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摘要：精确预测锂离子电池寿命对保障设备用电安全至关重要，在电池寿命预测过程中，间接参

数的选取是关键环节，然而目前对间接参数与电池内部反应机理的研究较少。本文针对电池寿

命预测中的间接参数与电池反应机理的关系开展实验研究，设计了电池充放电循环、电化学阻

抗和声发射一体化实验方案，通过实验获得了容量、阻抗和力学损伤随循环圈数的非线性演化

规律；分析电荷转移阻抗 R CT和固态电解质界面膜阻抗 R SEI的演化规律，发现了 R CT和 R SEI通过

影响电池内部电荷的传输和转移来影响电池寿命衰退的机理，从而阐述了电池容量-阻抗-损伤

的内在定性联系；根据阻抗和力学损伤的定性联系，采用皮尔逊相关系数量化了 R CT和 R SEI与声

发射累积撞击次数的关系，结果显示，R CT和 R SEI与声发射累积撞击次数的相关性系数均高于

0.9。上述实验结果与分析表明，阻抗与电极力学损伤关系紧密，阻抗 R CT和 R SEI既包含电化学

因素又包含电极力学损伤信息，而且阻抗与力学损伤的关系也通过不同充放电倍率和不同电极

材料的实验得到了验证。
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0　引言

锂离子电池由于具有能量密度高、循环寿命长的优势，已被广泛应用于电动汽车和储能等领

域[1－5]。锂离子电池的充放电循环过程中存在力-电化学耦合效应，这会导致电极材料力学损伤，进而

影响电池的使用寿命乃至造成安全隐患[6－7]。因此，研究力-电化学耦合衰退机制对实现电池寿命的准

确预测具有重要意义。
目前在锂离子电池寿命预测方面常用的预测方法主要有模型法、数据驱动法和融合法。模型法主

要基于电池负载条件、材料特性和电化学机理来预测电池容量，常见的模型有等效电路模型、电化学模

型和经验模型[8－10]，然而这些模型的建立过程往往比较困难，且模型不适合非线性数据。数据驱动法

则是通过建立参数之间的映射关系进行电池寿命预测的，常用的数据驱动法有高斯过程回归、人工神经

网络和支持向量机等[1 1－1 3]，然而数据驱动法对数据性质要求较高，且预测精度受超参数选择影响较大。
融合法中最常见的是将模型法和数据驱动法结合使用，也是当前寿命预测相关研究的热点。然而无论

哪种方法，都需要用参数来表征寿命，因为电池容量是反映电池性能的核心参数，所以用容量来表征寿
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命更合理。但因为电池容量的检测成本高、时间长，在寿命预测中通常使用易于测量的间接参数来表征

容量[14]。电池充放电循环过程中的参数较为容易测量，因此从充放电数据中提取间接参数是常见方式

之一[1 1－1 5]。JIA 等[1 1]提取达到最低放电电压所需的时间作为表征电池容量 衰 减 的 间 接 参 数。

ZHANG 等[12]从锂离子电池的增量容量曲线数据中提取电压微分容量曲线(dQ/dV)差值作为间接参

数。尽管放电时间和 dQ/dV 差值可用于容量表征，但两者作为间接参数的依据仅是数据拟合，缺乏理

论支撑。阻抗是反映电池内部动态电化学过程的 1 个重要参量，因此有部分研究选用阻抗作为间接参

数来表征电池容量衰减。CHANG 等[1 6]分析了 LR2032 锂离子电池的阻抗，发现固态电解质界面膜阻

抗 R SEI和电荷转移阻抗 R CT随电池循环圈数的增加明显增大。SCHUSTER 等[1 7]发现 1 86 50A 型电池

的 R 0、R SEI与电池容量的衰退存在关联。MC CARTHY 等[18]采用皮尔逊相关性分析方法证明了商用

锂离子电池的 R CT与容量相关。LI 等[1 9]和 ZHANG 等[20]分别采用 R 0 和 R CT作为预测的间接参数，给
出了 R 0 和 R CT与容量在不同荷电状态和温度下的对应关系。综上所述，尽管阻抗、充放电时间及 dQ/

