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基于材料基因组方法的锂电池新材料开发∗

肖睿娟† 李泓 陈立泉

(中国科学院物理研究所, 清洁能源重点实验室, 北京 100190)

( 2018年 4月 11日收到; 2018年 4月 27日收到修改稿 )

近年来, 在锂二次电池新材料的研发过程中逐渐建立了基于材料基因组思想的高通量计算理论工具与研
究平台. 在该平台上, 通过将不同精度的计算方法组合, 实现了基于离子输运性质的材料筛选; 通过将信息学
中数据挖掘算法引入高通量计算数据的分析, 证实了材料大数据解读的可行性. 上述平台实现了在锂电池固
体电解质的高通量筛选、优化和设计上进行新材料研发的示范应用, 通过高通量计算筛选获得了两种可用于
富锂正极包覆材料的化合物Li2SiO3和Li2SnO3, 有效改善了富锂正极的循环稳定性; 通过对掺杂策略的高
通量筛选, 获得了提高固体电解质β-Li3PS4离子电导率和稳定性的方案; 通过高通量结构预测设计了全新的
氧硫化物固体电解质LiAlSO; 并在零应变电极材料结构与性能的构效关系研究中进行了大数据分析的尝试,
分析了零应变电极材料的设计依据. 上述材料基因组方法在锂电池材料研发中的应用为在其他类型材料研发
中推广这种新的研发模式提供了可能.

关键词: 材料基因组, 固态锂电池, 固体电解质, 低应变电极
PACS: 88.30.gg, 82.47.Aa, 82.45.Gj, 82.45.Fk DOI: 10.7498/aps.67.20180657

1 引 言

可充放锂二次电池是下一代高能量密度电池

最有希望的电池体系, 它是电动汽车技术成败的
关键, 也是风电和光伏电储能的首选 [1]. 能量密度
高、安全性好、充放电速度快的下一代锂二次电

池是主要的发展方向 [2]. 在锂二次电池技术的发
展历程中, 每一次电池性能的显著提升都与新材
料的发现和发明息息相关 [3]. 从广泛应用于消费
电子产品的钴酸锂LiCoO2正极到掺杂改性的三元

LiNixCo1−xMnxO2正极材料, 有效提高了锂离子
电池的能量密度; 磷酸铁锂LiFePO4则以其稳定性

而成为高安全性的正极材料; 硅负极材料经历从设
计到产业化的历程, 成为下一代高容量负极的首选
材料; 钛酸锂则由于其 “零应变”的特性成为具有高
循环稳定性的负极材料. 可以预见, 新材料的发现
仍然是促进下一代锂二次电池发展的关键.

传统的电池材料研发是基于以 “试错法”为特
征的开发模式, 从发现到应用的周期很长, 一般需
要 20年或更长时间. 为加速材料从研究到应用的
进程, 美国政府于 2011年 6月提出了 “材料基因组
计划 (Materials Genome Initiative)”, 希望通过材
料研发模式的革新, 将材料从发现到应用的速度提
高一倍, 成本降低一半 [4]. 目前, 美国、日本和欧盟
等发达国家均作为国家战略支持了一批科研机构

开展将 “材料基因组”思想应用于锂电池材料开发
的研究. 我国也及时在该方向开始了探索. “材料
基因组”科学研究的关键是实现材料研发的 “高通
量”, 即并发式完成 “一批”而非 “一个”材料样品的
计算模拟、制备和表征, 即高通量计算、高通量制
备与高通量表征, 实现系统的筛选和优化材料, 从
而加快材料从发现到应用的过程. 利用 “材料基因
工程”方法, 通过高通量、多尺度的大范围计算和搜
索, 借助数据挖掘技术和方法, 有望筛选出可能具
有优异性能的新材料, 从而探索材料基因组方法在
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研究开发锂电池材料和先进功能材料中的应用. 本
文针对锂二次电池材料中特有的科学基础问题, 介
绍材料基因组方法的发展及其对下一代锂二次电

池关键材料开发的促进作用.

