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摘　要　塑料污染对生态环境与人体健康构成重大威胁，发展高效绿色的废塑料回收利用技术迫在眉

睫 . 升级化学回收可将废塑料定向转化为高附加值化学品或功能材料，被认为是实现循环经济的关键路

径 . 金属−有机框架(MOF)材料因具有高比表面积、可调孔径和丰富活性位点成为极具潜力的功能性材

料 . 以废塑料作为配体前驱体，通过化学解聚获得有机酸并用于合成MOF，既能降低合成成本，又能实

现废塑料的高值化资源化利用 . 本文综述了近年来废塑料升级回收为MOF材料的研究进展，总结了各种

合成策略，并介绍了制备的MOF在吸附、界面水蒸发以及能源存储与转换领域的应用 . 最后，对当前面

临的挑战及未来发展方向进行了分析与展望，以期为废塑料资源化与高性能MOF材料合成的协同发展提

供参考 .
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塑料是世界上使用最广泛的合成材料之一，

自上世纪初诞生以来，因其成本低、重量轻、加

工性好和耐久性高，被广泛应用于包装、建筑、

汽车、电子产品等领域[1]. 全球每年生产约4.3亿

吨塑料，其中三分之二在不到一个月的时间内就

变成垃圾，被回收的仅是一小部分[2]. 如果维持塑

料使用后丢弃的传统线性经济模式，到2050年，

海洋中的塑料含量将超过鱼类，塑料生产将消耗

全球石油产量的20%，120亿吨塑料废物将被填

埋或者堆积在自然环境中[3,4]. 这些废塑料可以分

解成微塑料，进入海洋、鱼类和其他海洋生

物[5]，甚至人类肝脏、肾脏和胎盘中[6]，对生态

环境和人体健康构成重大威胁[7,8]. 因此，发展绿

色高效的废塑料回收和利用技术对于减轻全球环

境问题和提高能源利用率具有重要意义

常见的废塑料回收方法包括能源回收(如焚

烧)和物质回收(如机械回收、生物回收和化学回

收)[9~11]. 能源回收通常通过焚烧实现，能够快速

处理大量废塑料，回收的热能还可用于发电 . 但

会产生包括多环芳烃等在内的多种有毒气体，同

时会产生大量粉尘烟雾和温室气体，严重污染大

气环境[12]. 相较之下，物质回收可以将废塑料回

收成有价值的产品 . 目前，机械回收是将废塑料

转化为再生材料的主要方法，优点是工艺简单、

成本低 . 然而，机械回收往往会导致回收材料结

构性能下降，限制其实用价值[13]. 生物回收是利
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用微生物或酶的作用，将废塑料解聚为小分子单

体，优点是低能耗，环境可持续[14,15]，但由于酶

催化剂的热稳定性差、成本高、寿命短、回收和

重复使用困难等原因，使其难以实现废塑料大规

模工业化生物回收 . 而化学回收旨在通过热解、

加氢裂解和溶剂解等化学工艺[16~21]将塑料转化为

有价值的化学品，被认为是目前最有希望实现废

塑料回收与利用，并使其走向循环经济的方法 . 

近年来，废塑料的化学回收正逐步从“闭环回

收”向“升级回收”转变，不再仅将废塑料降解

为单体，而是定向转化为高附加值化学品或者功

能材料[22].

金属−有机框架(MOF)材料是一类由金属离

子与有机配体通过配位键自组装形成的多孔晶态

材料，具有高比表面积、可调的孔径和丰富的活

性位点 . 过去数十年间，研究者通过选用不同有

机配体与金属离子配位，合成了一系列结构多样

的MOF，可实现孔径、表面形貌和比表面积等

关键性能的定向调控 . 对苯二甲酸作为典型的二

元羧酸类有机配体，被广泛用于制备MOF-5[23]、

UiO-66[24]、MIL-88B[25]、MIL-53[26]和MIL-101[27]

等多种经典MOF材料 . 为有效降低MOF制备成

本，同时实现固体废弃物的高值化利用，国内外

学者逐步探索以废塑料作为有机配体前驱体的废

塑料升级回收策略 . Huang等[28]率先以废聚对苯

二甲酸乙二醇酯(PET)为配体源，制备NTHU-3-

TA·H2O、MOF-5、MIL-53和MIL-101等一系列

MOF材料 . PET分子链中富含85%的对苯二甲酸

结构单元，可为废弃PET向高附加值MOF的转

化提供充足且匹配的有机配体前体[29]. 更为重要

的是，该策略正逐步拓展至更广泛的聚合物体

系 . 研究表明，PET、聚对苯二甲酸丁二醇酯

(PBT)、聚对苯二甲酸-己二酸丁二醇酯(PBAT)、

聚乳酸(PLA)、聚酰胺(PA)和聚酰亚胺(PI)等含可

降解官能团的聚合物[30~34]，均可通过化学解聚得

到相应的有机酸，例如对苯二甲酸、乳酸、均苯

四甲酸和己二酸 . 这些有机酸与多种MOF配体的

分子结构高度契合，能够直接用于构筑MOF材

料，从而为废塑料的高值化、资源化利用开辟了

全新路径 .

另一方面，MOF 凭借其丰富的多孔结构、

有序的纳米通道、可设计的结构和可调的理化性

质等优势，被广泛应用于吸附[35~37]、界面水蒸发

及其集成[38~41]，以及能源存储与转换[42~44]等领

域 . 例如，得益于高的比表面积、丰富的多孔结

构和可精准修饰的孔道表面，MOF能高选择性

吸附与富集目标分子，成为水体污染物去除、稀

有金属回收和气体捕获与分离的理想材料[45,46]. 

而MOF的亲水性表面和独特的孔道结构，能快

速将水输送至蒸发表面，且其表面官能团能有效

削弱水分子间氢键网络，显著降低蒸发潜热，继

而使其成为极具潜力的界面水蒸发材料[47,48]. 与

此同时，MOF的金属簇与有机配体的协同作用，

可构建高效的活性位点，提升催化性能[30,49]. 有

序的纳米通道与高孔隙率，还能有效调控物质传

输与热量传递，助力界面水蒸发与产电集成体系

的效率提升[50]. 此外，MOF因多孔结构可调、组

分与功能可精准设计、活性位点丰富且暴露充分

等核心特性，在电极材料、电催化剂、电池隔膜

等储能材料领域展现出巨大应用潜力[51]. 将废塑

料升级回收为功能性MOF材料，既能实现废塑

料高值化资源化利用，又能降低 MOF 合成成

本、拓宽应用前景，将其广泛应用于吸附、太

阳能界面水蒸发和能源存储与转换等领域，兼

具环境保护、资源循环与高性能材料制备三重

优势 .

本综述系统梳理了近年来废塑料升级回收为

MOF材料的研究现状(图1)，总结了各类制备策

略，并附有相关示例(表 1)，综述了废塑料衍生

MOF材料在吸附、界面水蒸发及其集成和能源

存储与转换等领域的应用进展，并对当前面临的

挑战与未来发展趋势进行了分析与展望 .
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Table 1　The preparation methods of waste plastic-derived MOF materials and the corresponding specific surface area, yield, 

performance strengths and weaknesses.

PET NTHU-3-TA·H2O

TP-MIL-101(Cr)

OP-MIL-53(Al, Fe)

UiO-66(Zr)

MIL-53(Al)

MIL-101(Cr)

NiCo-BDC

MIL-101(Fe)@PET

UiO-66

La-MOF/Zr-MOF/

Ni-MOF/Co-MOF/

Mn-MOF/Ca-MOF

One-step solvothermal 

method; 160 ℃, 72 h 

(degradation and 

coordination)

Two-step solvothermal 

method; 200 ℃, 1 h 

(degradation); 180 ℃, 6 h 

(coordination)

One-step solvothermal 

method; 150 ℃, 12 h 

(degradation and 

coordination)

One-step solvothermal 

method; 120 ℃, 24 h 

(degradation and 

coordination)

Two-step solvothermal 

method; 200 ℃, 7 h 

(degradation); 140 ℃, 15 h 

(coordination); 400 ℃, 3 h 

(reactivation)

One-step solvothermal 

method; 210 ℃, 8 h 

(degradation and 

coordination)

One-step solvothermal 

method; 180 ℃, 16 h 

(degradation and 

coordination)

Two-step microwave-

assisted method; 3 F, 

10 min (degradation); 6 F, 

30 min (coordination)

One-step microwave-

assisted method; 200 ℃, 

30 min (degradation and 

coordination)

Two-step mechanical ball 

milling; 30 Hz, 2 h at 

room temperature 

(degradation); 30 Hz, 2 h 

at room temperature 

(coordination)

-

2591.9

894.9

811.9

1112

3055.5

62

1314

1200

143/149.5/

46.2/45.6/

36.3/18.1

-

63.00

-

-

80.50

70.89

52.00

-

-

78/56/

90/54/

77/58

Greater in size and better in 

luminous performance; 

