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摘要 深共晶溶剂(DES)作为一种由氢键供体与受体构成的新型绿色溶剂, 其因制备简便、成本低廉且物化性

质可调, 应用前景广阔. 将其作为关键组分构筑的共晶凝胶, 在继承DES优良特性的同时, 更融合了可拉伸性、高

离子电导率、生物相容性及灵活的功能化设计能力, 从而被视为替代传统离子凝胶的新一代功能材料. 本文梳理

了功能化共晶凝胶的构建策略, 综述其在柔性传感、能源转换存储、生物医学三大领域的最新研究与应用进展,
为该类材料的设计优化、性能提升及规模化应用提供参考.
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1 引言

深共晶溶剂(deep eutectic solvent, DES)是一种由

氢键供体与氢键受体通过氢键相互作用形成的均一溶

剂相, 具有与传统离子液体高度相似的物理化学特性

(如低挥发性、高热稳定性及可设计性强等), 同时具

有环境友好性、生物相容性与成本低廉等优势
[1~4], 近

年来已被学界视为替代传统离子液体最具前景的新型

功能介质.
在物联网技术飞速发展的背景下, 柔性电子产品

凭借高度集成化、功能多元及穿戴舒适等核心优势,
已成为当前材料科学与柔性电子交叉领域的研究焦

点
[5]. 这对DES的功能与形态提出了更高要求, 通过针

对性功能化设计构建多样化形态载体, 已成为拓展其

应用范围的关键方向. 其中, 由聚合物三维网络与

DES复合形成的共晶凝胶, 因同时具备优异的机械可

拉伸性、高离子电导率、良好的生物相容性及易功能

化设计等特性, 在仿生离子皮肤、软体机器人、可穿

戴健康监测设备及柔性能量收集系统等领域展现出重

要的应用价值
[6~9]. 值得注意的是, 本文所综述的共晶

凝胶不仅涵盖DES作为溶剂导电相的体系, 还包括

DES参与聚合物主体框架构建的柔性材料类型
[10].

基于DES构筑的共晶凝胶体系, 一方面筛选DES
组分, 如改变氢键供体类型、调整组分摩尔比, 可调

节凝胶的离子浓度与流动性, 进而控制其导电率与热

稳定性; 另一方面, 优化聚合物网络结构(如双网络设

计、引入动态共价键/非共价键), 能实现对凝胶机械

强度、可拉伸性及黏弹性的定向调控. 通过功能化修

饰(如在聚合物链引入导电基团、在DES中掺杂功能

性纳米粒子), 可进一步赋予凝胶兼具高机械耐受性与
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高导电活性的复合性能, 为其在柔性电子领域的应用

奠定了核心基础. 此外, 由氨基酸与多元醇构成的

DES所制备的共晶凝胶, 得益于其固有的低细胞毒性

和优异的生物相容性, 能够与生物体系实现良好的相

互作用, 使其在生物医药领域展现出独特价值, 为组

织工程支架的细胞黏附增殖、药物递送系统的可控释

放等应用提供了创新解决方案.
本综述系统梳理了功能化共晶凝胶的组成与建构

策略, 并重点评述了近年来该材料在三大领域的应用

研究进展: (1) 柔性电子器件中的多模态传感应用;
(2) 能源转化与存储系统中的凝胶电解质; (3) 生物医

学领域的药物递送及治疗等应用. 通过对这些创新性

研究的总结与分析, 不仅为下一代可穿戴设备、仿生

离子皮肤及软体机器人的研发提供了创新材料基础,
也为绿色柔性材料的开发提供了理论指导与技术支

撑, 具有重要的科学意义与应用价值.

2 共晶凝胶的组成

2.1 共晶凝胶导电相
2.1.1 DES的组成与分类

DES由氢键供体与氢键受体组成, 由于混合过程

中电荷迁移, 氢键受体的官能团会与氢键供体的官能

团之间相互作用而形成氢键
[11]. 此外, 随着搅拌时间

的延长, 两种组分形成的氢键变得更加均匀, 使得整

个溶剂系统更加稳定. 其中, 提供氢键质子对的成分

为氢键供体, 如羧酸、酰胺和醇等具有强电负性的化

学基团. 氢键受体是该系统中提供空氢键轨道的成分,
通常由季铵盐组成(图1a).

基于所使用的组分, 各种DES已经被开发出来. 它
们被细分为五种类型

[12,13](图1b): 第一类DES主要由无

水金属卤化物与有机盐组成, 这类DES的熔点较低, 但
由于无水金属卤化物成本较高且种类有限, 限制了其

广泛应用. 第二类DES由含结晶水的金属卤化物与氯

化胆碱(ChCl)组成, 由于制备方法简单、原料易得, 可
适用于大规模工业生产. 第三类DES由ChCl和氢键供

体(如醇类、酰胺类、碳水化合物等)组成, 其因适应

性强、具有重要的溶剂化过渡金属性质而受到广泛研

究
[14~16]. 这种类型的DES的物理性质随着氢键供体的

种类改变而改变. 第四类DES由金属卤化物和有机配

体组成, 通常电导率高, 但是腐蚀性较强. 第五类DES

为非离子型溶剂, 这些组分本身不形成离子键, 而是通

过分子间的氢键作用形成稳定的溶剂体系具有更低的

毒性、更高的可生物降解性、更低的成本以及更简单

的制备方法
[17].

2.1.2 DES的发展进程

2003年, 由Abbott团队
[18]

将尿素(urea)作为氢键供

体, ChCl作为氢键受体, 按照2:1的摩尔比将二者混合

得到均一透明溶液, 熔点仅为12℃, DES的发展自此拉

开序幕. 2004年该团队将DES的氢键供体拓展至有机

酸体系
[19]; 同年他们提出将ChCl作为氢键受体, 引入

水合金属盐作为氢键供体, 如CrCl3·6H2O与ChCl按摩

尔比2:1混合制备第二类DES溶液, 可用于高效电沉

积
[20]. 2005年, DES的氢键供体类型可拓展至多元

醇
[21], 并可作为电解质用于电化学抛光. 2007年, 该团

队
[22]

将ZnCl2与氢键供体混合, 成功开发出第四类

DES, 既有含金属的阳离子, 也有阴离子. 它们的物理

性质与传统离子液体相似, 电导率可与离子液体相媲

美. 2011年, Abbott团队
[23]

将氢键受体拓展至AlCl3, 实
现了金属铝在绿色溶剂中的电沉积.

至此, DES引来了学界的广泛关注, 多功能化的

DES相继问世. 2013年Choi团队
[24]

为了进一步提升

DES的生物相容性与环境友好性, 提出了天然深共晶

溶剂(NADES)概念, 即由生物代谢常见分子(氨基酸、

有机酸、糖类、胆碱衍生物等)组成的DES, 在药物递

送、生物医学等领域存在潜在应用潜力
[25]. 2015年

Kroon团队
[26]

利用基于四丁基氯化铵-癸酸的疏水深共

晶溶剂(HDES)体系, 在非极性或水相体系中表现出独

特的溶解性和分离性能. 同年, Duarte等[27]
提出治疗深

共晶溶剂(THEDES)概念. THEDES是指药物活性成分

(active pharmaceutical ingredient, API)用作氢键供体或

氢键受体组成的DES, 如布洛芬和薄荷酚组成DES, 不
仅可保持药物活性, 还能显著增强透皮吸收效率, 为药

物递送系统提供了新策略. 2019年, Abranches等[17]
根

据百里酚-薄荷醇体系提出非离子型DES, 即第五类

DES. 近年来, 新型的DES分子之间相互作用已经引入

卤键、π-π相互作用和主客体相互作用, 突破了传统

DES组分间氢键为主的观念
[28~30].

2.1.3 DES的物理化学性质

DES具有与离子液体相似的特性和性质, 但与传
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统离子液体相比, 它们具有挥发性低、无毒、可生物

降解、不可燃性和化学稳定性等优点
[31~33]. 熔点是

DES的重要性质, 其特点为DES熔点显著低于每个原

料组分的熔点, 多在−70℃~150℃之间, 主要受氢键受

体与供体的类型、配比、分子间相互作用决定
[34]. 当

氢键供体与氢键受体混合后, 分子之间形成氢键, 破

坏了原有晶体结构, 形成无序液态体系
[35,36], 大幅降

低熔点. 此外, 有研究表明, DES的熔点受离子对称性

影响, 随着结构对称性降低, 熔点会按照F− > NO3− >
Cl− > BF4−

顺序依次降低, 由于阴离子与氢键供体形成

的氢键键能越强, 熔点越低
[18]. 此外, DES具有与离子

液体相当的电导率,通常在0.1~100 mS cm−1
之间. DES

的黏度通常在10~5000 cP (1 cP = 10−3 Pa s), 且易受温

度影响
[37].

