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基于聚合物电解质抑制锂硫电池“穿梭效应”的策略与研究进展 
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摘  要：锂硫电池因其具有出色的能量密度(2600 W·h·kg–1)且硫资源分布广泛、易于获取而备受研究人员关注。然而，因其

严重的“穿梭效应”制约了其商业化进程。电解质作为锂硫电池中最重要的部分之一，对于锂硫电池容量具有特殊的贡献。聚

合物电解质由于其分子链的可设计性，被研究者广泛用来抑制“穿梭效应”，虽然使用聚合物电解质可以在一定程度上抑制“穿
梭效应”，但是由于多硫化物在聚合物电解质中特殊的溶解性，使得这种“穿梭效应”无法完全被抑制。本文结合了聚合物电解

质在锂硫电池方面的应用，针对解决锂硫电池“穿梭效应”的策略进行了整理归纳，包括物理吸附、化学吸附以及二者协同作

用和催化转化，并对未来聚合物电解质的发展方向作出展望，为抑制锂硫电池“穿梭效应”的发展提供一定的参考。 
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储能技术作为能源利用的重要环节，贯穿于人

类社会发展的各个阶段，并随着社会的进步不断演

进，推动着人类文明的前行。得益于锂离子电池循

环寿命长、自放电率小、无记忆效应等优点[1–3]，锂

离子电池在 1991 年问世后在储能领域的应用也得

到了快速发展，但由于其储能机制的局限性，使

得锂离子电池难以突破350 W·h·kg–1的能量密度[4]，

难以满足轻薄化的要求，无法长期满足市场需求。

而具有 2600 W·h·kg–1 理论能量密度的锂硫电池无

疑可以满足发展需求，是锂离子电池的热门候选[5]。 
传统的锂硫电池由硫正极、锂负极、电解液与

隔膜四部分构成，然而，由于电解液容易泄露造成

安全隐患以及锂硫电池在充放电过程中的产物多硫

化物(Li2Sx，x≥4)会溶解在电解液中，造成“穿梭效

应”，导致容量下降[6–7]，使得研究者不得不将目光

转移到固态(SSEs)或准固态电解质(QSSEs)中，以抑

制“穿梭效应”，同时提高电池的安全性能[8–9]。固态

或准固态电解质因其具有较为致密的孔隙结构，不

含或含少量液态电解质，从而在一定程度上可以抑

制“穿梭效应”[10]。其中聚合物电解质因其广泛的来

源、低廉的成本、轻质的特性以及高度的可设计性

而备受青睐，聚合物电解质具有良好的柔性和可加

工性，能够适应电池充放电过程中电极的体积变化，

减少界面阻抗，提高电池的循环稳定性[3]。尽管采

用固态聚合物电解质(SPE)和凝胶聚合物电解质

(GPE)可极大提高锂硫电池的安全性和能量密度，但

研究发现，使用这些电解质的锂硫电池仍存在一些

挑战，如离子电导率低、热稳定性差，以及在充放

电过程中仍会产生“穿梭效应”[11–12]。由于“穿梭效

应”的特殊性，多硫化物在电解质中来回移动，导致

电池内活性物质和容量的不可逆损失[13]。目前，针

对聚合物基锂硫电池中多硫化物“穿梭效应”的抑制

研究已取得显著进展，包括通过构建物理屏障实现

对多硫化物的物理截留，或通过催化剂加速多硫化

物氧化还原的反应动力学。然而，这些方法在抑制

“穿梭效应”的同时，仍面临一系列关键挑战：1) 在
聚合物固态电解质体系中，多硫化物易在电极界面

发生不可逆积聚，并通过浓度梯度扩散至电解质体

相，由于传质过程受限，难以通过歧化反应返回正

极，最终导致电池快速失效；2) 在聚合物基锂硫电

池中，硫正极因缺乏液态电解质的离子传导网络，

致使活性物质利用率较低；3) 聚合物电解质无法完 
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全阻断单质硫的溶解，进而引发更为复杂的“穿梭效

应”；4) 长期循环过程中，聚合物电解质可能因机

械疲劳、化学降解或结构破坏出现性能衰减。因此，

系统分析现有基于聚合物电解质抑制“穿梭效应”的
策略并进行归纳总结具有重要意义，有助于筛选出

最优方案，在最大限度抑制多硫化物扩散的同时，

兼顾提升锂硫电池的综合性能，从而推动聚合物基

锂硫电池的商业化进程。 

 
图 1  基于聚合物电解质抑制锂硫电池“穿梭效应”的策略 

Fig. 1  Strategies for inhibiting the “shuttle effect” of lithium- 
sulfur batteries based on polymer electrolytes 

 
迄今为止，对于抑制锂硫电池“穿梭效应”的研

究已有不少，然而基于聚合物电解质的综述却鲜有

报道。本文基于聚合物电解质在锂硫电池中的应用，

系统总结了近年来该领域抑制“穿梭效应”的研究进

展，概述了锂硫电池的基本工作原理及聚合物电解

质中的“穿梭效应”，详细探讨了不同类型聚合物电

解质在抑制“穿梭效应”方面的策略，包括物理吸附、

化学吸附和催化转化等(图 1)，最后对锂硫电池聚合

物电解质未来的研究方向做出了展望。 

1  锂硫电池的工作机理 
传统的锂硫电池由硫正极、锂负极、电解液以

及隔膜 4 个部分组成，通过正极硫与负极锂的氧化

还原反应来实现能量转化。与锂离子电池不同的是，

锂硫电池的反应历程经历了“固–液–固”的转化，而

且每个过程都经历了复杂的氧化还原过程，本节将

对锂硫电池的基本原理以及产生“穿梭效应”的原因

进行介绍。 

1.1  锂硫电池的基本原理 
锂硫电池用硫或含硫化合物作为正极材料，其

能量密度远高于锂离子电池，而且，硫资源丰富、

价格低廉且环境友好，符合电动汽车和大规模储能

领域对电池低成本、高能量密度的要求。正是因为

有硫的存在，锂硫电池的反应原理也相对复杂，其

反应如式(1)~式(3)[14]所示： 
Cathodic reaction: 16Li++16e−+S8 8Li2S   (1) 
Anodic reaction: 16Li–16e− 16Li+        (2) 
Total reaction: 16Li+S8 8Li2S            (3) 
对于阳极侧金属锂失去电子变成锂离子，电子