Harsh synthesis conditions

High specific surface area 

and high-water uptake 

capacity; Low crystallinity

High specific surface area 

and high photocatalytic 

activity; Crystal size 

inhomogeneity

High specific surface area 

and high photocatalytic 

activity; Low crystallinity

Abundant active sites and 

high H2S adsorption 

capacity; Ligands tend to 

block the channels

High specific surface area; 

Poor alkali resistance

High charge storage capacity 

and high power density; 

Low specific surface area

High adsorption capacity 

and fast adsorption rate; 

Low plastic utilization

High microporosity and high 

adsorption capacity; 

Enhanced reo-topology 

defect

Large-scale upcycling of 

plastic; Low crystallinity 

and low specific surface area

[28]

[52]

[52]

[52]

[53]

[54]

[55]

[56]

[57]

[58]

Waste 

plastic
MOFs Preparation method

BET surface 

area (m2·g−1)

Yield 

(%)

Performance strength and 

weakness
Ref.
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PLA

PBT

PBAT

PA66

PI

MIL-53Al

Mg-MOF

ZnBLD

Zn-LA/Ca-LA

Ni-POMOF

Co/Fe-MOF

Co-ADP

Fe-BTEC

Ba-BETC

Two-step trace solvents-

assisted ball milling; 

400 rpm, 2.5 h at room 

temperature (degradation); 

400 rpm, 3 h at room 

temperature with trace 

solvents (coordination)

Two-step mechanical ball 

milling; 30 Hz, 2 h at 

room temperature 

(degradation); Stirring at 

room temperature, 24 h

One-step solvothermal 

method; 110 ℃, 48 h 

(degradation and 

coordination)

One-step solvothermal 

method; 160 ℃, 4 h and 

110 ℃, 12 h (degradation 

and coordination)

One-step solvothermal 

method; 180 ℃, 72 h 

(degradation and 

coordination)

One-step solvothermal 

method; 180 ℃, 24 h 

(degradation and 

coordination)

Two-step solvothermal 

method; 200 ℃, 24 h 

(degradation); 90 ℃, 5 h 

(coordination); stirring at 

room temperature, 2 h (ion 

exchange)

Two-step solvothermal-

solution stirring method; 

180 ℃, 18 h (degradation); 

Stirring at room 

temperature, 24 h 

(coordination)

One-step solvothermal 

method; 210 ℃, 24 h 

(degradation and 

coordination)

590

4.3

-

-

-

46.64

64

-

23

-

-

-

-

-

-

-

-

-

High specific surface area; 

Structural defect

Uniform morphology; Low 

crystallinity and low specific 

surface area

Excellent chiral separation; 

Easily hydrolysable 

backbone

High crystallinity and 

hydrophilic surface; Poor 

heat and moisture resistance

High crystallinity; 

Polyoxometalates block the 

channels

Broad-band optical 

absorption, high-efficiency 

photothermal conversion and 

water transport capacity; 

Low specific surface area

Flexible & rigid 

coordination; Low specific 

surface area

Stronger light absorption 

and high-efficiency charge 

transfer; Low crystallinity

Form stable structures with 

metal; Low specific surface 

area

[59]

[60]

[61]

[32]

[30]

[31]

[33]

[34]

[62]

     

Waste 

plastic
MOFs Preparation method

BET surface 

area (m2·g−1)

Yield 

(%)

Performance strength and 

weakness
Ref.

Table 1　Continued.
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1　废塑料制备MOF

MOF是一类由无机金属中心(金属离子或金

属簇)与有机配体通过配位键自组装形成的晶态

多孔材料 . 在MOF的合成中，金属节点与有机配

体的多元配位模式使MOF展现出多样化的拓扑

结构、孔隙特性和化学稳定性等 . 通常情况下，

过渡金属、碱金属及稀土金属因其多样的配位

数、氧化态和配位几何构型，常被用作合成

MOF的金属节点 . 含有氧或者氮供体原子的有机

分子，例如羧酸类和咪唑类化合物，被选作有机

配体与金属离子配位 . 然而，传统的MOF合成大

多依赖高纯度的有机配体，例如对苯二甲酸、乳

酸、均苯四甲酸和己二酸，其昂贵的成本成为限

制MOF大规模工业化应用的主要瓶颈之一 . 研究

表明，PET、PBT、PBAT、PLA、PA和 PI等含

可降解官能团的聚合物，均可通过化学解聚得到

与多种MOF配体的分子结构高度契合的有机酸

(如，对苯二甲酸、乳酸、均苯四甲酸和己二

酸)，这为以废塑料为原料制备MOF提供了可能

(图2). 而废塑料在降解过程中，除了生成目标有

机配体外，还不可避免地产生一系列可以调节

MOF 生成或诱导缺陷 MOF 的形成的降解副产

物 . 一方面，降解副产物作为结构调节剂调控废

塑料制备MOF成核与生长过程，继而可以调控

MOF 尺寸和比表面积等性质[33,63,64]. 另一方面，

降解副产物诱导缺陷MOF形成，创造更多开放

金属位点或不饱和配位位点，还可以调节MOF

的孔道结构和表面性质[57]. 因此，探索一种既高

效又绿色的废塑料制备MOF的方法至关重要 . 这

不仅为废塑料的高值化升级回收提供了新思路，

同时也为低成本、大规模制备MOF提供了可能 .

1.1　溶剂热法

溶剂热法被认为是最通用的废塑料制备

MOF策略 . 2011年，Huang等[28]采用溶剂热法，以

废弃PET塑料为有机配体源，合成了系列MOFs 

30 min
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Fig. 2  Reaction pathways for the degradation of waste plastics and the synthesis of MOF.
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(NTHU-3-TA·H2O和(H2tmdp) [Zn2(HPO4)2(BDC)]，

图3(a)). 该方法使用磷酸作调节剂，废弃PET和

三(2-氨乙基)胺或 4,4-三亚甲基二吡啶作为有机

配体，氯化锌作为金属源，于160 ℃加热3天成

功合成了系列MOFs. 此外，在同一反应体系中

制备了MOF-5、MIL-53和MIL-101. 废塑料制备

MOF的溶剂热方法主要可归纳为三类 . 第一是两

步溶剂热−溶液搅拌法，即同样先通过酸/碱水

解、醇解或者糖酵解等方式对废塑料进行解聚得

到有机酸或有机酸盐单体，接着将有机酸或有机

酸盐、金属盐和/或适量无机/有机溶剂置于常温

搅拌，从而合成MOF. 第二是两步溶剂热法，即

同样先通过溶剂解对废塑料进行解聚，随后分离

纯化得到有机酸或有机酸盐单体；接着将有机酸

或有机酸盐、金属盐和/或适量无机/有机溶剂置

于高压反应釜中，最终制得MOF. 第三是一步溶

剂热法，即直接以废塑料作为配体源，将废塑

料、金属盐和无机/有机溶剂一同加入高压反应

釜，同时实现废塑料的解聚与MOF的配位组装

从而制得MOF.

Liu等[34]采用两步溶剂热-溶液搅拌法将废弃

PI升级回收为Fe-BTEC (图 3(b)). 即先将PI在高

压反应釜中通过碱性水解在180 ℃反应18 h获得

均苯四甲酸钠溶液 . 接着，将九水合硝酸铁加入

均苯四甲酸钠溶液中常温搅拌 24 h 获得 Fe-

BTEC. 此外，在同一反应体系中还成功制备了

Ba-BTEC. 但两步溶剂热−溶液搅拌法合成的

MOF结晶性较差，且金属离子对废塑料降解的

有机配体亲和力要求高，难以普适化应用 .

两步溶剂热法通过持续且可控的能量输入，

为废塑料降解与MOF配位组装过程提供了充足

的能量，最终获得的MOF材料表现出高结晶度

和高比表面积 . 目前，通过两步溶剂热法以PET

为前驱体制备了多种金属基 MOF 材料，如

(a)

(d)

(e) (f)

(b)

(c)

Fig. 3  (a) Upcycling of PET into a series of MOFs via a solvothermal method (Reprinted with permission from Ref. [28]; 

Copyright (2011), the Royal Society of Chemistry); (b) Upcycling of PI into Fe-BTEC via a two-step solvothermal-solution 

stirring method (Reprinted with permission from Ref. [34]; Copyright (2025), John Wiley & Sons, Inc. Open Access); 

(c) Upcycling of PET into Co-MOF via a two-step solvothermal method (Reprinted with permission from Ref. [42]; Copyright 

(2020) Elsevier); (d) Upcycling of PA66 into Co-ADP via a two-step solvothermal method (Reprinted with permission from 

Ref. [33]; Copyright (2026), Elsevier); (e) Upcycling of PET into a series of MOFs via a one-step solvothermal method 

(Reprinted with permission from Ref. [70]; Copyright (2016), Elsevier); (f) Upcycling of PET and PLA into a series of MOFs 

via a one-step solvothermal method (Reprinted with permission from Ref. [32]; Copyright (2026), John Wiley & Sons, Inc.).
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Ni-MOF[65]、Ca-MOF[66]、MIL-101(Cr)[52,67]、Zn-