尽管DES作为一种新型绿色溶剂在化妆品、电沉

积、生物质、CO2捕获、分离和提取工艺、合成、生

物催化等方面的研究显示出一定的应用潜力
[38,39], 但

液态形式的DES已难以满足其对结构稳定性、可加工

性及与器件结构兼容性的需求. 例如, 液态DES易泄

漏、形态不可控, 这使其在柔性电子的封装、成型及

复杂形变应用中受限. 因此, 为突破这一瓶颈, 通过针

对性功能化设计构建多样化形态载体, 已成为拓展

DES应用边界的关键方向. DES研究已从基础溶剂性

质探索迈向多功能化、智能化设计, 并在绿色化学、

能源存储、生物医药等领域实现突破. 其中, 具有三

维交联网络结构的共晶凝胶, 因能在保留DES本征优

势(如高离子电导率、环境友好性)的同时, 赋予材料

稳定形态、优异机械性能及可定制化的宏观结构, 成

为适配柔性电子需求的重要形态载体, 也成为当前

DES功能化研究的核心方向之一.

2.2 共晶凝胶基体框架

2.2.1 合成高分子框架
共晶凝胶是一种新型功能材料, 其由DES与高分

子聚合物复合而成. 共晶凝胶基体的构成可分为两类,
其中合成高分子基包括: 聚丙烯酰胺(PAAM)、聚丙烯

酸(PAA)、聚偏氟乙烯(PVDF)、聚偏氟乙烯-六氟丙

烯(PVDF-HFP)以及水性聚氨酯(WPU)等, 作为共晶凝

胶的基体框架结构可以实现共晶凝胶在柔性电子领域

的应用
[40].例如, Li等[41]

通过在紫外光下采用原位聚合

图 1 (网络版彩图) DES的组成(a)与分类(b)
Figure 1 (Color online) Composition (a) and classification (b) of DES.
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方法, 将含有高浓度ZnCl2的DES固定到PAAM基质中

(图2a), 所制备的共晶凝胶电解质(DA-ETG)表现出优

异的机械性能, 抗拉强度为0.6 MPa, DA-ETG电解质

在全固态锌离子电池组装中的原位聚合增加了电极-
电解质界面面积的接触, 减少了电极和电解质之间的

离子传输距离, 最小化了内阻, 并增强了电池的性能.
Huang等[42]

将PAA直接分散在第四类DES中(图2b), 制

备的可拉伸且导电的共晶凝胶表现出优异的拉伸性

(~1500%)和电导率(~7.69 mS cm−1). 此外, PVDF-HFP
也可用于构建共晶凝胶, 主要通过聚合物链和活性离

子之间的高度可逆离子-偶极相互作用. Li等[43]
将N-甲

基乙酰胺(NMAC)和双(三氟甲基)磺酰基酰亚胺锂

(LiTFSI)以4:1的摩尔比混合来制备DES. 后按照

70 wt%比例与PVDF-HFP混合形成共晶凝胶(ETG),
ETG可作为锂电池固态电解质. Deshmukh等[44]

将DES
与硅胶和PVDF-HFP以不同的比例组合而成, 并将其

作为储能装置的电解质, 辅助分子动力学模拟有助于

识别凝胶电解质中锂离子的行为(图2c), 促进其在储

能设备中的应用. Ouyang团队
[45]

开发了一种由WPU
作为聚合物框架, 与ChCl和乙二醇(EG)制成的DES共
混制备共晶凝胶(图2d), 其具有高热电性能和机械性

能. Hao等[46]
使用WPU、P(AAm-AA)和由ChCl作为氢

键受体EG作为氢键供体构成的DES混合, 通过分子内

氢键、分子间氢键以及超分子相互作用成功制备共晶

凝胶(图2e).
然而, 目前此类共晶凝胶主要由化石类化学品合

成的高分子聚合物构建, 这将使其面临由于使用石油

基化学品引起的环境和生态问题
[47]. 为了应对这些挑

战, 利用可再生资源开发环境友好型共晶凝胶, 已成

为柔性电子领域发展的必然趋势.

2.2.2 生物质基高分子框架

生物质作为全球储量最丰富的可再生资源, 其显

著优势在于分布广泛且种类繁多. 以纤维素、壳聚

糖、琼脂糖等为代表的天然高分子材料, 凭借优异的

生物相容性、环保性等特性, 已成为开发绿色共晶凝

胶体系的重要基础原料. Chen等[48]
在金属盐和DES系

统中引入羟丙基壳聚糖(HPCS) (图3a), 由于导电共晶

凝胶网络中富含氢键, 为离子迁移提供传输通道, 该材

料表现出优异的导电性(80 mS cm−1). 值得注意的是,
纤维素因其独特的分子构型和良好的界面亲和性, 在

共晶凝胶制备领域展现出独特优势. 例如, Cheng等[49]

在甘油/氯化胆碱/氯化铝六水合物(Gly/ChCl/AlCl3·
6H2O)金属基DES体系中, Al3+与木质素的儿茶酚胺基

团相互作用, 通过自催化方法开发了一种基于木质素

纳米纤维素(LCNFs)的共晶凝胶电解质(图3b). Bai
等

[50]
采用氯化锌(ZnCl2)作为氢键受体, 乳酸(LA)作为

氢键供体, 设计了一种无机盐基DES. 使用DES从杨木

锯末中提取木质素, 然后将聚乙烯醇(PVA)添加到

DES/木质素混合溶液中以获得共晶凝胶(图3c). Shu
等

[51]
在室温下将纤维素溶解在三元DES (ZnCl2/水/柠

檬酸)中, 引入另一种可聚合的DES (ZnCl2/AA)制备具

有多个交联氢键的共晶凝胶(图3d). Mota-Morales团
队

[52]
通过将DES电解质与表面富含羧基与磺酸基的纤

维素纳米晶(CNC)相结合, 开发出具有高拉伸性以及

优异的化学和热稳定性的瞬态离子导体(图3e). Liu
等

[53]
利用小麦秸秆(WS)中提取的含木质素纳米纤维

素晶(LCNC)作为交联剂,与DES共混制备共晶凝胶(图
3f), 该凝胶具有多孔结构、良好的力学性能和导电性

能、快速自修复性能等优点. 这些研究不仅加深了对

生物质与DES协同作用机理的理解, 更为构建高性

能、可持续的共晶凝胶功能材料体系开辟了新路径.

3 共晶凝胶的构筑及功能化设计

3.1 共晶凝胶构筑基础路线

共晶凝胶建构策略主要可以分为以下三种类

型
[54,55]. 第一类: 利用DES作为溶剂, 引入聚合物或聚

合单体以形成凝胶
[56]. 例如, Wang等[57]

将PVA溶解在

ChCl基DES中 , 获得的DES/PVA/纳米纤维素晶

(CNCs)/氮化碳(g-C3N4)凝胶具有出色的机械性能, 所

制备的共晶凝胶具有作为人体运动传感器的潜力 .
Pang等[58]

使用EG作氢键供体, ZnCl2作为氢键受体, 并
将水溶性醋酸纤维素(WSCA)、丙烯酸(AA)等材料添

加到DES溶剂中(图4a1), 通过WSCA和AA链之间的氢

键作用, 使所得的凝胶具有优异的机械性能. Xing
等

[59]
将合成的ChCl基DES与NAGA通过一步原位光聚

合法, 在此过程中不使用交联剂, 所得的聚(N-丙烯酰

甘氨酰胺) (PNAGA)共晶凝胶可根据DES浓度来调节

力学性能(图4a2), 同时具有高电导率(2 mS cm−1)、自

修复能力以及良好的抗干燥和抗冻性能. Lian团队
[60]

使用ChCl-Gly DES通过与不同单体丙烯酰胺(AM)、
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图 2 (网络版彩图) (a) PAAM基共晶凝胶制备流程
[41]; (b) PAA基共晶凝胶制备实物图

[42]; (c) PVDF-HFP基共晶凝胶分子构
成

[44]; (d) WPU基共晶凝胶制备与组成
[45]; (e) WPU、PAA、PAAM基共晶凝胶制备与组成

[46]