通过外电路流向正极，锂离子则通过电解质向正

极移动。阴极侧则是硫与从负极迁移过来的锂离

子以及外电路传来的电子发生反应，生成一系列

锂的多硫化物，如图 2a 所示[15]。在放电过程中，

锂硫电池中活性物质的演变从具有环状结构的固体

S8 到溶解在液体电解质中的长链锂的多硫化物

Li2Sx (4≤x≤8)，最后到固体 Li2S[16]。 
锂硫电池的充放电曲线，如图 2b 中所示[17]，

从放电过程中看到，阴极硫还原反应总共可以分为

4 个阶段： 
第 1 阶段：固体 S8 发生歧化还原反应，转化为

液态高阶多硫化物 Li2S8 [式(4)]，伴随固–液相变。

这一阶段对应首个电压平台(约 2.3 V)，阴极材料因

反应产生多孔结构，为后续离子传输提供路径。 
S8(s)+2Li++2e− ⎯⎯→ Li2S8(l)                     (4) 
第 2 阶段：Li2S8 进一步分两步还原为 Li2S6 和

Li2S4 [式(5)~式(6)]，均以液态存在。此阶段电池电

压急剧下降，溶液黏度增加，表明锂的多硫化物链

长缩短、离子浓度升高，反应动力学相对较快。 
3Li2S8(l)+2Li++2e− ⎯⎯→ 4Li2S6(l)               (5) 
2Li2S6(l)+2Li++2e− ⎯⎯→ 3Li2S4(l)               (6) 
第 3 阶段：可溶性 Li2S4 转化为不溶性低价锂的

多硫化物 Li2S2 和 Li2S [式(7)~式(8)]，伴随液–固相

变，对应第 2 个较低电压平台(2.0~2.1 V)。该阶段

反应动力学较慢，为贡献电池的主要容量。 
Li2S4(l)+2Li++2e− ⎯⎯→ 2Li2S2(s)                (7) 
Li2S4(l)+6Li++2e− ⎯⎯→ 4Li2S(s)                 (8) 
第 4 阶段：固态 Li2S2 进一步还原为不可溶的

Li2S [式(9)]，为固–固相变过程[18]。 
Li2S2(s)+2Li++2e− ⎯⎯→ 2Li2S(s)                 (9) 
由于 Li2S2 和 Li2S 均为不导电且不溶性物质，

反应极化高、动力学缓慢，最终导致锂的多硫化

物链长显著缩短，溶液黏度进一步上升，以上 4 个
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阶段中，硫经历了“固–液–固” 3 个转化过程，首

先是固体硫转化为可溶性锂的多硫化物，其次是

锂的多硫化物转化为固体 Li2S2，最后固体 Li2S2

转化为固体 Li2S，正是这种“固–液–固”的转化，

使得锂硫电池中产生“穿梭效应”。如何抑制“穿梭

效应”成为了锂硫电池研究中的一大挑战。因此，

如何通过聚合物电解质的设计和优化来有效抑制

“穿梭效应”，需要先了解其产生的原理才能“对症

下药”。 
1.2  “穿梭效应”产生的原理 

在传统的锂硫电池中，其反应过程中会产生可

溶性的长链锂的多硫化物 Li2Sx (4≤x≤8)。这些多

硫化物具有较高的溶解性，极易溶于常用的醚类电

解液中，随后在电解液中自由移动，并且能够穿过 
隔膜。如图 3[19]所示(图 3 中 2Sn

− 表示长链多硫化物。
2

–Sn x
− 表示短链多硫化物)。充电时，易溶解的长链多 

硫化物无法全部重新转化为 S8，部分会溶解于电解

质并扩散至锂负极。在锂电极处，它们被还原为短

链多硫化物，最终以不溶性 Li2S 和 Li2S2 的形式沉

淀在锂表面，因多硫化物与锂离子的持续反应，这

些短链多硫化物在锂表面附近积聚，随后又扩散回

硫正极，在正极处被重新氧化成长链多硫化物，这

种多硫化物在正、负极之间循环往复迁移的现象被

称为“穿梭效应”[16]。 

 

(a) Charge–discharge process of lithium-sulfur battery[15]                      (b) Charge–discharge curve of lithium sulfur battery[17] 

图 2  锂硫电池的工作机理 
Fig. 2  Working mechanism of lithium-sulfur battery 

 

图 3  “穿梭效应”产生的原理[19] ( 2Sn
− 表示长链多硫化物， 2

–Sn x
− 表示短链多硫化物) 

Fig. 3  Generation principle of “shuttle effect”[19] ( 2Sn
−  represents long-chain polysulfides. 2

–Sn x
−  represents short-chain polysulfides) 

 
而“穿梭效应”会对锂硫电池的性能带来极大的

损耗。首先，不溶性多硫化物 Li2S2 和 Li2S 会沉积

在电极表面，这 2 种多硫化物是电子和离子的绝缘

体，会阻碍电子传输，自身也会消耗活性物质，导

致硫的利用率降低。其次，如果多硫化物扩散到负

极，会与金属锂发生反应，导致电池自放电，同时

还会破坏负极表面的固体电解质界面(SEI)膜，从而

造成电池容量的衰减。 
因此，研究者转向采用固态或准固态电解质替

代液态电解质，以抑制多硫化物的溶解与扩散，最

终减少“穿梭效应”。具有高度可设计性以及柔性的

聚合物电解质便成了一个热门的选择。聚氧化乙烯

(PEO)因其优异的化学稳定性、柔韧性和加工性而备

受研究者青睐。虽然 PEO 作为常用的固态电解质，
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理论上在一定程度上能够抑制多硫化物的溶解与扩

