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摘要:本文系统综述了固态电池中关键界面问题的基本原理ꎬ包括固－固物理接触不良、空间电荷层效应以及电化学相容

性差等ꎬ涵盖不同正极材料体系、电解质本身以及锂金属负极所面临的电解质分解、界面兼容性、稳定性及锂枝晶等挑战ꎮ 总结

了通过电解质材料掺杂改性、界面涂层技术以及增加界面润湿性等手段构建兼容的电解质 / 电极界面ꎮ 最后ꎬ从基础研究和工

程应用 ２ 个维度ꎬ展望了实现高能量密度、高安全性、长寿命全固态电池产业化的发展路径ꎮ
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　 　 随着清洁能源以及大规模储能领域的快速发

展ꎬ高能量密度、长循环寿命和高安全性的储能系统

已成为当下研究热点ꎮ 由于传统液态锂离子电池存

在易燃易爆风险ꎬ因此ꎬ用热稳定性更高的固态电解

质替代传统的液态电解质ꎬ是一种极具前景的解决

方案[１]ꎮ 固态电解质是固态电池的核心组件ꎬ其性

能决定了电池的整体表现ꎮ 固态电解质主要包括无

机固态电解质和复合固态电解质等ꎮ 其中ꎬ部分体

系电导率已接近主流液态电解质ꎬ例如 Ｌｉ１０ＧｅＰ２Ｓ１２、
Ｌｉ２Ｓ－Ｐ ２Ｓ５ 等固态电解质的离子电导率已达 １􀆰 ２ ×
１０－２、１􀆰 ７ × １０－２ Ｓ / ｃｍ[２－３]ꎮ 然而ꎬ与液态电解质不

同ꎬ固态电解质不可避免地会与正负电极接触从而

形成固－固界面ꎬ由于接触方式、化学稳定性等问题

存在会导致界面接触失效ꎬ这严重限制了固态电池

的发展ꎮ
电池总内阻的大部分比例为固态电解质的界面

阻抗ꎬ不稳定的固－固接触会产生界面空隙ꎬ还涉及

界面化学反应、空间电荷层形成等因素ꎬ最终会导致

较大的界面阻抗[４]ꎮ 在锂金属负极很容易形成锂

枝晶ꎬ从而影响电池的循环寿命和安全性[５]ꎮ 在高

压正极体系中ꎬ固态电解质的电化学分解以及界面

副反应也会导致界面阻抗快速增长和容量衰

减[６－７]ꎮ 为了防止上述问题出现ꎬ研究人员提出了

掺杂改性、界面涂层、合金化负极和原位聚合等多种

调控策略改善固态电池的界面性能ꎬ并且取得了一

定成效ꎮ 尽管固态电解质界面工程的研究已取得相
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应成果ꎬ但相关研究体系仍然较为分散ꎬ缺乏系统总

结ꎮ 因此ꎬ对固态电解质的界面工程进行系统综述

是十分必要的ꎮ

１　 固态电解质界面问题

１􀆰 １　 固－固界面接触不充分

固态电解质和电极材料均为刚性材料ꎬ由于受

材料表面微观颗粒、加工方式、充放电等因素影响ꎬ
固态电解质和电极界面之间物理接触减小ꎬ这会导

致大量空隙与缺陷产生ꎬ从而阻断离子传输路径ꎬ增
大离子迁移的界面阻力ꎮ 例如ꎬＬｉ７Ｌａ３Ｚｒ２Ｏ１２(ＬＬＺＯ)
固态电解质具有较高的机械强度与脆性ꎬ而且 ＬＬＺＯ
暴露在空气中形成 Ｌｉ２ＣＯ３ 污染层ꎬ导致与锂金属负