2 材料基因组方法的发展与探索

2.1 锂二次电池材料研究中的基础科学

问题

在锂二次电池的工作过程中, 电池材料中电
子、离子、界面的性质与电池器件的能量密度、安全

性、充放电速率、循环稳定性等性能有着密不可分

的联系. 如图 1所示, 电池在充放电循环过程中的
电荷转移、电子输运、电荷分离等现象与电极材料

中的电子结构相关; 而电极与电解质材料中的离子
传输性质则决定了Li+在电池工作过程中的扩散
路径、扩散势垒和扩散系数, 与电池的充放电速率、
极化现象等相关; 电极/电解质界面处的微观结构
则与循环过程中的热稳定性、电化学稳定性相关联,
与电池器件的循环性能密不可分 [5]. 因此, 要发展
更高能量密度、更高安全性和更快充放电速率的锂

二次电池, 需要针对与各个目标相关的材料性质进
行改进. 例如: 通过提高电极材料的可转移电子数
和可转移离子数来提高其储锂容量, 获得更高能量
密度的正、负极材料; 通过探索与锂离子运动快慢
相关的结构因素, 找寻离子电导率更高的电解质材
料, 获得更快的电池充放电速率; 通过研发不含有
机可燃电解质、并具有稳定电极/电解质界面的固
态电池来改善器件整体的安全性等 [1,2].

图 1 锂二次电池器件中存在的基础科学问题

Fig. 1. The basic scientific questions existing in
lithium secondary batteries.

随着电池研究的不断发展, 全固态电池已成为
下一代锂二次电池的主要研究方向 (图 2 ). 在采用

固体电解质替换传统使用的有机液态电解质后, 有
望避免有机电解质的挥发、分解、可燃等隐患, 从
而提高电池的安全性 [6−8]. 此外, 由于采用了固态
电解质, 使得金属锂负极的应用成为可能, 这就为
正极材料的选择提供了更为广阔的空间, 使得不
含锂的化合物也有可能用作锂电池的正极. 在锂
二次电池的中期研究目标中, 采用金属锂负极、固
体电解质和高容量正极材料的全固态电池可获得

300—400 W·h/kg 的能量密度. 然而, 锂离子在固
体中的传输速度通常比其在液态中的传输速度慢

1—2个数量级, 因此, 发现具有高离子传输速度的
固体电解质十分重要 [9]. 同时, 原本传统电池中电
极与液态电解质之间的固/液界面在全固态锂电池
中成为固/固界面, 随着锂离子在电极材料中的脱
出和嵌入, 电极材料的体积会发生变化, 此时, 电极
与电解质之间固/固界面的力学稳定性、热力学稳
定性和电化学稳定性等都成为影响电池循环寿命

的重要因素, 发现锂脱嵌时体积变化小的 “低应变”
材料可提高界面的稳定性 [10,11]. 由此可见, 发明具
有高离子电导率的固态电解质与体积变化小的低

应变电极是全固态锂电池材料发展的关键.

图 2 下一代锂二次电池器件的发展路线图

Fig. 2. The roadmap for the next-generation lithium
secondary batteries.

2.2 适用于锂电池材料开发的高通量计算

方法发展

锂二次电池材料中, 锂离子的输运快慢与电池
性能息息相关. 然而, 基于量子力学方法的离子输
运性质计算的运算量非常大, 每种结构的计算常常
耗时几天. 因此, 基于离子输运性质的量子力学计
算不适合于直接用来发展高通量算法, 需要通过
合理设计筛选流程和发展适合于离子输运性质筛

选的计算方法来实现对关键材料固体电解质的开

发 [12].
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离子输运性质的计算方法可分为图 3所示的
三种: 根据锂离子是在晶格中一定的几何空间里
运动, 因此可通过Voroni-Dirichlet等空间分析方
法来判断晶格中是否存在锂离子可运动的通道 [13];
更进一步的方法考虑了锂离子在晶格中的成键情

况, 根据锂离子在晶格中键价失配度来判断锂离子
的通道和势垒值, 这种方法基于半经验势函数, 计
算量小, 对单个晶体结构仅需几分钟就可完成计
算 [14,15]; 最为精确的计算模拟方法是采用基于密
度泛函理论 (DFT)的量子力学计算, 结合过渡态理
论或分子动力学方法, 得到能量势垒低的迁移路
径, 这种方法计算精度高, 但运算量大, 对于单个离
子迁移路径, 通常也需要若干小时至若干天的运算
时间 [16]. 显然, 运算量过大是限制计算方法高通量
化的主要原因.

