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Li0.08La0.64Nb2O6锂离子电池负极材料的制备及其
电化学性能研究
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摘要:研究了采用高温固相法合成微米级Li0.08La0.64Nb2O6锂离子电池负极材料,并采用X射线粉末衍射、循
环伏安测试等分析探讨了其结构和电化学性能。结构表征结果表明,该材料为正交晶系(空间群Pmmm),其
有序的A位缺陷层与刚性[NbO6]八面体骨架协同构建了贯通型锂离子传输通道。电化学测试结果表明,在
电流密度为0.05A/g下,材料经100次循环后放电比容量仍可达355.57mAh/g,容量保持率为94.4%;经

3000次高倍率(1A/g)循环后容量保持率为84.9%。赝电容贡献分析结果表明,该材料在扫描速度为

1mV/s下赝电容贡献率达88%,动力学指数b为0.771~0.895,证实其电荷存储以表面主导的赝电容机制为

主。GITT测试结果表明,锂离子扩散系数为5.79×10-11cm2/s,具有优异的离子传输能力。该研究结果可

为A位缺陷型铌基钙钛矿材料的开发及其在锂离子电池中的应用提供理论参考。
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  随着全球工业化进程的加速推进和新型基础

设施的规模化建设,能源供需矛盾日益凸显。传

统化石燃料因储量有限且碳排放问题突出,已无

法适应可持续发展的战略要求[1-3]。尽管水能、风
能及潮汐能等可再生能源在清洁性方面具有优

势,但其固有的间歇性特征和较低的能量转化效

率,难以保障现代电力系统的稳定性需求[4-5]。在

此背景下,兼具高能量密度和循环稳定性的电化

学储能技术逐渐成为研究焦点。近年来,以锂离

子电池(LIB)为核心的新一代储能体系,凭借其

矿产资 源 储 备 丰 富、综 合 成 本 效 益 显 著 等 优

势[6-7],在新能源汽车动力系统及智能电网调峰领

域展现出广阔应用前景,这为深化锂离子电池技

术研发提供了重要的理论依据与实践价值。
传统ABO3钙钛矿结构中A位阳离子的完全

占据导致锂存储位点匮乏,严重制约了其作为锂

离子电池负极材料的比容量表现。针对这一局

限,有研究人员提出并实现了通过引入可控A位

空位缺陷的策略,有效拓展锂离子嵌入通道。理

论计 算 表 明,钛/铌 基 A 位 缺 陷 型 钙 钛 矿(如

Li0.27La0.54TiO3及La1/3NbO3)因具有丰富的锂存

储位点、适中的工作电压窗口及优异的结构稳定

性,负极材料特性更为突出[8-10]。因此,2021年,
有研究人员采用固相合成策略成功制备了新型A
位缺陷钙钛矿Li0.1La0.3NbO3,该材料在正交晶系

框架下(Pmmm空间群)构建了有序的三维锂离

子传输网络[11]。结构表征结果表明,A位空位缺

陷的引入形成了贯通型离子通道,结合晶界处的

电荷快速传输机制与赝电容主导的储锂行为,使
得材料在10C高倍率下仍保持64.5%的初始容

量,且经过2000次循环后容量衰减仅0.2%。电

化学性能测试表明,该材料在0.1C充放电条件

下可逆比容量为220mAh/g,其锂离子扩散系数

高达9.54×10-10cm2/s。此类材料的离子传导



第44卷第6期  廖洁,等:Li0.08La0.64Nb2O6锂离子电池负极材料的制备及其电化学性能研究

性 能 与 锂 空 位 浓 度 具 有 相 关 性,贫 锂 相

Li0.27La0.54TiO3与富锂相Li0.5La0.5TiO3具有相同

晶型,但因锂空位浓度差异导致前者倍率性能和

长循环稳定性提升[12]。相较于钛基类似物,A位

缺陷型铌基钙钛矿LixLa(1-x)/3NbO3储锂潜力更

