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Abstract    The  utilization  of  sustainable  resources
provides a path to relieving the problem of dependence on
fossil  resources.  In  this  context,  biomass  materials  have
become a feasible substitute for petroleum-based materials.
The  development  of  biomass  materials  is  booming  and
advanced  biomass  materials  with  various  functional
properties  are  used  in  many  fields  including  medicine,
electrochemistry,  and  environmental  science.  In  recent
years,  ionic  liquids  have  been  widely  used  in  biomass
pretreatments  and  processing  owing  to  their  “green”
characteristics  and  adjustable  physicochemical  properties.
Thus,  the  effects  of  ionic  liquids  in  biomass  materials
generation  require  further  study.  This  review  summarizes
the  multiple  roles  of  ionic  liquids  in  promoting  the
synthesis and application of advanced biomass materials as
solvents,  structural  components,  and  modifiers.  Finally,  a
prospective approach is proposed for producing additional
higher-quality  possibilities  between  ionic  liquids  and
advanced biomass materials.
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1    Introduction

The  excessive  production  of  petroleum-based  chemicals
has caused non-renewable resource shortages and serious
environmental pollution and has correspondingly promo-
ted  the  concept  of  sustainable  and  green  production.
Biomass materials derived from biomass (such as straws,
fruit  shells,  shrimp shells,  cellulose,  chitin,  alginate,  and

lignin)  have  attracted  wide  attention  owing  to  their
availability,  renewability,  biocompatibility,  and  abunda-
nce.  The  emergence  of  biomass  materials  has  provided
solutions  to  the  crises  of  increasing  shortages  of  oil
resources,  increasing  environmental  pollution,  and  large
emissions of greenhouse gases [1]. Currently, researchers
in  many  fields  are  committed  to  developing  various
biomass materials for medicine [2],  electrochemistry [3],
engineering  technology  [4],  environmental  science  [5],
and  energy  and  fuel  science  [6].  In  this  study,  the
keyword  “biomass  materials”  was  searched  on  the  core
database of the Web of Science. The results involved 129
research  fields  and  showed  that  the  number  of  articles
increased  annually,  indicating  that  research  on  biomass
materials is getting increased attention (Fig. 1). Under the
premise  of  meeting  basic  application  requirements,
advanced  biomass  materials  with  special  properties  are
gradually  emerging  to  optimize  practical  applications.
These  properties  include  thermal  stability,  frost  resis-
tance, antibacterial properties, and electrical conductivity.
However,  the  diversity  and  complexity  of  the  structures
of  biomass  raw  materials  [7]  and  resistance  of  the
biomass  itself  to  chemical,  physical,  and  biological
decomposition  have  seriously  hindered  the  synthesis  of
advanced biomass materials [8].
In recent years, the problem of biomass conversion has

been greatly  resolved with  the  widespread use of  impor-
tant functional fluids—ionic liquids (ILs). ILs are organic
molten salts at temperatures below 100 °C and are usually
composed of large asymmetric organic cations and orga-
nic  or  inorganic  anions.  They  have  excellent  chemical
stability,  thermal stability,  electrochemical stability,  non-
flammability, and negligible volatility [9]. Owing to their
unique  properties,  ILs  are  widely  used  in  chemical
reaction  processes  as  solvents  [10,11],  extractants
[12,13], catalysts [14,15], reaction media [16,17], or their
combinations [18].  In the synthesis of advanced biomass
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materials,  ILs  can  not  only  participate  in  the  chemical
reaction  process  but  also  be  used  as  structural  compo-
nents to optimize the properties of the biomass materials
by virtue of their biocompatibility, electrical conductivity,
antibacterial properties, and other advantages [19–22]. In
addition,  ILs  can  be  used  as  modifiers  with  specific
charge groups or functional groups to improve or enhance
the  performances  of  biomass  materials  by  introducing
groups  into  the  active  reaction  sites  of  the  biomass  [23]
(Fig. 2).
In  this  mini-review,  we  reviewed  the  latest  research

progress  of  ILs  acting  on  advanced  biomass  materials
based on the three important roles of ILs. The content was
divided  into  four  parts:  (1)  ILs  used  as  solvents  to
synthesize  advanced  biomass  materials;  (2)  ILs  used  as
structural  components  to  strengthen  advanced  biomass
materials;  (3)  ILs  used  as  modifiers  to  modify  advanced
biomass materials; (4) a summary of the research.

 

2    ILs as solvents for advanced biomass
materials synthesis

The  complex  structures  and  compositions  of  most
biomass  make  them  insoluble  in  ordinary  solvents,
hindering their  deconstruction and utilization [24].  Thus,
solvents  able  to  dissolve  biomass  will  make  an  out-
standing  solvation  contribution  to  synthesizing  value-
added  advanced  biomass  materials.  To  resolve  the

shortcomings  of  traditional  organic  solvents  and  mineral
acids/bases  such  as  their  harsh  conditions,  high  toxicity,
flammability,  low  recovery,  and  poor  stability  [25],
researchers  are  committed  to  finding  environmentally-
friendly  and  efficient  alternatives.  The  explored  solvents
include  biomass-derived  resources,  water,  supercritical
CO2, and ILs [26].

 

 
Fig. 1    (a) This statistical graph is based on published data retrieved on the Web of Science by the keyword “biomass materials”,
Nov. 19th, 2022; (b) this heat map is based on data from Web of Science, Nov. 19th, 2022, and analyzed by a VOS viewer.

 

 

 
Fig. 2    Schematic  diagram  of  ILs  promoting  the  synthesis  and
application of advanced biomass materials.
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As  one  type  of  task-specific  media,  the  unique
physicochemical  properties  of  ILs  compensate  for  the
shortcomings  of  most  organic  solvents  and  provide
comparable  solvent  properties.  The  negligible  vapor
pressure  of  ILs  alleviates  the  environmental  pollution
caused by volatile  organic  solvents  and the high melting
point  and  thermal  stability  can  withstand  high-tempe-
rature and high-pressure reactions (ILs are not flammable
in  most  cases)  [27].  More  importantly,  based  on  the
structural characteristics of ILs, appropriate combinations
of  anions  and  cations  can  be  designed  according  to
application requirements [28]. This feature overcomes the
limitation of traditional organic solvent selection and has
won ILs the title of “design solvent” [29].

 2.1    Biomass extraction by ILs

Biomass  is  mainly  distributed on land,  in  oceans,  and in
deep  underground  environments  [30].  Lignocellulose
represents  most  of  the  terrestrial  biomass.  Its  most  im-
portant  components  include  cellulose,  hemicellulose  and
lignin  and  a  small  number  of  other  organic  compounds
such  as  pectin  and  protein  [31,32].  Owing  to  the  highly
complicated  3D  amorphous  network  surrounding  the
outer  layer  of  polysaccharide  fibers  [33,34],  lignin  is
regarded as  one of  the main obstacles  to  the deconstruc-
tion  of  lignocellulose  biomass.  Delignification  can  help
produce cellulose-rich materials  (CRMs) and high-purity
hemicelluloses; these are the raw materials for conversion
into  various  advanced  biomass  materials,  biofuels,  or
valuable chemical products [6,35]. However, this process
requires  complex  mechanical  grinding  and  chemical
purification. The large amount of “black liquor” produced

by  chemical  treatment  causes  wastes  of  resources  and
environmental  pollution.  In  recent  years,  the  application
of  ILs  in  lignocellulose  pretreatment  has  aroused
widespread concern in the scientific community. Figure 3
summarizes  the  typical  pretreatment  routes  of  lignocel-
lulose  by  ILs.  Owing  to  the  different  solubility  of  the
various  components  in  lignocellulose,  the  composition
and structure of the biomass change after the IL treatment
and promote a subsequent upgrading process [36].
In  studying  the  adsorption  of  heavy  metal  ions  by

cellulose,  Shen  et  al.  [37]  found  that  the  adsorbent
prepared by CRMs extracted from wood by IL 1-ethyl-3-
methylimidazolium  acetate  ([Emim][OAc])  had  a
stronger  adsorption capacity  for  Cu2+ and Pb2+  than that
directly prepared from poplar powder. This was owing to
the  low  specific  surface  area  of  lignocellulose  in  raw
wood  and  insufficient  exposure  of  the  –OH  adsorption
sites.  The  IL  treatment  broke  down  the  structure  of  the
cell wall layer to expose the cellulose nanofibers (CNFs),
resulting  in  a  larger  specific  surface  area  and  richer
accessible  –OH.  In  addition,  a  small  amount  of  lignin
remaining  in  the  CRM  was  extracted  by  the  IL.  The
porous structure supported by the lignin caused the CRM
to have additional hydroxyl sites and voids [38], allowing
the  CRM  to  be  further  magnetized  and  carboxymethy-
lated. An experiment showed that the adsorption capacity
of  the  functionalized  CRM  adsorbent  for  heavy  metal
ions was higher than that of a similar cellulose adsorbent;
the  maximum  adsorption  capacities  for  Cu2+  and  Pb2+
were 0.144 and 0.161 mmol·g–1, respectively.
In  addition  to  the  abundant  renewable  resources  on

land,  chitin  is  the  main  component  of  crustacean  shells
and  second-largest  biopolymer  on  earth.  It  has  the

 

 
Fig. 3    Typical routes for the pretreatment of lignocellulosic biomass with ILs. Reprinted from Ref. [36].
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potential  to  supplement  lignocellulose biomass  resources
for producing renewable nitrogen-derived chemicals [39].
Owing to its unique properties such as its being a cationic
polyelectrolyte,  multi-functional  reactions,  antibacterial,
biocompatibility,  and  biodegradability,  it  is  widely  used
in medicine [40], food [41], and the environment [42]. At
present,  chitin  extractions  commonly  use  hydrochloric
acid  to  remove  inorganic  salts,  and  then  treat  it  with
sodium  hydroxide  at  temperatures  up  to  160  °C  for
several  days  to  remove  protein  [43].  This  causes  many
problems,  such  as  high  energy  consumption,  high  emis-
sion,  and  equipment  corrosion.  Moreover,  the  strong
acids  and bases  may lead to  the  depolymerization  of  the
chitin  and reduce its  degree of  acetylation,  hindering the
functional  role  of  the  chitin  in  materials  [44].  Current
green  extraction  technologies  were  developed  to  over-
come  the  environmental  problems  associated  with  acid-
base  treatments.  Studies  using  ILs  to  directly  extract
chitin  from  raw  materials  have  shown  great  reliability
[45].  Hydrogen  bonds  are  formed between  the  anions  of
the ILs and acetamide groups and hydroxyl groups of the
chitin,  weakening  the  intramolecular  and  intermolecular
hydrogen  bonds  of  the  chitin  and  leading  to  the  defor-
mation  and  peeling  of  the  chitin  molecular  chain.
Simultaneously, the cations of the ILs penetrate the gaps
between  the  chitin  molecular  chains  to  prevent  the
recovery  of  the  crystalline  phase  after  shedding.  Finally,
the  chitin  chain  is  dispersed  in  ILs  in  the  form  of
completely  separated  molecules.  In  this  way,  the  ILs
extract  chitin  from  marine  biomass  in  a  relatively  mild
way  [46].  Qin  et  al.  [47]  used  [C2mim][OAc]  to  extract
94%  of  the  available  chitin  from  shrimp  shells  in  one
step.  The  excellent  extraction  rate  contributed  to  the
conversion  of  chitin  to  advanced  functional  materials
such  as  fibers,  beads,  and  membranes.  Microbeads  are  a
promising material structure for biomedical and cosmetic
applications  [48,49].  In  recent  years,  the  environmental
concerns owing to petroleum-based microbeads have led
some countries to enact legislation to restrict or eradicate
them [50]. Renewable biomass-based beads are emerging
as  a  sustainable  alternative  to  petroleum-based  beads.
King et al. [51] compared the abilities of chitin extracted
by [C2mim][OAc]  from waste  shrimp shells  with  that  of
commercially  available  chitin  used  in  the  production  of
cosmetic  microbeads.  The  results  showed  that  the  latter
beads had no bead formation at all and lacked uniformity
in  the  shape  or  size  of  the  product,  whereas  the
IL-extracted  chitin  formed uniform beads  with  a  smooth
surface and internal porosity (Fig. 4); thus, they could be
used  to  encapsulate  and  release  active  compounds  with
different  chemical  structures.  Approximately  90% of  the
active  substance  was  released  after  7  h,  providing  a
stable,  prolonged  release.  This  was  owing  to  the  low
molecular weight of the commercially available chitin. It
did  not  allow  sufficient  polymer  chain  entanglement
when  solidifying,  thereby  preventing  the  formation  of

beads.  The  chitin  extracted  using  the  IL  had  a  higher
molecular weight and could better meet the conditions for
the  formation  of  high-quality  microbeads.  However,  the
relatively  high  cost  of  [C2mim][OAc]  and  its  complex
recycling  process  limit  its  large-scale  application.
Therefore,  some  researchers  have  proposed  extracting
chitin  from  shrimp  shells  based  on  one-pot  pulping
method  using  cheap  IL  [NH3OH][OAc]  made  from
highly  acidic  and  alkaline  ions  [43].  This  cheap  pulping
method  has  the  same  or  even  higher  chitin  yield  and
purity  than  the  [C2mim][OAc]-based  extraction  method
with a 10-fold increase in the biomass loading, leading to
better economic potential.

