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摘要 在传统电解液中,由于主溶剂环状碳酸酯的最高占据分子轨道值较高,当充电电压达到4.3
 

V甚至

更高时,环状碳酸酯不断氧化分解,在高电压下电解液的不稳定性会导致电池容量的骤减,因此开发耐高压

型电解液迫在眉睫。用二氟草酸硼酸锂(LiODFB)对部分六氟磷酸锂(LiPF6)进行取代,同时加入正极成膜

添加剂三(三甲基硅基)硼酸酯(TMSB),通过LiODFB和TMSB的协同作用抑制溶剂的分解,形成含B
O、Si O和适量LiF的正极表面界面膜,稳定正极材料结构,提高电解液在4.6

 

V电压下的氧化稳定性。
基于以上,将所设计的电解液:0.5

 

mol/L
 

LiPF6 +
 

0.5
 

mol/L
 

LiODFB
 

+
 

FEC∶EMC
 

(体积比为1∶3)
 

+
 

TMSB(质量分数为5%),应用于Li/LiNi0.8Mn0.1Co0.1O2 全电池。该电解液匹配的电池在4.6
 

V下以1
 

C
电流密度循环500圈后还具有131.4

 

mA·h·g-1 的放电比容量和70.3%的容量保持率。
关键词 锂离子电池;电解液;高电压
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Abstract In
 

conventional
 

electrolytes,
 

due
 

to
 

the
 

high
 

value
 

of
 

the
 

highest
 

occupied
 

molecular
 

orbital
 

of
 

the
 

main
 

solvent
 

cyclic
 

carbonate,
 

cyclic
 

carbonate
 

is
 

constantly
 

oxidized
 

and
 

decomposed
 

when
 

the
 

char-
ging

 

voltage
 

reaches
 

4.3
 

V
 

or
 

even
 

higher,
 

and
 

the
 

instability
 

of
 

the
 

electrolyte
 

at
 

high
 

voltages
 

leads
 

to
 

a
 

sudden
 

decrease
 

in
 

the
 

battery
 

capacity.
 

Therefore,
 

the
 

development
 

of
 

high-voltage
 

resistant
 

electrolyte
 

is
 

第38卷第5期
2025年10月

聊城大学学报(自然科学版)
Journal

 

of
 

Liaocheng
 

University(Natural
 

Science
 

Edition)
Vol.38

 

No.5
Oct.2025

收稿日期:2025-04-19
基金项目:国家自然科学基金项目(21978073,U190321);湖北省重点研发计划项目(2023BAB148);武汉都市圈协同创新项目

(2024070904020440)资助

通信作者:刘建文,男,汉族,博士,教授,湖北省“楚天英才”,省级双创人才,研究方向:新能源材料,E-mail:jianwen@hubu.
edu.cn。



urgent.
 

In
 

this
 

work,
 

lithium
 

difluoro-oxalate
 

borate
 

(LiODFB)
 

was
 

used
 

to
 

replace
 

part
 

of
 

lithium
 

hexafluorophosphate
 

(LiPF6),
 

and
 

the
 

anode
 

film-forming
 

additive
 

tris
 

(trimethylsilyl)
 

borate
 

(TMSB)
 

was
 

added
 

at
 

the
 

same
 

time,
 

to
 

inhibit
 

the
 

decomposition
 

of
 

the
 

solvent
 

through
 

the
 

synergistic
 

effect
 

of
 

LiODFB
 

and
 

TMSB,
 

and
 

to
 

form
 

a
 

cathode
 

electrolyte
 

interface
 

film
 

containing
 

B O,
 

Si O
 

and
 

an
 

ap-
propriate

 

amount
 

of
 

LiF,
 

to
 

stabilize
 

the
 

structure
 

of
 

the
 

cathode
 

material,
 

and
 

to
 

improve
 

the
 

stability
 

of
 

the
 

electrolyte
 

in
 

the
 

oxidation
 

of
 

4.6
 

V.
 

Based
 

on
 

the
 

above,
 

the
 

designed
 

electrolyte
 

formulation:
 

0.5
 

mol/L
 

LiPF6 +
 

0.5
 

mol/L
 

LiODFB
 

+
 

FEC∶EMC
 

(1∶3)
 

+
 

TMSB
 

(weight
 

percent
 

5%)
 

was
 

used.
 