优[13-14]。其晶体结构中的锂浓度与La3+ 含量的

占比对于锂离子电池的电化学性能的影响有待进

一步探究。目前,相关研究较少,严重制约了材料

性能的进一步优化。基于上述问题,试验聚焦于

新型A位缺陷钙钛矿Li0.08La0.64Nb2O6体系的开

发,在 0.01~ 3.0V 电 压 窗 口 内 研 究 了

LixLa(1-x)/3NbO3体系中x=0.08时材料的电化

学性能。

1 试验部分

1.1 试验原料及试剂

原料:三氧化二镧(La2O3),碳酸锂(Li2CO3),
五氧化二铌(Nb2O5)。

试剂:炭 黑(C),羧 甲 基 纤 维 素 钠(C8H16
NaO8),去离子水,铜箔(Cu),锂片(Li),六氟磷锂

电解液(LiPF6),隔膜((C3H6)n)。

1.2 材料的制备

Li0.08La0.64Nb2O6的制备采用高温固相反应

法。依据材料化学计量比1∶8∶25精准称取各原

料;然后将Li2CO3(过量10%以弥补高温时的挥

发)、La2O3 和 Nb2O5 混 合;使 用 球 磨 机 在

300r/min转速下球磨6h后,将混合粉末在800℃
下预烧结6h,再次研磨;最后将原料在1250℃下

煅烧6h,再次球磨,得Li0.08La0.64Nb2O6 材料。

1.3 材料的表征测试

粉末的X射线衍射(XRD)数据采集采用配备

CuKα辐射源(波长1.5418Å)的 PANalytical
EMYREAN粉末X-射线衍射仪完成;晶体结构

精修 通 过 Topas-Academic软 件 平 台 进 行 Ri-
etveld全谱拟合分析,并利用 VESTA晶体可视

化软件 构 建 三 维 原 子 排 布 模 型;HR-TEM 及

SAED花样通过JEM-2100F型透射电镜记录,同
时结合牛津INCAPentalFETx3探测器进行能量

色散X射线(EDX)谱面分布分析。

1.4 电极片的制备及电化学性能测试

首先依据配方设计按照质量比7∶2∶1称取

活性物质、导电介质(SuperP)及黏结剂(羧甲基纤

维素钠CMC);之后将上述组分与溶剂(去离子水)

混合置于小烧杯中,再将烧杯置于磁力搅拌器上,
以一定的搅拌速度搅拌240min;待浆料均匀混合

后取出,均匀涂布于铜箔上,并放在真空干燥箱中,
于80℃下干燥12h;待极片完全干燥后,用冲片机

冲裁成直径为14mm的圆形极片,通过控制电极

片上活性物质负载量,筛选负载量在1~2mg/cm
范围内的极片。所有极片与隔膜在扣式电池组装

前需进行二次干燥处理(80℃/6h,真空环境)。
采用CR2032型扣式电池作为电化学性能测

试载体,所有组装工序均在严格控水控氧的惰性气

氛手套箱内完成(H2O/O2质量浓度≤0.1mg/L),
以避免电极材料与大气组分的副反应。电池装配

按以下层级进行:负极壳体作为基底,依次放入负

极极片(16mm锂片)、电解液、Celgard2400隔

膜(直径16mm)、正极电极(该材料电极),并通

过不锈钢垫片与弹簧片构建稳定电接触,最终由

正极 盖 体 完 成 机 械 封 装。电 解 液 体 系 选 用

1mol/LLiPF6溶质,按V(EC-碳酸乙烯酯)∶
V(DEC-碳酸二乙酯)∶V(EMC-碳酸甲乙酯)=
1∶1∶1配制有机溶剂混合液。扣式电池的封装

运用封口机,通过液压方式实现密封。
采用新威CT-4008T-5V10mA-164型电池测

试系统(中国深圳)进行电化学性能评估,具体测

试方法分为两类:一是 GCD测试用于评估材料

倍率特性及循环稳定性,充放电截止电压设定为

0.01~3.0V(vs.Li+/Li);二 是 GITT 采 用

0.05A/g脉冲电流进行30min锂化/脱锂操作,
随后静置120min使电极表面浓度梯度消除,实
现准稳态电位响应。所有测试均在(25±0.5)℃
恒温箱内完成。采用晨华CHI700E电化学工作

