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摘　要　本研究利用甲基丙烯酸锌(ZDMA)和木质素在三元乙丙橡胶(EPDM)中构建动态配位键交联网络，

并利用机械训练促进材料中的配位键断裂重构，成功制备高性能木质素/EPDM仿生人工肌肉材料，并系

统研究其驱动机理及无外力驱动性能 . 研究结果表明，机械训练能促进动态配位键的断裂与重构，从而

有效稳定分子链网络的取向结构 . 该取向结构赋予材料 1.5 MPa的驱动应力和超过 41%的可逆驱动应变，

同时显著提高驱动响应灵敏度 . 在此基础上，通过内置弹簧或2根材料交替加热刺激产生内应力，实现了

无外应力条件下可逆驱动 . 由于木质素能赋予材料优异的光热转换性能，材料能够通过局部光热效应产

生向光面和背光面的内应力差异，从而实现无外力远程弯曲驱动 . 该研究阐明了动态配位键与机械训练

协同增强驱动性能的机制，为开发新一代无外力依赖的智能驱动器件提供了理论与材料基础 .
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仿生人工肌肉材料能够将热、光、电等外部

刺激转化为宏观机械运动，在驱动器、机器人以

及医疗器械等诸多领域展现出广阔的应用前

景[1]. 该类材料的驱动机制多样，如基于不同组

分间热膨胀系数的差异[2]、液晶弹性体的相态变

化[3]以及介电弹性体在电场作用下的形变响应[4]

等 .在各类人工肌肉材料中，基于半结晶聚合物

的人工肌肉材料物因其成本低、易加工、商业可

得性强等优势，被认为具有广泛的应用前景 . 然

而，该类材料在响应速率、可逆应变与驱动应力

等关键性能指标上仍存在不足，尚难以满足实际

应用需求[5]. 因此，开发高性能可逆驱动的半结

晶聚合物人工肌肉材料已成为该领域的重要研究

方向之一 .

半结晶聚合物人工肌肉材料的可逆驱动性能

源于分子链在取向结晶过程中的伸长与结晶熔融

后的收缩[6,7]，该功能也称作双向形状记忆功能 . 

该功能的实现通常需先对材料进行形状编程，再
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通过外力或内应力维持分子链的取向状态 . 在此

条件下，材料可在降温时发生取向结晶并伸长，

升温时则发生熔融收缩，从而表现出可逆的宏观

形变，其中，保持分子链的稳定取向是实现高性

能可逆驱动的关键[8]. 尽管施加恒定外力是固定

分子链取向最简单的手段[9]，但在许多实际应用

场景中无法持续施加外力 . 因此开发不依赖外力

负载的可逆驱动半结晶聚合物人工肌肉材料，对

于拓展其应用范围具有重要意义[10].

为实现无外力条件下的可逆驱动功能，研究

者尝试通过分子结构设计将外部载荷转化为内部

应力，以维持链取向 . 目前已报道的策略包括使

用化学交联的双组分结晶嵌段共聚物/聚乳酸−聚
氨酯[11]、化学交联制备的双网络结晶聚合物(如

聚己内酯/聚乙二醇[12]和聚乙二醇-聚四氢呋喃[13])

以及兼具化学与物理交联的宽熔融转变温度半结

晶聚合物乙烯-醋酸乙烯共聚物[14]等 . 该类可逆驱

动聚合物具有 2 个熔融温度(Tmin和 Tmax)，首先

Tmax温度下，通过施加一定的外力使初始样品熔

融温度下进行变形，得到形状A，之后降温到低

于Tmin固定此临时形状，得到形状B；然后，将

样品升温至一定温度T (Tmin < T < Tmax)，此时样

品变为形状A. 当重复降温、升温过程时，样品

可以在形状A、B 之间可逆转换 . 另一种途径是

将预拉伸弹性体与半结晶聚合物复合，借助弹性

体的回弹内应力固定分子链取向，从而实现无外

力条件下的双向驱动，如化学交联的苯乙烯−丁
二烯−苯乙烯嵌段共聚物/聚己内酯−聚氨酯[15]，

然而，这些方法大多依赖于复杂的分子结构设

计，且其制备过程也较为复杂 .