极之间形成点接触ꎬ接触面积减小ꎬ因此导致界面接

触电阻升高至 １ ２３５ Ω􀅰ｃｍ２ꎬ远大于液态电解质界

面电阻ꎮ Ｎａｓｉｒ 等[８] 向 ＬＬＺＯ 颗粒表面添加少量碳

酸盐和醚类液态电解质ꎬ以增加润湿性并降低界面

电阻ꎮ
１􀆰 ２　 空间电荷层形成

由于固态电解质与电极界面之间存在化学势

差ꎬ电子会从能级较高的一侧向较低的一侧迁移ꎬ直
至达到平衡ꎬ由于电子迁移会导致电荷的重新分布ꎬ
因此界面两侧会形成电荷积累产生空间电荷层ꎮ
Ｏｎｏｕｅ 等[９]研究了层状正极材料(ＬｉＣｏＯ２)与石榴石

型固态电解质(Ｌｉ６􀆰 ４Ｌａ３Ｚｒ１􀆰 ４Ｔａ０􀆰 ６Ｏ１２)在共烧过程中

的界面高电阻层形成过程ꎮ 在温度低于 ２００℃ 时ꎬ
锂的化学电势差促使锂从石榴石相向 ＬｉｘＣｏＯ２ 迁

移ꎬ再结合锂缺陷ꎬ石榴石相的分解导致贫锂层形

成ꎬ而该贫锂层会阻碍锂离子的迁移ꎬ这是高界面电

阻的主要成因[１０]ꎮ 空间电荷层的厚度和阻抗大小

取决于固态电解质与电极材料间的界面电势差、离
子迁移率和电解质类型等ꎬ且硫化物固态电解质的

空间电荷层厚度通常大于氧化物固态电解质[１１]ꎮ
１􀆰 ３　 化学 /电化学相容性差

化学相容性差是由于固态电解质与电极材料的

化学热力学不稳定性ꎬ两者接触后会发生化学反应

生成界面副产物ꎮ 而这些副产物一般为离子绝缘

体ꎬ使界面电阻增加ꎮ 例如ꎬ硫化物固态电解质(如
７８Ｌｉ２Ｓ－２２Ｐ ２Ｓ５)具有较高的还原性ꎬ易与高电压正

极材料(如 ＬｉＣｏＯ２、ＮＣＭ)发生氧化还原反应ꎬ生成

Ｌｉ３Ｐ、Ｌｉ２Ｓ 等绝缘性副产物[１２]ꎮ 同时ꎬ硫化物固态

电解质对水和空气较为敏感ꎬ易水解生成 Ｈ２Ｓ 等毒

性气体ꎬ这会与电极材料表面发生反应ꎬ从而加剧界

面副反应ꎮ 而氧化物固态电解质 ＬＬＺＯ 中锂离子在

表面富集ꎬ很容易与氧反应生成富集在材料表面的

Ｌｉ２Ｏꎬ而 Ｌｉ２Ｏ 又容易与空气中的水分反应生成

Ｌｉ２ＣＯ３ꎬ从而导致界面电阻增大ꎬ影响固态电池界面

处的离子传输效率[１３]ꎮ 此外ꎬ与锂金属负极接触

时ꎬ仍会发生少量化学反应生成 ＬａＬｉＯ２、ＺｒＯ２ 等低

离子导电性产物ꎬ导致界面电阻随循环次数的增加

而上升ꎮ
电化学相容性差是指电池在充放电的电化学窗

口内ꎬ固态电解质或电极材料发生剧烈的界面分解

反应ꎬ从而产生不稳定的界面产物ꎮ 例如ꎬ有机固态

电解质聚环氧乙烷(ＰＥＯ)的电化学窗口较窄ꎬ通常

小于 ４ Ｖꎬ当匹配高电压电极材料时ꎬＰＥＯ 会被氧化

分解ꎬ从而破坏界面稳定性ꎮ 据 Ｎｉｅ 等[１４] 研究表

明ꎬ纯 ＰＥＯ 电解质在 ４􀆰 ５ Ｖ 会分解并释放气体ꎬ增
加了界面副反应的发生ꎬ而以 ＬｉＣｏＯ２ 作为阴极时ꎬ
其脱锂后的 Ｌｉ１－ｘＣｏＯ２ 具有强烈的氧化性ꎬ分解电压

