述含qAm的化合

物为诸如2‑(甲基丙烯酰氧基)乙基]三甲基铵、2‑(丙烯酰氧基)乙基]三甲基铵、3‑(甲基丙

烯酰氨基)丙基]三甲基铵、(3‑丙烯酰胺基丙基)三甲基铵、二烯丙基二甲基铵(DADMA)、乙

烯基苄基三甲基铵或其它三甲基铵官能单体，所述孔隙率稳定交联剂为诸如二乙烯基苯

(DVB)、三羟甲基丙烷三丙烯酸酯、三羟甲基丙烷乙氧基化三丙烯酸酯、二(三羟甲基丙烷)

四丙烯酸酯、二季戊四醇五/六丙烯酸酯、三甲基丙烯酰金刚烷、二季戊四醇、三甲基丙烷三

甲基丙烯酸酯、二乙烯基苯、苯基二甲基丙烯酸酯、苯基二丙烯酸酯和1,6‑己二醇二丙烯酸

酯或全氟己二醇。在一些实施方案中，交联剂是疏水性的。此类交联剂包含具有氟化基团或

脂族基团的分子。

[0021] 在一些实施方案中，使用共聚单体。在一些实施方案中，交联剂含有qAm基团。在一

些实施方案中，针对它们的疏水性或亲水性选择共聚单体或交联剂，以控制与水的相互作

用强度。这些的残基可以出现在交联聚合物网中，并且可以包括苯乙烯、苯乙烯化合物、n‑

乙烯基吡咯烷酮、乙酸乙烯酯、氯乙烯、甲基丙烯酸酯、丙烯酸酯、甲基丙烯酸甲酯、丙烯腈、

丙烯酸甲酯、乙烯、丙烯、二甲基硅氧烷、氟化乙烯基、丙烯酸或甲基丙烯酸化合物、甲基丙

烯酸六异氟异丙酯、丙烯酸六异氟异丙酯、甲基丙烯酸2,2,2‑三氟乙酯、丙烯酸2,2,2‑三氟

乙酯和甲基丙烯酸1H,1H,2H,2H‑十七氟癸酯。另外，附加单体的残基可以包括含有氟化基

团或脂族基团中的至少一种的疏水性单体。

[0022] 在一些情况下，单体可以指任何可聚合物质，包括交联剂。在一些实施方案中，吸

附剂中含qAm的化合物的质量分数介于5％与90％之间，介于20％与70％之间，介于50％与

70％之间，或者介于50％与90％之间。在一些实施方案中，吸附剂中qAm基团的负载介于

0.1mmol与6mmol  qAm/g吸附剂之间，介于3mmol与5mmol  qAm/g吸附剂之间，或者介于4mmol

与6mmol  qAm/g吸附剂之间。在一个实施方案中，至少80％的所述季铵离子直接连接到至少

一个其它季铵离子。

[0023] 循环吸附容量是在25℃下，1巴大气压，400ppm  CO2的吸附状态和诸如浸没在25℃

下的液态水中的解吸状态之间的CO2摄入的差异。在一些实施方案中，循环吸附容量大于

0.05mmol/g、0 .1mmol/g、0 .25mmol/g、0 .5mmol/g、0 .7mmol/g、1mmol/g、1 .2mmol/g或

1.5mmol/g。

[0024] 为了使重量计量的容量最大化，含qAm单体的含量可以在吸附剂中最大化。另外，

可以选择具有低分子量的qAm单体，诸如DADMA‑Cl或2‑(丙烯酰氧基)乙基]三甲基氯化铵，

以最小化不涉及CO2吸附的原子的含量。在一些实施方案中，在氯离子交换形式中，在聚合

物中产生季铵官能团的季铵承载单体的分子量可以低于250g/mol、200g/mol、190g/mol、
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180g/mol或170g/mol。

