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异质电解质层中锂枝晶生长行为原位观测分析研究

张芷豪，安国博，张 扬，樊倩霄，张文堤，王文卓，刘 凯，李美成

（华北电力大学新能源学院，北京 102206）

摘  要：硫化物固态电解质是高比能全固态电池的重要候选材料，但锂枝晶穿透引发的短路仍是限制其实用化的

关键问题。现有研究表明，在Li5.5PS4.5Cl1.5（LPSC）中引入Li10GeP2S12（LGPS）中间层能够延缓枝晶贯穿现象

的发生，不过关于其作用过程及界面调控机制的直接实验揭示仍然不足。本研究构建了可透光的超薄

LPSC|LGPS双拼微电池，实现了对枝晶跨硫化物异质界面生长的同步光学-电化学追踪。结果表明，锂枝晶在

LPSC中易沿单一优势路径持续生长；当其到达LPSC|LGPS界面后，其持续前向生长转变为界面停滞并沿界面

扩展，同时伴随通路等效电阻升高。进一步研究表明，当优势枝晶前沿接触LGPS后，界面反应引起的局部高

阻产物的累积会分走原本集中于该枝晶尖端的电流，削弱其持续向前生长的优势，并在多沉积点条件下促使电

流向其他低阻通路转移，从而形成被动负反馈式电流再分配。该研究为LGPS中间层抑制枝晶贯穿提供了直接

的原位观测证据，并揭示了其可能依赖于界面反应诱导的局部增阻和尖端电流分流协同作用的调控机制，为硫

化物固态电解质中间层设计和枝晶抑制提供了新的认识。
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In-situ observation and analysis of lithium dendrite growth 
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Abstract: Sulfide solid-state electrolytes are promising candidates for high-specific-energy all-

solid-state batteries; however, short circuits caused by lithium dendrite penetration remain a 

critical barrier to practical application. Previous studies have shown that incorporating a 

Li10GeP2S12 (LGPS) interlayer within Li5.5PS4.5Cl1.5 (LPSC) can delay dendrite propagation, but 

direct experimental clarification of the dynamic process and interfacial regulation mechanism 

is still insufficient. In this work, a light-transmissive ultrathin LPSC-LGPS bilayer microbattery 

was constructed to enable synchronous optical-electrochemical tracking of lithium dendrite 

growth across heterogeneous sulfide interfaces. The results show that lithium dendrites tend 

to propagate along a single dominant pathway within LPSC. Upon reaching the LPSC-LGPS 

interface, continuous forward growth is replaced by interfacial stagnation and lateral 
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spreading, accompanied by increasing equivalent pathway resistance. Further investigation 

reveals that when the leading dendrite front contacts LGPS, the progressive accumulation of 

high-resistance decomposition products induced by interfacial reactions diverts the current 

originally concentrated at the dendrite tip. This weakens its kinetic advantage for continued 

forward growth and promotes current redistribution toward alternative low-resistance 

pathways under multisite deposition conditions, thereby establishing a passive negative-

feedback current redistribution mechanism. This study provides direct in situ observational 

evidence for the suppression of dendrite penetration by LGPS interlayers and reveals a 

regulation mechanism that may depend on the synergistic interplay between reaction-induced 

local resistance buildup and tip current shunting, offering new insights into functional interlayer 

design and dendrite mitigation strategies for sulfide-based solid-state electrolytes.

Keywords: sulfide solid-state electrolyte; lithium dendrite; in situ optical characterization; 

