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锂离子电池(LIBs)现已主导电动汽车、消费电子和规模 

化储能等主要市场, 是实现“碳达峰、碳中和”目标的重要技 

术支撑. 然而, 受限于插层化学限制, 传统锂离子电池的能量 

密度已接近280 Wh kg –1理论极限(图1(a)), 难以满足电动垂直 

起降飞行器(eVTOL)、AI智能终端、机器人等新兴产业对高 

能量密度电池的迫切需求 [1,2]. 采用硅/碳(Si/C)复合材料, 或 

以金属锂取代石墨负极(即锂金属电池, LMBs), 有望突破传 

统锂电池能量密度的理论上限. 然而, 这两种技术路线均依 

赖复杂的材料工程(如纳米复合、预锂化, 或超薄锂)才可能 

达到实用性能, 制造难度大导致产品一致性难以把控, 严重 

制约规模化生产 [3,4]. 此外, 无论是硅基锂离子电池还是锂金 

属电池, 其生产成本还会随能量密度的提高而成倍增长, 这 

进一步增加了高能量密度电池的量产难度(图1(b)).   
无负极锂金属电池(AFLMBs), 特指在电池制造过程中 

不使用负极活性材料, 仅保留铜箔作为负极集流体的“零过 

量锂”锂金属电池. 凭借极简构型, AFLMBs在制造成本、能 

量密度、安全以及电池回收等方面均展现出突出优势, 被视 

为锂电池的“圣杯”(图1(a)). 具体表现为: (1) 极简制造工艺. 
一方面, 直接省去了负极活性材料成本, 免除了常规负极必 

不可少的匀浆、涂布、干燥、辊压、分切、制片等繁琐制 

备工序, 大幅削减了制造成本; 另一方面, AFLMBs组装过程 

无需进行正负极容量的冗余匹配, 且生产工艺完全兼容成熟 

的锂离子电池制造产线, 易于量产. (2) 极高能量密度. 
AFLMBs的极简结构将电池内部重量和体积压缩至最小程 

度, 从而在电池层面实现质量能量密度与体积能量密度的双 

重最大化(图1(c)), 是迈向>500 Wh kg –1、>1000 Wh L –1高比 

能目标的最有效途径; (3) 优异安全性与储存稳定性. 制造全 

过程不涉及活泼锂金属使用, 规避了超薄锂箔的高安全风险 

与苛刻环境要求. 同时, 电池由正极与铜箔在“完全放电状 

态”组装而成, 从根本上杜绝了化成前锂金属与电解液的自 

发副反应; (4) 高度可回收性. 极简结构大幅降低退役电池拆 

解的难度与安全风险, 铜箔易被高效分离和重复使用, 免去 
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了高耗能冶炼环节, 显著降低回收成本与碳排放. 然而, 由于 

实用高比能AFLMBs的循环寿命极短, 看似理想的无负极技 

术路线一直未受到电池行业的重视 [5].  
AFLMBs循环寿命短暂的根源在于其负极侧缺乏稳定的 

宿主结构. 在充放电条件下, 锂在铜箔表面极易发生不均匀 

沉积与溶解, 锂金属表面的保护膜(SEI)反复破裂与增殖, 以 

及“死锂”不断累积. 该过程不断消耗有限的电解液和活性锂, 
从而造成循环寿命骤降, 特别是在高能量密度工况下尤为凸 

显 .  迄今为止 ,  大多数AFLMBs在相对较低的能量密度 

(50~300 Wh kg –1)下仅能提供50~200次循环, 与传统锂离子 

电池(160~280 Wh kg –1, >800 次循环)相比不具竞争优势 [5~7]. 
仅少数研究尝试400 Wh kg –1级AFLMBs, 但循环寿命缩短至 