站(中国上海)进行CV与EIS表征。CV测试在

0.2~1.0mV/s扫描速率范围内实施,通过氧化

还原峰评估电极极化特性。

2 试验结果与讨论

2.1 材料的表征测试

2.1.1 结构表征

采用XRD对Li0.08La0.64Nb2O6 材料晶体结构进

行表征,如图1(a)所示。通过对比正交晶系的

Li0.08La0.64Nb2O6(PDFNo.01-074-9689)标准峰[15],
所合成的 Li0.08La0.64Nb2O6 材料 于11.2°、22.7°、

25.3°、32.1°、46.4°及57.6°等角度出现的衍射峰,依
次与标准卡片中的(001)、(100)、(101)、(102)、(020)
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和(122)晶面相对应,说明合成的是纯相。基于XRD
图 谱 的 Rietveld 精 修 结 果 (图 1(b))表 明:

Li0.08La0.64Nb2O6的残余因子为Rwp≈8.74%、Rp≈
6.06%、RBragg≈2.81%,残余因子较小说明精修拟合

优度较好;均处于较低水平,表明试验数据与理论模

型高度吻合,精修结果较可靠;进一步分析布拉格衍

射峰发现,所有峰位均与正交晶系(空间群Pmmm)

的衍射特征一致,且无杂相峰出现,证实成功合成了

单一 相 的 Li0.08La0.64Nb2O6。合 成 的 Li0.08La0.64
Nb2O6 属于典型的A位缺陷型钙钛矿结构,其精修

后的晶体参数为a=3.91097Å,b=3.91978Å,c=
7.90746Å,V=121.223Å3,且正交晶系的特征

夹角(α=β=γ=90°)表明材料具有高度对称的三

维框架。

图1 Li0.08La0.64Nb2O6的XRD图谱(a)及Rietveld精修结果(b)

Fig.1 XRDpattern(a)andRietveldrefinementresults(b)ofLi0.08La0.64Nb2O6

  根据上述晶胞参数构建的晶胞结构如图2
所示。Li和La原子共同占据1a位点,形成了

交替的富Li/La/空位层和空位层,这种有序的

A位缺陷分布为锂离子迁移提供了低能垒通

道;Nb原子位于2t位点,与周围六个氧原子通

过强共价性 Nb—O键相连,形成[NbO6]八面

体,之后这些八面体通过共享顶点沿ab平面延

伸并沿c轴堆叠,形成稳定的三维骨架结构。
值得注意的是,[NbO6]八面体的刚性连接与A
位缺陷层的协同作用,不仅保障了材料在锂离

子脱嵌过程中的结构稳定性,还能拓宽离子传

输路径。

图2 Li0.08La0.64Nb2O6的结构

Fig.2 StructureofLi0.08La0.64Nb2O6

2.1.2 微观形貌表征

通过SEM表征了Li0.08La0.64Nb2O6材料的微

观形貌,结果如图3(a)~(b)所示。可以看出,该材

料呈现不规则块状特征,且尺寸基本上分布在

0.5~2μm范围内。为深入了解微观结构,进行

TEM、HR-TEM测试,结果如图3(c)、(d)所示,选
区电子衍射图谱如图3(e)所示,EDX面扫描结果

如图3(f)~(i)所示。

a、b—Li0.08La0.64Nb2O6的SEM;c—TEM;d—HR-TEM;e—SAED;

f—TEM-EDX;g—La,EDX;h—Nb,EDX;i—O,EDX。

图3 Li0.08La0.64Nb2O6的电镜分析结果

Fig.3 Electronmicroscopyanalysisresultsof
Li0.08La0.64Nb2O6
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  由图3(c)看出,该材料具有微米级块体特

征。由图3(d)看出,Li0.08La0.64Nb2O6具有较

好的结晶度,其中,晶面间距0.39和0.28nm
分别对应于Li0.08La0.64Nb2O6的(100)和(012)
晶面。由图3(e)看出:有明亮衍射点出现,这
进一步证实 Li0.08La0.64Nb2O6具有高结晶度,
且 属 于 空 间 群 为 Pmmm 的 正 交 晶 系。沿