LPSC|LGPS heterogeneous interface; current competition

全固态电池以固态电解质取代液态电解液，在

提升能量密度的同时从根本上消除了热失控与泄漏

风险，被视为下一代电化学储能系统的重要技术方

向[1-4]。在多类固态电解质中，硫化物体系兼具接近

液态电解液的室温离子电导率[5]与优良的冷压成型

特性[6]，在工程化制造层面具有突出优势。然而，

锂枝晶穿透引发的内短路，是制约其实用化的关键

瓶颈之一[7]。

其中，硫银锗矿型电解质Li5.5PS4.5Cl1.5（以下简称

LPSC）[8-9]力学可加工性与界面相容性均较为良好[10]，

是目前研究最为集中的硫化物固态电解质之一；

Li10GeP2S12（以下简称LGPS）以超过12 mS/cm的室

温离子电导率位居硫化物体系前列[11]。将两者结合

的三明治结构（Li/LPSC|LGPS|LPSC/Li）由Ye和

Li[12]于 2021年发表于Nature：在 7 MPa堆叠压力

下，对称电池可承受20 mA/cm2而不短路，稳定循

环超过 1800 次，而纯 LGPS 组通常约 20 次后失

效。作者以“膨胀螺钉效应”解释这一结果：少量

锂渗入LGPS后，分解产物体积膨胀填充孔隙，同

时Li3P、Li2S高阻抗特性在已有裂纹处形成阻抗屏

障，力学封堵与电化学屏障协同抑制枝晶继续侵

入。然而，上述机制的提出主要依托宏观电化学表

征与截面分析，LPSC|LGPS界面处枝晶的动态行

为以及多热点竞争下电流分配的演化规律，至今仍

缺乏连续、直接的原位观测证据[12]。

在实际电池的锂/电解质界面处，表面粗糙度、

非均匀堆叠压力以及剥离过程中持续积累的空隙，

共同导致固-固接触被局限在若干离散点上，形成

局部电流密度远高于宏观平均值的“电流热

点”[13]。热点处的优先形核与定向穿透是枝晶短路

的直接物理根源[14]。此外，当剥离电流超过临界值

时，空隙的持续积累不断压缩有效接触面积，在后

续沉积阶段进一步加剧热点程度[13-14]。明确上述机

制分别在LPSC与LGPS中如何作用、异质界面又

如何介入热点驱动下的竞争过程，是理解三明治结

构抑枝晶机理的核心问题。

原位可视化技术是直接解析固态电池中枝晶动

力学的有效途径。在石榴石型氧化物电解质

（LLZO）体系中，原位光学显微表征已实现了锂穿

透形貌与传播速率的实时追踪[15]，并建立了枝晶生

长速率与电流密度之间的定量关系[16]。但LLZO为

高温烧结致密陶瓷，其力学性质、微观结构和界面

化学与冷压成型的硫化物体系存在本质差异，上述

结论难以直接外推至硫化物体系。更重要的是，上

述原位工作均以单一电解质为研究对象[15-16]，枝晶

在其中的生长本质上是单一介质中的传输与沉积过

程。而在异质电解质体系中，枝晶跨越界面时可能

触发与单一电解质中截然不同的响应，包括界面反

应引起的局部阻抗突变及其对多热点通路间电流分

配的干预，这些过程至今缺乏直接的原位观测证

据。硫化物电解质的原位可视化进展明显滞后，其

根本障碍来自两个叠加的材料本征特性：其一，环

境敏感性极强，LPSC在约50% RH条件下数小时

内即可释放逾200 μL/L的H2S，可用的稳定测量窗

口极为有限[17]；其二，冷压成型后的LPSC本征不

透明，适用于LLZO的光学可视化方案难以直接移

2954



第 8 期 张芷豪等：异质电解质层中锂枝晶生长行为原位观测分析研究

植。X射线与中子断层扫描（XCT）虽可提供非破

坏性三维信息，但其空间-时间分辨率无法平衡，

制约了对亚 10 μm枝晶微结构快速演化的追踪能

力；透射电子显微镜虽具备高空间分辨率，但束损

伤效应限制了其在实时动态观测中的应用[18-19]。近

期 Jin等[20]将 LPSC分散于透明聚合物基体中制备

复合电解质，借助聚合物连续相的透光性实现了原

位观测，但聚合物相的引入改变了离子传输网络与

力学边界条件，且观测对象仍为单一电解质组分中

的枝晶穿透，无法反映纯硫化物异质界面处的本征

枝晶响应。本课题组前期已开发了一套基于可透光