[0025] 由于由PARC的专利多孔聚合物稳定游离自由基聚合(SFRP)产生的吸附剂物理和

化学结构(描述于若干专利和公布的专利申请(诸如美国专利10,626,224和美国专利公布

2020/0031977)中)，实施方案的吸附剂将具有无与伦比的MSA性能。气凝胶的示例示于图2

中，包括具有季铵离子和至少一个抗衡离子的多孔交联聚合物网。

[0026] 在一般SFRP胶凝过程中，前体被溶解在溶剂中以与稳定的游离自由基、任选的还

原剂和引发剂一起形成前体溶液。前体溶液可以在具有引发剂、氮氧化物介体和任选的还

原剂的溶剂中包括含季铵的单体、交联剂和任选的其它单体。呈氮氧化物介体形式的稳定

游离自由基可逆地结合到增长的链末端，从而产生‘休眠’链。链增长仅在氮氧化物诸如

TEMPO‑OH(C8H17N2O2)、来源于烷氧基胺的分解的氮氧化物物质、4‑羟基‑TEMPO、TEMPO衍生

物、TIPNO、TIPNO衍生物、氯苄基‑TIPNO、SG1或SG1衍生物从链末端脱离的时刻发生，SG1也

被称为3‑硝基‑4‑(2‑氧代吡咯烷‑1‑基)苯磺酰胺。反应作为活性聚合进行，并且降低了不

期望的链终止事件的概率并抑制了由背咬反应形成的纳米凝胶沉淀物。为了产生气凝胶，

在100‑125℃或70‑200℃下在孔模板溶剂中进行6‑48小时或大于1小时SFRP。然后使溶剂化

凝胶进行溶剂交换并环境干燥。

[0027] 虽然一个实施方案使用SFRP，但是一些实施方案使用其它类型的受控聚合，包括

但不限于原子转移自由基聚合(ATRP)、氮氧化物介导的聚合(NMP)和可逆加成‑断裂链转移

(RAFT)聚合。来自受控自由基聚合的所得交联聚合物网可以包括来自聚合的残留化学部

分。这些可以包括氮氧化物、链转移剂、硫醇、TEMPO‑OH、来源于烷氧基胺的分解的氮氧化物

物质、4‑羟基‑TEMPO、TEMPO衍生物、TIPNO、TIPNO衍生物、氯苄基‑TIPNO、SG1、SG1、硫代羰基

硫化合物、黄原酸酯、三硫代碳酸酯、二硫代酯、二硫代氨基甲酸酯、二硫代苯甲酸酯、用于

ATRP中的金属催化剂、铜和铁。

[0028] 在SFRP过程的PARC专利版本中，附加试剂将SFRP平衡调节到更活跃的状态，从而

产生可调尺寸的纳米凝胶。这通过使用缓慢分解引发剂(诸如过氧化二异丙苯或叔丁基过

氧化物)来实现，以连续生成自由基和还原剂(诸如丙酮醇)以逐渐消耗过量的游离氮氧化

物。为了确保qAm基团的靠近度，解吸要求增加吸附剂容量，SFRP合成的一些实施方案以

DADMA或乙烯基苄基三甲基铵低聚物的受控聚合开始，有时长度在2个至10个单位的范围

内。关键的是，SFRP允许悬浮聚合并且随着温度的变化重新开始。因此，在有机相中与交联

剂的后续反应将使聚(qAm单体)掺入空间填充交联聚合物凝胶中。短嵌段中qAm残基的布置

确保即使在高度刚性的多孔吸附剂中，多对qAm也将能够结合CO3
2‑阴离子。

[0029] 在其它情况下，可以部署类似的技术以在聚合物中以平均分布掺入qAm基团，例如

通过首先使qAm与所需浓度的不同非qAm单体或交联剂聚合，并且然后悬浮并重新开始聚

合。

[0030] 在一些实施方案中，通过使qAm基团以指定的随机频率非相邻地分布在聚合物链

中来增强吸附剂容量。由SFRP和其它受控聚合过程提供的聚合悬浮液可以允许嵌段架构，

其中嵌段是纯聚合qAm单体或聚合qAm单体和其它单体或交联剂的统计混合物。

[0031] 在图3中示出的示例顺序合成中，处于Cl形式的水溶性qAm单体(例如乙烯基苄基

三甲基氯化铵或DADMA‑Cl；qAm‑Cl)将在水或水‑醇混合物中聚合，所述水或水‑醇混合物可

以溶解单体和氮氧化物介体两者，如先前用其它阴离子单体的SFRP所示，并且聚合将是热

说　明　书 4/6 页

8

CN 115193415 A

8



