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摘　要：　石墨炔（Graphdiyne，GDY）是一种全新的炭材料，具有特殊的炭杂化排列方式、独特的化学性质和电子结构以

及独特的孔隙结构等优点，在电化学储能领域具有良好的应用前景。新兴的水系离子电池具有低成本和高安全性等优点，

然而，高性能电极材料的开发、新型隔膜体系的设计以及稳定界面的策略等仍是水系离子电池面临的主要挑战。石墨炔在

负极保护、正极包覆、隔膜设计以及稳定界面 pH值等方面，可以改善离子传输与界面沉积行为、电解液不稳定等问题。

特别是石墨炔自下而上的分子结构设计策略使其具有易修饰、掺杂的特点，改性的石墨炔类似物具有更加优异的性能，拓

宽了其在水系离子电池中的应用。本文系统综述了石墨炔的结构与性质以及合成方法，特别对石墨炔在水系离子电池中的

研究进行了总结。此外，对石墨炔在水系离子电池中应用时仍存在的问题与挑战进行了探讨，对石墨炔在水系离子电池中

的发展进行了展望。

关键词：　石墨炔；炭材料；电化学储能；水系离子电池；分子结构设计

中图分类号：　TQ127.1+1                文献标识码：　A

 1    前言

2010 年，石墨烯的发现者被授予诺贝尔物理

学奖，同年，中国科学家李玉良院士及其团队在

世界上通过化学合成的方法制备出了一种全新

碳的同素异形体薄膜，并用“石墨炔（GDY）”对其

进行命名 [1]。自此，石墨炔这种原本只在理论计

算上存在而在自然界中不存在的物质真实地呈

现在人类面前，为炭材料家族增添了新成员[2–4]。

石墨炔是一种新型的二维碳同素异形体，其

独特的 sp-sp2 碳原子、均匀的孔隙和高度的 π 共

轭结构使其在能源、气体分离、催化、水修复、湿

度传感器等相关领域具有广阔的应用前景 [5–13]。

石墨炔具有本征带隙，属于本征半导体材料，同

时其在费米能级上下附近有两个不同的狄拉克

锥，狄拉克锥指的是一种特殊的能带结构，其能

带在分离填充和未填充电子的费米能级处呈上

下对顶的圆锥形，这种能带结构由于满足能量-动
量关系的狄拉克方程而得名[14,15]。相关研究表明

狄拉克锥与高载流子迁移率等优异的物理性质

密切相关，由于狄拉克锥的存在，石墨炔表现出

优异的导电性能和载流子迁移能力 [16,17]。此外，

石墨炔同时具有二维平面结构和三维孔道结构，

丰富的炔键单元使其孔径达到 5.46 Å，因此离子

在石墨炔中有面内和面外两种扩散方式，可以作

为高能量密度存储的电极材料。

水系离子电池是指以水为电解液溶剂的二次电

池，相比于传统的以有机物作为电解液溶剂的非水

系离子电池，水系离子电池具有极高的安全性、较低

的成本以及优异的倍率性能等优点，是当前电化学

储能领域的重点研究方向之一[18–23]。新兴的水系离

子电池诸如水系锌离子电池、水系镁离子电池以及

水系铝离子电池等近年来得到了迅速的发展[24–31]。

但是水系离子电池的循环性能较差、电化学稳定窗

口较窄以及副反应较多等缺点制约了它的发展。石

墨炔具有优异的电化学稳定性，同时其多孔结构可

以调整溶剂化结构，有利于形成稳定而均匀的电极

电解液中间相（SEI）层，因此有效解决水系离子电池

存在的循环性能较差、电化学稳定窗口较窄以及副

反应较多等缺点[32,33]。因此，石墨炔在水系离子电池

的高性能电极材料的开发、新型隔膜体系的设计以

及稳定界面的策略等方面都取得了良好的应用。此

外，石墨炔自下而上的分子结构设计策略使其具有

易于修饰和掺杂的特点，改性的石墨炔类似物的构

型和电子排布得到优化，提升了离子传输和电子输

运能力，拓展了其在水系离子电池中的应用[34]。
  

第 39 卷   第 3 期  新    型    炭    材    料    （中英文） Vol. 39   No. 3
2024 年 6 月 NEW CARBON MATERIALS Jun. 2024

收稿日期： 2024-01-22；  修回日期： 2024-04-08
通讯作者： 罗　雯，博士，副教授 . E-mail： luowen_1991@whut.edu.
cn作者简介： 徐显敏 . E-mail：322294@whut.edu.cn

http://xxtcl.sxicc.ac.cn/


鉴于此，本文系统总结了石墨炔的结构、性

质及其合成方法，并重点对近几年石墨炔及其类

似物在水系锌离子电池、水系镁离子电池以及水

系铝离子电池 3 种新兴水系离子电池中的研究

进行了分类总结。在此基础上，对石墨炔在水系

离子电池研究中仍然需要解决的问题及挑战进

行了综合分析，对石墨炔在水系离子电池中的进

一步发展进行了展望。

 2    石墨炔的结构与性质及其合成方法

 2.1    石墨炔的结构与性质

 2.1.1    石墨炔的结构

从结构来看，石墨炔是由炔键（sp-C）和苯环

（sp2-C）连接形成的二维平面网络。石墨炔的平

面原子结构在理论上具有无数种不同的二维结

构，如图 1a 所示，目前至少有 6 种石墨炔异构体

被报道 [35]。其中 Li 等 [1] 于 2010 年合成的石墨炔

为图中的 GDY 构型。如图 1b 所示， 2022 年

Hu 等 [36] 借助炔烃换位反应切割和重组炔烃化学

键，制备出了 γ-Graphyne(γ-GY) 构型的石墨炔，γ-
GY 构型的石墨炔较 GDY 构型的石墨炔在稳定

性上有了很大的提高，是目前合成的最稳定的石

墨炔异构体，其余 4 种石墨炔的异构体目前仍处

于理论研究阶段，石墨炔结构的多样性为石墨炔

的掺杂、修饰以及与其他材料的复合提供了理论

基础。

此外，如图 2a-f 所示，Gao 等 [37] 通过 TEM/
SAED 分析证实了石墨炔的 3 种堆叠模型，分别

是 AA 堆叠模型、AB 堆叠模型和 ABC 堆叠模

型。图 2g 所示的 GDY 的拉曼光谱分别在 1 583、

(a)

(b)

