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锂离子电池二维T-BN/T-graphene异质结
阳极材料性能的理论研究
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摘要 通过基于密度泛函理论的第一性原理计算, 研究了由二维 T-BN 和 T-graphene 组成的异质结(T-BN/      
T-graphene)作为锂离子电池(LIBs)阳极材料的综合性能 . 计算结果表明, T-BN/T-graphene异质结阳极材料展示

了较低的扩散势垒(0.30~0.61 eV)、 较大的理论容量(678.5 mA∙h/g)、 适当的平均开路电压(1.06 V)和较小的晶

格常数变化(0.86%/0.44%). 与单层T-BN和单层T-graphene相比, T-BN/T-graphene异质结在扩散性能方面略有

改善, 最低扩散势垒降至0.30 eV, 表明其具有较快的充放电能力 .
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Theoretical Study on the Performance of Two-dimensional 
T-BN/T-graphene Heterojunction as Anode for Lithium-ion Batteries
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Abstract In recent years， with the wide spread application of electronic devices and the popularity of new energy 
vehicles， lithium-ion batteries（LIBs） attract much of attention due to their high charging/discharging rates and high 
energy density. Meanwhile， two-dimensional（2D） heterojunctions have shown significant potential in the research of 
LIBs anode materials due to their high conductivity， low volume expansion， good cycle life and stability， and        
high specific surface area. Therefore， we investigated the performance of heterojunction composed of 2×2 T-BN and 
3×3 T-graphene tilted at 45° as anode materials for LIBs through first-principles calculations based on density        
functional theory. The band structure of the T-BN/T-graphene heterojunction exhibited metallicity， indicating its    
good conductivity. The adsorption energy of a single Li ranged from ‒ 0.18 eV to ‒ 1.48 eV. As an anode material            
for LIBs， the T-BN/T-graphene heterojunction also exhibited a lower diffusion barrier（0.30—0.61 eV）， a larger     
theoretical capacity（678.5 mA∙h/g）， an appropriate average open circuit voltage（1.06 V）， and a smaller lattice    
constant change（0.86%/0.44%）. Compared with T-BN and T-graphene monolayer， the T-BN/T-graphene heterojunc⁃
tion has slightly improved diffusion behavior of Li， with the lowest diffusion barrier of 0.3 eV， indicating its fast 
charging/discharging ability. Overall， the T-BN/T-graphene heterojunction is expected to become an effective design 
approach for high-quality anode materials in LIBs.
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锂离子电池（LIBs）具有较高的存储能量密度、 较长的使用寿命和较高的额定电压， 一直是研究和

开发的热点［1］.  近几十年来， LIBs已被广泛应用于手机、 电脑和新能源汽车等电子设备 .  然而， 随着科

技的不断进步， 对安全性更高、 存储容量更大、 充放电速度更快的LIBs的需求也日益迫切 .  因此， 为了

推动LIBs性能的进一步提升， 研究并开发新的阳极材料显得尤为重要 .
自石墨烯被发现以来， 二维（2D）材料便开始受到广泛关注 .  其较大的比表面积提供了更多的吸附

位点， 可以增加电池容量和提高电池能量密度 .  而层状结构使离子更加容易嵌入和嵌出， 增加其充放

电速率［2，3］.  目前， 许多2D材料（如碳基材料［4，5］、 过渡金属碳/氮化物（Mxenes）［6，7］等）已得到广泛研究， 
且部分材料已经被实验合成［8］.