超薄双拼电解质片体的原位透射光学观测方案，并

在不同硫化物材料组合中验证了其可行性[21]。然

而，枝晶在LPSC|LGPS这一具有明确工程应用背

景的异质界面处如何演化，以及多热点条件下界面

反应如何介入通路间的电流竞争，至今仍缺乏系统

的原位实验证据。

针对上述空白，本研究在氩气手套箱内采用一

步冷压工艺制备了总厚度不超过400 μm的可透光

超薄LPSC|LGPS双拼电解质片，将两种材料及其

异质界面同时纳入光学视野，实现了枝晶形貌演化

与电化学信号的同步记录，在严格统一的制备与测

试条件下构建了内部对照体系。通过准对称微电

池、单热点微电池与双热点竞争微电池三组实验，

本研究依次考察了LPSC与LGPS中锂枝晶形貌及

其电化学响应的差异、枝晶抵达LPSC|LGPS异质

界面后的行为演化，以及在多热点条件下两条枝晶

通路之间的电流竞争与再分配过程。结果表明，锂

枝晶在LPSC中沿单一优势路径呈清晰线状定向推

进，而进入LGPS后迅速转变为弥散堆积形貌，并

伴随等效电阻的反常上升，指向界面分解反应引入

了额外的电阻增量。在单热点实验中，优势枝晶抵

达LPSC|LGPS界面后纵向穿透停止，沉积方向转

为沿界面横向扩展，呈现出显著的界面钉扎效应。

双热点竞争实验进一步揭示，优势通路枝晶在

LPSC区域内电流份额持续攀升至约65%，而当其

率先接触LGPS后，界面反应导致的局部等效电阻

积累使该通路电流份额回落至约55%，劣势通路随

之重新激活，表现出被动负反馈式的电流再分配行

为。所得结果有望为理解LPSC|LGPS三明治结构

延缓短路失效的物理过程提供新的界面尺度的原位

实验参考，并为硫化物固态电解质功能中间层的设

计与枝晶抑制策略提供机制层面的启示。

1 实验部分

1.1　LPSC|LGPS异质电解质片体制备

实验选用两种商用硫化物固态电解质 ：

Li5.5PS4.5Cl1.5（LPSC）和 Li10GeP2S12（LGPS）。全

部微电池装配操作均在充氩手套箱内完成（H2O、

O2均<0.01 μL/L）。

电解质片体制备时，先将一片铜箔竖置于10 mm

圆柱模具中央作为物理隔断，左右两侧分别填入预称

量的LPSC和LGPS粉末，轻微振动后手动按压使

两侧粉层基本平整。确认铺粉均匀后抽出铜箔，对

整体粉末一步单轴加压成型（450 MPa，3 min），

所得片体左半区为 LPSC，右半区为 LGPS。通过

调整加压压力与粉末克重，将片体总厚度控制在

400 μm以下，厚度若超出此范围，背景光场将因

散射损耗过大而过暗，无法形成足够的光学对比

度；厚度过小则机械强度不足，片体在装配过程中

容易脆裂。在450 MPa单轴冷压条件下，LPSC侧

相对密度约为85%，LGPS侧约为93%。

如图1(a)所示，透射光下观察表明，LPSC侧

呈灰白色半透明，LGPS侧呈黄色半透明，两区之

间的界面以一条笔直暗色边界的形式出现，光镜尺

度下未见明显粉末互混，说明该工艺可以制备出相

区清晰的异质片体。同一片体的两个半区在后续压

制、装配和测试过程中经历完全一致的外部条件，

因此两侧枝晶行为的差异可以直接归因于LPSC与

LGPS本征物性的不同，构成天然的“内部对照体

系”，有效消除了不同批次独立压片带来的系统误

差。需要指出，此处的片体厚度（<400 μm）指光

透过方向（垂直于片体大面）的尺寸，而非锂离子

传输方向的距离。枝晶沿片体平面内从沉积侧向锂

源侧生长，传输路径长度为毫米量级，与片体厚度

方向正交。因此，该厚度参数仅决定光学透过率，

不直接影响枝晶的电化学生长条件。

1.2　原位光学平台与微电池构型

1.2.1　平台整体配置

整套原位透射光学观测平台搭建于手套箱内

部，采用背光-样品-物镜的同轴配置 [图 1(b)]。

LED光源经漫射板均匀化后从片体背面入射；样品

与光源之间放置5 mm直径的圆形遮光孔，将照明

范围限制在观测区域，以抑制绕过样品的杂光对图
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像信背比的干扰。透射光由长工作距离物镜（1.5×）