dV 差值等参数被广泛用于电池寿命预测，但阻抗与容量衰减的内在关联及其作为预测间接参数的理论

基础仍不明确。
本文针对锂离子电池寿命预测中的间接参数与电池反应机理的关系开展实验研究，设计了电池循

环、电化学阻抗和声发射一体化实验方案。首先分析了电池容量、阻抗和声发射参数随循环圈数的演

化，并阐述了力学损伤、容量和阻抗的定性关系；然后结合循环过程中阻抗和声发射数据，通过相关性分

析验证了阻抗与力学损伤的关联性；最后通过分析 C 和 C/2 充放电倍率及石墨和硅碳 2 种电极材料实

验条件下的声发射和阻抗数据，证明了阻抗中蕴含着力-电化学耦合衰退的关键信息。

1　实验原理和实验方案

电池寿命与阻抗演化和电极力学损伤密切相关，阻抗反映电极电化学动态反应过程，力学损伤会引

发电池寿命衰退[7，2 1]。为了探究阻抗作为间接参数用于寿命预测的机理，本文设计了电化学阻抗和声

发射并行实验。

1.1　实验原理

首先，本文选用电化学阻抗谱(Electrochemical Impedance Spectroscopy，EIS)法探究电极的电化学

性能。电化学阻抗谱法是研究锂离子电池电极动态电化学反应的一种重要方法，电化学工作站对电池

施加小振幅的正弦波电压信号，检测电池输出的电流响应，通过对比输入与输出信号得到电化学阻抗

谱。锂离子电池在工作时主要涉及 4 个连续的反应过程，分别为锂离子的液相扩散、锂离子穿过 SEI
膜、锂离子与电子发生电荷转移及锂离子固相扩散，如图 1(a)所示，这 4 个过程分别对应电化学阻抗谱

的一部分。通过电路元件拟合电化学阻抗谱得到 4 个反应过程对应的阻抗，如图 1(b)所示(其中 CPE
为常相位角元件，是电极的非理想电容，反映电极表面的非均匀性和非线性的程度)。

1)R 0 代表锂离子在电解液中的液相扩散及外电路的电阻，在 EIS 中对应曲线与横坐标的第 1 个

交点。

2)R SEI代表锂离子通过固态电解质界面(Solid Electrolyte Interphase，SEI)膜的阻抗，对应 EIS 中

的第 1 个半圆。

3)R CT代表锂离子在活性颗粒的表面与电子发生电荷转移(Charge Transfer，CT)的阻抗，对应 EIS
中的第 2 个半圆。

4)Warburg 阻抗 ZW S 代表锂离子在活性颗粒内部的固相扩散阻抗，对应 EIS 尾部一条近 45°的

斜线。
然后，本文选用声发射方法探究电极的力学损伤情况。声发射方法是研究电极材料力学损伤严重

程度的重要手段，锂离子电池在充放电循环时，电池内部锂离子的液相扩散、锂离子穿过 SEI 膜、锂离

子与电子发生电荷转移及锂离子固相扩散这 4 个电化学反应过程持续进行，使电极材料产生裂纹并扩

展，如图 1(a)中阶段Ⅰ到阶段Ⅱ所示，电极裂纹的产生和扩展会发出声发射信号，而声发射信号可以通

过声发射设备进行采集和分析。电池声发射信号分为连续型和脉冲型 2 类，连续型信号由副反应如气
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图 1　(a)电极电化学动态反应过程及其力学损伤示意图；(b)电化学反应过程对应的等效电路

和阻抗谱示意图；(c)1 个声发射信号撞击示意图

Fig.1　(a)schematic diagram of the electrochemical dynamic reaction process of the electrode
and its mechanical damage；(b)schematic diagrams of the equivalent circuit and impedance
spectrum corresponding to the electrochemical reaction process；(c)a schematic diagram