 2.2    Biomass dissolution by ILs

Cellulose  is  a  D-glucose  polymer  connected  by  β-(1-4)
glycosidic  bonds.  It  is  the  main  component  of  the  cell
wall  of  an  important  protective  structure  of  plant  cells
[52].  Cellulose  has  beneficial  properties  such  as  its
hydrophilicity,  biocompatibility,  active  hydroxyl  group,
and  stereoscopic  regularity,  making  it  an  important
resource for derivative products such as chemicals, fibers,
composites,  films,  and  biofuels  [53].  However,  the
existence  of  a  large  number  of  intramolecular  and
intermolecular hydrogen bonds in cellulose leads to high
crystallinity  and  low  dissolvability,  hindering  its  value-
added  applications  [54].  In  1934,  a  US  patent  by
Graenacher  first  proposed  the  use  of  1-ethylpyridinium
chloride to dissolve cellulose [25]. However, because the
melting point of 1-ethylpyridinium chloride was too high
(approximately  118  °C)  and  the  concept  of  ILs  was  not
proposed  at  that  time,  this  discovery  was  not  taken
seriously.  In  2002,  Swatloski  et  al.  [55]  conducted  the
first  study  on  dissolving  cellulose  in  ILs  and  found  that
the IL 1-butyl-3-methyl-imidazoliumchloride [Bmim][Cl]
could  dissolve  cellulose,  opening  up  a  new  field  for  the
development  and  research  of  cellulose  solvent  systems.
As  mentioned  in  most  of  the  current  research,  the
hydrogen bond interactions between the anions of the ILs
and  cellulose  are  the  keys  to  the  dissolution  of  the
cellulose  in  ILs.  These  hydrogen  bonds  change  the

 

 
Fig. 4    Scanning  electron  microscopy  (SEM)  images  of
beads  prepared  from  (a)  commercially  available  chitin  and
(b)  IL-extracted  chitin  (The  beads  size  fraction  used  for  imaging
was  >  250  μm).  Reprinted  with  permission  from  Ref.  [51],
copyright 2017, American Chemical Society.
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orientation  of  the  cellulose  hydroxyl  groups,  making  the
surface chains swell in the solution. Meanwhile, the roles
of  the  cations  cannot  be  ignored.  The  heterocyclic
structures  and  alkyl  chain  lengths  of  the  cations  have
important  effects  on  the  interactions  between  the  anions
and  cellulose.  Through  the  synergistic  actions  of  the
cations  and  anions,  the  cellulose  chains  are  gradually
peeled from the crystal  and cellulose  forms less  uniform
aggregates  with  the  ions  until  fully  dissolved  in  and
surrounded by the ILs [56,57].
The principle of a circular economy has enabled people

to  turn  their  attention  to  waste  utilization.  Waste  paper
usually contains 90%–99% cellulose derivatives and is an
ideal choice for recycling and value-added products [58].
Jeong et al. [59] used the IL 1-allyl-3-methylimidazolium
chloride  ([Amim][Cl])  as  a  solvent  to  dissolve  waste
paper by destroying the cellulose structure. Then, an anti-
solvent  (anhydrous  ethanol)  was  added  for  cellulose
regeneration.  The  IL  was  separated  according  to  the
principle  that  IL  interacts  more  strongly  with  anti-
solvents than with cellulose. The recovery rate of IL was
more  than  96%  and  the  recovered  IL  maintained  a  high
dissolution  efficiency.  Finally,  using  the  regenerated
cellulose  as  a  raw material,  regenerated  cellulose  carbon
dots  (RCCDs)  were  synthesized  by  microwave-assisted
method.  Although  the  mechanism  of  carbon  dot  (CD)
production  from  regenerated  cellulose  is  not  clear,
existing research suggests that pretreatments such as ILs,
enzymes,  or  acid  treatments  are  often  required  during
cellulose  syntheses  of  CDs  [15,60,61].  The  structure  of
the  pretreated cellulose  fiber  decomposes  and its  surface
area  increases;  these  conditions  are  beneficial  to  the
conversion process.  The dissolution of  IL provides these
conditions  for  the  formation  of  CDs.  In  the  study  by
Jeong  et  al.  [59],  the  prepared  RCCDs  showed  blue
fluorescence  under  365-nm  UV  light  (Fig. 5).  The  red-
shift  phenomenon  was  observed  by  gradually  changing
the  excitation  wavelength  from  340  to  440  nm.  In

addition,  the  RCCDs  had  good  biocompatibility  and
could be further applied to fluorescence biotechnology.
Chitosan,  a  product  of  the  complete  or  partial

deacetylation  of  chitin,  is  the  second-most  abundant
natural  nitrogenous  biopolymer  after  protein  [62].
Chitosan  has  great  potential  in  biomedical  applications
because  of  its  low  toxicity,  antibacterial  activity,
hygroscopicity, biocompatibility, and biodegradability. In
the  traditional  process,  acetic  acid  is  used  to  dissolve
chitosan [63],  but the effects of the acid residue on skin,
mucosa  and  tissue  have  hindered  the  application  of
chitosan  in  the  field  of  biomedicine.  Recently,  Li  et  al.
[64] used the [Emim][OAc] to dissolve chitosan. After a
solvent  exchange  with  water,  the  chitosan  solution  was
prepared into a brimonidine tartrate (BT)-loaded chitosan
film for loading the antiglaucoma drug. The chitosan-BT
film  was  transparent  and  stable  with  good  adhesion  and
biocompatibility.  During  the  dissolving  process,  the
hydrogen bonding network of the chitosan was destroyed
by the IL to release the amines involved in the hydrogen
bonding. The solvent exchange step led to the protonation
of  chitosan,  which  in  turn  promoted  the  solvation  of  the
chitosan  in  clear  water.  This  method  eliminated  the
solvent  effect  and  skipped  the  lengthy  post-dissolution
process. Chitosan has one amino group and two hydroxyl
groups  in  the  repeated  hexosamine  residue.  Under
suitable  conditions,  chitosan  can  be  used  as  a  natural
amino  functional  polymer  to  fix  CO2  [65].  However,
traditional  acid  hydrolysis  makes  the  H+  combine  with
the  amino  group,  limiting  the  application  of  chitosan  in
this  field.  Xie  et  al.  [66]  used  [Bmim][Cl]  to  dissolve
chitosan.  By  destroying  the  intermolecular  hydrogen
bonds, the IL completely exposed the amino group in the
chitosan  without  the  constraint  of  the  hydrogen  bonds.
This  was  conducive  to  the  participation  of  the  amino
group  in  the  reaction.  The  reaction  process  is  shown  in
Fig. 6.  The  mild  dissolution  of  IL  overcame  the
shortcomings  of  traditional  solvents.  It  was  proven  that

 

 
Fig. 5    (a) Absorption spectra of RCCDs (Inset: optical images under daylight (left) and 365-nm UV light (right)); (b) excitation-
dependent emission photoluminescence (PL) spectra of RCCDs at different wavelengths, increasing from 340 to 440 nm with 20 nm
increments (Inset: normalized PL emission spectra). Reprinted with permission from Ref. [59], copyright 2018, American Chemical
Society.
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almost all amino groups of chitosan were involved in CO2
capture.  Thus,  chitosan  had  high  adsorption  and
desorption  rates  and  could  be  used  for  CO2  adsorption/
desorption recycling.
At present, ILs have been used as solvents to prepare a

series  of  advanced  biomass  materials.  However,  for
practical  large-scale  applications,  ILs  still  have  certain
defects.  For  example,  some  ILs  are  expensive  (e.g.,
[Bmim][OAc]),  some are  corrosive,  and some have high
viscosity  (e.g.,  [Bmim][Cl]).  To  alleviate  such  defects,
researchers  have  proposed  using  ILs  together  with
organic  solvents  for  the  pretreatment  of  biomass  [67].
Some  inexpensive  organic  solvents  such  as  dimethyl
sulfoxide  (DMSO)  and  N,N-dimethylformamide  have
been  used  as  co-solvents  for  ILs  [68].  The  addition  of  a
co-solvent  can  reduce  the  amount  of  ILs,  thereby
reducing  the  cost  of  pretreatment.  In  an  experiment  for
making  organic  solvent  nanofiltration  membranes  with
date  seeds,  Alammar  et  al.  [69]  used  a  mixture  of
[Bmim][OAc]  and  DMSO  as  a  solvent  to  successfully
dissolve the date seeds. As a non-edible by-product, date
seeds  are  produced  at  more  than  1  million  tons  per  year
and  are  a  very  rich  source  of  lignocellulos  [70].  The
robust  and  insoluble  nature  of  lignocellulosic  biomass
make  them  a  promising  candidate  for  fabricating
advanced materials for application in harsh environments.
Hardian et al. [71] used the same binary solvent system to
dissolve  a  cellulose−chitosan  mixture  and  cast  the
solution  to  prepare  organic  solvent  nanofiltration
membranes.  With  the  addition  of  the  co-solvent,  the
viscosity of the IL decreased and the interaction between
IL and biomass was enhanced; meanwhile, the co-solvent
did not participate in the interaction, so the mixed system
promoted  the  dissolution  of  the  biomass  to  a  certain
extent  [72].  As  environmental  substitutes  for  petroleum-
based  membranes,  these  biofiltration  membranes  have
strong  separation  properties,  chemical  and  thermal
stability, and biodegradability. The combination of cheap
organic  solvents  and  ILs  makes  the  production  process
cost-efficient.

 2.3    Dispersion of ILs in advanced biomaterials

Biomass  nanomaterials  are  commonly  used  as  fillers  to
enhance  the  properties  of  composites,  such  as  their
mechanical,  flame-retardant,  antibacterial,  and  thermal
stability  properties  [73–75].  Biomass  nano-fillers  are
considered  as  the  most  promising  alternatives  to  many
carbon-based  or  metal-based  nano-fillers  [76].  However,
biomass nanomaterials often cause composites to perform
poorly  owing  to  excessive  agglomeration  [77].  To  solve
this  problem,  conducting  ultrasonic  dispersion  or  adding
dispersants  are  usually  employed  in  practice  [78,79].
Considering  the  excellent  abilities  of  ILs  to  dissolve
biomass,  they have been used to  facilitate  the  dispersion
of  biomass  nano-fillers  and  thereby  improve  the
uniformity  of  composites.  Generally,  there  are  two ways
commonly  used  to  perform  this  task,  based  on  whether
the ILs directly or indirectly disperse the biomaterials.
For  direct  dispersion,  Wang  et  al.  [80]  interpreted  the

dispersion effect  of  IL [Emim][OAc] on chitin nanowhi-
skers  (CNW) as  the  anion  of  the  IL  interacting  with  the
polar  partial  domain  of  the  CNW  and  intercalating
between the chitin molecules (Fig. 7). This allowed a high
concentration of nanofiller to be dispersed in the polymer,
thereby improving the mechanical properties of the com-
posite.  The  dispersion  of  cellulose  nanocrystals  (CNCs)
in ILs was also proven; it is caused by the blocking effect
of  the  ILs  between  CNCs  and  inhibits  the  formation  of
intermolecular hydrogen bonds in the CNCs [81].
In  indirect  dispersion,  ILs  indirectly  promote  the

dispersion  of  other  functional  molecules  in  a  composite
by  interacting  with  the  matrix  of  the  biomass.  For
instance, enabled by IL 1-butyl-3-methylimidazolium bis
(trifluoromethanesulfonyl)imide  ([Bmim][NTf2]),  Koga
et  al.  [82]  successfully  dispersed  the  photochromic
molecule  diarylethene  uniformly  on  the  surface  of  a
cellulose  substrate  and  developed  a  stimulus-responsive
colored  paper  device.  The  cations  of  [Bmim][NTf2]
showed  a  hydrogen  bond  donor  capacity  to  form
hydrogen  bonds  with  the  abundant  hydroxyl  groups  of

 

 
Fig. 6    Reversible  covalent  chemistry  between  CO2  and  amines  linked  to  the  chitosan  polymer  chain.  Reprinted  with  permission
from Ref. [66], copyright 2006, Royal Society of Chemistry.
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cellulose, thereby promoting the diarylethene dissolved in
the  IL  onto  the  cellulose  substrate  surface  (Fig. 8).
Compared  with  the  paper  device  without  [Bmim][NTf2],
the  IL-based  device  exhibited  a  more  uniform color  and
more vivid photochromic properties.
In  practical  applications,  ILs  are  most  commonly used

as  a  dispersant  for  carbon  nanotubes  (CNTs)  and  grap-
hene (Gr) [83,84]. Coupled with the effective dissolution
of  biomass  by  ILs,  the  application  of  bio-composites
containing  CNTs  and  Gr  in  many  conductive  materials
has  been  further  broadened.  CNTs  tend  to  agglomerate
owing to  their  high  aspect  ratio  and  surface  energy.  The
sporadic  scattering  affects  the  conductivity  of  the  CNTs
[85]. Gr requires dispersants for decomposition owing to
its inherent insolubility, smooth surfaces of its atoms, and
a strong tendency to aggregate [86]. Therefore, providing
good dispersion of the CNTs and Gr is a key challenge in
the application of polymer Gr composites [87]. One study
concluded that  ILs  with  a  large  dielectric  constant  could

effectively  shield  the  π−π  interactions  between  CNTs,
enabling  the  CNTs  to  be  well-dispersed  in  the  ILs  [88].
Singh  et  al.  [89]  used  an  IL  as  a  dissolving  agent  for
chitin and dispersant for CNTs, respectively. The biocom-
patibility of the chitin and conductivity of the CNTs were
used to prepare biocompatible scaffolds for nerve growth.
Wu  et  al.  [90]  developed  a  temperature-pressure  sensor
for composite fabrics based on functionalized silk coiling
and  weaving  techniques.  The  stacking  of  CNTs  with  a
conductive  material  led  to  an  increase  in  temperature,
enhanced  transmission  of  electrons  between  the  CNTs
through  contact  points,  and  a  decrease  in  resistance,
ultimately  resulting  in  a  decrease  in  temperature  sensi-
tivity. The addition of the IL [Emim][NTf2] dispersed the
CNTs  to  a  certain  extent,  changing  the  charge  transfer
mode of the CNTs from direct contact to an IL-mediated
charge  transfer  (Fig. 9),  thereby  increasing  the  tempe-
rature  sensitivity  of  the  sensor.  Zhou  et  al.  [87]  used
1-ethyl-3-methylimidazolium  diethyl  phosphate  ([Emim]

 

 
Fig. 7    Chemical  scheme  explaining  the  dispersing  role  of  the  IL.  Reprinted  with  permission  from  Ref.  [80],  copyright  2020,
Elsevier.          