散，但前人的研究发现，基于 PEO 的聚合物电解质，

多硫化物在放电过程中溶解到固态电解质中，然后

溶解的多硫化物在随后的充电过程中仍然保留在固

态电解质中[20]。这意味着，尽管 PEO 基聚合物电解

质能够减缓多硫化物的扩散速度，但是其仍经历了

“固–液–固” 3 个转化过程，并不能完全阻止其溶解

与穿梭，究其原因，是因为 PEO 的分子结构与传统

的聚醚基液体电解质具有相似性，其氧化乙烯(EO)
单元具有较高的 Gutmann 供体数(DN)，表现出显著

的溶剂化能力，这种特性使得多硫化物能够通过络

合作用溶解于 PEO 基质中，从而引发“穿梭效应”并
加剧容量衰减。 

Liu 等[21]进一步研究了聚合物基锂硫电池的失

效机理，通过原位光学观测系统来观察放电过程中

各部分物质的变化，在聚合物电解质中，不仅多硫

化物会发生溶解，而且正极硫也会溶解并扩散，溶

解的硫提高了反应动力学，导致更高的上放电平台，

溶解的多硫化物在 SPE中的迁移速度比在液体醚电

解质中的迁移速度要慢，不能及时返回阴极，在进

一步放电过程中不能被还原，导致放电平台斜率变

长，随着时间的推移，硫的溶解和扩散会导致自放

电现象，进而减少活性物质的利用率，降低了电池

的循环稳定性。 
除了传统的 PEO 基固态电解质外，其他的聚合

物电解质在应用时同样受到“穿梭效应”的困扰。作

为液态和固态之间的中间状态的 GPE，通过将液

体电解质与聚合物基质结合而形成，它同时具备

液态电解质的高离子电导率以及固态电解质的良

性的安全性[22]。Hu 等[23]发现聚偏氟乙烯-六氟丙烯

(PVDF-HFP)具有高介电常数以及电化学稳定性，被

用作柔性 GPE 基体。但是，PVDF-HFP 链上缺乏与

多硫化物相互作用的有效官能团，无法限制多硫化

物的溶解和扩散。同样被用作 GPE 基底的还有与液

态电解质有良好亲和性的聚甲基丙烯酸甲酯

(PMMA)[24]，然而，PMMA 的酯基(—COOCH3)中，

虽然羰基(C==O)和醚氧(C—O)带有部分负电荷，但

是其作用力相对较弱，无法实现有效的抑制，同时

也证明了想要通过单一的聚合物基底以实现锂硫电

池中多硫化物的吸附，从而达到高性能和安全性要

求确实很困难[25]。 
综上所述，聚合物电解质通过其独特的结构，

可以很好地应用于锂硫电池之中，从而发挥其独特

的物理化学性质。然而，在实际应用中，由于 GPE

中液态电解质的存在，以及多硫化物在 PEO 中的高

度可溶解性，还有电解质的微观结构复杂性和多硫

化物的高度活性，这些因素使得多硫化物仍然能够

在聚合物电解质中扩散，尽管速度可能较在液体电

解质中慢，但仍足以引起“穿梭效应”，进而影响电

池的循环性能和容量保持率。因此，选用不同的策

略去吸附多硫化物或加快其反应进程来抑制“穿梭

效应”对聚合物基的锂硫电池来说尤为关键。 

2  抑制“穿梭效应”的策略 
如何抑制“穿梭效应”一直是锂硫电池聚合物电

解质领域的热点问题，使用单一的聚合物电解质往

往难以满足对多硫化物吸附能力的要求。因此，研

究者们通常会采用各种复合聚合物电解质体系，通

过将聚合物基质与无机填料、离子液体或其他功能

性材料复合，以协同提升电解质的性能。究其策略，

往往是采用上述材料的物理或化学特性来对“穿梭

效应”进行抑制。 
2.1  物理吸附 

采用物理吸附的策略主要是依靠范德华力的分

子间弱相互作用以及基于表面电荷分布的静电相互

作用。范德华力源于分子瞬时偶极诱导产生的微弱

吸引力，静电相互作用则是依赖各种填料表面官能

团的电荷极化形成库仑作用，再利用聚合物基底(如
PMMA)中原本带有部分负电荷的 C==O 和 C—O，

进一步加强这种库伦作用。区别于化学吸附过程中

伴随的化学键断裂与重组，物理吸附全程保持吸附

剂与吸附质的化学结构稳定性，不引发任何形式的

化学反应。 
2.1.1  物理屏障    利用构建物理屏障去拦截多硫

化物，其核心在于通过在电池内部构建特定的物理

结构或材料屏障层，来限制多硫化物的扩散和迁移，

在锂硫电池的发展历程中，这种方法最早被应用于

传统锂硫电池的隔膜中，科研人员采用在隔膜表层

涂覆具备独特性质的纳米陶瓷微粒[26]，诸如氧化铝

(Al2O3)、二氧化钛(TiO2)等，或嵌入具备规则孔道

的多孔有机高分子材料，促使隔膜形成了密集且均

匀排布的微孔结构，使得隔膜可以高效遏制多硫化

物在充放电循环中的溶解与迁移，从而实现对“穿梭

效应”的有效抑制。将这一策略引入聚合物基电解质

体系，为研发高性能的锂硫电池开辟了新途径。借

助溶液涂覆、原位聚合等复合技术，将多种功能材

料、纳米纤维状增强材料[如碳纳米管(CNTs)]与聚

合物基质进行复合，促使聚合物电解质形成了类似
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的紧密结构，有效阻挡多硫化物的迁移，进而增强