Ap-
plied

 

to
 

Li/LiNi0.8Mn0.1Co0.1O2 full
 

cell,
 

the
 

electrolyte-matched
 

cell
 

also
 

has
 

a
 

discharge
 

specific
 

capacity
 

of
 

131.4
 

mA·h·g-1
 

and
 

a
 

capacity
 

retention
 

of
 

70.3%
 

after
 

cycling
 

500
 

cycles
 

at
 

a
 

current
 

density
 

of
 

1
 

C
 

at
 

4.6
 

V.
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0 引言

锂离子电池自发展以来,由于其自身能量密度高、自放电率低、电压稳定等优点而得到广泛应用[1-3]。除

了在电动汽车领域中,锂离子电池在海洋探测、航天装备和家庭储能中逐渐兴起[4]。为了进一步提高锂离子

电池在不同储能领域的实际应用,实现锂离子电池高能量密度的目标,工业和学术界对开发高压锂离子电池

都表现出极大的兴趣[5-9]。然而锂离子电池在高电压下想要保持高容量和高倍率性能,电解液的选择至关重

要[10]。传统电解液电化学窗口有限,在电压为4.3
 

V以上时碳酸酯有机溶剂将会失去电子发生氧化分解形

成有机副产物,这些有机副产物堆积在正极材料表面极其不利于稳定正极表面界面(CEI)膜的形成[11-14],严
重影响电池循环寿命。Lai等[15]提出使用二氟草酸硼酸锂(LiODFB)作为高压添加剂,在正极表面构建稳

定的含硼正极电解液界面,使Li/LCO电池在4.5
 

V电压以1
 

C电流密度历经300次循环后还具有87.7%
的容量保持率。Jiang等[16]提出用七甲基二硅氮烷作为电解液添加剂,阻断HF对正极材料的伤害和过渡

金属的溶出,使用该添加剂组装的石墨/NMC811全电池在4.4
 

V电压下历经2
 

528次循环后还具有80%
的容量保持率。

通过与文献对比,本工作将含硼锂盐和硅氧添加剂联用,提高电解液的高压稳定性,在溶剂方面采用具

有较低最高占据分子轨道值和高介电常数(90.5)的氟代碳酸乙烯酯(FEC)作为电解液主溶剂[17],介电常数

较低的碳酸甲乙酯(EMC)降低电解液粘度作为助溶剂[18]。配合二氟草酸硼酸锂(LiODFB)和三(三甲基硅

基)硼酸酯(TMSB)使用,从而缓解FEC和EMC在正极表面的氧化分解。基于此思路,设计了0.5
 

mol/L
 

LiPF6 +
 

0.5
 

mol/L
 

LiODFB
 

+
 

FEC∶EMC(体积比为1∶3)+质量分数为5%的TMSB电解液,应用在工

作电极为Li/LiNi0.8Mn0.1Co0.1O2的锂离子全电池中。

1 实验部分

在本工作中所用到的FEC、TMSB和EMC(电池级),均购自上海阿拉丁生化科技股份有限公司,使用

分子筛进行除水干燥处理;六氟磷酸锂(LiPF6)和LiODFB(电池级),均购自湖北九邦科技股份有限公司,在
充满氩气的手套箱中开启使用。

1.1 正极极片的制备及溶剂和锂盐的处理

取Ni0.8Mn0.1Co0.1O2粉末(电池级,湖北九邦科技股份有限公司),按活性物质∶导电剂∶PVDF的质

量比8∶1∶1进行搅拌混合,在搅拌过程中加入N-甲基吡咯烷酮调节粘度。搅拌完毕之后用刮刀将浆料均

匀刮覆在铝箔上。置于120
 

℃烘箱中干燥10
 

h后,冲压成直径为8
 

mm的圆片,活性物质含量为3.1~3.8
 

mg/cm2。

1.2 电解液的配置

在该工作设计的电解液中,0.5
 

mol/L
 

LiPF6 作为锂盐,溶剂FEC∶EMC组成的电解液简称FE。在

FE基础上加入质量分数为5%的TMSB组成的电解液简称TFE。在FE基础上加入0.5
 

mol/L
 

LiODFB
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作为第二种锂盐组成的电解液简称FED。在FED基础上加入质量分数为5%的TMSB组成的电解液简称

TFED。具体如表1所示。
表1 电解液的组成

Tab.
 