 

 

 
Fig. 8    Schematic  diagram of  photochromic  diarylethene  dispersed  on  cellulose  pulp  fibers  by  IL  [Bmim][NTf2].  Reprinted  with
permission from Ref. [82], copyright 2017, American Chemical Society.
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[DEP])  to  disperse  graphene  nanoplates,  multi-walled
carbon nanotubes (MWCNTs), and dissolved cellulose to
prepare a composite conductive film. In general, when the
limited  dispersion  capacity  of  ILs  limits  the  amount  of
filler  added,  researchers  have  found  that  binary  IL
systems  can  be  used  for  larger-scale  dispersion.
Wang  et  al.  [91]  found  that  the  conductivity  of  a
membrane  increases  with  the  increase  of  MWCNTs
during  preparation  of  cellulose/MWCNTs  composite
membranes.  However,  excessive  MWCNTs  will  cause
the [Emim][DEP] originally used to dissolve cellulose in
the  system  to  become  insufficient  for  completely
dispersing  the  MWCNTs,  making  it  difficult  to  form  a
film.  Nevertheless,  further  improved  dispersion  of
MWCNTs can be achieved by adding another IL, i.e.,  1-
hexadecyl-3-methylimidazolium bromide ([C16mim][Br]).
[C16mim][Br]  is  a  type  of  amphiphilic  IL  whose  hydro-
phobic structure interacts with MWCNTs and hydrophilic
structure interacts with [Emim][DEP], forming a double-
layer cylindrical shell structure outside the MWCNTs and
effectively  preventing  their  aggregation.  Thus,  it  plays
positive  roles  in  regulating  the  conductivity  and  tensile
strengths of conductive materials.

 

3    ILs as structural components to enhance
advanced performances of biomass
materials

In  addition  to  using  ILs  as  solvents  for  biomass
processing, they can also be integrated into the system to
interact  with  the  biomass  and  produce  biomass-based
advanced functional materials. In this context, ILs can be
fixed in the materials by a variety of methods, such as in
situ introduction by the sol–gel process or immersion of a
previously  prepared  system  in  ILs  [92].  The  addition  of
the ILs not only adjusts the physicochemical properties of
the biomaterials for mission-specific applications but also

provides  other  attractive  features  such  as  high  electrical
conductivity,  wide  electrochemical  windows,  thermal
stability, bactericidal capabilities, and catalytic properties
[93–95].  However,  most  of  the  current  focus  is  on
ionogels and capacitor electrolyte applications. The com-
bination  of  IL  and  biomass  materials  represents  a  pro-
mising research direction with undeveloped opportunities.

 3.1    ILs as structural components to enhance performances
of biomass-based ionogels

As  promising  functional  materials,  ionogels  have  attra-
cted  remarkable  interest  for  various  applications  includ-
ing  flexible  electronics,  energy  storage,  and  biomedical
applications.  They  can  be  prepared  by  immobilizing  ILs
in  a  gel  network.  Owing  to  the  presence  of  the  ILs,
ionogels  offer  additional  advantages  over  conventional
hydrogels [28]. In addition, the solvent capacity of the ILs
allows for the addition of biomass to prepare sustainable
biomass  ionogels.  Biomass-based  ionogels  have
additional  advantages  of  degradability,  low  toxicity,  and
biocompatibility,  and  are  currently  used  in  antibacterial
dressings  [94],  biosensing  [96],  drug  delivery  [97],
harmful gas adsorption [98], and many other fields.

 3.1.1    Antibacterial dressing

Skin  wounds  are  vulnerable  to  bacterial  attacks  causing
infection.  A  bacterial  infection  is  one  of  the  most
common clinical  diseases;  it  can  endanger  human health
and  even  threaten  human  life  [99].  The  ideal  wound
dressing  should  prevent  further  wound  damage  and
infection  and  accelerate  the  healing  process  [100].  A
hydrogel  is  a  potential  candidate  for  a  wound  dressing
owing  to  its  unique  characteristics,  such  as  its  sufficient
flexibility,  elasticity,  biocompatibility,  high  water  con-
tent,  and high  sensitivity  to  the  physiologic  environment
[101].  Different  types  of  antibacterial  agents  including
antibiotics,  metal  and metal  oxide nanoparticles,  and ILs
have  been  integrated  into  hydrogels  to  enhance  the
antibacterial  effects  [102–104].  However,  the  develop-
ment of drug resistance owing to the inappropriate use of
antibiotics  remains  a  serious  challenge  to  public  health,
and  the  impacts  of  nanoparticles  on  the  immune  system
and toxicity caused by their proliferation and degradation
have not been clarified [105,106].
Current  studies  have  found  that  certain  ILs  have  good

antibacterial  effects  on  common  bacteria,  cocci,  and
fungi,  but  have  good  biocompatibility  with  the  normal
cell  structure  [107].  First,  based  on  the  electrostatic
interaction,  ILs  are  adsorbed  on  the  negatively  charged
cell membrane. Then, the interaction between the ILs and
membrane phospholipids leads to the disintegration of the
phospholipid  bilayers,  resulting  in  irreversible  damage
[106].  This  damage  changes  the  potential,  fluidity,
viscoelasticity,  and  other  properties  of  the  membrane.  It

 

 
Fig. 9    Three  different  conducting  mechanisms  for  composite
CNT  temperature  sensors.  (i–iii)  Three  different  electron/ions
transport  modes  in  CNT  and  [Emim][NTf2]  composite  sensing
materials:  (i)  the  transport  of  charges  via  the  body-body  contacts
among  CNTs;  (ii)  the  transport  via  the  end-to-end  contacts  of
CNTs; (iii)  the transport  via ILs.  Reprinted with permission from
Ref. [90], copyright 2019, Wiley.
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has a serious impacts on the membrane functions, such as
the molecular transport, recognition, migration, adhesion,
and  mechanical  transduction  [108].  According  to  the
bactericidal  characteristics  of  ILs,  Li  et  al.  [94] prepared
an  antibacterial  wound  dressing  based  on  1-vinyl-3-
butylimidazolium  ([VBIm][Br])  and  COOH-modified
gum arabic. The gum arabic provided the adhesion of the
dressing and [VBIm][Br] acted as an antimicrobial agent
bound  to  the  hydrogel  by  covalent  junctions.
Antibacterial  tests  were  performed on E.  coli, S.  aureus,
and  C.  albicans.  The  untreated  bacterial  cell  wall  was
smooth  and  intact,  whereas  after  the  ionogel  treatment,
the  bacterial  surface  appeared  folded  and  the  bacterial
morphology  was  significantly  damaged  (Fig. 10).  This
antibacterial activity can be interpreted as an electrostatic
interaction  between  the  imidazolium  cationic  groups  in
the  IL  and  negative  phosphoric  acid  groups  in  the
microbial  cell  wall.  The  hydrophobic  segment  of  the
compound  inserts  into  the  hydrophobic  region  of  the
bacterial lipid membrane, resulting in membrane leakage
and  eventual  microbial  death  [109].  Zhang  et  al.  [22]
designed  and  synthesized  a  novel  lignin/polyionic  liquid
composite  ionogel  dressing,  demonstrating  good  antiba-
cterial activity and self-healing properties. In general, the
polymerization  of  ILs  results  in  the  formation  of  ionic
polymers  called  polyionic  liquids  or  polymeric  ILs
(PILs).  In  most  cases,  PILs  can  provide  the  features  of
ILs  with  excellent  adaptability,  even  better  than  ILs
[110]. The positive ions of PILs destroy the phospholipid
bilayers  of  bacteria  and  inactivate  them  [111].  The
extensive  physical  and chemical  effects  of  the  formation
of  phenolic  hydroxyl  groups  in  the  lignin  are  helpful  to
improving the mechanical properties of the ionogel [112].
In  addition,  owing to  the  existence  of  phenolic  hydroxyl

groups,  methoxy  groups,  aromatic  rings,  and  epoxy
functional  groups  in  the  lignin  network,  the  antioxidant
performance of ionogel  also improves by the addition of
lignin  [113].  However,  with  the  increase  of  lignin,  the
positive  ions  of  the  PILs  in  the  dressing  are  gradually
neutralized  by  the  negative  ions  of  lignin,  leading  to  a
decrease  in  antibacterial  activity.  Therefore,  it  is  neces-
sary  to  design  the  appropriate  ratio  of  lignin  to  PIL
according  to  the  desired  mechanical  properties,  antioxi-
dant properties, and bactericidal effect of the dressing.
In contrast to the traditional drug bactericidal mode, the

physical  bactericidal  effect  of  ILs  does  not  release  any
antibacterial  agents  into  the  body.  This  antimicrobial
property opens up new vistas for overcoming the current
challenges  associated  with  combating  antibiotic-resistant
pathogens.

 3.1.2    Biosensors

Hydrogel-based strain  sensors  have  a  massive  advantage
because  of  their  attractive  properties  such  as  stretcha-
bility, skin compliance, and ion mobility [114]. However,
compared  to  natural  tissues,  they  have  low  mechanical
strength,  unstable  sensing  properties  when  swelling,  and
relatively  low  response  rates  owing  to  their  loose  cross-
linked networks [115]. The addition of certain biological
substances such as lignin [116],  cellulose [117],  and silk
fibroin [118] has been used to improve these defects and
give  hydrogels  better  biocompatibility  and  biodegrada-
bility.  Sensors  based  on  these  bio-conductive  materials
can be used to alleviate the electronic pollution caused by
traditional  pressure  sensors.  However,  owing  to  the
inevitable  evaporation  of  water  and  low  conductivity  of
the  biomass,  the  durability  and  conductivity  of  hydrogel
sensors  can  become  severely  hampered.  At  present,
researchers are using the non-volatile properties and high
electrical conductivity of ILs to improve the performance
of hydrogels. Guan et al. [21] designed humidity sensors
based  on  an  IL-loaded  biomass.  The  synergism  of
carrageenan  and  gelatin  was  used  to  construct  a  stable
ionogel.  The  IL  1-ethyl-3-methylimidazolium  chloride
([Emim][Cl])  was loaded into K-carrageenan and gelatin
using  an  in  situ  cross-linking  reaction.  Carrageenan  is  a
type of hydrophilic biopolymer extracted from red algae.
There  are  many  types  of  carrageenan  depending  on  the
degree  of  acidification.  Among  them,  a  K-carrageenan
solution can form a hydrogel after cooling, i.e.,  the ideal
material  for  a  gel  [119].  However,  its  main  limitation  is
its  low  electrical  conductivity  [120],  which  can  be
improved by adding ILs. The cations and anions of ILs in
an  ionogel  can  move  freely,  providing  the  ionogel  with
good  electrical  conductivity  [28].  In  a  comparison
experiment,  a  sensor  without  an  IL  did  not  respond  in  a
low-humidity environment (e.g., RH: 5%–35%), whereas
the  sensitivity  of  an  IL-loaded  sensor  significantly  imp-
roved with the increase of  IL content  (i.e.,  0%,  4%,  8%,

 

 
Fig. 10    (a)  SEM  images  of E.  coli,  S.  aureus,  and C.  albicans
before  treatment  (control)  and  after  treatment  using  the  ionogel;
(b)  schematic  diagram of  the  antibacterial  mechanism of  ionogel.
Reprinted with permission from Ref.  [94],  copyright  2021,  Royal
Society of Chemistry.
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12%, and 16%). This phenomenon might be attributed to
the improved hydrophilicity and ionic conductivity of the
ionogel.

 3.1.3    Flexible wearable device

Wearables  for  daily  healthcare  and  self-diagnosis  are
on  the  rise.  Compared  to  organic  or  inorganic  filler/
elastomer  composites,  biomass  hydrogels  have  been
widely  studied  in  the  field  of  wearable  devices  in  recent
years  owing  to  their  good  mechanical  properties,
stretchability,  and  biocompatibility.  However,  it  remains
a  challenge  to  provide  self-healing  without  the  help  of
external  forces  [121].  Current  studies  showed  that  the
self-healing  properties  of  hydrogels  can  be  improved  by
integrating  dynamic  covalent  bonds  (e.g.,  Schiff  base
bonds [122],  borate ester  bonds [123],  or  imine and acyl
hydrazones  bonds  [124])  into  the  hydrogel  network.
Functional  groups  of  certain  biomass,  such  as  the
hydroxyl  and  amino  groups  on  chitosan  [125]  and
hydroxyl  groups  on  cellulose  [126],  can  be  used  as
reactive functional  groups to participate in the formation
of  dynamic  covalent  bonds.  Yao  et  al.  [96]  alkylated  IL
1-vinylimidazole  with  4-(bromomethyl)phenylboronic
acid  (PBA)  and  introduced  the  PBA  group  to  design  a
PBA-IL. An ionogel was prepared in a system where the
poly-acrylamide  (PAM),  PBA-IL,  and  CNFs  coexisted
(Fig. 11).  The  hydroxyl  group  of  the  CNFs  combined
with the PBA group to form a dynamic borate ester bond
which  could  be  dynamically  rebuilt  and  autonomously
healed  after  destruction.  In  addition,  the  noncovalent
bonding (hydrogen bonds and ionic interactions) between
the  CNFs  and  PBA-IL  endowed  the  ionogel  with  better
mechanical  properties.  The  prepared  ionogel  had  re-
markable tensile, self-healing, and electrical conductivity
properties, allowing it to be used as a wearable sensor to
detect and distinguish various human movements in real-
time with high sensitivity, stability, and repeatability.