收集，经 2000万像素CMOS相机（像元尺寸 1.4 

μm×1.4 μm）以30帧/s连续记录。实验前以标准载

物台测微尺对图像进行空间标定，确定像素与实际

长度的换算系数。电化学工作站通过引线与微电池

两端相连，实现恒流充电与电压的同步采集。所有

充电过程均在常温下进行。

1.2.2　准对称电池构型微电池（构型一）

如图2(a)所示，构型一以上下两块玻璃片构成

一体化夹具，整体参照锂对称电池的堆叠方式设

计。上方玻璃片上集成铜集流体及两侧锂源电极：

沉积侧为狭长锂条，剥离侧为面积较大的锂箔，后

者通过降低局部电流密度来减缓界面空洞积累，使

电压-时间曲线更集中地反映沉积侧的界面演化。

下方玻璃片承载LPSC|LGPS片体，并配备可调位

移机构用于样品定位。组装时上下玻璃片经弹簧夹

施加适度法向压力，使锂电极与电解质两侧大面形

成稳定的面接触。本研究称其为准对称，是因为沉

积侧与剥离侧的锂源几何尺寸不同，以抑制剥离侧

空洞积累对电压曲线的干扰。

该构型的核心优势在于接触方式与实际锂对称

电池基本一致，可以一定程度上还原该条件下的枝

晶生长行为。除早期形核过程外，锂源的放电电压

稳定，可以观察枝晶生长过程中的电信号。

1.2.3　点接触单热点微电池（构型二）

构型二的整体装置如图2(b)所示。载玻片作为

底座承载LPSC|LGPS电解质片体，锂源固定于片

体一侧大面作为离子供给端，一次性不锈钢手术刀

片（11号）的刀尖经弹簧机构加载后抵压于电解质

的侧切面，作为唯一的阳极集流体，形成几何上高

度局域化的点接触沉积位点。背光源从下方入射，

显微镜从上方采集透射图像，枝晶在电解质内的生

长过程得以在光学视野中实时记录[图2(c)]。

刀尖的高曲率造成局部电场集中，将成核位置

图1　(a) LPSC|LGPS双拼异质电解质片体的透射光学显

微镜照片；(b) 平台整体配置示意图

Fig. 1　(a) Optical transmission microscopy image of 
the LPSC|LGPS bilayer heterogeneous electrolyte 

pellet; (b) Schematic illustration of the overall setup 
configuration

图2　装置示意图

Fig. 2　Schematic diagrams of the device
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锁定在可预期的固定点，既保证枝晶从形核起即完