[021]晶带轴观察时发现,这些衍射点可分别

对应于(001)和(210)晶面,这与图1(b)结果

一致。由 图3(f)~(i)看 出,La、Nb、O元 素 在

Li0.08La0.64Nb2O6中分布均匀。综上表明,通过

固相反应制备的Li0.08La0.64Nb2O6具有单相特

征,不存在异相。

2.2 材料的电化学性能测试

2.2.1 充放电循环测试分析

为考察Li0.08La0.64Nb2O6材料的倍率性能,
对不同电流密度下材料的充放电性能进行分析,
结果如图4所示。

a—在不同电流密度下的倍率性能;b—在0.05A/g下的循环性能;c—在1A/g下的长循环性能。

图4 Li0.08La0.64Nb2O6的充放电循环性能

Fig.4 ChargedischargecyclingperformanceofLi0.08La0.64Nb2O6

  由图4(a)可知,在电流密度分别为0.05、0.2、

0.4、0.8、1、2、3A/g时,Li0.08La0.64Nb2O6的放电比

容量分别为321.73、233.08、163.08、113.12、99.19、

57.24、38.43mAh/g;当电流密度恢复到0.05A/g
时,Li0.08La0.64Nb2O6 的 放 电 比 容 量 恢 复 到

293.21mAh/g,容量保持率为91.1%,甚至进一步

提升至329.1mAh/g,并在随后的循环中保持稳

定。上述结果表明,Li0.08La0.64Nb2O6具有良好的

倍率性能和结构稳定性。
为进一步评估电极的长循环性能,分别在

0.05A/g(低电流密度)和1A/g(高电流密度)条件

下进行系统测试,结果如图4(b)所示。可知:电极在

0.05A/g下经100次循环后仍保持355.57mAh/g的
可逆比容量,容量保持率为94.4%,循环稳定性优

异。值得注意的是,在更高电流密度1A/g条件下,
电极经过3000次循环后仍保持86.38mAh/g的放

电比容量,容量保持率达84.9%(图4(c))。特别值

得关注的是,2种测试条件下的容量演化曲线均呈现

先小幅衰减后逐渐回升的特征现象。该趋势与得到

的dQ/dV 曲线(图5(b))中观察到的Li+可逆嵌入/
脱嵌特征峰强度随循环次数增加而增强的现象相吻

合,表明电极材料在循环过程中可能经历了持续的

结构优化过程。这种动力学特性的改善可能源于电

极/电解质界面SEI膜的稳定化,以及锂离子传输通

道在循环过程中的逐步活化效应。
典型具有钙钛矿结构的铌基或钛基化合物的

电化学性能见表1。经对比可知,试验制备的

Li0.08La0.64Nb2O6材料的倍率性能与循环稳定性较好。
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                    湿法冶金              2025年12月

表1 典型具有钙钛矿结构的铌基或钛基化合物的电化学性能

Table1 Electrochemicalpropertiesofreportedniobiumbasedortitaniumbasedcompoundswithperovskitestructure

材料
电化学窗口/

V(vs.Li+/Li)
比容量/

(mAh·g-1)
循环寿命

(测试条件,循环次数)

Li0.27La0.54TiO2.945[16] 0.01~3 145 ~96%(—,50)

La0.5Li0.5TiO3[12] 0.01~3 229(0.1C)/100(10C) 79%(10C,3000)

Li0.1La0.3NbO3[11] 0.8~3 186(0.5C)/142(10C) 99.8%(5C,2000)

LaCeNb6O18[17] 0.8~3 155(0.5C)/112(50C) 90.6%(1C,3000)

Li0.2375La0.5875TiO3[18] 0.01~3 241.3(0.1A/g)/145.2(2A/g) 95.2%(0.1A/g,1000)

CeNb3O9[19] 0.8~3 186(0.2C)/91(10C) 98%(5C,1000)

LiYTiO4[20] 0.01~3 216(0.5C)/174(20C) 98%(20C,3000)

LiSmTiO4[21] 0.01~3 240(0.1C)/113(10C) 95.2%(5C,1000)

Li0.35Nd0.55TiO3[22] 0.01~3 201(0.1A/g)/117(8A/g) 93.5%(10C,1600)

Li0.08La0.64Nb2O6(本研究) 0.01~3 322(0.05A/g)/99.2(1A/g) 98.1%(1A/g,3000)