GDY α-GY β-GY

γ-GY

Alkyne metathesis

γ-Graphyne

C6H13 C6H13

C6H13 C6H13

C6H13C6H13

δ-GY 6, 6, 12-GY

图 1    石墨炔家族结构的多样性：(a) 六种石墨炔异构体（GDY，α-GY，β-GY，γ-GY，δ-GY以及 6,6,12-GY）的化学结构;

(b) 炔烃换位反应合成 γ-Graphyne[36]

Fig. 1    Various structures of graphyne: (a) The chemical structures of six kinds of graphyne: GDY, α-GY, β-GY, γ-GY, δ-GY, and 6,6,12-GY.
(b) The synthesis of γ-Graphyne by Alkyne metathesis[36]. Reprinted with permission
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1 924、2 174 cm−1 处显示出 4个显著的峰，1 583 cm−1

处的峰值对应于在芳香环中观察到的同相拉伸

振动 sp2 碳域的 E2g 模式的一阶散射，1 924 和

2 174 cm−1 的峰值归因于共轭炔键；如图 2h 所示，

石墨炔的 X 射线光电子能谱明确了石墨炔仅由

碳元素构成，是一种新的碳同素异形体。图 2i 为
石墨炔的孔径分布图，石墨炔在孔径为 1.73 和

54.4 nm 处出现了峰值，表明石墨炔结构中既含

有微孔（孔径小于 2 nm），也含有大孔（孔径大于

50 nm），是一种很好的多孔材料。
 2.1.2    石墨炔的性质
 2.1.2.1    电学性质

石墨炔在室温下的面内电子迁移率和空穴

迁移率分别高达 2×105 和 2×104 cm2·V−1·s−1，表明

其具有优异的电子传输特性 [39–41]。此外，如图 3a
所示，丰富的炔键、独特的孔隙（三角形孔的内切

圆直径，5.46 Å）和分层结构不仅有利于离子在三

角形孔中的面内迁移，而且还允许离子在层之间

扩散，有利于石墨炔在电化学储能离子电池上的

应用 [42]。优异的电子迁移能力和离子传输能力

使得石墨炔可作为高容量存储和长循环稳定的

电极材料[38,43–45]。
 2.1.2.2    光学性质

如图 3b 所示，石墨炔具有可调的直接带隙，

石墨炔中丰富的炔键和孔结构提供了大量

的修饰位点，在光学器件中具有较大的应用潜

力 [46– 48]。同时，石墨炔具有良好的光学稳定性，

在强光照射下不易发生光氧化和光降解，在室温

下具有很长的使用寿命，这对于发展长寿命的光

学器件具有重要意义。此外，Wu 等 [49] 证明了石

墨炔具有较大的非线性折射率（10−5 cm2·W−1），

Guo 等 [50] 证明了石墨炔从可见光到红外的宽带

3 1/nm

In
te

ns
ity

/(a
.u

.)

C
ou

nt
s/

s

dV
/d

lo
g(
D

)/(
cm

3  g
−1

)

Raman shift/cm−1 Binding energy/eV Pore size/nm

3 1/nm 3 1/nm

(a) (b) (c)

(d) (e) (f)

(g) (h) (i)

1000 276

8k
0.07

01500 280

7k
0.06

10

1.73 nm

54.4 nm

2000 284

6k
0.05

202500 288

5k
0.04

303000 292

4k

0.03

40296

3k

0.02

50

2k

0.01

60

1k

70
0

80

1583

1924 2174
C-C(sp2), 284.6 eV

C-C(sp), 285.2 eV

C-O, 286.9 eV

C-O, 288.5 eV

图 2    石墨炔的表征分析. (a-f)模拟的石墨炔堆叠模型以及对应的 TEM/SAED照片：(a, d)对应 AA堆叠模型，(b, e)对应 AB堆叠模型，(c, f)对应

ABC堆叠模型[37]; (g)石墨炔的拉曼光谱图[38]; (h)石墨炔的 C元素窄区 XPS谱图[1]; (i)石墨炔的孔径分布图[38]

Fig. 2    Characterization analysis of GDY. (a-f) Considered stacking structures and corresponding TEM/SAED simulation patterns of GDY from the top view:
AA stacking (a, d), AB stacking (b, e), and ABC stacking (c, f)[37]. (g) Raman spectrum of GDY[38]. (h) XPS spectrum of GDY with narrow scan for element

C[1]. (i) Pore size distribution of GDY[38]. Reprinted with permission
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饱和吸收和瞬态吸收特性，这些表明了石墨炔是

一种非线性光学材料，进一步拓宽了石墨炔在光

学领域的应用范围。
 2.1.2.3    磁学性质

本征石墨炔并不具有磁性，但其炔键结构易

吸附异质原子引入磁矩，从而具有磁性 [51,52]。例

如相关研究表明，硫掺杂和三价铁离子掺杂都能

够诱导石墨炔产生室温铁磁性，氮掺杂可以使石

墨炔的磁化强度增大一倍 [ 5 3 ]。如图 3c 所示，

Zhang等[54] 证明了硫掺杂的石墨炔在室温下具有

铁磁性。
 2.1.2.4    力学性质

石墨炔是一种柔性材料，具有良好的延展

性，这与它优异的力学性质密切相关。Zhang等[55]

用分子动力学的方法研究了石墨炔的力学性质，

发现石墨炔中炔键的存在对其力学性质具有重

要影响，并且随着炔键的百分比增加，石墨炔的

断裂应力和杨氏模量降低。如图 3d 所示，Steven
等 [56] 测量了石墨炔的应力-应变曲线，发现了石

墨炔独特的“两层”断裂模式，即由于乙炔键的流

动性和石墨炔的六角对称性产生的一种二次承

载机制，这证明了石墨炔独特的力学稳定性。此

外，Xiao 等[57] 从实验上证明了多层石墨炔具有优

异的抗冲击性能。

 2.2    石墨炔的合成方法

 2.2.1    原位化学合成法

原位化学合成法是指通过化学反应在基体

上原位生长目标产物的制备方法。如图 4a 所示，

2010 年，Li 等 [1] 采用原位化学合成法，六炔基苯

单体在铜箔的催化下发生交叉偶联反应，在铜箔

表面获得了大面积（3.61 cm2）的石墨炔薄膜。在

这一过程中，铜箔不仅作为交叉偶联反应的催化
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图 3    石墨炔的性质. (a)石墨炔结构中储存和传输离子的示意图[42]; (b)入射光与石墨炔的相互作用示意图[49];

(c)硫掺杂石墨炔的室温铁磁性示意图[54]; (d)石墨炔和其他类似物的应力-应变曲线[56]