本团队在前期工作中，通过将甲基丙烯酸锌

(ZDMA)和木质素引入EPDM基体，构建了动态

配位交联网络，并结合机械训练促进动态键断裂

与重构，成功制备出具有机械训练自增强，应变

自适应硬化和热/电/光热驱动的人工肌肉材料[16]. 

然而，配位键与机械训练对其驱动性能的影响机

制尚不明确，且该材料的驱动功能需在恒定外力

作用下才能实现，限制了实际应用 . 因此，本研

究旨在阐明配位键与机械训练对复合材料驱动性

能的调控机制，并利用材料自身产生的驱动力转

化为内应力来源，进而开发无需外力即可实现可

逆驱动的智能器件 .

1　实验部分

1.1　材料

三元乙丙橡胶 (EPDM)含有 70 wt%乙烯、

29.5 wt%丙烯以及 0.5 wt%乙烯基降冰片烯；碱

木质素含有2.88 mmol/g酚羟基、1.06 mmol/g醇

羟基及 0.15 mmol/g 羧基，其他原料及规格

见表1.

1.2　复合材料制备

在 80 ℃和 50 r/min的转速条件下，首先将

EPDM 与木质素加入密炼机 (型号 LN-100ML，

广东利拿实业有限公司)中混炼8 min，随后添加

一定量ZDMA继续混炼 10 min，最后加入包括

5份氧化锌、2份硬脂酸、1份双叔丁基过氧化二

异丙基苯和0.5份三烯丙基异氰脲酸酯在内的硫

化体系，混炼 5 min后出料 . 将所得共混料转移

至双辊开炼机(XK-160型，无锡市第一橡塑机械

有限公司)中进一步混炼指定时间和次数，压制

成规定厚度的薄片，得到未硫化共混料 . 该共混

料在室温下放置24 h后，置于平板硫化机(QLB-

250/Q型，无锡市第一橡塑机械有限公司)中，于

170 ℃和14.5 MPa条件下热压20 min完成硫化交

联，制得动态配位键增强的木质素/EPDM复合

材料，命名为P100LxZy，其中x表示木质素添加

份数，y表示ZDMA添加份数 . 随后，将该材料

在万能试验机上以 200 mm/min的速度按一定应

Table 1　Information for raw materials.

Raw materials

EPDM

Alkali lignin

Bis(tert-butyldioxyisopropyl) benzene

ZDMA

Triallyl isocyanurate

Zinc oxide

Stearic acid

Category

3745P

By-product from alkaline pulp production

industrial grade

Analytical reagent

industrial grade

Analytical reagent

Analytical reagent

Manufacturer

Dow Chemical (China) Co., Ltd.

Shanghai Dongsheng Co., Ltd

Hao Sheng New Materials Co., Ltd.

Sigma-Aldrich (Shanghai) Trading Co., Ltd.

Shenzhen Longlibong Materials Co., Ltd.

Chengdu Kelong Chemical Reagent Factory

Tianjin Damao Chemical Reagent Factory
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变进行反复加载—卸载的机械训练处理，得到最

终的人工肌肉材料，样品标记为P100LxZy@n%，

其中n代表训练所用应变百分比 .

1.3　表征和测试

材料损耗因子测试：将样品裁制成50 mm × 

6 mm × 1 mm的长条，测试长度为25 mm，采用

美国TA仪器公司Q800型动态力学分析仪在拉伸

模式下进行测定 . 设置预应力为0.01 N，动态应

变 0.5%，温度扫描范围为−90~100 ℃，扫描频

率1 Hz，升温速率3 ℃/min.

变温红外光谱(FTIR)：复合材料的红外光谱

是采用变温傅立叶变换红外光谱仪 ( 型号

INVENIOS，德国布鲁克仪器)衰减全反射(ATR)

模式下进行测试获得测定的 . 样品扫描的波数范

围为 500~4000 cm−1，测试温度为常温及 40~

160 ℃，在该温度区间内，每隔20 ℃进行1次测

试，升温速率为10 ℃/min.