 3.2    ILs as structural components to enhance performances
of biomass-based supercapacitors (SCs)

The  porous  carbon  materials  formed  by  biomass
carbonization  have  been  paid  wide  attention  by  industry
owing  to  their  abundant  resources,  low  cost,  and  large
specific  surface  area.  A  considerable  number  of  studies
have  used  physical  and  chemical  methods  to  prepare
porous carbon from biomass such as bamboo [127], pine
[128],  and  algae  [129],  e.g.,  as  adsorption  materials  and
carbon  electrode  materials.  ILs  have  attracted  great
attention  in  the  field  of  electronic  device  manufacturing
owing  to  their  high  ionic  conductivity,  wide  electroche-
mical  window,  and  excellent  electrochemical  stability
[130].  SCs  with  excellent  electrochemical  performance
are  considered  as  potential  energy  storage  devices  for
increasing  power  demands  [131].  The  specific  surface
area  and  porosity  of  the  electrode  materials  affect  the
capacitance  of  SCs  [132].  Biomass  conduit  and  screen
channels  contribute  to  the  carbonization  process  to  form
additional voids and are good carbon electrode materials.
The electrochemical window is mainly determined by the
electrolyte as an important part and ion source of the SC.
The  wide  electrochemical  windows  and  high  electroche-
mical  stability  of  ILs  meet  the  requirements  for  SCs  for
high-performance  electrolytes  [133].  SCs  based  on  IL
electrolytes  and  biomass-based  electrode  materials  have
broad  prospects  for  green  energy  storage  applications.
Dhakal  et  al.  [134]  prepared  an  SC  using  natural  lotus
calyx  as  a  porous  carbon  electrode  material  and  the  IL
1-ethyl-3-methylimidazolium bis(trifluoromethylsulfonyl)
imide ([Emim][TFSI]) as an electrolyte. The surface area
of  the  lotus  calyx  carbon  electrode  was  798  m2·g–1  and
the specific capacitance at 1 A·g–1 was 223 F·g–1. It also
had  very  high  cyclic  stability.  After  50000  charge-
discharge cycles in the KOH electrolyte, its capacity level
remained at 97% of the initial amount. The IL electrolyte
promoted the energy density  of  the  SC to  approximately

 

 
Fig. 11    Schematic  diagram  of  the  self-healing  mechanism  of  the  PAM/PBA-IL/CNF  ionogel.  Reprinted  with  permission  from
Ref. [96], copyright 2022, Wiley.
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10-fold  of  that  of  the  water-based  electrolyte  (Fig. 12).
Considering the potential toxicity of the cations in certain
ILs, Migliorini et al. [93] reduced the amount of ILs and
used a naturally derived ionogel  made from 2-hydroxye-
thyl  cellulose  mixed  with  the  IL  lactate  choline  as  an
electrolyte.  This  biomass-based  electrolyte  increased  the
biocompatibility  and  degradability  of  an  SC,  showing
promise as a biodegradable energy storage component in
wearable and environmental sensors.

 3.3    ILs as structural components to enhance performances
of biomass-based catalysts

In  the  past  few  years,  research  on  the  capture  and
utilization  of  CO2  into  valuable  chemicals  including
methanol,  urea,  lactones,  various  heterocycles,  biodegra-
dable polymers, and carboxylated structures has increased
exponentially [135]. However, the carbon in CO2 is in the
most  stable  valence  state,  and  thus  CO2  is  a  very  stable
molecule.  Therefore,  catalysts  are  commonly  used  to
improve  the  conversion  efficiency  of  CO2,  e.g.,  using
metal−organic  framework-based  materials  [136],
enzymes [137], and ILs [138].

ILs  are  considered  as  promising  media  for  CO2
processes not only for efficiently absorbing CO2, but also
for  smoothly  catalyzing  CO2.  As  versatile  catalytic
systems for CO2 conversion, ILs have advantages such as
realizing  a  single-component  homogeneous  system
without  an  additional  co-catalyst,  meeting  the  require-
ments of high conversion and high selectivity under mild
solvent-free  conditions,  and  achieving  the  catalytic
reaction  without  the  presence  of  expensive  transition
metals  [135].  In  addition,  ILs  can  be  immobilized  onto
inorganic  carriers  or  organic  functional  polymers  with
large  surface  areas  for  easy  separation,  including  porous
silica [139], graphene [140], chitosan [141], and carboxy-
methyl cellulose [142].
Although immobilized ILs provide excellent recyclabi-

lity,  their  catalytic  performance  is  generally  unsatisfa-
ctory  relative  to  those  of  bulk  ILs  [143].  To  solve  this
problem,  Sun  et  al.  [141]  used  chitosan-supported  IL
1-ethyl-3-methyl  imidazoliumhalides  ([Emim][Br])  as
catalysts  for  a  CO2  cycloaddition  reaction.  In  the
heterogeneous  catalytic  system,  in  addition  to  the
catalytic  activity  provided  by  the  anions  of  the  IL,  the
hydroxyl  groups  of  the  chitosan  provided  effective
cooperative  sites  in  accelerating  the  ring-opening  of  the
epoxide,  and  the  tertiary  nitrogen  atom  of  the  chitosan
coordinated  with  the  CO2  reversibly  to  activate  the  CO2
(Fig. 13).  The  synergistic  catalysis  of  the  hydroxyl  and
tertiary  amine  groups  in  the  chitosan  made  up  for  the
weakening  of  the  catalytic  performance  of  the
heterogeneous  catalytic  system.  Under  the  same reaction
conditions,  the  catalytic  performance  of  the  synthesized
CS-[Emim][Br] heterogeneous catalyst was similar to that
of  the  homogeneous  [Emim][Br]  catalyst.  The  catalyst
was easy to recover and had high activity and selectivity
after being reused five times.
Wu  et  al.  [142]  chose  protonated  carboxymethyl

cellulose  (HCMC)  with  high  thermal  stability  and  rich
hydroxyl  and  carboxyl  groups  as  biomass  carriers.  IL

 

 
Fig. 12    Electrochemical  voltage  and  energy  density  of  different
electrolytes. Reprinted with permission from Ref. [134], copyright
2022, Elsevier.

 

 

 
Fig. 13    The  proposed  mechanism  for  CS-[Emim][Br]  catalyzed  reaction.  Reprinted  with  permission  from  Ref.  [141],  copyright
2012, Royal Society of Chemistry.
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1-hydroxypropyl-3-n-butylimidazolium chloride ([HBim]
[Cl])  and  Lewis  acid  (NbCl5)  were  immobilized  on
HCMC  by  co-impregnation.  The  activation  of  epoxide
molecules  by  a  strong  Lewis  acid  site  (Nb  site)  and  the
hydroxyl  group  of  the  HCMC cooperated  with  the  ring-
opening  effect  of  Cl–  to  make  the  reaction  proceed
smoothly.  Notably,  the  catalyst  could  be  continuously
operated in a continuous fixed-bed reactor for over 100 h,
showing high activity and catalytic stability.

 

4    ILs as modifiers for modifying advanced
biomass materials

Chemical modification is an attractive way to expand the
upgrading  use  of  biomass  for  materials  by  altering  or
enhancing  certain  important  functions  of  the  biomass
[144].  The  modified  biomass  can  be  further  used  to
produce advanced functional materials with designability
[145].  Generally,  the chemical composition of a biomass
is complex and usually has multiple reaction sites, such as
the  2,  3,  and  6  hydroxyls  of  each  glucosinyl  ring  of
cellulose  [146],  acetylamino  of  chitin,  and  amino  group
of  chitosan [147]  (Fig. 14).  Chemical  modifications  with
new functions such as esterification, amination, sulfation,
acetylation,  and  phosphorylation  can  be  imparted  to
biomass  [148].  These  modifications  are  used  to  improve
the  functional  properties,  such  as  the  solubility,  hydro-
phobicity, flame retardancy, adsorption, and antibacterial
properties.  However,  the  strong  intermolecular  hydrogen
bond  network  has  seriously  hindered  the  evolution  of
certain  biomass.  The  low  solubility  of  biomass  in
common solvents has led to the chemical modification of
biomass by means of heterogeneous systems in industry.
These  types  of  methods  have  many  problems,  such  as
uneven  substitution,  serious  side  reactions,  and  biomass
degradation  [146].  New  solvent  systems  (such  as  those
based  on  ILs)  can  now  be  used  to  circumvent  these
obstacles. Many studies have shown that ILs can be used
as reaction medium to reach a homogeneous system in the
process of biomass modification [144,149]. However, the

study  of  ILs  as  both  solvents  and  modifiers  for  biomass
has not received widespread attention.
Based on the adjustable structural characteristics of ILs,

it  is  easy  to  design  different  anion  and  cation  combina-
tions  [150],  or  to  introduce  functional  groups  to  modify
the ionic structure [151]. ILs with specific charge groups
or functional groups cannot only dissolve biomass but can
also  introduce  groups  to  improve  or  enhance  the
properties  of  certain  biomass.  The  flammability  of
cellulose  involves  safety  hazards  in  transportation  and
operation,  reducing  its  commercial  feasibility  [152].  The
main  method  for  forming  a  cellulose  flame-retardant
material is to functionalize the cellulose with nitrogen or
phosphorus  [153].  Al  Hokayem et  al.  [154]  reacted  with
cotton cellulose hydroxyl groups by using two phosphate-
based  ILs,  1,3-dimethylimidazolium  methylphosphonate
([Dimim][(MeO)(H)PO2])  and  1-ethyl-3-methylimidazo-
lium  methylphosphonate  ([Emim][(MeO)(H)PO2]),
resulting  in  the  phosphorylation  of  hydroxyl  groups  of
cotton cellulose. A flame-retardant functional cotton fiber
was  obtained  after  the  phosphorylation  modification.
With the increase in phosphorus content, the heat release
of  the  cotton  cellulose  decreased,  the  carbonization
degree  increased,  and  the  flammability  significantly
decreased.  Considering  the  extraction  rate  and  purity  of
biomass  polymers,  Nishita  et  al.  [155]  directly  prepared
flame-retardant  thermoplastics  using  a  hydroxyl  phos-
phorylation  of  plant  biomass  (bagasse,  cedar,  and
eucalyptus)  via  ILs.  Notably,  the  hydroxyl  substitution
rate  of  biomass  by  this  method  was  less  than  14%,  and
most of the remaining active hydroxyl groups retained the
potential for the further functionalization of biomass.
Deep eutectic solvents (DESs) are generally considered

as  a  class  of  ILs  because  they  share  many  of  the  same
general  characteristics,  including  high  thermal  stability,
low volatility, low vapor pressure, and adjustable polarity
[156,157].  DESs  comprise  mixtures  of  a  hydrogen-
bonded  donor  (HBD)  and  hydrogen-bonded  receptor
(HBA)  bound  strongly  to  each  other  through  hydrogen
bonds  [158].  Similar  to  ILs,  DESs  with  different
properties  can  be  obtained  through  the  combination  of

 

 
Fig. 14    Molecular structures of cellulose, chitin, and chitosan and their potential reaction sites for chemical modification. Reprinted
with permission from Ref. [147], copyright 2019, Wiley.
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different HBDs and HBAs. DESs with various functional
groups and modification abilities can be used as modifiers
to  impart  better  properties  to  a  material  [159].  For
example,  researchers  developed  a  way  to  use  sulfonated
CNFs  to  remove  heavy  metals  from  wastewater  [160].
Traditionally,  sulfuric  acid  is  often  used  to  obtain  CNFs
with  a  sulfate  group.  However,  this  highly  acidic
environment  will  lead  to  the  hydrolysis  of  the  cellulose
[161];  the  corresponding  low  sulfate  content  will  affect
the decontamination effect of the CNF [162]. At present,
reactive DESs based on amino sulfonic acid and urea are
used  as  possible  sulfating  agents  for  cellulose  [163].  A
significantly  high  sulfate  group  content  can  be  obtained
by  using  DESs  with  a  moderate  amount  of  sulfated
chemicals  under  external  solvent-free  conditions.  In  the
process  of  preparing  CNF  from  carboxylic  acid-based
DESs,  the  hydroxyl  group  of  cellulose  is  esterified  with
the  carboxyl  group  in  the  DESs.  As  hydrophobic
functional  groups,  the  ester  bonds  can  improve  the
dispersibility  and  compatibility  of  the  CNFs  in  other
polymer  matrices  to  enhance  the  properties  of  the
composites  [164].  Yang  et  al.  [165]  cationized  cellulose
monomers  by  using  a  choline  chloride/urea  DES  to
adsorb  anionic  reactive  dyes  in  water.  Under  alkaline
conditions, the chlorinated part of chlorocholine chloride
in  the  DES  was  nucleophilic  with  the  alkali-activated
hydroxyl  groups  of  the  cellulose  to  bind  the  trimethy-
lammonium groups to  the cellulose (Fig. 15).  This  DES-
modified  cellulose  monomer  exhibited  a  strong  adsor-
ption  capacity  and  could  bind  quickly  and  strongly  to
anionic  dyes.  In  addition,  it  maintained  excellent
performance  with  high  adsorption  capacity  and  fast
adsorption/desorption rate during five consecutive cycles.