of an acoustic emission signal impact

泡产生等过程发出，脉冲型信号由电极裂纹产生等过程发出，所以本文主要关注脉冲型声发射信号。脉

冲型声发射信号的主要参数包括振幅、计数和阈值等，如图 1(c)所示，这些参数值代表了电极力学损伤

程度[22－2 9]。

图 2　CR2032 型纽扣电池装配示意图

Fig.2　Assembly diagram of
CR2032 button battery

1.2　实验方案

为了研究电池容量的演化规律和衰退机理，本文开展

了充放电循环实验下的电化学阻抗和声发射并行的一体

化实验，整体方案见表 1，其中 C 为电池放电倍率，表示放

电快慢的量度，C 和 C/2 表示完成放电需要 1 h 和 2 h。
首先是装配电池：本文采用的工作电极为商业石墨电极和

商业硅碳电极，活性物质比例为 9 5%，活性材料克容量分

别为 340 mA•h/g 和 420 mA•h/g；选择金属锂(厚度

450 μm)为对电极，商业极片为工作电极，微孔聚丙烯膜

(厚度 28 μm)为隔膜，电解液溶质为 0.1 mol/L 的二氟草

酸硼酸锂和 1 mol/L 的双氟磺酰亚胺锂，溶剂为碳酸甲乙

酯和氟代碳酸乙烯酯的体积比为 7∶3 的混合溶剂；按照图 2 所示电池结构在充满氩气的真空手套箱

(氧和水的体积分数≤1×10－5%)中组装成 CR2032 型纽扣式电池。
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表 1　整体实验方案设计

Tab.1　The whole experiment plan

实验 实验目的 重要参数 测试条件 倍率 电极材料

充放电循环
获得电池性能与寿

命
循环圈数、容量 截止电压 0.01 V~2 V

C 石墨

C 硅碳

C/2 石墨

C/2 硅碳

电化学阻抗
获得电极动态电化

学过程
R SEI、R CT

测试 频 率 0.01 Hz ~
500 kHz，振幅5 mV

C 石墨

C 硅碳

C/2 石墨

C/2 硅碳

声发射
获得电极力学损伤

程度

声 发 射 信 号 撞

击、幅度

采集频率 0~1 50 kHz，

幅度阈值2 7 dB

C 石墨

C 硅碳

C/2 石墨

C/2 硅碳

　　然后开展充放电循环实验：电池组装完成后在室温下使用 LAND 蓝电测试仪进行充放电循环实

验，为保证充放电完全，依次经历静置、恒流放电、静置、恒流充电、恒压充电 5 步。具体流程见表 2。
表 2　充放电循环加载测试流程

Tab.2　Charging and discharging cycle loading test process

测试步骤 测试工步 加载条件 结束条件

1 静置 无 静置时间 2 min

2 恒流放电 C/2 倍率 电压 ≤ 0.01 V

3 静置 无 静置时间 2 min

4 恒流充电 C/2 倍率 电压 ≥ 2 V

5 恒压充电 电压 2 V 电流 ≤ 0.02 mA

图 3　电池循环-阻抗-声发射一体化实验装置图

Fig.3　Battery cycling-impedance-acoustic emission
integration experiment device diagram

　　最后进行充放电循环下的电化学阻抗和声

发射并行实验，实验装置如图 3 所示。电池每

充放电循环 5 圈进行 1 次电化学阻抗谱测量，
同时在充放电循环过程中采集声发射信号。电

化学阻抗谱采用电化学工作站进行测试，测试

频率为0.01 Hz~500 kHz，振幅为 5 mV，测试

完成后进行等效电路拟合，得到 R CT 等阻抗。
声发射信号使用传感器与采集系统采集和分

析，为过滤掉连续型声发射信号，需要设置采集

的信号频率和幅值范围：频率为 0~1 50 kHz，
幅值的阈值为2 7 dB，此频率和幅值范围主要是

脉冲型声发射信号的范围。
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2　实验结果与分析

2.1　损伤-阻抗-容量的内在联系

阻抗 R 0、R CT和 R SEI的大小常用来反映电池动态电化学过程的强弱，由于 R SEI和 R CT与电极-电解液

界面的离子接触和电荷转移过程相关，因此本文主要关注 R SEI和 R CT 2 个阻抗。
锂离子在循环充放电过程中会持续嵌入和脱嵌电极，相当于对电极材料施加循环载荷，电极在循环