双量子固体核磁：采用纽迈公司核磁共振分

析仪(VTMR20-010V-I, B0=0.5 T)测试. 90°和180°

脉冲的长度分别设置为约3.32和5.68 μs. 信号采

样频率为 250 kHz，射频延时为 0.6 ms，重复采

样间隔时间为 2500 ms，模拟増益为 20 db，回

波时间为 0.1 ms，回波个数为 4000. 驱动性能测

试：使用同一设备(Q800型动态力学分析仪)和相

同尺寸样品(50 mm × 6 mm × 1 mm，测试长度

25 mm)进行以下2项检测：(1) 驱动应变测试 在

等应力模式下，对样品施加 1.3 MPa恒定应力，

冷却至−30 ℃并记录初始长度 L0；随后以 3 ℃/

min速率从−30 ℃升温至90 ℃，实时记录温度对

应长度L. 驱动应变按(L − L0)/L0计算，驱动应变

取热收缩应变的最大值与最小值之差. (2) 驱动应

力测试 在等应变模式下，将样品应变固定为

0.01%，同样从−30 ℃冷却后以 3 ℃/min升温至

90 ℃，监测随温度变化的应力，驱动应力为收

缩应力最大值与最小值之差 .

热驱动展示：将样条固定于木制人偶关节

处 . 随后用吹风机加热样品，样品收缩；然后让

其在室温下冷却后，样条伸长，将可逆切换角度

(人偶)和可逆驱动距离观察并记录下来 .

光热转换性能测试：将木质素/EPDM复合

材料薄膜裁成小圆片，使用Lasever公司808 nm

近红外光源(光斑直径6 mm，距样品10 cm)进行

照射，使用FLIR Systems公司T530型红外热像

仪(热敏度 30 mK，距样品 20 cm)记录表面温度

变化 .采用 Perfectlight公司 PL-MW 2000光功率

计标定实际照射功率(W). 每个升降温循环设为

6 min (升温 3 min，降温 3 min)，由红外热成像

仪(型号T530，美国FLIR Systems公司)采集最高

温度与平均温度数据并绘制温度-时间曲线 .

光热刺激驱动展示：对P100L40Z12@600%

样品施加205 g负载，在距样品10 cm处用808 nm

近红外光源进行交替开关照射，诱导材料发生可

逆收缩与伸长 . 无负载时，分别照射样品左右两

侧及前后两面，以激发其面内与面外驱动 .

2　结果与讨论

2.1　人工肌肉材料制备示意图

将甲基丙烯酸锌(ZDMA)作为反应性相容

剂，通过ZDMA中的锌离子与木质素中的含氧

官能团发生配位作用，再利用ZDMA中的不饱

和双键与EPDM中的双键发生接枝反应，从而在

EPDM基体间原位构建动态配位交联网络[16,17]，

最后通过机械训练促进动态配位交联网络重构，

利用重构的配位键稳定住EPDM分子链取向，增

强复合材料可逆驱动性能(图1).

2.2　机械训练和动态配位键对材料链段运动能

力的影响

利用动态热机械分析(DMA)研究了机械训练

对木质素/EPDM复合材料动态热机械性能的影

响 . 从图 2(a)可以看出，所有样品在约−24 ℃处

均出现1个明显的损耗因子峰，对应于EPDM链

段玻璃化转变温度(Tg)，反映了链段运动能力的

增强 . 经机械训练后，样品在50 ℃附近出现第二

个损耗因子峰，且随着训练应变从300%增大至

600%，该峰的温度从50.8 ℃ (P100L40Z0@300%)

升高至 51.4 ℃ (P100L40Z0@600%). 该现象可归

因于训练过程中重构的配位键能有效稳定住链段

取向 . 当温度接近此第二损耗因子峰的温度时，

被配位键稳定的链段开始恢复运动；训练应变增

大促使更多配位键重构，增强了对橡胶链段的约

束，因此链段运动所需温度相应提高 . 进一步探

究配位键的作用发现(图2(b))，未添加ZDMA的

样品 P100L40Z0@300%未出现配位键稳定链段

所对应的损耗因子峰；而未添加木质素的样品

100L0Z12@300%中，该损耗因子峰从50.8 ℃降

至 46.2 ℃. 这些结果进一步表明，木质素基−动
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态配位键是稳定机械训练后复合材料中分子链取

向的必要条件 .