了电池的循环耐久性和库仑效率。然而，在推进该

策略的过程中，仍面临诸多亟待攻克的关键科学难

题。诸如如何设定恰当的孔隙结构参数(孔径尺寸、

孔隙率、孔道互连性等)，在有效拦截多硫化物的同

时，保障锂离子的快速传输。 
经过长期研究发现，多硫化物的溶解通常由多

硫化物溶质与溶剂分子之间的锂离子交换反应引 
发[27]。因此，Li+和 2Sn

− 是锂硫电池充放电过程中的

主要迁移物种，所以，了解 Li+和 2Sn
− 的尺寸大小是 

非常必要的。Zhang 等[28]通过研究发现，在传统醚

基电解液中，中性的 Li2S6 为主要成分的穿梭物种，

并且计算了 Li2S6(I)和 Li2S6(II) 2 种构象以及单阴离 
子 6LiS− 和 2

6S − 的尺寸分别为 0.72、0.74 和 0.73 nm。 
常见醚类电解质中多硫化物分子的尺寸约在

0.7~1.0 nm[29]。因此，从理论上来说，只要在电解

质中构建小于 0.7 nm 的微孔，便可以有效抑制多硫

化物的穿梭。 
大量研究人员通过建立致密的电解质膜来抑制

多硫化物的穿梭，Das 等[30]利用原位热聚合的方法

合成致密的准固态电解质。结果表明，所制备的聚

合物电解质通过物理屏障的方法成功将多硫化物吸

附在阴极侧。Zhang 等[31]利用 SiO2 作为无机填料的

与传统的 PEO-氢化物电解质相结合，SiO2 的加入有

效增强了电解质的机械强度。SiO2 纳米颗粒在 PEO
基体中均匀分布，通过彼此之间构建的微孔，利用

构建物理屏障的方式，有效抑制了多硫化物的穿梭。 
除了在电解质上构筑致密层外，还可以在阳极

侧与锂形成致密膜。根据离子筛分效应，只允许锂

离子传输，杜绝了多硫化物与正极锂的直接接触。

如图 4a 所示，Wang 等[32]选用钙钛矿型 CsGeI3 作为

PEO 基聚合物电解质的填料，该填料可与锂金属反

应生成均匀致密的 SEI 层，进一步阻断多硫化物与

锂金属的反应，表现出优异的循环稳定性。同样的，

Zhang 等[33]选择用纳米 In2O3 作为填料加入 PEO 基

的电解质中，其作用机理如图 4b 所示，该聚合物电

解质体系在提升 PEO 基底离子传输性能和机械稳

定性的同时，能够在锂负极界面处原位生成致密

Li-In 合金界面层，该种界面层能够有效捕获电解液

中的多硫化物，显著抑制其迁移扩散，从而有效缓

解“穿梭效应”。 
尽管构筑物理屏障是一种直接有效的方法，可

以通过空间位阻的方式防止多硫化物的穿梭，然而，

当所构建的孔隙结构被多硫化物完全堵塞后，锂

离子的传输路径同样被限制在了阴极侧，这使得

电池同样面临着失效的风险；同时，由于多硫化

物的高度可溶解性，物理屏障并不能完全抑制其溶

解和扩散。 
2.1.2  静电相互作用    根据电化学基本原理，带

电粒子之间会因电荷性质不同而产生相互作用，即

同种电荷相互排斥，异种电荷相互吸引。在锂硫电

池体系中，溶解于电解液中的多硫化物往往带负电

荷，基于这一电化学特性，研究者通过在聚合物电

解质表面修饰富含阴离子或带正电荷的功能基团，

如磺酸基团(—SO3)等，利用库仑相互作用实现对多

硫化物的定向调控。一方面，带负电的修饰层可排

斥多硫化物阴离子，阻止其向负极迁移，根据库仑

定律，排斥力 F 的计算公式如式(10)所示。当两部

分所携带的电荷量越大时，排斥力越强；另一方面，

特定功能基团可通过静电引力将多硫化物锚定在正

极侧。这种基于静电相互作用的物理调控策略可有

效抑制多硫化物的“穿梭效应”，提升电池的循环稳

定性。 

1 2q qF k
r

=                             (10) 

其中：q1和 q2分别为带电基团与多硫化物的电荷量；

r 为电荷中心间距；k 为库仑常数 
例如，Heo 等[34]采用带正电的聚(二烯丙基二甲

基铵)双(三氟甲基磺酰基)酰亚胺(PDDA–TFSI)制备 
了一种新型聚合物电解质，PDDA⁺的正电荷与 2Sx

−  
的负电荷通过库仑力形成离子对相互作用，PDDA⁺
阳离子在高分子链上密集排列，形成高电荷密度的 
吸附位点，对 2Sx

− 的吸附能显著高于中性或弱极性的 
传统黏合剂，并能够促进锂离子的快速迁移，从而

加速反应动力学。Wang 等[35]制备出一种多功能

GPE (ANPD-GPE)，全氟磺酸基聚合物(Nafion)中的 
—SO3 密度高，且多硫化物阴离子(如 2

6S − )带有 2 个 
负电荷，导致排斥力较强，Nafion 中的—SO3 基团

固定在聚合物骨架上，形成局部电场，当多硫化物

阴离子接近时，受到垂直于 Nafion 表面的排斥力，

方向指向电解质本体，阻止其向锂负极迁移。这种

方向性排斥迫使多硫化物在正极区域参与氧化还原

反应，减少穿梭到负极导致的活性物质损失(图 4d)。 
2.2  化学吸附 

虽然通过构筑物理屏障与静电相互作用可以在

一定程度上抑制“穿梭效应”，提升锂硫电池的循环

稳定性，但其依赖的范德华力与弱静电作用在吸附

强度和特异性上具有很大的局限性。而化学吸附是 
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SEI is solid electrolyte interface; PEO is polyethylene oxide; CNT is carbon nanotube; PDDA–TFSI is poly (diallyldimethylammonium) bis (trifluoromethanesulfonyl) 
imide; ANPD-GPE is amino-functionalized nanoparticle-doped gel polymer electrolyte. 

图 4  使用物理吸附抑制多硫化物扩散的策略 

Fig. 4  Strategies for inhibiting polysulfide diffusion using physical adsorption 
 

指通过化学键合的方式，包括形成极性键或通过路

易斯酸碱相互作用，将多硫化物固定在正极材料或

电解质中，从而减少其在电解质中的溶解和扩散，

这种吸附作用基于化学键的形成，具有较高的吸附

强度和选择性。 
2.2.1  功能化官能团作用    在材料表面或内部通

过化学修饰或合成的方法引入具有特定化学性质的

基团是一项重要的策略，这些基团能够与原来聚合

物基底中的官能团共同作用，与多硫化物之间形成

化学键，如聚丙烯腈 (PAN)侧链含强极性腈基

(—CN)，可以与 Li+配位，形成“Li+—CN”强配位键，

有效捕获多硫化物中的 Li+，进而固定整个多硫化物

离子对，将多硫化物固定在正极材料或电解质中。

这些特定的杂原子官能团，如—COOR、C==O 等，

展现出较高的空间电荷密度特性，扮演着供电子基

团的角色。这些电子给予基团能够提供丰富的结合

位点，促进与多硫化物之间形成的锂键相互作用。 
Park 等[36]采用了高交联聚合物电解质涂层，这

些涂层含有大量的电子供体基团，光谱学结果显示，

酯基与多硫化物之间形成了锂键(图 5a)，从而与多

硫化物相结合，实现化学吸附。从化学结构的角度

分析，酯基基团因其独特的电子特性常表现出吸电

子效应。这一现象主要源于 2 个因素：首先是氧原

子具有显著的电负性特征，其次是 C==O 与烷氧基

(—OR)之间的电子云发生离域现象，促使电子密度

向酯基方向偏移。然而，在锂硫电池体系中，当酯

基被引入电极材料或电解质时，其氧原子上未成键

的孤对电子能够与锂离子产生特定的配位作用，从

而形成一类特殊的化学键合——锂键。这类相互作

用虽然在强度上与氢键相当，属于较弱的化学键类

型，却能够在多硫化物与电极界面间构建稳定的结

合。通过这种锂键的构建机制，酯基可实现对多硫

化物的有效固定，显著降低其在电解液体系中的溶

解度和迁移率，进而有效缓解多硫化物的穿梭现象。

在此基础上，大量研究者开始利用酯基与多硫化物

的结合去实现多硫化物的化学吸附。Du 等[37]在聚
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乙烯(PE)隔膜上原位聚合富含酯基的GPE(PEGPE)，
所制备的电解质中富含酯基，能够与多硫化物发生