MOF[68]、UiO-66[69]和 MIL-53(Al) [53]等 . 其中，

MIL-101(Cr)、UiO-66和MIL-53(Al)的比表面积

最高分别为2591.9、1255和1112 m2·g−1. Al‑Enizi

等[42]采用两步溶剂热法将PET升级回收为MOF-

5和Co-MOF (图3(c)). 即先将PET在高压反应釜

中通过糖酵解在160 ℃反应4 h获得高纯度对苯

二甲酸 . 接着，以N,N-二甲基甲酰胺(DMF)为溶

剂，使硝酸锌或者硝酸钴和对苯二甲酸在DMF

中发生配位反应，于100 ℃反应24 h成功合成了

MOF-5和Co-MOF. 另外，两步溶剂热法还可以

拓展到更多废塑料体系，例如废弃尼龙 66 

(PA66). Zhang等[33]将废弃尼龙渔网在高压反应

釜中通过碱性水解在 200 ℃反应 24 h制得PA66

降解液，其中主要成分为己二酸二钠和1,6-己二

胺 . 接着在 PA66 降解液中加入六水合硝酸钴，

其中钴离子和己二酸根离子发生配位反应，于

90 ℃反应 5 h生成Co-ADP，后加入铁离子搅拌

2 h生成Co/Fe-ADP (图 3(d)). 采用两步溶剂热法

合成的MOF通常具有结晶度高、晶型完整且物

相较纯的优点 . 然而，该方法的局限性在于PET

解聚及后续纯化过程涉及复杂后处理，包括酸碱

中和、产物分离和盐废料的去除，流程繁琐且

耗时 .

为了简化操作流程并提升原子经济性，研究

者开始探索通过一步溶剂热法直接驱动PET降解

并同步配位组装为高附加值的MOF材料 . Raja

等[70]报道了以废弃 PET塑料为直接配体源，通

过一步溶剂热法合成了一系列 MOFs，命名为

[M2(BDC)2(DABCO)]，其中 M 为 Fe、Co、Ni、

Cu和Zn (图3(e)). 由于PET的高化学稳定性，常

规的MOF合成条件难以使其解聚 . 为此，研究人

员在反应体系中引入微量盐酸或氢氧化钠作为解

聚促进剂，利用酸或碱催化PET酯键的水解，释

放出对苯二甲酸配体，进而与金属离子配位组装

制成MOF. 除此之外，甲酸[71]和冰醋酸[72]等弱酸

也可作为废塑料一步溶剂热合成MOF的调节剂. 例

如，Chen等[54]以甲酸为调节剂，采用一步溶剂热

实现废弃PET升级化学回收为MIL-101(Cr)，比

表面积高达 3055.5 m2·g−1. 尽管上述酸碱辅助的

一步溶剂热法简化了废塑料升级回收为MOF的

流程，但外加酸碱可能带来设备腐蚀、后处理负

担等问题 . 此外，酸碱环境可能干扰特定金属离

子的配位平衡，影响MOF的成核与晶体生长过

程，导致产物结构缺陷或纯度下降 . 因此，在追

求流程简化的同时，如何规避外加助剂带来的负

面影响，开发更加温和、普适性更强的一步法转

化策略，成为该领域亟待突破的关键方向 . Yun

等[52]采用超微ZnO纳米粒子水分散液显著加速

PET的中性水解过程，无需消耗高能耗或酸碱辅

助 . 通过一步溶剂热法将PET水解浆料直接作为配

体与溶剂，实现多种具有优异比表面积的MOFs 

(包括 MIL-101(Cr)、 UiO-66(Zr)、 UiO-66(Ce)、

MIL-53(Al)和MIL-53(Al,Fe))的一步合成 . 其中，

MIL-101(Cr)、 UiO-66(Zr)、 MIL-53(Al) 和 MIL-

53(Al, Fe)比表面积分别最高为 1809.5、921.6、

963.3和 1413 m2·g−1. Wu等[32]采用环境友好且高

效的甜菜碱有机催化剂，证实一步溶剂热法可以

在不同聚酯基材(例如，PET和PLA)及金属前驱

体(Zn2+、Ni2+、Co2+和Ca2+)中具有广泛适用性，

可制备出相纯度高、结晶度优异、形态可控且结

构特性可调的 MOFs (Zn-BDC、Ca-BDC、Ni-

BDC、Co-BDC、Zn-LA 和 Ca-LA，图 3(f)). 另

外，一步溶剂热法还可以拓展到更多废塑料体系

(如 PLA[61]、PBAT[31]和 PBT[30])，制备了 MOF-

1201、 MOF-1203、 ZnBLD、 Ca-LA、 Co-MOF

和Ni-POMOF等 . 一步溶剂热法突破了传统多步

工艺中解聚与合成分离的局限，在同一反应体系

内实现了废塑料的原位降解与MOF的配位组装，

简化了操作流程，并提升了原子经济性，具有后

处理简单、产率高和处理成本低等优势 .

1.2　微波辅助法

传统的溶剂热法升级回收废塑料为MOF通

常存在高能耗与苛刻的反应条件(通常需要高温

100~260 ℃和高压)、反应耗时(通常 12~48 h)、

产率低等缺点 . 微波辅助法作为一种简单、绿色

且高效的合成方法，已被应用于废塑料升级回收

为MOF. 与传统溶剂热依赖热传导的加热机制不

同，微波加热通过电磁场与反应体系中极性分子

(如DMF和水)或者离子间的相互作用，通过分

子快速偶极振动实现原位产热，使反应体系快速

且均匀升温，有效缓解了传统加热中存在的温度

梯度与局部过热问题 . 这种快速升温模式能够在

短时间内达到反应所需的临界温度，有利于大量

晶核同步均匀生成，从而抑制晶粒异常长大 . 与

此同时，微波场提供的能量还可显著促进金属离
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子与有机配体之间的配位组装过程，加快晶体生

长与结构成型，进一步缩短整体反应周期 . 因

此，微波辅助法在废塑料升级回收为MOF的过

程中展现出反应时间显著缩短、产物结晶度高、

晶粒尺寸均一以及合成效率大幅提升等多重优

势 . Wang等[56]采用了两步微波辅助法实现在废

弃PET塑料上原位生长了MIL-101(Fe) (图 4(a)). 

首先将废弃PET塑料片置于乙二醇和氢氧化钠的

混合体系中，通过微波辅助加热10 min快速完成

解聚反应，生成对苯二甲酸二钠中间体 . 随后，

向反应体系中加入硝酸调节pH，使对苯二甲酸配

体原位析出 . 最终，在微波辐照作用下 30 min，

释放出的对苯二甲酸配体与铁离子发生配位组

装，在 PET 基底上直接生长出 MIL-101(Fe)晶

体 . 为了简化操作流程、提升合成效率，Waribam

等[57]采用一步微波辅助法以 PET为前驱体合成

了UiO-66. 即将八水合氧氯化锆溶解于盐酸、乙

酸和去离子水的混合溶液，放入500瓦功率的微

波反应器在 200 ℃反应 30 min，生成 UiO-66 

(图4(b)). Jery等[73]采用相似的方法将氯化锆或四

水合氯化镧溶解于DMF、乙酸和去离子水的混

合溶液中，在微波反应器中 160 ℃反应 45 min，

成功制成了Zr-MOF和La-MOF. 一步微波辅助法

还可以将废塑料生成功能化的MOF. 例如，Wang

等[74]将PET和 2-氨基对苯二甲酸加入DMF和乙

酸的混合溶液中，以650瓦功率反应30 min成功

制备UiO-66-NH2 (图 4(c)). 另外，微波辅助法凭

借其独特的体相加热机制与快速成核动力学，在

MOF晶体形貌调控方面也展现出显著优势 . 由于

微波能够实现对反应体系的整体均匀加热，避免

了传统加热方式中存在的温度梯度，促使大量晶

核在短时间内同步竞争生长，抑制了晶体的过度

生长与团聚现象 . 因此，微波辅助法更易获得尺

寸均匀、形貌规整且结晶度高的MOF晶体 . 例

如，前述通过微波辅助法制备的MIL-101(Fe)[56]、

UiO-66[57]和UiO-66-NH2
[74]，均呈现出尺寸均匀

的正八面体晶体形貌，验证了该方法在晶体生长

控制方面的独特优势 .

1.3　机械化学法

在废塑料向高附加值MOF材料转化的技术

路线中，微波辅助合成法已展现出超越传统溶剂

热的显著优势，成为推动该领域绿色化、高效化

的重要技术方案 . 如前所述，微波加热凭借其内

加热、均匀升温、极速升温的独特机制，打破了

(b) (c)

MIL-101(Fe)

(a)

Fig. 4  (a) Upcycling of PET into MIL-101(Fe) via a two-step microwave-assisted method (Reprinted with permission from 

Ref. [56]; Copyright (2024), Elsevier); (b) Upcycling of PET into UiO-66 via a one-step microwave-assisted method (Reprinted 

with permission from Ref. [57]; Copyright (2023), Elsevier); (c) Upcycling of PET into UiO-66-NH2 via a one-step microwave-

assisted method (Reprinted with permission from Ref. [74]; Copyright (2023), the Royal Society of Chemistry).