通过变温红外光谱研究动态配位键在温度刺

激下的动态断裂性能(图2(c)). 复合材料在1276，

1110和1023 cm−1处有明显的吸收峰 . 其中，位于

1263 cm−1的吸收峰归属于木质素中的芳香官能

团的 C―O 键的配位键吸收峰，位于 1110 和

1023 cm−1 的吸收峰归属于木质素中的烷基的

C―O键的配位键吸收峰[16]. 随着温度从 40 ℃增

加到160 ℃. 3个配位键的吸收强度全部出现明显

下降，并且 1113 cm−1处的吸收峰会逐渐蓝移至

1109 cm−1，表明配位键在温度刺激下能大量断

裂 . 进一步通过双量子固体核磁研究材料在不同

温度下的分子链弛豫现象 . 如图 2(d)所示，

P100L40Z12@300% 样品在 55 ℃热处理后，其

动态弛豫谱中对应于刚性木质素(左侧)与柔性

EPDM链段(右侧)的 2个特征峰均向谱图右侧方

向移动 . 该现象表明，材料内部的2种运动单元

的运动性均显著增强[18]，这主要是因为热处理导

致了木质素与EPDM界面间的动态配位键发生断

裂，从而解除了其对木质素和分子链运动的

束缚 .

2.3　机械训练和动态配位键对材料驱动应力的

影响

人工肌肉材料能够对外做功，源于其具备

一定的驱动应力 . 需说明的是，驱动应力来源

于材料受热产生的收缩力，与常规拉伸过程中

产生的工程应力不同 . 本研究采用DMA等应变

模式分析了训练应变对木质素/EPDM复合材料

驱动应力的影响 . 在恒定应变(0.01%)条件下，

记录了−30~90 ℃下复合材料所产生的驱动应

力 . 经过机械训练的样品P100L40Z12@600%和

P100L40Z12@300% 表现出“热缩冷胀”现象 . 

从图 3可以观察到，P100L40Z12@600%因热收

缩所产生的驱动应力能超过 1.5 MPa，该值超过

人体骨骼肌驱动应力(0.35 MPa) 4倍以上 . 相比之

下，经300%应变训练的样品P100L40Z12@300%

虽呈现“热缩冷胀”现象，但其最大驱动应力仅

为 1.05 MPa. 而未训练样品 P100L40Z12 则表现

为经典的“热胀冷缩”现象，产生反方向的膨胀

应力0.23 MPa. 以上结果表明，机械训练能显著

提升材料的驱动应力 . 进一步研究配位交联网络

对驱动应力的影响 . 机械训练的关键挑战在于经

过反复预拉伸而不导致材料失效 . 对于不添加

ZDMA的P100L40Z0，在大应变下(600%)进行机

械训练会导致材料产生缺陷，初始的缺陷会在后

续的机械训练过程中迅速扩展，从而导致整个材

料断裂失效 . 对于不添加木质素的 P100L0Z12，

变形能力不足(断裂应变<400%). 相比之下，含

有ZDMA和木质素的P100L40Z12能形成动态配

位交联网络，其配位键能通过动态断裂和重构

防止应力集中，所以能阻止材料内部产生缺陷，

从而使材料在机械训练过程不会失效 . 基于此，

本研究施加小应变(300%)进行250次机械训练研

究其驱动机制 . 从图 3可见，P100L40Z0@300%

与 P100L0Z12@300% 的最大驱动应力均低于

1.05 MPa， 显 著 低 于 P100L40Z12@600% 的

1.52 MPa. 这一结果说明动态配位交联网络的引

入有助于提高复合材料的驱动应力 .

2.4　机械训练对材料驱动应变的影响

人工肌肉材料的自主变形能力源于其具备

一定的驱动应变 . 我们进一步研究了机械训练应

变对木质素/EPDM 复合材料驱动应变的影响 . 