载荷下会产生疲劳损伤，如电极裂纹的产生和扩展，这些损伤会反映到电极材料的阻抗信息上[30－3 5]：电
极力学损伤会破坏电极材料的连续性，使电极材料的有效接触面积减小，导致电荷传输路径的改变，引
起电荷分布不均，进而削弱电荷传输效率、增大阻力，并使 R CT增大[36－3 9]；SEI 膜形成于石墨电极表面，
电极裂纹导致原有 SEI 膜破裂，电极表面再次暴露于电解液中，从而形成新的 SEI 膜，膜厚度增大，离
子穿透 SEI 膜阻力增大，从而使 R SEI增大[40－47]。此外，电极力学损伤和阻抗增加会引起容量衰减，电极

力学损伤引起的孔隙度降低和晶格相变等会使电极活性物质减少，进而导致嵌入电极的锂离子减少；

R CT和 R SEI的增加会使锂离子嵌入电极难度加大，同时 SEI 膜的增厚会消耗锂离子。因此电极的力学损

伤和阻抗的增加会直接导致电池容量衰减，随着循环圈数的增加，电极力学损伤不断加重，阻抗和容量

分别持续增加和衰减。
经过对损伤-阻抗-容量内在联系的分析，从电极材料的电化学反应过程出发，可知电极材料在循环

过程中“疲劳损伤-阻抗增加-容量衰减”三者之间的内在因果关系：循环引起力学损伤，力学损伤引起阻

抗增大，力学损伤与阻抗增大使容量衰减。

2.2　阻抗选取的实验分析

为了确认损伤-阻抗-容量的内在关系，需要获取循环过程中容量、阻抗和声发射参数的演化规律，
硅碳负极材料因兼具硅的高容量与碳材料的结构稳定性，成为目前动力电池领域的研究热点，因此本文

开展了针对硅碳负极电池的一体化实验，实验结果如图 4 所示。
图 4(a)(b)展示了硅碳电极材料电池在 C/2 倍率下，充放电循环过程中的电流电压曲线及容量演

化曲线。为便于后续的分析，采用电池健康状态(State of Health，SOH)代替容量，电池 SOH 为当前容

量与最大容量的比值。从图 4(b)中可以看出，电池 SOH 先稳定波动，随后呈先缓慢后迅速的非线性下

降趋势。图 4(c)(d)展示了锂离子电池在不同循环圈数下的电化学阻抗谱及拟合得到的 R 0、R SEI和 R CT
演化曲线。从图 4(d)中可以看出，R 0、R CT和 R SEI均会随着循环圈数的增加而逐渐增大，其中 R CT和 R SEI
呈先缓慢后迅速的非线性增加，而 R 0 增长趋势变化不大。图 4(e)(f)为采集的声发射信号及声发射累

积撞击次数演化曲线。从图 4(e)中可见，声发射撞击信号的纵坐标表示该信号的幅值，从循环早期的

阶段Ⅰ到循环后期的阶段Ⅱ，声发射累积撞击次数增加的同时，其幅值也在增加，说明幅值也可以代表

电极力学损伤程度；从图 4(f)中可见，声发射累积撞击次数随循环圈数的增加也呈现明显的非线性演

化趋势，并且和 R CT和 R SEI的演化规律相似。
基于 2.1 节中对损伤-阻抗-容量内在关联的分析，结合容量、阻抗和声发射参数的演化规律，发现

R CT和 R SEI可作为电池寿命预测的间接表征参数，但其机理尚需进一步验证。本文采用皮尔逊相关系数

(用 r 表示)分析阻抗和声发射参数之间的关联，以验证阻抗是否可以通过力-电化学耦合作用表征电池

退化过程，从而支持阻抗作为寿命预测间接参数的合理性。皮尔逊相关系数越高，表明阻抗与声发射参

数之间的关联越紧密，也就意味着阻抗受电极力学损伤程度影响越大。皮尔逊相关系数 r 计算公式

如下：

r ＝
∑
n

i ＝ 1

(x i －x)•(y i －y)

∑
n

i ＝ 1

(x i －x)2•∑
n

i ＝ 1

(y i －y)2
(1)