8



温雪莹等：废塑料升级化学回收制备金属−有机框架材料

传统热传导加热的物理局限 . 一方面，它通过电

磁场与极性分子(如DMF和水)及离子的相互作

用，实现原位产热，消除了传统加热中难以避免

的温度梯度和局部过热问题，确保了反应体系中

晶核的同步、均匀生成，抑制了晶体团聚与晶型

缺陷，从而提升了MOF产物的结晶度与孔隙结

构规整度；另一方面，微波场能够加速PET等废

弃塑料的原位解聚动力学，快速断裂酯键生成高

纯度有机配体，并同步强化金属离子与配体的配

位组装效率，缩短了整体反应周期，实现了节

能、减排与高纯度产物的多重目标 . 然而，微波

辅助法的核心仍依赖于大量极性有机溶剂作为传

热介质与反应介质，这在一定程度上仍未能完全

规避挥发性有机废液排放与溶剂回收成本高的问

题 . 此外，微波反应设备在高功率、连续化放大

生产中面临工程挑战，难以实现废塑料升级回收

为MOF的规模化应用 . 因此，亟需开发一种无溶

剂/少溶剂、常温、常压、易于放大的废塑料升

级回收为MOF的技术 . 在此背景下，机械化学法

通过研磨介质(如钢球和氧化锆球)的高速碰撞、

剪切与摩擦，将机械能直接转化为化学反应所需

的活化能，在无溶剂、常温常压下实现废塑料解

聚与MOF合成反应，为废塑料的绿色升级回收

提供了极具前景的解决方案 .

自20世纪80年代以来，机械化学法在合成

金属配合物领域日益受到关注，广泛应用于

MOF、共晶化、无机材料及超分子等研究[75~79]. 

现有研究不仅证实了机械化学合成的高效性与便

捷性，初步揭示了固相反应物间的力学作用机

制，还实现了从单核配合物、配位笼到一维至三

维多孔有序MOF等各类金属配合物的快速可控

制备[75,76]. 该方法因室温无/少溶剂的绿色属性、

高效高产的优势，以及可兼容难溶性金属前驱

体、副产物清洁、原料廉价易得的特点，有效突

破了传统液相合成的诸多局限，现已成为环保、

经济合成MOF的主流替代策略 . 然而，现有机械

化学MOF合成研究多依赖石油基小分子配体，

不仅原料成本高，还加剧了石油资源消耗，不符

合循环经济与双碳目标的发展要求 . 与此同时，

PET、PLA等废弃聚酯塑料中含有可通过解聚转

化为MOF配体的结构单元，是制备MOF有机配

体的理想可再生原料 . 2021年，Štrukil团队[80]开

发的PET力化学降解技术，验证了机械力可在室

温无溶剂条件下，将废弃PET高效转化为对苯二

甲酸配体前驱体，为机械化学MOF合成的原料

拓展提供了可能 . 受此启发，本课题组于2022年

提出了将废弃PET定向转化为MOF材料的两步

机械球磨法[58](图5(a)). 该方法全程无需使用有毒

有机溶剂，反应可在室温常压条件下完成，不仅

整体制备周期短、操作流程简便，还具备优异的

工业化规模化放大潜力 . 采用该方法制备的MOF

产物(如La-MOF、Zr-MOF、Ni-MOF、Co-MOF、

Mn-MOF和Ca-MOF)均具有与理论结构匹配的

晶型，呈现出纳米颗粒堆叠形成的多孔形貌，兼

具微孔−介孔分级结构 . 研究表明，在机械力作

用下，PET首先经机械力和氢氧化钠驱动固相碱

性解聚生成对苯二甲酸根，随后与La3+、Zr4+、

Ni2+、Co2+、Mn2+和Ca2+等金属离子配位，形成

短程有序的结构“碎片”；随着球磨时间延长，

这些结构单元逐步自组装成长程有序的MOF晶

体，揭示了机械力作用下“解聚—配位—结晶”

的分步反应路径 . 在放大实验中，实现了单批

次 60.1 g Ni-MOF的放大制备，产率达 93%，展

示了机械球磨法规模化升级回收废弃 PET 为

MOF的潜力 . 接着，通过两步机械球磨法以PET

为前驱体制备了多种金属基 MOF，例如 Ba-

BDC[81]、 Fe-BDC[64]、 La-MOF[82] 和 Ca-BDC[83]. 

另外，双螺杆挤出机被用于固态条件下的机械

化学合成，Li等[84,85]使用双螺杆挤出机将废弃

PET 升级回收为对苯二甲酸钙(CaTP)，为废塑

料基MOF的工业化连续化合成提供了新的可行

路径 .

两步机械球磨法的提出实现了室温无溶剂条

件下废弃PET向MOF的转化，为废塑料的绿色

高值化利用开辟了全新路径 . 但受限于固相反应

的分子扩散壁垒，并且体系中存在铁屑和降解不

完全的PET粉末等大量不溶性杂质，导致该方法

存在MOF结晶度不足、比表面积偏低、形貌调

控难度大等固有瓶颈，难以制备满足实际应用需

求的高性能MOF材料 . 针对此问题，本课题组提

出了球磨-溶液共混策略，旨在综合 2种方法的

优势：以球磨步骤实现废塑料的绿色高效降解，

以溶液共混搅拌步骤促进MOF晶体的有序生长 . 

Fan等[86]以废弃PET为原料，先通过室温球磨实

现PET固相解聚得到对苯二甲酸根，再在DMF

溶液中与金属盐反应完成MOF可控晶化，通过

9
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(a)

(b)

(c)

(d)

Fig. 5  (a) Upcycling of PET into a series of MOFs via a two-step mechanical ball milling method (Reprinted with permission 

from Ref. [58]; Copyright (2023), John Wiley & Sons, Inc.); (b) Upcycling of PLA into Mg-MOF via a ball milling-solution 

mixing method (Reprinted with permission from Ref. [60]; Copyright (2024) Elsevier); (c) Upcycling of PET into MIL-53Al 

via a trace solvent-assisted two-step ball milling method (Reprinted with permission from Ref. [59]; Copyright (2025) 

Elsevier); (d) Upcycling of PET into fcu/hcp UiO-66 via a trace solvent-assisted two-step ball milling method (Reprinted with 

permission from Ref. [87]; Copyright (2026), the Royal Society of Chemistry, Open Access).
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球磨-溶液共混法制备形貌均一的Bi-MOF微米

棒 . Bi-MOF的轴向长度为 350~650 nm，径向宽

度约260 nm. 与传统两步机械球磨法相比，该方

法合成的MOF具有更完善的晶体结构、更窄的

尺寸分布与更均匀的形貌，验证了球磨−溶液共

混策略在高性能废塑料基MOF制备中的显著优

势 . Liu等[60]拓展了该方法的适用边界，以废弃

PLA为原料，制备出雏菊状Mg-MOF，验证了

该方法对生物基聚酯废塑料的普适性(图5(b)).

遗憾的是，两步机械球磨法由于研磨过程中

物料的持续高强度碰撞，所合成的MOF往往结

晶度不足、比表面积较低；而球磨-溶液搅拌法

则因常温溶液搅拌条件下成核驱动力较弱，同样

难以获得高质量的MOF晶体 . 因此，上述2种方

法所制备的MOF比表面积通常低于 150 m2·g−1，

且晶体结构有序性较差，这制约了其在吸附、催

化等实际应用场景中的性能表现 . 基于此，迫切

需要开发一种绿色环保、反应条件温和、且在不

使用或者仅使用微量有机溶剂的条件下，将废弃

PET转化为高比表面积MOF的新方法 . 因此，本

课题组提出了将废弃PET定向转化为MOF的微

量溶剂辅助两步球磨法[59](图5(c)). 首先，避免了

传统溶剂热法和微波辅助合成法所固有的高能

耗、高温及高压等问题，整个反应可在室温常压

下完成 . 其次，相较于传统溶剂热法，该方法显

著降低了有机溶剂的消耗量(减少超过了 90%). 

第三，由于在第二步球磨过程中引入了微量有机

溶剂(如DMF)，与先前的无溶剂两步球磨法相

比，所制备MOF的结晶度和比表面积均得到显

著提升，以 MIL-53Al 为例，比表面积可达

590 m2·g−1，远高于先前的150 m2·g−1. Stolar等[87]

证实微量溶剂辅助两步球磨法可实现高品质

MOF的制备(图 5(d)). 他们以废弃 PET、有色聚

酯纺织废料为原料，仅以微量水和三乙醇胺作为

添加剂，通过两步球磨工艺不仅首次通过机械化

学法合成了 hcp拓扑结构UiO-66，还实现了 fcu

与hcp双相UiO-66的可控合成，所得产物均具有

高结晶度与优异的孔隙性能，比表面积最高可达

808 m2·g−1，与商用配体溶剂热法合成的UiO-66

性能相当 . 因此，微量溶剂辅助两步球磨法可突

破无溶剂体系的局限，制备出满足实际应用需求

的高品质MOF，为废塑料升级回收高性能MOF

提供了可行且极具前景的技术路径 .