异质结材料由于其特殊的结构和可控性， 使组成异质结的材料之间具有显著的协同作用， 从而导

致其与非异质结材料相比具有更好的电化学性能， 这主要体现在电导率提高、 循环稳定性加强和容量

提升等方面［9］.  在理论研究方面， 典型的异质结设计包括 C3N/Blue phosphorene 异质结［10］、 VS2/Blue 
phosphorene 异质结［11］、 Janus MoSSe/Graphene 异质结［12］、 F-GDY/Graphene 异质结［13］、 g-C3N4/Ti2CO2 异   
质结［14］和 ZrO2/MoS2 异质结［15］等 .  Lin 等［10］研究表明， C3N/Blue phosphorene 异质结具有良好的结构       
稳定性和超高刚度， 作为LIBs阳极材料时， 具有较低的扩散势垒（0. 12 eV）和较高的理论容量（1092 
mA∙h/g）.  而VS2/Blue phosphorene异质结具有良好的结构稳定性和高极限应变， 非常有利于LIBs充放

电循环过程［11］.  形成异质结的单层VS2和Blue phosphorene的扩散势垒较低（分别为 0. 22和 0. 16 eV）， 
但理论容量很小（分别为 466和 865 mA∙h/g）［16，17］.  与之相比， VS2/Blue phosphorene异质结的理论容量

（1211. 34 mA∙h/g）显著提高， 且依旧保持了较低的扩散势垒（0. 11 eV）［11］.  对于单层 Janus MoSSe， 其扩

散势垒为 0. 24 eV［18］.  将其与石墨烯结合形成 Janus MoSSe/Graphene 异质结后， 扩散势垒有所下降

（0. 17 eV）， 且理论容量也远高于石墨， 达到了560. 59 mA∙h/g［12］.  在实验合成的材料中， Wang等［19］通
过冷冻干燥自组装法制备了 MoS2/Graphene 异质结， 在 0. 1 A/g 电流密度下循环 200 次后的容量为

862. 5 mA∙h/g； Jiang等［20］用水热法制备的VS2/MoS2异质结， 在1 A/g电流密度下进行500次循环后还有

85. 4%的容量； 而同样利用水热法制备的MnO2/Co3O4异质结则在2 A/g电流密度下循环1100次后仍能

保持581. 8 mA∙h/g的高容量［21］， 这些都验证了利用异质结改善LIBs性能的可行性 .  综上所述， 异质结

的形成可以改善单层材料的部分性能， 在LIBs阳极材料的研究中展现出重要的应用潜力， 为高性能

LIBs的发展提供了新的思路和方向 .  然而， 异质结的多层结构容易使离子的扩散距离变长， 同时制作

工艺复杂、 成本高昂也是严重的问题， 因此， 寻找更加优质的异质结阳极材料至关重要 .
T-graphene单层［22］和T-BN单层［23］具有相似的四方晶格结构， 差异性极小， 有形成稳定的异质结结

构的可能性 .  同时研究发现， T-BN单层在LIBs的阳极应用中具有低的扩散势垒（0. 35~0. 61 eV）、 高的

理论容量（1620 mA∙h/g）和适当的开路电压（0. 479~0. 489 V）， 表现出巨大的潜力［24］.  T-graphene单层

也被用于LIBs的阳极材料研究中， 其具有低扩散势垒（0. 37 eV）、 较高的理论容量（744 mA∙h/g）和低开

路电压（0. 2 V）， 在LIBs的阳极方面也具有广阔的应用前景［22］.  因此， 本文选取T-graphene和T-BN两

种材料， 计算其结合形成异质结时的最优搭建方式和层间距， 并通过分析Li在T-BN/T-graphene异质结

上的单原子吸附与扩散性能， 以及多原子吸附的理论容量和开路电压， 探究了其在LIBs阳极材料中应

用的潜力 .
1 计算方法

基于密度泛函理论的第一性原理计算， 所有的研究均采用CASTEP模块来完成［25］.  计算采用超软

赝势［26］处理电子-离子相互作用， 并将截止能量设为 800 eV.  为了描述电子交换相关效应，采用广义     
梯度近似（GGA）中的Perdew-Burke-Ernzerhof（PBE）泛函， 并采用Tkachenko and Scheffler（TS）提出的多