2.2.2 循环伏安测试分析

图5是Li0.08La0.64Nb2O6的电化学曲线。在

0.2mV/s下的循环伏安曲线如图5(a)所示。可

以看出:在首次循环的阴极扫描中观察到,在

0.2V左右出现宽而强的还原峰,这与一些不可

逆的副反应影响有关,如电解液的不可逆分解和

固体电解质界面膜SEI的形成;在整个第1次扫

描中,在1.3V 处出现的宽的还原/氧化峰与

Nb(Ⅳ)/Nb(Ⅲ)之间的氧化还原转变有关;在第

2、3次 扫 描 中,在1.3V 处 首 次 出 现 的 宽 的

还原/氧化峰仍存在,因极化减小或界面动力学改

善偏移至1V处。

a—在0.2mV/s下的循环伏安曲线;b—在0.05A/g电流密度下的dQ/dV 曲线;

c—不同倍率下的恒流充放电曲线;d—在0.05A/g电流密度下的前3圈恒流充放电曲线。

图5 Li0.08La0.64Nb2O6的电化学曲线

Fig.5 ElectrochemicalcurvesofLi0.08La0.64Nb2O6

  图5(b)为Li0.08La0.64Nb2O6在0.05A/g电 流密度下的差分容量曲线(dQ/dV)。可以看出:
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在前面20次循环的氧化还原情况与CV测试基

本类似,而在40次循环开始,1.65V/1.73V处

的氧化还原对开始变得明显,与Nb(Ⅴ)/Nb(Ⅳ)
的氧化还原转变相关。这意味着在循环过程中,
电极材料极有可能经历了一个持续的结构优化阶

段。从动力学特性角度来看,其得以改善或许是

由于电极与电解质界面处SEI膜发生了逐步稳

定化现象。同时,锂离子传输通道在循环期间逐

步被活化,也是动力学特性改善的重要因素之一。
随循环次数增加,锂离子传输通道逐渐被“激活”,
其内部结构或表面性质发生改变,使得锂离子能

够更顺畅地通过,进而使电极材料的整体动力学

性能得以提升。此 外,基 于 Li0.08La0.64Nb2O6
的dQ/dV 分析结果可知,其嵌锂/脱锂反应呈

现固溶体主导、局域相变协同的混合机制。在

脱锂过程的高电压区,1V附近的宽缓氧化峰

及1.73V→1.65V的连续负移表明主体为固

溶体行为,即锂离子连续脱出伴随晶格参数的

渐变,无明确相变平台。在嵌锂过程的低电压

区,0.2V附近与0.69V处尖锐的还原峰呈现

半峰宽窄、强度随循环衰减,则揭示存在局域

两相反应。
图5(c)是该材料在不同倍率下的恒流充放

电曲线,图5(d)是该材料在0.05A/g电流密度

下的前3圈的恒流充放电曲线。可以看出:工作

电压在0.7~1V左右,初始放电/充电比容量确

定为411.35和376.75mAh/g,具有91.6%的首

周期库仑效率,不可逆的容量损失是由SEI的形

成和电极的激活引起的[23-25]。

2.2.3 赝电容贡献分析

电化学储能体系中,电极材料的电荷存储

机制主要包含扩散主导型和赝电容型2种模

式。为系统解析Li0.08La0.64Nb2O6材料的储能

特性,通过多扫速循环伏安(0.2~1.0mV/s)
测试分析其动力学行为。图6是该材料的赝

电容贡献计算结果。不同扫速下的CV曲线如

图6(a)所示。可以看出:氧化还原峰电位偏移

度基本较小,且CV轮廓形貌保持度较好,证实

该材料兼具快速的电荷转移动力学与优异的

结构稳定性。这种微弱的电压极化现象与高

度可逆的峰位特征揭示了电极在循环过程中

稳定的离子扩散路径和高效的电荷补偿机制。

a—不同扫速下的CV曲线;b—lg(峰值电流Ip)和lg(扫描速率ν)之间的线性关系拟合曲线;c—电极赝电容及扩散贡献率。

图6 Li0.08La0.64Nb2O6的赝电容贡献计算结果

Fig.6 CalculationresultsofpseudocapacitancecontributionofLi0.08La0.64Nb2O6

·547·



                    湿法冶金              2025年12月

  基于CV的定量解析可有效区分赝电容贡献

与扩散控制容量。依据电荷存储机制的数学模

型,电流响应i与扫描速率ν的定量关系[26]为:

