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水性锌金属电池（ZMBs）因高安全性、资源丰富性和环境友好性，被视为二次电池体系的有力
竞争者。然而，锌枝晶生长、副反应及阳极腐蚀等问题严重制约了其循环性能与实际应用。本研
究提出了一种表面电子重构策略，通过铜（Cu）原子掺杂二氧化铈（CeO2）构建人工界面层Cu
2Ce7Ox，优化Zn2+的吸附能与迁移能，实现了高可逆、稳定的锌阳极。

研究背景与意义

ZMBs凭借安全、低成本、资源丰富等优势备受关注，但其发展受限于锌枝晶生长、副反应（如
析氢反应）及阳极腐蚀，这些问题的核心在于[Zn(H2O)6]2+去溶剂化动力学迟缓，导致了Zn2+
沉积/剥离过程的不可逆。现有策略（如电解液优化、三维阳极结构设计、表面修饰）虽能部分
改善性能，但或因添加剂析出阻塞离子通道，或因结构电流密度不均，或因界面层吸附/迁移能
失衡，难以实现长期稳定循环。本研究旨在通过界面层电子结构调控，平衡Zn2+的吸附与迁移
能，抑制枝晶与副反应，为提升ZMBs循环稳定性提供普适性策略。

主要研究内容

研究团队首先通过高温煅烧法将Cu原子掺杂至CeO2晶格，形成Cu2Ce7Ox界面层。电子局域函数
（ELF）分析表明，Cu掺杂诱导CeO2发生了s-p-d轨道杂化，引发了电子重排：Ce原子周围电子
密度降低，Cu与O原子间电子更分散，Ce-O键增强，优化了界面层电子云的分布，进而调控了Z
n2+与界面的化学亲和力。进一步计算Zn2+吸附能与迁移能发现，CeO2对Zn2+的吸附能高达-3.2
1 eV，而Cu2Ce7Ox吸附能适中，同时其迁移能高于裸Zn但低于CeO2，这既抑制了Zn2+的过度二
维扩散，又避免了迁移的受阻，进而平衡了吸附与迁移过程。
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图1 Cu掺杂CeO2的结构调控及其对Zn2+的电化学性能

X射线衍射（XRD）、透射电镜(TEM)与X射线光电子能谱（XPS）证实Cu原子成功取代了部分C
e原子，导致CeO2晶格膨胀（Cu2Ce7Ox(111)晶面间距0.322 nm，大于纯CeO2），且氧空位的比
例增加，进一步优化了电子结构。扫描电镜（SEM）显示Cu2Ce7Ox呈纳米片形貌，均匀覆盖锌
箔形成了300
nm的致密界面层，接触角测试表明其疏水性优于裸Zn，减少了H2O分子对界面的侵蚀。

图2 Cu2Ce7Ox的结构表征及其对锌电极表面性能的影响

拉曼光谱、傅里叶变换红外光谱（FTIR）和分子动力学（MD）模拟表明，Cu2Ce7Ox界面层使[
Zn(H2O)6]2+中接触离子对（CIP）比例提升至58.4%，SO42-更积极地参与溶剂化，降低了去溶
剂化能垒；同时H2O分子间氢键网络增强，自由H2O含量增加，促进了Zn2+的去溶剂化动力学
。MD模拟进一步验证，Cu2Ce7Ox界面Zn-
O(SO42-)配位数高于CeO2和裸Zn，表明其能够更有效地调控溶剂化结构。

                                                 3 / 11



 

图3 Zn2+溶剂化结构的电化学表征与理论计算

电化学测试验证了Cu2Ce7Ox的保护效果：浸泡实验中，裸Zn表面在7天后生成了片状腐蚀产物Z
n4SO4(OH)6�3H2O（ZHS），而Cu2Ce7Ox@Zn表面则无明显腐蚀；原位光学显微镜观察显示
，5 mA/cm�电流密度下，裸Zn在沉积30分钟后出现了明显的凸起，而Cu2Ce7Ox@Zn表面仍保
持平整。对称电池测试中，Cu2Ce7Ox@Zn对称电池在1 mA/cm�、1
mAh/cm�条件下稳定循环超过1600小时，过电位仅24 mV；Cu/Zn不对称电池的循环寿命超过了
2500小时，平均库伦效率达99.9%。全电池（Cu2Ce7Ox@Zn/MnO2）在1
A/g下800次循环后的容量保持率为88.9%，0℃低温下500次循环后可逆容量为92.9
mAh/g，展现出优异的综合性能。

                                                 4 / 11



 

图4 耐腐蚀性能、无枝晶生长及其机制示意图
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图5 与成核及Zn沉积影响相关的电化学测试
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图6 不同电流密度和温度下全电池电化学性能测试的对比

研究结论

本研究通过Cu原子掺杂CeO2构建Cu2Ce7Ox人工界面层，利用表面电子重构策略优化界面电子结
构，平衡了Zn2+的吸附能与迁移能，有效抑制锌枝晶生长与副反应，显著提升了锌阳极的循环
稳定性与可逆性。实验与理论计算表明，Cu2Ce7Ox界面层通过调控溶剂化结构、降低去溶剂化
能垒、增强界面疏水性等多重机制，实现了Zn2+的均匀沉积与剥离。对称电池超1600小时的稳
定循环、不对称电池2500小时的长寿命及全电池88.9%的容量保持率等结果，验证了该策略的有
效性。
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Aqueous zinc metal batteries (ZMBs) are regarded as strong contenders in secondary battery systems due to
their high safety and abundant resources. However, the cycling performance of the Zn anode and the overall
performance of the cells have often been hindered by the formation of Zn dendrites and the occurrence of
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