体色散校正来修正范德华（vdW）相互作用［27］.  在结构优化过程中， 第一布里渊区的 k 点间距设置为

0. 002 nm‒1［28］， 能量收敛标准、 最大应力、 最大压力和最大原子位移分别设为 10‒7 eV/atom， 5×10‒2       
eV/nm， 5×10‒3 GPa和 5×10‒5 nm.  使用Climbing Image Nudged Elastic Band（CI-NEB）［29］方法来确定Li在
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T-BN/T-graphene异质结上的扩散势垒和过渡态 .
2 结果与讨论

2.1　二维T-BN/T-graphene异质结的结构特点

在搭建异质结时， 需要考虑两个晶胞之间的晶格失配率 .  对于两个不同的材料m和n， 它们的晶格

常数分别设为am = bm， an = bn（am > an）， 则可以根据下式计算出晶格失配率（δ， %）：

δ = am - an
am

× 100% (1)
根据图1（A）显示的结果， 经过几何优化后， T-BN的晶格常数a=b=0. 507 nm.  考虑到T-graphene单

层有两种构型（倾斜角度： 0°和45°）［图1（B）和（C）］， 因此， T-BN单层和T-graphene单层组成异质结的

构型将会采用两种不同的搭建方式 .  0°倾斜的T-graphene对应的晶格常数 a=b=0. 487 nm； 45°倾斜的   
T-graphene对应的晶格常数 a=b=0. 344 nm.  为了让晶格失配率最低， 对于 0°倾斜时， 采用 2×2 扩胞的   
T-BN和 2×2扩胞的T-graphene结合， 其晶格失配率是 3. 9%； 对于 45°倾斜时， 选择了 2×2扩胞的T-BN
和3×3扩胞的T-graphene结合， 其晶格失配率是1. 7%.  两种不同倾斜角度的搭建方式均确保了晶格失

配率不超过5%.

由图1可知， 在T-BN原胞中， 边缘的B和中心的N分别构成了B四元环和N四元环， 并且， B和N
也在四周构成了B-N八元环 .  同理可知， 在T-graphene中也存在由C构成的C四元环和C八元环 .  通过

考虑扩胞后的T-BN和T-graphene的不同类型原子环在晶胞中心处对齐（即两环的环心重叠）的情况， 进
一步讨论了T-BN/T-graphene异质结的不同搭建方式 .  对于 0°倾斜时， 搭建方式分为AA和AB两种情

况， 如图S1（A）和（B）（见本文支持信息）所示 .  AA代表T-BN和T-graphene完全重叠； AB代表T-BN的

B-N八元环与T-graphene的C四元环重合 .  对于 45°倾斜时， 搭建方式又可分为AA， AB， AC， AD， AE
和AF 6种， 如图S1（C）~（H）所示 .  AA和AD代表T-BN的B四元环分别与T-graphene的C四元环和C八

元环重合； AB和AE代表T-BN的N四元环分别与T-graphene的C四元环和C八元环重合； 而AC和AF
则代表T-BN的B-N八元环分别与T-graphene的C四元环和C八元环重合 .

为了验证上述不同构型的稳定性， 通过下式计算了不同搭建方式的异质结的结合能（Eb）：

Eb = ETotal - ET⁃BN - ET⁃graphene
N (2)

式中： ETotal（meV）， ET-BN（meV）和 ET-graphene（meV）分别为异质结的总能量、 单层 T-BN 的总能量和单层        
T-graphene的总能量； N为异质结中的总原子数 .  经过计算， 对于0°倾斜时的搭建方式， 结合能为正， 
说明结构不稳定， 因此之后的计算不再考虑这种情况 .

