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摘  要：该文是一篇近两个月的锂电池文献评述，以“lithium”和“batter*”为关键词检索了Web of Science从

2026年2月1日至2026年3月29日上线的锂电池研究论文，共有4200篇，选择其中100篇加以评论。正极材

料研究以高镍层状氧化物、富锂锰基及部分新型锰基与有机正极为主，重点关注体相掺杂、表面包覆、异质结

构构筑及循环过程中的结构稳定性。负极材料方面，金属锂负极为研究重点，集中于三维宿主构筑、合金化调

控、人工界面设计及沉积行为调节，硅基负极则涉及三维结构设计。电解质研究涵盖卤化物、硫化物、氧化物、

氟化物、聚合物及其复合固态电解质，同时也包括面向高电压、宽温域及高安全需求的液态电解液与添加剂设

计。电池技术方面，全固态锂电池仍是关注重点，干法电极、界面缓冲层、枝晶抑制及低压实运行等均有进展，

并兼顾锂硫电池正极设计与催化调控、无负极及黄铁矿等新体系探索。表征分析主要涉及锂沉积与扩散、界面

演化及固态电解质稳定性。电池回收方面涉及预处理过程的生命周期评价、机械化学回收及电化学浸出等湿法

路线。计算和深度学习则聚焦于电极应力-输运耦合、扩散动力学、固态电解质筛选及智能化状态估计。
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Abstract: This bimonthly review paper highlights 100 recent papers on lithium batteries. We 

searched the Web of Science and found 4200 papers online from Feb. 1, 2026 to Mar. 29, 

2026, from which 100 were selected for comments. The studies on cathode materials are 

focused on high-nickel layered oxides, Li-rich manganese-based oxides and some emerging 

manganese-based and organic cathodes, with particular attention paid to bulk doping, surface 
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coating, heterostructure construction and structural stability upon cycling. For anode 

materials, lithium metal anodes are the major focus, concentrating on 3D host construction, 

alloying regulation, artificial interphase design and deposition behavior modulation, while Si-

based anodes involve 3D structural design. Electrolyte studies cover halide, sulfide, oxide, 

fluoride, polymer and composite solid-state electrolytes, together with liquid electrolytes and 

additives designed for high-voltage, wide-temperature and high-safety applications. For 

battery technologies, all-solid-state lithium batteries remain the focus, with progress in dry-

process electrodes, interfacial buffer layers, dendrite suppression and low-pressure operation, 

along with cathode design and catalytic regulation for lithium-sulfur batteries and explorations 

of anode-free and pyrite-based systems. Characterization studies mainly cover lithium 

deposition and diffusion, interfacial evolution and solid electrolyte stability. Battery recycling 

involves life-cycle assessment of pretreatment processes, mechanochemical recycling and 

hydrometallurgical routes based on electrochemical leaching. Calculations and deep learning 

are directed to coupled stress-transport behavior of electrodes, diffusion kinetics, screening of 

solid electrolytes and intelligent state estimation.

Keywords: lithium batteries; cathode material; anode material; solid state electrolyte; battery 

technology

基于近两个月发表的锂电池文献，采用

BERTopic主题模型对其摘要文本进行分析，构建

锂电池论文的研究主题图，展示该领域研究的全局

态势，如图1(A)所示。每个点代表一篇论文，点之

间的距离反映了论文在主题上的相似度，而不同颜

色则代表不同的研究主题。近期研究成果主要集中

在17个主要主题，形成了明显的集群，正极材料、

聚合物电解质、锂硫电池、硅负极、电解液等关键

材料和组件的研究主题集中在图的右半部分，电池

性能预测、热安全等电池管理相关主题主要分布在

左半部分。选择其中100篇加以评论，在主题图中

以蓝色点标记，如图1(B)所示，广泛覆盖了正极材

料、电解液、固态电解质、固态电池、锂硫电池、

电池材料回收再生、计算和深度学习等多个关键主

题。图1(C)进一步展示了主要研究机构的近期研究

动向。

图1　锂电池论文的研究主题分布（2026.2.1—2026.3.29）
Fig. 1 The distribution of research topics in lithium battery papers (2026.2.1—2026.3.29)
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1 正极材料

1.1　层状氧化物正极材料

Zhao等[1]围绕富镍层状氧化物正极材料中Mo

掺杂路径对微观结构与电化学性能的影响展开研

究，指出优化一次颗粒结构是实现高能量密度锂离

子电池的关键。研究发现，相较于传统固相梯度掺

杂，共沉淀法引入Mo能够实现更高度分散的掺杂

效果，从而促进一次颗粒显著细化并形成更致密的

颗粒结构，这种结构一方面可通过内部应力耗散减

少微裂纹的产生，另一方面又能抑制电解液过度渗

入颗粒内部，进而影响初始Li+传输动力学。同时，

该工艺诱导了贯穿 LiNi0.95Co0.04Mo0.01O2整体体相的

Li/TM阳离子有序结构，有效抑制Li+/Ni2+混排，并

缓解晶内与晶间应变，显著增强材料的结构稳定

性。得益于这些协同作用，材料表现出优异的倍率

性能，在 5 C条件下仍可实现 204.9 mAh·g-1的高

放电比容量。

Chueh等[2]提出一种简易合成策略，在无需掺

杂、包覆或构建浓度梯度的前提下，制备出稳定性

极为优异的高镍正极。研究表明，化学力学失效与

微观结构不均匀性（尤其是纳米级孔隙）密切相

关，而这类缺陷源于煅烧过程中固态反应物之间接

触不足。通过提高氢氧化锂（LiOH）的熔融速率，

可增强前驱体间的液-固界面接触，从而形成均匀

演化的微观结构。这种结构均匀性能够有效耗散应

变能，即便在发生高压相变的情况下，仍可缓解化

学力学失效，进而实现优异的循环寿命。

Wang等[3]提出一种晶格工程与晶界钝化协同策

略，通过 La3+/F-共掺杂与 LiF 包覆相结合，提升

LiNi0.90Co0.05Mn0.05O2(NCM90)材料结构稳定性。将

La3+引入过渡金属（TM）位点后，表面重构会在过

渡金属氧层（TMO层）中引发“晶格预膨胀”效

应，有效缓冲H2—H3相变过程中剧烈的晶格收缩，

并抑制微裂纹产生。同时，F-掺杂取代氧位点可形

成强键合的TM—F键，显著提高晶格氧的稳定性。

此外，表面生成的LiF包覆层可优先钝化脆弱的晶

界，有效保护正极免受电解液腐蚀与HF侵蚀。得益

于体相与界面的协同稳定作用，NCM90-1.5LF正极

在 2.7~4.5 V电压区间循环 200次后容量保持率达

93.5%；NCM90-1.5LF||石墨软包全电池在3~4.2 V

区间循环1000次后容量仍保持94.72%。

Liang 等[4]开发了一种双重改性策略，利用

Wadsley-Roth相快离子导体NaNb13O33（NNO）在

LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2上同时实现铌（Nb）的体相掺杂

和外延涂层的构建。具有晶格匹配特性的NNO涂

层拥有极宽的层间距和强劲的结构稳定性，能够有

效抑制相变诱导的结构降解并增强界面锂离子动力

学。结合密度泛函理论（DFT）计算、原位X射线

衍射（XRD）、透射电子显微镜（TEM）和飞行时

间二次离子质谱（TOF-SIMS）的综合分析表明，

即使在严苛的循环条件下，NNO外延层和Nb掺杂

也能协同缓解晶胞体积变化并促进锂离子扩散。因

此，优化后的正极材料（NCM@NNO-2）表现出卓

越的电化学稳定性，在7C的高倍率下循环300次后

容量保持率达 86.7%，并在 10 C的超高倍率下展

现出149.7 mAh·g-1的高放电容量。

Wang等[5]通过异相重构策略，制备了无钴正极

材料 LiNi0.964Al0.03W0.006O2（LNAW），用于硫化物全

固态锂电池。研究发现，高价钨元素在表面富集形

成尖晶石相，可提升界面相容性并抑制副反应；低

价铝元素进入体相，通过强Al—O键稳定层状结构、

减少锂镍混排。二者协同构建层状-尖晶石框架，有

效抑制H2—H3相变、晶格应变与微裂纹，避免岩

盐相产生。同时，该策略在Al/Mo、B/W、B/Nb等

体系中均表现出普适性。

Zhao等[6]通过分段煅烧调控微观结构，制备出具

备快速锂离子扩散层的富镍正极材料FDL-NCM90，

用于硫化物全固态电池。研究发现，该扩散层由细

小一次颗粒与小角度晶界构成，可显著加快锂离子

传输，缓解循环过程中的应变累积与颗粒开裂，提

升电化学力学稳定性。同时，材料表面原位生成的

Li2CO3包覆层能有效抑制正极与硫化物电解质的界

面副反应，降低界面阻抗。

Kwon等[7]针对氧化物正极与硫化物电解质之间

界面相容性差的问题，提出了一种基于 Li2WO4的

表面工程策略。与传统的惰性离子导体涂层不同，

Li2WO4虽然初始离子电导率低，但在电化学充放电

初期会与电解质发生反应，原位形成一层离子导电

的界面相（Interphase），从而促进锂离子传输。

重点对比了Li2WO4与常用的LiNbO3涂层，LiNbO3

在高温（150℃）热压处理下会发生化学降解，导

致界面阻抗增加；而 Li2WO4在高温下保持结构稳

定，且热压处理能显著降低其界面电阻（从518 Ω
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降至44 Ω），提升倍率性能。双层涂层实验证实了