化学相互作用，从而捕获多硫化物，减少其在电解

液中的扩散。Ao 等[38]采用了一种紫外光固化聚合

物网络的策略，以增强 PEO 基的 SPE 性能，使用

聚乙二醇二甲基丙烯酸酯(PEGDMA)作为主要的交

联单体，利用丰富的酯基长链有效捕获多硫化物，

并阻碍这些物种的溶解。 
除了酯基外，其他功能性官能团也有与多硫化物

结合的能力。Wang 等[39]研究了新型的 P(VDF-HFP)
基双功能高离子迁移数聚合物电解质(PTP)，通过理

论计算，研究者们发现 PDDA-TFSI 与多硫化物之

间存在较强的相互作用。计算结果显示(图 5b)，Li2S6

与 PDDA-TFSI 复合物的吸附能为–22.771 4 kJ/mol，
表明这种相互作用是稳定的。Sheng 等[40]通过密度

泛函理论(DFT)计算，发现 PEO-PAN 交联结构对多

硫化物的吸附能力比纯 PEO 链更强，PAN 纤维中

的—CN 基团能够吸附多硫化物，从而有效抑制多

硫化物的扩散(图 5c)。 
2.2.2  路易斯酸碱相互作用    不同于形成锂键等

通过提供稳定的结合位点来吸附多硫化物，路易斯

酸碱理论的应用侧重于通过形成配位键来固定多硫

化物。根据路易斯酸碱理论定义，具备电子对接受

能力的物质(路易斯酸)可与多硫化物(常被视为路易

斯碱)中的末端硫原子形成配位键，这种化学吸附作

用不仅显著强于物理吸附，其动态平衡特性更赋予

体系优异的反应可逆性。具体而言，在聚合物电解

质中引入路易斯酸位点[如金属有机框架(MOFs)中
的不饱和金属位点、过渡金属氧化物等]，可通过

d-p 轨道杂化与多硫化物建立稳定的电子传递通道。

一方面，金属中心(如 Co、Ni 等)的空 d 轨道接受硫

原子的孤对电子形成 σ 型配位键，这种强相互作用

可将多硫化物的溶解平衡常数降低 2~3 个数量级；

另一方面，配位过程中发生的电荷转移会改变多硫

化物的电子云分布，有效降低 Li—S 键断裂能垒，

促进其氧化还原动力学。例如，Zhang 等[41]通过将

聚乙撑亚胺(PEI)和聚乙二醇二缩水甘油醚(PEGDE)
进行原位化学交联，制备了一种新型的 GPE。GPE
中的氨基(—NH2)、羟基(—OH)和 C—O 等路易斯碱

基团能够通过路易斯酸碱相互作用，有效锚定多硫

化物，抑制其“穿梭效应”。 
γ-Al2O3 作为路易斯酸，其表面存在大量的酸性

位点，这些酸性位点能够与路易斯碱(如多硫化物、

胺类等)发生强相互作用，Wang 等 [42]通过引入 

 
PAN is polyacrylonitrile; LiTFSI is lithium bis (trifluoromethanesulfonyl) imide. 

图 5  使用化学吸附抑制多硫化物扩散的策略 
Fig. 5  Strategies for inhibiting polysulfide diffusion using chemisorption 
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γ-Al2O3 纳米纤维骨架与 PVDF-HFP 聚合物基体相