式中：x 和 y 分别为阻抗和声发射参数。
为便于分析阻抗和声发射参数的变化规律，将数据进行归一化处理。归一化公式如下：
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图 4　C/2 倍率下硅碳电极综合实验结果：(a)充放电电流电压曲线；(b)健康状态演化曲线；(c)阻抗谱演化曲线；
(d)R 0、R CT和 R SEI演化曲线；(e)采集的声发射信号；(f)声发射累积信号撞击次数演化曲线

Fig.4　Comprehensive experimental results of silicon-carbon electrodes at C/2 rate：(a)charge and discharge
current-voltage curves；(b)health state evolution curves；(c)evolution of impedance spectrum curves；

(d)evolution curves of R 0，R CT and R SEI；(e)the collected acoustic emission
signals；(f)evolution curve of the impact times of the cumulative acoustic emission signals

X g ＝ X －X min
X max－X min

(2)

式中：X 和X g 分别为归一化前后的阻抗和声发射参数；X max、X min分别为阻抗和声发射参数的最大值和

最小值。
图 5 为 C/2 倍率下硅碳电极归一化阻抗和归一化声发射累积撞击次数的演化曲线，R CT和R SEI与声

发射累积撞击参数的皮尔逊相关系数分别高达 0.96 1 5 和 0.9388，表明两者都与声发射累积撞击高度

相关，即电极力学损伤直接影响阻抗变化。因此，R CT和 R SEI作为电池寿命预测的多维度参数，不仅能表

征电化学行为，还能反映电极力学损伤程度加重。
为验证所提间接参数分析方法是否具有普适性和可迁移性，本文设计了 C/2 和 C 充放电倍率及石

墨和硅碳电极材料的实验，图 6 为不同电极材料在不同充放电倍率下电池容量、阻抗和声发射参数的演

化曲线。

834 　　　　　　　　　　　　　　　　实　验　力　学　　　　　　　　　　　　　　(2025 年)第 40 卷　



图 5　C/2 倍率下硅碳电极的归一化阻抗

和归一化声发射累积撞击次数的演化曲线

Fig.5　Evolution curves of normalized impedance
and normalized cumulative acoustic emission

impact times of silicon-carbon electrodes at C/2 rate

由图 6 可以看出，无论是不同放电倍率还是不同电

极材料，电池的归一化声发射累积撞击次数和阻抗的

演化均有相似之处，都与容量的衰退呈相反的演化趋

势。虽然高倍率下容量的衰退和阻抗的增加均比低倍

率要快，且石墨和硅碳电极的参数演化规律有区别，但
参数的演化趋势相似。根据图 6 展示的参数演化规律，
本文对不同实验条件下的阻抗和声发射参数进行了相

关性分析，结果如图 7 所示。
图 7(a)~(c)为不同测试条件下归一化阻抗与归

一化声发射累积撞击次数的演化关系，相关性分析结

果显示两者的相关性系数 r 均大于 0.96。此外，本文

对每一种实验条件做了多组重复实验，1~4 号电池为

C/2 倍率和石墨电极，5~7 号电池为 C/2 倍率和硅碳

电极，8~1 1 号电池为 C 倍率和石墨电极，12~14 号电

图 6　不同倍率和电极材料的健康状态、阻抗和声发射累积撞击次数的演化曲线

Fig.6　The evolution curves of the health status，impedance and cumulative impact times of
acoustic emissions of electrode materials at different ratios

池为 C 倍率和硅碳电极，相关性系数如图 7(d)所示。从图 7(d)中可见，R CT和R SEI与声发射累积撞击次

数的皮尔逊相关系数均超过了 0.9，说明阻抗和声发射参数高度相关，而高倍率下的相关性系数比低倍

率下略大，反映出高倍率下阻抗与力学损伤更密切，与高倍率下电极材料力学损伤更显著的特点一致。
锂离子电池损伤-阻抗-容量的定性关系表现为，电极力学损伤直接引起阻抗增加，而阻抗增加和电

极力学损伤共同导致容量的衰减。声发射与阻抗的皮尔逊相关性定量分析证明了阻抗 R CT和 R SEI均与

电池容量的衰减机理紧密相关，两者既包含电化学信息又能反映电极力学损伤情况，因此都可以作为有

效的间接参数来预测电池容量的衰减情况。
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图 7　不同倍率、不同材料下的阻抗和声发射累积撞击次数的归一化演化曲线：(a)C 倍率下硅碳电极；
(b)C/2 倍率下石墨电极；(c)C 倍率下石墨电极；(d)阻抗和声发射累积撞击次数的皮尔逊相关系数 r