会降至 ４􀆰 ２ Ｖꎮ 另外ꎬ锂金属负极在充放电过程中

会发生电化学沉积ꎬ导致锂在截面处形核生长ꎬ这可

能引发局部电流密度分布不均匀ꎬ进一步加剧电解

质分解ꎮ 因此ꎬ为了避免上述问题产生ꎬ应通过相应

的界面工程调控策略来抑制界面副反应发生ꎬ以稳

定界面并延长固态电池的使用寿命ꎬ如图 １ 通过涂

层保护 ＬｉＣｏＯ２ 电极和导电碳颗粒表面进行原子层

沉积(ＡＬＤ)涂层后ꎬ实现了长期循环稳定的高压固

态聚合物电解质基锂离子电池[１５]ꎮ
１􀆰 ４　 锂枝晶蔓延

锂枝晶穿透是制约锂金属固态电池发展的关键

问题ꎬ容易造成电池内部短路ꎬ引发安全隐患ꎮ 锂枝

晶的形成与界面局部电流密度不均匀、固态电解质

机械强度不足、表面裂纹和空洞、压力、应力和温度

(ａ)未保护的 ＬｉＣｏＯ２ 电极 (ｂ)具有保护性 ＬｉＣｏＯ２ 颗粒(ＬＣＯ 涂层) (ｃ)保护性电极(ＬＣＯ＋导电碳涂层)
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１—裸露的正极颗粒ꎻ２—ＡＬＤ 在电极表面ꎻ
３—ＡＬＤ 在颗粒表面

(ｄ)循环性能

１—裸露的正极颗粒ꎻ２—ＡＬＤ 在电极表面ꎻ
３—ＡＬＤ 在颗粒表面

(ｅ)倍率性能

１—裸露的正极材料颗粒ꎻ２—ＡＬＤ 在电极

表面ꎻ３—ＡＬＤ 在颗粒表面

(ｆ)６０℃ꎬＬｉＣｏＯ２ 电极长期循环性能

图 １　 原子层沉积涂层工作机制示意图

等因素有关[１６]ꎮ 在电池充放电过程中ꎬ固态电解质

与锂金属界面的物理接触不充分ꎬ锂离子容易在界

面空隙或裂纹处发生不均匀沉积ꎬ从而形成锂枝晶

的生长位点ꎮ 同时ꎬ空间电荷层的形成会导致界面

锂离子浓度以及电场分布不均匀ꎬ这会促进锂枝晶

的生长ꎬ并且随着循环次数的增加ꎬ锂枝晶的生长速

度也会加快ꎮ 此外ꎬ固态电解质的机械强度不足也

是锂枝晶穿透的主要原因之一ꎮ 近期研究表明ꎬ即
便在剪切模量高达 ５０ ＧＰａ 的氧化物固态电解质中ꎬ
锂枝晶穿透现象仍然会发生[１７]ꎮ 在固态电解质中ꎬ
锂枝晶在填充缺陷的过程会产生压力ꎬ这种压力会