1 Composition
 

of
 

electrolytes

电解液 组成

FE 0.5
 

mol/L
 

LiPF6 +
 

FEC∶EMC(体积比1∶3)

TFE 0.5
 

mol/L
 

LiPF6 +
 

FEC∶EMC(体积比1∶3)+
 

TMSB(质量分数5%)

FED 0.5
 

mol/L
 

LiPF6 +
 

0.5
 

mol/L
 

LiODFB
 

+
 

FEC∶EMC(体积比1∶3)

TFED 0.5
 

mol/L
 

LiPF6 +
 

0.5
 

mol/L
 

LiODFB
 

+
 

FEC∶EMC(体积比1∶3)+
 

TMSB(质量分数5%)

1.3 电池的组装、电化学和材料表征测试

本工作采用的电池型号为CR
 

2025型扣式电池。在H2O和O2 含量均匀小于1×10-8 的手套箱中进

行电池装配。首先将正极极片置于正极壳中央,移取15
 

㈭L电解液滴加在正极极片表面,然后加入隔膜,在
隔膜表面上滴加15

 

㈭L电解液,再依次加入锂片、垫片、弹片、负极壳。组装完毕后用电池封装机封装。将组

装好的电池静置8
 

h,完成电池内部正负极和隔膜的润湿过程。

Li/NMC811全电池在充放电工作站(武汉蓝电公司)进行恒流充放电和倍率性能测试。测试电压区间:

2.5~4.6
 

V。循环伏安测试(CV)在上海辰华电化学工作站上进行,扫描速率为0.1
 

mV/s。电化学阻抗谱

(EIS)测试以放电状态频率范围为105~10-1
 

Hz在电化学工作站上进行。线性扫描伏安(LSV)测试在电化

学工作站上进行,扫描速率为1
 

mV/s,初始电位为0.5
 

V,终止电位为7
 

V。恒电位计时电流法也在电化学

工作站上进行测试,采样频率为5
 

Hz,极化电位为4.6
 

V。利用场发射扫描电子显微电镜(SEM,Gemini-
SEM)表征循环后NMC811正极极片的形貌。利用透射电子显微镜(TEM,Tecnai-G2)研究NMC811正极

极片循环后界面膜的状态。利用X射线光电子能谱仪(XPS,ESCALAB250Xi)表征NMC811正极极片中的

元素及其含量。利用X射线衍射仪(XRD,D8
 

ADVANCE)表征NMC811正极极片(003)和(104)峰值强度

变化。

2 结果与讨论

2.1 不同电解液组装的Li/NMC811全电池电化学性能及LSV、CV测试

首先对四种电解液组装的Li/NMC811全电池在室温、4.6
 

V和电流密度为1
 

C条件下进行150次循环

测试,如图1(a)所示。FE、TFE、FED和TFED电解液组装的Li/NMC811全电池经150次循环之后分别具

有98.3、164.11、161和172.3
 

mA·h·g-1的放电比容量,四者性能出现差异。使用FE电解液组装的Li/

NMC811全电池在充放电过程中,当电压高达4.6
 

V时溶剂发生分解,所以形成的CEI膜富含有机物,导致

离子传输速率下降,造成电池寿命下降。当在FE电解液基础上加入TMSB后,TMSB作为正极成膜添加

剂会在正极侧发生氧化分解,当电压升高时电解液会不可避免地生成HF等腐蚀性物质,危害正极材料。然

而TMSB分解副产物可以与产生的HF结合从而增强正极材料的耐腐蚀性,进而有利于提高电池的循环性

能。当LiODFB作为第二种锂盐加入电解液,由于ODFB-拥有良好的成膜功能,它的加入可以减轻部分溶

剂的氧化分解,循环性能优于FE电解液。在FED基础上加入TMSB,通过TMSB与ODFB-的协同作用,
两者可以在正极界面发生氧化分解,在最大程度上抑制溶剂的分解,稳定正极材料结构,因此循环性能优于

另外三种电解液。进一步,通过长循环测试及后续性能表征,着重对单锂盐电解液FE、双锂盐电解液FED、
和TFED三种电解液组装的Li/NMC811全电池进行分析测试,研究LiODFB和TMSB的协同作用。如图

1(b)所示,对三种电解液组装的Li/NMC811全电池在循环500次后三者性能出现明显差异,放电比容量分

别为26.9、99.7和131.4
 

mA·h·g-1。容量保持率分别为15.00%、56.03%和70.30%。使用TFED电

解液组装的Li/NMC811全电池表现出优异的长循环性能。此外对FE、FED和TFED三种电解液组装的

Li/Pt半电池进行测试,来分析电解液的氧化程度。如图1(c)所示,FED和TFED氧化电流的增加趋势优
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先于FE、尤其是TFED氧化电流在3.1
 