图 3 计算离子输运性质的几类方法及对应的计算量

Fig. 3. The calculation methods for ion conduction
and the computation costs.

针对各种计算方法的特点, 我们设计了将不同
精度计算方法相结合的高通量筛选流程 [17]. 基于
化学成键作用的键价计算程序可在数分钟内半定

量地模拟出材料中的锂离子输运路径和迁移势垒,
非常适合于大范围计算的高通量筛选. 基于DFT
的过渡态计算能准确地计算出离子输运的势垒, 但
计算量大、耗时长, 适合于对单个材料进行深入研
究. 基于此, 我们将不同精度的计算方法用于材料
计算筛选的不同阶段: 首先依据材料的使用条件通
过元素筛选缩小范围, 然后采用快速的键价计算进
行初步筛选去除离子输运势垒较大的化合物, 最后
采用基于密度泛函的模拟对上一步筛选得到的材

料进一步精确计算获得最终的备选材料, 从而有效
地提高了整体的筛选效率, 实现了锂二次电池材料
中快离子导体的高效筛选.

基于上述筛选思路, 我们采用模型材料计算了
Li+迁移时在库仑场中的库仑能变化, 通过与DFT

计算得到的迁移势垒相比, 发现了两者之间的对
应关系, 由此说明了库仑作用与离子迁移势垒的
相关性. 在此基础上, 通过引入 Adams和Prasada
Rao [15]改进的键价和理论来描述锂离子与阴离子

之间的成键作用, 由此开发出了能快速地定性预测
材料中离子输运路径和迁移势垒的计算程序BV-
path [17]. 通过编写图 4中的一系列脚本实现了从
无机晶体结构数据库中的晶体结构文件自动生成

计算所需要的结构、占位、电荷等输入文件, 并自动
提交运算, 进行超晶胞建立、空间格点生成、键价和
计算、势能计算等过程, 最后自动输出计算结果, 获
取晶体结构中可能存在的离子输运路径与迁移势

垒. 我们采用高通量的自动化计算方法, 对无机晶
体结构数据库中 1000多种含锂的氧化物进行了锂
离子输运路径和迁移势垒的计算, 获得了一系列化
合物的离子输运性质数据 [12]. 通过将计算结果与
采用密度泛函过渡态理论计算得到的势垒数据相

比较, 证实了采用半经验势的键价方法能有效地给
出不同晶体结构中离子输运性质的难易程度, 其预
测结果可给出与密度泛函相同的变化趋势, 可定性
地描述离子在晶体中的传输过程, 从而可以有效地
用于离子输运性质的初步筛选.

图 4 通过一系列命令脚本实现运算过程的自动化

Fig. 4. The series of scripts to realize the high-
throughput calculation automatically.

3 高通量计算方法应用于锂二次电池
的新材料设计

3.1 富锂正极新型包覆材料的筛选

在全固态电池中, 电极/电解质界面的稳定性
和离子电导率都影响着电池的整体性能. 在电极表
面包覆上能传输锂离子并阻隔电极、电解质之间发

生反应的化合物往往能改善电池的综合性能. 若包
覆物与电极具有相似的晶体结构, 将更易于形成结
合紧密、应力较小的界面层. 从高通量计算筛选的
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1000多种含锂氧化物中, 不仅能发现离子输运势垒
较低的快离子导体备选材料 [12], 而且还发现了一
些与目前所研究的电极材料具有相似结构并且能

传导锂离子的化合物, 这些化合物有可能用作电极
的包覆材料, 从而改善电极的综合性能.

基于材料基因组思想, 通过采用高通量计算
筛选, 综合考虑结构匹配、扩散通道、导电性等
因素, 发现了两种可能与锂离子电池富锂正极
材料相匹配的包覆化合物Li2SiO3和Li2SnO3

[18].
这两种材料都属于离子化合物, 具有较好的
离子导电性, 并且在化学结构上与富锂材料
((1−x)Li2MnO3 ·xLiMO2)中的母相材料Li2MnO3

相似, 因此可尝试选择其作为富锂材料的表面修饰
层. 图 5展示了Li2SiO3 和Li2SnO3的晶体结构及

采用键价方法计算得到的离子输运通道, 可以看出
它们具有与Li2MnO3

[17]相似的层状结构及二维离

子输运通道.