促进裂纹产生ꎬ加速锂枝晶产生ꎮ 如图 ２ 所示缺陷

的存在会促进裂纹的产生[１８]ꎮ 同时ꎬ应力也是一种

重要的锂枝晶影响因素ꎬ它会改变固态电解质的微

观结构ꎬ尤其会促使锂金属和固态电解质之间的应

力不均匀性ꎬ从而促进锂枝晶的生长ꎮ

(ａ)对称锂 / Ｌｉ６ＰＳ５Ｃｌ / 锂电池在 ７ ＭＰａ 压力和 １􀆰 ２５ ｍＡ / ｃｍ２

电流密度下循环时的电压－时间曲线ꎬ容量为 ０􀆰 ５ ｍＡｈ / ｃｍ２

(ｂ)不同循环阶段裂纹的变化

(ｃ)锂电极边缘剥离下的

垂直裂纹放大图

(ｄ)锂 / Ｌｉ３Ｎ / 锂对称电池的锂

电极边缘的剥离及垂直裂纹

图 ２　 锂 / Ｌｉ６ＰＳ５Ｃｌ / 锂电池采用 Ｘ 射线计算机

断层扫描(ＸＣＴ)显示锂镀层诱导的剥离现象

２　 固态电解质界面工程调控策略

２􀆰 １　 固态电解质表面修饰

２􀆰 １􀆰 １　 电解质掺杂表面改性

掺杂改性是通过在固态电解质的晶格中引入异

价离子ꎬ调控电解质的晶体结构、缺陷浓度和离子电

导率ꎬ同时改善电解质表面的化学特性ꎬ降低与电极

的界面反应活性并提高锂离子的扩散速率ꎮ 通过掺

杂改性可以形成稳定的界面保护层ꎬ从而减少电解

质分解ꎮ 此外ꎬ通过元素掺杂能够有效提升固态电

解质的离子电导率ꎬ稳定电解质与电极界面ꎮ 掺杂

改性主要适用于无机固态电解质ꎬ根据掺杂位点的

不同可分为阳离子掺杂和阴离子掺杂ꎮ
阳离子掺杂是氧化物固态电解质 ＬＬＺＯ 的常用

改性方法ꎬ通过引入 Ａｌ３＋、Ｇａ３＋、Ｎｂ５＋等异价阳离子ꎬ
取代 ＬＬＺＯ 晶格中的 Ｌｉ＋、Ｌａ３＋、Ｚｒ４＋ 等位点ꎬ增加锂

离子空位和形成稳定立方相ꎬ能够优化锂离子迁移

通道和降低界面阻抗ꎬ从而提升锂离子迁移效率ꎮ
Ｇａｕｋåｓ 等[１９]通过水相合成法制备了具有立方晶体

结构的纯相 ＬＬＺＯꎬ研究了不同 Ａｌ 掺杂量(ｘ ＝ ０􀆰 ２ ~
０􀆰 ４)的 Ｌｉ７－３ｘ ＡｌｘＬａ３Ｚｒ２Ｏ１２ 电化学性能ꎮ 如图 ３ 所

示ꎬＬＬＺＯ 中的最佳 Ａｌ 含量为 ｘ＝ ０􀆰 ２ꎬ这是稳定立方
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(ａ)掺 Ａｌ－ＬＬＺＯ 的形貌

(ｂ)电导率和活化能随 Ａｌ 含量的变化关系图

　

(ｃ)不同 Ａｌ 含量的 ＬＬＺＯ 的

ＳＥＭ 和 ＥＤＸ 图

图 ３　 Ａｌ 掺杂量变化对 ＬＬＺＯ 性能的影响

结构所需的最低含量ꎬ而且在室温下的锂离子电导

率为 ３􀆰 ７×１０－４ Ｓ / ｃｍꎮ Ｋｉｍ 等[２０] 通过溶胶－凝胶法

实现 ３ 阳离子协同掺杂ꎬ获得纯立方相、无二次相、
晶粒均匀的 ＬＬＺＯ 电解质ꎮ 在 Ｒｂ ∶Ｇａ ∶Ｎｂ 摩尔比为

０􀆰 １ ∶０􀆰 ２ ∶０􀆰 ６ 时性能最佳ꎬ室温下实现了高达 ２􀆰 ２２×
１０－４ Ｓ / ｃｍ 的锂离子电导率ꎬ活化能低至 ０􀆰 ２３ ｅＶꎮ
宋健等[２１]通过固相法以 ＬｉＯＨ 为助烧剂制备了 Ｔａ
掺杂 Ｌｉ７Ｌａ３Ｚｒ２Ｏ１２(Ｔａ－ＬＬＺＯ)电解质ꎬ在 １ ２００℃烧