整暴露在光学视野中，又将沉积行为限制为单一通

路的枝晶生长，排除了大面积界面上多点随机沉积

的干扰，使单条枝晶在恒定电流下的完整生长过程

得以连续追踪。

锂源选用 NCM811（LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2）粉末

压制层而非锂金属箔。锂金属箔需要较大的堆叠压

力才能维持与电解质之间的稳定接触；NCM811粉

末层经压合后与电解质接触状态良好，所需堆叠压

力远低于锂箔，规避了片体破裂的风险。由于

NCM811的脱锂极化可能叠加在电压信号中，构型

二的结果讨论仅基于光学形貌演化，未将电压曲线

纳入论证。构型三中两条沉积通路共享同一

NCM811锂源，其极化贡献在支路电流比中自然对

消。制备时将5 mg NCM811粉末限定在电解质靠

边缘的条形区域，以100 MPa压合1 min，使锂源

区与观测区空间分离。

1.2.4　双沉积点竞争微电池（构型三）

构型三专为研究多沉积点之间的电流竞争机制

而设计，核心思路是在同一双拼电解质片体内同时

引入两个独立的枝晶生长通路，通过分支路采样实

时追踪两条枝晶生长过程中的电流再分配行为，如

图2(d)所示，NCM811粉末压制层作为锂源，贴合

在LPSC|LGPS双拼片体的LGPS侧大面；两支刀

片（探针A与探针B）分别经弹簧机构加载后，从

LPSC侧切面插入，形成两个空间独立的点接触沉

积位点，刀尖间距约1 mm。该间距足以保证两条

枝晶在各自通路内独立生长，避免两者在电解质体

相内横向交汇而提前形成导通，确保支路电流的独

立采样在实验全程有效。装配时需保证NCM811正

极面、LPSC|LGPS异质界面与两支刀尖所在侧切

面三者基本平行，以确保两条枝晶通路的长度近似

相等，避免因几何路径差异造成支路间初始等效电

阻失衡。

两路并联在同一总恒流 Itotal下充电，各支路串

联1000 Ω采样电阻，通过实时监测A通路电阻两

端电压降可以换算瞬时支路电流 iA。较大的基线电

阻还起到延缓电流再分配速率的作用，延缓电流集

中的速度。在 iA+iB=Itotal的约束下，仅需记录一路电

阻电压降即可同时测量两路完整电流时序。

2 结果与讨论

2.1　准对称电池：枝晶形貌差异与LGPS侧副反应

特征

图3(a)给出了准对称微电池充电过程中的代表

性时序图像。两种电解质中的枝晶形貌存在显著差

异。在LPSC区域内，枝晶阴影宽度基本恒定、轮

廓清晰，沿电场方向近直线推进，横向几乎没有可

见扩展[图3(a)ii，114 s]。进入LGPS区域后，阴影

迅速转变为边缘模糊、形状不规则的弥散斑块，聚

集在靠近界面的带状区域，无法识别出清晰的前沿

或主干方向[图3(a)ii、v，160 s、267 s]。两条分支

越界后均呈现这一特征，说明形貌转变是LGPS材

料的本征响应，而非某一路径的偶发现象。

图3　准对称微电池充电过程中的时序光学图像 (a) 与电压、有效电阻-时间曲线 (b)
Fig. 3　Sequential optical images (a) and voltage, equivalent resistance-time curve (b) of the quasi-symmetric 

microcell during charging
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电压、电阻-时间曲线对上述形貌差异提供了

独立的电化学证据。在恒流充电条件下，体系等效

电阻可由欧姆定律直接提取：R(t)=V(t)/I，图 3(b)