该效应主要源于Li2WO4与电解质界面的反应。

Sun等[8]利用原子层沉积（ALD）技术，在正

极材料表面精准制备了氧氯化物（Li-Al-O-Cl，简

称 LAOC）非晶薄层，作为人工阴极电解质界面

（CEI）。通过交替脉冲AlCl3和 LiOtBu（叔丁醇锂）

及后续水/氧等离子体处理，在LCO表面自限制生

长了约3 nm厚的非晶LAOC涂层。使LCO的离子

电导率从1.785×10-7提升至2.823×10-6 S·cm-1（提

升约15倍），远超氧化物涂层（如Li-Al-O，仅略高

于本征 LCO）。显著提升了钴酸锂（LCO）在 5 C

高倍率下的循环稳定性（500圈容量保持 86.4%）

以及在4.6 V高电压下的循环稳定性。

Wang等[9]采用一步机械融合法，在富锂锰基

氧化物(LRMO)正极表面同步构筑了近表层S/Zr共

掺杂、外层无定形 Zr(SO)2包覆的梯度改性结构。

该协同功能化策略能够稳定氧骨架、提升电荷传输

能力，并抑制高电位下的氧二聚化行为。同时，均

匀包覆于LRMO颗粒表面的无定形Zr(SO4)2可保证

与固态电解质长期紧密接触，维持材料电化学活性

并抑制界面副反应。得益于上述改性，优化后的A-

LRMO正极在0.1 C倍率下展现出292 mAh·g-1的高

放电容量，在1 C下循环2000周后容量保持率仍为

81.8%。相应软包电池的面容量可达8.5 mAh·cm-2，

库仑效率高于99.6%。

1.2　其他正极材料

Xia 等[10]提出一种界面轨道有序化设计思路，

从根源上抑制Jahn-Teller畸变，构建了具有非共线

Jahn−Teller有序结构的尖晶石-层状LiMnO2异质结

构（SLNC-LMO），并与共线构型样品进行对比研

究。原子级分辨表征证实，界面处MnO6八面体呈

近正交排布。结合密度泛函理论计算发现，该非共

线有序结构会引发轨道几何阻挫，使 eg轨道分裂

能从共线结构的 1.12 eV大幅降至 0.24 eV。轨道

简并度的近乎完全恢复，有效抑制了长程畸变传播

并增强了界面结合力。因此，SLNC-LMO正极表

现出优异的循环稳定性，500次循环后容量保持率

达100%，性能远优于共线结构样品。

Li等[11]探讨了一种新型的n型导电聚合物正极

材料—聚苯并二呋喃二酮（PBFDO）在锂离子电

池中的应用及其优势。PBFDO具有高密度的羰基

基团，提供了丰富的锂离子存储活性位点，同时展

现出优异的离子与电子传输性能及低电解液溶解

性。PBFDO的π-π堆叠和层状堆叠等有序堆叠结

构，增强了材料的稳定性并抑制了体积膨胀。

PBFDO正极在高电流密度（30 A·g-1)下仍能保持

150 mAh·g-1的高容量，并在1 A·g-1和10 A·g-1电流

密度下实现稳定的充放电循环，2000次循环后的

电荷转移电阻（Rct）仅为23 Ω。利用PBFDO高导

电性和负载能力，成功制备了2.5 Ah的锂有机软包

电池，能量密度达到255 Wh·kg-1 。

2 负极材料

2.1　硅基负极材料

Zhu等[12]设计了一种三维柱状硅（Si_Col）负

极，通过等离子体增强化学气相沉积制备晶态核/非

晶壳交织结构，用于硫化物全固态锂电池。该结构

提供多向Li+传输通道和内置缓冲体积，实现均匀的

Li+渗透与循环呼吸，将应力诱导的脆性断裂转化为

可逆微尺度变形，有效缓解界面应变并保持固态电

解质连续接触。Si_Col负极在0.2 C下循环800圈

后容量保持率达 72.4%，初始库仑效率 91.5%；

70 mAh 软包电池经 270 圈循环后容量保持率

72.5%。

2.2　金属锂负极材料

Wang等[13]设计了一种自支撑三维锂复合箔负

极(LZNC)，通过熔融锂与 Zn3N2反应原位生成 Li-

Zn合金和 Li3N，并协同碳纳米管网络构建复合结

构。Li-Zn 合金提供延展性并调控锂沉积，Li3N-

CNTs网络增强机械韧性(断裂韧性达1.3×106 J/m3，

较纯锂提升 12倍)，实现超薄(<10 μm)可加工性。

该负极具有高比容量 (1800 mAh·g-1)和体积容量

(1915 mAh·cm-3)，循环中厚度变化仅3.6%。匹配

NCM811的全电池循环 500圈保持稳定，Ah级软

包电池300圈容量保持率92%，8.5 Ah原型电池能

量密度达553 Wh·kg-1。

Hu等[14]提出一种基于拓扑优化与数字光处理

（DLP）3D打印技术的新型锂金属负极（LMA）宿

主结构。该拓扑优化宿主（TP host）通过迭代计

算优化材料分布，在中心、边缘及角落处形成增强

结构，有效分散应力并抑制锂沉积过程中的体积膨

胀。对称电池测试表明，TP-Li体系在20 mA·cm-2

超高电流密度和20 mAh·cm-2高容量条件下稳定循

环超过1000小时。与磷酸铁锂正极配对的全电池
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在 5 C倍率下循环 150次后容量保持率达 95.2%，

显著优于传统网格结构宿主。

Lin等[15]通过共聚马来酸酐与六氟丁基丙烯酸

酯，在锂负极表面构建了人工界面层（MAF）。该

界面层具有内部无机物富集、外部聚合物包裹的杂

化结构，既能提供亲锂位点以促进均匀锂沉积，其

氟化低聚物还能在碳酸酯电解液中动态演化，溶解

并迁移至正极，诱导形成富含LiF的稳定阴极-电解

质界面。这一双功能机制同时抑制了锂枝晶生长与

正极结构畸变。采用MAF修饰的 Li|Li对称电池在

1 mA·cm-2 下稳定循环超 900 小时， Li|LFP 和

Li|NCM811电池分别于1 C下循环1500圈与350圈

后容量保持率达90.2%和80.6%。

Shangguan等[16]通过表面拓扑结构调控，构建

了正弦波状锂负极（Sin-Li），实现了热力学与动力

学耦合的锂沉积平衡。热力学上，表面能梯度优先

引导锂在谷底沉积；动力学上，峰谷间离子传输距

离差异引起浓差极化，部分锂在峰顶还原后迁移至

谷底结晶。优化后的 Sin-Li 负极在 1 mA·cm-2/

1 mAh·cm-2下稳定循环超2800小时，10 mA·cm-2/

10 mAh·cm-2下达 900小时。匹配 LiFePO4正极的

全电池于 2 C 下循环 5700 圈，容量衰减率仅

0.008%/圈。

Deng 等[17]提出一种零体积变化（0VC）蜂窝

状多孔宿主结构设计，用于解决固态锂金属电池中

锂负极体积膨胀/收缩导致的界面失效问题。该

LiZn&Li2O|rGO复合宿主通过原子层沉积和熔融锂

灌注工艺制备，将锂沉积/溶解反应限制在宿主内

部孔隙中进行，实现电极厚度恒定。原位光学显微

镜与原位压力监测证实该宿主在充放电过程中保持

零体积变化与紧密界面接触。基于此设计的对称电

池实现≥99.9%的锂沉积/剥离库仑效率（400次循

环），无负极全电池在低堆叠压力（440 kPa）下循

环400次容量保持率达95.5%。

Liu等[18]提出”序列化界面化学”策略，通过

二元金属氧化物（特别是MgO）调控锂金属负极

界面反应的有序性。研究表明，MgO的晶格氧和

镁离子位点可协同调控阳离子-阴离子相互作用，

促进接触离子对（CIP）形成，实现界面溶剂化结

构的空间与能量有序化。该有序微环境将原本混沌

的多步反应（吸附、脱溶剂、成核、沉积）重组为

时空连贯的序列，显著降低界面反应无序度（D值

从3.94降至3.00），诱导Li+沿(200)晶面择优沉积，

并促进富无机SEI（LiF、Li3N）的形成，从而有效

抑制枝晶生长，提升锂金属电池的循环稳定性与库

仑效率。

Wang等[19]报道了一种锂基多组分固溶体合金

（Li-MSSA）负极材料，由90%（质量分数）金属锂

与等原子比Cd、Ag、Mg、Al（共10%）组成。高

混合熵赋予该合金高锂原子扩散系数（约 6×10-9 

cm2·s-1），实现锂向金属箔内部的体相传输而非表

面沉积，同时诱导热力学稳定的Li(110)晶面择优生

长，有效抑制枝晶形成。该负极兼具高锂质量分数

（90%）和高利用率（89%），可逆比容量达 3100 

mAh·g-1。基于此的 1 Ah 级 Li-MSSA||NCM811 软

包电池实现 385 Wh·kg-1能量密度，600次循环后

容量保持率82%，为高比能长寿命锂金属电池提供

了实用化解决方案。

3 电解质及其添加剂

3.1　固态电解质

Kim等[20]提出通过引入[WO2Cl4]
2-多面体单元，

实现在多种卤化物固态电解质（LixMCl6，M=Zr，

Y，Er，In）晶格中受控掺入氧。研究发现，强电

正性的W6+中心能锚定氧，在不破坏母体卤化物框

架的前提下调节局部阴离子环境，使 Li2ZrCl6基电

解质在30℃下的离子电导率提升至1.12 mS·cm-1。

计算表明，氧锚定诱导了锂位点从八面体向四面体

的转变，削弱了 Li-Cl相互作用并平坦化了迁移能

垒。此外，该策略显著提升了材料的空气稳定性，

在 50%相对湿度下暴露 1分钟后仍能保持 67%的

电导率；组装的全固态电池在0.33 C下循环100次

后容量保持率达83.8%。

Gami等[21]通过溶液浇铸法，将中熵无机填料

Li1.5Sn1.0Al0.5Zr0.5(PO4)3 （LSAZP）引入 P(VDF-HFP)/

PVP聚合物基质中，开发出一种60 µm厚的复合电

解质（IPE15）。研究利用PVP侧链羰基与无机盐

的络合作用以及填料的协同效应，使该电解质的室

温离子电导率达到0.148 mS·cm-1，锂离子迁移数

高达 0.74，且高达 4.58 V的电化学稳定性。实验

表明，IPE15 具有优异的柔韧性和热稳定性（达

345℃），锂对称电池在2 mA·cm-2下可稳定循环超

过500 h。在全固态Li||LiFePO4电池中，该电解质

在2 C倍率下循环1000次后容量保持率仍达78%，
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展现了在快充锂金属电池中的应用潜力。