结可获得致密的立方相结构ꎬ离子电导率可达 ６􀆰 ２３×
１０－４ Ｓ / ｃｍꎮ Ｓａｕｄ 等[２２] 通过在固态电解质 Ｌｉ７Ｐ ３Ｓ１１

中掺入 ＺｒＣｌ４ 显著提高了电化学性能ꎬ而且是独特

地将双掺杂剂(Ｚｒ４＋和 Ｃｌ－)引入 Ｌｉ７Ｐ ３Ｓ１１基质中ꎬ显
著增强了结构稳定性和离子导电性ꎬ临界电流密度

从 ０􀆰 ５５ ｍＡ / ｃｍ２ 升高至 １􀆰 ７ ｍＡ / ｃｍ２ꎬ界面处锂沉积

更加均匀ꎬ离子电导率可达 ３×１０－３ Ｓ / ｃｍꎮ
阴离子掺杂主要通过引入 Ｆ－、Ｃｌ－等卤素离子ꎬ

通过调控固态电解质的晶格参数与化学键强度ꎬ以
改善界面相容性ꎮ Ｍａ 等[２３] 通过在 Ｌｉ７Ｌａ３Ｚｒ２Ｏ１２ 中

掺杂 Ｆ－ 得到理想且致密的 Ｌｉ６􀆰 ８Ａｌ０􀆰 ２ Ｌａ３Ｚｒ２Ｏ１１􀆰 ８ Ｆ０􀆰 ２

材料ꎬ其中 Ｆ－可取代晶格中的 Ｏ２－ꎮ 结果表明ꎬ材料

相对密度可达 ９５􀆰 ４％ꎬＬｉ—Ｏ 键强度增强ꎬ结构稳定

性增加ꎮ 并且掺杂电解质的电化学窗口变宽ꎬ证明

与高电压正极材料的相容性显著提升ꎮ
２􀆰 １􀆰 ２　 界面涂层与表面修饰

界面涂层与表面修饰是目前应用最为广泛的界

面工程策略之一ꎮ 根据涂层材料的类型可分为无机

涂层、有机涂层和有机－无机复合涂层ꎮ

无机涂层主要包括氧化物、硫化物以及卤化物

等ꎬ这些涂层具有高离子电导率与化学稳定性ꎮ 无

机涂层的制备方法主要包括溶胶－凝胶法、原子层

沉积(ＡＬＤ)、磁控溅射等ꎬ其中 ＡＬＤ 法可制备纳米

级均匀涂层ꎬ修饰效果显著ꎬ但成本较高ꎬ难以规模

化应用ꎮ Ｈｏｏｄ 等[２４]通过 ＡＬＤ 法制备 Ａｌ２Ｏ３ 无机涂

层ꎬ修饰 Ｌｉ６ＰＳ５Ｃｌ 硫化物固态电解质粉末ꎬ涂层可

以直接生长在 Ｌｉ６ＰＳ５Ｃｌ 颗粒上ꎮ 结果表明ꎬ由涂层

粉末制成的颗粒展现出的离子导电性比未涂层材料

高出 ２ 倍以上ꎬ并且电池的室温循环寿命得到了大

幅提升ꎮ
有机涂层主要包括聚合物、离子液体和有机膦

酸酯等ꎬ具有良好的柔性和界面润湿性ꎬ可以改善固

态电解质与电极间的物理接触ꎮ Ｌｉｕ 等[２５]通过在硫

化物固态电解质 Ｌｉ６ＰＳ５Ｃｌ 颗粒表面引入纯有机分

子涂层 １－十一烷硫醇ꎬ能牢固地附着在 Ｌｉ６ＰＳ５Ｃｌ
表面ꎬ并作为吸附润滑层发挥作用ꎮ 但部分有机

材料的离子电导率较低ꎬ过量涂覆则会导致界面

阻抗升高ꎮ
有机－无机复合涂层具备无机涂层的高离子电

导率与有机涂层的高柔性特点ꎬ是近年来的研究热

点ꎮ Ｗａｎｇ 等[２６] 在固态电解质 Ｌｉ１＋ｘ ＡｌｘＴｉ２－ｘ( ＰＯ４) ３

(ＬＡＴＰ)表面构建一种 ＰＥＯ 基聚合物涂层ꎬ并在 ＰＥＯ
改性界面层中添加无机氧化物 Ｌｉ１􀆰 ０５Ｆｅ０􀆰 ０５Ｚｒ１􀆰 ９５(ＰＯ４)３

(ＬＺＰ)作为填充剂组成坚固的柔性中间层ꎮ 结果表

明ꎬ改性后的 ＬＡＴＰ 临界电流密度从 ０􀆰 ３４ ｍＡ / ｃｍ２

增加到 １􀆰 ５８ ｍＡ / ｃｍ２ꎬ此外ꎬ在 ０􀆰 ２０ ｍＡ / ｃｍ２ 电流密
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度下保持超过 ５ ０００ ｈ 的循环稳定性ꎬ并且在 ０􀆰 ５ Ｃ
电流下进行 ２５０ 次循环后无明显容量衰减ꎬ表明复