 

5    Conclusions and perspective

In  this  review,  the  multiple  roles  of  ILs  in  the  synthesis
and  application  of  advanced  biomass  materials  were
analyzed  by  illustrating  a  variety  of  cases.  The  first  part
introduced  the  solvation  roles  of  ILs  in  the  synthesis  of
advanced  biomass  materials.  ILs  can  extract  target
components  from  the  original  biomass  in  a  pretreatment

process  by  effectively  or  partially  dissolving  the  whole
biomass.  In  addition,  ILs  can  also  uniformly  disperse
biomass  materials  to  solve  the  problem  of  material
performance degradations caused by filler agglomeration.
The second part discussed the promising functions of ILs
as  structural  components  for  adjusting  the  properties  of
advanced  biomass  materials.  Specifically,  the  inherent
properties  of  ILs  including  their  high  conductivity,  wide
electrochemical  window,  thermal  stability,  sterilization,
and  catalytic  properties,  enable  biomass  materials  with
the specialized functionalities required for applications of
SCs,  antibacterial  media,  biosensors,  and  biobased
catalysts.  The  third  part  summarized  the  chemical
modifications  of  biomass  by  ILs  to  endow or  strengthen
various  functions  of  advanced  biomass  materials.  A
variety of functional ILs, including DESs, allow biomass
to be chemically modified in homogeneous systems. The
chemical modifications taking place on the active reaction
sites  of  the  biomass  matrix,  such  as  esterification,
amination,  sulfation,  acetylation,  and  phosphorylation,
generally  afford  the  normal  biomass  new  functions  or
facilitate  the  transformation  of  the  normal  biomass  into
advanced materials.
Despite  the  existing  research  progress,  there  remains

significant  room  for  further  exploration.  First,  although
the  number  of  scientific  publications  describing  IL  con-
cepts  related  to  biomass  materials  is  increasing  annua-
lly,  most  of  the  studies  are  conducted  on  a  laboratory
scale.  Further  investigations  on  the  large-scale  synthesis
of  advanced  biomass  materials  to  gain  insights  into  the
scale-up  effects,  from  the  perspective  of  chemical
engineering are still needed. Second, the toxicity and high
prices of some imidazolium-based ILs would lead to strict
requirements on the recovery rates of these ILs. However,
owing  to  the  relatively  low  vapor  pressure  of  ILs,  it  is
difficult to efficiently recover them by traditional vacuum
distillation.  To  address  this  issue,  membrane-based
technologies  such  as  pervaporation  and  electrodialysis
can  be  considered,  whose  performances  could  be
regulated by surface and/or structural modification. Third,
as  mentioned  above,  although  the  technical  economy  of
the  process  can  be  improved  through  the  use  of  co-
solvents,  the  volatilization  and  pollution  of  the  environ-
ment  by  these  organic  solvents  cannot  be  ignored.
Therefore,  a  high  recovery  rate  as  well  as  reuse  of  the
solvents  would  be  mandatory  when  conducting  scale-up
processing.  Moreover,  if  a  small  amount  of  ILs exists  in
the  materials  as  a  residue,  especially  when  the  materials
are  used  for  medical  applications,  the  cytotoxicity  and
histocompatibility  of  the  ILs  must  be  further  evaluated
and  confirmed.  Recently,  some  studies  have  used
biomass-based ILs or natural ILs (e.g., choline-based ILs,
amino acid-based ILs) as a green substitute for traditional
ILs.  However,  the  synthesis  of  these  biomass-based  ILs
also  consumes  a  certain  amount  of  environmentally
unfriendly  and  non-renewable  reagents.  As  the  research

 

 
Fig. 15    Schematic  diagram  of  the  functionalization  of  cellulose
monolith by choline chloride/urea DES. Reprinted with permission
from Ref. [165], copyright 2019, Elsevier.
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on  biomass-based  ILs  remains  at  its  preliminary  stage,
there are  many aspects  that  remain to be explored in the
near future.
ILs are typically recognized as designable solvents, and

their solvation effects have been extensively discussed in
most  current  reports.  As  structural  components,  the
applications of ILs have mainly been focused on ionogels,
capacitor electrolytes, biosensors, and biobased catalysts.
As  modifiers,  ILs  can  promote  most  of  the  chemical
modification  of  biomass  by  affording  a  homogeneous
system  rather  than  directly  reacting  with  the  biomass.
With  significant  breakthroughs  in  the  fundamental  and
application research of ILs,  there are many opportunities
for  further  exploration.  As  ILs  have  great  potential  for
design and functionalization by changing the cations and
anions,  it  is  suggested  that  future  research  should  focus
on both the micro-interaction mechanism of the biomass/
IL system and structure-property  relationships  of  ILs,  so
that  the  biomass  processing  can  be  theoretically  guided
toward both economy and efficiency. Also, expanding the
application  range  of  advanced  biomass  materials  and
exploring more possibilities of ILs for advanced biomass
materials are complementary approaches.

 Conflicts of interest    There are no conflicts to declare.

 Acknowledgements    This work was supported by the Startup Foundation
of  Beijing  Institute  of  Technology  (Nos.  3160011181808  and
3160011182007).

References

 Chen  Y,  Zhang  L,  Yang  Y,  Pang  B,  Xu  W,  Duan  G,  Jiang  S,
Zhang  K.  Recent  progress  on  nanocellulose  aerogels:
preparation,  modification,  composite  fabrication,  applications.
Advanced Materials, 2021, 33(11): 2005569

1.

 Ji X, Shao H, Li X, Ullah M W, Luo G, Xu Z, Ma L, He X, Lei
Z,  Li  Q,  Jiang  X,  Yang  G,  Zhang  Y.  Injectable
immunomodulation-based  porous  chitosan  microspheres/HPCH
hydrogel  composites  as  a  controlled  drug  delivery  system  for
osteochondral regeneration. Biomaterials, 2022, 285: 121530

2.

 Cai  P,  Momen R,  Tian  Y,  Yang  L,  Zou  K,  Massoudi  A,  Deng
W,  Hou  H,  Zou  G,  Ji  X.  Advanced  pre-diagnosis  method  of
biomass  intermediates  toward  high  energy  dual-carbon
potassium-ion  capacitor.  Advanced  Energy  Materials,  2022,
12(5): 2103221

3.

 Yu Z, Wang Y, Zheng J, Xiang Y, Zhao P, Cui J, Zhou H, Li D.
Rapidly  fabricated  triboelectric  nanogenerator  employing
insoluble  and  infusible  biomass  materials  by  fused  deposition
modeling. Nano Energy, 2020, 68: 104382

4.

 Sun  H,  Yang  B,  Li  A.  Biomass  derived  porous  carbon  for
efficient  capture  of  carbon  dioxide,  organic  contaminants  and
volatile  iodine  with  exceptionally  high  uptake.  Chemical
Engineering Journal, 2019, 372: 65–73

5.

 Zhang  J,  Zhang  X,  Yang  M,  Singh  S,  Cheng  G.  Transforming6.

lignocellulosic  biomass  into  biofuels  enabled  by  ionic  liquid
pretreatment. Bioresource Technology, 2021, 322: 124522
 Pang  S.  Advances  in  thermochemical  conversion  of  woody
biomass  to  energy,  fuels  and  chemicals.  Biotechnology
Advances, 2019, 37(4): 589–597

7.

 Patri A S, Mostofian B, Pu Y, Ciaffone N, Soliman M, Smith M
D, Kumar R, Cheng X, Wyman C E, Tetard L, Ragauskas A J,
Smith J C, Petridis L, Cai C M. A multifunctional cosolvent pair
reveals  molecular  principles  of  biomass deconstruction.  Journal
of the American Chemical Society, 2019, 141(32): 12545–12557

8.

 Ventura S P M, Silva F A, Quental M V, Mondal D, Freire M G,
Coutinho J A P. Ionic-liquid-mediated extraction and separation
processes  for  bioactive  compounds:  past,  present,  and  future
trends. Chemical Reviews, 2017, 117(10): 6984–7052

9.

 Guo J, Tucker Z D, Wang Y, Ashfeld B L, Luo T. Ionic liquid
enables  highly  efficient  low  temperature  desalination  by
directional  solvent  extraction.  Nature  Communications,  2021,
12(1): 437

10.

 Gu L, Ran C, Chao L, Bao Y, Hui W, Wang Y, Chen Y, Gao X,
Song L. Designing ionic liquids as the solvent for efficient  and
stable  perovskite  solar  cells.  ACS  Applied  Materials  &
Interfaces, 2022, 14(20): 22870–22878

11.

 Deferm C, van de Voorde M, Luyten J, Oosterhof H, Fransaer J,
Binnemans K. Purification of indium by solvent extraction with
undiluted  ionic  liquids.  Green  Chemistry,  2016,  18(14):
4116–4127

12.

 Cai  C,  Hanada  T,  Fajar  A  T  N,  Goto  M.  An  ionic  liquid
extractant  dissolved  in  an  ionic  liquid  diluent  for  selective
extraction  of  Li(I)  from  salt  lakes.  Desalination,  2021,  509:
115073

13.

 Portela-Grandío  A,  Peleteiro  S,  Yáñez  R,  Romaní  A.  Integral
valorization  of  acacia  dealbata  wood  in  organic  medium
catalyzed  by  an  acidic  ionic  liquid.  Bioresource  Technology,
2021, 342: 126013

14.

 Xu  J,  Dai  L,  Zhang  C,  Gui  Y,  Yuan  L,  Lei  Y,  Fan  B.  Ionic
liquid-aided  hydrothermal  treatment  of  lignocellulose  for  the
synergistic  outputs  of  carbon  dots  and  enhanced  enzymatic
hydrolysis. Bioresource Technology, 2020, 305: 123043

15.

 Hou Q, Zhen M, Li W, Liu L, Liu J, Zhang S, Nie Y, Bai C, Bai
X,  Ju  M.  Efficient  catalytic  conversion  of  glucose  into
5-hydroxymethylfurfural  by  aluminum  oxide  in  ionic  liquid.
Applied Catalysis B: Environmental, 2019, 253: 1–10

16.

 Zhang B,  Xue  Y,  Jiang  A,  Xue  Z,  Li  Z,  Hao  J.  Ionic  liquid  as
reaction  medium for  synthesis  of  hierarchically  structured  one-
dimensional  MoO2  for  efficient  hydrogen  evolution.  ACS
Applied Materials & Interfaces, 2017, 9(8): 7217–7223

17.

 Andreev  I  A,  Ratmanova  N  K,  Augustin  A  U,  Ivanova  O  A,
Levina  I  I,  Khrustalev  V  N,  Werz  D  B,  Trushkov  I  V.  Protic
ionic  liquid  as  reagent,  catalyst,  and  solvent:  1-
methylimidazolium  thiocyanate.  Angewandte  Chemie
International Edition, 2021, 60(14): 7927–7934

18.

 Vaidya A, Mitragotri S. Ionic liquid-mediated delivery of insulin
to  buccal  mucosa.  Journal  of  Controlled  Release,  2020,  327:
26–34

19.

 Veríssimo N V, Saponi C F, Ryan T M, Greaves T L, Pereira J F
B.  Imidazolium-based  ionic  liquids  as  additives  to  preserve  the

20.

Ting He et al. Advances on promotion of ionic liquids for biomass materials 811



enhanced  green  fluorescent  protein  fluorescent  activity.  Green
Chemical Engineering, 2021, 2(4): 412–422
 Guan X, Yu Y, Wu K, Hou Z, Ma Z, Miao X, Fei T, Zhang T.
High  sensitive  humidity  sensors  based  on  biomass  ionogels.
IEEE Sensors Journal, 2022, 22(13): 12570–12575

21.

 Zhang  Y,  Yuan  B,  Zhang  Y,  Cao  Q,  Yang  C,  Li  Y,  Zhou  J.
Biomimetic  lignin/poly(ionic  liquids)  composite  hydrogel
dressing  with  excellent  mechanical  strength,  self-healing
properties, and reusability. Chemical Engineering Journal, 2020,
400: 125984

22.

 Cui J, Li Y, Chen D, Zhan T G, Zhang K D. Ionic liquid-based
stimuli-responsive  functional  materials.  Advanced  Functional
Materials, 2020, 30(50): 2005522

23.

 Chen Y, Mu T. Application of deep eutectic solvents in biomass
pretreatment  and  conversion.  Green  Energy  &  Environment,
2019, 4(2): 95–115

24.

 Zhang  J,  Wu  J,  Yu  J,  Zhang  X,  He  J,  Zhang  J.  Application  of
ionic  liquids  for  dissolving  cellulose  and  fabricating  cellulose-
based  materials:  state  of  the  art  and  future  trends.  Materials
Chemistry Frontiers, 2017, 1(7): 1273–1290

25.

 Sequeira R A, Mondal D, Prasad K. Neoteric solvent-based blue
biorefinery:  for  chemicals,  functional  materials  and  fuels  from
oceanic biomass. Green Chemistry, 2021, 23(22): 8821–8847

26.

 Beil  S,  Markiewicz  M,  Pereira  C S,  Stepnowski  P,  Thöming J,
Stolte S. Toward the proactive design of sustainable chemicals:
ionic  liquids  as  a  prime  example.  Chemical  Reviews,  2021,
121(21): 13132–13173

27.

 Luo Z,  Li  W,  Yan  J,  Sun  J.  Roles  of  ionic  liquids  in  adjusting
nature  of  ionogels:  a  mini  review.  Advanced  Functional
Materials, 2022, 32(32): 2203988

28.

 Khoo K S, Tan X, Ooi C W, Chew K W, Leong W H, Chai Y H,
Ho  S  H,  Show  P  L.  How  does  ionic  liquid  play  a  role  in
sustainability  of  biomass  processing?  Journal  of  Cleaner
Production, 2021, 284: 124772

29.