i=avb。 (1)
其中,动力学指数b(lgIpvslgv的线性斜率,Ip
代表峰值电流,v代表扫描速率)的数值范围具有

关键判定意义[20]:当b<0.5时,代表体系受体相

扩散控制;当0.5<b<1.0时,则表现为表面主导

的赝电容行为。
图6(b)为lgIp 与lgv的线性关系拟合曲

线,Li0.08La0.64Nb2O6电极材料的氧化峰 O1/O2
和还原峰R1/R2的b值分别为0.859/0.866和

0.771/0.895,显著高于传统扩散控制阈值(0.5),
说明其电荷存储以赝电容机制为主导。

随后,对扩散和电容各自在容量中所占的贡

献率进行进一步计算,在特定的电位条件下,反应

电流(i(v),mA)可被划分为2部分:k1v(mA)表
示电容性贡献的部分电流,能体现基于电容原理

对整体反应电流的贡献程度;而k2v1/2(mA)则代

表由扩散控制的反应部分电流,反映扩散过程对

反应电流的影响。具体的计算方程式如下:

i(v)=k1v+k2v1/2; (2)

i(v)
v1/2=

k1
v1/2+k2

。 (3)

式(2)、(3)中,k1、k2均为常数。通过对i(v)/v1/2

和v1/2之间的线性关系进行拟合,可求得k1和k2,

k1为拟合曲线斜率,k2为截距。
电极赝电容及扩散贡献率计算结果如图6(c)

所示。可以看出:在扫描速率分别为0.2、0.4、

0.6、0.8和1mV/s时,Li0.08La0.64Nb2O6电极的

赝电容贡献率分别为62%、70%、77%、83%和

88%。说明随扫描速率增大电容特性增强,这主

要是因为快速表面氧化还原反应在电荷补偿中发

挥了更大的贡献优势。这种特性也有效解释了材

料在高电流密度条件下(1A/g)展现的优异循环

稳定性的原因。

2.2.4 锂离子扩散动力学分析

针对锂离子脱嵌/嵌入的完整电化学过程,通
过GITT对Li0.08La0.64Nb2O6体系的表观锂离子

扩散系数(D(Li+))进行量化分析,结果如图7所

示。试验采用0.05A/g的脉冲电流刺激持续

30min,以控制锂离子的嵌入和脱出,随后设置

120min弛豫阶段使电极达到准平衡态。D(Li+)

的计算公式如下:

D(Li+)= 4πτ
mBVm

MBS  
2 ΔΕs
ΔΕτ  

2
,τ≤ L2

D(Li+)
。

(4)
式中:D(Li+)—表观锂离子扩散系数,cm/s;τ—弛

豫时间,s;mB—质量,g;Vm—摩尔体积,cm3/mol;