合涂层可有效抑制锂枝晶生长ꎮ
２􀆰 ２　 负极界面工程策略

目前ꎬ锂金属负极常用的修饰策略包括合金化

改性、人工固态电解质界面(ＳＥＩ)膜及构建三维结

构等ꎮ
合金化改性是通过将锂金属与 Ｓｎ、Ｓｉ、Ａｌ、Ｍｇ、

Ｂｉ、Ｓｒ 等形成合金ꎬ这些合金具有高电位、高锂扩散

系数、改善与固体电解质润湿性、改善锂沉积行为、
抑制锂枝晶穿透的优点ꎬ有助于提高界面的稳定性ꎮ
Ｈｅ 等[２７]在锂金属负极中引入 Ｓｒ 元素ꎬ形成富含

Ｌｉ－Ｓｒ / ＳｒＯ 的双功能亲锂 /贫锂层ꎮ 此外ꎬ液态的

Ｌｉ－Ｓｒ 合金能够迅速扩散到 ＬＬＺＴＯ 的表面ꎬ这证实

了添加 Ｓｒ 元素能够降低 Ｌｉ 与掺杂 Ｔａ 的 ＬＬＺＴＯ 之

间的界面能ꎬ从而增加两者之间的界面接触ꎬ改善了

电解质与电极之间的界面稳定性问题ꎮ
人工 ＳＥＩ 膜的构建是增加固态电解质与电极间

界面稳定性的重要方法ꎮ 主要是通过在锂金属表面

预先构建一层人工 ＳＥＩ 膜ꎬ作为物理屏障可以有效

抑制锂枝晶生长ꎬ降低界面反应活性ꎬ同时提升界面

稳定性ꎮ 理想的人工 ＳＥＩ 膜应具备以下特性:高阳

离子导电性和高电阻ꎬ厚度稳定具有高机械韧性ꎬ能
够承受充电引起的体积变化ꎬ以及在一定的温度和

电压范围内保持稳定ꎮ Ｙｅ 等[２８] 设计并合成了一种

富含磺酸盐的聚合物嵌入层状双氢氧化物(ＬＤＨ＠
ＰＳＳ)ꎬ并通过旋涂在锂表面获得了有机－无机杂化

的人工 ＳＥＩ 膜ꎬ可降低界面阻抗ꎮ
此外ꎬ构建三维结构负极可以有效增加界面面

积ꎬ也是调控界面问题的一种方法ꎮ 通过降低单位

面积上的局部电流密度ꎬ可以有效改善锂沉积行为ꎬ
从而提升界面稳定性ꎮ Ｍａ 等[２９]通过将热处理后的

聚丙烯腈纤维与相互连接的金属有机框架(ｈ－ＰＡＮ＠
ＭＯＦ)相结合ꎬ构建了一种具有三维连续锂离子传

输网络的紧凑复合固态电解质ꎮ 但这类三维结构设

计在实际电池中的工艺复杂性以及可规模化程度仍

有待进一步评估ꎮ
２􀆰 ３　 原位反应形成界面层

原位聚合是将液态单体、增塑剂等与固态电解

质、电极材料混合后注入电池内部ꎬ等充分浸润电极

材料并在电池组装后通过热引发或光引发聚合固

化ꎬ从而形成固态聚合物电解质界面层ꎬ改善界面接

触ꎮ Ｍｕ 等[３０] 在固态电解质制备过程中以 ＤＯＬ /
ＤＭＥ 作为单体ꎬ通过原位固化方法制备出一种

ＰＤＯＬ＠ ｎａｎｏＴｉＯ２ 复合聚合物电解质ꎮ 结果表明ꎬ所