 Bar-On  Y  M,  Phillips  R,  Milo  R.  The  biomass  distribution  on
earth.  Proceedings  of  the  National  Academy of  Sciences  of  the
United States of America, 2018, 115(25): 6506–6511

30.

 Schutyser W, Renders T, van den Bossche G, van den Bosch S,
Koelewijn S F, Ennaert T, Sels B F. Catalysis in lignocellulosic
biorefineries: the case of lignin conversion. In: Nanotechnology
in Catalysis. Kluwer Academic Publishers Group, Hague, 2017:
537–584

31.

 Usmani  Z,  Sharma  M,  Gupta  P,  Karpichev  Y,  Gathergood  N,
Bhat  R,  Gupta  V  K.  Ionic  liquid  based  pretreatment  of
lignocellulosic  biomass  for  enhanced  bioconversion.
Bioresource Technology, 2020, 304: 123003

32.

 Upton B M, Kasko A M. Strategies for the conversion of lignin
to  high-value  polymeric  materials:  review  and  perspective.
Chemical Reviews, 2016, 116(4): 2275–2306

33.

 Zhang  Z,  Song  J,  Han  B.  Catalytic  transformation  of
lignocellulose into chemicals and fuel products in ionic liquids.
Chemical Reviews, 2017, 117(10): 6834–6880

34.

 Halder P, Kundu S, Patel S, Setiawan A, Atkin R, Parthasarthy
R,  Paz-Ferreiro  J,  Surapaneni  A,  Shah  K.  Progress  on  the  pre-
treatment  of  lignocellulosic  biomass  employing  ionic  liquids.
Renewable & Sustainable Energy Reviews, 2019, 105: 268–292

35.

 Hou  Q,  Ju  M,  Li  W,  Liu  L,  Chen  Y,  Yang  Q.  Pretreatment  of
lignocellulosic biomass with ionic liquids and ionic liquid-based
solvent systems. Molecules, 2017, 22(3): 490

36.

 Shen  X,  Xie  Y,  Wang  Q,  Yi  X,  Shamshina  J  L,  Rogers  R  D.
Enhanced  heavy  metal  adsorption  ability  of  lignocellulosic
hydrogel  adsorbents  by  the  structural  support  effect  of  lignin.
Cellulose, 2019, 26(6): 4005–4019

37.

 Driemeier  C,  Oliveira  M  M,  Curvelo  A  A  S.  Lignin
contributions  to  the  nanoscale  porosity  of  raw  and  treated
lignocelluloses  as  observed  by  calorimetric  thermoporometry.
Industrial Crops and Products, 2016, 82: 114–117

38.

 Gao X, Chen X, Zhang J, Guo W, Jin F, Yan N. Transformation
of  chitin  and  waste  shrimp  shells  into  acetic  acid  and  pyrrole.
ACS  Sustainable  Chemistry  &  Engineering,  2016,  4(7):
3912–3920

39.

 Sun X, Wang Y, Guo Z, Xiao B, Sun Z, Yin H, Meng H, Sui X,
Zhao  Q,  Guo  Q,  Wang  A,  Xu  W,  Liu  S,  Li  Y,  Lu  S,  Peng  J.
Acellular cauda equina allograft as main material combined with
biodegradable  chitin  conduit  for  regeneration  of  long-distance
sciatic  nerve  defect  in  rats.  Advanced  Healthcare  Materials,
2018, 7(17): 1800276

40.

 Chen C, Wu Q, Wan Z, Yang Q, Xu Z, Li D, Jin Y, Rojas O J.
Mildly processed chitin used in one-component drinking straws
and  single  use  materials:  strength,  biodegradability  and
recyclability. Chemical Engineering Journal, 2022, 442: 136173

41.

 Arslan G, Sargin I,  Kaya M. Hexavalent chromium removal by
magnetic  particle-loaded  micro-sized  chitinous  egg  shells
isolated  from  ephippia  of  water  flea.  International  Journal  of
Biological Macromolecules, 2019, 129: 23–30

42.

 Shamshina J L, Barber P S, Gurau G, Griggs C S, Rogers R D.
Pulping of crustacean waste using ionic liquids: to extract or not
to  extract.  ACS  Sustainable  Chemistry  &  Engineering,  2016,
4(11): 6072–6081

43.

 Castro  R,  Guerrero-Legarreta  I,  Bórquez  R.  Chitin  extraction
from  allopetrolisthes  punctatus  crab  using  lactic  fermentation.
Biotechnology Reports, 2018, 20: e00287

44.

 Tolesa L D, Gupta B S, Lee M J. Chitin and chitosan production
from  shrimp  shells  using  ammonium-based  ionic  liquids.
International  Journal  of  Biological  Macromolecules,  2019,  130:
818–826

45.

 Uto  T,  Idenoue  S,  Yamamoto  K,  Kadokawa  J.  Understanding
dissolution  process  of  chitin  crystal  in  ionic  liquids:  theoretical
study.  Physical  Chemistry  Chemical  Physics,  2018,  20(31):
20669–20677

46.

 Qin Y,  Lu X,  Sun N,  Rogers  R D.  Dissolution or  extraction of
crustacean  shells  using  ionic  liquids  to  obtain  high  molecular
weight  purified  chitin  and  direct  production  of  chitin  films  and
fibers. Green Chemistry, 2010, 12(6): 968–971

47.

 Ahmad S I, Ahmad R, Khan M S, Kant R, Shahid S, Gautam L,
Hasan  G,  Hassan  M  I.  Chitin  and  its  derivatives:  structural
properties  and  biomedical  applications.  International  Journal  of
Biological Macromolecules, 2020, 164: 526–539

48.

 Hunt  C  F,  Lin  W  H,  Voulvoulis  N.  Evaluating  alternatives  to
plastic  microbeads  in  cosmetics.  Nature  Sustainability,  2021,
4(4): 366–372

49.

 Lam  C  S,  Ramanathan  S,  Carbery  M,  Gray  K,  Vanka  K  S,50.

812 Front. Chem. Sci. Eng. 2023, 17(7): 798−816



Maurin C,  Bush R,  Palanisami T.  A comprehensive analysis  of
plastics and microplastic legislation worldwide. Water, Air, and
Soil Pollution, 2018, 229(11): 345
 King C A, Shamshina J L, Zavgorodnya O, Cutfield T, Block L
E,  Rogers  R  D.  Porous  chitin  microbeads  for  more  sustainable
cosmetics.  ACS  Sustainable  Chemistry  &  Engineering,  2017,
5(12): 11660–11667

51.

 Duan  Y,  Freyburger  A,  Kunz  W,  Zollfrank  C.  Cellulose  and
chitin composite materials from an ionic liquid and a green co-
solvent. Carbohydrate Polymers, 2018, 192: 159–165

52.

 Jedvert  K,  Heinze  T.  Cellulose  modification  and  shaping—a
review. Journal of Polymer Engineering, 2017, 37(9): 845–860

53.

 Mohd N, Draman S F S, Salleh M S N, Yusof N B. Dissolution
of  cellulose  in  ionic  liquid:  a  review.  AIP  Conference
Proceedings, 2017, 1809(1): 020035

54.

 Swatloski R P, Spear S K, Holbrey J D, Rogers R D. Dissolution
of cellose with ionic liquids. Journal of the American Chemical
Society, 2002, 124(18): 4974–4975

55.

 Zhao Y,  Liu  X,  Wang J,  Zhang S.  Effects  of  cationic  structure
on  cellulose  dissolution  in  ionic  liquids:  a  molecular  dynamics
study. ChemPhysChem, 2012, 13(13): 3126–3133

56.

 Yang X, Qiao C, Li Y, Li T. Dissolution and resourcfulization of
biopolymers  in  ionic  liquids.  Reactive  &  Functional  Polymers,
2016, 100: 181–190

57.

 Sjahro  N,  Yunus  R,  Abdullah  L  C,  Rashid  S  A,  Asis  A  J,
Akhlisah  Z  N.  Recent  advances  in  the  application  of  cellulose
derivatives  for  removal  of  contaminants  from  aquatic
environments. Cellulose, 2021, 28(12): 7521–7557

58.

 Jeong Y, Moon K, Jeong S, Koh W G, Lee K. Converting waste
papers  to  fluorescent  carbon  dots  in  the  recycling  process
without  loss  of  ionic  liquids  and bioimaging applications.  ACS
Sustainable Chemistry & Engineering, 2018, 6(4): 4510–4515

59.

 Souza D, Mesquita J P, Lago R M, Caminhas L D, Pereira F V.
Cellulose nanocrystals:  a  versatile  precursor  for  the  preparation
of  different  carbon  structures  and  luminescent  carbon  dots.
Industrial Crops and Products, 2016, 93: 121–128

60.

 Wang Y,  Sun  J,  He  B,  Feng  M.  Synthesis  and  modification  of
biomass  derived  carbon  dots  in  ionic  liquids  and  their
application:  a  mini  review. Green Chemical  Engineering,  2020,
1(2): 94–108

61.

 Bakshi P S, Selvakumar D, Kadirvelu K, Kumar N S. Chitosan
as  an  environment  friendly  biomaterial—a  review  on  recent
modifications  and  applications.  International  Journal  of
Biological Macromolecules, 2020, 150: 1072–1083

62.

 Kou S, Peters L M, Mucalo M R. Chitosan: a review of sources
and  preparation  methods.  International  Journal  of  Biological
Macromolecules, 2021, 169: 85–94

63.

 Li  B,  Wang  J,  Gui  Q,  Yang  H.  Drug-loaded  chitosan  film
prepared  via  facile  solution  casting  and  air-drying  of  plain
water-based chitosan solution for ocular drug delivery. Bioactive
Materials, 2020, 5(3): 577–583

64.

 Kumar P, Faujdar E, Singh R K, Paul S, Kukrety A, Chhibber V
K,  Ray  S  S.  High  CO2  absorption  of o-carboxymethylchitosan
synthesised  from  chitosan.  Environmental  Chemistry  Letters,
2018, 16(3): 1025–1031

65.

 Xie  H,  Zhang  S,  Li  S.  Chitin  and  chitosan  dissolved  in  ionic66.

liquids  as  reversible  sorbents  of  CO2.  Green  Chemistry,  2006,
8(7): 630–633
 Wang S, Zhao W, Lee T S, Singer S W, Simmons B A, Singh S,
Yuan  Q,  Cheng  G.  Dimethyl  sulfoxide  assisted  ionic  liquid
pretreatment  of  switchgrass  for  isoprenol  production.  ACS
Sustainable Chemistry & Engineering, 2018, 6(3): 4354–4361

67.

 Gale  E,  Wirawan  R  H,  Silveira  R  L,  Pereira  C  S,  Johns  M A,
Skaf  M S,  Scott  J  L.  Directed  discovery  of  greener  cosolvents:
new cosolvents for use in ionic liquid based organic electrolyte
solutions  for  cellulose  dissolution.  ACS  Sustainable  Chemistry
& Engineering, 2016, 4(11): 6200–6207

68.

 Alammar  A,  Hardian  R,  Szekely  G.  Upcycling  agricultural
waste  into  membranes:  from  date  seed  biomass  to  oil  and
solvent-resistant  nanofiltration.  Green  Chemistry,  2022,  24(1):
365–374

69.

 Yousuf  R  G,  Winterburn  J  B.  Date  seed  characterisation,
substrate extraction and process modelling for the production of
polyhydroxybutyrate  by  cupriavidus  necator.  Bioresource
Technology, 2016, 222: 242–251

70.

 Hardian  R,  Alammar  A,  Holtzl  T,  Szekely  G.  Fabrication  of
sustainable  organic  solvent  nanofiltration  membranes  using
cellulose−chitosan  biopolymer  blends.  Journal  of  Membrane
Science, 2022, 658: 120743

71.

 Shamsuri  A  A,  Abdan  K,  Jamil  S  N  A  M.  Properties  and
applications  of  cellulose  regenerated  from
cellulose/imidazolium-based  ionic  liquid/co-solvent  solutions:  a
short review. E-Polymers, 2021, 21(1): 869–880

72.

 Hu D, Liu H, Ding Y, Ma W. Synergetic integration of thermal
conductivity  and  flame  resistance  in  nacre-like  nanocellulose
composites. Carbohydrate Polymers, 2021, 264: 118058

73.

 Gan P G, Sam S T, Abdullah M, Omar M F. Thermal properties
of  nanocellulose-reinforced  composites:  a  review.  Journal  of
Applied Polymer Science, 2020, 137(11): 48544

74.

 Muñoz-Núñez  C,  Fernández-García  M,  Muñoz-Bonilla  A.
Chitin  nanocrystals:  environmentally  friendly  materials  for  the
development of bioactive films. Coatings, 2022, 12(2): 144

75.

 Zhang Y, Song P, Liu H, Li Q, Fu S. Morphology, healing and
mechanical  performance  of  nanofibrillated  cellulose  reinforced
poly(ε-caprolactone)/epoxy composites. Composites Science and
Technology, 2016, 125: 62–70

76.

 Ansari  F,  Berglund  L  A.  Toward  semistructural  cellulose
nanocomposites:  the  need  for  scalable  processing  and  interface
tailoring. Biomacromolecules, 2018, 19(7): 2341–2350

77.

 Parveen S, Rana S, Ferreira S, Filho A, Fangueiro R. Ultrasonic
dispersion  of  micro  crystalline  cellulose  for  developing
cementitious  composites  with  excellent  strength  and  stiffness.
Industrial Crops and Products, 2018, 122: 156–165

78.