Fig. 3    Properties of GDY. (a) Illustration for the structural features of GDY on ions transport and storages[42]. (b) Schematic diagram of the interaction of the
incident light with GDY[49]. (c) Schematic illustration of room-temperature ferromagnetism in sulfur-doped GDY[54]. (d) Stress-strain results of GDY and other

extended graphynes[56]. Reprinted with permission
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剂、生长基底，而且为石墨炔薄膜生长所需的定

向聚合提供了大的平面基底。之后，这一合成方

法得到了改进，如图 4b所示，Zhou等[58] 调节了交

叉偶联反应的条件，以吡啶和少量的 N，N，N，N-
四甲基乙二胺及丙酮为溶液，用六炔基苯和铜箔

制备得到了石墨炔纳米墙结构，此合成方法在

Li 等 [1] 的基础上简化了六炔基苯单体的合成过

程。通过原位化学合成法可以制备得到连续性

较好、纯度较高的石墨炔材料，然而此方法仍存

在制备流程较为复杂、耗时较长以及界面结合强

度较低等缺点。
 2.2.2    界面辅助合成法

界面辅助合成法是指将反应物分散在气相

或溶液相界面，通过辅助界面的聚合作用合成所

需产物的方法。与原位化学合成法相比，界面辅

助合成法的制备流程更加简单。如图 4c 所示，

Matsuoka 等[59] 提供了一种在液/液界面或气/液界

面合成石墨炔纳米片的方案，避免了常规炭材料
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图 4    石墨炔的合成方法. (a)通过化学反应合成石墨炔薄膜的反应流程图[1]; (b)石墨炔纳米墙的合成示意图[58]; (c)单晶石墨炔纳米片的气/液界面合

成和结构示意图[59]; (d)水/界面机械搅拌法制备石墨炔薄膜[60]; (e)爆炸法合成石墨炔[61]; (f)在石墨烯上生长单晶石墨炔薄膜的

合成工艺及其 OM、SEM和 AFM图像[62]

Fig. 4    Synthetic methods of GDY. (a) The synthetic route of GDY films by chemical reactions[1]. (b) Schematic illustration of the experimental setup for the
synthetic of GDY nanowall[58]. (c) Schematic illustration of the gas/liquid interfacial synthesis and the structure of crystalline GDY nanosheet[59]. (d) The

preparation of GDY thin film through mechanical stirring strategy at the water/oil interface[60]. (e) The preparation process of GDY by an explosion method[61].
(f) Synthetic process of single-crystalline GDY film on graphene and the OM, SEM and AFM images of the

GDY film on graphene[62]. Reprinted with permission
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苛刻的制备条件和高分散问题。其中液/液界面

的方案涉及在室温下将六炔基苯的 CH2Cl2 溶液

分层在含有铜催化剂的无水层中，而气/液界面的

合成则是将极少量的六炔基苯喷洒在 CH2Cl2 溶
液的体系中，结果表明气 /液界面的合成更加成

功，合成出了具有规则的六角形域、氧化程度较

低、厚度均匀（3.0 nm）的横向尺寸为 1.5 μm 的单

晶石墨炔纳米片。此外，如图 4d 所示，2022 年，

Wang 等[60] 通过将六炔基苯单体与醋酸铜溶液混

合搅拌的方法实现了油水两相体系中大规模制

备石墨炔，该方法在液/液界面法制备石墨炔的理

论基础上，通过搅拌的方式增大了反应界面的面

积，从而提高了单体的利用率，缩短了反应时

间。结果表明这种方法在界面处得到的石墨炔

产率高达 95%，为石墨炔的宏量制备提供了一条

可行的途径。
 2.2.3    爆炸合成法

为了实现石墨炔的简单宏量制备，Zuo 等 [61]