Figure 2 (Color online) (a) Preparation process of PAAM-based eutectogel [41]; (b) physical diagram of PAA-based eutectogel preparation [42];
(c) molecular composition of PVDF-HFP-based eutectogel [44]; (d) preparation and composition of WPU-based eutectogel [45]; (e) preparation and
composition of WPU, PAA, and PAAM-based eutectogel [46].
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AA和衣康酸(IA)来构建具有不同性质和功能的共晶

凝胶(图4a3). 同时利用密度泛函理论和分子动力学模

拟, 从多个角度揭示了PAM-ChCl-Gly共晶凝胶的快速

凝胶化机理, 并将其应用于柔性传感. 该方法主要优势

在于制备过程简便, 但是需考虑原料与DES之间相容

性问题, 这很大程度上限制了其应用范围.
第二类将聚合物单体转化为DES, 然后引发聚合

反应形成凝胶, 其中一种或多种聚合单体充当氢键供

体; DES单体(DEMs)的概念最早由Isik等[61]
于2016年

提出, 他利用季铵盐作为氢键受体和各种氢键供体(柠
檬酸、对苯二甲酸和氯胺酮肟)来制备共晶凝胶(图
4b1), 这种简单且具有成本效益的方法, 近年来吸引了

大量的研究兴趣. Lin等[62]
将ChCl作为氢键受体, AA作

为氢键供体构建的二元DES, 通过光引发聚合反应制

备的聚DES (PDES) (图4b2), 研究表明通过改变直接

配位形成氢键的阴离子, 会导致其氢键相互作用能发

生相应的改变, 从而影响C=C双键活性. 同样, 当弱配

位阳离子发生改变时, 阳离子体积变化产生的空间效

图 3 (网络版彩图) (a) HPCS基共晶凝胶制备
[48]; (b) LCNF基共晶凝胶制备

[49]; (c) 木质素基DES凝胶电解质制备
[50]; (d) 纤维

素基共晶凝胶制备
[51]; (e) CNC基共晶凝胶制备

[52]; (f) WS基共晶凝胶制备
[53]

Figure 3 (Color online) (a) Preparation of HPCS-based eutectogel [48]; (b) preparation of LCNF-based DES eutectogel [49]; (c) preparation of
lignin-based DES gel electrolyte [50]; (d) preparation of cellulose-based eutectogel [51]; (e) preparation of CNC-based eutectogel [52]; (f) preparation
of WS-based eutectogel [53].
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应与氢键相互作用, 会改变PDES内部的氢键相互作用

能, 从而影响聚合动力学. Kong等[63]
引入含有双键的

氢键供体构建可聚合的DES溶液与离子液体共混, 原

位加热制备了共晶凝胶(图4b3), 表现出良好的机械性

能、黏附力以及优异的热电转换和热电响应性能 .
Chang等[64]

将无水二烯丙基二甲基氯化铵(DMDAAC)
和urea混合, 合成了具有广泛溶解度的可聚合DES, 在
光引发时聚合形成多功能共晶凝胶(图4b4). Deng团
队

[65]
将ChCl、AA与不同质量分数的水混合, 通过加

入PVA与光引发剂构建出PDES弹性体. 该方法通常无

需复杂纯化步骤, 仅需将氢键供体聚合物与受体按特

定比例均匀混合, 在适中温度(通常为60℃~80℃)下搅

拌至形成均一透明的液体即可. 该过程无需溶剂参与,
避免了挥发性有机溶剂的使用与后续去除的难题, 符

合绿色化学原则. 但其高黏度导致的低电导率、机械

与电化学性能的权衡, 以及长期稳定性等核心弊端,
是其从实验室走向实际应用必须跨越的障碍.

第三类超分子共晶凝胶是一类新兴的柔性材料,

图 4 (网络版彩图) (a1) EG/ZnCl2为溶剂制备共晶凝胶
[58]; (a2) DES为溶剂制备PNAGA基共晶凝胶

[59]; (a3) ChCl/Gly为溶剂
制备共晶凝胶

[60]; (b1) ChCl基可聚合DES制备共晶凝胶
[61]; (b2) ChCl/AA光引发聚合制备共晶凝胶

[62]; (b3) ChCl/AM热引发聚
合制备共晶凝胶

[63]; (b4)可聚合氢键受体与urea光引发聚合制备共晶凝胶
[64]; (c1) ChCl/M-DES自组装制备超分子共晶凝胶

[67];
(c2) DES/(PEDOT:PSS)作为3D打印油墨制备超分子共晶凝胶

[68]; (c3) ChCl/DBS自组装制备超分子共晶凝胶
[69]

Figure 4 (Color online) (a1) Eutectogel prepared using EG/ZnCl2 as the solvent [58]; (a2) PNAGA-based eutectogel prepared using a DES as the
solvent [59]; (a3) eutectogel prepared using ChCl/Gly as the solvent [60]; (b1) eutectogel prepared from a polymerizable DES based on ChCl [61];
(b2) eutectogel prepared via photo-initiated polymerization of ChCl/AA [62] ; (b3) eutectogel prepared via thermal-initiated polymerization of ChCl/
AM [63]; (b4) eutectogel prepared via photo-initiated polymerization of a polymerizable hydrogen bond acceptor and urea [64]; (c1) supramolecular
eutectogel prepared via self-assembly of ChCl/M-DES [67]; (c2) supramolecular eutectogel prepared using a DES/(PEDOT:PSS) mixture as a three-
dimensional (3D) printing ink [68]; (c3) supramolecular eutectogel prepared via self-assembly of ChCl/DBS [69].
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通过小分子化合物在DES中基于可逆非共价键相互作

用自组装形成. 这类材料为在无水或疏水介质中构建

功能性超分子凝胶提供了新的研究方向, 并展现出优

异的性能, 如热稳定性、力学稳定性、抗冻性、抗溶

胀性. 凭借这些特性, 超分子共晶凝胶在柔性电致变

色器件、环境保护、生物医学工程以及废水处理等领

域具有广泛的应用前景. Zhang等[66]
通过硫辛酸在可

聚合疏水性DES中原位开环聚合制备了一种新型超分

子共晶凝胶, 通过疏水相互作用和多重动态相互作用

使超分子共晶凝胶表现出高光学透明度、极高的拉伸

性和自修复性. Cheng等[67]
将由ChCl和甘露糖构成的

DES (ChCl/M DES)、没食子酸(GA)和溶菌酶纤维

(FLy)的自组装制备了一种可注射的共晶凝胶并用于

牙周炎的治疗(图4c1). Aguzin等[68]
将DES与离子液体

聚(3,4-乙烯二氧噻吩)/聚(苯乙烯磺酸) (PEDOT:PSS)
混合, 通过氢键与静电相互作用形成了一系列自组装

共晶凝胶(图4c2), 可作为3D打印油墨, 应用于柔性生

物电子领域. Ruiz-Olles等[69]
基于ChCl与一系列氢键供

体(如醇类或urea)以1:2的摩尔比混合而成 , 加入

1,3:2,4-二苄叉山梨醇(DBS)采用加热/冷却循环方式促

进DBS的溶解, 通过分子间的非共价相互作用成功制

备出一系列DES超分子凝胶(图4c3). Gu等[70]
利用天然

鸟苷和H3BO3的配合物在ChCl/丙二醇(MPG) DES中
显示出优异的胶凝能力, 制备的超分子共晶凝胶显示

溶剂诱导的手性倒置和极高的离子电导率(高达7.78
mS cm−1), 以及出色的触变性/可注射性能、高热稳定

性和出色的电致变色活性. Zhang等[71]
开发了一系列

D-葡萄糖缩醛凝胶剂(Dan), 它们在基于ChCl和多元

醇或urea的DES中表现出优异的凝胶能力, 所构建的

超分子共晶凝胶可在导电材料和界面润滑方面应用.
超分子共晶凝胶在无水介质中能够保持良好的功能

性, 如优异的耐温性. 然而, 由于其结构依赖于氢键等

非共价相互作用的自主装, 这类凝胶本质上机械强度

较低, 难以维持稳定的动态力学性能.
鉴于柔性传感、能源存储与生物医学等应用领域

对材料性能存在显著差异化需求. 例如, 柔性传感依赖

材料的高拉伸性与信号灵敏度, 能源转换存储追求高

离子电导率与宽电化学窗口, 而生物医学应用则强调

优异的生物相容性与降解可控. 共晶凝胶作为新兴多

功能材料, 必须依据具体应用场景开展精准的性能设

计. 然而, 当前已报道的共晶凝胶在温度、湿度波动

等复杂环境下的长期稳定性仍显不足, 功能集成度较

低, 难以支撑跨场景协同应用. 因此, 在深入理解其氢

键网络、组分-结构-性能间关系的基础上, 进一步拓

展共晶凝胶的功能化应用边界, 已成为推动该领域向

前发展的关键路径.