MB—分子量,g/mol;S—表面积,cm2;ΔΕs—弛豫平

衡阶段电压差,V;ΔΕτ—单步滴定瞬态电压变化,V。

图7 Li0.08La0.64Nb2O6的GITT曲线和锂离子扩散系数

Fig.7 GITTcurvesandlithiumiondiffusioncoefficient

ofLi0.08La0.64Nb2O6

  由图7看出:Li0.08La0.64Nb2O6电极的锂离子

扩散系数在4.93×10-11~6.39×10-11cm2/s范

围 内,平 均 值 为 5.79×10-11 cm2/s,说 明

Li0.08La0.64Nb2O6具有较强的锂离子扩散能力。
电化学阻抗谱(EIS)如图8所示,展示了

Li0.08La0.64Nb2O6作为锂离子电池负极材料在循

环前和经过0.05A/g电流密度下循环100次的

阻抗 变 化 情 况。可 以 看 出:循 环 前 材 料 的

Nyquist曲线表现出较高的电荷转移阻抗和界面

阻抗;而循环100次后,这些阻抗显著降低,表明

界面阻抗减小,电荷转移过程更为顺畅。这一现

象说明在前期循环过程中,电极与电解液之间的

界面经历了一定的演化,使得界面逐渐稳定化。
结合容量在初始下降而后逐渐上升的现象,可以

推测材料在前几次循环时,由于固态电解质界面

(SEI)膜尚未稳定形成或结构不均匀,导致锂离

子的扩散路径不稳定,界面阻抗较大,因此表现为

容量下降。但随循环次数增加,SEI膜趋于稳定

和均匀,电极结构逐渐活化,电子与锂离子的传输

效率提高,从而使得整体界面阻抗降低并恢复电

化学活性,最终导致容量逐步回升。EIS图谱中

这一阻抗下降趋势正好支持了这一电化学行为的

演变过程,反映出Li0.08La0.64Nb2O6在经过适度

循环后具有良好的界面稳定性和可逆性。
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图8 Li0.08La0.64Nb2O6的电化学阻抗谱

Fig.8 Electrochemicalimpedancespectroscopyof

Li0.08La0.64Nb2O6

3 结论

通过高温固相法成功制备了 A位缺陷型钙

钛矿Li0.08La0.64Nb2O6负极材料。该材料为正交

晶系(空间群Pmmm),有序的A位缺陷层与刚性

[NbO6]八面体骨架协同形成了贯通型锂离子传

输通道,显著降低了锂离子迁移能垒。该材料在

0.05A/g电流密度下循环100次,容量保持率为

94.4%,在1A/g电流密度下循环3000次后容

量保持率为84.9%,循环性能优异,循环寿命较

长。该材料的储能机制以表面主导的赝电容行为

为主,在扫描速率为1mV/s条件下电容贡献率

达88%,动力学指数b在0.771~0.895之间,具
有快 速 电 荷 转 移 特 性。锂 离 子 扩 散 系 数 为

5.79×10-11cm2/s,离子传输能力较强。
该研究能为A位缺陷型铌基钙钛矿材料的储

锂机制提供一定理论支撑,也可为开发高能量密度、
长循环寿命的锂离子电池负极材料提供一种技术途

径。今后有必要进一步优化Li/La比例,以调控缺

陷浓度,并探索其在全电池体系中的实际应用潜力。
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PreparationandElectrochemicalPerformanceofLi0.08La0.64Nb2O6AnodeMaterial
forLithium-ionBatteries

LIAOJie,LIZhonglin,LUFengQi
(DepartmentofMaterialsScienceandEngineering,GuilinUniversityofTechnology,

Guilin 541000,China)

Abstract:Thesynthesisofmicrometer-sizedLi0.08La0.64Nb2O6anodematerialforlithium-ionbatteriesviaa
high-temperaturesolid-phasemethodwasinvestigatedanditsstructureandelectrochemicalpropertieswere
analyzedanddiscussedbyX-raypowderdiffraction (XRD)andcyclicvoltammetry (CV).Structural
characterizationrevealsthatthematerialcrystallizesinanorthorhombicsystem(spacegroupPmmm)andits
orderedA-sitedefectlayers,synergisticallycoupledwiththerigid[NbO6]octahedralframework,construct
percolatinglithium-iontransportchannels.Electrochemicaltestingresultsdemonstratethatatacurrentdensity
of0.05A/g,thematerialdeliversadischargespecificcapacityof355.57mAh/gafter100cycles,witha
capacityretentionrateof94.4%.Thecapacityretentionremainsat84.9%after3000cyclesatahighrateof
1A/g.Analysisofthepseudocapacitivecontributionindicatesapseudocapacitivecontributionrateof88%at
ascanrateof1mV/s.Thekineticindexbrangesfrom0.771to0.895,confirmingthatitschargestorage
mechanismispredominantlysurface-controlledpseudocapacitance.Galvanostaticintermittenttitrationtechnique
(GITT)measurementsyieldalithium-iondiffusioncoefficientof5.79×10-11cm2/s,indicatingexcellention
transportcapability.TheresearchresultscanprovidetheoreticalreferencesforthedevelopmentofA-site
defectiveniobium-basedperovskitematerialsandtheirapplicationinlithium-ionbatteries.
Keywords:lithium-ionbattery;micrometer-sizedanodematerial;A-sitedefectperovskite;pseudocapacitance;

electrochemicalperformance
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