需指出的是，此处驱动应变是指材料受热收缩

所产生的应变，与拉伸过程中受外力拉伸产生

的工程应变不同 . 在施加 1.3 MPa 恒定应力使

P100L40Z12@600%样品保持绷直状态下，记录

其随温度变化的应变 . 从图4可见，随着温度从

−30 ℃升至90 ℃，该材料的应变显著变化，收缩

率达 41%；冷却回−30 ℃时，应变恢复初始值，

并在多次热循环中表现出良好的可逆性 . 人体骨

骼肌的驱动应变通常在20%~40%，而该复合材料
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的可逆驱动应变达到 41%，优于人体骨骼肌上

限 . 经300%应变训练的P100L40Z12@300%也表

现出接近40%的可逆驱动应变 . 相比之下，未训

练的 P100L40Z0在相同温区间内驱动应变不足

25%，且在后续循环中出现明显蠕变 . 其热驱动

变形机制为：加热时EPDM中结晶链段熔融收缩

为无定形结构；冷却时无定形链段沿外力方向重

新取向并结晶伸长 . 由于机械训练后动态配位键

稳定了链段取向，从而使复合材料表现出更大的

驱动应变 . 进一步分析机械训练对材料驱动应变

温度响应灵敏度的影响 . 从图4观察曲线上半部

分的熔融诱导收缩曲线可见，未经机械训练的

P100L40Z12在达到40 ℃熔点前驱动应变变化较

小，响应灵敏度较低；在熔点附近应变迅速增

大，响应明显提高；温度超过60 ℃后晶粒完全

熔化，应变变化再次趋缓 . 整个温区内，熔融收

缩与冷却结晶伸长曲线形成明显的滞后环，热

响应灵敏度不佳 . 相比之下，经机械训练的

P100L40Z12@600% 和 P100L40Z12@300% 样品

在 0 ℃附近即出现应变变化，响应灵敏度较

高，且在熔点附近进一步提高 . 冷却过程中，

P100L40Z12@300%的结晶诱导伸长速率加快，

响应也更灵敏 . 以上结果表明，机械训练后复合

材料中取向的链段结构同时促进了熔融收缩与结

晶伸长过程，不仅提高了驱动应变，也增强了温

度响应灵敏度，从而加快热驱动响应速度 .

2.5　动态配位键对材料驱动应变的影响

进一步研究木质素与ZDMA所形成的配位

键对复合材料驱动应变的影响 . 从图5可见，未

添加 ZDMA 的 P100L40Z0@300% 与 P100L40Z1

2@300%的驱动应变数值相近，表明ZDMA的

引入并未降低材料的驱动应变 . 而未添加木质素

的P100L0Z12@300%其驱动应变可达45%，说明

木质素的加入会略微减小驱动应变，这归因于木

质素作为填料对分子链段运动的限制作用 . 进一

步观察曲线轮廓，相比于 P100L40Z12@300%，

未添加ZDMA的P100L40Z0@300%和未添加木

质素的 P100L0Z12@300%均显示出明显的滞后

环，表明其驱动响应灵敏度下降 . 进一步观察曲

线下半部分的结晶诱导伸长过程可见，P100L40

Z12@300%的冷却收缩速度最快 . 这是由于木质

素与ZDMA形成的配位键有效稳定了机械训练

后的取向链段，促进了结晶诱导伸长，从而加快

冷却收缩速度，提高了温度响应灵敏度 . 相比之

下，缺乏配位键的样品在加热过程中取向结构易

被破坏，导致结晶伸长缓慢，温度响应灵敏度

较低 .

2.6　应力对材料驱动应变的影响

为研究外应力对机械训练后材料可逆驱动性

能的影响，系统考察了不同应力条件下材料的驱

动应变变化 . 在更大的机械训练应变下，更多的

动态配位键参与断裂重构过程，从而稳定住更多

的分子链取向 . 由于链取向与材料驱动性能呈正

相关的关系，因此选择 P100L40Z12@600%而非

P100L40Z12@300% 研究外力对驱动应变的影

响，以及 2.7和 2.8节中的无外力光/热致驱动性

能展示 . 由图 6可知，当外应力为 1.5和 1.3 MPa

时，试样P100L40Z12@600%的驱动应变均可达

40%. 然而，当外应力降低至1.0 MPa时，驱动应

变显著降低至25%以下；在未施加外应力(0 MPa)

的条件下，驱动应变接近于 0. 上述结果表明，

唯有在外应力不低于约1.3 MPa时，该材料方可

在热热刺激循环中呈现出显著的可逆驱动特性 .
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进一步观察曲线轮廓可知，在1.0 MPa外应

力下，复合材料呈现明显的应变滞后环，响应灵

敏度较低，其性能类似于未经机械训练的样品

P100L40Z12. 而当外应力增至 1.3和 1.5 MPa时，

材料在冷却过程中由结晶诱导的伸长及加热时的

收缩速率均显著提升，温度响应灵敏度增强 . 以

上结果说明，施加足够大的应力是使机械训练后

材料中取向分子链段充分展现驱动性能的关键因

素，该条件不仅有助于提高驱动应变幅度，同时

能提高其温度响应灵敏度 .