3.2 共晶凝胶的性能调控

为拓展共晶凝胶在传感、能源存储、生物医学等

领域的应用范围, 按需对共晶凝胶进行功能化设计, 通
过物理、化学方法调控其组成、结构和性能, 显著提

升共晶凝胶的环境适应性、功能多样性和实际应用价

值. 目前主要的改性策略可分为以下两类.
物理改性法主要通过反复冻融、溶剂置换、蒸发

诱导等手段, 通过调控共晶凝胶内部的分子间作用力

对凝胶三维网络结构的精准设计, 最终实现材料机电

性能的定向提升. Shao等[72]
使用蒸发诱导限制策略,

将植酸(PA)与ChCl组成的DES封装在PVA网络开发多

功能共晶凝胶(PETG). 通过实验验证和模拟计算表明,
PA与PVA形成高密度动态氢键, 这导致具有无法检测

到的晶体区域的多重氢键屏蔽非晶网络(MHSN), 从

而促进离子迁移以确保高离子电导率. Zhang等[73]
利

用PVA在水中和DESs中的溶解性差异, 提出了一种简

单而通用的溶剂置换方法来调节溶剂-聚合物相互作

用, 通过“聚合物解离”与“网络重建”优化以制备强韧

的共晶凝胶. 该凝胶的韧性可高达62.7 MJ m−3, 抗拉

强度高达20.0 MPa. Du等[74]
提出了一种通过冷冻铸

造、溶剂交换和湿退火的顺序增强策略, 来构建具有

超韧机械性能和高离子电导率的超分子共晶凝胶, 通

过构建有序的离子传输通路以促进高效的离子传输.
在共晶凝胶的改性策略中, 化学改性法通过定向

引入功能性基团或功能性单体, 借助化学键合、接枝

共聚等化学反应调控凝胶体系的化学组成与网络交联

状态, 重构凝胶的化学结构与分子作用机制,以此实现

对共晶凝胶性的显著优化与提升. 例如, Zeng等[75]
通

过以PAA为主要聚合物主链, 甲基丙烯酸十二烷基酯/
十二烷基硫酸钠(LMA/SDS)为胶束交联剂, 由ChCl/原
儿茶酸(PCA)/水组成的三元DES (t-DES)与交联剂共

混合成共晶凝胶, 由于t-DES中的强氢键网络, 共晶凝

胶具有理想的环境耐受性. 在Mercken等[76]
选择双(三

氟甲烷)磺酰亚胺钠(NaTFSI)和NMAC合成DES, 后将

DES封装在有机改性硅烷中合成共晶凝胶电解质. 无

陈宇曦等: 共晶凝胶的构筑及功能化应用研究进展

396



机主体基质的有机改性增强了共晶凝胶的柔韧性, 将

其杨氏模量从4.8 MPa降低到2.1 MPa, 这导致电解质/
电极接触得到改善, 降低了电荷转移电阻. Wu等[77]

将

由支化聚丙烯酸(PAA)和单乙醇胺(MEA)组成的静电

驱动超分子网络集成到具有壳聚糖季铵盐(CQS)的
DES中, 合成可降解的共晶凝胶, 通过动态和可逆的超

分子相互作用不仅显著增强了PAA/MEA/CQS共晶凝

胶的机械性能, 而且能够实现快速降解. Pei等[78]
报道

了一种基于Li-N相互作用诱导的1,2-二甲基咪唑

(DMIm)基共晶凝胶聚合物电解质, 该电解质在加入给

电子的DMIm后能够有效解离LiTFSI,形成DES电解质

(DEE). 进一步引入吸电子的聚偏二氟乙烯(PVDF)聚
合物, 不仅改变了Li+离子的配位环境, 还显著提高了

其迁移率和电解质与锂金属负极之间的界面稳定性.
Wang等[79]

将LiCl和ZnCl2被用作氢键受体, EG作为

DES的氢键供体. 然后将PVA溶解在DES中, 通过组分

之间的多氢键以及金属离子和PVA分子之间的配位键

形成共晶凝胶, 所制备的共晶凝胶具有高强度、高导

电性和优异的抗冻性.
基于上述改性策略, 为进一步提升共晶凝胶的导

电性、机械性能和扩展凝胶的功能化应用范围, 通常

会引入功能分子, 或改变凝胶建构策略, 使得DES在
复合凝胶中不仅作为液体组分, 还通过其高电导率和

低蒸气压特性, 为凝胶提供离子导电性和氢键增韧作

用, 对于共晶凝胶的功能性提升主要分为以下四个部

分: 提升其离子电导率、优化其机械性能、赋予其自

愈性和探究其生物相容性与抗菌性(表1).
导电凝胶具有良好的导电性和柔韧性, 在人工皮

肤、植入式电子、运动传感和储能器件等领域引起了

广泛关注. 对于共晶凝胶而言, 其电导率的增强效果主

要取决于体系中可移动离子的浓度及其迁移速率
[88].

为提高电导率, 一方面, 可通过构建有序的离子传输通

道, 降低离子迁移能垒, 从而促进离子高效传输; 另一

方面, 可通过调控离子传输介质的理化性质(如亲离子

性、结构有序度等), 在提高离子迁移率的同时增加有

效离子浓度, 实现电导率的协同提升
[89]. Ma等[90]

制备

的具有双离子通道(PSDIC-gel)的相分离共晶凝胶, 通

过混合亲水/疏水可聚合的DES, 通过聚合诱导的相分

离自发形成双离子通道(图5a1). 含有Li+通道的亲水

PAA相富含氢键和离子偶极相互作用, 可提供机械强

度和导电性. Liu等[99]
将阳离子CQS均匀嵌入共晶凝胶

的三维多孔框架中, 以构建离子迁移通道, 使该凝胶获

得优异的电导率(~4.0 mS cm−1). Li等[91]
提出了一种多

动态氢键相互作用策略来制备由衣康酸/ChCl DESs
(IA-DESs)和乳酸/ChCl DESs (LA-DESs)组成的多功

能生物质共晶凝胶. LA-DESs的引入可以为共晶凝胶

提供多种氢键相互作用, 并从解离的阳离子和阴离子

中获得足够的移动电荷, 从而提高共晶凝胶的机械性

能和离子电导率(图5a2). Huang等[100]
分别在共晶凝胶

中引入海藻酸钠(SA)与PVA构建的双网络共晶凝胶,

表 1 不同制备方法共晶凝胶重要性质总结及应用领域

Table 1 Summary of important properties and application fields of eutectic gels prepared by different methods

构筑方法 共晶凝胶体系
a) 电导率

(mS cm−1)
断裂伸长率

(%)
抗拉强度
(MPa) 自愈性 生物相容性 应用领域

DES作为溶剂

AMCl/EG-PAA/DMAPS[80] 15.7 220 0.051 有 – 能源储存与转化

ChCl/EG-P(NAM-HEMA)[81] 78.0 648 0.938 无 – 柔性传感

ZnCl2/H2O/H3PO4-Cellulose-PAM
[82] 16.4 4086 0.099 有 – 柔性传感

PDES共晶凝胶

ChCl/HEAA-AM-PA10%
[83] 0.18 1518 1.99 有 – 柔性传感

DLPD[84] 7.2 2860 0.090 有 有 柔性传感

GLCL[85] – >300 1.53 有(84.7%) – 能源转化

超分子作用
共晶凝胶

PNCMA[86] – >300 12.9 – – 柔性传感

DES/Fly/GA[67] – – – 可注射性 有 药物递送

SP-DN[87] 0.57 >4000 0.200 有 – 柔性传感

DES/DBS[69] 10 – – – – –

a) 氯化铵/乙二醇-聚丙烯酸/3-磺丙基十四烷基二甲基铵(AMCl/EG-PAA/DMAPS); N-丙烯酰胺-甲基丙烯酸羟乙酯(NAM-HEMA); N-(2-羟
乙基)丙烯酰胺(HEAA); 聚(N-氰甲基丙烯酰胺) (PNCMA).
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图 5 (网络版彩图) (a1) PSDIC-gel导电凝胶双离子通道
[90]; (a2) LA-DES凝胶增强导电性示意图