结合，成功制备了一种高性能的 GPE，其正是利用

了 γ-Al2O3 能够与多硫化物发生路易斯酸碱相互作

用，从而锚定多硫化物，抑制其“穿梭效应”。结果

表明，使用该凝胶电解质的锂硫电池在 150 个循环

后仍能保持 841.5 mA·h·g–1 的放电容量，每个循环

的容量衰减率仅为 0.21%。同样被视为路易斯酸的

还有酰胺基团(—CONH2)，Ao 等[43]利用聚乙烯吡咯

烷酮(PVP)中的酰胺基团作为电子供体，与多硫化物

形成强相互作用，通过在靠近正极的一层中引入

PVP，制备了由 PEO 和 PVP 组成的聚合物电解质，

PVP 的加入降低了 PEO 的结晶度，有助于提高锂离

子的传输效率，同时减少了多硫化物在 PEO 中的溶

解度，进一步抑制了“穿梭效应”。 
化学吸附的原理是借助复合聚合物电解质内的

特定官能团，通过与多硫化物构建化学键或形成路

易斯酸碱强相互作用，从而有效抑制锂硫电池中的

“穿梭效应”。这种策略不仅能够显著降低多硫化物

在电解质中的溶解，还能通过化学键的束缚作用减

少其在正、负极之间的自由移动，从而提升电池的

性能和循环稳定性。然而，采用化学吸附策略时，

在电解质中引入特定官能团或材料，无疑会增加电

解质设计的难度与成本，与此同时，还需系统评估

由此可能引发的电池副反应，以及活性位点的饱和

问题，这些因素都对锂硫电池的实际应用与性能优

化有着重要影响。 
2.3  物理吸附和化学吸附协同作用 

相较于单一依赖物理限域或化学键合的策略，

物理吸附和化学吸附协同作用的机制突破了单一作

用的局限性，可以实现对多硫化物的多层吸附：首

先利用物理吸附的多孔结构筛分效应与表面静电预

捕获能力，通过三维孔隙网络实现多硫化物的初步

截留与快速富集，随后再通过引入特异性键合作用，

利用活性位点与多硫化物形成强化学键合，实现从

“物理捕获”到“化学锚定”的双重约束。例如，某些

纳米结构材料(如多孔碳、MOFs 等)不仅能够通过物

理限域作用捕获多硫化物，其表面的官能团还能与

多硫化物发生化学吸附，形成双重保护。这种协同

策略进一步增强了“穿梭效应”的抑制效果，提高了

锂硫电池的循环稳定性和容量保持率。 
MOFs 作为当下比较热门的材料之一，在锂硫

电池中的应用也十分广泛，它们具有高度有序的结

构和可调控的孔隙特性[44]，而且大部分的 MOFs 都
属于微孔结构，正如前面所说，多硫化物分子的尺

寸约在 0.7~1.0 nm，由此一来，便可以构成天然的

物理屏障，从而起到离子筛分的作用，同时，MOFs
中的金属节点和有机配体可通过化学作用固定多硫

化物。例如，Mg-MOF-74，具有 10.2 Å 的孔径和丰

富的路易斯酸性位点[45]，MOF-PVDF 复合凝胶聚

合物电解质，同样利用了 MOFs 材料的空间位阻

作用和路易斯酸碱效应固定多硫化物(图 6a)，在

0.1 C 的倍率下，使用 MOF-PVDF 电解质的电池在

200 次循环后容量保持率为 71.0%，每循环 1 次容量

衰减率仅为0.14%。Suriyakumar等[46]将Al-TPA-MOF
其分散在 PEO-LiTFSI 混合物中热压成膜制备成复

合聚合物电解质，利用 Al-TPA-MOF 的多孔结构，

减少锂电极暴露在含活性基团的聚合物宿主中的面

积，同时利用 Al-TPA-MOF 的路易斯酸中心与多硫

化物发生化学作用，如图 6b 所示，使多硫化物更

稳定地存在于阴极附近，减少其在电极间的穿梭。

同样的，Yan 等[47]通过细菌纤维素(BC)纳米纤维

原位生长的方式合成了 ZIF-67，如图 6c 所示，将

这种 MOFs 改性的 BC 纳米纤维(BCSZ)作为构建单

元，用于制备自支撑膜分离器和复合聚合物电解质

膜，利用 MOFs 的高效离子筛分能力和丰富的活性

位点，有效吸附多硫化物。 
除了利用 MOFs 材料的特性来实现物理限制和

化学吸附外，加入其他材料或构建新型结构也可以

实现这种协同作用，纤维素作为一种全球含量最为

丰富的可再生资源，具备生物相容性、化学稳定性

以及环境友好性等多重优势，其丰富的含氧官能团，

尤其是—OH，能够有效吸附硫和多硫化物，从而发

挥固定作用。Qu 等[48]设计了一种新型的多功能三明

治结构聚合物电解质(图 6d)，这种聚合物电解质以纳

米碳层作为物理屏障，阻止多硫化物从正极迁移到

负极，纤维素无纺布中的—OH 与多硫化物形成化

学键，以固定多硫化物，减少其在电解液中的溶解

和扩散。Li 等[49]同样从结构出发，以聚合物基底构

成的三维网络结构为基础，将可溶性淀粉(SST)作为

相互作用填料加入到三维网络中，与网络结构之间

形成了氢键，增强了分子间的相互作用力，同时，

SST 中的—OH 能够与电解质中的锂离子相互作用，

从而抑制多硫化物的穿梭。  
Xie 等[50]设计了一种由 PEO、PAN 组成的复合

凝胶聚合物电解质(CGPE)，CGPE 中加入了乙炔黑

(AB)涂层，其多孔结构可以物理吸附多硫化物，同

时通过锂镧锆氧 (LLZO)片的高离子导电性和对多

硫化物的强化学亲和力，加速锂离子的扩散并抑制 
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MOF is metal-organic framework; BCSZ-CPE is bacterial cellulose nanofibers composite polymer electrolyte; NCP-CPE is nanocarbon black/cellulose 

nonwoven/poly(ethylene glycol)-block-poly(propylene glycol)-block-poly(ethylene glycol) (PEG-PPG-PEG) gel polymer electrolyte; LLZO is lithium 
lanthanum zirconium oxide; CGPE is composite gel polymer electrolyte; AB is acetylene black. 

图 6  使用物理吸附和化学吸附协同作用抑制多硫化物扩散的策略 
Fig. 6  Strategies for inhibiting polysulfide diffusion using synergistic effects of physical adsorption and chemisorption 



· 306 · 《硅酸盐学报》    J Chin Ceram Soc, 2026, 54(1): 297–311 2026 年 
 
多硫化物的穿梭(图 6e)，通过 H 型池扩散实验，研

究者发现 CGPE 膜在 8 h 内几乎完全抑制了多硫化

物的扩散。 
2.4  催化转化 

传统的物理限域和化学吸附策略虽可有效缓解

锂硫电池中的“穿梭效应”，但这些方法本质上属于

“被动”防御机制，难以从根本上解决问题。当吸附

位点饱和时，其对多硫化物的抑制效果会显著减弱，

且在高硫负载的电池体系中，这些策略的应用受到

明显限制。除了通过传统的物理或化学方法将多硫

化物锚定在阴极侧以避免其与阳极直接接触外，催

化转化策略为解决“穿梭效应”提供了新的思路[51]。

具体而言，通过引入催化剂，可将多硫化物在阴极

侧快速转化为不溶性的 Li2S，从而显著减少多硫化

物在电解液中的停留时间和扩散能力，从根本上抑

制“穿梭效应”的发生。催化剂的引入能够有效降低

化学反应的活化能，加速多硫化物向固相产物的转

化，减少其在电解液中的积累。这种催化转化策略

属于“主动出击”的解决方案，与传统的“被动”防御

机制形成了鲜明对比。此外，催化作用还可显著提

高 Li2S 的分解效率，从而加速充电过程，进一步提

升电池的循环寿命和倍率性能。因此，催化转化策

略不仅能够有效抑制“穿梭效应”，还能显著改善锂

硫电池的整体性能，为高性能锂硫电池的设计提供

了新的理论依据和实践方向。 
近年来，异质结材料凭借其在半导体物理中的

独特性质，已被广泛研究并应用于能源存储领域，

在锂硫电池中的应用也取得了显著进展，其核心作

用在于通过界面协同效应优化多硫化物的吸附–催
化转化过程，从而起到抑制“穿梭效应”的作用。Chen
等[52]揭示了多功能势阱型异质结材料在加速多硫

化物质量传输和催化转化中的作用(图 7a)，结果表

明，Bi2Te3/TiO2表面Li2S分解的能量势垒为 1.49 eV，

低于 Bi2Te3 (1.70 eV)和 TiO2 (2.14 eV)，表明这种

异质结加速了 Li2S 的分解反应，提高了硫的利用

率。此外，Ao 等[53]研究了 NiO/C3N4 异质结掺杂

对 PE 基全固态锂硫电池性能的影响，NiO/C3N4 异

质结形成的内建电场能够为多硫化物的氧化还原

反应提供更多的活性位点，从而加速多硫化物的

转化。 
MoS2 作为一种二维材料，具有丰富的活性位

点，能够与多硫化物发生强相互作用，从而催化多

硫化物的转化。Xia 等[54]研究了 MoS2应用于锂硫电

池时的催化原理，如图 7b 所示，在电化学反应过程 

中，MoS2 能够诱导生成硫代硫酸根离子( 2
2 3S O − )。

2
2 3S O − 可以作为一种内部氧化还原介质，与长链多 

硫化物发生耦合反应，生成中间体的聚硫代硫酸盐

复合物([O3S2-(Sx–2)-S2O3]2–)，并通过“Wackenroder
反应”分解为 S2–，最终加速 Li2S 的成核。Chi 等[55]