Chen等[22]开发出一种具有超细软硬梯度纳米

域的高熵聚合物电解质（HEPE）。该电解质由

PEO、PMMA和PVDF-HFP三组分组成，通过锂

键抑制了各组分的结晶并减小了相分离尺寸，使其

纳米域尺寸减小至30 nm以下。这种高熵结构使电

解质同时具备室温下 0.24 mS·cm-1的高离子电导

率、87.7 MJ·m-3的优异机械韧性和325 N·m-1的强

界面粘附。凭借出色的黏附性，HEPE能够在无堆

栈压力的情况下保持紧密的界面接触，组装的

Li||NCM811 全固态电池在无压力条件下表现出

205.5 mAh·g-1的高放电容量。

Tang等[23]通过阴离子簇化学，设计出一系列具

有低锂含量（2.4%）的非晶态卤化物电解质

xLi2SO4-ZrCl4。该电解质利用SO4
2-和ZrCl4簇构建

出一种无序骨架，通过欠配位氧位点建立起高效的

锂离子传输通道，在30℃下实现了1.5 mS·cm-1的

高离子电导率。相比传统卤化物电解质，该体系在

30%相对湿度下表现出更优的空气稳定性，且显著

降低了原材料成本。电化学测试表明，基于该电解

质的Li-In||LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2电池在1 C倍率下循环

1400次后容量保持率高达81.1%。

Wang 等[24]通过溶液滴涂法，在 LATP 表面构

建了一种PEO基柔性界面修饰层。该修饰层通过

引入Li1.05Fe0.05Zr1.95(PO4)3填料，不仅将界面模量提

升至 1.11 GPa以抑制锂枝晶生长，还通过减弱空

间电荷层显著提升了界面传输动力学。实验表明，

修饰后的LATP临界电流密度从0.34 mA·cm-2提升

至1.58 mA·cm-2，并在0.20 mA·cm-2下实现了超过

5000 h的超长稳定锂沉积/剥离。所组装的全固态

Li||LiFePO4电池在0.5 C下循环250次后几乎无容

量衰减。

Asakura等[25]通过引入氧取代硫合成了具有高

还原耐受性的Li3PS4-xOx·LiF玻璃陶瓷电解质。研究

发现，氧取代能够稳定高电导的 α-Li3PS4类似相，

使其在常规缓慢加热冷却过程中即可析出。其中，

Li3PS3.8O0.2·LiF在室温下能表现出1.3 mS·cm-1的高

离子电导率。得益于P—O键的高结合能，该电解

质在循环后与锂金属界面几乎观察不到反应层，所

组装的全固态 Li||S电池成功实现了 100次无短路

循环。

Cui 等[26]在石榴石型 Li7La3Zr2Ta0.5O12 （LLZT）

表面原位构建了具有大分子离子传导桥的改性填料

（LLZT@mPEG）。该设计通过柔性mPEG支链改

善了无机填料与聚氧化乙烯（PEO）基体的界面相

容性，构建了快速离子传输通道，并有效抑制了聚

合物的热分解。实验表明，该复合电解质

（LLZT@mPEG-CPE）在 120℃下离子电导率达

7.6 mS·cm-1。基于该电解质组装的Li||LiFePO4电

池在160℃极端高温及5 C高倍率下，循环500次

后容量保持率仍高达94%，展现了在高温储能领域

的应用潜力。

Kim 等[27] 提出了一种离子导电空穴填充剂

(ICCF) 策略，用于功能化硫化物固态电解质

(LPSCl)薄片。通过筛选离子液体 [EMIM][TFSI]、

锂盐 LiTFSI及添加剂FEC的协同配方，构建了兼

具高离子电导率(2.17 mS·cm-1)与优异界面稳定性

的复合电解质体系。ICCF有效填充LPSCl晶界空

隙，促进均匀锂离子通量；FEC诱导形成富LiF的

稳固SEI层，抑制副反应并降低界面阻抗。所组装

的全固态电池在0.1 C下循环100圈容量保持率达

70.2%，临界电流密度提升至1.5 mA·cm-2。

Li等[28]系统比较了N、O、F三种高电负性元素掺

杂对Li3PS4（LPS）硫化物电解质的结构、离子/电子

电导、电化学窗口及界面稳定性的影响，首次揭示了

掺杂元素在晶格中的实际存在形式（P—N/P—O键

vs.LiF偏析）与电化学性能之间的关联，并证明了

N掺杂能够在提高离子电导率的同时保持低电子电

导率，从而显著提升与高镍正极（NCM811）的兼

容性和循环稳定性。在LPS体系中，N>O≫F。氮

（N）是首选，它能实现电导率与稳定性的双赢；

氧（O）次之，稳定性好但电导率略有牺牲；氟

（F）应谨慎，除非用作独立的界面修饰层，否则体

相掺杂弊大于利。

Zhao等[29]提出一种分子催化策略，利用血红

素（Hemin）小分子催化剂改性聚偏二氟乙烯

（PVDF）基固态聚合物电解质。血红素的五配位铁

中心与双氟磺酰亚胺（FSI-）阴离子发生选择性吸

附作用，显著促进锂盐解离，使自由Li+浓度从22%

提升至44%，离子电导率提高至1.13×10-3 S·cm-1；

同时催化FSI-在锂负极表面均匀分解，形成致密、

低阻抗的富LiF固态电解质界面膜（SEI）。该电解

质 使 Li||Li 对 称 电 池 稳 定 循 环 超 过 6000 h，

Li||LiFePO4全电池在 5 C倍率下循环 2000次容量
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保持率达 94.8%，Li||NCM811 电池在 2 C 下循环

1000次保持80.3%容量。

Yang 等[30]合成了一种碘代硫化物固态电解质

（Li10.5-xSi1.5P1.5S12-xIx），以突破全固态锂硫电池中反应动

力学迟缓与厚电极离子渗流衰减的工程瓶颈。研究证

实，碘并未固溶入主相晶格，而是诱导生成了Li4PS4I

型副相；在正极球磨混合时，该副相完全非晶化，原

位构建出兼具高离子电导率（≥6.8 mS·cm-1）与氧化

还原介导活性的富碘非晶网络。该重构相不仅提升

了复合正极的致密度，更充当化学介体极大降低了

Li2S氧化的过电位。依托此微观设计，电池在C/2

倍率下斩获86%的硫利用率，在15 C超高倍率下

依然输出590 mAh·g-1；在10 mg·cm-2的严苛高载

量下，实现了14.4 mAh·cm-2的极端面容量。

Peng等[31]提出了一种规避高昂 Li2S前驱体的

硫化物固态电解质（SE）低成本合成路线。该工

作以低廉的LiH、S和Li2O为原料，通过一步法高

效合成了掺氧的硫银锗矿型电解质Li5.5PS3O1.5Cl1.5，

将其原材料成本压缩至16.85美元/公斤。密度泛函

理论及多维结构表征证实，阴离子晶格中精确的氧

取代有效拓宽了材料的带隙，并在维持低离子迁移

能垒的同时开辟了额外的Li+传导通道，从而实现了

2.53 mS·cm-1的高室温离子电导率。此外，氧的引

入诱导了富 Li2O 固态电解质中间相（SEI）的生

成，大幅提升了对金属锂的界面稳定性。搭载该

SE 的 NCM83 全固态电池在 0.5 C 下稳定循环逾

1000次，在 10.7 mg·cm-2的严苛高负载下依然表

现出优异的电化学性能。

Jin等[32]提出“聚阴离子配位”策略设计氟化物固

态电解质：利用PO3-

4 作为结构节点，与TiF6八面体通

过氧桥连接，形成三维非晶网络。实现了氟化物电解

质Li1.3Ti(PO4)1.3/3F4室温离子电导率达1.16×10-5 S·cm-1，

比母体 Li2TiF6（6.14×10-8 S·cm-1）提高约 200 倍，

是已报道冷压氟化物电解质中的最高值。通过多种

先进表征（PDF、NMR、TOF-SIMS、XPS）结合

AIMD模拟，揭示了高电导的微观机制：短程有序、

长程无序的非晶结构提供大量自由体积；Li+同时与

F-和PO3-

4 配位，削弱了Li—F键的束缚；PO3-

4 的旋

转（“paddlewheel”机制）和柔性链段的摆动协

同促进Li+迁移。成功应用于5V级全固态电池：以

Li1.3Ti(PO4)1.3/3F4作为正极电解质（catholyte）或作

为LNMO表面涂层，实现了优异的倍率和循环性能

（1 C下200圈容量保持91.6%），远超传统氯化物

电解质Li3InCl6。

Li等[33]提出了一种通过“阴离子框架柔性工程”

来提升卤化物固态电解质离子电导率的新策略。针

对氯化物电解质因阴离子紧密堆积导致离子传输受

限的问题，通过在晶格中引入高电价、高电负性的

阳离子（如Ta5+、Nb5+）并降低锂含量，有效降低

了氯阴离子的有效负电荷。理论与实验结果表明，

这种电荷调控显著降低了阴离子重取向的能垒，激

发了氯离子的剧烈摆动甚至旋转运动。这种动态的阴

离子框架能够瞬时拓宽锂离子传输瓶颈并扭曲局部配

位环境，从而平坦化能量景观，实现锂离子的快速扩

散。基于此策略开发的Li1.25Zr0.25Ta0.75Cl6电解质在室

温下实现了高达10.3 mS·cm-1的超高离子电导率。

将其应用于全固态电池正极层时，电池在4 C倍率下

循环20,000次后容量保持率仍达82.5%。

Park等[34]针对硫化物固态电解质在全固态电池

中面临的界面不稳定与离子电导率衰减问题，提出

了一种利用氧气掺杂的创新策略。选用Li2SO4作为

氧源，将氧原子选择性地引入到Argyrodite型电解

质（Li6PS5Cl）的 Wyckoff 16e 位点。氧掺杂虽然

引入了极化率较低的氧原子，但通过诱导锂离子的

重新分布，激活了相邻笼状结构之间的“笼间传导

路径”（将LiT2-LiT2距离从1.77 Å缩短至1.65 Å），

从而补偿了传导损失，保持了高离子电导率。在电

化学测试中，该改性电解质展现了卓越的性能：在

NCM811 全电池中实现了 230 mAh·g-1的高容量，

并在 50 C的超高倍率下稳定运行；在软包电池中

实现了400 Wh·L-1的高能量密度及500次循环的稳

定性。结合冷冻电镜（Cryo-TEM）等表征手段，

该工作揭示了氧诱导结构演化的新机制。

Wang等[35]针对全固态锂电池在高压（≥4.5 V）

下电解质氧化分解和界面不稳定的问题，开发了一

种氟掺杂的氧卤化物固态电解质 LiNbOCl3.6F0.4 

(LNOCF0.4)。通过机械化学法引入氟元素，不仅

将电解质的电化学稳定窗口拓宽至4.65 V，还保持

了高达2.3 mS·cm-1的离子电导率。该电解质能与高

镍正极（NCM83）原位构建一层富含氟化物的动态

稳定界面（CEI），有效抑制了高压下的持续氧化分

解和过渡金属溶解。全电池测试显示，在4.5 V高压

截止电压下，初始放电比容量达 195.6 mAh·g-1，

200次循环后容量保持率高达84.1%，显著提升了
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高压全固态电池的循环稳定性。