提出了一种爆炸合成法，如图 4e 所示，在给定的

N2 或空气气氛下对六炔基苯进行简单加热，无需

加入任何催化剂，即可发生偶联反应得到石墨

炔。该方法制备得到的石墨炔在热稳定性、电导

率（20 S·m−1）和表面积（1 150 m2·g−1）方面展示出

较大的优势。这种爆炸合成法的优点在于无需

加入任何催化剂，有效降低了制备成本，同时还

可以通过调整温度等热处理过程中的参数简便

地实现可控制备。然而，与界面辅助法合成的石

墨炔相比，采用该方法合成的石墨炔粉末的结晶

度较差。
 2.2.4    液相范德华外延合成法

尽管高质量石墨炔薄膜的合成方法已经取

得了一系列的进展，但由于单体分子在基底表面

的聚集和成核难以控制、单体中连接炔键和苯环

的单键的自由旋转难以抑制等问题的存在，目前

报道的大多数方法都难以制备单层或少层的石

墨炔薄膜。为了解决此问题，如图 4f 所示，Gao
等 [62] 提出了一种新型的液相范德华外延合成法，

成功在石墨烯基体上生长出大面积连续的少层

石墨炔薄膜。该方法采用较低的六炔基苯单体

浓度（0.04 mmol·L−1）在室温下进行偶联反应，通

过石墨烯作为外延生长衬底来抑制六炔基单体

中连接炔键和苯环的单键的自由旋转，同时通过

六炔基苯单体与石墨烯之间的 π-π 键和范德华力

的相互作用限制石墨炔在石墨烯基体上的生长，

实现了高质量少层石墨炔薄膜的制备。

 2.3    石墨炔的结构调控与改性策略

得益于独特的电子结构和自下而上的合成

策略，石墨炔具有结构与功能易于调控的特点，

由此得到的石墨炔的衍生物具有更加优异的性

能。基于近年来一系列石墨炔衍生物的合成与

良好应用，下面主要从非金属杂原子掺杂、氢化

以及金属原子修饰三类调控方法对石墨炔的结

构调控与改性策略进行了总结。
 2.3.1    非金属杂原子掺杂

石墨炔结构中丰富的炔键单元和亚纳米孔

为杂原子的掺杂提供了较多的位点，非金属杂原

子（N、B、F、Cl 等）在电负性上与碳原子有较大

差异，它们的掺入可以在保持石墨炔二维平面结

构的前提下改变其电子结构，同时有利于提高其

表面化学活性。如图 5b 所示，Zhang 等 [ 6 3 ] 在

NH3 氛围下热处理石墨炔实现了 N 原子的掺杂，

研究表明经 N 原子掺杂的石墨炔结构中出现了

更多的原子缺陷和活性网络，应用于锂离子电池

时可提供更多的储锂位点。如图 5a 所示，Wang
等 [64] 通过在 Glaser-Hay 偶联反应中引入 Cl 原子

制备 Cl 原子掺杂的石墨炔，其结构中同样地产生

了更多的活性位点，同时 Cl 原子和石墨炔的 p-
π 共轭使石墨炔的孔径得到了增大。He 等 [65] 同

样通过在 Glaser-Hay 偶联反应中引入非金属杂原

子的方式制备 F 原子掺杂的石墨炔，实现了石墨

炔比表面积的增大。

此外，相关研究还表明某些非金属杂原子的

掺杂还可以实现对石墨炔能带结构的调控。Wang
等 [66] 制备了 B 原子掺杂的石墨炔 (BGDY)，如
图 5e 所示，他们分析了能带结构并计算了带隙宽

度，证明其是一种窄带隙半导体。这为窄带隙半

导体材料的研究提供了新的思路，进一步拓宽石

墨炔的应用范围。
 2.3.2    氢化

氢化是指在石墨炔网络中引入 C―H 键得到

氢化石墨炔（HsGY），HsGY 的结构和各方面的性

能都得到了很大的提升，是近年来应用最为广泛

的一类石墨炔的衍生物。如图 5c 所示，Ren 等[67]

首次提出一种通过裁剪石墨炔键连接从而实现

在石墨炔碳骨架上钻孔的独特策略，制备得到了

     第 3 期 徐显敏  等 ：石墨炔在水系离子电池中的研究进展 · 393 ·   



HsGY。He 等 [68] 将 HsGY 应用于钠离子电池，如

图 5d 所示，HsGY 的孔径提高到 16.3 Å，同时具

有更高的电子导电率和离子导电率，而且其柔韧

性也得到了很大的提高，可以作为柔性电极。此

外，具有单原子点的 HsGY 还可以助力亚稳态纳

米材料（包括单原子和高熵化合物）的合成，Zheng
等 [69] 通过 HsGY 构建了一种超快火花合成平台

用于制备亚稳态纳米材料。可以预见的是，简单

易行的氢化手段将为石墨炔的应用提供更多潜

在的场景，HsGY 的合成与应用也将成为未来石

墨炔研究领域的重要发展方向。

 2.3.3    金属原子修饰

相关理论研究表明，金属原子与石墨烯的相

互作用为经典的物理吸附，与之不同的是，金属

原子与石墨炔则是一种较强的化学吸附，这表明

石墨炔在与金属原子作用的过程中可能发生了

电荷的转移，为调控石墨炔的电学、磁学性能提

供了又一条新的路径 [51,70,71]。Alaei 等 [72] 采用密

度泛函理论计算研究了 Fe、Co 和 Ni 在 γ-GY
纳米管中的吸附行为，研究表明 Fe 和 Co 原子的

修饰对 γ-GY 纳米管的磁性具有显著的影响。如

图 5f所示，Kim等[71] 进一步总结归纳了过渡金属
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图 5    石墨炔的结构调控与改性策略. (a) Cl-GDY的合成流程图[64]; (b) GDY单元分子结构的氮掺杂示意图[63]; (c) 剪切 GDY连接键制备

HSGY示意图[67]; (d)HSGY的结构和孔径[68]; (e) BGDY的能带结构计算[66]; (f) γ-GY上过渡金属原子的相关氧化态 (Q)，

局部磁矩 (m)和原子磁矩 (Dm)的变化[71]

Fig. 5    Structural regulations and modification strategies of GDY. (a) The synthetic route to Cl-GDY[64]. (b) Schematic representation N-doping process of
GDY, the unit structure of GDY molecule is shown as the inset[63]. (c) Schematic diagram of tailoring acetylenic bonds of GDY to prepare HsGY[67]. (d) The
structure and pore size of HsGY[68]. (e) Calculated electronic band structure of BGDY[66]. (f) The related oxidation state (Q), local magnetic moment (m), and

variation of the atomic magnetic moment (Dm) of TM adatoms on γ-GY[71]. Reprinted with permission
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在 γ-GY上的吸附行为。

此外，金属原子修饰的石墨炔还被证明具有

更好的电学性质和更大的比表面积，在能源和催

化领域展现出巨大优势。此前已经有相关研究

从理论上预测了金属原子 Li、Na、Ca、Ti 修饰的

石墨炔将会是非常好的储氢材料[73–76]。Gao 等[77]