将T-BN单层和T-graphene单层固定， 然后通过调节层间距（粗略精度设为 0.01 nm）， 发现在层间

距为0.33 nm情况下， 所有的构型都表现出较低的结合能（AA， AB， AC， AD， AE和AF的结合能分别为

‒15.361， ‒15.855， ‒15.473， ‒15.619， ‒15.796和‒15.689 meV/atom）， 根据结合能的定义， 负的结合能表

明该异质结的形成过程是放热的， 结构稳定 .  其中， AB堆叠方式的结合能最低， 为‒15.855 meV/atom， 
说明此构型最稳定 .  为了计算更精确的结合能， 进一步增加层间距的精度（0.002 和 0.0002 nm）.  如     
图 S2（A）~（C）（见本文支持信息）所示， 结合能是层间距的函数， 并且函数呈抛物线形状 .  经计算得

Fig. 1　Primitive cells of T⁃BN(A), T⁃graphene tilted at 0°(B) and T⁃graphene tilted at 45°(C) after optimization



CHEMICAL JOURNAL OF CHINESE UNIVERSITIES

高等学校化学学报
研究论文

Chem. J. Chinese Universities, 2024, 45(12), 20240371 20240371(4/9)

知， 当层间距为 0.3314 nm 时， 结合能最低， 为‒15.869 meV/atom， 因此， 获得了最稳定的 T-BN/              
T-graphene异质结构型 .
2.2　二维T-BN/T-graphene异质结的电子性质

通过调整T-BN/T-graphene异质结的层间距， 找到了最稳定的45°倾斜搭建的AB构型 .  接着， 固定

异质结原胞的真空层厚度， 进一步对晶格常数、 原子位置进行结构优化， 来讨论其电子性质 .  经过优

化后， T-BN/T-graphene异质结的结构如图2（A）所示， 晶格常数由a=b=1. 0325 nm变成a=b=1. 0245 nm.  
其中， T-BN 单层上的 B—B 键、 N—N 键和 B—N 键的键长分别为 0. 1676， 0. 1402 和 0. 1445 nm（原始     
T-BN： B—B键、 B—N键和N—N键键长分别为0. 1655， 0. 1429和0. 1393 nm）［23］， T-graphene单层上的

C四元环键和剩余的C八元环键的键长分别为 0. 1454和 0. 1358 nm（原始T-graphene： C四元环键和剩

余的C八元环键的键长分别是0. 1464和0. 1372 nm）［22］.  有趣的是， 优化后的T-BN/T-graphene异质结的

层间距从之前的0. 3314 nm增至0. 3330 nm.

另外， 还对T-BN/T-graphene异质结进行了能带计算［图2（B）］， 可见， 此异质结的价带和导带之间

没有间隙， 说明其具有金属性质， 这对其作为LIBs阳极具有积极的意义 .
2.3　Li在二维T-BN/T-graphene异质结中的吸附性质

考虑到T-BN/T-graphene异质结的结构对称性， 以及为了更好地讨论其吸附性能， 将异质结分为    
4 层： （1） T-BN 单层的上方、 （2） 异质结中间层并靠近 T-BN 单层一侧、 （3） 异质结中间层并靠近           
T-graphene单层一侧和（4） T-graphene单层的下方 .  如图S3（见本文支持信息）所示， 第一层共有8个可

能的吸附点位， 可分为B四元环（HB1）、 N四元环（HN1）和B-N八元环（HBN1）的上方； B—B键（BB1）、 B—N
键（BB-N1）和N—N键（BN1）的上方； B原子（TB1）和N原子（TN1）的上方 .  第二层更靠近T-BN单层， 类似于

第一层， 有8个可能的吸附点位（HB2， HN2， HBN2， BB2， BB-N2， BN2， TB2和TN2）.  第三层更靠近T-graphene单
层， 共有5个可能的吸附点位， 可分为C八元环（H83）和C四元环（H43）的上方； 四元环C—C键（B43）和剩

余八元环C—C键（B83）的上方； C原子（T3）的上方 .  第四层类似于第三层， 共有 5个可能的吸附点位

（H84， H44， B84， B44和T4）.
经过结构优化后， 根据下式计算各个点位的吸附能（Eads）：

Eads = EM + Substrate - ESubstrate - EM (3)
式中： ESubstrate和EM + Substrate（eV）分别为Li吸附前后的T-BN/T-graphene异质结的总能量； EM（eV）为每个Li
在体相中的总能量 .  通过式（3）可以看出， 负的吸附能代表放热， 即反应自发进行， 说明Li能够被吸附