He等[36]提出一种多阳离子（Ag+和W4+）预置的

银硫矿型固态电解质（LAgWPSC）设计策略，实

现超离子电导率（>10 mS·cm-1）与优异界面稳定

性的协同。循环过程中，Ag+从电解质中脱出并被还原

为Ag金属，扩散进入锂负极形成均匀的Li-Ag合金层，

调控锂均匀沉积/剥离；W4+则转化为具有适中离子/电

子电导率的LiWS2，构成稳定的固态电解质界面膜

（SEI）。该电解质使Li||Li对称电池在0.5 mA·cm-2下

稳定循环超过 4000 小时，Li||NCM811 全电池在

2 C倍率下循环1100次容量保持率达82.7%，并在

-30℃低温及高面载量（3 mAh·cm-2）条件下展现

优异性能。

Shen 等[37]确立了一种基于“电子径向效应”

的固态电解质设计新范式。针对传统d带中心理论

在5d过渡金属中的失效，引入信息熵描述符（Sd），

精准量化了5d轨道因相对论效应和自旋轨道耦合产

生的径向膨胀。通过结合多维机器学习模型对逾万

种材料进行高通量筛选，成功定位并锁定了单斜

HfO2。配合毫秒级闪蒸焦耳热法，合成出纳米单晶

HfO2并构筑了 sc-HfO2@LCB复合电解质。该电解

质底层逻辑在于利用增强的s-d/p-d轨道杂化有效削

弱Li-阴离子相互作用，进而实现了1.23 mS·cm-1的

室温电导率与0.82的高离子迁移数。物理界面的高

度兼容性不仅促生了坚韧的双层SEI与致密CEI，更

使得2 Ah NCM90||Li软包电池在实现472 Wh·kg-1超

高能量密度的同时，完美通过 150℃热失控极限

测试。

3.2　其他电解液/添加剂

Zhou 等[38]结合高密度聚苯硫醚（PPS）隔膜

与碳酸二甲酯（DMC）基电解液，提高了锂金属

电池的安全性。研究发现，利用DMC分子的弱吸

附能和细小尺寸，可在PPS晶体界面构建高效的

离子跳跃通道，使室温电导率达到1.02 mS·cm-1。

通过引入 LiPO2F2/FEC/VC复合添加剂，可在电极

表面形成稳定的LiF/Li2CO3双相复合SEI膜。组装

的 6 Ah NCM811/SiC 软包电池循环 435 次后容量

保持率超过80%。

Lee 等[39]提出碘驱动的人工固态电解质界面

(SEI)工程策略，用于稳定SO2基无机电解液(LiAlCl4·

3SO2)中的锂金属负极。利用LiI添加剂在电解液中

原位生成 I2，通过 I2/I
-氧化还原介导作用调控界面反

应化学，将传统 LiCl主导的SEI转变为富 Li2S/Li2O

的无机复合层。该人工SEI兼具高离子电导率与机

械稳定性，促进均匀锂沉积并抑制枝晶生长。经 I2

改性锂负极的对称电池在3 mA·cm-2/3 mAh·cm-2条

件下稳定循环超1000圈，Li//LiFePO4全电池600圈

后容量保持率达63.9%，为高安全性锂金属电池提

供了有效的界面调控方案。

Scholl等[40]系统剖析了90款商业锂离子电池的

真实电解液组分，揭示了产业界从传统单一配方向

多维协同体系演进的底层逻辑。本研究运用高分辨

色谱-质谱联用技术进行逆向工程，确认PF6-仍是

核心导电阴离子，但已被规模化地与 BF4- 、

PO2F2-及FSI-形成二元或三元共盐系统，以精准

平衡电导率与热稳定性。溶剂维度高度复杂化，四

元及以上混合碳酸酯（特别是PC的广泛下放）成

为二次电池标配。添加剂层面共鉴定出 17种标志

性分子，清晰反映出业界正加速摒弃全氟烷基物质

（PFAS），转向基于界面成膜与热保护协同的环保

化包覆策略。此外，循环老化对比测试（NCA与

LCO正极）证实了电解液降解路径高度依附于电极

化学，其中 LCO系统暴露出了严重的碳酸酯开环

氧化低聚化机制。

Wu等[41]开发了基于单氟代烷烃（如1, 3-二氟丙

烷）的纯氟配位电解液，打破了传统氧/氮基电解液

去溶剂化能垒过高的底层物理瓶颈。通过提升氟原子

的路易斯碱度并精简空间位阻，实现了超2 mol·L-1的

锂盐溶解度。体系内部极弱的F—Li+配位将离子传

输转变为“配体交换”主导机制，彻底解放了界面

反应动力学：在-50℃下的交换电流密度跃升一个

数量级，并诱导生成富LiF的坚固双层SEI膜。基

于该核心机制，13 Ah级锂金属软包电池在室温和

-50℃极限工况下，分别交出了 707 Wh·kg-1与近

400 Wh·kg-1的创纪录能量密度。

Deng等[42]提出一种耐高温电解质体系，即采

用高沸点的碳酸丙烯酯（PC），并结合双阴离子工

程以改善界面稳定性。阴离子调控的溶剂化结构实

现了碳酸丙烯酯与石墨之间的完美兼容，同时双阴

离子协同作用在高温下诱导形成了以C-F/LiBxOy物

种为主的有机/无机梯度界面相。LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2||石

墨软包电池在极端条件下表现出优异的循环耐久性

和倍率性能，在 100℃下实现了超过 1000次的循

环寿命，同时在严苛的100℃和5 C条件下仍能保
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持其额定容量的55.7%。

Zhu等[43]通过分子级调控电解质溶剂化结构和

界面化学的策略，以稳定高电压NCM811||石墨电

池。通过引入具有特定官能团的氟化共溶剂和新型

锂盐添加剂，重构了Li+的初级溶剂化鞘，促进了阴

离子优先分解，从而在正极和负极表面构筑了富含

无机物（如LiF、Li3PO4）的、致密且稳定的CEI和

固体电解质界面相（SEI）。这种分子工程化的界面

能有效抑制电解质的持续氧化分解、过渡金属溶解以

及由晶格氧释放引发的相变。采用优化电解质的

NCM811||石墨软包电池在4.4 V的高截止电压下展

现出卓越的循环稳定性，在室温下循环500次后容量

保持率超过 92%，同时在 45℃高温下也表现出优

异的容量保持和低阻抗增长。

Yang等[44]引入了电化学稳定的氢键供体 2-氰

基-N-甲基乙酰胺作为共溶剂，以构建稳定的纳米

级氢键域（<3.5Å）。2-氰基-N-甲基乙酰胺同时产

生经典氢键（H 键，Hδ+—Oδ-）和非经典氢键（Z

键，Nδ-—Hδ+），这破坏了松散结合的溶剂化簇并诱

导出紧密配位的Li+溶剂化结构。氢键域促进了定向

快速 Li+传输通道的形成。在苛刻条件下（4.7 V，

面积容量约 3.0 mAh·cm-2）循环的 Li||LiNi0.8Co0.1

Mn0.1O2电池中，该电解质使得电池在400次循环后

容量保持率达到78.8%。此外，展示了一个稳定的

4.7 V锂金属软包电池，其比能量（基于所有组件

的质量）达到418.2 Wh·kg-1。

Chen等[45]合成了一种新型氰乙胺功能化三硅

氧烷化合物——3, 3′-｛[3-(1, 1, 3, 3, 5, 5, 5-七甲

基 三 硅 氧 烷 基) 丙 基] 氮 杂 二 基 ｝ 二 丙 腈

（HMSAN），并将其与二氟草酸硼酸锂（LiODFB）

结合作为双添加剂，以协同在NCM811表面构建稳

固的电极-电解质界面。此外，HMSAN能有效清

除电解质中的氢氟酸（HF）。因此，使用该双添加

剂的NCM811/石墨全电池在4.5 V电压和55℃高温

下以 1 C 倍率循环 200 次后，容量保持率达到

58.6%，优于基线电解液（25.4%）。此外，该策略

有效稳定了3.9 Ah软包电池的运行，其在相同条件

下循环200次后显示出77.8%的容量保持率。

Luo等[46]研究了一种分子工程策略，引入一种

基于苯甲腈的电解质（BNE），从而实现长循环、

高电压和高倍率的锂金属电池。利用了苯甲腈

（BN）独特的分子特性：氰基动态配位锂离子

（Li+），缺电子的苯基与阴离子发生弱相互作用，而

关键的是，庞大的BN分子通过空间位阻效应压缩

了Li+的溶剂化鞘。BN在Li+溶剂化过程中施加的空

间位阻需求，加上其同时配位Li+并与阴离子相互作

用的能力，诱导形成了更紧密的聚集体（t-AGG）

溶剂化结构，这一点通过各种光谱技术和分子动力

学模拟得到了证实。从机理上讲，t-AGG溶剂化结

构消除了大部分游离的 BN 分子，从而增强了在

LMA处的稳定性；通过增加跳跃频率加速了 Li+传

输动力学；并促进了阴离子衍生的固态电解质界面

膜的形成。因此，BNE 使得 4.5 V NCM811||Li 电

池在 5 C倍率下实现了 500次循环并保持 80%的

容量。

Li等[47]通过调控分子间相互作用和溶剂分子体

积，重构锂离子（Li+）的配位几何结构，引入一种

具有低偶极矩和小分子尺寸的优化型调节剂，有效

地将大范围的阴离子聚集打破为紧凑的离子传导区

域，从而同时增加了自由电荷载流子的数量并提升了

离子迁移率。基于这一原理，所设计的以二氯甲烷

（85.11 Å3，2.36德拜）为溶剂的电解质，实现了锂

离子在相邻配位点之间的快速跳跃（乙腈中为152.3

皮秒，FSI-中为 115.7皮秒）。该电解质使 1.0 Ah、

4.5V 的石墨 （3.13 mAh·cm-2)||LiNi0.8Mn0.1Co0.1O2

（2.85 mAh·cm-2）软包电池在-40℃下仍能稳定

循环。

4 电池技术

4.1　固态电池

Zhang等[48]突破了传统锂电池在能量密度与高

压稳定性上的工程天花板，系统性地重构了一种基

于 聚 四 氟 乙 烯 （PTFE） 与 气 相 生 长 碳 纤 维

（VGCF）分子级耦合的干法电极架构。利用剪切

应力诱发的表面“烯醇-酮”化学转化，PTFE链紧

密包覆VGCF，不仅在物理层面构建了超低迂曲度

且高连通率的三维电子渗流网络，更在化学层面阻

断了碳-电解液界面的高压寄生反应。这种纯结构

工程策略彻底消除了传统厚电极内部的反应异质

性，在无任何活性材料改性的前提下，于>5 mAh·

cm-2超高面载量、>99%极限活物占比及4.70 V高

压苛刻工况中实现了卓越的动力学稳定性。其软包

电池在 4.55 V 下循环 1000 次容量保持率高达

78%。
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Ko等[49]研究了全固态电池中富镍层状氧化物正