 Sakakibara  K,  Moriki  Y,  Yano  H,  Tsujii  Y.  Strategy  for  the
improvement  of  the  mechanical  properties  of  cellulose
nanofiber-reinforced  high-density  polyethylene  nanocomposites
using diblock copolymer dispersants. ACS Applied Materials &
Interfaces, 2017, 9(50): 44079–44087

79.

 Wang J, Chen Z, Guan A, Demarquette N R, Naguib H E. Ionic
liquids  facilitated  dispersion  of  chitin  nanowhiskers  for
reinforced  epoxy  composites.  Carbohydrate  Polymers,  2020,
247: 116746

80.

Ting He et al. Advances on promotion of ionic liquids for biomass materials 813



 Song  X,  Zhou  L,  Ding  B,  Cui  X,  Duan  Y,  Zhang  J.
Simultaneous  improvement  of  thermal  stability  and
redispersibility  of  cellulose  nanocrystals  by  using  ionic  liquids.
Carbohydrate Polymers, 2018, 186: 252–259

81.

 Koga H, Nogi M, Isogai A. Ionic liquid mediated dispersion and
support  of  functional  molecules  on  cellulose  fibers  for  stimuli-
responsive  chromic  paper  devices.  ACS  Applied  Materials  &
Interfaces, 2017, 9(46): 40914–40920

82.

 Liu Y, Wang Y, Nie Y, Wang C, Ji X, Zhou L, Pan F, Zhang S.
Preparation  of  MWCNTS-graphene-cellulose  fiber  with  ionic
liquids.  ACS  Sustainable  Chemistry  &  Engineering,  2019,
7(24): 20013–20021

83.

 Jon  C  S,  Meng  L  Y,  Li  D.  Recent  review  on  carbon
nanomaterials  functionalized  with  ionic  liquids  in  sample
pretreatment application. Trends in Analytical Chemistry, 2019,
120: 115641

84.

 Tirumali  M,  Kandasubramanian  B,  Kumaraswamy  A,
Subramani  N  K,  Fabrication  B  S.  physicochemical
characterizations and electrical conductivity studies of modified
carbon nanofiber-reinforced epoxy composites: effect of 1-butyl-
3-methylimidazolium  tetrafluoroborate  ionic  liquid.  Polymer-
Plastics Technology and Engineering, 2018, 57(3): 218–228

85.

 Javed  K,  Krumme  A,  Viirsalu  M,  Krasnou  I,  Plamus  T,
Vassiljeva V, Tarasova E, Savest N, Mere A, Mikli V, Danilson
M, Kaljuvee T,  Lange S,  Yuan Q, Topham P D, Chen C M. A
method  for  producing  conductive  graphene  biopolymer
nanofibrous fabrics by exploitation of an ionic liquid dispersant
in electrospinning. Carbon, 2018, 140: 148–156

86.

 Zhou L, Pan F, Zeng S, Li Q, Bai L, Liu Y, Nie Y. Ionic liquid
assisted  fabrication  of  cellulose-based  conductive  films  for  Li-
ion battery. Journal of Applied Polymer Science, 2020, 137(35):
49430

87.

 Soares  B  G.  Ionic  liquid:  a  smart  approach  for  developing
conducting polymer composites: a review. Journal of Molecular
Liquids, 2018, 262: 8–18

88.

 Singh N, Chen J, Koziol K K, Hallam K R, Janas D, Patil  A J,
Strachan  A  G,  Hanley  J,  Rahatekar  S  S.  Chitin  and  carbon
nanotube  composites  as  biocompatible  scaffolds  for  neuron
growth. Nanoscale, 2016, 8(15): 8288–8299

89.

 Wu R, Ma L, Hou C, Meng Z, Guo W, Yu W, Yu R, Hu F, Liu
X  Y.  Silk  composite  electronic  textile  sensor  for  high  space
precision 2D combo temperature-pressure sensing. Small, 2019,
15(31): 1901558

90.

 Wang W, Nie Y, Liu Y, Bai L, Gao J, Zhang S. Preparation of
cellulose/multi-walled  carbon  nanotube  composite  membranes
with  enhanced  conductive  property  regulated  by  ionic  liquids.
Fibers and Polymers, 2017, 18(9): 1780–1789

91.

 Zhang  S,  Zhang  J,  Zhang  Y,  Deng  Y.  Nanoconfined  ionic
liquids. Chemical Reviews, 2017, 117(10): 6755–6833

92.

 Migliorini  L,  Piazzoni  C,  Pohako-Esko  K,  Di  Girolamo  M,
Vitaloni  A,  Borghi  F,  Santaniello  T,  Aabloo  A,  Milani  P.  All-
printed  green  micro-supercapacitors  based  on  a  natural-derived
ionic  liquid  for  flexible  transient  electronics.  Advanced
Functional Materials, 2021, 31(27): 2102180

93.

 Li D, Fei X, Wang K, Xu L, Wang Y, Tian J, Li Y. A novel self-
healing  triple  physical  cross-linked  hydrogel  for  antibacterial

94.

dressing.  Journal  of  Materials  Chemistry  B,  2021,  9(34):
6844–6855
 Dhakshinamoorthy  A,  Asiri  A  M,  Alvaro  M,  Garcia  H.  Metal
organic  frameworks  as  catalysts  in  solvent-free  or  ionic  liquid
assisted conditions. Green Chemistry, 2018, 20(1): 86–107

95.

 Yao X, Zhang S, Qian L, Wei N, Nica V, Coseri S, Han F. Super
stretchable,  self-healing,  adhesive  ionic  conductive  hydrogels
based  on  tailor-made  ionic  liquid  for  high-performance  strain
sensors. Advanced Functional Materials, 2022, 32(33): 2204565

96.

 Wei S, Ching Y C, Chuah C H. Synthesis of chitosan aerogels as
promising  carriers  for  drug  delivery:  a  review.  Carbohydrate
Polymers, 2020, 231: 115744

97.

 Rizzo  C,  Misia  G,  Marullo  S,  Billeci  F,  D’Anna  F.  Bio-based
chitosan and cellulose ionic liquid gels: polymeric soft materials
for  the  desulfurization  of  fuel.  Green  Chemistry,  2022,  24(3):
1318–1334

98.

 Li  S,  Dong  S,  Xu  W,  Tu  S,  Yan  L,  Zhao  C,  Ding  J,  Chen  X.
Antibacterial  hydrogels.  Advancement  of  Science,  2018,  5(5):
1700527

99.

 Liang Y, Liang Y, Zhang H, Guo B.  Antibacterial  biomaterials
for  skin  wound  dressing.  Asian  Journal  of  Pharmaceutical
Sciences, 2022, 17(3): 353–384

100.

 Qu J, Zhao X, Liang Y, Zhang T, Ma P X, Guo B. Antibacterial
adhesive  injectable  hydrogels  with  rapid  self-healing,
extensibility  and  compressibility  as  wound  dressing  for  joints
skin wound healing. Biomaterials, 2018, 183: 185–199

101.

 Fan  Y,  Lüchow  M,  Zhang  Y,  Lin  J,  Fortuin  L,  Mohanty  S,
Brauner  A,  Malkoch  M.  Nanogel  encapsulated  hydrogels  as
advanced  wound  dressings  for  the  controlled  delivery  of
antibiotics.  Advanced  Functional  Materials,  2021,  31(7):
2006453

102.

 Wahid  F,  Zhong  C,  Wang  H  S,  Hu  X  H,  Chu  L  Q.  Recent
advances  in  antimicrobial  hydrogels  containing  metal  ions  and
metals/metal oxide nanoparticles. Polymers, 2017, 9(12): 636

103.

 Gao Y R, Cao J F, Shu Y, Wang J H. Research progress of ionic
liquids-based  gels  in  energy  storage,  sensors  and  antibacterial.
Green Chemical Engineering, 2021, 2(4): 368–383

104.

 Serwecińska  L.  Antimicrobials  and  antibiotic-resistant  bacteria:
a  risk  to  the  environment  and  to  public  health.  Water,  2020,
12(12): 3313

105.

 Yu  Y,  Yang  Z,  Ren  S,  Gao  Y,  Zheng  L.  Multifunctional
hydrogel  based  on  ionic  liquid  with  antibacterial  performance.
Journal of Molecular Liquids, 2020, 299: 112185

106.

 Pernak J, Czerniak K, Niemczak M, Ławniczak Ł, Kaczmarek D
K,  Borkowski  A,  Praczyk  T.  Bioherbicidal  ionic  liquids.  ACS
Sustainable Chemistry & Engineering, 2018, 6(2): 2741–2750

107.

 Nikfarjam N,  Ghomi  M,  Agarwal  T,  Hassanpour  M,  Sharifi  E,
Khorsandi D, Ali Khan M, Rossi F, Rossetti A, Nazarzadeh Zare
E, Rabiee N, Afshar D, Vosough M, Kumar Maiti T, Mattoli V,
Lichtfouse E, Tay F R, Makvandi P. Antimicrobial ionic liquid-
based  materials  for  biomedical  applications.  Advanced
Functional Materials, 2021, 31(42): 2104148

108.

 Curreri  A  M,  Mitragotri  S,  Tanner  E  E  L.  Recent  advances  in
ionic  liquids  in  biomedicine.  Advanced  Science,  2021,  8(17):
2004819

109.

 Eftekhari  A,  Saito  T.  Synthesis  and  properties  of  polymerized110.

814 Front. Chem. Sci. Eng. 2023, 17(7): 798−816



ionic liquids. European Polymer Journal, 2017, 90: 245–272
 Zhao  H,  Ren  S,  Zucker  I,  Bai  Y,  Wang  Y.  Antibiofouling
polyvinylidene  fluoride  membrane  functionalized  by  poly(ionic
liquid)  brushes  via  atom  transfer  radical  polymerization.  ACS
ES&T Engineering, 2022, 2(7): 1239–1249

111.

 Qu X, Zhao Y, Chen Z, Wang S, Ren Y, Wang Q, Shao J, Wang
W,  Dong  X.  Thermoresponsive  lignin-reinforced  poly(ionic
liquid)  hydrogel  wireless  strain  sensor.  Research,  2021,  2021:
9845482

112.

 Heo J W, Chen J, Kim M S, Kim J W, Zhang Z, Jeong H, Kim
Y  S.  Eco-friendly  and  facile  preparation  of  chitosan-based
biofilms of novel acetoacetylated lignin for antioxidant and UV-
shielding  properties.  International  Journal  of  Biological
Macromolecules, 2023, 225: 1384–1393

113.

 Shao L, Li Y, Ma Z, Bai Y, Wang J, Zeng P, Gong P, Shi F, Ji
Z,  Qiao  Y,  Xu  R,  Xu  J,  Zhang  G,  Wang  C,  Ma  J.  Highly
sensitive  strain  sensor  based  on  a  stretchable  and  conductive
poly(vinyl  alcohol)/phytic  acid/NH2-POSS  hydrogel  with  a  3D
microporous  structure.  ACS  Applied  Materials  &  Interfaces,
2020, 12(23): 26496–26508

114.

 Chen T, Wei P, Chen G, Liu H, Mugaanire I T, Hou K, Zhu M.
Heterogeneous structured tough conductive gel  fibres for stable
and  high-performance  wearable  strain  sensors.  Journal  of
Materials Chemistry A, 2021, 9(20): 12265–12275

115.

 Zhang  Y,  MohebbiPour  A,  Mao  J,  Mao  J,  Ni  Y.  Lignin
reinforced  hydrogels  with  multi-functional  sensing  and  moist-
electric  generating  applications.  International  Journal  of
Biological Macromolecules, 2021, 193: 941–947

116.

 Chen C, Wang Y, Zhou T, Wan Z, Yang Q, Xu Z, Li D, Jin Y.
Toward  strong  and  tough  wood-based  hydrogels  for  sensors.
Biomacromolecules, 2021, 22(12): 5204–5213

117.

 Moreira I P, Esteves C, Palma S I C J, Ramou E, Carvalho A L
M, Roque A C A. Synergy between silk fibroin and ionic liquids
for active gas-sensing materials. Materials Today. Bio, 2022, 15:
100290

118.

 Zia T, Usman M, Sabir A, Shafiq M, Khan R U. Development of
inter-polymeric complex of anionic polysaccharides,  alginate/k-
carrageenan bio-platform for burn dressing. International Journal
of Biological Macromolecules, 2020, 157: 83–95

119.

 Serra J P, Pereira N, Correia D M, Tubio C R, Vilas-Vilela J L,
Costa  C  M,  Lanceros-Mendez  S.  Carrageenan-based  hybrid
materials  with  ionic  liquids  for  sustainable  and  recyclable
printable  pressure  sensors.  ACS  Sustainable  Chemistry  &
Engineering, 2022, 10(26): 8631–8640

120.

 Xu J, Wang G, Wu Y, Ren X, Gao G. Ultrastretchable wearable
strain  and  pressure  sensors  based  on  adhesive,  tough,  and  self-
healing  hydrogels  for  human  motion  monitoring.  ACS Applied
Materials & Interfaces, 2019, 11(28): 25613–25623

121.

 Ren Z, Ke T, Ling Q, Zhao L, Gu H. Rapid self-healing and self-
adhesive chitosan-based hydrogels by host-guest interaction and
dynamic  covalent  bond  as  flexible  sensor.  Carbohydrate
Polymers, 2021, 273: 118533

122.

 Chen Y, Diaz-Dussan D, Wu D, Wang W, Peng Y Y, Asha A B,
Hall  D  G,  Ishihara  K,  Narain  R.  Bioinspired  self-healing
hydrogel  based  on  benzoxaborole-catechol  dynamic  covalent
chemistry for 3D cell  encapsulation. ACS Macro Letters,  2018,

123.