在表面， 且Eads数值越小， 吸附越稳定 .  反之， 正的吸附能代表阳极材料不能吸附住Li.
表S1（见本文支持信息）列出了各个吸附点位在结构优化前后的初始点位和最终点位 .  而经过结构

优化后的稳定吸附点位如图2（A）和表1所示 .  根据结果可知， 第一层吸附的最稳定点位为HBN1， 其吸

附能为‒1. 05 eV.  此外， HB1和HN1点位也能稳定吸附Li， 吸附能分别是‒0. 76和‒0. 44 eV.  由于二三层

都位于中间层， 可以合并起来分析 .  HBN2是位于二、 三层最稳定的吸附点位， 吸附能也是整个T-BN/    
T-graphene异质结的所有吸附点位中最小的， 为‒1. 48 eV.  其次， 还能稳定保持吸附的点位有HN2， BN2

Fig. 2　Top and side views(A) and the band structure(B) of the optimized T⁃BN/T⁃graphene heterojunction
（A） The red squares， circles and triangles represent stable adsorption sites in the upper， middle and lower layers， 
respectively； （B） path： Γ（0， 0， 0） → X（0， 0. 5， 0） → M（0. 5， 0. 5， 0） → Γ（0， 0， 0）.
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和H83， 它们的吸附能分别为‒1. 02， ‒0. 99和‒1. 35 eV.  这两层中的吸附点位大部分都偏移到了H83和
HBN2点位 .  第四层吸附的最稳定点位为H84， 其吸附能为‒0. 56 eV， 其它能保持住的吸附点位有H44和
B84， 吸附能分别为‒0. 33和‒0. 18 eV.

为了进一步探究其吸附性能， 选取了异质结的不同区域中最稳定的HBN1， HBN2和H84 3个吸附点位， 
计算了它们的能带结构（图S4， 见本文支持信息）.  可见， 3个结构的能带图中均有能带穿过费米能级， 
表明它们能够保持其金属性， 这对于作为LIBs阳极材料非常有利 .

此外， 通过差分电荷密度（Δρ）进一步分析了Li和T-BN/T-graphene异质结之间的相互作用， 可以通

过下式计算得出：

Δρ = ρM + Heterojunction - ρHeterojunction - ρM (4)
式中： ρHeterojunction 和 ρM + Heterojunction（e/nm3）分别为 Li 吸附前后的 T-BN/T-graphene 异质结的总电荷密度；         
ρM（e/nm3）为 Li 的总电荷密度 .  图 3（A）~（C）分别展示了 Li 吸附在 T-BN/T-graphene 异质结上的 HBN2， 
HBN1和H84 3个吸附点位的差分电荷密度图（图中黄色部分代表电荷耗尽， 蓝色部分代表电荷积累）.  
HBN1和H84两个吸附点位情况非常相似， 电荷耗尽区主要集中在Li正上方， 电荷积累区主要位于Li和    
T-BN/T-graphene 异质结之间的中间区域 .  HBN2 点位在中间层， 电荷积累区主要位于 Li 和 T-BN/             
T-graphene异质结之间的上下区域， 耗尽区位于Li同高度的剩余区域以及T-BN/T-graphene异质结对应

的上下区域 .  这 3个吸附点位均显示出Li与T-BN/T-graphene异质结之间有明显的电荷转移现象 .  此
外， 根据Hirshfeld电荷分析， 每个Li在HBN1和H84点位转移的电子分别为0. 35和0. 40 e.  有趣的是， 可
能是由于吸附在中间层的原因， 导致每个Li在HBN2点位转移的电子最少， 仅为0. 16 e.