(a) (b)

a

cb

c

ba

图 5 用键价方法计算得到的 (a) Li2SiO3和 (b) Li2SnO3的

离子输运通道

Fig. 5. The Li+ migration pathways in (a) Li2SiO3 and
(b) Li2SnO3 simulated by bond-valence method.

通过实验制备包覆后的富锂正极材料并

测试其电化学性能, 证实了包覆材料Li2SiO3和

Li2SnO3可有效改善Li2MnO3电极的循环稳定

性 [18]. 对比包覆前后电极的循环伏安曲线、交
流阻抗谱等实验结果, 发现包覆的主要作用是加速
了电极扩散速度, 抑制了循环过程中界面阻抗的增
大, 从而改善了电极的反应动力学. 其中Li2SiO3

修饰后的材料在表面会与电解液发生化学反应, 生
成路易斯酸. 生成的这种强酸一方面能够加速过渡
金属离子的溶出, 中和材料表面的碱性绝缘杂质,
另一方面形成的表面固溶体有利于表面锂离子的

扩散, 使材料表现出更好的电化学性能和结构稳定
性. 而Li2SnO3为修饰层的材料在活性材料表面作

为保护层不仅能够保护材料免受电解液的腐蚀, 抑
制过渡金属离子的溶出, 而且提高了材料的动力学
行为, 从而使材料具有较好的电化学性能.

3.2 高通量计算筛选固体电解质β-Li3PS4

的优化改性方案

目前从改善锂二次电池安全性的角度考虑, 全
固态锂电池被公认为未来二次电池的重要发展方

向. 在传统的锂二次电池中, 电解液体系采用了液
态可燃的有机溶剂, 而全固态锂二次电池则采用稳
定的固态电解质材料, 有望从根源上改善电池的安
全性问题. 此外, 在全固态锂二次电池中, 有可能
采用金属锂作为负极材料, 而金属锂负极的理论容
量是锂电池体系的最高极限, 其电位也是所有负极
材料中最低的, 因此可以大大提高锂二次电池体系
的能量密度. 然而, 使用固体电解质材料体系的一
个最大问题是锂离子在固体电解质材料中的离子

输运很慢. 一般来说, 锂离子电导率在固体电解质
中要比在液体电解液中低 1—2个数量级. 开发兼
具高离子电导率、高稳定性、高机械强度的固体电

解质材料势在必行.
在已经研究过的固态电解质材料中, 硫化物作

为目前发现的具有最高锂离子电导率的固体化合

物, 一直是研究中的热点 [19]. 然而硫化物在空气中
的敏感性以及它在与氧化物正极界面处表现出的

化学不稳定性, 极大地限制了硫化物在固态锂电池
中的实际应用 [20,21]. Li-P-S体系是目前发现的稳
定性最高的含锂硫化物体系, 对该体系中的组分进
行改性优化, 有望在提高其离子电导率的同时进一
步提升其稳定性, 从而获得新的固态电解质备选材
料. 通过采用密度泛函计算与键价计算相结合的
方法, 可以对大量的掺杂改性方案进行高通量的计
算筛选. 采用可准确确定晶体结构的密度泛函计
算来获得掺杂后的原子位置信息, 再通过键价计算
快速选择其中有利于降低锂离子迁移势垒的掺杂

方案. 通过对β-Li3PS4的P位进行Sb, Zn, Al, Ga,
Si, Ge, Sn的掺杂, 以及对S位进行O掺杂的研究
发现, 用氧替换晶格中部分硫或用锌氧两种元素
对β-Li3PS4进行共掺杂能有效提高其离子电导率

(图 6 ) [17]. 进一步关于其稳定性的计算表明, 氧的
掺入提高了β相的稳定性, 降低了该材料在室温附
近向γ相转变的趋势 [17,22].
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图 6 (a)采用密度泛函计算与键价计算结合的高通量计算流
程, 筛选能改善 β-Li3PS4离子电导率和稳定性的掺杂改性方
案; (b) P位掺杂 Sb, Zn, Al, Ga, Si, Ge, Sn以及 S位掺杂O
后计算得到的锂离子迁移势垒 [17]

Fig. 6. (a) High-throughput screening for the doping strat-
egy of β-Li3PS4 by the combination of density functional
theory and bond-valence (BV) calculations; (b) calculated
Li+ migration energy barriers for Sb, Zn, Al, Ga, Si, Ge,
Sn doped P-site and O doped S-site [17].