[91]; (b1) TA@CNC基共晶凝
胶增强机械性能

[92]; (b2) PDES超柔性共晶凝胶
[93]; (c1) 咪唑基DES凝胶自修复过程

[94]; (c2) 磺化木质素基共晶凝胶制备及自
修复过程

[95]; (d1) CTM-DES凝胶抗菌机制
[96]; (d2) 二元DES凝胶抗菌性与生物相容性

[97]; (d3) 锌离子基共晶凝胶抗菌性
[98]

Figure 5 (Color online) (a1) PSDIC-gel exhibits dual-ion conductive channels [90]; (a2) LA-DES eutectogels show enhanced conductivity [91];
(b1) TA@CNC-based eutectogels achieve mechanical reinforcement [92]; (b2) PDES eutectogels display ultra-flexible properties [93]; (c1) imidazole-
based eutectogels illustrate self-healing capability [94]; (c2) sulfonated lignin-based eutectogels exhibit both preparation process and self-healing
behavior [95]; (d1) CTM-DES eutectogels reveal antibacterial mechanism [96]; (d2) binary DES gels demonstrate antibacterial properties and
biocompatibility [97]; (d3) zinc ion-based eutectogels show significant antibacterial performance [98].
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由于SA表面含有丰富的–COO–在离子传输中发挥了

积极作用, 离子电导率(3.0 mS cm−1)相较添加前提高

了5倍.
与传统水凝胶相比, 共晶凝胶在机械性能方面展

现出显著优势, 这主要得益于其独特的微观结构以及

和DES之间的相互作用, 从而实现多因素、可微调的

力学调控, 具体来说, 共晶凝胶的力学增强效果主要

受聚合物网络的交联密度、分子链间作用力以及能量

耗散机制的影响
[101]. 为实现机械性能的优化, 可通过

构建双网络、引入纳米复合结构或设计拓扑纠缠网

络, 增强材料的结构稳定性与抗变形能力; 此外, 通过

调控聚合物链的刚性、动态键含量及界面相互作用,
同步实现高强度与高韧性的协同提升. Mercadal等[92]

将单宁酸(TA)修饰的纤维素纳米晶(TA@CNC)与明胶

和由ChCl和EG共混后, 所制备的共晶凝胶拉伸强度与

断裂伸长率相比不添加TA@CNC时增加了两倍(图
5b1). Zhang等[102]

通过TA@CNC作为多功能氢键供体

与ChCl-AA结合, 构建了PDES导电弹性体, 由于

TA@CNC上刚性结晶区域的存在和足够的动态相互

作用位点赋予共晶凝胶 (ACTC)优异的机械性能

(~496 kPa, 2400%)、强大的附着力(~68.6 kPa)和良好

的自黏性与自愈性. Jia等[93]
通过PDES溶剂处理的木

质素, 然后进行原位聚合, 制备了具有优异自黏性和

高导电性的木质素支持超可拉伸共晶凝胶(LEG) (图
5b2). Shen等[103]

利用DES和聚合物链(聚甲基丙烯酸

PAAc与聚甲基丙烯酰胺PMAAM)之间丰富的非共价

交联, 制备了一类新型共晶凝胶(图5b3). 液体含量超

过60 wt%的共晶凝胶表现出高杨氏模量(~655 MPa)、
优异的断裂强度(~16 MPa)和韧性(~46 MJ m−3).

实现材料的自修复能力是提升柔性材料耐久性与

功能可靠性的重要途径之一. 共晶凝胶的自愈性能, 主
要依赖于动态可逆键的存在、分子链的迁移能力以及

外部刺激的响应特性. 为实现高效自愈性, 通过引入动

态共价键(如亚胺键、二硫键)或超分子作用(如氢键、

离子配位), 为材料提供可逆的断裂与重建机制; 同时,
通过调控聚合物链的柔顺性、相容性及界面流动性,
协同实现室温下的自发修复与力学性能的快速恢

复
[104]. Parsana等[94]

通过咪唑基DES与PVA相互作用制

成的共晶凝胶可作为癌症治疗的局部药物递送载体,
凝胶内部含有丰富的氢键, 氢键具有断裂后快速重整

的显著特性, 从而为自修复过程提供了可能(图5c1).

Feng等[95]
利用磺化木质素(SL)和Fe3+组成的动态氧化

配位体系, 通过浸渍法构建的共晶凝胶表现出优异自

修复性, 这得益于凝胶内部可逆配位键和氢键(图5c2).
Lv等[105]

引入两亲性离子微球(ADM)通过解离与PDES
(ChCl-PAA)相互作用, 构建动态键合的受限结构域.
ADM表面和球体基质富含高极性的磺酸基团和动态

电耦合的两亲离子结构, 它们形成强氢键, 并与PAA分
子链的侧基发生动态分子间静电相互作用. 这赋予了

受限域在材料被外力破坏时通过分子链弛豫运动重新

建立超分子相互作用的动态能力, 从而使得共晶凝胶

具有优异的自愈性 . Vakili等 [ 106 ]
通过在聚环糊精

(PCD)/多巴胺接枝明胶(Gel-DOP)/氧化海藻酸钠

(OSA)存在下掺入二烯丙基二甲基氯化铵(DADMAC)
和Gly制备. 合成的共晶凝胶具有可逆的席夫基键、氢

键和主客体相互作用, 可在网络中断时实现快速自愈.
共晶凝胶的生物相容性, 主要取决于溶剂组分的

生物来源性、降解产物的无毒性与代谢途径, 以及材

料-组织界面的免疫响应水平. 为实现优良的生物相容

性, 可从两方面进行优化: 其一, 通过选择内源性或天

然来源的DES组分(如胆碱类、氨基酸、有机酸等),从
源头上降低免疫原性与细胞毒性;其二,通过调控材料

的表面化学、孔隙结构与降解动力学, 同步实现组织

整合促进与炎症反应抑制的双重目标
[107]. Hu等[108]

开

发了一种基于柠檬酸与甜菜碱DES系统的新型多功能

共价聚合物共晶凝胶, 通过静电相互作用、氢键和范

德华力赋予了凝胶优异的导电性、机械稳定性、超强

的水下黏附性能、极端条件下的黏附性能和生物相容

性. Xia等[109]
将黄原胶在有水环境中退火加入NADES

(ChCl-木糖醇(Xyl))形成稳定的凝胶. 该凝胶表现出优

异的生物相容性、可降解性与黏弹性, 在医药和食品

等领域显示出巨大的应用潜力. Chen等[96]
引入了TA、

Mxene分子以及铜离子, 三者协同抗菌作用, 赋予了共

晶凝胶优异的抗菌性能(图5d1). Yang等[97]
制备的二元

共晶凝胶与水凝胶基应变传感器相比具有卓越的机械

性能、环境稳定性和抗菌性能, 优异的抗菌性能源于

DES中的ChCl会解离为胆碱阳离子(Ch+), 在酸性环境

可以渗透和攻击细菌细胞膜(图5d2). Li等[110]
报道了一

种新型的“水包DES”凝胶(DIWH), 无需溶剂置换, 通

过原位一步凝胶化过程, 将水与DES相结合. DES中含

有Ch+, 赋予了DIWH优异的抗菌性能. Meng等[98]
成功

合成了一种由Gly、ZnCl2和ChCl组成, 并引入聚合反
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应性双键, 制备了一种环保抗菌的绿色共晶凝胶, 可归

因于Zn2+提供了显著的抗菌作用(图5d3).
共晶凝胶的功能化设计, 核心在于打破材料性能

之间的传统权衡, 实现多种特性的协同增强. 通过精

巧的组分设计, 如引入特定氢键供/受体或功能性离

子, 可在提升其离子电导率的同时, 构筑更为动态、

稳定的三维网络, 从而同步增强材料的机械强度与韧

性. 这种基于离子传输路径与分子间作用力的协同调

控, 进一步赋予了共晶凝胶卓越的自愈性能: 受损的

氢键网络可在外界刺激下可逆重组, 实现结构与功能

的自主恢复. 此外, 得益于DES本身良好的生物相容

性基础, 共晶凝胶可通过整合天然高分子或生物活性

分子, 在复杂生理环境中保持优异的细胞相容性与组

织亲和力, 甚至实现降解行为的精准调控. 由此可见,
共晶凝胶的独特价值, 不仅在于其单一性能的优化, 更
在于它能够将高电导、高机械强度、自愈性及生物相

容性等多重功能一体化集成, 有望为柔性电子与生物

医疗等领域开辟一条新的路径.