7(8): 904–908
 Chen M, Tian J, Liu Y, Cao H, Li R, Wang J, Wu J, Zhang Q.
Dynamic  covalent  constructed  self-healing  hydrogel  for
sequential  delivery  of  antibacterial  agent  and  growth  factor  in
wound  healing.  Chemical  Engineering  Journal,  2019,  373:
413–424

124.

 Xu  C,  Zhan  W,  Tang  X,  Mo  F,  Fu  L,  Lin  B.  Self-healing
chitosan/vanillin hydrogels  based on schiff-base bond/hydrogen
bond hybrid linkages. Polymer Testing, 2018, 66: 155–163

125.

 Yang X, Liu G, Peng L, Guo J, Tao L, Yuan J, Chang C, Wei Y,
Zhang  L.  Highly  efficient  self-healable  and  dual  responsive
cellulose-based  hydrogels  for  controlled  release  and  3D  cell
culture. Advanced Functional Materials, 2017, 27(40): 1703174

126.

 Gong  Y,  Li  D,  Luo  C,  Fu  Q,  Pan  C.  Highly  porous  graphitic
biomass  carbon  as  advanced  electrode  materials  for
supercapacitors. Green Chemistry, 2017, 19(17): 4132–4140

127.

 Han  J,  Kwon  J  H,  Lee  J  W,  Lee  J  H,  Roh  K  C.  An  effective
approach  to  preparing  partially  graphitic  activated  carbon
derived from structurally separated pitch pine biomass. Carbon,
2017, 118: 431–437

128.

 Pourhosseini  S  E  M,  Norouzi  O,  Salimi  P,  Naderi  H  R.
Synthesis  of  a  novel  interconnected  3D  pore  network  algal
biochar  constituting  iron  nanoparticles  derived  from  a  harmful
marine biomass as high-performance asymmetric supercapacitor
electrodes.  ACS  Sustainable  Chemistry  &  Engineering,  2018,
6(4): 4746–4758

129.

 Ren Y, Guo J, Liu Z, Sun Z, Wu Y, Liu L, Yan F. Ionic liquid-
based click-ionogels. Science Advances, 2019, 5(8): eaax0648

130.

 Wang Y, Qu Q, Gao S, Tang G, Liu K, He S, Huang C. Biomass
derived  carbon  as  binder-free  electrode  materials  for
supercapacitors. Carbon, 2019, 155: 706–726

131.

 Sajjad  M,  Tao  R,  Qiu  L.  Phosphine  based  covalent  organic
framework  as  an  advanced  electrode  material  for
electrochemical  energy  storage.  Journal  of  Materials  Science
Materials in Electronics, 2021, 32(2): 1602–1615

132.

 Chen Y,  Liu  Z,  Sun L,  Lu Z,  Zhuo K.  Nitrogen and sulfur  co-
doped porous graphene aerogel as an efficient electrode material
for  high  performance  supercapacitor  in  ionic  liquid  electrolyte.
Journal of Power Sources, 2018, 390: 215–223

133.

 Dhakal  G, Mohapatra D, Kim Y I,  Lee J,  Kim W K, Shim J J.
High-performance  supercapacitors  fabricated  with  activated
carbon  derived  from  lotus  calyx  biowaste.  Renewable  Energy,
2022, 189: 587–600

134.

 Liu  M,  Wang  X,  Jiang  Y,  Sun  J,  Arai  M.  Hydrogen  bond
activation strategy for cyclic carbonates synthesis from epoxides
and  CO2:  current  state-of-the  art  of  catalyst  development  and
reaction  analysis.  Catalysis  Reviews.  Science  and  Engineering,
2019, 61(2): 214–269

135.

 Ding M, Flaig R W, Jiang H L, Yaghi O M. Carbon capture and
conversion  using  metal-organic  frameworks  and  mof-based
materials. Chemical Society Reviews, 2019, 48(10): 2783–2828

136.

 Sharma T, Sharma S, Kamyab H, Kumar A. Energizing the CO2
utilization  by  chemo-enzymatic  approaches  and  potentiality  of
carbonic  anhydrases:  a  review.  Journal  of  Cleaner  Production,
2020, 247: 119138

137.

 Wang  Y,  Nie  J,  Lu  C,  Wang  F,  Ma  C,  Chen  Z,  Yang  G.138.

Ting He et al. Advances on promotion of ionic liquids for biomass materials 815



Imidazolium-based  polymeric  ionic  liquids  for  heterogeneous
catalytic conversion of CO2 into cyclic carbonates. Microporous
and Mesoporous Materials, 2020, 292: 109751
 Siewniak  A,  Forajter  A,  Szymańska  K.  Mesoporous  silica-
supported  ionic  liquids  as  catalysts  for  styrene  carbonate
synthesis from CO2. Catalysts, 2020, 10(11): 1363

139.

 Zhu J, Wang S, Gu Y, Xue B, Li Y. A new and efficient method
of  graphene  oxide  immobilized  with  ionic  liquids:  promoted
catalytic  activity  for  CO2  cycloaddition.  Materials  Chemistry
and Physics, 2018, 208: 68–76

140.

 Sun  J,  Wang  J,  Cheng  W,  Zhang  J,  Li  X,  Zhang  S,  She  Y.
Chitosan functionalized ionic liquid as a recyclable biopolymer-
supported  catalyst  for  cycloaddition  of  CO2.  Green  Chemistry,
2012, 14(3): 654–660

141.

 Wu X, Wang M, Xie Y, Chen C, Li K, Yuan M, Zhao X, Hou Z.
Carboxymethyl  cellulose  supported  ionic  liquid  as  a
heterogeneous  catalyst  for  the  cycloaddition  of  CO2  to  cyclic
carbonate. Applied Catalysis A: General, 2016, 519: 146–154

142.

 Zhang Y, Zhang Y, Chen B, Qin L, Gao G. Swelling poly(ionic
liquid)s:  heterogeneous  catalysts  that  are  superior  than
homogeneous  catalyst  for  ethylene  carbonate  transformation.
ChemistrySelect, 2017, 2(29): 9443–9449

143.

 Ge  W,  Shuai  J,  Wang  Y,  Zhou  Y,  Wang  X.  Progress  on
chemical modification of cellulose in “green” solvents. Polymer
Chemistry, 2022, 13(3): 359–372

144.

 Szalaty  T  J,  Klapiszewski  Ł,  Jesionowski  T.  Recent
developments  in  modification  of  lignin  using  ionic  liquids  for
the  fabrication  of  advanced  materials—a  review.  Journal  of
Molecular Liquids, 2020, 301: 112417

145.

 Wang  Y  R,  Yin  C  C,  Zhang  J  M,  Wu  J,  Yu  J,  Zhang  J.
Functional  cellulose  materials  fabricated  by  using  ionic  liquids
as  the  solvent.  Chinese  Journal  of  Polymer  Science,  2022,  40:
1–17

146.

 Müller  K,  Zollfrank  C,  Schmid  M.  Natural  polymers  from
biomass  resources  as  feedstocks  for  thermoplastic  materials.
Macromolecular  Materials  and  Engineering,  2019,  304(5):
1800760

147.

 Chudasama N A, Sequeira R A, Moradiya K, Prasad K. Seaweed
polysaccharide  based  products  and  materials:  an  assessment  on
their production from a sustainability point of view. Molecules,
2021, 26(9): 2608

148.

 Argüelles-Monal  W  M,  Lizardi-Mendoza  J,  Fernández-Quiroz
D, Recillas-Mota M T, Montiel-Herrera M. Chitosan derivatives:
introducing  new  functionalities  with  a  controlled  molecular
architecture for innovative materials. Polymers, 2018, 10(3): 342

149.

 Trujillo-Rodríguez M J, Nan H, Varona M, Emaus M N, Souza I
D,  Anderson  J  L.  Advances  of  ionic  liquids  in  analytical
chemistry. Analytical Chemistry, 2019, 91(1): 505–531

150.

 Ohno  H,  Yoshizawa-Fujita  M,  Kohno  Y.  Functional  design  of
ionic  liquids:  unprecedented  liquids  that  contribute  to  energy
technology,  bioscience,  and  materials  sciences.  Bulletin  of  the
Chemical Society of Japan, 2019, 92(4): 852–868

151.

 Zhu  Y,  Yu  Z,  Zhu  J,  Zhang  Y,  Ren  X,  Jiang  F.  Developing
flame-retardant lignocellulosic nanofibrils through reactive deep
eutectic  solvent  treatment  for  thermal  insulation.  Chemical
Engineering Journal, 2022, 445: 136748

152.

 Zabihi O, Ahmadi M, Yadav R, Mahmoodi R, Naderi Kalali E,
Nikafshar S, Ghandehari Ferdowsi M R, Wang D Y, Naebe M.
Novel  phosphorous-based  deep  eutectic  solvents  for  the
production  of  recyclable  macadamia  nutshell-polymer
biocomposites  with  improved  mechanical  and  fire  safety
performances.  ACS  Sustainable  Chemistry  &  Engineering,
2021, 9(12): 4463–4476

153.

 Al  Hokayem  K,  El  Hage  R,  Svecova  L,  Otazaghine  B,  Le
Moigne  N,  Sonnier  R.  Flame  retardant-functionalized  cotton
cellulose  using  phosphonate-based  ionic  liquids.  Molecules,
2020, 25(7): 1629

154.

 Nishita  R,  Kuroda  K,  Suzuki  S,  Ninomiya  K,  Takahashi  K.
Flame-retardant plant thermoplastics directly prepared by single
ionic liquid substitution. Polymer Journal, 2019, 51(8): 781–789

155.

 Abbott A P, Capper G, Davies D L, Rasheed R K, Tambyrajah
V.  Novel  solvent  properties  of  choline  chloride/urea  mixtures.
Chemical Communications, 2003(1): 70–71

156.

 Hansen  B  B,  Spittle  S,  Chen  B,  Poe  D,  Zhang  Y,  Klein  J  M,
Horton  A,  Adhikari  L,  Zelovich  T,  Doherty  B  W,  Gurkan  B,
Maginn E J, Ragauskas A, Dadmun M, Zawodzinski T A, Baker
G A, Tuckerman M E, Savinell R F, Sangoro J R. Deep eutectic
solvents:  a  review  of  fundamentals  and  applications.  Chemical
Reviews, 2021, 121(3): 1232–1285

157.

 Wang  Y  M,  Feng  M,  He  B,  Chen  X  Y,  Zeng  J  L,  Sun  J.
Ionothermal  synthesis  of  carbon  dots  from  cellulose  in  deep
eutectic  solvent:  a  sensitive  probe  for  detecting  Cu2+  and
glutathione  with  “off-on”  pattern.  Applied  Surface  Science,
2022, 599: 153705

158.

 Zainal-Abidin  M  H,  Hayyan  M,  Ngoh  G  C,  Wong  W  F.
Doxorubicin  loading  on  functional  graphene  as  a  promising
nanocarrier  using  ternary  deep  eutectic  solvent  systems.  ACS
Omega, 2020, 5(3): 1656–1668

159.

 Reshmy R, Thomas D, Philip E, Paul S A, Madhavan A, Sindhu
R,  Binod  P,  Pugazhendhi  A,  Sirohi  R,  Tarafdar  A,  Pandey  A.
Potential  of  nanocellulose  for  wastewater  treatment.
Chemosphere, 2021, 281: 130738

160.

 Mascheroni  E,  Rampazzo  R,  Ortenzi  M  A,  Piva  G,  Bonetti  S,
Piergiovanni  L.  Comparison  of  cellulose  nanocrystals  obtained
by sulfuric acid hydrolysis and ammonium persulfate, to be used
as coating on flexible food-packaging materials. Cellulose, 2016,
23(1): 779–793

161.

 Batmaz  R,  Mohammed  N,  Zaman  M,  Minhas  G,  Berry  R  M,
Tam K C. Cellulose nanocrystals as promising adsorbents for the
removal of cationic dyes. Cellulose, 2014, 21(3): 1655–1665

162.

 Sirviö  J  A,  Ukkola  J,  Liimatainen  H.  Direct  sulfation  of
cellulose fibers using a reactive deep eutectic solvent to produce
highly  charged  cellulose  nanofibers.  Cellulose,  2019,  26(4):
2303–2316

163.

 Liu  S,  Zhang  Q,  Gou  S,  Zhang  L,  Wang  Z.  Esterification  of
cellulose  using  carboxylic  acid-based  deep  eutectic  solvents  to
produce  high-yield  cellulose  nanofibers.  Carbohydrate
Polymers, 2021, 251: 117018

164.

 Yang  Z,  Asoh  T  A,  Uyama  H.  Cationic  functionalization  of
cellulose  monoliths  using  a  urea-choline  based  deep  eutectic
solvent and their applications. Polymer Degradation & Stability,
2019, 160: 126–135

165.

816 Front. Chem. Sci. Eng. 2023, 17(7): 798−816


	1 Introduction
	2 ILs as solvents for advanced biomass materials synthesis
	2.1 Biomass extraction by ILs
	2.2 Biomass dissolution by ILs
	2.3 Dispersion of ILs in advanced biomaterials

	3 ILs as structural components to enhance advanced performances of biomass materials
	3.1 ILs as structural components to enhance performances of biomass-based ionogels
	3.1.1 Antibacterial dressing
	3.1.2 Biosensors
	3.1.3 Flexible wearable device

	3.2 ILs as structural components to enhance performances of biomass-based supercapacitors (SCs)
	3.3 ILs as structural components to enhance performances of biomass-based catalysts

	4 ILs as modifiers for modifying advanced biomass materials
	5 Conclusions and perspective
	Conflicts of interest
	Acknowledgements
	References