成功在石墨炔上搭载金属团簇制备高性能催化

剂应用于氢能转换。

总的来说，关于石墨炔的金属原子修饰手段

目前大部分的研究仍处于理论阶段，但该种改性

策略在石墨炔的电学、磁学等多个领域都具有巨

大的潜力，是未来研究的一个潜在方向。

 3    石墨炔在水系离子电池中的应用

 3.1    石墨炔在水系锌离子电池中的应用

锌金属价格低廉，储量丰富，易于加工，具有

高理论容量（820 mAh·g−1）和低电镀 /剥离电位

（−0.76 V）等优点，同时其在水中具有高稳定性和

高安全性，基于锌金属负极的水系锌离子电池是

下一代储能装置的重要发展方向之一。

然而，锌金属负极上锌枝晶的生长和严重的

副反应一直是阻碍水系锌离子电池进一步发展

的主要问题 [78– 81]。在众多解决枝晶问题的策略

中，利用多孔材料提供均匀的沉积平台被认为是

简单而有效的 [82]。石墨炔是一种很好的多孔材

料，同时具有良好的导电性能和化学稳定性，此

前已作为负极保护层有效解决了锂枝晶的问题，

将其应用于水系锌离子电池可以为解决锌枝晶

问题提供新的方向[83,84]。

与锌金属负极对应的，水系锌离子电池的正

极材料也存在一定的关键性问题需要解决 [85,86]。

与其他正极材料相比，锰基化合物具有高电压、

高理论比容量以及环保等优点，是当前水系锌离

子电池中应用最广泛的一类正极材料 [87,88]。然

而，固有电导率低、结构不稳定以及锰溶解严重

等问题限制了锰基正极材料在水系锌离子电池

中的实际应用。对锰基正极进行适当的表面包

覆是一种简单有效的优化策略 [89]。石墨炔具有

高电导率和良好的结构稳定性，将石墨炔作为锰

基正极材料的包覆层可以有效地解决其电导率

低、结构不稳定的问题。

同时，新型隔膜体系的开发设计也是水系锌

离子电池中亟待解决的问题[90,91]。隔膜作为水系

离子电池中不可缺少的组成部分，其对离子的传

输和电极与电解液的界面化学有重要的影响。

而目前传统的玻璃纤维和 Nafion 膜隔膜存在着

力学性能差以及稳定性不够好等缺点，阻碍了水

系锌离子电池的大规模应用[92,93]。石墨炔具有优

异的力学性能和结构稳定性，同时具有良好的渗

透能力，在水系锌离子电池的隔膜设计中具有很

大的应用潜力。

此外，pH 值的变化也会对水系锌离子电池

的性能产生重要影响。相关研究表明，水系锌离

子电池的 pH 值通常为 4.3 左右，水系电解液中不

可避免的析氢反应会使得界面的 pH值增加：当 pH>
5.47 时，界面上会持续生成电化学惰性的碱式锌

酸盐 Zn4SO4(OH)6·xH2O，消耗大量的锌离子，并将

作为物理屏障阻碍锌离子的均匀流动和加剧锌

枝晶的生长，缩短电池寿命 [94,95]。因此，稳定界

面 pH 值对于改善水系锌离子电池性能具有重要

意义。目前已经报道的研究中大多是从电解液

的角度出发，开发具有缓冲作用的电解液来稳定

界面 pH 值，而直接通过修饰界面的手段稳定界

面 pH 值的策略较少 [96]。研究表明水系锌离子电

池中界面 pH 值的不稳定与水合锌离子的去溶剂

化过程密切相关 [97]。丰富的炔键和 π 电子云，使

得石墨炔中具有大量的富电子中心，因此对其他

分子具有很强的结合能力，通过合理的设计可以

在水合锌离子的去溶剂化过程中发挥重要作用。

基于此，下面将近几年石墨炔在水系锌离子

电池负极保护、正极包覆、隔膜设计以及稳定界

面 pH值 4个方面的研究进展进行总结。
 3.1.1    负极保护

Luan 等 [98] 创新性地提出了在石墨炔上形成

“原子电极”的新概念，这种新型电极是通过在石

墨炔上诱导锌原子生长成更大尺寸的锌原子团

簇生长成纳米薄膜，最后在石墨炔上形成了一个

新的异质界面，通过该方法逐步诱导锌金属的生

长，极大程度上抑制了锌枝晶的形成与生长，同

时制备工艺的可控性大大提高。如图 6a 所示为

“原子电极”界面构筑的流程示意图，即使在高电

流密度下，此界面上都没有锌枝晶和任何副反

应，从而极大地提高了水系锌离子电池的循环性

能和使用寿命，这是迄今为止报道的第一种可以

控制实现金属负极从“原子尺度到超平面结构”
可控生长的材料，为实现高稳定的水系锌离子电

池负极材料提高了全新的策略。
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石墨炔具有易修饰、掺杂和复合的特点，得

到的石墨炔的衍生物具有更加优异的性能，在水

系锌离子电池负极保护工作中取得了更好的效

果。Wang 等 [99] 用石墨炔的氧化物（GDYO）作为
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Fig. 6    Applications of GDY in anode protection of aqueous zinc-ion batteries. (a) Schematic illustration of the reversible plating/stripping process of the
Zn/GDY [98]. (b) Schematic illustration of the Zn plating behavior of free Zn anode and Zn-GDYO anode [99]. (c) Dual-field simulations uncover the

redistribution of Zn2+ concentration field achieved by ion-tunnel-type artificial interface layer[100]. Reprinted with permission
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锌负极的保护层制备 Zn-GDYO 负极应用于水系

锌离子电池，结果表明 Zn-GDYO 负极具有优异

的循环稳定性（ 1  200 圈循环，容量保持率为

94.5%）。如图 6b 所示从锌晶生长机理的角度解

释了 GDYO 抑制锌枝晶的内在机制，GDYO 在抑

制锌枝晶形成和生长过程中起到了重要作用，与

没有 GDYO 保护层的 Zn 负极相比，GDYO 层易

于被含水电解质渗透，进而引导在锌负极上相对

均匀的电解质通量和 Zn 沉积速率，因此成核活

性位点数量相对显著增加，锌沉积物的晶粒尺寸

最终被细化，这样形成的具有均匀锌核的 GDYO
层作为基板进行后续进一步的镀锌，即可实现无

枝晶的锌沉积。

此外，氢化石墨炔也是石墨炔的一种良好的

衍生物，其具有更大的孔隙结构（16.3 Å）和更加

优异的化学稳定性[68]。Yang 等[100] 将氢化石墨炔

作为锌负极的保护层，所得电极组装对称电池的

寿命大于 2 400 h，远高于无保护层的锌电极（63 h）。
如图 6c 所示，通过 Zn 负极界面的双场仿真结果

分析可以得到：氢化石墨炔实现无锌枝晶负极保

护的内在机理是氢化石墨炔较大的孔道网络结

构给 Zn2+提供了隧道型离子通道，这种特殊结构

使得 Zn2+在界面迁移过程中偏离由不规则电场决

定的原始路径，从而达到 Zn2+浓度场的重新分

配，最终实现无枝晶锌负极。此外，进一步的实

验结果表明，采用这种氢化石墨炔的负极保护

策略，即使应用在商业级正极负载质量高达

22.95 mg·cm−2 下组装的全电池提供了较长的寿

命达 50 000 次循环并保持稳定。相比于前述几

种负极保护策略均在实验室级别进行 (负载在

2 mg·cm−2 以内) 验证，采用氢化石墨炔的负极保

护策略是在解决水系锌离子电池负极保护问题

上的进一步优化。
 3.1.2    正极包覆

Sun 等 [101] 利用原位生长技术在 Mn3O4 纳米

颗粒上均匀覆盖了一层石墨炔，以此作为水系锌

离子电池的正极材料，结果表明此种经石墨炔修

饰的 Mn3O4 的电化学性能得到了有效的改善，在

50 mA·g−1 的电流密度下可获得高达490.3 mAh·g−1

的可逆容量（MnO2 理论容量的两倍）。如图 7a
所示，其作用机制在于石墨炔的独特孔隙结构一

方面为 Mn3O4 在存储锌离子过程中的体积变化

提供了缓冲空间，另一方面也为锌离子的传输提

供了额外的通道。特别地，由于与石墨炔的相互

作用，锰离子实现从 Mn2+到 Mn4+的直接相互转

化，避免了中间过程 Mn3+可能会导致的姜泰勒效

应产生剧烈体积变化。

Li 等[102] 同样利用原位生长技术制备了一种

石墨炔包覆的 MnO2 纳米墙阵列，作为水系锌离

子电池的正极材料，在 110 mA·g−1 的电流密度

下，循环 50 次后比容量仍保持 400  mAh·g − 1

（MnO2 理论容量的 1.5 倍）。如图 7b 所示，这种

纳米墙阵列结构具有较大的比表面积，有利于增

大电极材料和电解液的接触面积，有效缩短离子

传输的路径。此外，石墨炔包覆层中具有的独特

(a)