悬浮的。在图2中，实线表示聚铵，并且虚线表示交联剂。如图中所示，CO2，与聚铵结合。

[0032] 为了实现亲水性qAm单体和诸如DVB等疏水性交联剂的共聚，一些实施方案包括将

DADMA‑Cl低聚物离子交换到比Cl‑亲水性差的阴离子并且转移到有机溶剂，诸如n‑甲基吡

咯烷酮、NMP、二甲亚砜、苯乙酮、二甲基甲酰胺、二甲苯，以允许与DVB进一步SFRP以形成凝

胶。选择溶剂以具有高于反应温度的沸点。最终离子交换为MSA过程中存在的阴离子，诸如

羟基或碳酸根离子，包括OH‑，HCO3
‑或CO3

2‑，之后进行溶剂交换和环境干燥，产生吸附剂气凝

胶，所述吸附剂气凝胶可以用作整料或者被加工成粉末或具有或不具有粘结剂或衬底的结

构化吸附剂。羟基或碳酸根离子保持留在吸附剂气凝胶中。

[0033] 在图4中概述了聚合物气凝胶的若干另选途径。产品的潜在途径还可以涉及将

qAm‑Cl单体直接离子交换为MSA过程中涉及的阴离子，并且然后与交联剂共聚，或者使qAm‑

Cl聚合，阻止聚合，离子交换为MSA过程中涉及的阴离子，并且然后重新开始与共聚单体或

交联剂的聚合。本文所描述的规程和变型还将适用于多种qAm官能单体和具有乙烯基基团

或末端碳‑碳双键的qAm官能单体。

[0034] PARC的SFRP的附加有益效果是，与传统SFRP聚合物(其中纳米凝胶的抑制导致孔

塌缩)或自由基聚合物(其中更大、更致密的纳米凝胶减少表面积)相比，其得到由粗糙、互

连、透气的纳米凝胶颗粒构成的稳健气凝胶，针对MSA应用具有更好的性能。在MSA吸附剂

中，PARC的SFRP将通过最小化传输阻隔物来对循环速率提供最大的增强；来源于纳米凝胶

尺寸的孔壁尺寸是更薄的，并且比表面积在等效孔隙率下更高。一些实施方案表现出高比

表面积，诸如大于100m2/g，直径为10‑30nm的中孔和薄孔壁(约10nm)，从而实现快速的气体

传输、体积扩散和CO2摄入。合成使用可扩展处理而无需昂贵的超临界CO2，从而降低了成本

并增强了可扩展性。

[0035] 用气凝胶吸附剂直接空气捕获的CO2可以被整合到捕获系统或过程中。在一些实

施方案中，水蒸气用于驱动解吸，而在其它实施方案中，液态水用于喷雾过程中或通过浸没

气凝胶吸附剂来使用。有时，加热、减压或两者被用于进一步驱动解吸。在一些实施方案中，

吸附在环境条件下发生。在其它示例中，水是主动从气凝胶中去除的，例如使用加热、风扇、

除湿器或空调单元。在一些实施方案中，多个解吸室串联布置。这种布置可以增加解吸的

CO2的压力。气凝胶本身可以是粉末或结构化整料，并且其可以是自支撑的或通过单独的结

构材料保持形状。

[0036] 此处的实施方案涉及用于吸附二氧化碳的在多孔交联聚合物网中包含季铵离子

的吸附剂。吸附剂在水蒸气含量中比高水蒸气含量或液态水吸附更多的二氧化碳。吸附剂

可以具有分组在一起的季铵基团。季铵可以是具有氢氧根、碳酸根、碳酸氢根、磷酸根、磷酸

氢根或磷酸二氢根抗衡离子的二烯丙基二甲基铵离子或三甲基铵离子。任何为氢氧根或者

能够与水反应以形成氢氧根的抗衡离子都将起作用。吸附剂的交联聚合物网可以包括粉末

或整料，并且可以包括气凝胶。

[0037] 吸附剂可以包含交联剂，所述交联剂为二乙烯基苯、1,6‑己二醇二丙烯酸酯、包括

甲基、乙基丙基、异丙基、三、四、五或六丙烯酸根以及甲基丙烯酸根的基团、三羟甲基丙烷

三丙烯酸酯、三羟甲基丙烷乙氧基化三丙烯酸酯、二(三羟甲基丙烷)四丙烯酸酯、二季戊四

醇五‑/六‑丙烯酸酯、三甲基丙烯酰金刚烷、二季戊四醇、三羟甲基丙烷三甲基丙烯酸酯、亚

苯基二甲基丙烯酸酯、亚苯基二丙烯酸酯和全氟己二醇二丙烯酸酯。另外，交联剂可以是疏
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水性的并且可以含有氟化基团或脂族基团中的至少一种。吸附剂可以具有大于100m2/g、大