2　废弃塑料衍生MOF材料的应用

废弃塑料衍生的MOF材料，核心是通过化

学解聚废弃塑料获得有机配体，进而合成与常规

原料性能相当的MOF材料，代表了一种将环境

污染物转化为高附加值功能材料实现“变废为

宝”新策略 . 这为塑料废弃物的高值化循环利用

和绿色可持续发展提供了创新解决方案，制备的

MOF在吸附[68,88]，界面水蒸发与光催化降解有

机污染物集成[89,90]，界面水蒸发与产电集成[59]，

以及能源存储与转换[91,92]等领域展现出广阔的应

用前景 .

2.1　吸附

废弃塑料衍生的MOF材料凭借其吸附容量

高、去除速度快及选择性好等特性，在去除有机

污染物方面展现出了经济高效的潜力[93]. 为了推

动其实际应用，研究人员从2个维度对材料进行

了优化：一是通过引入缺陷工程，增加MOF的

活性位点并调控其孔径结构；二是利用废弃塑料

本身作为配体源，直接合成负载型MOF，从而

提升吸附剂的分离便捷性和在水处理环境中的运

行稳定性 . Ko等[37]以废弃PET织物为原料，通过

碱水解将其解聚获得对苯二甲酸钠(Na2BDC)配

体前驱体，进而在水/乙醇混合溶剂中合成了

UiO-66 (图 6(a)). 该材料对亚甲基蓝(MB)展现出

优异的吸附性能，最大吸附容量为 70.8 mg·g−1，

且经过5次吸附—脱附循环后仍保持稳定的染料

去除效率(图6(b)和6(c)). 该工作不仅验证了废弃

PET作为MOF配体源的可行性，更表明废弃塑

料衍生的UiO-66在染料废水处理中具有优异的

循环稳定性及实际应用潜力 . Heng等[94]以废弃塑

料瓶为原料，在200 ℃碱解6 h后得到Na2BDC，

随后与金属盐混合通过溶剂热法制备出缺陷

D-MIL-68(Al) (图 6(d)). D-MIL-68(Al)这种缺陷

MOF材料对硝基咪唑(DMZ)表现出555.6 mg·g−1

的 吸 附 量 ( 图 6(e))， 远 远 高 于 MIL-68(Al) 

(181.8 mg·g−1). 并且D-MIL-68(Al)在前 10 s内可

去除近 97%的DMZ，吸附平衡后去除效率达到

99% (图 6(f)). D-MIL-68(Al)对DMZ表现出的高

吸附性能归因于2个方面：一是缺陷结构创造的

更多的不饱和活性位点，另一方面是 MOF 与

DMZ的π-π堆积和氢键相互作用 .

除了处理 MB 和 DMZ 等有机污染物外，
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MOF对于治理金属离子污染也极具潜力 . 随着工

业活动的不断扩展，电镀、采矿、电池制造和印

染等行业产生的大量含重金属(如 Pb2+、Hg2+、

Cd2+和Cr6+)的废水被排放到环境中，极易渗入地

下水或者流入农田，威胁饮用水安全与农产品质

量 . Chen等[36]通过水热法将废弃塑料瓶碱解为

Na2BDC后通过溶液搅拌法制备出低毒性、富含

缺陷的D-MIL-88A(Fe)，用于快速高效地吸附甲

基汞(CH3Hg+)，吸附过程主要由物理相互作用控

制，并与Langmuir等温模型相符，伴随着超快

吸附动力学 (k1=0.0076 min−1)，D-MIL-88A(Fe)

对CH3Hg+表现出卓越的吸附能力，在平衡时实

现 93.4% 的去除效率，最大吸附能力达到

4.91 mg·g−1，连续 5次再生后仍保持超过 82%的

去除效率 . D-MIL-88A(Fe)卓越的吸附性能归因

于经过缺陷工程改造，使其在0.6 nm处具有增强

的微孔，并在1.95 nm处具有额外的中孔，从而

促进了质量传递并提供了丰富的吸附位点 . 

El Sharkawy等[95]通过酸解降解废弃塑料瓶为对

苯二甲酸后，采用溶剂热法合成MIL-101(Fe)后

(c) 

(d)  

(a) 

(h)
 (i) (g)  

(b) 

(f) (e)

Fig. 6  (a) Schematic illustration of UiO-66@Rgh-PET NFM preparation; (b) Visual comparison of MB adsorption by UiO-

66@PET NFM and UiO-66@Rgh-PET NFM; (c) Removal efficiency of UiO-66@Rgh-PET NFM during five consecutive 

adsorption-desorption cycles (Reprinted with permission from Ref. [37]; Copyright (2025), American Chemical Society). 

(d) XRD patterns, (e) adsorption isotherms, and (f) adsorption kinetics of defect-type D-MIL-68(Al) and MIL-68(Al) 

(Reprinted with permission from Ref. [94]; Copyright (2023), Elsevier). (g) Schematic illustration of the mechanism for 

preparing UiO-66 via the microwave-assisted degradation of waste PET and its CO2 adsorption process (Reprinted with 

permission from Ref. [57]; Copyright (2023), Elsevier). (h) Five-cycle adsorption curve of CO2 on MIL-53(Al) (CFA-PET) 

(Reprinted with permission from Ref. [35]; Copyright (2025), Elsevier). (i) Breakthrough curve of benzene/cyclohexane 

mixture on hcp UiO-66 at room temperature (Reprinted with permission from Ref. [71]; Copyright (2019), Elsevier).
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用于 Pb2+的吸附，吸附速率为 31.41 mg·g−1，进

一步将MIL-101(Fe)与稻壳制备的介孔性二氧化

硅MCM-41复合成MCM-41@MIL-101(Fe)材料，

用于Pb2+的吸附后速率为 231 mg·g−1，且在重复

吸附5个循环后仍然保留较高的吸附率 . D-MIL-

88A(Fe)和MCM-41@MIL-101(Fe)优异的重金属

吸附速率和高的循环稳定性表明废弃塑料瓶制备

的衍生MOF材料具有实际应用潜力 .

MOF具有极高的比表面积、可调孔径和可

功能化的孔道结构，这些特性使其能够高效识

别、吸附和分离不同气体分子，如二氧化碳

(CO2)捕获、甲烷(CH4)纯化、氢气(H2)储存与分

离，以及烯烃/烷烃分离等领域也展现出重要的

应用潜力 . Ren等[96]采用水热法将废弃PET转换

成MIL-101(Cr). 在合成过程中，除了采用PET充

当有机配体对苯二甲酸，还加入甲酸作为调节

剂，使得MIL-101(Cr)呈现出规则的八面体结构，

与使用商业对苯二甲酸合成的 MIL-101(Cr)相

似 . 氮气和H2吸附测试结果表明，基于废弃PET

衍生的MOF在气体吸附性能方面优于由商业配

体所制备的材料 . Waribam等[57]通过微波辅助法，

以盐酸(HCl)为辅助剂快速将废弃PET解聚并同

时生成UiO-66缺陷型MOF，PET衍生的缺陷型

UiO-66 与使用商业 BDC 单体制备的 UiO-66 相

比，具有更高的表面积和孔体积(图6(g)). 因此，

PET衍生的UiO-66表现出丰富的开放位点和较

大的孔，孔内具有未配位的―COOH，表现出优

异的再生稳定性和出色的可回收性，CO2吸附量

为2.06 mmol·g−1，在5个循环中持续吸收99%的

CO2，在环境温度和大气压下显示出比N2高约

25倍的CO2选择性，使其成为有效捕获CO2的多

孔材料 . Wang等[35]通过两步溶剂热法将废弃PET

转变为 MIL-53(Al) (CFA-PET)，CO2 吸附量为

4.23 mmol·g−1，在 5 个循环内保持超过 99% 的

CO2吸附性能(图6(h)). Lin等[71]利用废弃PET成功

制备出具有hcp结构的UiO-66，用于苯与环己烷

的分离 . 由于结构中存在缺陷，所得hcp UiO-66展

现出高达 995 m2·g−1的比表面积(图 6(i))，并且不

仅在空气中具有较高的热稳定性，还具有出色的

水热稳定性 . 在竞争吸附体系中，hcp UiO-66对环

己烷和苯的吸附容量分别为4.96和2.19 mmol·g−1.
2.2　界面水蒸发及其集成

界面太阳能水蒸发是一种新兴的水处理与能

量利用技术，通过利用高效光热材料将太阳能

直接转化为热能，将热量局域限制在固−液界面

区域，在界面定域加热实现水体净化[97~99]. MOF

凭借其可设计的框架结构、可调控的纳米孔道

及可工程化的表面电荷特性，在蒸发驱动离子

选择性迁移与电荷分离过程中展现出独特优势，

为水处理与能源耦合提供了高效材料平台 . 然

而，大多数MOF对太阳光的吸收能力有限，这

导致其直接将光能转换为热能的效果不佳，无

法为水蒸发和后续发电提供高的光热转换效率 . 

将MOF作为前驱体在惰性气体中高温碳化后转

化为 MOF 衍生物碳材料，既保留了 MOF 的高

比表面积和孔道，又大幅提升了光吸收能力和

导电性 .