Fig.7　The normalized evolution curves of the cumulative impact times of impedance and acoustic emission
under different magnifications and different materials：(a)silicon-carbon electrode at C rate；(b)graphite

electrode at C/2 rate；(c)graphite electrode at C rate；(d)the Pearson correlation
coefficient r of the cumulative impact times of impedance and acoustic emissions

3　结论

锂离子电池寿命预测的关键环节之一是间接参数的选取，阻抗是常用的间接参数，但目前缺乏阻抗

与电池内部反应机理的研究。因此，本文针对阻抗与电极力学损伤的关系展开研究，设计了电池充放电

循环、电化学阻抗和声发射一体化实验，并分析了损伤与阻抗存在的内在关联。实验结果显示，电池容

量、R CT、R SEI和声发射累积撞击次数均随着循环圈数的增加呈非线性演化趋势且规律相似，分析实验结

果可发现，电极力学损伤引起阻抗增加，阻抗增加和电极力学损伤累积共同导致容量衰减，且皮尔逊相

关性分析显示 R CT和 R SEI与声发射累积撞击次数的相关性系数均超过了 0.9，表明 R CT和 R SEI均与电极

力学损伤紧密相关，且阻抗与声发射参数的强相关性在不同倍率、不同材料体系中得到了论证。综合实

验结果表明 R CT和 R SEI反映了锂离子电池的力-电化学退化过程，可以将其作为锂离子电池寿命预测中

兼具电化学动力学与力学损伤双重表征能力的间接参数。
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Experimental study on life prediction
parameters of lithium-ion batteries

ZHANG Zilong1，XIE Haimei 1，2，3，SONG Haibin4，ZHANG Qian1，2，3，

QIU Wei 1，2，3，WANG Yize1，2，3，KANG Yilan1，2
(1.Department of Mechanics，School of Mechanical Engineering，Tianj in University，Tianj in 3003 50，China；2.Tianj in Key Laboratory

of Modern Engineering Mechanics，Tianj in 3003 50，China；3.National Key Laboratory of Vehicle Power System，Tianj in 3003 50，

China；4.Beij ing Jingwei Hirain Technologies Co.，Inc.，Beij ing 1 00 1 9 1，China)

Abstract：Accurate prediction of the lifespan of lithium-ion batteries is crucial for ensuring the
electrical safety of equipment.In the process of battery lifespan prediction，the selection of indirect
parameters is a key link.However，at present，there are relatively few studies on the relationship
between indirect parameters and the internal reaction mechanism of batteries.This paper conducts an
experimental study on the relationship between indirect parameters in battery life prediction and the
battery reaction mechanism， designs an integrated experimental scheme for battery charge and
discharge cycles，electrochemical impedance and acoustic emission，and obtains the nonlinear evolution
laws of capacity，impedance and mechanical damage with the number of cycles through experiments.
By analyzing the evolution laws of charge transfer impedance (R CT)and solid-state electrolyte interface
film impedance (R SEI)，the mechanism by which R CT and R SEI affect the degradation of battery life by
influencing the transmission and transfer of internal charges in the battery was discovered.Further，

the intrinsic qualitative connection among battery capacity，impedance and damage was expounded.
Subsequently，based on the qualitative connection between impedance and mechanical damage，the
Pearson correlation coefficient was used to quantify the relationship between R CT，R SEI and the
cumulative impact times of acoustic emission.The results show that the correlation coefficients of R CT
and R SEI with the cumulative impact times of acoustic emission are both higher than 0.9，indicating
that impedance is closely related to electrode mechanical damage.Impedance R CT and R SEI contain both
electrochemical factors and electrode mechanical damage information.Moreover，the relationship
between impedance and mechanical damage has been further verified through experiments with
different charge and discharge rates and different electrode materials.
Keywords：impedance evolution；acoustic emission；mechanical damage；life prediction parameters；

lithium-ion battery
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