在通过高通量计算筛选获得了材料改性的优

化方案后, 基于密度泛函的高精度计算可有效揭示
掺杂对材料性能的改善机理. 计算得到的电子结
构表明上述性能的改善来源于P—O键与P—S键
之间的差异. 氧掺杂β-Li3PS4引起了 [PS4]3−单元
局域结构变化, 在掺杂单元 [PS3O]3−附近提供了
更多供锂离子运动的空间, 形成了新的离子输运
路径, 使得原本的二维输运方式转变为三维输运
方式. 对β-Li3PS4与金属锂界面的模拟显示, 与锂
接触的 [PS3O]3−单元虽然发生显著的形变, 但并

未发生化学键的断裂, 从而稳定了两者的接触界
面 [23].

3.3 高通量结构预测方法发现全新结构的

固体电解质LiAlSO

在通过高通量计算筛选固体电解质β-Li3PS4

优化改性方案的过程中, 氧掺杂显示出了对硫化物
稳定性提升的显著效应. 在目前探索的固体电解质
材料中, 氧化物和硫化物均显示出各自的优势. 与
硫化物相比, 氧化物具有更高的稳定性, 也更加容
易制备, 然而其离子电导率仍然远低于硫化物. 而
硫化物虽然具有较高的离子电导率, 但使其稳定存
在的条件更为苛刻, 且制备过程更为困难. 考虑到
硫化物和氧化物各自的特点, 我们提出了设计多种
阴离子共存的快离子导体设计思想, 并尝试设计含
锂的氧硫化物, 以集成硫化物高离子电导率和氧化
物高稳定性的优点.

高通量结构预测算法可用于在已知元素组成

的空间里设计全新的晶体结构, 该方法已成功应
用于高压条件下新型化合物的寻找 [24−26]. 通过采
用CALYPSO软件 [27]在Li-Al-S-O的元素空间中
构建具有各种空间群的晶体结构, 并对其进行结构
优化和能量计算, 基于其中能量低的结构运用粒
子群优化算法生成新的结构, 在此优化过程中, 逐
渐找到由这四种元素按照 1 : 1 : 1 : 1的比例形成

的最稳定结构. 计算结果显示 [28], 这种全新的氧
硫化物LiAlSO具有与β-NaFeO2相似的正交结构,
AlS2O2层沿 b轴方向平行排列, Li离子位于层间
与S和O形成扭曲的四面体单元 (图 7 ). 基于密度
泛函的计算表明, Li离子在该材料中沿a轴方向的

离子迁移势垒低于 50 meV, 是典型的快离子导体,

图 7 (a)采用高通量晶体结构预测算法得到的含锂氧硫化物 LiAlSO的晶体结构; (b)密度泛函计算得到的锂离子在该结
构中的输运势垒 [28]

Fig. 7. (a) New oxysulfide LiAlSO designed by high-throughput crystal-structure prediction calculations; (b) the
lithium ion migration barriers simulated by using density-functional theory method [28].
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因此, 该化合物作为一种全新的快离子导体, 可以
成为固体电解质的备选材料, 并且兼具高离子电导
率和改善的化学稳定性.