2.2.1　界面水蒸发与光催化降解有机污染物集成

MOF作为一类新型的多孔材料，其开放的

孔道结构，有助于反应底物在MOF体相内的扩

散，提高催化活性位 . 另外，得益于均一孔结

构，MOF可以被用于分子尺寸的有效筛分，提

高催化反应的选择性 . 将光催化降解有机污染物

技术集成到界面太阳能蒸发系统是目前最有希

望同时实现淡水生产和有机污染物降解的方

法[100,101]. Bai等[63]以废弃PET为有机配体前驱体

制备Co-MOF纳米棒，并将其与碳纳米管(CNT)

复合涂覆于棉布上，构建了Co-MOF/CNT-棉布

复合蒸发器(图7(a)). Co-MOF/CNT复合蒸发器不

仅具有良好的机械性能、柔性、长期稳定性和扩

展性，而且表现出超亲水性、高光吸收和低导热

系数 . 在1 kW·m−2的光照条件下，其水蒸发速率

达到2.25 kg·m−2·h−1 (图7(b)). 这主要归因于太阳

能界面蒸发产生的局部热效应，以及Co-MOF表

面丰富的钴位点对过氧单硫酸盐(PMS)的高效活

化，生成·OH、SO4
−·和·O2

−等活性氧(ROS)，可

同步降解四环素(TC)，去除率达99.8%，反应速

率常数为0.189 min−1. Chen等[102]通过一步溶剂热

法解聚废弃PET为单体并同步制备Cr-MOF，继

而将Cr-MOF与CNT复合涂覆于棉布上，构建了

Cr-MOF/CNT-棉布复合蒸发器(图7(c)). 在1个太

阳光辐照下，其水蒸发速率达到2.47 kg·m−2·h−1. 

值得注意的是，Cr-MOF/CNT 的导热系数仅为

0.087 W·m−1·K−1，是一种优异的光热材料，98%

的光吸收率使其充分利用可见光提升界面水温，

进一步活化 PMS产生大量ROS，快速降解TC，

13



高 分 子 学 报

去除率达92.4% (图7(d)). Fan等[49]以同样的方法

制备的Ni-MOF在界面水蒸发与光催化降解TC

集成中表现出优异的性能 . Liu等[34]以废弃PI为

原料制备出Fe-BTEC，随后将其与石墨烯(GPE)

复合构建出Fe-BTEC/GPE复合蒸发器，该复合

蒸发器在 1个太阳辐射条件下实现四环素溶液

2.72 kg·m−2·h−1的高蒸发速率和99.6%的TC降解

率，在自然阳光(辐照强度0.73 kW·m−2，环境温

度38.8 ℃)辐射条件下淡水产水量达5.46 kg·m−2. 

Liu等[64]以废弃PET为原料，采用两步球磨法制

备出Fe-BDC，随后与GPE复合构建出Fe-BDC/G

复合蒸发器(图7(e)). 该复合蒸发器在四环素溶液

中同时实现了 3.15 kg·m−2·h−1 的高蒸发速率和

99.8%的四环素降解率 . 更重要的是，该器件在

实际环境中展现了良好的应用前景，在辐照强度

为 0.89 kW·m−2、环境温度为 42.8 ℃的自然阳光

下，其单日(12 h)单位面积产水量达到5.0 kg，能

够满足两名成年人全天的淡水需求(图7(f)).

2.2.2　界面水蒸发与热电技术集成

界面水蒸发与热电技术集成，是当前太阳能

驱动的水−电联产领域的前沿方向 . 其核心策略是

在利用太阳能产生清洁水的同时，回收界面蒸发

过程中的废热或利用蒸发产生的温差来发电，从

而提高太阳能的利用率 . Zhu等[103]设计了一种集

成三维有机海绵与热电模块的混合装置(图8(a)). 

其工作原理基于温差发电：顶层的光热材料吸收

光能产生高温，中间的热电模块上端被加热，下

端则通过与底层本体水的接触保持冷却，从而形

(a)

(c)

(e)

(b)

(d)

(f)

Fig. 7  Schematic of the Co-MOF/CNT evaporator (a) for interfacial solar evaporation and photocatalytic degradation of 

tetracycline and (b) evaporation rate of TC solution (Reprinted with permission from Ref. [63]; Copyright (2022), American 

Chemical Society). Cr-MOF/CNT evaporator (c) preparation process and schematic for the photocatalytic degradation of 

tetracycline and (d) the catalytic degradation curves of TC under different conditions (Reprinted with permission from 

Ref. [102]; Copyright (2023), Elsevier). (e) The preparation process Fe-BDC/G evaporator for photocatalytic degradation of 

tetracycline, and (f) evolution of TC solution evaporation rate over time and cumulative water yield under natural light 

illumination within 12 h (Reprinted with permission from Ref. [64]; Copyright (2025), Elsevier).
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成稳定的温度梯度 . 在温差的作用下，根据塞贝

克效应，热电模块内部的载流子(电子或空穴)会

从热端往冷端扩散，从而在回路中产生电压和电

流 . 不同于传统块体材料，MOF的晶内纳米孔道

可作为理想的“纳米反应器”与“分子筛”，不

仅能够实现对水流速的精确门控，其丰富的配体

跃迁特性更为高效的光热转换提供了可能 . Chen

等[39]通过溶剂热法以废弃 PET 为原料制备 Ca-

MOF，随后以Ca-MOF为前驱体碳化制备多孔

碳立方体(PCC)，用于界面太阳能驱动的水热电

联产(图8(b)). 在1个太阳光下，PCC的水蒸发速

率为 2.49 kg·m−2·h−1，染料和抗生素的去除率为

99.9%，重金属离子浓度减少近 2个数量级 . 此

外，将PCC作为热电装置中的光热材料时，开

路电压达到201 mV，且随着温度从29.2 ℃升到

32.1 和 35.4 ℃时，开路电压从 201 mV 增加到

345和 442 mV (图 8(c)). Fan等[104]通过溶剂热法

以废弃 PET 为原料制备 Mn-MOF，随后以 Mn-

MOF为前驱体在不同温度下碳化制备MnO/C纳

米颗粒 .伴随着温度的变化，MnO/C的形态也从

立方体(MnO/C-400)变为球体(MnO/C-500)、八

面 体 (MnO/C-600) 或 者 多 面 体 (MnO/C-700). 

MnO/C-600具有高光吸收率、低导热系数以及快

速的热转换效率使其具有优异的界面蒸发性

能(图 8(d))，在 1 个太阳光照下与热电模块集

成后展现出高效的水蒸发性能 (蒸发速率达

2.38 kg·m−2·h−1)和可观的热电输出(开路电压为

177 mV)，进一步将1个太阳辐照升至3个太阳，

输出电压达到 330 mV. 在户外热电发电实验中，

基于MnO/C-600的双功能蒸发器的热电装置可

作为小型光热发电机、带动电风扇、计时器和计

算器的运行 . 以废弃 PET为原料制备出的MOF

衍生材料，柔韧耐用太阳能蒸发器不仅推动了城

市和工业废弃塑料的再利用，还为可持续太阳能

的淡水和电力联产提供了新的平台 .

2.2.3　界面水蒸发与水蒸发发电集成

在水蒸发驱动离子定向迁移的过程中，流动

电势随之产生[105,106]. MOF凭借其金属节点与有

机配体构建的有序孔道，可作为理想的离子传输

通道：其不仅通过物理限域效应引导离子的定向

迁移，更依托孔道表面丰富的官能团在水环境中

形成的双电层，实现对离子的选择性筛分 . 这种

“限域传导 + 电荷筛选”的双重机制，增强了体

系的流动电势输出 . 将MOF低温碳化后形成孔结

构和亲水性官能团丰富的碳材料，可同时实现高

效光热转换和离子梯度驱动发电，从而构建界面

水蒸发−水蒸发发电集成体系[107]. Wang等[83]采用

两步球磨法将废弃PET转化为Ca-BDC，最后通

过高温碳化将其转化为多孔碳纳米颗粒(PCN-x). 

该材料继承了MOF前驱体的多孔结构与形貌特

征，具有发达的纳米孔道、丰富的含氧官能团以

及优异的亲水性能 . 在 1 个太阳光照下，PCN-

700 实现了 2.32 kg·m−2·h−1的水蒸发速率和 98%

的光热转换效率 . 同时，PCN-700表面丰富的官

能团与纳米限域通道协同诱导蒸发驱动离子选择

性迁移，产生稳定的电输出，短路电流为7 μA，

开路电压为330 mV，可稳定运行3600 s (图8(e)~

8(g)). Liu 等[81]采用两步球磨法将废弃 PET 转

化为Ba-BDC，随后将Ba-BDC碳化制备多孔碳

多面体(PCP)，用作光热材料制备太阳能蒸发

器 . 在 1 个太阳光的照射下，PCP 蒸发速率为

2.74 kg·m−2·h−1，光热转换效率为98.2%，表现出

优异的光吸收能力和光热转换能力 . PCP在水蒸

发发电测试中，可实现212 mV的开路电压，并

具有良好的循环稳定性 . Liu等[62]利用一步溶剂热

法将废弃PI升级化学回收制备Ba-BTEC，随后通

过可控碳化将Ba-BTEC转化为多孔碳纤维(PCF)，

构建了基于PCF的双功能蒸发器PCF-x，用于界

面水蒸发与产电集成(图8(h-j)). 在1个太阳光下，

PCF-x 蒸发器水蒸发速率可达 2.93 kg·m−2·h−1，

并在海水中实现 320 mV的开路电压(图 8(i)). 高

的蒸发速率和开路电压归因于双功能蒸发器

PCF-x中含有丰富的含氧官能团，而含氧官能团

与水分子之间的高度亲和力，海水中Na+倾向于

在PCF的纳米多孔通道内快速迁移，使通道入口

和出口产生离子浓度差，产生连续流势进而表现

出高的开路电压 . 以上研究表明，MOF衍生碳材

料凭借其保留的多孔结构、丰富的含氧官能团及

优异的光吸收能力，在界面蒸发与产电集成系统

中展现出广阔前景，不仅实现了废弃塑料的高值

化转化，也为淡水与能源协同供给提供了可行的

技术路径 .