不足80次 [6,7]. 因此, 在不影响能量密度、制造成本和规模化 

生产要求的前提下, 如何抑制金属锂在集流体表面沉积溶解 

过程引起的不可逆消耗, 延长AFLMBs的循环寿命是当前亟 

待攻克的关键挑战 [6,7].  
最近 ,  我们团队创制了一种“穿梭耦合”电解液(简称 

BAFF), 能够实现高度同步的平面锂沉积溶解, 克服了无宿 

主锂金属电极结构不稳定的本征缺陷, 在没有任何集流体修 

饰和外源补锂条件下实现508 Wh kg –1、1668 Wh L –1无负极 

软包锂电池超过350次循环寿命. 该研究成果发表于Nature [8].  
BAFF电解液由二氟草酸硼酸锂(LiDFOB)与N,N-二甲基 

三氟乙酰胺(NDFA)溶剂以1:5摩尔比配制而成, 具备宽液程、 

耐高电压、高离子电导率与低黏度等多重优点(图1(d)). 区别 

于常规单一电极的界面反应机理, BAFF表现为跨电极的“穿 

梭耦合”界面反应机制. NDFA溶剂在负极侧还原产生的自由 

基中间体跨越到正极侧, 清除DFOB ‒氧化开环反应的中间产 

物, 抑制正极侧的产气行为(CO 2); 同时, 正极侧产生的•BF 2 

自由基会跨越到负极侧, 引发自旋中心转移(SCS)反应, 促使 

含氟酰胺的C=C物种发生自由基加成和交联反应, 形成富含 

硼氟的交联聚合物SEI(图2(a)). 这一“穿梭耦合界面化学”新 

范式, 突破了传统电解液界面化学理论, 为未来多功能电解 

液设计开辟了全新的思路. 
更有趣的是, 该SEI为一层8 nm厚、亚纳米均匀的非晶 

聚合物膜, 显著区别于以往报道的有机-无机复合SEI或无机 

组分为主的SEI. 后者由大小不一、导锂能力不同的无机、 

图 1 (网络版彩色)无负极电池路线与主流技术路线的对比 [8]. (a) 从石墨负极到无负极的电池技术推进. (b) 石墨锂离子电池(LIBs)、硅碳锂离 

子电池、锂金属电池(LMBs)和无负极锂电池(AFLMBs)的价格随能量密度变化的趋势. (c) 基于相同组件的石墨锂离子电池与无负极锂电池的 

重量和体积能量密度对比. (d) BAFF电解液的物化特性 
Figure 1 (Color online) Comparison between anode-free battery and mainstream technology routes [8]. (a) Battery technology progresses from graphite 
anodes to anode-free configurations. (b) The trend of battery price dependent on energy density for graphite-based and Si/C-based lithium-ion batteries 
(LIBs), lithium metal batteries (LMBs) and AFLMBs. (c) Schematic comparison of gravimetric and volumetric energy densities of 2.7 Ah AFLMB and 
LIB using the same cell components. (d) Physicochemical properties of the BAFF electrolyte  
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有机颗粒构成, 难以保证锂离子流穿过SEI时的微观均匀性, 
因此锂金属沉积溶解过程通常呈现出三维无序行为. 得益于 

这层高度均匀、导锂、柔性的自适应聚合物SEI膜, 锂在铜 

箔表面实现沿(110)晶面致密织构生长, 并且在完全溶解时, 
SEI收缩形成特有的“网格膜”形态, 有效调控再沉积过程锂 

金属的成核与生长, 从而支持高度可逆的平面锂沉积溶解 

(图2(b)). 该二维同步过程显著区别于常规的无序三维锂沉 

积溶解行为, 克服了无宿主锂金属电极结构不稳定的本征 

缺陷.  
在性能验证方面, 我们建立了实用软包电池的数学模型, 

并基于此设计制备出能量密度达508 Wh kg −1、1668 Wh L −1 

的2.7 Ah无负极软包锂金属电池. 在80%放电深度条件下, 使 

图 2 (网络版彩色)“穿梭耦合”电解液(BAFF)的衍生界面及其对锂沉积溶解行为和AFLMBs性能影响 [8]. (a) BAFF的界面反应机理. (b) BAFF中 

铜箔表面的平面锂沉积溶解行为. (c) 使用BAFF的2.7 Ah, 508 Wh kg –1无负极软包锂金属电池在3.6~4.3 V的循环性能 
Figure 2 (Color online) BAFF-derived interphase and its influence on Li deposition/dissolution behavior and AFLMB performance [8]. (a) Interphase 
reaction mechanism for BAFF. (b) Planar Li deposition/dissolution on bare Cu foil in BAFF. (c) Cycling performances of 2.7 Ah, 508 Wh kg –1 anode- 
free Li pouch cells using BAFF at 3.6–4.3 V  
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用BAFF的AFLMBs循环250和350次时容量保持率分别达 

80%和60%(图2(c)), 获得了迄今报道的无负极软包电池中最 

稳定循环性能. 质谱滴定分析证实, BAFF电池长循环后的 

20%容量损失中, “死锂”仅占3.5%, 远低于全氟电解液、双 

盐电解液、局域高浓度电解液等先进电解液体系的水平 

(7.2%~13.2%), 反映出不均匀锂沉积已不再是容量衰退的主 

导因素. 此外, BAFF电池还表现出惊人的倍率性能和宽温域 

工作能力: 室温下可实现2650 W kg−1超高功率持续放电 

130 s, –40℃低温条件下仍可释放出室温容量的66%, 而单位 

瓦时的成本相比商用锂离子电池可降低15%~25%. 综合指标 

已满足高端无人机的应用需求. 
综上所述, 该研究创新研制了一种“穿梭耦合”电解液, 打 

破以往基于单一电极界面反应的传统电解液设计原理, 建立 

正负极跨空间协同反应的新界面化学; 获得了具有亚纳米均 

匀性的自适应富硼氟聚合物SEI, 在无任何表面修饰的裸铜 

基底上实现了锂金属的致密织构生长和平面锂沉积溶解, 克 

服了无宿主电极结构不稳定的本征缺陷. 这项研究不仅为研 

发超越“嵌入化学”机制的高性能金属电极提供了一条解决途 

径, 更意味着向着极高能量密度电池的规模化量产迈出了坚 

实一步.     
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