Evenly dispersed Structural buffering

Zn2+ channel

(b)

(c)

GDYO nanosheets

Growth

MnO2@GDYO hybrid 3D nanoflowers

(NH4)2S2O8

(CH3)4NOH

 

图 7    石墨炔在水系锌离子电池正极包覆中的应用. (a) GDY在

Mn3O4 的电化学反应过程中的作用[101]; (b) 以 K0.25·MnO2@GDY作为正

极的锌离子电池的优异性能示意图[102]; (c) MnO2@GDYO杂化 3D纳米

花结构的形成过程示意图[103]

Fig. 7    Applications of GDY in cathode cladding of aqueous zinc-ion
batteries. (a) The role of GDY in the electrochemical evolution of

Mn3O4
[101]; (b) Schematic representation of a high performance zinc ion

battery incorporating the K0.25·MnO2@GDY cathode[102]; (c) Schematic
illustration of the formation of the MnO2@GDYO hybrid 3D

nanoflowers[103]. Reprinted with permission
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孔道结构不仅能为离子传输提供通道，而且还能

有效抑制 MnO2 在充放电过程中的结构粉化以及

电解液的分解。

此外，如图 7c 所示，Wang 等 [103] 在氧化石墨

炔纳米片上原位生长 MnO2 制备了一种三维纳米

花结构作为水系锌离子电池的正极材料，结果表

明这种纳米花结构的正极材料具有优异的倍率

性能，在 1 C 电流密度下具有 253.7 mAh·g−1 的可

观容量，在 5 C下具优异的循环稳定性（超过 1 000
次循环后，容量保持率为 77.6%，库仑效率接近

100%）。

石墨炔作为正极材料包覆层在水系锌离子

电池中的应用，为实现高性能的水系锌离子电池

正极材料提供了新的思路。

 3.1.3    隔膜设计

Li 等 [104] 将石墨炔的氧化物（GDYO）作为隔

膜插入到 Zn-MnO2 水系离子电池的 MnO2 电极与

传统隔膜之间，设计了一种新型的水系锌离子电

池隔膜体系，结果表明采用该隔膜体系的 Zn-
MnO2 水系离子电池的循环稳定性显著提高，在

3 080 mA·g−1 的大电流密度下可稳定循环 2 000
圈。如图 8c 所示，GDYO 纳米片被证实可以均匀

分散在水溶液中，同时扫描电镜也表明其多孔结

构。GDYO 隔膜具有的孔道结构促进了 Zn2+的传

输，如图 8a 和 b 所示，与无 GDYO 隔膜的 Zn-
MnO2 水系离子电池相比，GDYO 隔膜能促使均

匀的 Zn2+浓度分布，从而对 MnO2 电极起到一定

的保护作用，提高电池的循环稳定性能，在 10 C
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图 8    石墨炔在水系锌离子电池隔膜设计中的应用. (a) 具有 GDYO隔膜的水系锌离子电池结构示意图[104]; (b) 无 GDYO隔膜的水系锌离子电池结构

示意图[104]; (c) GDYO隔膜的 SEM照片[104]; (d) 分别在有 GDYO隔膜和无 GDYO隔膜情况下的锌对称电池曲线[104];

(e) 10 C电流密度下具有 GDYO隔膜的 Zn–MnO2 电池的循环性能曲线[104]

Fig. 8    Applications of GDY in membrane design of aqueous zinc-ion batteries. (a) Schematic representation of aqueous Zn-ion batteries with GDYO
membrane[104]. (b) Schematic representation of aqueous Zn-ion batteries without GDYO membrane[104]. (c) SEM images of GDYO membrane[104]. (d) Zn

stripping/plating from Zn/Zn symmetrical cells with or without GDYO membrane respectively[104]. (e) Long-term cycle performance of a Zn–MnO2 battery
featuring a GDYO membrane measured at a rate of 10 C[104]. Reprinted with permission
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的电流密度下可稳定循环 2 000 圈（图 8e）。图 8d
所示的有 GDYO 隔膜和无 GDYO 隔膜的对称电

池测试结果也证明了这一点。该项研究将石墨

炔的衍生物作为隔膜应用于水系锌离子电池中，

拓宽了石墨炔在水系锌离子电池中的应用范围。

 3.1.4    稳定界面 pH值

Yang 等 [105] 率先设计了一种以氮原子修饰

的石墨炔 (NGDY) 界面来稳定水系锌离子电池

pH 值的新方法，并揭示了锌负极界面的 pH 演变

规律及其对锌枝晶形成的影响机制。如图 9a 所

示设计了一个原位 pH 表征平台模型，以揭示锌

沉积过程中在锌负极表面水环境的 pH 值会显著

上升的现象，而这种不可逆的 pH 值的上升导致

锌负极上生成电化学惰性的碱式锌酸盐 Zn4SO4

(OH)6·xH2O，促使锌的不均匀沉积，加剧锌枝晶的

形成与生长。如图 9b 所示在无 NGDY 的纤维素

隔膜界面上的 pH 值在 3 个阶段内显著上升，而

在 CS@NGDY界面上的 pH 值只有略微上升。如

图 9c 和 d 所示，进一步的机理研究表明，NGDY
稳定 pH 值的机制与其加速了水合锌离子的去溶

剂化过程密切相关。由于 Zn2+与 H2O 分子之间

的结合力很强，导致水合锌离子的去溶剂化能比

较高，一方面会引起比较大的沉积过电位，另一

方面导致水合锌离子的去溶剂化不完全。而未

被脱除的 H 2O 分子会优先捕获外电子，发生

O―H 键的断裂，进而形成氢氧根离子，导致
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图 9    石墨炔在水系锌离子电池稳定界面 pH值中的应用. (a) 自制的原位 pH表征平台模型[105]; (b) 锌负极区域的实时 pH变化[105]; (c) 理论计算显示的

水合锌离子中配位水分子与 NGDY和纤维素的相互作用[105]; (d) NGDY稳定界面 pH值和抑制锌枝晶的机理示意图[105]

Fig. 9    Applications of GDY in stabilizing interface pH of aqueous zinc-ion batteries. (a) The home-made operando pH detection configuration[105]. (b) Real-
time interface pH change at the Zn anode region[105]. (c) Theoretical computation showing the interaction of the coordinated water in hydrated zin ions with