3.3　能源存储与转换

能源存储需求增长与环保重视促使高效可持

续能源存储技术发展 . MOF衍生材料具有高孔隙

率、低密度、高比表面积、孔道规则且孔径可
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(a) (b)

(c)

(e)

(d)

(g)(f)

(h) (i) (j)

Fig. 8  (a) Schematic illustration of the synergistic photothermal evaporation and thermoelectric power generation process 

based on organic sponge interfaces (Reprinted with permission from Ref. [103]; Copyright (2019), John Wiley & Sons, Inc.). 

(b) Schematic of the Ca-MOF preparation process and its PCC composite evaporator for the integrated solar-driven interfacial 

water evaporation and thermoelectric power generation; (c) Open-circuit voltage curves of the PCC-800 evaporator 

thermoelectric device under 1, 2, or 3 sun illumination at 20 ℃ (Reprinted with permission from Ref. [39]; Copyright (2022), 

American Chemical Society). (d) Thermal imaging of cotton fabric and MnO/C-600 evaporator under 1 sun radiation 

(Reprinted with permission from Ref. [104]; Copyright (2023), Elsevier). (e) Schematic of indoor freshwater/electricity co-

production system for PCN composite evaporator under 1 sun, (f) water evaporation rate, and (g) open-circuit voltage 

(Reprinted with permission from Ref. [83]; Copyright (2026), Elsevier). (h) Schematic of a solar-driven interfacial water 

production and power generation system using a PCF-x evaporator fabricated from waste polyimide; (i) Open-circuit voltage 

curve and (j) voltage-time curve of three series-connected devices charging a capacitor for the PCF-x composite evaporator 

(Reprinted with permission from Ref. [62]; Copyright (2025), Elsevier, Open Access).
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调，以及拓扑结构多样性和可裁剪性等特点，被

广泛用作电极材料、电催化剂、电池隔膜等储能

材料 . Kaviya等[108]采用碱液热解法将废弃PET解

聚为对苯二甲酸单体，并以其为有机配体，通过

水热法成功合成了Cu-MOF和Zn-MOF作为正极

材料应用于超级电容器中 . 采用三电极系统在

6 mol·L−1 KOH水溶液电解质中评估了这些MOF

的电化学性能，Cu-MOF和Zn-MOF均表现出良

好的电容性能，尤其是Cu-MOF在电流密度为

1 A·g−1时比电容为 256.2 F·g−1. 进一步组装不对

称超级电容器(ASC)装置，在2 A·g−1电流密度下

经10000次恒流充放电循环后，仍保持92.5%的

初始电容值及98.7%的库仑效率，显示出优异的

循环稳定性和电化学可逆性 . 该研究证实了以废

弃PET为原料制备的MOF材料在电化学储能领

域具有应用潜力，为废弃塑料的高值化利用提供

了可行路径 . Zhao等[55]通过一步溶剂热法以废弃

PET 裂解的 BDC 作为有机连接体合成双金属

NiCo-BDC材料(图 9(a)). 通过调节Ni/Co前驱体

比例，所得NiCo-BDC的形态可从堆叠纳米线可

控转变为纳米棒，形成具有大比表面积和发达分

级孔隙结构的晶体−非晶杂化体系，Ni1.5Co0.5-

BDC显示出最大的CV面积，表明电荷储存容量

最高(图9(b))，在2 A·g−1电流密度下实现949 F·g−1

的比电容，并在20 A·g−1条件下仍保持820 F·g−1

的高比电容 . 当与生物质衍生的纳米碳组装成不对

称超级电容器时，该器件在功率密度1613 W·kg−1

下实现 22 Wh·kg−1的能量密度，并在 10 A·g−1条

件下经5000次循环后仍保持83%的电容保持率 . 

这种高的功率密度和出色的循环寿命源于钴和镍

作为双金属中心的协同相互作用，既证实了源于

废弃PET的MOF材料在能源存储中具有广阔的

应用前景，也证实了PET衍生MOF中因双金属

协同作用而增强的电容性行为 .

然而，大多数MOF材料是绝缘体或半导体，

在高温或潮湿条件下不稳定，直接被用作电极材

料时，通常会出现电导率差、易团聚、循环稳定

性不好等问题 . MOF材料作为能源存储材料在能

源器件中的应用改进主要分为以下2个方面：一

是MOF与其它材料复合，制备高性能复合能源

存储材料；二是MOF作为前驱体模板，通过煅

烧工艺制备成多孔碳或金属化合物能源存储材

料 . Li等[109]将废弃PET通过一步溶剂热法直接转

化 100%转化为MIL-53(Al)，进而将该材料在氮

气气氛下碳化，制备出比表面积高达1712 m2·g−1

的手风琴多孔碳(CPMD) (图9(c)). 以CPMD为正

极材料组装的三电极超级电容器在电流密度为

0.5 A·g−1时展现出 391 F·g−1的高比电容，并在

6 mol·L−1 KOH电解液中于 20 A·g−1条件下保持

73.6%的电容保持率，表现出优异的倍率性能 . 

此外，以CPMD为正极材料组装的锌离子电容

器在0.1 A·g−1电流密度下仍展现出335 F·g−1的卓越

电容值，在3 mol·L−1 ZnSO4电解液中经10000次

循环后保持92.2%电容值的优异循环稳定性，并

在 90 W·kg−1功率密度下实现 150.3 Wh·kg−1的超

高能量密度 . CPMD在超级电容器中显示出高的

功率密度和出色的循环寿命归因于以MIL-53(Al)

为前驱体制备的多孔碳具有显著的手风琴状结

构，增加了电极与电解液之间的接触面积，层级

孔隙性的结构表现出离子扩散距离短并便于运输

离子，两者协同促进CPMD表现出优异的电容

行为 . Khder等[110]采用两步溶剂热法将废弃PET

升级转化为MIL-53(Al)，随后经过碳化等复合过

程制备出MOF衍生材料NCP0.5@Al2O3/C，进而

评估其作为超级电容器电极材料的性能(图9(d)). 

NCP0.5@Al2O3/C电极在三电极体系中表现出优

异的储能性能，在 1 A·g−1的电流密度下，其比

容量高达393.8 mAh·g−1，并在20 A·g−1的高电流

密度下经历 5000 次充放电循环后，仍能保持

85.1%的初始容量，展现出优异的循环稳定性 . 

Kamar等[111]报道了一种以源自废弃 PET作为有

机连接体获得的Co-MOF-71，与聚丙烯酰胺水

凝胶组装成氮掺杂碳电极(CoP/Co@NC)电极，

在 3 A·g−1的电流密度下，展现出 462.6 mAh·g−1

的高比容量，在 20 A·g−1的高电流密度下经历

5000次充放电循环后，仍能保持89.5%的容量保

持率，并在 110 s 充电后可点亮发射二极管

(LED). 废弃PET衍生的MOF及其复合材料在超

级电容器中的性能表现持续突破，展现出极具竞

争力的储能潜力 .