右轴给出了对应的R(t)曲线。枝晶在LPSC内生长

时，离子传输路径随穿透推进持续缩短，等效电阻

下降，电压本应随之走低。160 s时下方分支越界

进入LGPS，穿透路径的缩短效应仍然存在，但等

效电阻并未延续下降趋势，而是在短暂下探后迅速

回升 [图 3(a)iii，160 s]。267 s 时上方分支越界，

同样出现电压快速抬升的现象[图 3(a)v，267 s]。

这一“路径持续缩短而等效电阻反常上升”的定量

矛盾，表明LGPS区域内产生了额外的电阻增量。

可以推断，枝晶进入LGPS后随即触发副反应，产

物快速积累，其引发的通路等效电阻上升速率足以

抵消并超越路径缩短带来的等效电阻下降，两者叠

加才产生了这一先下降后抬升的电压特征[22]。这也

是LGPS侧弥散沉积形貌与LPSC侧清晰枝晶形貌

在成因上本质不同的直接证据。

两条分支均越界后（267 s之后），等效电阻整

体持续缓升，并在其上叠加出锯齿状振荡尖峰[图3

(b)]。这一振荡可以理解为 LGPS区域内局部电流

的动态重分配：某一沉积位点的副反应产物积累至

足够程度后，该处局部等效电阻升高，局部电流向

相邻尚未饱和的位点转移，诱发该位点的短暂快速

沉积；新位点随即重复相同的积累-饱和-转移循

环，在光学图像上表现为枝晶阴影在界面附近不同

位置的交替活跃，在等效电阻曲线上对应每一次局

部下降（新通路激活、等效电阻短暂降低）与随后

回升（新通路副反应积累、等效电阻再次升高）的

周期性切换。这种副反应驱动的局部电流自发转

移，在构型二的路径重启现象中同样有迹可循，并

在第 2.3 节双热点实验中得到了电路层面的直接

验证。

为从化学成分层面验证上述推断，本研究对

Li/LGPS界面进行了XPS表征。以Li/LGPS/Li大对

称电池循环后的LGPS界面区域为测试样品，原始

LGPS粉末为对照。如图 4所示，S 2p精细谱中，

循环后样品在约160 eV处出现了原始LGPS中不存

在的低结合能组分，对应Li2S的特征结合能；P 2p

精细谱中，循环后在约 126 eV 处检测到归属于

Li3P的还原态P信号。上述结果直接证实LGPS与

锂接触后发生分解反应，生成了电子与离子电导率

均极低的Li2S和Li3P
[22]，其在界面区域的累积构成

了导致等效电阻反常上升的额外阻抗源。

2.2　单热点构型：优势枝晶形成、界面钉扎与电解

质开裂

准对称电池实验中，锂条与电解质的整个接触

面均可成为形核位点，而金属锂本体恰好覆盖了这

一区域，形核及早期生长过程无法被光镜直接记

录。构型二以刀尖点接触取代锂条面接触，将形核

点锁定在刀尖高曲率处的单一接触点，使枝晶从形

核起即完整暴露在视野中。

如图5(a)i、ii所示，充电初期，枝晶分支从刀尖

起始，沿电场方向在LPSC内对称延伸。198 s时枝

晶生长出现失稳：两条路径存在细微的初始差异，率

先生长的路径有效穿透长度更长，离子传输路径随之

缩短，等效电阻下降，从而吸引更多电流、进一步加

速生长；另一路径则因电流被抢占而逐渐停滞。这一

正反馈持续放大，至198 s后上方路径已明显占据优

势，下方路径阴影基本不再推进，这种正反馈机制使

得上方枝晶生长速度远远快于下方。本研究将这个速

度较快的枝晶分支称为“优势枝晶”。

至489 s[图5(a)iv]，优势枝晶抵达LPSC|LGPS

界面，生长形态随即发生显著变化：纵向推进减缓

直至停止，枝晶被“钉扎”在了界面区域。阴影转

而沿界面向两侧横向铺展，在界面附近逐渐形成宽

度远大于原始枝晶主干的横向堆积带。原始形核区

域仅为刀尖接触点附近的微米级范围，而堆积带的

横向延伸范围可达数千微米，两者面积的悬殊对比

直接说明：界面对枝晶纵向穿透的阻力足够强，迫

使绝大部分锂沉积从纵向通道转向横向积聚。

1370 s时LGPS侧阴影进一步加深，同时首次捕获

到 电 解 质 开 裂 特 征 [ 图 5(a)v]。 裂 口 位 置 与

LPSC|LGPS材料界面基本重合，这符合由体积不

匹配导致应力集中、进而促使界面区域优先生裂的

过程：副反应生成物体积与原始LGPS不同，局部

体积变化在界面附近产生应力集中，使得界面本身

成为裂纹优先萌生和扩展的薄弱位置。此后阴影以

弥散扩展为主，间歇性出现短暂的指向性延伸后又

回归弥散状态，两种模式循环交替，与准对称实验

中的振荡生长现象相互印证。

2324 s，电解质出现整体性贯穿裂纹，2412 s

此前停滞的下方路径重新启动并向前生长，至

2953 s已延伸至视野边缘以外[图 5(a)vi]。5125 s
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时裂缝扩宽导致背光从裂口直射入镜头，实验终