制备的 ＰＤＯＬ＠ ｎａｎｏＴｉＯ２ 复合聚合物电解质的锂离

子转移数可高达 ０􀆰 ７２５ꎬ在 ２５℃时的离子电导率可

达 １􀆰 ７４×１０－３ Ｓ / ｃｍꎮ 这不仅解决了传统填料简单物

理混合和容易团聚的问题ꎬ还提高了离子导电性和

界面稳定性ꎮ 原位聚合固化的优势是在聚合过程中

能够形成化学键和共价键ꎬ使得界面层与电解质、电
极具有较强的结合力ꎮ 此外ꎬ制备工艺简单ꎬ能够与

现有电池工艺兼容ꎬ适合规模化生产ꎮ
原位钝化是利用固态电解质或电极材料中的添

加剂ꎬ在充放电过程中原位生成钝化层ꎬ抑制界面副

反应和锂枝晶生长ꎮ 例如ꎬ在 ＰＥＯ 基固态电解质中

添加双三氟甲烷磺酰亚胺锂(ＬｉＴＦＳＩ)与碳酸亚乙烯

酯(ＶＣ)聚合单体ꎬ以氟代碳酸乙烯酯(ＦＥＣ)为添加

剂ꎬ通过原位固态化生成 ＰＶＣ 基聚合物电解质ꎮ
ＶＣ 在过程中原位分解 /聚合ꎬ在正极表面形成稳定

的钝化层富氟有机－无机正极－电解质相(ＣＥＩ)ꎮ 该

钝化层可抑制 ＰＥＯ 的氧化分解ꎬ使固态电解质的抗

氧化能力提升ꎬ并且可抑制锂枝晶生长ꎬ同时降低界

面阻抗ꎬ最终实现 ＬｉＣｏＯ２ 准固态电池在室温 ４􀆰 ５ Ｖ
电压下的稳定运行ꎮ

３　 总结与展望

综上所述ꎬ尽管目前固态电解质界面工程已取

得一定进展ꎬ但是在实际应用中仍面临许多挑战ꎬ需
要进一步深入研究ꎮ

(１)界面接触与力学稳定性方面:从材料本征

柔性设计、微结构调控以及界面应力缓释机制等方

面出发ꎬ构建具有良好润湿性与机械匹配性的界面

结构ꎬ以减少循环过程中因为体积变化而引发的界

面脱黏和裂纹扩展等问题ꎮ
(２)界面化学与电化学稳定性方面:结合人工

智能辅助材料设计通过精确的掺杂改性调控、构建

超薄高离子导电层以及发展原位钝化策略ꎬ则有希

望在确保锂离子快速传输的同时ꎬ抑制不稳定界面

相的生成ꎬ从而拓宽固态电池的电化学窗口ꎮ
(３)锂枝晶抑制方面:综合考虑界面缺陷、空间

电荷层和电流密度等多因素的共同作用ꎬ实现对锂

沉积行为的多尺度调控ꎮ
(４)工艺与规模化应用方面:部分界面工程调

控策略仍然依赖复杂的制备工艺和成本昂贵的材

料ꎬ严重限制了其产业化的潜力ꎮ 推动原位聚合、原
位反应调控等与现有电池制造工艺相兼容的技术成

熟ꎬ是实现固态电池规模化应用的一个重要方向ꎮ
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