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【引言】

柔性电子器件因其在生物医学工程、可穿戴电子、软机器人、人机界面等诸多领域的重要应用

而备受关注。虽然电池或电容器可以用来给柔性电子器件供电，但电池或电容器自身不能产生

电力，因此需要依赖外部电源供电。能进行发电的柔性器件通常是将机械振动、光或热等能量

进行转换。其中，作为可穿戴式电源，热电材料备受关注，因为它可以直接将热量转化为电

能，而热源分布广泛。传统的无机热电材料是无机半导体或半金属材料。尽管它们具有较高的

热电性能，但存在原材料稀缺、机械柔性差、毒性大、成本高等问题。而且这类热电材料固有

的机械脆性严重影响了其在柔性热电发电机（TEGs）中的应用。为了使热电材料具有机械柔

性，可将刚性的无机热电材料通过构建3D结构或多层组织来赋予其一定的柔性，但是它们的柔

性有限并且柔性的无机热电转换效率不高。领一方面，有机热电材料由于其固有的机械柔性，

成为可拉伸TEGs的良好候选材料。此外，有机热电材料还具备低毒性或无毒性、低成本的优

点。聚(3，4-亚乙基二氧噻吩)：聚(4-苯乙烯磺酸)(PEDOT：PSS)是一种具有代表性的有机热

电材料，因为它具有较高的热电性能，并且可以通过溶液的方法进行加工。然而，有机热电材

料通常具有刚性的共轭结构，因此它们的拉伸性通常非常有限。

【成果简介】

近日，新加坡国立大学欧阳建勇教授和程汉霖博士（共同通讯作者）团队报道了具有高热电性

能的可拉伸透明离子凝胶，来自四川大学杜宗良教授课题组的访问博士生方远来为第一作者。

通过溶液加工的方法制备了由弹性水性聚氨酯和1-乙基-3-甲基咪唑鎓双氰胺（EMIM：DCA，

一种离子液体）制成的离子凝胶。它们的力学和电学性能取决于EMIM：DCA的负载量。含有4

0wt%的EMIM：DCA的离子凝胶可具有高达156%的断裂伸长率，0.6MPa的低拉伸强度和0.6M

Pa的低杨氏模量。此外，在相对湿度为90%时，该离子凝胶热电材料还表现出34.5 mV K-1的高

离子塞贝克系数、8.4 mS cm-1的离子电导率、和0.23 W m-1 K-1的低热导率。因此，它可以具
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有1.3±0.2的高离子热电优值（ZTi）。离子塞贝克系数和ZTi值都是可拉伸热电材料中最高的。

它们可用在离子热电电容器中，将热量转化为电能来实现存电和供电。该成果以题为“Stretcha

ble and Transparent Ionogels with High Thermoelectric Properties”发表在了Adv. Funct.

Mater.上。

【图文导读】

图1 通过溶液加工方法制备离子凝胶的示意图

a）WPU和EMIM：DCA的化学结构。

b）通过溶液加工方法制备离子凝胶的示意图。

图2离子凝胶材料组成及结构表征
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a）具有不同EMIM：DCA含量的WPU/EMIM：DCA-x水分散体和WPU水分散体的粒径分布。E

MIM：DCA百分比（x）是EMIM：DCA重量相对于EMIM：DCA和WPU总重量的百分比。

b）WPU薄膜和WPU/EMIM：DCA-x离子凝胶的紫外可见光谱。插图是WPU/EMIM：DCA-4

0％离子凝胶的照片。

c）WPU薄膜和WPU/EMIM：DCA-40％离子凝胶的储能模量（G'）和损耗模量（G''）的角频

率相关性。

d，e）WPU和WPU/EMIM：DCA-x的FTIR光谱在d）4000–400 cm-1和e）2270-2090 cm-1的

范围内。

图3 WPU/EMIM：DCA‐40％离子凝胶的力学性能表征
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a-c）照片显示了WPU/EMIM：DCA‐40％离子凝胶在a）拉伸，b）松弛和c）扭曲状态下的柔

韧性。

d，e）WPU薄膜和WPU/EMIM：DCA-x离子凝胶的应力-应变曲线至d）1200％和e）600％。

f）WPU/EMIM：DCA-x离子凝胶的断裂伸长率、杨氏模量和拉伸强度与EMIM：DCA负载有

关。0％的数据对应于单一的WPU薄膜。

g）对WPU/EMIM：DCA-40％离子凝胶的连续拉伸-释放研究，每次测试的最大应变从5％增加

到100％。

图4 WPU/EMIM：DCA-40％离子凝胶的热电性能
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a）WPU/EMIM：DCA离子凝胶的离子塞贝克系数和离子电导率随EMIM：DCA负载的变化。