止。下方路径枝晶的重启与2.1节准对称实验中观

察到的上方枝晶重新生长过程一致。实验结束后大

视野拼接图像显示，LGPS区域留有覆盖范围远超

单一枝晶路径的宽幅深色堆积物与贯穿裂缝[图 5

(b)]，是枝晶反复停滞、重启、寻路的累积痕迹。

这一单通路体系中自发出现的枝晶生长转移现象，

结合枝晶进入LGPS后带来的过电势上升，预示着

在多热点体系中，LGPS副反应的积累可能对枝晶

间的电流竞争产生系统性干预，这一推断将在第

2.3节中通过双热点构型直接验证。

2.3　双热点构型：LPSC|LGPS界面对电流竞争的

负反馈调节

在前述单热点微电池实验中，可以观察到：优

势枝晶抵达 LPSC|LGPS异质界面并发生停滞后，

原本几近冻结的劣势枝晶随之意外重新启动。这一

现象暗示界面处的副反应导致的通路等效电阻变化

可能触发了路径间的电流再分配，但其详细过程与

背后的机制尚不明确。为此，本节设计了双沉积点

竞争微电池实验，通过同步追踪两条枝晶的生长形

貌与分支电流比值，对上述电流竞争与再分配过程

进行系统分析。构型三在同一双拼片体上引入两个

图 4　原始LGPS与循环后Li/LGPS界面区域的XPS精细谱对比：(a) 原始LGPS的S 2p谱；(b) 循环后Li/LGPS界

面的S 2p谱；(c) 原始LGPS的P 2p谱；(d) 循环后Li/LGPS界面的P 2p谱

Fig. 4　Comparative XPS high-resolution spectra of pristine LGPS and the cycled Li/LGPS interface: 
(a) S 2p spectrum of pristine LGPS; (b) S 2p spectrum of the cycled Li/LGPS interface; (c) P 2p spectrum of 

pristine LGPS; (d) P 2p spectrum of the cycled Li/LGPS interface
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独立的点接触沉积位点，通过分支路采样实时追踪

两条枝晶之间的电流再分配。将下方刀尖对应路径

记为A路，上方记为B路。实验在恒流模式下进

行，总电流 Itotal始终保持不变，用 iA与 Itotal的比值作

为电流集中的评价指标，iA/Itotal约偏离 50%，说明

电流愈发向分支中的一个集中。

图6为充电过程前1000 s的节选片段。可以看

到，充电初期 iA/Itotal约为53%，可视为初始阶段A、

B两通路的等效电阻就有一定的差异。随着枝晶生

长，微小的差异被快速放大：电流迅速向A路集

中，至200 s时 iA/Itotal已达到峰值约65%。这一过程

源于通路等效电阻-通路电流正反馈：A路枝晶拥

有更大的电流因此枝晶生长更快，传输路径缩短、

等效电阻下降，吸引更多电流，进一步加速生长，

两路之间的初始微小差异被持续放大。至447 s前

iA/Itotal稳定在峰值约65%。与此对应，200 s时A路

方向已出现明显的多条分支阴影，而B路在187 s

时生长几乎完全停滞[图6(a)ii]。这一阶段两条路径

均处于LPSC区域内，正反馈机制与第2.2节单热

点实验中的路径竞争规律完全一致，LPSC|LGPS

异质界面尚未介入。

447 s 时序图 [图 6(a)iv]中，A 路枝晶已穿越

LPSC|LGPS界面进入LGPS区域，纵向延伸停止，

阴影转为横向增宽，与 2.1和 2.2节描述的枝晶形

态一致。与此同时，如图6(b)所示，iA/Itotal从稳定的

65%开始回落，至824 s降至约55%；B路因获得

图 5　点接触单热点微电池充电过程中的时序光学图像 (a) 与实验结束后大视野拼接图 (b)
Fig. 5　Time-sequenced optical images of the point-contact single hot-spot microcell during the charging 

process; (b) Large-area stitched image obtained after the experiment

图6　双热点竞争微电池充电过程中的时序光学图像 (a) 与支路电流比 iA/Itotal随时间的演化曲线 (b)
Fig. 6　Sequential optical images (a) and time evolution of the branch current ratio iA/Itotal (b) for the dual hot-

spot competition microcell during charging
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更多电流而重新启动，阴影开始在LPSC内向界面