2.7　无外力热驱动性能

为实现可逆驱动，木质素/EPDM复合材料

需在外力作用下使链段在冷却时沿外力方向发生

结晶诱导伸长 . 然而，依赖外部施力会增加驱动

系统的复杂性，限制其实际应用 .考虑到机器人

系统中常自带可提供外力的元件(如弹簧)，本研

究将弹簧内置于人偶膝盖关节处，从而对复合材

料施加持续外力 . 如图 7(a)和 7(b)所示，即使不

额外施力，通过内置弹簧的作用，在多个热循环

中人偶的小腿与大腿之间可实现超过20°的可逆

角度变化 . 其机理在于：机械训练后的复合材料

处于取向状态，受热时产生收缩力作用于弹簧，

直至弹簧变形所产生的应力与材料收缩力达到平

衡；冷却过程中，弹簧力逐渐超过材料的收缩

力，驱使材料发生结晶诱导伸长，恢复初始形

态 . 由于人偶关节连接处不光滑，存在不稳定的

摩擦力，阻碍内置弹簧的力传递到复合材料，故

导致驱动应变少许下降 .

为简化驱动器件结构，进一步利用材料自身

产生的驱动应力对材料施加内应力 . 将两条处于

取向状态的木P100L40Z12@600%复合材料分别
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装配在人偶手臂的上、下两侧 . 如图 7(c)和 7(d)

所示，通过交替加热不同侧的样条，人偶胳膊可

实现可逆的上下摆动(电子支持信息Video 1). 具

体而言，当对上侧样条加热时，上侧样条受热产

生受热收缩产生驱动应力，此驱动应力传递至下

侧样条，使其逐渐被拉伸绷紧并产生反方向的内

应力，当上侧样条的驱动应力和下侧样条的内应

力相等时，样条停止驱动；随后冷却上侧并加热

下侧时，下侧样条受热收缩产生驱动应力并作用

于上侧样条，促使上侧样条沿该驱动应力方向发

生结晶诱导伸长，长度伸长并逐渐绷紧并产生内

应力，直至产生的内应力和驱动应力相等时，样

条停止驱动 . 此过程往复多次，从而利用材料内

应力实现可逆运动 .

2.8　无外力光热驱动性能

木质素是一种以芳香苯环为主要骨架的天然

聚合物，其分子内 π-π共轭和分子间 π-π堆叠作

用赋予了材料光吸收与光热转换能力，从而为复

合材料引入光热响应功能[19,20]. 基于该特性，本

研究使用 808 nm 近红外光源对 P100L40Z12@

600%复合材料的光热性能进行了测试 . 如图8(a)

所示，在功率密度为0.78 W/cm2的近红外光照射

下，复合材料表面最高温度(Tmax)在180 s内从室

温升至约100 ℃，关闭光源后迅速冷却至室温，

表明该材料具备良好的光热转换性能 . 利用光刺

激可远程、精准控制的优势，进一步研究了材料

在近红外光下的光热驱动性能 . 从图 8(b)可见，

当 20 mg 的 P100L6Z15@600% 样品负载 205 g 重

物时，通过开关光源控制加热和冷却，材料可产

生17.6%的可逆应变，实现远程无接触控制驱动

(电子支持信息Video 2).

在无外力负载条件下，该材料同样表现出光

热驱动能力 . 如图 8(c)所示，当近红外光从右侧

照射时，样条在10 s内向右作面内弯曲；切换至
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左侧照射时，样条在8 s内向左弯曲 . 此外，从面

外方向照射也可引发类似的可逆弯曲响应(图

8(d)和电子支持信息Video 3). 其可逆光驱动机理

在于：光在右照射时，材料的光热效应使材料右

侧(向光面)温度高于左侧(背光面)，而该材料的

驱动应变随着温度增加而增加(图4和图5)，因此

温度梯度导致两侧应变和内应力差异(图 3)[16]，

从而引发右侧的材料分子链段收缩引发弯曲变

形，同时给左侧材料施加内应力, 导致左侧材料

分子链段被绷紧；而当在左侧照射时，光热效应

使左侧材料分子链段受热收缩，同时给右侧材料

施加内应力，使右侧材料沿着内应力的方向伸

长 . 值得指出的是，由木质素制备的复合材料不

但具有稳定的光热转换性能，其富含的酚羟基还

能赋予复合材料优良的抗氧化性能 . 该抗氧化功

能能有效抑制复合材料在长期热循环过程中的热

氧老化，从而保障其在热环境下的长期结构稳

定性[19].