NGDY and cellulose[105]. (d) Schematic diagram demonstrating the NGDY-assisted stabilization of interface pH
and suppressions of Zn dendrites[105]. Reprinted with permission
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pH 升高。氮修饰石墨炔中的氮位点作为受体，

可以有效吸附水合锌离子的配位水，促进水合锌

离子的去溶剂化，从而使得外电子直接传导于

Zn2+，进而降低沉积过电位并稳定界面 pH。该项

研究突出了界面 pH 值对于水系离子电池的重要

性，从机理性研究的角度提供了一种改善水系锌

离子电池性能的新思路。

 3.2    石墨炔在水系镁离子电池中的应用

水 系 镁 离 子 电 池 具 有 高 体 积 能 量 密 度

（3 832 mAh·cm−3）、低成本和高安全性等优势，同

时由于不会发生水分解的副反应，因此没有镁金

属负极枝晶问题的困扰，使其成为水系离子电池

未来的一个重要发展方向。但由于 Mg2+带有

2 个单位的正电荷，与正极材料的相互作用很强，

导致离子扩散动力学缓慢，正极材料普遍存在过

电位较大，镁离子嵌入程度低等问题。因此开发

具有快速反应动力学和低镁离子扩散势垒的正

极材料成为水系镁离子电池发展的主要挑战[106–108]。

石墨炔具有优异的导电性能和化学稳定性，同时

其特殊的孔隙结构提供了大量离子扩散通道，有

利于改善 Mg2+的缓慢扩散动力学的问题，将为高

性能水系镁离子电池正极材料的开发设计提供

新思路。

如图 10a 所示，Zhuo 等 [109] 开发出一种基于

内部添加的骨架将掺杂 Cu 的 MoS2（Cu-MoS2）纳

米花瓣封装在氢化石墨炔（HsGDY）纳米管中的

分层胶囊（Cu-MoS2@HsGDY），并将其作为水系

镁离子电池的正极材料，这种正极材料兼顾了

MoS2 高容量和石墨炔优异的离子扩散动力学的

优点，具有优异的动力学活性和结构稳定性，为

改善水系镁离子电池正极材料的性能提供了新

的思路。如图 10b 所示，在充放电过程中 HsGDY
骨架充当胶囊，内部的纳米盒充当内置的缓冲

器，两种结构的结合有效缓解了循环过程中

MoS2 的体积变化。同时石墨炔的多孔结构也为

Mg2+提供了大量的扩散通道，有效解决了缓慢扩

散动力学问题。

此外，Fu 等 [110] 通过在三维三聚氰胺海绵

（MS）上原位生长石墨炔制备了一种 GDY /MS 纳

米阵列结构，将其作为镁-水汽电池（GSMB）的正

极材料，再次开拓了高性能镁电池正极材料的设

计思路。如图 10c 所示，由于 GDY 特殊的炔键结

构和多孔结构对水分子的优异吸附性能，GDY/MS

正极能够快速吸附水分子并运输到金属表面诱

导 Mg 的氧化，生成 Mg2+并释放电子，电子通过

外部电路传输，诱导捕获的水分子还原为 H2 和

OH−，Mg2+和 OH−结合形成 Mg(OH)2，从而建立电

化学循环。同时，GDY /MS 具有互连的 3D 孔结

构，为 Mg(OH)2 等放电产物提供了足够的容纳

空间。

 3.3    石墨炔在水系铝离子电池中的应用

由于铝是地球上储量最高的金属，而且在金

属电极中拥有最高的理论容量（8 046 mA·h·g−1），
可充电铝离子电池被认为是一种极具前景的电

化学储能设备 [111,112]。尽管具有低成本和高安全

性的优势，目前绝大多数水系铝离子电池的性能

都不如非水系铝离子电池，主要是因为水系铝离

子电池中广泛使用的 Al（OTf）3 等电解液中不存
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图 10    石墨炔在水系镁离子电池中的应用. (a) Cu-MoS2@HsGDY纳米

胶囊的制备过程示意图[109]; (b) 不同反应阶段中 Cu-MoS2@HsGDY结

构的 (a-c)STEM和 (d-f)TEM照片[109]; (c) GSMB的

工作原理和界面过程示意图[110]

Fig. 10    Applications of GDY in aqueous magnesium-ion batteries. (a)
Schematic illustration of the fabrication of hierarchical porous Cu-

MoS2@HsGDY nanocapsule formed in one continuous process[109]. (b)
(a−c) STEM images and (d−f) TEM images of the intermediates of Cu-
MoS2@HsGDYcollected at different reaction stages in the continuous
process[109]. (c) Schematic illustration of the working mechanism and
interfacial process of the GSMB[110]. Reprinted with permission