于200m2/g、大于500m2/g的表面积，以及介于2nm与50nm之间的平均孔径。

[0038] 实施方案可以包括使用受控聚合制备吸附剂的方法，诸如SFRP(稳定游离自由基

聚合)、RAFT(可逆加成断裂链转移)、ATRP(原子转移自由基聚合)或NMP(氮氧化物介导的自

由基聚合；也称为SFRP)、或顺序聚合。当聚合是SFRP时，也可以使用附加添加剂，诸如还原

剂，或具有高分解温度的基团。引发剂可以包括热引发剂、光引发剂、过氧化物、过氧化苯甲

酰、过氧化二乙酰、二叔丁基过氧化物、过氧化月桂酰、过氧化二异丙苯、偶氮化合物、偶氮

二异丁腈(AIBN)、苯偶氮三苯基甲烷、二苯甲酮、蒽醌、樟脑醌、苄基和安息香。还原剂的示

例是还原糖，诸如葡萄糖、含有半缩醛基团的试剂、羟丙酮或来源于酮和醛的烯二醇物质，

诸如酮糖和醛糖。在所述过程期间，可以首先产生季铵的低聚物，并且然后与交联剂反应。

[0039] RAFT过程通常使用链转移剂，通常是硫代羰基硫化合物，如二硫代酯、硫代氨基甲

酸酯和黄原酸酯，以允许在游离自由基聚合期间控制分子量和多分散性。所述过程可以得

到低分子量分布，并且当应用于线性聚合中时得到预选分子量。当应用于交联系统中时，所

述过程可以得到高表面积的多孔材料，包括具有高比表面积和或窄孔径分布的多孔材料，

类似于SFRP。ATRP过程通常使用过渡金属作为催化剂和卤代烷引发剂。休眠物质通过过渡

金属络合物而变得活化，以经由电子转移过程生成自由基，而过渡金属被氧化至更高氧化

态。引发剂的数量决定聚合物链的数量。当用于线性聚合中时，它通常得到具有相似分子量

和窄分子分布的聚合物。当应用于交联系统中时，所述过程可以得到高表面积的多孔材料，

包括具有高比表面积和或窄孔径分布的多孔材料，类似于SFRP。氮氧化物介导的自由基聚

合(也称为稳定游离自由基聚合)使用氮氧化物引发剂以生成聚合物，并且通常得到良好受

控的立体化学和非常低的分散性。

[0040] 当使用RAFT或ATRP时，化学基团可以保留在来源于以下的聚合物中：硫代羰基硫

化合物、黄原酸酯、三硫代碳酸酯、二硫代酯、二硫代氨基甲酸酯、二硫代苯甲酸酯、用于

ATRP中的金属催化剂、铜或铁。这些材料可以通过共价或物理机制残留在聚合物中，并且作

为来源于它们的整个分子或链段。

[0041] 实施方案可以包括用于捕获CO2的系统，所述CO2来自含有气凝胶吸附剂的环境空

气。吸附可以在环境条件下以及在主动去除水的情况下发生。解吸可以通过添加水蒸气、烟

雾、水雾或者添加液态水而发生。系统中的解吸可以在串联的多个腔室中发生。

[0042] 说明书中公开的所有特征，包括权利要求书、摘要和附图以及所公开的任何方法

或过程中的所有步骤，可以任何组合进行组合，除了此类特征和/或步骤中的至少一些相互

排斥的组合。除非另有明确说明，否则说明书中公开的每个特征，包括权利要求书、摘要和

附图可以由用于相同、等效或类似目的的另选特征替换。

[0043] 应当理解的是，以上公开的和其他的特征和功能的变型或其另选方案可以被组合

到许多其他不同的系统或应用中。本领域的技术人员随后可以做出各种目前未预见或未预

料到的替换、修改、变化或改善，这些也旨在被实施方案涵盖。
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