方向延伸。这一阶段B路尚未触及LGPS，而 iA/Itotal

已明显从峰值回落并伴随B路重启，说明电流开始

从A路向B路转移。结合 2.1节中枝晶进入 LGPS

后等效电阻反常上升[图3(b)]以及2.1、2.2节中弥

散沉积形貌的特征，更合理的解释是：A路枝晶与

LGPS接触后触发界面分解反应，副反应产物在局

部逐步累积，使A路等效电阻随时间升高，在恒流

约束下电流自然向等效电阻相对较低的B路分流。

构型一的R(t)曲线已独立证明枝晶越界后体系等效

电阻出现反常增加，本节 iA/Itotal的回落则是同一电

阻增加效应在多路径体系中引发电流再分配的直接

电路层面体现。劣势枝晶在优势枝晶到达界面后重

新启动的现象，也与2.1节、2.2节的观察一致。

综合两个阶段可以梳理出一条完整的竞争演变

过程：两条枝晶均处于 LPSC内时，等效电阻-电

流正反馈持续放大路径间的微小差异，iA/Itotal单调攀

升至约65%，B路几乎停滞；A路率先进入LGPS

后，等效电阻的积累打断了这一正反馈，iA/Itotal从

65%回落至约 55%，B路得以重启。从电路视角

看，LPSC|LGPS异质界面在这里更像是一种被动

调节元件，而非单纯的物理阻挡：率先进入LGPS

的通路因界面分解而逐步增加等效电阻，在恒流约

束下电流被动转向其他仍处于LPSC的通路，使原

本单调增强的“正反馈电流集中”转变为趋向再平

衡的“负反馈电流再分配”过程。该现象为理解三

明治结构在工程实践中延缓短路失效提供了一个电

路层面的支持性视角，与已有关于Li/LGPS界面高

阻SEI形成及等效电阻随时间增加的研究相呼应。

上述被动负反馈机制可与已有的力学抑制框架

形成互补。Ye与Li[12]提出的“膨胀螺钉效应”从力

学维度阐释了LGPS中间层的枝晶抑制作用：分解

产物体积膨胀填充孔隙并封堵裂纹。Li[23]进一步将

其发展为动态电压稳定性理论，引入有效约束应力

σeff=σ+σk，以统合变量σk将反应前沿的离子钝化、

界面能势垒等非纯力学局部效应纳入同一框架，描

述了纳米尺度单点分解的自限制物理。本研究的原

位观测则在更大的空间尺度上揭示了该局部自限制

效应的系统性后果：在多热点恒流并联条件下，率

先接触LGPS的通路因局部增阻而被动释放电流至

其他通路，形成系统层面的负反馈再分配。值得注

意的是，本研究微电池堆叠压力远低于标准全固态

电池测试条件，力学约束效应被显著削弱，但上述

电流再分配现象仍可清晰观测，表明界面反应诱导

的电化学增阻效应可独立于外部力学约束发挥作

用。在实际电池中，力学封堵与电化学增阻两种机

制预期协同抑制枝晶贯穿。

需要指出，本研究微电池构型在堆叠压力、电

极接触几何（点接触与大面积均匀接触）等方面与

实际全固态电池存在差异，所得的枝晶生长速率等

半定量参数不宜直接外推。然而，三种构型均一致

呈现了枝晶跨越 LPSC|LGPS界面后的形貌突变、

等效电阻反常上升与电流再分配行为，这一跨构型

的稳健性表明上述现象源于LPSC|LGPS的本征界

面反应特性，而非某一特定构型的伪迹。

3 结 论

本研究利用可透光的LPSC|LGPS双拼微电池

实现了对枝晶跨异质界面生长的同步光学-电化学

信号追踪。结果表明，锂枝晶在LPSC中呈清晰线

状定向推进；进入LGPS后迅速转变为弥散堆积形

貌，并伴随电压反常升高。这一形貌突变可能源于

锂枝晶与LGPS发生了反应。优先生长出来的枝晶

到达LPSC|LGPS界面后纵向穿透停止，沉积方向

转为沿界面横向扩展。在双热点竞争实验中，优势

枝晶通路电流份额在LPSC区域内占比65%；优势

枝晶接触LGPS后，界面反应引起的局部等效电阻

积累使其电流份额回落至约55%，劣势通路随之重

新 激 活 ， 优 势 枝 晶 向 前 穿 透 过 程 被 抑 制 。

LPSC|LGPS异质界面由此在多热点体系中呈现出

被动负反馈式电流再分配行为。这一工作为硫化物

固态电解质内部枝晶穿透抑制策略提供了机制指导

并给出了直接光学证据。
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