极（NMC622 和 NMC811）与硫化物固态电解质

（Li6PS5Cl）界面不稳定的关键问题。传统的导电炭

黑（Super P）会催化硫化物电解质氧化分解，生

成反应性多硫化物，进而腐蚀正极表面，形成绝缘

的阴极-电解质界面层（CEI）。这导致部分活性

NMC颗粒发生“电化学隔离”，即失去电子或离子

连接而失效，表现为容量快速衰减和新的低电位氧

化还原峰。为解决此问题，引入了一种含氧官能团

修饰的导电碳材料（rGO）。这种功能化碳能在碳-

电解质界面形成钝化层，有效抑制硫化物的氧化分

解和多硫化物的生成。采用 rGO的电池显著提升了

活性物质利用率，在高负载（≥12 mg·cm-2)和高温

（60℃）下表现出卓越的稳定性：NMC622在 5 C

倍率下循环500次后容量保持率高达95%，库仑效

率平均为99.8%。

Yu等[50]通过在石榴石型固态电解质Li6.4La3Zr1.5

Ta0.5O12（LLZTO）中施加可控厚度方向热梯度，利

用热膨胀失配诱导产生压缩残余应力，实现锂枝晶

机械抑制。实验表明，在镀锂侧（高温侧）形成的

压应力场可降低枝晶尖端的应力强度因子，有效提

升断裂韧性；当温差达 20℃时，临界电流密度

（CCD）提升至约 3倍，循环寿命延长 4倍。应变

片与光学曲率测量独立验证了热致应力大小，有限

元分析进一步量化了热应力强度因子与枝晶长度的

关系。该工作首次实验证实了纯机械应力对固态电

解质电化学性能的独立调控作用，为无化学改性的

应力工程策略提供了设计原则。

Jeong等[51]针对全固态锂电池中锂枝晶穿透固

态电解质导致短路的难题，提出了一种自修复机

制。将锂盐 LiTFSI 引入到硫化物固态电解质

（LPSCl）中作为自修复剂，其核心原理在于：当

锂枝晶生长并穿透电解质时，会与 LiTFSI发生反

应，原位形成一层钝化层，从而阻止枝晶进一步蔓

延。引入LiTFSI不仅将电解质的电子电导率降低了

约60%，还促进了富含LiF的稳定固态电解质界面

（SEI）形成，引导锂金属均匀沉积。在对称电池测

试中，临界电流密度（CCD）从 0.75 mA·cm-2提

升至 1.25 mA·cm-2；在 NCM622 全电池测试中，

该策略有效抑制了枝晶生长，实现了稳定的长循环

性能。

Park等[52]针对全固态电池（ASSBs）在低堆叠

压力下运行的难题，提出了一种基于硫醇-烯点击

反应的改性策略，用于优化丁苯橡胶（SBR）黏结

剂。在浆料制备过程中原位引入该反应，实现了两

种关键改性：一是通过接枝羧基增强电极的粘附

性；二是通过交联形成三维网络结构以提升机械模

量和弹性。相比于单纯的黏附性增强，交联结构对

于维持低压力（0.3 MPa）下的电极完整性更为关

键。改性后的黏结剂（X-SBR）能有效抑制活性材

料在充放电过程中的体积变化，减少颗粒剥离和界面

阻抗积累。在单晶 LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2|Li6PS5Cl|Li-In

电池测试中，优化后的交联黏结剂使电池在0.3 MPa

超低压力下实现了163 mAh·g-1的初始放电容量和

优异的循环稳定性，显著优于未改性的 SBR 黏

结剂。

Wu等[53]提出了一种双功能界面工程策略，通过

纳米级Li6-xPS5-xCl1+x固态电解质(D50=0.36 μm)与自适

应聚乙烯-醋酸乙烯酯/二氟草酸硼酸锂 (PEVA-

LiDFOB)复合界面胶的协同设计，解决硫化物基全

固态锂电池在低堆叠压力下的界面退化问题。该界

面胶通过粘弹性应力调节动态维持固-固接触，同时

抑制高电压界面副反应。优化后的电池在10 MPa、

室温条件下实现1000圈1 C循环90.6%容量保持率及

9000圈2 C循环61.4%保持率，软包电池在2 MPa下

100圈循环保持率90.6%。

Ohno等[54]采用流延成型与冷等静压（CIP）工

艺，制备出可在极低堆叠压力下工作的片状硫化物

全固态电池复合电极。研究发现，CIP处理能实现

电极均匀致密化，强化颗粒间接触，构建连续的锂

离子与电子传导通路，显著提升离子电导率与界面

稳定性。同时，选用低体积变化的 Li8/7Ti2/7V4/7O2

（LTVO）作为正极材料，并优化导电剂 VGCF 含

量，平衡离子与电子传导网络，避免过量碳材料破

坏离子通路。优化后的电极在低于0.5 MPa的极小

堆叠压力下，实现222 mAh·g-1的高可逆容量，循

环200次容量保持率达95%。

Elina等[55]针对全固态电池中离子与电子传输受

限及界面不稳定的问题，提出了一种多功能“正极

电解质”（Catholyte）策略。通过一步水相合成法，

将混合离子-电子导电聚合物PEDOT:PSSTFSI（作

为功能聚合物黏结剂）引入到卤化物固态电解质

Li3InCl6（LIC）中，制备了LIC|FPX复合材料。该

聚合物不仅能作为黏结剂提高电极致密性（孔隙率
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降低41.8%），同时提升材料的电子电导率（最高

提升 12倍）和离子电导率（最高提升 15倍）。在

电化学测试中，含有该功能聚合物的电池表现出更

优的倍率性能和循环稳定性，在1 C倍率下实现了

完全可逆循环。

Lee 等[56]提出了一种“卤素编程”的 Li3PO4

（LPOFCl）涂层，其中F和Cl的共掺杂不仅降低了

Li+迁移能垒，更重要的是 Cl-在与硫化物电解质

（LPSCl）接触时会原位生成 LiCl富集的自适应界

面层，该界面层能够在循环过程中动态重组，抑制

硫化物分解并维持快速的离子传导。在纯 Li3PO4

中，Li+迁移的活化能为0.62 eV。而在LPOFCl中，

由于F和Cl的引入改变了局域电场，能垒显著降低

至0.41 eV（降幅34%）。LPSCl与LPOFCl的界面

形成能（-27.71 eV）远低于与纯 Li3PO4 的界面

（-18.61 eV）。更负的值意味着热力学上更稳定，

即 LPOFCl与硫化物电解质更“亲近”，更不容易

发生排斥和反应。这种“静态涂层+动态界面”的

双层保护策略，使得NCM811正极在硫化物全固态

电池中实现了250圈80%容量保持率的优异性能。

4.2　锂空/锂硫电池

Cronk等[57]提出了一种基于硫化物固态电解质

（SSE）的锂硫正极设计，克服了固态电池中的界

面、动力学和化学机械问题。该方法采用高能单步

机械化学合成工艺，在硫颗粒表面形成离子导电的

界面相，提高了硫的利用率和循环稳定性。通过调

控硫化物颗粒尺寸至微米级，降低了离子传输的曲

折度，提升了高倍率性能。实验结果显示，硫正极

在10 mAh·cm-2下可实现87%的容量保持率，循环

超过140次。同时，Li2S正极在无负极的固态软包

电池中表现出900 mAh·g-1的高可逆容量，且无需

催化剂或液态电解质。该设计有效激活了SSE的

氧化还原活性，并通过正负极体积变化的平衡缓解

了电池内部应力，使系统在25℃下实现稳定循环。

Gu 等[58]提出了一种新型无活性物质（AM-

free）设计的锂-硫全固态电池（Li-S ASSB）阴

极，通过利用硫化物固态电解质 （Li6PS5Cl，

LPSCl）的氧化分解特性，实现活性物质的原位生

成。该设计解决了硫聚合体内部的传输限制问题，

通过缩短扩散路径和自限性分解反应，实现了高能

量密度（1，277.8 Wh·kg-1)和长循环寿命（767次

循环后容量保持率 95%）。LPSCl-KB阴极中活性

物质层呈现亚微米尺度，且硫与磷的富集区域分

离，揭示了原位生成活性物质的异质性；通过调整

碳材料的体积比例，优化了有效界面面积，其中

Ketjen黑因高比表面积（约 1368 m2/g）和枝状结

构，在室温下表现出最佳性能（882 mAh·g-1)；通

过 LiI添加剂降低界面电荷转移电阻，进一步提升

了阴极能量密度和循环稳定性。

Hong等[59]提出了一种通过高价阳离子掺杂实现

Li2S 阴极激活的新策略，以解决全固态锂硫电池

（ASSLSBs）中Li2S电导率低、反应动力学缓慢等问

题。研究发现，将Li2+位点替换为四价过渡金属离子

（如Zr4+）可诱导Li2S晶格膨胀，显著改善其电化学

性能。Zr4+因离子半径最大，成为最有效的掺杂元素，

其掺杂使Li2S的带隙缩小，电子导电性提升超过三数

量级（从<10-12 S·cm-1增至8.50×10-9 S·cm-1），并产

生大量锂空位，促进Li+快速迁移，离子迁移率提升

近两个数量级。实验结果表明，掺杂后的ZLS-0.2阴

极在65%活性物质含量下，可实现827 mAh·g-1的高

可逆容量，循环 2000 次后仍保持稳定。通过

COMSOL模拟与电化学阻抗谱（EIS）分析，验证

了掺杂后电荷传输路径更均匀，局部电流热点减

少，同时阻抗强度降低30%。

Jiang等[60]提出了一种新型的 f-d杂化强度描述

符（If-d），用于定量评估稀土氧化物在全固态锂-硫

电池（ASSLSBs）中的催化性能。通过引入 If-d参

数，揭示了稀土氧化物的电子结构与硫转化动力学

之间的直接关联，其中 If-d值越高，金属–硫相互作

用强度（IR-S）和锂离子电导率（σLi+）越显著，从

而降低硫还原反应（SRR）的活化能（Ea）和过电

位（η）。以Lu2O3为催化剂的复合正极通过球磨工艺

实现均匀分散，其完全占据的4f电子态使 If-d值达到最

大，使电池在5 C高倍率下实现超过20000次稳定循

环，并在室温下达成14.48 mAh·cm-2的超高面积容

量，远超此前高温（60℃）条件下高负载电池的4 

mAh·cm-2水平。Lu2O3的强 f-d-p轨道杂化效应一方

面增强了界面电子/离子传输效率，另一方面通过

抑制电化学惰性硫的累积及减少界面裂纹，实现了

固态电解质与电极相间的持续接触与低界面电阻。

Chen等[61]开发了一种通过电化学原位自生成

硫代磷酸盐（Li3PS4）分子介体的策略以解决锂硫

电池中Li2S沉积钝化与多硫化物穿梭的物理化学瓶

颈。该研究设计了牢固锚定于Ti3C2Tx纳米片上的三
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维磷-硫共价无机骨架（TNS/P-S CIF），在放电过