V左右出现增加现象,这一现象说明TMSB和LiODFB会优先氧化

分解,抑制溶剂分解。进一步对比三种电解液组装的Li/NMC811全电池不同圈数的充放电曲线图,如图1
(d~f)所示,可以看出FE电解液组装的Li/NMC811全电池随着循环次数的增加,放电电压平台和充放电

比容量发生明显下降。与FE和FED相比,TFED放电电压平台下降不明显,充放电比容量损失较小,表现

出较低的极化。如图1(g)所示、对比三种电解液组装的Li/NMC811全电池的倍率性能可以看出,TFED电

解液组装的Li/NMC811全电池在5
 

C电流密度下放电比容量仍然高于FE和FED,说明TFED具有优异

的倍率性能。为了了解电池的循环可逆性,对三种电解液组装的Li/NMC811全电池进行CV测试、如图

1(h)所示,选取循环第二次的CV结果进行对比,在扫描过程中,H1+M相转移的电位差分别为0.36、0.31
和0.28

 

V,TFED电位差最小。这反映了TFED在循环过程中有良好的电化学可逆性,容易达到稳态。

  注:(a)
 

150圈循环性能;(b)
 

500圈循环性能;(c)
 

LSV曲线;(d)
 

FE不同圈数放电曲线;(e)
 

FED不同圈数放电曲线;

(f)
 

TFED不同圈数放电曲线;(g)
 

倍率性能;(h)
 

CV曲线。

图1 不同电解液组装的Li/NMC811全电池电化学性能及LSV、CV曲线

Fig.1 Electrochemical
 

performances
 

of
 

Li/NMC811
 

full
 

cells
 

assembled
 

with
 

different
 

electrolytes
 

and
 

LSV,
 

CV
 

curves

2.2 电流-时间曲线、EIS及XRD测试

电解液对Al集流体的腐蚀会对电池电化学性能产生影响[19]。因此对三种电解液组装的Li/Al电池进

行测试,探究电解液对铝箔的稳定性。图2(a)为三种电解液组装的Li/Al电池的电流-时间曲线(I-T)曲
线。可以看出,随着测试的进行三者漏电流出现差异,截取4~8

 

h的数据进行放大比较,可以看出FE、FED
和TFED电解液组装的Li/Al电池漏电流分别为5.9、3和0.63

 

㈭A,由此可以得知TFED电解液对铝集流

体有着较好的钝化能力。进一步对三种电解液组装的Li/NMC811全电池在循环100次后的阻抗进行测试

对比,如图2(b)所示,FE、FED和TFED电解液组装的Li/NMC811全电池阻抗分别为568、383和86
 

Ω。

TFED电解液组装的Li/NMC811全电池在循环100圈后的阻抗明显变小,这主要是因为ODFB-和TMSB
在正极侧的协同作用,抑制了溶剂分解,从而形成均匀稳定低阻抗的CEI膜,提高了锂离子传输速率,降低

电池内部阻抗。在NMC811材料中过渡金属离子占据(003)晶面,锂离子占据(104)晶面,Ni2+有可能会占

据Li+位点发生锂镍混排,Ni2+将迁移到Li+位点,导致两者峰值强度的变化[20],I(003)/I(104)的比值越低,混
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排程度越严重。因此对比了三种电解液组装的Li/NMC811全电池循环100圈后和未循环的NMC811正极

材料XRD谱图,如图2(c)所示。其中未循环的NMC811正极材料I(003)/I(104)比值为2.09,FE、FED、

TFED电解液组装的Li/NMC811全电池循环后的NMC811正极材料I(003)/I(104)比值分别为1.16、1.28和

1.49。TFED的NMC811正极材料锂镍混排程度最小,这也进一步说明通过LiODFB和TMSB的协同作

用可以保持NMC811正极材料在高压循环下的正常结构,有利于电池循环寿命的提高。

  注:(a)
 

Li/Al电池的I-T 曲线;(b)
 

Li/NMC811全电池在循环100次后的EIS谱;(c)
 