b）文献中离子凝胶和其他TE材料的塞贝克系数和可拉伸性。

c）在不同EMIM：DCA负载下，WPU/EMIM：DCA离子凝胶的热导率和ZTi值的变化。

d）WPU/EMIM：DCA-40％离子凝胶的离子塞贝克系数和离子电导率与相对湿度的关系。

图5 离子凝胶的离子塞贝克系数和相对离子电导率与拉伸形变的关系
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a，b）当离子凝胶处于a）松弛状态和b）拉伸状态时，热电性能测量的示意图。

c）WPU/EMIM：DCA-40％离子凝胶的离子塞贝克系数和相对离子电导率与拉伸应变的关系。

d）WPU/EMIM：DCA-40％离子凝胶的离子塞贝克系数和相对离子电导率与拉伸/释放循环次数

的关系。

图6含有WPU/EMIM：DCA‐40％离子凝胶的离子热电电容器

a）含有WPU/EMIM：DCA‐40％离子凝胶的ITECs的电压和温度梯度随时间的分布图。

b）ITECs四个阶段的运行机制示意图。

c）在阶段II期间，将不同电阻连接到IETC的外部电路上的电压衰减曲线。

d）总充放电能量与外部负载电阻的关系。

图7 WPU/EMIM：DCA-40％离子凝胶电容器的可拉伸性能
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a，b）当离子凝胶处于a）松弛状态和b）拉伸状态时，交流阻抗和循环伏安图（CV）测量的示

意图。

c）使用WPU/EMIM：DCA-40％离子凝胶在50％应变下，且外部的加载电阻为5kΩ的ITEC的电

压和温差随时间的变化曲线。

d）处于松弛和拉伸状态（应变为50％）的WPU/EMIM：DCA-40％离子凝胶的CV曲线。在松

弛状态和拉伸状态下，离子凝胶的电极间距相同。

【小结】

采用溶液加工的方法制备了含WPU和EMIM：DCA的可拉伸透明离子凝胶。该离子凝胶表现出

高力学拉伸性和高热电性能。由于弹性WPU形成固体网络，WPU/（EMIM：DCA-40%）电离

凝胶的断裂伸长率可达156%。在相对湿度为90%时，该离子凝胶表现出34.5 mV K-1的高离子

塞贝克系数，8.4 mS cm-1的高离子电导率，以及0.23 W m-1 K-1的低热导率。相应的离子热电

优值（ZTi）为1.3±0.2。热电压和ZTi值都是可拉伸热电材料中最高的。离子塞贝克系数和离子

电导率都只随拉伸应变略有变化。该热电转换离子凝胶用于离子热电电容器。因此，该可拉伸

的透明离子凝胶可用为可穿戴式能源供应。

文献链接：Stretchable and Transparent Ionogels with High Thermoelectric Properties（Adv. F

unct. Mater.，2020，DOI：10.1002/adfm.202004699）

【团队介绍】
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欧阳建勇教授团队是在新加坡国立大学材料科学与工程系。该团队的研究兴趣包括柔性电子材

料与器件，能源材料与器件以及纳米材料与器件。他们在几个领域进行了卓有成效的探索并取

得了许多原创成果。比如，他们发明了一系列提高聚(3，4-亚乙基二氧噻吩)：聚(4-苯乙烯磺酸)

(PEDOT：PSS)电导率的方法并数次报道了PEDOT：PSS的世界记录的电导率。他们报道了用

可拉伸导电高分子作为电极的透明软机器人。他们发明了世界上第一个可拉伸自粘附的导电高

分子。 他们也发明了一系列的方法来提高有机材料的热电性能，多次刷新有机材料热电性能的

世界记录。最近，他们报道了一系列的高性能的离子热电材料，他们发明了混合离子电子热电

转换器件。

团队在柔性热电领域工作汇总

欧阳建勇教授团队在柔性热电材料领域进行了许多重要的探索并取得许多世界性的研究成果。

（1）他们发明了酸碱依次处理的方法来提高PEDOT：PSS的热电性能，在2017年报道了334

mW/(m K2)的世界记录功率因子。（2）他们发现涂抹一层离子层可以提高PEDOT：PSS的塞

贝克系数和热电性能， 在2019年报道了754 mW/(m K2)的世界记录功率因子. （3） 他们发现

表面修饰可以提高PEDOT：PSS的塞贝克系数和热电性能，在2020年提出了”surface energy fil

tering”的新概念。（4）在2019年报道了26 mV/K的世界记录离子塞贝克系数。（5）在2020年

报道了1.47的世界记录离子热电优值。（6）在2020 年发明了混合离子电子热电转换器，并提

出了混合离子电子热电学。
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本文由木文韬翻译编辑。

欢迎大家到材料人宣传科技成果并对文献进行深入解读，投稿邮箱tougao@cailiaoren.com。
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