程中动态生成分子级均匀分散的Li3PS4。该极性介

体凭借极高的结合能精准引导Li2S发生异质成核，

构建出化学计量比最优（1∶6）的Li3PS4@Li2S三

维多孔异质簇薄膜，从分子层面彻底阻断了大块

Li2S晶体的聚集与界面钝化。该全电池在1A·g-1的

电流下历经 1000 次循环，单圈容量衰减率极低

（仅0.022%），并在9.8 mg·cm-2的超高负载下稳定

输出6.24 mAh·cm-2的面积容量。

An等[62]开发了一种完全消除有毒溶剂与绝缘聚

合物黏结剂的硫碳正极规模化干法制造工艺。该研

究跳出传统电极配方框架，精准利用单质硫在

80℃下的热软化与塑性变形特征，赋予其“活性物

质”与“结构黏结剂”的双重本征功能。通过热辅

助辊压技术在常规铝箔上直接构建了兼具低孔隙迂

曲度与高机械内聚力的均质电极架构。这种内在的

结构连贯性有效抵御了多硫化物在“固-液-固”多

相转换中引发的体积膨胀与应力破坏，使电极在

1.0 C大倍率下循环500次后仍维持932 mAh·g-1的

优异容量。

Wang等[63]提出了一种基于磁场协同调控的锂

硫电池全局优化策略，利用具有双层中空结构的

FeNi-B纳米锥作为正极反应器，在外部磁场介入

下，Fe/Ni的3d轨道电子发生低自旋至高自旋的物

理跃迁，其d带中心精准上移，从底层电子结构维

度最大化了对多硫化物的化学吸附与催化转化动力

学。同时，在负极侧利用磁流体动力学（MHD）

效应，通过洛伦兹力直接规制Li+的传输轨迹，强行

消除局部浓度梯度，实现了无枝晶的均质锂沉积。

这种自旋极化与MHD效应的物理-化学双重耦合，

使电池在10 mg·cm-2高硫负载及-40℃的极端热力

学条件下依然展现出极高的容量保留率与长效稳

定性。

Lyu等[64]引入了一种独立的、自分离的三层聚

合物电解质，该电解质通过两种不混溶聚合物的自

主相分离，在正极和负极界面形成两层纳米级厚度

的离子选择性涂层，同时保留了高导电性的本体基

质。在锂硫电池中，这些涂层同时排斥硫正极处溶

解的多硫化物，并稳定锂金属负极上的锂沉积/剥

离过程，且不牺牲离子传输。原位光学电池监测和

理论建模表明，这种双功能涂层是实现锂金属负极

稳定运行和有效抑制穿梭效应的关键。该三层聚合

物电解质在0.2 C倍率下实现了1369 mAh·g-1的初

始放电容量（理论容量的81.7%），并在50次循环

中保持了稳定的容量。

Peng等[65]设计了一种 LixTiS2催化剂，它可以

促进S8/Li2S8向 Li2S4的直接化学转化，并随后促进

Li2S4的电化学还原为Li2S。此串联催化机制改变了反

应动力学，将其从传统的浓度依赖的一阶反应转变为

与浓度无关的零阶反应，使得在低电解液到硫（E/S）

比（5 μL·mgS-1)和高硫负载（约5 mg·cm-2）条件下

实现高效的硫转化。这一策略显著降低了活化能

（约为0.3 eV，比无催化剂时降低约50%），并提高了

电池性能。在1 C下，其初始容量达到796 mAh·g-1，

且经过 1500次循环后每圈容量衰减仅为 0.028%。

0.2 C 下的实际应用中，电池的面积容量为 4.32 

mAh·cm-2，300次循环后仍保持超过 70%的容量

保留率，显示出良好的循环性能和高能量密度

（550 Wh·kg-1）。同时，组装的 2.0 Ah软包电池在

低E/S比（2 μL·mgS-1)条件下仍能稳定循环。

4.3　其他电池技术

Liu等[66]提出了一种基于分隔型离子簇电解质

（PIE）的界面环境调控策略，从根本上攻克了高比

能转换型黄铁矿（FeS2）正极在循环过程中的相偏

析难题。该电解质利用空间位阻反溶剂（DIPE）

重构溶剂化微环境，有效阻断了多硫化物的溶解途

径，迫使放电产物在局部发生原位转换，最终在纳

米尺度下均匀重构为热力学稳定的球形形貌，彻底

消除了金属相团聚与界面解耦。实验结果表明，

FeS2正极在10 C高倍率下循环10,000次后容量保

持率高达72.4%。此外，研究团队成功将该体系放

大至8.8 Ah软包电池，实现了511 Wh·kg-1的极高

能量密度，且通过严苛的针刺测试证实了其零热失

控的本征安全性。

Luo等[67]研究一种碱木质素交联丙烯腈和丙烯

酸共聚物作为三维正极黏结剂（PNAL），它能有效

清除高电压下产生的氧自由基，抑制过渡金属离子

的不可逆溶解，并稳定电极-电解质界面和正极结

构。因此，基于PNAL的 LiNi0.8Mn0.1Co0.1O2锂金属

电池在4.6 V电压、3 C倍率下循环300次后，实现

了75.7%的高容量保持率。此外，采用PNAL制备

的Ah级软包电池能量密度达到376.5 Wh·kg-1，在

4.6 V下循环100次后容量保持率为81.7%。

Lee等[68]通过引发式化学气相沉积（iCVD）在
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铜集流体上构筑了超薄（约 15 nm）聚合物层

（pPFDMA），该聚合物兼具电解液疏性与溶剂疏

性，可有效抑制界面副反应并诱导局部盐富集，从

而调控Li+溶剂化结构。这一界面设计促进了薄层、

无机物富集（LiF、Li2S 等）的固态电解质界面

（SEI） 形成，同时保持高体相离子电导率。

pPFDMA修饰的Cu在半电池中循环寿命提升3倍，

在NCM811基无负极软包电池中实现了413 Wh/kg

的能量密度与826 W/kg的功率密度，展现出优异的

循环稳定性。

5 表征和测量技术

Kim等[69]基于三维电化学-热耦合模型，对商用

软包锂离子电池开展混合脉冲功率表征（HPPC）

仿真，系统揭示动态工况下的极化行为规律。研究

发现，放电过程电压降与能耗主要受固相浓差极化

和活化极化控制，充电过程则以活化极化主导；低

温与高倍率会显著加剧极化，延长电压恢复时间，

且低温静置阶段电解液浓度差未充分弛豫，会在充

电初期产生负扩散极化，提升析锂风险。此外，正

极因交换电流密度更低，活化极化占比最高，是能

量损耗的主要来源；温升随放电倍率升高与温度降

低而增大，充电可逆热则随温度上升而增加。

Grey 等[70]针对具有八面体形貌 LiNixMnyCozO2

正极，探究其各向异性锂离子传输行为。通过在充

电-静置制度下采用电荷光度法（CP）表征，研究

揭示了NMC颗粒不同晶面上存在显著差异的输运

特性。有限元模拟结果验证了上述发现，凸显了颗

粒间相互作用的关键作用—这一效应此前未受足够

重视，而本研究证实其影响十分显著。通过结合实

验证据与计算模拟，本研究更深入地阐明了锂离子

传输规律及其内在机理。

Wang等[71]采用多尺度关联原位光谱技术与原

子到介观尺度的模拟方法，对比研究了NMC811与

LiNiO2中由掺杂介导的煅烧动力学规律。尽管两种

材料均通过相同的中间体路径向热力学稳定的层状

相转变，但NMC811更早出现层状结构形成，该过

程与氢氧化物分解同步发生，且后续结晶速率缓

慢。模拟结果表明，锰、钴元素可降低锂嵌入与有

序排列的能垒，同时增大层间滑移阻力，从而在高

温下抑制晶体生长。这种由掺杂介导的锂化与结晶

过程解耦，解释了NMC811呈现细晶微观结构而

LiNiO2形成粗化颗粒的原因，并为镍基正极材料的

可预测微观结构调控建立了机理框架。

Wang等[72]采用多尺度原位表征技术，系统对

比了高镍（Ni≥90%）无钴富镍层状氧化物正极中

单晶与多晶材料的电化学性能差异。研究发现，单

晶材料在充电过程中镍氧化反应呈现显著不均匀

性，引发额外不可逆氧化还原行为，加剧晶格应变

与颗粒内部微裂纹，同时促进岩盐相生成，造成结

构与化学稳定性劣化。相比之下，多晶材料因晶界

存在与电解液渗透，氧化反应更均匀，虽表面重构

更明显，但体相结构更稳定。结果表明，单晶高镍

正极的性能衰减并非由界面副反应主导，而是体相

结构退化起决定性作用。该研究揭示了镍氧化反应

对化学力学稳定性的影响机制，阐明了单晶与多晶

正极长期存在的性能差距根源。

Lee等[73]以典型DRX材料 Li1.2Mn0.6Nb0.2O2为研

究对象，结合原位/非原位表征、密度泛函理论计

算与机器学习，证实不可逆氧流失会触发DRX材

料发生级联式晶格膨胀，从而在化学不稳定性与力

学不稳定性之间建立强耦合关系，最终造成复合电

极结构破损并加速性能衰减。值得注意的是，研究

表明采用高浓度电解液可显著缓解这种耦合式衰减

路径，其能够抑制氧流失并稳定 DRX 晶体结构。

该研究完善了对DRX正极衰减机理的认知，表明

电解液工程是从材料、复合电极到电芯多尺度提升

高能量DRX正极循环稳定性的关键策略。

Yang等[74]研究在受控热滥用条件下，通过同

步测量温度、压力、气体释放和燃烧行为，系统研

究了采用两种代表性二元电解质（EC/EMC和EC/

DMC）的NCM811软包电池的热失控行为。结果

表明，线性碳酸酯溶剂显著影响热失控动力学。与

EC/DMC相比，EC/EMC系统表现出更快的温升、

更早的加速热失控起始，以及更早的电压失效和气

体排放。燃烧测试进一步表明，EC/EMC具有更低

的临界点火热通量（15.00 kW/m2)和更高的有效燃

烧热（30.83 kJ/g），表明其火灾增长趋势更强。不

含电解质的对照实验证实，电解质是热失控过程中

热量和气体释放的主要来源。

Liu等[75]主要探讨了基于硫化物的全固态锂硫

电池（ASSLS）中硫正极在充放电过程中的动态

演变过程。重点揭示了在充放电过程中，硫（S）

颗粒的体积变化与电化学转化（S→Li2S）之间的
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关系，并指出了这一过程在充电过程中表现出较差