循环100圈后和未

循环的NMC811正极材料XRD谱图。

图2 三种电解液组装的Li/Al电池和Li/NMC811全电池的稳定性测试

Fig.2 Stability
 

tests
 

of
 

Li/Al
 

batteries
 

and
 

Li/NMC811
 

full
 

cells
 

assembled
 

with
 

three
 

different
 

electrolytes

2.3 电解液与锂金属的兼容性测试

为了验证三种电解液对锂金属的兼容性,对三种电解液组装的锂锂对称电池进行测试,如图3(a,
 

b)所
示。在0.5

 

mA·cm-2和
 

0.5
 

mA·h·cm-2条件下,FE电解液组装的锂锂对称电池历经445
 

h循环后极

化电位开始增大,FED电解液组装的锂锂对称电池经历530
 

h循环后极化电位开始增大,FED电解液组装

的锂锂对称电池循环寿命高于FE。TFED电解液组装的锂锂对称电池在经历600
 

h循环后开始出现极化

电位的增大,循环寿命显著高于FE和FED电解液。这说明TMSB和ODFB-协同作用可以改善电解液和

锂金属的兼容性,缓解锂枝晶的产生。在电流密度不变的情况下将面容量提升至1
 

mA·h·cm-2,FE电

解液组装的锂锂对称电池仍然不能实现均匀的锂沉积和剥离,并且在400
 

h左右电池发生短路。FED电解

液组装的锂锂对称电池仍不能实现长时间的锂沉积和剥离,在580
 

h左右发生电池短路。而TFED电解液

组装的锂锂对称电池依然可以保持较长时间的循环寿命。

  注:(a)
 

0.5
 

mA·h·cm-2;(b)
 

1
 

mA·h·cm-2。

图3 在不同面容量条件下三种电解液组装的锂锂对称电池电化学性能

Fig.3 Electrochemical
 

performances
 

of
 

lithium-lithium
 

symmetric
 

batteries
 

assembled
 

with
 

three
electrolytes

 

under
 

different
 

face
 

capacity
 

conditions

2.4 循环后的NMC811正极材料XPS测试

为了研究电解液在正极表面分解后形成的产物对电池循环性能的影响,对三种电解液组装的Li/

NMC811全电池在循环100圈后的NMC811材料正极极片进行XPS测试。如图4(a,
 

e,
 

i)所示,在C
 

1s中

使用三种电解液循环后的NMC811正极极片检测出五个特征峰(峰值出现略微偏移,测试误差),分别为C
C(284.80

 

eV,导电碳特征峰)、C H(285.9
 

eV,烷氧基锂)、C O(286.9
 

eV,烷氧基锂)、ROCO2Li
(288.7

 

eV,烷氧基锂)、C F(290.9
 

eV,粘结剂PVDF特征峰)[21],从C
 

1s中可以看出使用FE电解液循环
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后的NMC811正极极片中ROCO2Li和C O峰强度高于FED电解液,这说明在FE电解液中由于FEC
和EMC处于溶剂化结构中,使得两者在高电压充放电过程中会发生氧化分解,表现出ROCO2Li、C O的

较高峰值强度。使用FED电解液循环后的NMC811正极极片中ROCO2Li和C O峰值强度下降的现

象,可以证明由于大量的LiODFB的引入会使得ODFB-参与溶剂化结构,降低FEC和EMC的氧化分解。

FED和TFED的ROCO2Li、C O峰值强度相差不大,但在TFED中观察到C H峰值强度发生了更为

明显的降低,这有力的证明了通过TMSB的引入会优先于FEC和EMC在正极表面发生氧化分解。如图

4(b,
 

f,
 

j)所示,在F
 

1s中观察到使用FE电解液循环后的NMC811正极极片中LiF(685.2
 

eV)峰值强度极

高[22],这意味着将会有更多的PF-6 阴离子与FEC和EMC相互作用,从而在正极界面发生氧化分解产生大

量LiF,大量的LiF堆积在正极表面会增加电池界面阻抗使电池容量衰减。在使用FED电解液循环后的

NMC811正极极片中LiF含量最低,这表明在引入LiODFB之后会减轻PF-6 的分解,但是在CEI中少量的

LiF会影响Li+在界面处的扩散传输,在使用TFED电解液循环后的NMC811正极极片中含有含量适中的

LiF,并且适量的LiF有利于降低电池界面阻抗,提升Li+在界面处的扩散传输。如图4(c,
 

g,
 

k)所示,在P
 

2p中P-F(135.4
 

eV)、P-O(134.1
 

eV)为LiPF6 分解产物[23],发现使用FE电解液循环后的NMC811正极

极片中P O含量最高,而使用TFED电解液循环后的NMC811正极极片中P O含量适中,这与F
 

1s中

LiF的强度趋势相对应。如图4(d,
 

h,
 

l)所示,在O
 

1s可以看出使用FE电解液循环后的NMC811正极极

片中,C O(533.4
 

eV)、C O(531.7
 

eV)来自于EMC和FEC的分解,而在使用FED和TFED电解液循

环后的NMC811正极极片中C O强度明显下降,且生成了B O(532.4
 

eV)峰[24]。如图5(a~c)所示,
在B

 