4 共晶凝胶应用领域

4.1 柔性传感材料

对于应变、压力等柔性传感器而言, 其性能核心

在于材料如何将机械形变高效转换为电信号. 该过程

本质上受制于材料的微观结构: 外部拉伸通过延长离

子传输路径与扰乱传导通道, 直接影响电阻变化. 因

此, 共晶凝胶在传感领域的优异机电性能, 源于其精

心的结构设计——高电导率与高回弹性的一体化构

建, 这正是实现高灵敏度、快速响应、宽工作范围与

长耐久性的关键. Wei等[111]
将AA和LMA在DES与水

的二元溶剂中混合, 通过一步光聚合制备了一种具有

高透明度、抗冻、抗溶胀、自黏性和自修复性能的多

功能共晶凝胶. 通过在凝胶内部构建稳定的疏水相互

作用和静电吸引力, 从而产生优异的机械性能(断裂伸

长率为~2890%)和抗溶胀性能, 该应变传感器可以在

低温下监测运动并传输加密信息(图6a). 此外, DES溶
剂通常会赋予共晶凝胶优异的抗冻性, 可有效抑制冰

晶生成, 避免凝胶结构冻融破坏, 进而维持材料的力

学柔性与功能稳定性. Lin等[112]
开发了一种多功能

PVA-PAA-聚多巴胺(PDA)-DES共晶凝胶, 通过ZnCl2-
EG共晶网络设计, 实现了−40℃抗冻、30天保水的宽

温度稳定性, 同时兼具1040%拉伸性与自修复能力. 首
次将该凝胶与人工智能(AI)结合, 构建了肩痛监测-光
热治疗闭环系统, CNN模型识别准确率>96%, 突破了

传统诊断的主观性局限(图6b). Cao和Yuan[83]通过简单

的紫外光引发一步聚合制备了具有优异机械性能、自

修复、耐环境性、可逆荧光和高导电性的共晶凝胶.
丰富的氢键和多种动态相互作用使共晶凝胶具有优异

的拉伸强度(1.99 MPa)、高拉伸性(>1500%)、高韧性

(20.85 MJ m−3)、强自黏性(192 kPa)和一定的自愈性

(>92%), 该凝胶可用于非接触式信息写入和传输、运

动监测、无线通信和人机交互, 实现了数字和视觉信

号互补、高效多功能集成的工作模式(图6c). Yang
等

[84]
以二醛木聚糖/液态金属(DAX/LM)悬浮液为引发

剂, 通过自由基聚合法将由ChCl与AA组成的可聚合

DES制备为具有致密氢键网络的液态金属基共晶凝

胶, 所得的共晶凝胶具有极高的拉伸性(2860%)、理想

的自修复能力、优异的环境稳定性以及对拉伸应变

(GF = 4.08)和温度(TCR = 5.35% K−1)的出色响应性, 可
用作人体运动识别和温度监测的多功能柔性传感器

(图6d). Wang等[113]
提出了一种基于孔-桥结构和分子-

拥挤效应的协同策略制备的共晶凝胶显示出优异的环

境耐受性. 值得注意的是, 该凝胶具有有效的抗菌能

力, 同时表现出优异的灵敏度(GF = 4.49), 可用于关节

运动和心电图信号的监测, 以及光热治疗. Zhang等[114]

通过LMA和甲基丙烯酸缩水甘油酯(GMA)在疏水性

DES中的一步聚合, 产生了一种具有优异的长期水下

稳定性的疏水性共晶凝胶. 疏水性凝胶网络使所制备

的共晶凝胶在水性环境中具有出色的耐水和优异的机

械性能(图6e). Yao等[86]
用N-氰甲基丙烯酰胺(NCMA)

与LiTFSI混合制备了超分子共晶凝胶, 聚合后的poly
NCMA/LiTFSI凝胶可用于柔性应变与温度传感(图6f).
近年来, 通过构建具有优异抗疲劳性、一定黏附性和

高离子电导率的共晶凝胶已在医疗健康监测、可穿戴

设备和人机交互等领域展现出广阔的应用前景, 新成

果的不断涌现, 推动着该领域的不断发展.

4.2 能源转化与储存

共晶凝胶与离子凝胶在物理化学性质上具有相似

性, 其自身富含可自由移动的阴阳离子, 可作为高效的

离子传输介质; 进一步通过将其限制在三维聚合物框

架中, 实现了离子导电路径的稳定整合, “凝胶化”结
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图 6 (网络版彩图) (a) P(AA-co-LMA)基共晶凝胶用于低温下监测运动并传输加密信息
[111]; (b) PVA-PAA-PDA-DES共晶凝

胶与AI结合构建肩痛监测-光热治疗闭环系统
[112]; (c) 共晶凝胶用于非接触式信息写入和传输、运动监测、无线通信和人机

交互
[83]; (d) DLPD共晶凝胶用于应变、温度传感

[84]; (e) 疏水性共晶凝胶用于水下运动监测
[114]; (f) poly NCMA/LiTFSI共晶

凝胶用于应变、温度传感
[86]

Figure 6 (Color online) (a) P(AA-co-LMA)-based eutectogel enables motion monitoring and encrypted information transmission under cryogenic
conditions [111]; (b) integration of PVA-PAA-PDA-DES eutectogel with AI constructs a closed-loop system for shoulder pain monitoring and
photothermal therapy [112]; (c) eutectogel demonstrates capabilities in contactless information writing/transmission, motion monitoring, wireless
communication, and human-machine interaction [83]; (d) DLPD eutectogel serves for strain and temperature sensing [84]; (e) hydrophobic eutectogel
achieves underwater motion monitoring [114]; (f) poly NCMA/LiTFSI eutectogel functions in strain and temperature sensing applications [86].
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构一方面赋予了材料优异的机械柔性和形状适应性,
确保了与电极之间紧密且稳定的界面接触; 另一方面,
其具备比传统水系电解液更宽的电化学窗口, 同时从

根本上解决了液态电解质的泄漏问题. 在应用层面,
这种稳定的离子传导、宽电化学稳定性和优异的界面

相容性, 共同促使共晶凝胶成为开发高效、安全、柔

性化能量存储与转换系统的关键材料.

4.2.1 能源转化

在能源转化领域, 环保DES因其低成本、良好的

溶剂化能力、高离子电导率及宽耐温性等综合优势,
被成功应用于热电 ( TE )材料与摩擦纳米发电机

(TENG)的构筑中. 基于Soret效应, 共晶凝胶中可通过

阴阳离子的解离与迁移富集实现温差发电. Chen等[115]

通过浸渍法合成的纤维素基共晶凝胶 , 其中

CNF /C hC l : EG - 4 0%具有优异的S e e b e c k系数

(~17.96 mV K−1)、极低的热导率(~0.1847 W m−1 K−1),
说明共晶凝胶具有与传统离子凝胶相当的热电性能

(图7a). 在此基础上Chen等[96]
通过引入TA、Mxene纳

米片与金属盐对共晶凝胶及其框架进行改性, 所制备

的CTM-15-DES共晶凝胶具有优异的Seebeck系数

(~23.03 mV K−1)、较高的电导率(~33.90 mS cm−1), 其
热电性能与普通DES离子凝胶相比具有明显提升, 这

主要归因于MXene与Cu离子通过构建新的离子传输

通路, 增加了该凝胶的电导率和Seebeck系数(图7b).
Wu等[116]