  · 400 ·     新        型        炭        材        料        （中英文） 第 39 卷     



AlCl−4

AlCl−4

AlCl−4
AlCl−4

AlCl−4

AlCl−4

在 ，使其与非水系铝离子电池的机理不同，

因而难以实现高放电平台。新兴的高浓度 AlCl3
电解液的水系铝离子电池以 为载流子，兼顾

了水系离子电池低成本和高安全性的优点和非

水系铝离子电池高放电平台的优点，成为高性能

水系铝离子电池的重点研究方向[113]。然而，由此

带来的问题是 离子团簇具有较大的半径，如

何实现正极材料中 的可逆插入和提取是高

浓 AlCl3 电解液水系铝离子电池面临的重大挑

战。其关键在于寻找合适的插层材料，此前应用

广泛的传统石墨材料已被证明无法很好地实现

的可逆插入和提取。与石墨相比，石墨炔具

有更大的孔径（5.46 Å）和层间距（0.365 nm），更适

合较大金属离子的嵌入而不破坏其层状结构，将

其应用于水系铝离子正极材料有望实现 的

可逆插入和提取。

目前已报道多项关于石墨炔及其类似物作

为铝离子电池正极材料的理论研究[114–116]。Shaikat
等 [114] 采用密度泛函理论计算的方法预测了石墨

AlCl−4

AlCl−4
AlCl−4

AlCl−4

AlCl−4

AlCl−4

AlCl−4

炔和氢化石墨炔作为铝离子正极材料的可能

性。如图 11a 和 b 所示，主要分析计算 在石

墨炔和氢化石墨炔中的插层行为，为确保充电过

程中 的嵌入，正极材料的层间必须发生一定

的体积膨胀以容纳 ，膨胀所需的能量被定义

为畸变能量，畸变能量可以用来衡量材料嵌入离

子的难易程度。计算结果表明，为了实现最大程

度的 嵌入，石墨炔和氢化石墨炔的层间距需

要分别扩展到 9.47 和 9.07 Å，同时其对应的畸变

能量分别为 0.006 和 0.003 eV·Å−2 远低于石墨的

0.014 eV·Å−2。这表明与石墨相比，石墨炔和氢化

石墨炔能够更好地实现 的可逆插入和提

取。同时，石墨炔和氢化石墨炔的理论比容量分

别为 124 和 456 mAh·g−1，为水系铝离子电池提供

非常客观的比容量。此外，Mishra 等 [115] 通过密

度泛函理论计算揭示了 在石墨炔上的吸附

机制，并用分子动力学模拟分析了其扩散动力

学。如图 11c 和 d 所示，石墨炔上的 吸附位

点主要有 2 种，一种是三角孔内，一种是炔键基
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图 11    石墨炔在水系铝离子电池中的应用. (a)  以最大程度嵌入 GDY结构示意图[114]; (b)  以最大程度嵌入 HsGY结构示意图[114];

(c)  通过 GDY三角孔扩散的活化屏障计算[115]; (d)  通过 GDY炔键基团扩散的活化屏障计算[115]

AlCl−4
AlCl−4

Fig. 11    Applications of GDY in aqueous aluminum-ion batteries. The intercalation of   in the fully loaded bilayer of (a) GDY and (b) HsGY[114]. Carbon,

aluminum, and chlorine atoms are represented by brown, gray and green balls, respectively. Energy barrier for diffusion of   between the two layers of

GDY (c) from the cavity site and (d) from sp site[115]. Reprinted with permission
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团附近。同时引入一种衡量扩散难易程度的指

标−活化屏障，通过计算得到单层石墨炔和双

层石墨炔的活化屏障分别为 0.08 和 0.05 eV，因此

用石墨炔作为正极材料可实现极低的扩散能垒。

AlCl−4 AlCl−4

因此，石墨炔及其衍生物不仅可以很好地实

现 的可逆插入和提取，而且为 提供快速

的离子扩散动力学，是一种理想的水系铝离子电

池正极材料，有利于高浓 AlCl3 电解液水系铝离

子电池的进一步发展。

 4    结论与展望

本文重点综述了石墨炔在水系离子电池的

最新研究进展，具体分类总结了石墨炔及其类似

物在水系锌离子电池、水系镁离子电池和水系铝

离子电池 3 种新兴水系离子电池中的应用。作

为一种全新的炭材料，石墨炔具有独特的 sp-
sp2 杂化碳原子排列方式及高度的 π 共轭体系使

其具有大量的孔道结构，很大程度上提高了金属

离子的传输速率，在解决锌枝晶等水系离子电池

难题上展现出巨大的优势。同时石墨炔具有良

好的亲金属性、优异的物理化学稳定性以及易被

含水电解质渗透等优点，在水系离子电池新型隔

膜体系设计以及稳定界面 pH 值上也取得了良好

的应用。此外，石墨炔具有优异的电化学性能和

较大的存储容量，在水系镁离子电池和水系铝离

子电池的高性能正极材料的开发设计中也具有

巨大的应用潜力。

随着研究的不断深入和对储能器件要求的

不断提高，水系离子电池未来发展的要求也将不

断提高。目前石墨炔及其类似物在水系离子电

池中的一些良好尝试已经为水系离子电池的发

展提供了新的观点和视角，然而在实际应用中，

石墨炔及其类似物未来在水系离子电池中的发

展和应用仍然面临一些问题与挑战：(1)石墨炔的

低成本宏量制备方法仍有待探索，尤其是目前仍

存在的制备成本较高的问题，一定程度上限制了

石墨炔及其类似物在水系离子电池中的大规模

应用。（2）石墨炔及其类似物在水系锌离子电池

负极保护上的应用无论是从实验结果还是机理

分析上都得到了很好的证实，然而目前大部分研

究是在实验室负载级别下验证的，商用负载级别

的研究较少，仍有较大的进步空间。（3）石墨炔

在水系离子电池新型隔膜体系设计上已经取得

了良好的尝试，但是目前研究仍然较少，围绕石

墨炔及其类似物可以进行更多种类隔膜设计策

略的开发，同时在此应用方面的机理研究仍有待

深入。（4）石墨炔及其类似物在水系锌离子电池

稳定界面 pH 值上的应用是在机理研究角度上的

新视角，可以结合质子效应等进一步透彻对水系

离子电池某些问题上的机理研究。（5）尽管目前

已有多项研究从理论计算的角度预测了石墨炔

及其类似物可以作为水系铝离子电池理想的正

极材料，但其实际应用仍有待探索。
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A review of graphdiyne in aqueous ion batteries
XU Xian-min1, 　FENG Wen-cong1, 　REN Jing-ke1, 　LUO Wen2,*

（1. State Key Laboratory of Advanced Technology for Materials Synthesis and Processing, School of Materials

Science and Engineering, Wuhan University of Technology, Wuhan 430070, China;

2. Department of Physics, School of Science, Wuhan University of Technology, Wuhan 430070, China）

Abstract：　Graphdiyne  is  a  novel  carbon  material  with  a  special  carbon  hybrid  arrangement,  unique  chemical  and  electronic
structure and numerous pores that has promising applications in electrochemical energy storage. Emerging aqueous ion batteries have
advantages of low cost and high safety, but the development of high-performance electrode materials, the design of new membrane
systems and ways of stabilizing the interface remain the main challenges in their manufacture. With its unique porous structure and
excellent electrochemical properties, graphdiyne can improve ion transport, interface deposition behavior and electrolyte instability in
the  aspects  of  anode  protection,  cathode  cladding,  membrane  design  and  stabilizing  the  pH  value  of  the  interface.  A  bottom-up
molecular structural design strategy makes graphdiyne easy to modify and dope, improving the properties of its analogues and thus
expanding their applications in aqueous ion batteries. We systematically summarize the structure, properties, and synthesis methods
of  graphdiyne,  and  summarize  the  research  of  graphdiyne  in  aqueous  ion  batteries.  A  comprehensive  evaluation  of  the  existing
problems  and  challenges  of  the  use  of  graphdiyne  in  aqueous  ion  batteries  is  given,  and  future  trends  and  developments  are
suggested.
Key words:  Graphdiyne；Carbon materials；Electrochemical energy storage；Aqueous ion batteries；Molecular structural design
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