1s中可以看出使用FED和TFED电解液循环后的NMC811正极极片中含有B O(191.8
 

eV)峰,这
也进一步证明了LiODFB会参与CEI膜的形成,B O键可以使CEI膜具有更高的离子导电性和传输性,
有利于锂离子的传输扩散进而提高电池的电化学性能。如图5(d~f)所示,与FE和FED相比使用TFED
电解液循环后的NMC811正极极片中Si

 

2p含有Si OX(102.1
 

eV)峰[25],这进一步证明TMSB会在正极

  注:(a,e,i)
 

C
 

1s;(b,f,j)
 

F
 

1s;(c,g,k)
 

P
 

2p;(d,h,l)
 

O
 

1s。

图4 循环后NMC811正极材料的XPS对比

Fig.4 XPS
 

comparison
 

of
 

NMC811
 

cathode
 

material
 

after
 

cycling
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表面发生氧化分解。Si O键可以结合由溶剂和锂盐分解产生的HF,减轻HF对正极材料的腐蚀程度、阻
止电解液渗透到材料内部,从而在高电压下提高Li/NMC811全电池的循环性能[26]。通过XPS得出,由于

LiODFB和TMSB的协同作用会减缓FEC和EMC在NMC811正极表面的氧化分解,提高电解液整体的抗

氧化性能,且形成含B O和Si O物质的CEI膜,提高锂离子的扩散传输,保护正极材料结构,提高Li/

NMC811全电池在4.6
 

V下的循环寿命。

  注:(a,b,c)
 

B
 

1s;(d,e,f)
 

Si
 

2p。

图5 循环后NMC811正极材料的XPS谱

Fig.5 XPS
 

spectra
 

of
 

NMC811
 

cathode
 

material
 

after
 

cycling

2.5 循环后的NMC811正极材料SEM和TEM测试

对三种电解液组装的Li/NMC811全电池在循环100圈后的NMC811正极极片进行了SEM和TEM
测试,如图6(a~c)所示。从SEM图像中可以看出,使用TFED电解液循环后的NMC811正极材料整体结

构比较完整,使用FED电解液循环后的正极材料出现裂缝,这使电解液渗透在材料内部导致电池容量下降,
而使用FE循环后的NMC811正极材料结构发生破裂。这证明了在FE电解液中由于溶剂大量分解,副产

物堆积在正极侧不能稳定正极材料结构,并且在高电压充放电过程中,这种含大量有机物的CEI界面层机

械性能较差,难以承受正极材料在高电压充放电过程中的体积变化;同时PF-6 也会在正极处氧化分解,PF-6
分解会产生HF等腐蚀性物质,腐蚀正极材料,造成材料结构坍塌使得电池在循环过程中容量急剧衰减。进

一 步对三种电解液TEM图进行比较。如图6(d~f)所示,在TFED电解液中的NMC811正极材料表面形成了

     注:(a,d)
 

TFED;(b,e)
 

FED;(c,f)
 

循环后的FE。

图6 NMC811正极材料的SEM和TEM图像

Fig.6 SEM
 

and
 

TEM
 

images
 

of
 

NMC811
 

cathode
 

material
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致密均匀的CEI膜,有利于离子传输,降低界面阻抗。在FED电解液中NMC811正极材料表面形成的CEI
膜稍厚,含有少量分布不均匀的沉积物,而在FE电解液中NMC811正极材料表面形成的CEI膜分布及其

不均匀,且形成了大量沉积物,这主要是由溶剂分解造成,这将导致界面阻抗的增加,不利于锂离子传输扩散

过程,使电池在循环过程中容量严重下降。

3 结论

在本工作中设计了一种常规浓度的双盐电解液,在此基础上加入优先氧化的成膜添加剂TMSB,抑制

溶剂的分解,并在正极表面生成含B O、Si O键和适量LiF的低阻抗CEI膜,实现锂离子在正极界面的

快速嵌入和脱出。用该电解液装配的Li/NMC811全电池在4.6
 

V截止电压、电流密度为1
 

C条件下进行

500次充放电循环后,放电比容量为131.4
 

mA·h·g-1,容量保持率为70.3%。这项工作为4.6
 

V高电压

下的电解液配方设计提供了新的研究方向。
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