设计了一种具有单侧电催化功能的异质结构 GPE，
作用机理如图 7c 所示。MoS2 能够将长链的多硫化

物(如 Li2S8)快速催化转化为短链的 Li2S2 或 Li2S，
提高了多硫化物在放电和充电过程中的转化效率，

使得电池的充放电过程更加可逆，减少了不可逆的

多硫化物损失，石墨烯泡沫(rGO)的多孔结构能够物

理吸附和限域多硫化物。Li 等[56]利用 MoS2 诱导形

成的准固态电解质，在抑制多硫化物穿梭的同时，

通过溶解–转化化学反应高效地介导硫的氧化还原

反应，从而提高硫的利用率。 
共价有机框架(COF)是一类由轻元素(如碳、氢、

氧、氮、硫或硼)通过共价键连接而成的多孔晶体材

料。它们具有高度有序的孔隙结构和可设计的化学

功能性，被广泛应用于气体存储、催化、分离和能

源存储等领域[57]。Bi 等[58]通过 DFT 计算，Li2S 在

COF-SH 表面的分解能垒仅为 0.71 eV，这表明

COF-SH 能够加速多硫化物的转化，转化机理如图 7d
所示，在 2 C 的电流密度下，COF-SH@PVDF-HFP
基电池经过 800 次循环后容量保持率为 77.3%，而

PVDF-HFP 基电池则迅速衰减。 
总而言之，各类具有催化功能的材料通过催化

转化作用，展现了在锂硫电池中抑制“穿梭效应”
的巨大潜力。这些材料不仅能够提供有效的吸附位

点以减少多硫化物的溶解和扩散，还能通过催化作

用加速多硫化物的转化，从而提高电池的循环稳定

性和容量保持率，应用前景十分宽泛，也证明了

利用催化转化策略抑制多硫化物“穿梭效应”的可

行性。 
综上所述，各种策略因其独特的作用方式而被

应用于聚合物基电解质中，各种策略抑制“穿梭效

应”的效果如表 1 中所示。当采用物理吸附时，锂硫

电池的容量保持率整体较低，而采用化学吸附后，

效果略优于部分物理吸附，在 0.5 C下仍有至少 70%
的容量保持率，甚至更高；将物理吸附和化学吸附

相结合后，锂硫电池的容量保持率进一步提高，可

以在 1 C 高倍率下稳定循环；其中，催化转化的效

果最为显著，在高倍率、高循环次数下仍保持较高

水平，表明催化转化策略对抑制“穿梭效应”更有效，

尤其在复杂条件下优势明显。 
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CB is conduction band; VB is valence band; rGO is reduced graphene oxide; COF is covalent organic frameworks; PVDF-HFP is polyvinylidene fluoride- 

hexafluoropropylene. 
图 7  使用催化转化抑制多硫化物扩散的策略 

Fig. 7  Strategies for inhibiting polysulfide diffusion using catalytic conversion 
 

表 1  各种策略抑制“穿梭效应”的效果 
Table 1  Effect of various strategies on suppressing the “shuttle effect” 

Electrolyte Strategy Rate/C Cycling Capacity retention/% Reference 

PEO/CsGeI3 Physical adsorption 0.2 500 72.0 [32] 

ANPD-GPE physical adsorption 0.2 100 67.5 [35] 

PEGPE Chemisorption 0.5 300 70.0 [37] 

GPE@FEC Chemisorption 0.5 180 79.1 [41] 

BCSZ-CPE Physical adsorption and chemisorption 1.0 800 73.4 [47] 

PTPHS Physical adsorption and chemisorption 0.2 150 87.6 [49] 

Mo-Ti/Mx-GN-GPE Catalytic conversion 0.5 350 91.6 [54] 

COF-SH@PVDF-HFP Catalytic conversion 2.0 800 77.3 [58] 

 

3  结论与展望 
锂硫电池作为新一代储能器件，具有广泛的应

用前景，聚合物材料可通过分子设计获得丰富结构，

实现多功能化，从而在多角度优化电池性能，同时

聚合物基锂硫电池在生产过程中对环境的影响较

小，符合可持续发展的要求，然而“穿梭效应”却阻

碍了聚合物基锂硫电池的进一步发展。本文系统讨

论了锂硫电池的工作原理，以及在聚合物电解质中

产生“穿梭效应”的机理，归纳了近年来针对聚合物

电解质抑制锂硫电池“穿梭效应”的策略，包括构建

物理屏障、利用静电相互作用、引入特殊官能团以
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加速多硫化物的转化，虽然采用这些策略已经在极