使用含水的DES策略开发了一种高性能低温

离子热电材料, 所制备的共晶凝胶热电池Seebeck系数

达到2.06 mV K−1. 将20个模块串联后, ΔT = 8.3 K时的

电流和电压分别为0.033 mA和0.33 V. 该DES凝胶热电

池的抗冻能力为制造寒冷地区所需的凝胶基热电池提

供了一种新策略(图7c). Chen等[117]
利用一锅法在紫外

光下引发自由基聚合反应制备出PDES-MCCx%凝胶,
其中PDES-MCC2%凝胶具有较大的Seebeck系数

(~25.86 mV K−1), 这归因于ChCl在凝胶内部可以解离

Ch+与Cl−, Cl−和氢键供体结合后与纤维素构建了氢键

超分子网络, 基于Soret效应, 阳离子向低温端移动, 利
用温差实现热电转化, 并为柔性传感器供电. Ouyang
团队

[45]
开发了一种WPU和ChCl:EG制成的共晶凝胶,

其具有高热电性能和机械性能. ChCl:EG作为一种

ChCl基DES, 具有高离子电导率和与离子液体相似的

非挥发性, 同时, 与离子液体相比具有成本低、环境

友好的优点. 该共晶凝胶在90%的相对湿度下具有

8.4 mS cm−1
的高离子电导率和0.20 W m−1 K−1

的低热

导率. Yang等[80]
将两性离子基团掺入共晶凝胶中, 通

过解离溶剂的阳离子和阴离子, 产生充足的移动电荷,
从而产生优异的离子电导率, 成功构建了最大输出功

率密度为112 mW m−2
的TENG, 该TENG也能够产生

稳定的电信号, 并有效地为电子设备供电(图7d). Xu
团队

[118]
通过一步固化策略, 引入MXene二维纳米片制

备共晶凝胶具有优异的机电性能, 组装后的TENG电
子皮肤表现出高且稳定的电输出性能 (开路电压

(~224 V)、短路电流(~7.1 μA)和短路电荷(~640 nC)),
同时, TENG可以点亮130个发光二极管(LED, 图7e).
Sun等[85]

引入内外双重增强策略, 将GMA和DES (LA/
ChCl)混合, 构建多氢键动态交联网络作为内部增强

剂, 并集成了植物衍生的木质素作为外部增强剂. 值

得注意的是, 所得的共晶凝胶(GLCL)表现出优异的极

端环境耐受性和耐用性(图7f), 在较宽的温度范围内

(−40℃~100℃)和10000次重复接触分离循环中保持一

致的电输出, 得益于凝胶内部构建出氢键动态交联网

络. 此外, GLCL-TENG在全天候生物力学能量收集和

准确的个体运动检测方面表现出色, 并可用作无线车

辆控制的自供电接口.

4.2.2 能源储存

在能源储存方面, 共晶凝胶可以作为相变材料

(PCM)使用, 用于热能储存, 其在热性能方面明显优于

水凝胶, 主要体现在凝胶基质和DES共同决定的高热

稳定性上. 它们可以在很宽的温度范围内保持其结构

和性能, 并具有多因素调节的热敏性. 它们可以根据

温度变化灵活调整其物理和化学性质, 从而实现更广

泛的应用. 当DES处于最低共熔点温度下, 体系在相

变时释放或吸收大量潜热, 同时保持整体形状不变.
这种“固-液-胶”三相结构兼具相变材料的高潜热和凝

胶的形状稳定性, 避免了传统相变材料在熔融后泄漏

的问题. Wang等[119]
通过结合水稻改性碳气凝胶(CA)

和DES (六水合氯化镁-十二水合硫酸铝铵MgCl2·
6H2O-NH4Al(SO4)2·12H2O)提出了新型PCM, 其储热

密度可达193.85 J g−1, 该材料在不同的温度范围进行

100次循环结果表明, 该材料具有优异的热循环稳定

性(图8a). Xi等[120]
通过冷冻干燥和碳化过程来制备具

有定向网络的多孔壳聚糖基碳气凝胶, 后在由MgCl2·
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图 7 (网络版彩图) (a) CNF/DES共晶凝胶用于热电转化
[115]; (b) CTM-DES共晶凝胶用于低温余热回收

[96]; (c) 含水共晶凝胶
作为离子热电池

[116]; (d) PDMS共晶凝胶用于机械能转化
[80]; (e)定向二维纳米片共晶凝胶用于TENG[118]; (f) GLCL共晶凝胶制

备为TENG[85]

Figure 7 (Color online) (a) CNF/DES eutectogel for thermoelectric conversion [115]; (b) CTM-DES eutectogel for low-grade waste heat recovery
[96]; (c) hydrous eutectogel as ionic thermocell [116]; (d) PDMS eutectogel for mechanical energy conversion [80]; (e) aligned 2D nanosheet-
enhanced eutectogel fortriboelectric nanogenerator (TENG) applications [118]; (f) GLCL eutectogel fabricated as TENG device [85].
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6H2O-NH4Al(SO4)2·12H2O构成的DES浸渍后所得的共

晶凝胶具有 0 . 7 7 W mK − 1
的增强热导率和高达

214.8 J g−1
的高储能密度, 同时光热转换效率高达

89.5%, 为高效太阳能储存提供了一条新途径(图8b).
电化学储能系统通常由电极材料、电解质和集

流体组成. 电解液作为电化学储能系统的重要组成部

分, 应具有良好的电极相容性、高离子电导率和热/电
化学稳定性, 共晶凝胶与水凝胶相比具有更宽电化学

窗口, 与有机凝胶和传统离子相比更加经济环保, 因

此共晶凝胶近年来也常被用于固态电解质, 复合成超

级电容器和锌离子电池等用于电能储存
[121]. Xu等[122]

制备的PAA/DES/CNF共晶凝胶电解质在较宽的温度

范围 (−20℃~60℃ )内表现出优异的离子电导率

(45.5 mS cm−1)和较宽的电化学稳定性窗口(0~1.6 V).
这些增强的特性归因于CNF、PAA和DES之间的相互

作用促进的动态离子传输途径. 基于这些特性, 组装的

超级电容器在1 A g−1
的电流密度下表现出94.4 F g−1

的高比电容, 并在机械变形和极端温度下保持超过

93%的容量稳定性, 以及在5000次循环中的高电容保

持率(~90.1%) (图8c). Li等[123]
使用DES和碱性溶液作

为聚合介质设计了一种新型PAAM/PDA基共晶凝胶,
将其制备为超级电容器, 其比电容为108.37 mF cm−2,
电流密度为1 mA cm−2, 将三个模块串联得到的柔性超

级电容器可以点亮LED灯泡并为定时器供电(图8d).
此外, 共晶凝胶还可以作为锂离子电池的固态电解质,
提高电池的安全性和能量密度. Liu等[124]

开发了一种

新型乙酰胺(CHNO)/ZnCl2/H2O三元DES, 通过将PAA
聚合物网络引入DES, 采用一锅法合成了碱性凝胶电

解质(命名为PAA-DES), 并将其应用于柔性锌空气电

池(FZAB), 所得PAA-DES共晶凝胶表现出优异的拉伸

性能和电解液保留率, 并有效抑制锌负极的枝晶生长

(图8e). Peng等[125]
将锌基DES (ZDES)与少量水结合,

加入交联剂PVA, 通过一锅法合成高度稳定的共晶凝

胶电解质(PVA-ZDES). 这种凝胶电解质具有强大的物

理交联网络, 并具有良好的机械性能(最大拉伸强度为

0.74 MPa)、出色的离子电导率(4.55 mS cm−1)、稳定

的电化学窗口(~2.1 V)以及防冻和阻燃能力. 基于共晶

凝胶电解质组装的Zn||PANI纽扣电池表现出卓越的循

环稳定性, 在1 A g−1
下循环2000次后仍能保持79%的

容量(图8f).
共晶凝胶凭借其宽电化学窗口、高离子电导率及

卓越的机械柔性, 完美契合了高效能源器件对关键材

料的核心要求. 这些特性使其在构建下一代高安全、

高性能的能量存储与转换系统中展现出明显的优势.

4.3 生物医学

共晶凝胶形成的三维网络结构可以限制药物分子

的运动, 减少药物分子与完结环境因素接触. 此外,
DES的氢键供体与受体会与药物分子产生相互作用,
可以固定药物分子的构象以保证药物分子活性的保

持. 例如, Picchio等[126]
将THEDES固定到天然多酚动

态交联的蛋白质支架中, 制备了皮肤渗透能力的共晶

凝胶体系. 该凝胶表现出应变硬化行为、热可逆的凝

胶到溶胶转变以及优异的黏合性能, 为局部药物递送

提供了新的解决方案(图9a). DES和凝胶基质交织形

成的3D网络具有不同大小的孔隙. 可以精确调节这些

孔隙的大小和连通性, 从而确定药物分子从凝胶中扩

散出来的速率. Meneses等[127]
将甜菜碱与Gly按摩尔比

1:2混合制备NADES, 通过酶介导的交联制备共晶凝

胶, 将酮洛芬负载到共晶凝胶中, 并进行释放研究. 结
果表明, NADES的存在对于载药凝胶的配制至关重

要, 其能够在70天内释放高达10%药物(图9b). Liu
等

[128]
通过优化氢供体和受体的成分和比例, 开发了一

种共晶凝胶, 实现了良好的伤口止血(~15 s内)、伤口

愈合(~12 d内)和监测给药性能(图9c). 此外, 在组织工

程中, 共晶凝胶在组织修复和密封、组织工程材料的

性能优化以及多功能应用方面发挥着独特的作用 .
Tian等[129]