锂离子电池中常用的阳极材料面临诸如容量

衰减、周期缩短和安全问题等挑战 . MOF衍生纳

米结构由于其独特的高孔隙率与超大比表面积，

不仅为离子提供了丰富的储存空间，显著提升可

逆容量，还能构建高效的离子传输网络并改善倍

率性能 . Wang等[112]通过溶剂热法将废弃PET升
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级化学转化为CoNi-MOF，并将其用作锂离子电

池负极材料，初始放电和充电容量分别为 2496

和1729 mAh·g−1，即使经过200次循环，Co0.8Ni-

MOF 电极仍能保持超过 99% 的高库仑效率(图

9(e))，展现出优异的循环可逆性和稳定性 . Wang

等[113]报道了一种在醇醚溶剂环境中降解废弃

PET 作为配体成功合成了 CoZn-MOF，记为

MOF-DMF/H2O (图9(f)). 作为锂离子电池的正极

(b)(a)

(c) (d) (e) 

(f) 

 (i) 

 

(h)

(g)

Fig. 9  (a) Schematic of one-step solvothermal degradation of waste PET and synthesis of NiCo-BDC, along with its direct 

application as a supercapacitor electrode material; (b) Cyclic voltammetry curves of NiCo-BDC and other electrode materials 

(Reprinted with permission from Ref. [55]; Copyright (2025), Elsevier). (c) N2 isotherm curves of CPMH and CPMD 

(Reprinted with permission from Ref. [109]; Copyright (2024), Elsevier, Open Access). (d) Constant-current charge/discharge 

curves of NCP0.5@Al2O3 nanocomposite at different current densities (1-20 A·g−1) (Reprinted with permission from 

Ref. [110]; Copyright (2025), Elsevier). (e) Cycling performance and coulombic efficiency of Co0.8Ni-MOF at 500 mA·g−1 

(Reprinted with permission from Ref. [112]; Copyright (2022), American Chemical Society, Open Access). (f) Preparation 

process of Zn-MOF and Co-MOF and (g) long-term cycling performance of MOF-DMF/H2O at 1000 mA·g−1 (Reprinted with 

permission from Ref. [113]; Copyright (2022), American Chemical Society). (h) Linear sweep voltammetry curve and 

(i) chronopotentiometric curve of Co/Fe-ADP (Reprinted with permission from Ref. [33]; Copyright (2025), Elsevier).
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材料，MOF-DMF/H2O在 1000 mA·g−1的电流密

度下循环400次后，仍能保持1074 mAh·g−1的比

容量，展现出优异的倍率性能和循环稳定性

(图9(g)).

MOF具有高比表面积、丰富的活性位点以

及可调控的孔结构等显著优势，这些结构特征能

够有效促进电催化反应中的电荷传输与反应物质

扩散，从而提升电解水反应动力学并促进电能向

氢能的高效转化 . 因此，利用废弃塑料衍生的有

机配体构筑MOF电催化剂，为实现资源循环利

用与高效制氢提供了新的思路 . Zhang等[33]通过

两步溶剂热法将废弃PA66转化为己二酸二钠后，

进一步合成柔性Co-ADP的MOF材料，随后通

过室温Fe3+离子交换，部分取代Co2+，形成刚柔

并济的 Co/Fe-ADP. Co/Fe-ADP 在电流密度为

10 mA·cm−2时，过电位仅227 mV (图9(h))，并可

在 1 A·cm−2工业电流密度下稳定运行超过 195 h 

(图 9(i)). 柔性有机配体构筑的MOF骨架可在电

化学反应过程中发生一定程度的结构自适应调

节，促进活性位点暴露并增强电解质与反应物的

传质效率 . Nayak 等[114]利用废弃 PET 作为合成

MOF 的有机连接体 BDC，通过溶剂热合成

NiCo-BDC，后续与特制的活性炭(AC)复合形成

NiCo-MOF@AC材料，展现出卓越的电催化性

能，在电流密度为100 mA·cm−2，析氢反应的过

电位为 217 mV，析氧反应的过电位为 315 mV. 

此外，NiCo-MOF@AC在200 mA·cm−2电流密度

可稳定运行 24 h. NiCo-MOF通过与导电碳材料

AC复合，不仅能够显著提升材料整体电导率，

还可构建连续的电子传输网络并增强结构稳定

性，从而有效缓解MOF在长期电化学过程中的

结构衰减问题 . 废弃塑料衍生的MOF电催化剂通

过多层次结构与电子结构调控策略，为发展绿色

循环材料化学和可持续能源转化技术提供了重要

的研究方向 .

4　结论与展望

本文综述了以废塑料(包括PET、PLA、PA

和PI)为原料制备MOF材料的研究进展 . 溶剂热

法(尤其是一步溶剂热法)可在单一反应体系中实

现废塑料原位解聚与MOF配位组装 . 微波辅助法

利用快速均匀的体相加热显著缩短反应周期并提

升产物结晶度 . 机械化学法(特别是微量溶剂辅助

球磨法)则在室温、常压、少溶剂条件下，成功

制备出高比表面积MOF，为废塑料基MOF的绿

色、规模化生产开辟了新路径 . 同时，废塑料制

备MOF过程中，降解副产物通过参与配位或者

充当结构调节剂，主动诱导配体缺失、节点空位

等本征缺陷的形成 . 这些缺陷虽可能削弱晶体长

程有序性，却同步创造出丰富的开放金属位点、

不饱和配位中心及分级孔道结构，在有机染料/

抗生素/重金属离子吸附、太阳能界面蒸发及其

光催化降解、水蒸发发电、超级电容器及电催化

析氧等领域展现出显著优势——开放位点增强污

染物捕获能力与催化活性，调节Zeta电位提升流

动电势发电效率，分级孔结构优化离子扩散并贡

献赝电容等，充分体现了“环境保护−资源循

环−高性能材料制备”三重优势 . 尽管进展显著，

该领域仍面临若干挑战 . (1) 原料局限：目前研究

高度集中于PET，对其他废塑料(例如聚氨酯和

聚碳酸酯)及含杂质/染料的实际消费后塑料关注

不足 . (2) 性能瓶颈：现有绿色合成方法(例如机

械化学法)产物的比表面积和结晶度仍普遍低于

传统溶剂热法，难以满足高要求应用场景 . (3) 工

程化滞后：多数研究停留于实验室小试阶段，缺

乏大规模连续化制备工艺以及全生命周期可持续

性(涵盖能耗、经济成本及碳足迹)的批判性评

估 . 相比传统化石基水热合成，废塑料路线在原

料成本与碳排放上优势显著，但“降解—提纯—

结晶”路径面临能效与经济性瓶颈，即高温高压

解聚及高纯度分离常抵消原料成本优势 . (4) 处理

混合塑料废弃物困难：因降解机理各异，产生复

杂的多配体混合物，引发严重的交叉干扰与竞争

性配位，导致产物多为多晶相、无定形沉淀或混

合MOF相，严重制约晶相纯度与分离效率 . 此

外，废弃物中伴生的添加剂(例如着色剂、增塑

剂)会占据金属配位点或堵塞孔道，进一步劣化

MOF的结晶度、孔隙率及催化性能 . 展望未来，

该领域有望在以下方向取得突破：(1) 拓展原料

来源，开发能够处理混合塑料及复杂真实废弃物

的普适性解聚-配位策略 . (2) 发展微量溶剂/绿色

溶剂辅助机械化学、双螺杆挤压连续流合成等低

成本、高品质量产技术，旨在兼顾MOF规模化

生产与结晶度、孔隙性能的提升，同时降低能耗

与溶剂依赖，推动生命周期评估的完善 . (3) 构建

降解产物数据库，结合机器学习逆向设计合成参
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数，确立多配体体系MOF的构筑理论 . 同时，依

据废塑料纯度分级，定向制备对应性能的MOF，

最大化资源价值 . (4) 开发多功能催化剂以实现温

和条件下的选择性解聚与定向转化 . 更重要的

是，设计兼容的杂化MOF结构，通过调控金属

节点配位环境与骨架柔性，使不同塑料衍生的混

合配体可共嵌入单一晶格 . (5) 探究“一锅法”级

联催化体系，耦合解聚、配体合成与结晶，规避

高能耗提纯 . 同时，探索常温常压电催化或光热

催化策略 . (6) 建立标准化的技术经济分析与生命

周期评价体系，系统对比溶剂热、微波、机械化

学等方法，明确“废塑料类型−合成路线−应用

场景”的多目标优化，为工业化提供数据支撑 .

因此，废塑料升级回收为MOF，集环境保

护、资源循环与高性能材料制备于一体，是迈向

循环经济与可持续发展的关键一步 .
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Review

Upcycling of Waste Plastics into Metal−Organic Frameworks via 
Chemical Recycling

Xue-ying Wen, Ling-ling Feng, Zhi-kun Dai, Gui-xin Hu, Ran Niu, Jiang Gong*

(Key Laboratory of Material Chemistry for Energy Conversion and Storage, Ministry of Education, 

Hubei Key Laboratory of Material Chemistry and Service Failure, School of Chemistry and Chemical Engineering, 

Huazhong University of Science and Technology, Wuhan 430074)

Abstract  Plastic pollution poses a significant threat to the ecological environment and human health, making it 

urgent to develop efficient and green recycling technologies for waste plastics. Chemical upcycling, which can 

directionally convert waste plastics into high-value chemicals or functional materials, is considered a key 

pathway toward a circular economy. Metal-organic frameworks (MOFs) have emerged as highly promising 

functional materials due to their high specific surface area, tunable pore size, and abundant active sites. Using 

waste plastics as ligand precursors to obtain organic acids via chemical depolymerization for MOF synthesis not 

only reduces the synthesis cost but also enables high-value resource utilization of waste plastics. This article 

systematically reviews the recent research progress on upcycling waste plastics into MOF materials, summarizes 

various synthesis strategies, and presents the applications of the as-prepared MOFs in adsorption, interfacial water 

evaporation, and energy storage and conversion. Finally, the current challenges and future development directions 

are analyzed and prospected, aiming to provide a reference for the synergistic development of waste plastic 

valorization and the synthesis of high-performance MOF materials.
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