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新加坡国立大学欧阳建勇教授《JMCA》：
具有高离子热电性能的类固态离子凝胶

高分子科学前沿

热电材料可以用来直接将热能转换成电能。因此它们对人类的可持续发展有很重要的意义。高效的热电

材料应该有高的热电压，高的电导率和低的热导率。传统上的热电材料是电子或是空穴作为载流子的电

子材料。近年来，离子热电材料（例如聚合物电解质和离子液体）由于具有比电子热电材料高几个数量

级的热电压而受到广泛关注。但是，离子热电材料的电导率却远低于后者，因而其实际应用受到极大的

限制。离子热电材料的热转换效率取决于离子热电转换优值（ZTi）。最近，新加坡国立大学欧阳建勇

教授课题组开发了一种由离子液体和二氧化硅（SiO2）纳米颗粒构成的类固态离子凝胶。该离子凝胶兼

具有高的离子塞贝克系数（14.8 mV/K）,优良的离子电导率（4.75×10-2 S /cm），和高功率因子

（1040.4 μW/m/K2）。同时，得益于该离子凝胶较低的热导率（0.21 W/m/K)），其室温离子ZTi高达

1.47。该ZTi几乎是文献报道离子热电最高优值的两倍，是目前最高的离子ZTi。

本文研究了三种离子液体和不同尺寸SiO2纳米颗粒组成的复合体系，其构成的离子凝胶都具有典型的凝

胶流体性质。其凝胶行为源于SiO2纳米颗粒形成的固体网络和离子液体相的相互作用。以离子液体

EMIM-DCA为例，离子液体中C≡N键由于具有较高的极性而倾向于与SiO2表面的羟基相互作用，因而易

于形成稳定的类固态凝胶结构。
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图1. a为三种离子液体的化学结构式，b为不同含量的SiO2与EMIM-DCA组成的复合体系/离子凝胶照

片。

研究表明，少量的SiO2纳米颗粒可以显著提高离子凝胶的离子电导率，在含量为20%时，其最优离子电

导率可达4.75×10-2 S/cm。这是由于SiO2纳米颗粒表面的路易斯酸基团与离子液体的离子之间的相互作

用而导致。这种相互作用在一方面有助于离子液体的正离子和负离子解离；另一方面促进形成更多的自

由空位，从而建立高速离子迁移通道。因此，离子凝胶的离子的迁移率得到有效增强。然而，过量的纳

米粒子容易团聚而阻碍离子传输路径，因此进一步添加SiO2会降低离子电导率。

图2. a纯EMIM-DCA和EMIM-DCA /（20％SiO2）离子凝胶的热电压Voc和温差T的关系。b三种不同ILs

的离子凝胶的离子塞贝克系数对SiO2/离子液体质量百分比的依赖性。c ZTi随SiO2/离子液体质量百分比

的变化。

温度梯度下的离子扩散涉及系统的焓和熵的变化，离子液体的高离子塞贝克系数可以通过热力学来理

解。由于热电压与正离子和负离子的热泳迁移率之差成正比，升高温度会增加正负离子的迁移率差，进

而增强热电压。与电子型热电材料相比，离子液体/SiO2离子凝胶具有更好的热电性能。EMIM-DCA/

（20％SiO2）离子凝胶的离子功率因子为1040μW/m/K2，远高于其他离子导体。同时，离子凝胶室温

ZTi高达1.47，大约是文献报道离子热电材料最高优值的两倍。它们也证明了这些离子性热电材料在热

电转换的应用。这些离子型热电材料用于构建为离子热电超级电容器（ITESC），可以将热量转化为电

能。

本文首次报道了离子液体和SiO2纳米颗粒制成的类固态离子凝胶具有优异的离子热电性能。同时，离子

凝胶可用于构建ITESC进行有效热电转换和利用。此项工作为新型离子热电材料的探索以及离子热电转

换提供了新思路。欧阳建勇教授是该工作的通讯作者，何旭博士是第一作者，程汉霖博士是该工作的共

同通讯作者。
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內容相關疑問請關註文章右側公眾號進行咨詢。
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