3.4 数据挖掘方法研究零应变电极材料中

结构与体积变化的关联

基于材料基因思想的高通量计算与高通量实

验测试为新材料研发领域不仅提供了新的研究思

路, 而且带来了成倍增长的数据信息, 为大数据方
法在材料学中的应用打下了基础 [29−31]. 在电池材
料中还存在许多尚未研究清楚的现象, 探寻结构与
性能之间的关联有助于建立起搜寻具有目标物性

材料的快捷方法. 机器学习技术已被用于获取材料
性质与各种复杂的物理因子之间的统计模型, 例如
通过预测分子的原子化能寻找热力学稳定的新化

合物 [32,33].
在固态锂二次电池中, 固态电解质/电极界面

上的稳定性与电池的循环特性紧密相连, 其中界面
的力学稳定性主要由电极在脱嵌锂过程中的体积

变化决定. 电化学循环过程中, 固态电解质的体积
并不发生显著变化, 而电极材料则在锂含量增加和
减少的过程中会发生体积的变化, 若体积变化过
大, 会造成固态电解质与电极之间接触界面的松
散, 影响离子在界面的传输 [34]. 因此, 寻找脱嵌锂
过程中体积变化小的 “低应变”材料十分必要. 基
于第一性原理计算得到正极材料在脱锂前后的晶

胞体积, 以及根据晶体结构、组分、元素、电荷等信
息提取描述因子, 在此基础上尝试采用机器学习中
的多元线性回归分析来寻找影响体积变化的主要

因素, 构建微观结构与体积变化之间的关联 [35].
图 8显示了采用数据挖掘方法研究目标变量

与描述因子之间关联的三个主要步骤. 首先需要

进行数据准备, 获得不同样本中目标变量的数据,
这里针对尖晶石结构的正极材料LiX2O4和层状结

构的正极材料LiXO2 (X为可变价元素)共28种结
构, 通过密度泛函计算对材料在脱锂前和完全脱锂
后的结构进行优化, 获得由于脱锂导致的体积变化
百分比. 接下来需要对每个样本建立一系列描述
因子, 用于表述其原子层面的微观信息, 由于并不
清楚哪些因子与体积的变化有关, 因此列出了尽量
多的描述因子, 期望通过数据挖掘模型的构建探寻
这些因子与目标物性 (体积变化)之间的关联. 在本
研究中, 为每种结构选取了 34个描述因子, 包括与
晶格参数相关的 7个参数、与组成元素基本性质相
关的 10个参数、与局部晶格形变相关的 12个参数、
与电荷分布相关的 3个参数和与组分相关的2个参
数. 在具备了描述因子与目标变量的数据后, 就可
开始采用数据挖掘的方法来建立因子与变量之间

的关联, 对于所建立的模型, 需要采用统计参数来
评估其可靠性及预测能力, 并在合理的预测范围内
对新的结构进行目标物性的预测.

• DFT

•

LiX2O4

• LiXO2

• 34

PLS

•

•

• PRESS

: Q2,  R2X, 

R2Y, RM, …

•

•

•

  

a b c α β ϒ v

m EN r4 r3

R0 Rmin D0 Nc Rco b4

la1 p1 DI1 λ1 σ1 c1

la2 p2 DI2 λ2 σ2 c2

e1 e2 e3 nLi/X nLi/O

……

图 8 采用多元线性回归数据挖掘方法分析脱锂前后晶格

体积变化与结构之间的关联

Fig. 8. Three steps for searching the relationship be-
tween volume change and atomic structure by partial
least squares (PLS) analysis.

图 9 采用PLS模型因子重要性分析探寻对正极材料脱锂过程体积变化影响较大的参数 [35]

Fig. 9. Variable importance in projection plot of the independent variables for the modelling [35].
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通过采用 “Leave-One-Out”方法进行评估, 发
现在上述问题中采用 11个相关变量 (11 compo-
nents)时得到的Q2指数最大, 表明此时得到的模
型最为稳定. 进一步的因子重要性分析表明 (图 9 ),
尽管离子半径是晶格体积变化的重要决定因素, 但
体积变化并不仅仅与离子半径有关, 过渡金属的成
键参数及过渡金属氧八面体的局域结构也对体积

变化起到作用. 在此模型的基础上, 可以构建含有
多种过渡金属的正极材料, 共同调节体系在脱嵌锂
过程中的体积变化, 最大程度地减小由于锂含量变
化导致的晶格体积变化率.