的可逆性。在放电过程中，硫颗粒逐渐膨胀并融

合，这是由于电化学转化生成锂硫化物（Li2S）。

而在充电过程中，这些硫颗粒无法恢复到原始尺

寸，导致容量衰减。研究还发现了硫与固态电解质

Li10GeP2S12（LGPS）之间的副反应，表现为硫溶

解和LGPS的分解，进一步加剧了活性物质的损耗

并增加了离子传输阻力。

Wang等[76]提出了一种基于原位总散射（PDF）

和X射线吸收谱（XAS）联用的新方法，系统揭示

了非晶态硫-聚合物复合材料（SPAN）合成过程中

硫链长度与π-π堆叠结构的动态演变规律。通过高

温原位PDF分析，他们首次在实空间捕捉到硫链

从长链（SPAN300）向短链（SPAN500）的渐进

性缩短过程，并发现π-π堆叠的出现与硫链缩短密

切相关。结合XAS研究，证实了残余质子引发的

硫-氮共轭体系中硫醇-硫酮互变异构是首循环不可

逆容量损失（20%）的根源，而短链硫结构能有效

抑 制 多 硫 化 物 溶 解 并 降 低 电 荷 转 移 阻 抗 ，

SPAN500在1000次循环后仍保持89%容量，远高

于 S8 的 23%。该方法突破了传统表面敏感技术

（如XPS、FTIR）仅能研究退火态或纳米尺度表面

层的局限性，通过同步监测介观结构与电化学行

为，建立了硫链长度与循环稳定性（SPAN300首

循环容量保持率仅23%vs.SPAN500的89%）之间

的定量关联。

Wu等[77]明确区分并量化了“体相化学不相容

性”与“电化学界面退化”在热失控中的不同角

色。前者是“火药库”，后者是“引信”。研究证

明，引信（亚稳态界面相）的点燃温度（约

200℃）远低于火药库（体相反应，>350℃）。系

统揭示了硫化物全固态电池中热失控的“双阶段”

机制—第一阶段由电化学循环中形成的界面分解产

物（-S—S-、-P—S—P-等）与脱锂态正极的优先

反应引发，第二阶段由正极与硫化物电解质本体的

高温固-固反应主导。作者进一步证明，通过Ge—

S键稳定的 Li4GeS4界面层可以显著抑制第一阶段

的热失控，将电池的自热起始温度（Tonset）从

168 ℃提升至223 ℃，热失控温度从228 ℃提升至

312 ℃。

Liang等[78]针对卤化物基全固态电池在存储过

程中的日历老化机制进行了深入探究。复合正极的

容量保持率与荷电状态（SOC）之间存在非单调关

系。揭示了两种主要的退化机制：在低SOC下，

卤化物电解质（LIC）发生还原分解，生成 LiCl；

在高SoC下，正极材料（NCM89）发生严重的晶

格畸变和结构退化。电池在50%SOC（中等电量）

下存储时，容量衰减最小，稳定性最佳。此外，利

用原子层沉积（ALD）技术在NCM89表面构建了

超薄Li2PO4(LPO)涂层，有效抑制低SOC下的电解

质分解，显著提升界面的电化学稳定性。该工作为

理解卤化物基电池的界面老化提供了机理依据，并

提出了通过荷电状态管理和界面工程来延长电池寿

命的有效策略。

Battistella等[79]提出利用GD-MS技术对全锂离

子电池电极进行深度同位素分析，揭示了锂同位素

分馏现象与电极退化之间的关联。通过对比传统

MICAP-MS方法，GD-MS在扁平电池结构中实现

了逐层元素/同位素分析，正极每次扫描的平均侵

蚀率为 0.15 μm，负极每次扫描的平均侵蚀率为

0.5 nm，并显著降低基质效应。研究发现，在C/3

慢充条件下，正极 7Li/6Li比值提升至 7，而负极 6Li

富集层厚度达 500 nm。但在 2 C快充条件下，负

极 7Li/6Li比值降至 3.5，表明动力学效应主导下 7Li

更易参与单电子转移反应，同时正极 7Li富集减弱。

Hüger等[80]介绍了一种通过结合同位素多层电

极（IML）与中子反射（NR）技术，以直接探测锂

离子电池在工作过程中锂化机制的方法。利用同位

素多层电极将复杂的反射性模式转化为由单一、明

确布拉格峰表征的简单模式，从而简化了数据分析

并使得机制识别成为可能。这种技术为理解锂离子

在电极材料中的分布和扩散提供了新的实验手段。

使用了自然锗（Ge）与同位素锗（73Ge）形成的

多层结构，通过改变这些材料的层厚度，产生清晰

的布拉格峰。实验中选择了多种电流密度，从接近

热力学平衡的状态到较快的充放电速率，以研究不

同的锂化过程。实验结果表明，在均质锂化机制

下，布拉格峰的位置保持不变，而峰的强度随充放

电状态的变化而改变；相比之下，异质锂化机制会

导致布拉格峰位置的变化。实验数据与对应的模拟

结果对比，显示了锂化的均质机制在整个充放电过

程中都是有效且稳定的，而异质机制则表现出不同

的特征，如布拉格峰位置的变化和峰强度的分布。

Wang 等[81]报告了一种基于电子背散射衍射
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（EBSD）的成像方法，用于定量分析两种层状氧

化物正极中晶格应变的演化及其空间异质性。通过

对数千个正极颗粒的晶体取向差数据进行数值分布

分析，实现了定量评估，研究发现这些数据符合右

偏态分布。研究揭示了单晶颗粒内部以及不同颗粒

之间均存在显著的晶格应变异质性。这些应变差异

在放电过程中会自我修复，但随着充电深度的增加

和循环次数的增多而加剧。不断增加的应变阻碍了

锂离子在材料体相中的扩散，从而限制了最大可释

放容量，尤其是在高电流密度下。三维极图分析进

一步确认，层状弯曲和层状扭曲是电化学循环后的

正极颗粒中两种主要的晶格畸变模式。这种不可恢

复的层状弯曲的不断积累，是导致层状氧化物正极

动力学控制型容量衰减的主要原因。

Vestin等[82]利用X射线与中子原位双模态断层

扫描技术，结合Li-7同位素对比增强策略，实现了

全固态电池内部锂传输的4D时空映射。研究通过

图像配准与双模态分割，精准重构了正负极及隔膜

的三维拓扑结构。结果表明，隔膜中的锂扩散并非

一维均匀推进，而是受局部应力或电场不均驱使呈

现优先传输路径；正极脱锂过程暴露出显著的径向

与纵向三维浓度梯度；负极则揭示了伴随体积膨胀

的非均匀LiIn合金化机制。

Menon等[83]证明了在标准、未改性且未氘代的

单层软包（SLP）NMC-石墨电池上进行原位中子

衍射（ND）的可行性。依托WISH高分辨冷中子

衍射仪，该研究克服了传统中子实验中氢的非相干

散射和锂强吸收造成的极高背景干扰，无需昂贵的

同位素富集或定制化电池即可获取半定量的晶体结

构演变数据。通过对比新旧电池，精准量化了老化

电极中NMC体相脱锂受阻、浓度梯度增加以及石

墨负极中锂不可逆捕获等衰减机制。

Chu等[84]建立了一种基于原位同步辐射X射线

衍射（SXRD）与纳米衍射（XND）的表征方法，

实现了对全固态锂电池（ASSLBs）复合正极中固

态电解质（Li3InCl6）内 Li+扩散动力学的纳米级精

准追踪。研究表明，Li+在充放电过程中可逆地嵌脱

电解质晶格，其结构演变受控于界面阻抗与静电排

斥的竞争博弈。XND多维空间映射证实，晶格内

Li+分布极不均匀，高结晶度区域因结构稳定，构成

了穿透界面的优选离子传导网络；而高负应变区域

对Li+嵌入呈物理惰性。结合电化学分析断定，扩散

不可逆性根本源于高瞬态充电速率诱发的界面极

化，而非绝对充电深度。

Ai等[85]开发了一种真空气转移方法，在扫描电

镜中利用纳米操纵器对原位生长的锂枝晶进行单轴

拉伸测试。结果表明，锂枝晶呈现反常的强脆性特

征：断裂应力超过150 MPa，无可见塑性变形，与

体相锂金属的延展性（屈服强度0.6 MPa）形成鲜

明对比。冷冻透射电镜揭示锂枝晶具有核壳结构

——体心立方单晶锂核（沿<110>方向生长）被约

15 nm厚的固体电解质界面膜（SEI）包覆。有限

元模拟与位错力学分析表明，纳米尺度锂核中位错

源匮乏及SEI层对位错形核与运动的约束效应，导

致锂核屈服强度超过115 MPa，解释了其高强度与

脆性断裂行为。

Li等[86]采用同步辐射X射线衍射技术，研究无

负极固态电池中电沉积锂的织构演变规律。研究发

现，温和条件（低温、低电流密度）下锂呈现显著

的〈110〉纤维织构，[110]晶向平行于生长方向；

而高电流密度或高温条件导致织构随机化。该织构

转变与锂形核能垒降低、晶面选择性生长及高温蠕

变效应密切相关。研究建立了电化学沉积参数与锂

晶体学取向的定量关联，为调控锂沉积行为、提升

固态电池循环稳定性提供了理论依据。

Huang 等[87]构建了集成超声成像、原位质谱

（DEMS）与阻抗谱（EIS）的原位表征系统，精准

解耦了过渡金属（TM）溶解引发的锂离子电池产

气与界面失效底层逻辑。研究探明不同TM离子的

降解机制存在根本分歧：Mn2+具备极强的电催化活

性，可改变电解液还原路径优先生成H2/CO2，导致

生成疏松多孔的SEI并伴随持续且剧烈的产气，通

过物理破坏界面引发活性锂不可逆流失，对容量杀

伤力极大（危害排序：Mn2+>Co2+>Ni2+）；Co2+表现

为延迟性大量产气；而Ni2+几乎不产气，其机制在

于诱导生成致密且富无机物的SEI，从而主导界面

阻抗的急剧攀升。此外，本工作证实静置期的“气

体吸收”假象实为消耗CO2的界面副反应，不仅无

法恢复容量，反会激增电荷转移阻抗。

Donais等[88]通过测量容量衰减、电解质电阻变

化以及通过转动惯量测量和X射线CT成像观察电

解质整体运动，探讨了不同阳极氧化硅（SiOx）含

量（0~15%重量比的Si）对圆柱形 18650电池中

EMSI的影响。随着SiOx含量的增加，电池泵出更
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多电解质，电解质电阻随循环次数增加而增大，并