大程度上将多硫化物的溶解度降低，尤其是采用催

化转化策略时，锂硫电池在 2 C 高倍率下稳定循环，

但是在实际应用中，仍然存在着多硫化物的扩散，

导致容量衰减率大于实用化阈值，同时也存在着其

他问题。 
首先，不同聚合物电解质中产生“穿梭效应”的

机理尚不完全明确，针对 PEO、PVDF、PAN 等典

型聚合物基底，构建包含链段运动、自由体积分布

及界面吸附能的多尺度模型，利用计算研究 Li2S6

在不同聚合物中的扩散能垒以及结合能等，从而实

现对多硫化物的精准吸附。 
其次，固态电池已被认为是解决“穿梭效应”的

有效方法，然而，采用聚合物电解质时，电解质与

电极之间的界面阻抗仍是不可忽视的问题，未来可

聚焦于正极–电解质的集成化设计，或者着眼于具有

自修复功能的电解质，在最大限度抑制多硫化物扩

散的同时，兼顾应对充放电过程中的体积变化与副

反应，从而降低界面阻抗。 
再者，在聚合物基底中加入具有特殊作用的填

料制备复合聚合物电解质的方法已被广泛应用于锂

硫电池中。然而，填料的种类、结构设计与作用机

制仍存在优化空间，未来可以从动态响应材料的应

用突破，通过分子构象变化动态调节孔道尺寸，实

现多硫化物的“捕获–释放”循环。 
与此同时，采用先进的原位表征技术也是一大

挑战。虽然通过循环伏安法、恒电流间歇滴定技术

(GITT)等电化学方法可以评估多硫化物的转化效

率，但这些方法难以直接观察到多硫化物在聚合物

电解质中的动态行为，无法完全揭示离子传导的微

观机制，未来需结合前沿技术突破，构建多维度、

跨尺度、动态化的原位表征体系，实时监测多硫化

物在充放电中的转化动力学，同时结合动力学模拟

和计算学习算法对数据进行解析。 
尽管面领着诸如此类的复杂挑战，然而，仍可

以利用聚合物电解质的高度可设计性推动锂硫电池

的进一步发展，为了迎合商业以及低碳发展所需，

未来在聚合物电解质领域可以从以下几个方向进行

尝试：1) 受仿生学的启发，如细胞膜的选择透过性，

进一步强化“离子筛效应”，使其构建具有化学识别

功能的动态交联网络，实现锂离子与多硫化物之间

的选择性传输；2) 更多关注天然高分子材料，如壳

聚糖、纤维素衍生物等，这类材料本身具有丰富的

官能团，可以与多硫化物成键，同时其天然可再生

性符合绿色化学趋势，其生物降解性可减少电池回

收负担；3) 在技术融合创新层面，纳米机器人技术

可能为电解质体系带来颠覆性突破，如模仿酶的高

效催化机制，设计具有级联反应功能的纳米机器人，

当检测到多硫浓度升高时，触发结构变化释放更多

催化位点，加强对多硫化物的催化转化。鉴于学术

界对聚合物基锂硫电池的高度关注和不断探索，相

信促进锂硫电池商业化发展指日可待。 
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Extended Abstract 

Lithium-sulfur (Li-S) batteries, characterized by an ultrahigh theoretical energy density of 2600 W·h·kg–1, have emerged as 
promising candidates to replace conventional lithium-ion batteries. The abundance and low-cost accessibility of sulfur resources 
further reinforce their potential for scalable applications. Within the critical components of Li-S batteries, electrolyte research has 
drawn substantial attention, particularly polymer electrolytes due to their merits of low-cost fabrication, lightweight nature, and 
tunable structural design. While the introduction of solid polymer electrolytes (SPE) and gel polymer electrolytes (GPE) markedly 
enhances battery safety by mitigating flammable liquid leakage, persistent dissolution of lithium polysulfides (Li2Sx, 4≤x≤8) during 
cycling remains unresolved. This dissolution phenomenon inevitably triggers the “shuttle effect”, where soluble polysulfides migrate 
between electrodes, leading to irreversible active material loss and rapid capacity decay. Such challenges position the “shuttle effect” 
as a pivotal barrier impeding the commercialization of Li-S batteries. Therefore, in-depth exploration of the generation mechanism of 
the “shuttle effect” is of crucial significance for effectively suppressing this effect through the design and optimization of polymer 
electrolytes. 

The working principle of lithium-sulfur batteries is based on the redox reaction between sulfur and lithium, involving a complex 
“solid-liquid-solid” transformation process. During charging and discharging, the generation and diffusion of soluble lithium 
polysulfides lead to the “shuttle effect”, which in turn causes self-discharge and capacity decay. Traditional liquid electrolytes are 
prone to leakage and cannot effectively suppress the shuttle of polysulfides. Therefore, researchers have turned to solid or quasi-solid 
electrolytes, especially polymer electrolytes. However, the molecular structure of polyethylene oxide (PEO) is similar to that of 
traditional polyether-based liquid electrolytes, and its ethylene oxide (EO) units have a high Gutmann donor number (DN), showing 
significant solvation ability. This characteristic enables polysulfides to dissolve in the PEO matrix through complexation, thereby 
triggering the “shuttle effect” and exacerbating capacity decay. In other polymer electrolytes, the solubility of polysulfides in the 
polymer electrolyte limits their complete suppression of the “shuttle effect”. 

To effectively suppress the “shuttle effect”, researchers have proposed various strategies, including the preparation of composite 
polymer electrolytes by combining polymer matrices with inorganic fillers, ionic liquids, or other functional materials to 
synergistically enhance the performance of the electrolyte, such as physical adsorption, chemical adsorption, physical-chemical 
synergy, and catalytic conversion. Physical adsorption mainly restricts the diffusion of polysulfides by constructing physical barriers 
or utilizing electrostatic interactions. For example, introducing nano-ceramic particles or constructing micro-porous structures in the 
electrolyte can effectively block the migration of polysulfides. Chemical adsorption fixes polysulfides by introducing functional 
groups or utilizing Lewis acid-base interactions in the polymer electrolyte. For instance, polymer electrolytes containing ester groups, 
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amino groups, etc., can form chemical bonds with polysulfides, thereby inhibiting their diffusion. Physical–chemical synergy 
combines the advantages of physical confinement and chemical adsorption. For example, metal-organic frameworks (MOFs) 
materials achieve dual restrictions on polysulfides through their micro-porous structures and surface functional groups. The catalytic 
conversion strategy introduces catalysts to rapidly convert polysulfides into insoluble Li2S, fundamentally suppressing the “shuttle 
effect”. 

Summary and Prospects  Despite significant advancements in mitigating the “shuttle effect” through polymer electrolyte 
innovations, lithium-sulfur batteries still face multifaceted challenges that demand interdisciplinary solutions. Fundamental 
understanding remains incomplete regarding “shuttle effect” mechanisms across diverse polymer matrices, necessitating systematic 
comparative studies to establish universal theoretical frameworks. While catalytic site integration and functionalized polymer designs 
have improved polysulfide (LiPS) conversion kinetics, atomic-level manipulation of active sites and precise microstructural control of 
polymeric networks require further optimization to achieve directional LiPS transformation. Notably, metal-organic frameworks 
(MOFs), despite their success in sulfur cathodes, remain underexplored in polymer electrolyte systems, where theoretical 
investigations combining density functional theory calculations and molecular dynamics simulations could elucidate critical 
interfacial interactions and lithium-ion transport mechanisms. Advanced characterization platforms integrating synchrotron X-ray 
spectroscopy and cryo-electron microscopy are urgently needed to complement conventional electrochemical techniques like cyclic 
voltammetry, as current methods cannot directly resolve LiPS dynamic evolution or atomic-scale ion transport phenomena. 
Concurrently, material optimization must balance enhanced ionic conductivity through molecular engineering against preserved LiPS 
adsorption/catalytic capabilities, demanding innovative multiscale designs that address hierarchical structure–property relationships 
and interfacial stability under operational conditions. These interconnected challenges highlight the imperative for coordinated efforts 
combining computational modeling, advanced characterization, and rational material design to overcome existing barriers in polymer 
electrolyte development. 

Keywords  lithium-sulfur batteries; polymer electrolyte; shuttle effect; polysulfides; catalysis 