4 结 论

针对固态锂二次电池的研发, 我们及时开展了
适用于锂电池材料的高通量计算方法的探索, 发展
了包含离子输运性质在内的、融合不同精度的计算

方法, 建立了基于锂离子输运势垒的高通量计算筛
选和优化流程, 实现了多种材料的并发计算、监控
计算中间过程、分析计算结果、基于计算结果对材

料性能的判断和考核等功能. 运用该自主研发的高
通量计算平台, 已成功筛选了无机晶体结构数据库
中含锂的氧化物 [12], 发现了两种能改善富锂正极
循环性能的包覆材料; 并对硫化物固体电解质进行
了掺杂方案的高通量计算优化 [17], 由此提出了构
建多种阴离子共存的固体电解质的设计思想, 发明
了一种全新的氧硫化物固体电解质 [28]; 根据高通
量计算所汇集的数据, 尝试了在正极材料脱锂过程
中的体积变化研究中采用多元线性回归的数据分

析方法 [35], 为进一步在锂二次电池研发中引入数
据挖掘和机器学习等工智能方法提供了可能.

然而, 固态锂二次电池作为一个复杂系统, 单
一性能指标的材料筛选和优化过程不能保证寻找

到综合性能优异的电池材料. 基于材料基因思想的
高通量计算方法将在多目标筛选及材料匹配度筛

选方面进一步发展 (图 10 ). 以固体电解质为例, 其
自身至少需要兼具高离子电导率、宽电化学窗口、

高稳定性、高机械强度等特点 [1,2]. 目前发现的无
机晶态电解质、玻璃态无定形材料体系和聚合物固

态电解质材料体系都各有优缺点, 显然仅考虑离子
电导率无法获得综合性能优异可实际应用的固体

电解质材料. 因此进一步发展多目标优化的高通量
计算筛选流程势在必行. 固态锂二次电池研发的关
键是新型固态电解质和高能量密度电极材料的开

发, 因此有必要发展针对固态电解质的基于锂离子
电导率、电化学窗口、化学稳定性、热力学稳定性等

多目标参数和针对电极材料的基于电极电位、电荷

转移、体积变化、结构稳定性等多目标参数的高通

量计算筛选和优化流程. 此外, 固态锂二次电池是
由正极、固体电解质、负极组成的复杂体系. 电池性
能不仅与三类材料的本征性质有关, 而且受到各部
分之间相互作用的制约. 要提高固态锂二次电池的
能量密度、循环寿命和安全性等性能, 除对单一材
料体系进行筛选和优化外, 还需要通过高通量计算
选择出合适的电极/电解质组合, 使得电极/电解质
界面处具有高机械稳定性、低界面阻抗和高电化学

稳定性, 从而实现对锂二次电池体系的优化, 提高
电池体系的整体性能. 因此, 还需要发展适用于固
态锂二次电池电极/电解质匹配的高通量计算筛选
和优化方法以提高电池的综合性能.

在固态锂二次电池新材料的高通量计算研发

过程中所发展的方法可以方便地推广到其他类型

功能材料的研发中. 除了锂二次电池中关注的离子
输运性质外, 基于材料基因思想发展出的技术还可
用于磁、电、光、声、力、热等多种性质的计算与筛选、

优化、预测中. 这种新模式下先进功能材料的开发
经验, 为材料基因工程方法推广到更多高新科技发
展方向, 如包含很多新奇量子现象的超导、量子霍
尔效应、量子磁性、磁电耦合等材料, 奠定了基础,
将加速各种新材料的发现和发明过程.

图 10 基于材料基因思想的电池材料研发方法的进一步发展趋势

Fig. 10. Development of the research method based on materials genome initiative in the near future.
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Abstract
After the continuous research on the discovering new materials based on theoretical methods and material genome

initiative, the high-throughput simulation platform is established. With this new research mode and platform, the
screening, optimization and design of lithium battery materials are realized by using lithium migration properties as
criteria. The attempt at introducing machine learning method into material design is also made. With the high-
throughput bond-valence calculations, two coating materials for Li-rich cathode are found, the modified β-Li3PS4 and
a new layered oxysulfide as novel lithium superionic conductors are designed, and the relationship between the volume
change of electrode during delithiation and the atomic structure is investigated. The application of the material genome
method to the development of lithium battery materials provides the possibility to promote this new research and
development model in other types of materials.

Keywords: materials genome initiative, solid state lithium battery, solid state electrolyte, low-strain
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