制备的PDES通过丙烯酰胺聚合交联和二硫

键交联, 制备了双网络共晶凝胶, 当与外源性电刺激相

结合时, 共晶凝胶表现出减少炎症、刺激细胞增殖和

迁移、促进胶原蛋白沉积和血管生成以及促进皮肤组

织重塑的能力(图9d). Zhou等[130]
通过一锅法制备了由

DES(ChCl-EG)、PVA、CS、TA、铜离子组成的共晶

凝胶. 体外研究表明, 该凝胶具有优异的止血性能、良

好的生物相容性和广谱抗菌性能, 值得一提的是, 在耐

甲氧西林金黄色葡萄球菌感染的皮肤伤口模型中, 共

晶凝胶可以通过抑制炎症加剧、增加胶原蛋白沉积、

加速再上皮化、促进毛囊和新血管的形成来显著加速

感染伤口的愈合. Wang等[131]
合成了NADES (ChCl-

Mannose)凝胶, 体外实验表明, 该凝胶具有出色的细

胞相容性和抗菌性能, 同时, 可促进伤口愈合, 9天内

皮肤恢复率接近100%, 优于已报道的其他伤口敷料.
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图 8 (网络版彩图) (a) 共晶凝胶用于相变储热
[119]; (b) 共晶凝胶用于太阳能储存

[120]; (c) CNF基共晶凝胶用于电能储存
[122];

(d) PAM-PDA基共晶凝胶制备超级电容器
[123]; (e) PAA-DES作为FZAB电解质

[124]; (f) PVA-ZDES共晶凝胶作为电解质
[125]

Figure 8 (Color online) (a) Phase-change thermal storage using eutectogels [119]; (b) solar energy storage with eutectogels [120]; (c) electrical
energy storage employing CNF-based eutectogels [122]; (d) fabrication of supercapacitors using PAM-PDA-based eutectogels [123]; (e) PAA-DES
eutectogel serving as flexible zinc-air battery (FZAB) electrolyte [124]; (f) PVA-ZDES eutectogel applied as advanced battery electrolyte [125].
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图 9 (网络版彩图) (a) THEDES凝胶用于局部药物递送
[126]; (b)酮洛芬负载到共晶凝胶用于载药研究

[127]; (c)双网络共晶凝胶
辅助电刺激疗法促进伤口愈合

[128]; (d) 共晶凝胶促进伤口愈合
[129]; (e) 锌基共晶凝胶促进伤口愈合

[132]; (f) DES-CS/GP用于牙
周炎治疗

[134]; (g) 自组装共晶凝胶促进小分子药物渗透
[67]

Figure 9 (Color online) (a) THEDES gel for localized drug delivery [126]; (b) ketoprofen-loaded eutectogel for drug carrier investigation [127];
(c) dual-network eutectogel-assisted electrostimulation therapy for wound healing enhancement [128]; (d) PDES eutectogel promoting wound
regeneration [129]; (e) zinc-based eutectogel for improved wound recovery [132]; (f) DES-CS/GP composite for periodontitis treatment [134]; (g) self-
assembling eutectogel enhancing transdermal drug permeation of small molecules [67].
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Yang等[132]
合成DES (ChCl-EG)同时引入锌离子, 该凝

胶对革兰氏阳性菌和革兰氏阴性菌均具有强大的抗菌

功效, 同时保持了强大的生物相容性. 体内测试表明,
共晶凝胶敷料显著增强了伤口愈合过程的多个方面,
包括与对照组相比加速伤口闭合、增加表皮再生

(2.16倍)、增强新上皮形成(2.03倍)、血管密度升高

(2.98倍)和改善胶原蛋白沉积(1.08倍) (图9e). Li等[133]

利用透明质酸钠(SH)和NADES开发了一种由多巴胺

(DA)原位涂覆的新型共晶凝胶伤口敷料(DES-DA-
SH@Ag). DES-DASH@Ag凝胶在使用NIH-3T3成纤

维细胞进行测试时表现出良好的细胞相容性, 并对感

染暴露伤口的两种细菌具有显著的抗菌作用, 同时可

促进伤口区域小鼠皮肤组织的再生. Zhang等[134]
通过

将DES (水杨酸-ChCl)掺入壳聚糖/β-甘油磷酸钠(CS/
GP)水凝胶基质中开发了一种多功能共晶凝胶, 用于

治疗牙周炎(图9f). Cheng等[67]
所制备的自组装共晶凝

胶通过促进细菌控制、活性氧清除和通过促进小分子

药物的细胞渗透来调节巨噬细胞, 从而表现出提高炎

症性疾病治疗/疗法疗效的潜力(图9g). DES与其他溶

剂相比, 可通过组分筛选增强其生物相容性、生物降

解性和促渗透性, 功能化共晶凝胶解决了传统药物递

送系统在扩散性和渗透性方面的局限性, 为药物递

送、伤口敷料、炎症治疗等领域提供了新的治疗

选择.

5 总结与展望

共晶凝胶融合了DES的特性与三维网络结构的功

能优势, 在柔性传感、能源转化与储存、生物医学等

领域展现出重要的应用价值. 本文综述了共晶凝胶的

组成特性、功能化设计策略, 及其在上述关键领域的

具体应用. 但共晶凝胶发展仍面临以下问题亟待解决.
首先, 共晶凝胶与传统凝胶相同存在电导率与机械性

能之间的平衡难以实现——高交联密度虽可增强结构

稳定性, 却会限制离子迁移, 导致离子电导率下降. 这
需要对于DES/DES、DES/聚合物链、聚合物链之间

的相互作用进行详细机制探究, 明确离子迁移与凝胶

基体框架之间的相互作用. 其次, 目前的共晶凝胶主

要基于均匀的块状结构构建, 这限制了它们在机电、

自修复结构稳定性和分子溶剂化耐溶剂能力之间的协

同性能. 此外, 其生物相容性与免疫响应问题需进一步

探究, 尽管DES本身生物相容性良好, 但长期植入人体

可能引发炎症反应, 制约了其体内应用.
为应对上述挑战, 未来研究可从以下方向系统推

进. (1) 优化共晶凝胶的组分设计, 通过深入解析体系

内多重相互作用机制, 通过设计凝胶内部梯度协同提

升其机电性能, 如引入聚电解质作为共晶凝胶的主链,
它可以将额外的自由移动离子释放到DESs介质中; 另
一种典型策略是将二次电子导电网络, 如导电聚合

物、碳纳米管、石墨烯、MXene和液态金属引入其

中, 设计离子电子双导电机制柔性材料. (2) 突破传统

制备方法, 引入3D打印、静电纺丝、辐射诱导聚合交

联等先进技术, 以实现结构的精准可控构筑, 引入梯度

结构设计实现共晶凝胶在高灵敏度柔性传感、柔性制

动和仿生软体机器人等领域的进一步应用. 具体而言,
在3D打印中, 前驱体墨水通常需具备10~1000 Pa s范
围内的表观黏度, 在打印后, 墨水的弹性模量(G′)需要

快速恢复并超过损耗模量(G″). 同时, 可引入含双键单

体 , 为辐射诱导技术构建共晶凝胶提供反应位点 .
(3) 融合AI方法, 借助机器学习算法对材料性能数据

集进行特征提取与模式识别, 建立组成与性能之间的

构效关系模型, 进而实现性能预测与最优配方的智能

筛选, 通过算法辅助实现精确选择氢键供体和受体基

团构建DES对于定制凝胶特性以适应特定应用场景至

关重要. 共晶凝胶的构建与功能化是DES工程化应用

的关键环节.
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Abstract: Deep eutectic solvents (DESs), a novel class of green solvents composed of hydrogen bond donors and
acceptors, boast advantages such as simple preparation, low cost, and tunable physicochemical properties, rendering
them promising for widespread applications. Eutectogels, constructed by integrating DESs as key components, not only
inherit the desirable characteristics of DESs but also combine stretchability, high ionic conductivity, biocompatibility,
and versatile functional design. As such, they are recognized as a new generation of functional materials capable of
replacing conventional ionogels. This article systematically outlines the design strategies for functional eutectogels and
reviews their recent research and application progress in three major fields: flexible sensing, energy conversion and
storage, and biomedicine. It aims to provide valuable references for the design optimization, performance enhancement,
and scalable application of these materials.
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