3　结论

通过将 ZDMA 与木质素引入 EPDM 基体，

成功构建了动态配位交联网络，结合机械训练工

艺制备出高性能木质素/EPDM 人工肌肉材料，

并系统研究了其驱动机理与无外力驱动性能 .主

要结论如下 .

(1) 材料的可逆驱动性能源于动态配位键与

机械训练的协同机制 . 机械训练促进配位键断裂

重构，使分子链在网络中形成并保持稳定取向 . 

加热时，结晶区熔融导致材料沿取向方向收缩；

冷却时，分子链在外力或内应力作用下沿定向重

新结晶，实现宏观伸长 .

(2) 配位键的存在显著提升了驱动性能与响

应灵敏度 . ZDMA与木质素形成的动态配位键不

仅增强了分子链取向稳定性，使驱动应力提升至

1.5 MPa，同时加快了热驱动循环过程中的驱动

应变对温度的响应灵敏度，因此提高了驱动响应

速度 .

(3) 外应力通过维持链段取向直接影响驱动

性能 . 当外应力不低于 1.3 MPa时，材料在热循

环中表现出高驱动应变与低应变滞后特性；应力

不足时，分子链无法有效取向结晶，导致驱动性

能显著下降 .

(4) 实现了无持续外应力下的可逆驱动 . 通过

内置弹簧提供恢复力或双材料交替热激励产生内

应力平衡，可在实际器件中实现≥20°的可逆运

动，表明该材料在无外力条件下的应用潜力 .

(5) 木质素赋予材料优异的光热转换能力，

支持多模态驱动 . 基于 π-π堆叠结构，材料可吸

收 808 nm近红外光并高效转化为热，实现远程

光控驱动 . 单侧光照产生温度梯度和内应力梯

度，诱导材料发生可逆定向弯曲，进一步拓展其

在非接触可逆控制场景中的应用前景 .

本研究不仅阐明动态配位键与机械训练对半

结晶聚合物驱动性能的增强机制，还为开发高性

能、无外力依赖的人工肌肉材料及智能驱动器件

提供了可行的材料策略与设计思路 .
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Abstract  This study aims to study the actuation mechanisms and external load-free actuation for high-performance 
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biomimetic artificial muscle material. Zinc dimethacrylate (ZDMA) and lignin were incorporated into ethylene-

propylene-diene monomer (EPDM) matrix to construct dynamic coordination crosslinking network, followed by 

the rearrangement of dynamic coordination crosslinking network through mechanical training process. Through 

this strategy, high-performance lignin/EPDM biomimetic artificial muscle material was successfully prepared, 

whose actuation mechanism and external load-free performance were systematically investigated. The results 

indicated that, a certain part of chain orientation was stabilized by the newly generated dynamic coordination 

bonds after mechanical training. This oriented structure not only endowed the material with an actuation stress of 

1.5 MPa and a reversible actuation strain exceeding 41%, but also significantly enhanced its actuation response 

sensitivity. Furthermore, reversible motion was achieved without external load through either built-in springs or 

internal stress generated by alternating thermal stimulation of dual-material structures. Additionally, Due to the 

excellent photothermal conversion capability imparted by lignin, the material could generate an asymmetric 

internal stress distribution between the illuminated and shaded regions through localized photothermal effects, 

thereby enabling remote-controlled bending actuation without external load. This study elucidated the mechanism 

by which dynamic coordination bonds and mechanical training synergistically enhance actuation performance, 

providing a theoretical and material basis for developing a new generation of smart actuators independent of 

external loads.

Keywords  Artificial muscle material; Lignin; Mechanical training; Actuation mechanism; External 

load-free actuation
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