显示出加速的容量衰减。然而，这一趋势对于SiOx

含量最高的电池并不成立，该电池显示出电解质泵

送但没有电解质运动引起的盐浓度不均一性

（EMSI）。这是由于低孔隙率的电极同时从正极和

负极产生电解质泵送，但不会导致盐浓度分布不

均。该电池也可能存在注液不足，这减少了电解质

运动的量。提出了一个简单的模型，用于预测电池

平衡电解质盐梯度所需的静置时间，该模型与实验

数据吻合良好。对于这些电池，典型的“弛豫半衰

期”为3天，经过30次1 C/1 C循环后完全恢复容

量可能需要长达两周时间。

Furtmair 等[89] 研究对具有石墨负极和基于

NMC 811正极的工业锂离子电池进行了长期循环

和高充电倍率测试。采用X射线计算机断层扫描

（CT）结合扫描电子显微镜（SEM）和能量色散X

射线光谱（EDX），以及离子交换色谱、傅里叶变

换红外光谱（FTIR）和深度分辨X射线光电子能谱

（XPS）来研究SEI组成随循环温度和循环次数的

变化。结果表明，循环温度对电池老化的影响明显

强于完成的循环次数。高温促进了 SEI 内含氟相

（特别是LiF）的形成，并很可能伴随着负极-隔膜

界面处枝晶诱导的电解质传输路径阻塞。此外，量

化了与含氟SEI化合物（LiF和LixPOyFz）相关的不

可逆容量比例，揭示了其对界面降解的温度依赖性

贡献。

Guo等[90]揭示了高比能锂金属电池中长期被忽

视的“负极至正极”串扰降解机制。通过在局域高

浓度电解液中将不同镍含量的层状氧化物正极

（NMC622，NMC811，NMC90）分别与锂金属或

石墨负极配对循环，确证了高活性锂金属负极会向

正极释放反向迁移物质。利用磷酸铁锂作为对电极

的动态恒流电化学阻抗谱（GEIS）测试剥离单电

极阻抗，发现与锂负极配对的正极具有更高的电荷

转移阻抗。XPS和ToF-SIMS深度剖析表明，锂负

极加剧了正极界面的溶剂分解，导致形成更厚、异

质且富含有机物的正极电解质中间相（CEI）。该串

扰效应在NMC90中因其极高的表面反应性尤为剧

烈，而在NMC622中则受锰溶解驱动加速。此工作

为正负极跨界面串扰提供了坚实的实验证据，为破

局锂金属电池底层降解逻辑指明了方向。

6 电池回收

Liu等[91]研究了废旧锂离子电池转化为黑粉的

预处理环节对整体回收效能及相关环境足迹的影

响，通过对预处理工艺（机械法、热处理法及化学

法等）、正极材料体系及区域场景下，驱动材料回

收率与环境影响差异的内在机制进行了分析，确认

预处理环节造成了大部分材料损失，且贡献了锂电

池回收全过程16%~38%的环境影响。作者提出针

对性的工艺升级策略，可将预处理阶段的环境影响

降低一半。

Wang等[92]对层状正极材料的回收提出了简单

有效的机械化学（MC）回收方法，通过球磨加浸

出的方法，获得高锂浸出率（在活化态的NCM811

中，锂浸出率>95%）。浸出过程中仅用CO2做为

反应试剂，同时，过渡金属可被转化为高性能析氧

反应（OER）催化剂，从而获得一举三得的效果。

Huang等[93]构建了一种基于氧化还原靶向液流

体系的互补型废旧电池回收新范式。该系统巧妙利

用废旧材料固有的热力学电位差，将低电位

（LFP）与高电位（NMC/LCO）正极分别作为阳极

与阴极原料。通过特异性氧化还原介体（[Fe(CN)6]
3-/THBDS）的穿梭，在提取核心金属（浸出率>

95%）的同时将废料化学能转化为电能。系统突破

性地整合了用于沉淀锂离子的CO2捕获模块，以及

用于原位再生酸碱的电化学氢循环网络，从物理与

化学双重层面实现了零净试剂消耗的完美闭环。技

术经济分析证实，该设计在利润率（$3.18/kg）与

碳足迹表现上全面碾压传统湿法冶金。该工作通过

极度理性的电化学机制解耦了资源回收与试剂损耗

的必然联系，为下一代可持续电池回收确立了高收

益、高能效的硬核工程逻辑。

Zhong等[94]提出了一种“两阶段连续氧化提锂

方法”—先短时电化学双氧化（EDO），再零能耗

静置弛豫，将锂浸出效率提升至>99%，同时节省

近50%的电能消耗。阶段 I（EDO阶段）：施加2.5 

V恒电位，进行55分钟的电化学双氧化。此阶段不

仅驱动锂从晶格中浸出，更关键的是在材料内部

“预埋”后续反应的驱动力—将晶格氧（O2-）转化

为高价态的氧化晶格氧（On-，n<2）。阶段 II（浸泡

松弛阶段）：停止所有电能输入，让电极在氧化性

电解液中静置。此时，阶段 I生成的On-和残留的自
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由氯等活性物种，将持续驱动锂的深度浸出和离子

交换。作者深入揭示了晶格氧（O2-）在电氧化阶

段被激活为氧化态晶格氧（On-，n<2），进而在静

置阶段驱动离子交换和持续锂浸出的新机制。进而

将电化学回收的认知从单纯的“电子转移”提升到

了“晶格氧化学与离子交换耦合”的新高度。

Wu等[95]开发了一种天然丝胶蛋白与硫酸超分子

双交联的水溶性SPS黏结剂，其在NCM111、LFP、

LNMO正极与石墨负极中展现出与PVDF相当的电

化学性能；NCM111与石墨组成的1.3 Ah软包电池

500次循环容量保持率85.0%。该黏结剂在50℃水

中1分钟内即可完全溶解，实现电极材料与集流体

无损分离，能耗与排放远低于火法/湿法冶金，为锂

电池从设计端实现绿色循环提供全新方案。

7 计算和深度学习

Tu等[96]建立了一个统一的定量框架，在近表面

扩散条件下，将表观扩散系数与交换电流密度同裂

纹衍生的界面关联起来。将该框架应用于组分完全

一致的单晶与多晶NMC811，并结合从头算计算、

机器学习分子动力学以及有限元断裂模拟，结果表

明：在裂纹产生前，二者本征的晶格动力学与界面

动力学完全相同。多晶材料表观上的动力学优势，

源于电解液渗入晶间裂纹，既形成了新的电化学活

性界面，又缩短了扩散路径。经实验验证的颗粒尺

寸-倍率模型进一步表明，减小尺寸后的单晶颗粒

可在保持力学完整性的同时，实现与多晶相当的快

充性能。

Gümrükçüoğlu等[97]构建了一种用于推断锂电

池固态扩散系数的“一致模型推断”（ICM）系统

框架。传统的GITT结合Sand方程的方法耗时极

长，且其底层的半无限大平板假设与实际预测所用

的球形扩散模型存在本质上的数学不一致。ICM方

法打破了这一技术壁垒，直接使用单颗粒非线性球

面扩散模型进行正向计算，通过最小化预测与实测

电压的残差平方和来反演扩散系数。结合商用电池

实验与DFN合成数据的双重验证表明，ICM不仅

成功解除了模型对脉冲-弛豫定制数据的依赖，更

能直接解析低倍率恒流数据。

Zhang 等[98] 提 出 了 一 种 名 为 “ 发 现 学 习

（discovery learning）”的科学机器学习框架，旨

在突破电池寿命预测中数据获取成本高昂与分布偏

移的物理瓶颈。该框架由 Learner（主动学习）、

Interpreter（物理指导特征对齐）和Oracle（零样

本预测）三大代理构成，形成类人推理闭环。其底

层逻辑在于：通过物理模型提取目标电池前 50圈

的早期热力学/动力学特征，将未见过的电池设计

映射至现有的低成本、跨体系小电池历史数据库中

进行零样本推断。Oracle生成的“伪标签”直接指导

Learner的主动查询，从而完全免除了漫长且昂贵的

衰减测试。在123块工业级大容量（73~84 Ah）锂

离子软包电池（覆盖NMC811/NMC9与石墨/硅碳负

极）的验证中，该模型仅需51%电芯的前50圈数

据，即可实现均值绝对百分比误差仅7.2%的高精

度寿命预测。

Zhao等[99]提出了一种基于低成本预训练大语

言模型（DeepSeek-R1）的电池健康状态（SOH）

多特征线性估算架构DS-SOH。该工作从恒流充放

电及增量容量曲线中提取并清洗出6维核心退化特

征，利用特征重处理网络与固定提示词学习框架，

将传统数值回归任务重构为LLM兼容的文本生成任

务。结合LoRA低秩微调技术，DS-SOH以极低的

计算代价完成了跨领域知识迁移。实验表明，该模

型在基准集上的平均绝对误差（MAE）较对比模型

降低逾60%，在未见数据的泛化验证中MAE降低

超 76%，并表现出卓越的抗噪鲁棒性。更关键的

是，得益于蒸馏模型的轻量化特性，DS-SOH成功

打破了传统大语言模型对高端硬件的依赖，在无

GPU及低算力CPU环境中依然保持高效的推理与

部署，为下一代高精度、低硬件成本的电池管理系

统提供了切实可行的边缘计算方案。

Banerjee等[100]通过三维动力学蒙特卡罗(KMC)

模型，系统探究了固态电池中锂金属-固态电解质

(Li-SE)界面在剥离过程中的空洞形成与演化机制。

研究揭示了界面反应动力学与体相空位扩散的竞争

机制(M1-M3)对固-固接触稳定性和表面形貌的决

定性作用，建立了以量纲为1扩散描述符(K̄K̄ v)和电

流描述符(ī)为坐标轴的界面稳定性相图。研究发

现，升高温度可通过增强锂原子体相扩散显著改善

接触保持率；晶界异质性(反应异质性χR和传输异

质性χT)会诱导局部电流集中与凹坑形成，加速界

面退化。该工作为优化固态电池界面稳定性提供了

理论指导。
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