2.4　Li在二维T-BN/T-graphene异质结中的扩散行为

在LIBs中， 决定充放电速率快慢的一个关键因素是扩散势垒 .  考虑T-BN/T-graphene异质结的结构

特点， 从上层、 中间层和下层3个方面分别考虑其扩散 .  如图4（A）所示， 由于上层中HBN1是最稳定的

吸附点位， 考虑了3条可能的扩散路径 .  路径Ⅰ： Li从HBN1点位经过HB1点位到邻近的另一个HBN1点位， 
路径Ⅱ： Li从HBN1点位直接到邻近的另一个HBN1点位， 路径Ⅲ： Li从HBN1点位经过HN1点位到邻近的另一

个HBN1点位 .  如图4（B）所示， 由于中间层最稳定的吸附点位是HBN2， 也考虑了3条扩散路径 .  路径Ⅳ： 
Li从HBN2点位经过H83点位到邻近的另一个HBN2点位， 路径Ⅴ： Li从HBN2点位直接到邻近的另一个HBN2点
位， 路径Ⅵ： Li从HBN2点位经过HN2点位到邻近的另一个HBN2点位 .  在下层， 由于次稳定点位较少， 只
考虑了两条路径［图4（C）］， 路径Ⅶ： Li从H84点位直接到邻近的另一个H84点位， 路径Ⅷ： Li从H84点

Table 1　Stable adsorption sites and adsorption energy of Li on T-BN/T-graphene heterojunction

Layer
1st

Stable site
HBN1
HB1
HN1

Eads/eV
-1.05
-0.76
-0.44

Layer
2nd & 3rd

Stable site
HBN2
HN2
BN2
H83

Eads/eV
-1.48
-1.02
-0.99
-1.35

Layer
4th

Stable site
H84
H44
B84

Eads/eV
-0.56
-0.33
-0.18

Fig. 3　Charge density difference of Li adsorbed at HBN2(A), HBN1(B) and H84(C) sites 
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位经过H44点位到邻近的另一个H84点位 .

经过计算， Li在T-BN/T-graphene异质结中的扩散势垒曲线和扩散路径如图5和图S5（见本文支持

信息）所示， 上层扩散路径中路径Ⅰ的扩散势垒最低（0. 44 eV）， 而路径Ⅱ和Ⅲ扩散势垒分别为 0. 47和

0. 61 eV.  在中间层的扩散路径中， 路径Ⅳ表现出最低的扩散势垒（0. 30 eV）.  而路径Ⅴ和Ⅵ的扩散势垒

分别为0. 31和0. 51 eV.  在下层的扩散路径中， 路径Ⅶ和Ⅷ的扩散势垒分别为0. 39和0. 31 eV.  综上

所述， T-BN/T-graphene异质结表现出各向异性的扩散特性 .  其扩散势垒低于T-graphene［22］， T-BN［24］和
MgB2［30］， 表明 Li 在 T-BN/T-graphene 异质结上的扩散具有改善作用， 并且证明了其具有优良的扩散

特性 .

2.5　二维T-BN/T-graphene异质结的理论容量和开路电压

存储容量是LIBs性能中非常关键的指标， 因此， 通过多层吸附来模拟计算T-BN/T-graphene异质结

的理论容量 .  使用下式计算层平均吸附能（Econ）， 以判断 T-BN/T-graphene 异质结能够最大吸附 Li 的
数量：

Econ = Ex2 - Ex1 - ( x2 - x1 )EM
( x2 - x1 ) (5)

式中： Ex1， Ex2 和 EM（eV）分别为吸附 Li 的个数为 x1， x2（x1 < x2）时 T-BN/T-graphene 异质结的总能量和     
每个Li在体相中的总能量 .  如果Econ 值为负值， 说明T-BN/T-graphene异质结可以吸附Li.  由于HBN2点
位是最稳定的吸附点位， 将其设置为吸附第一层， 优化后的构型如图 6（A）所示 .  经计算， 其 Econ 为
−1. 65 eV.  然后， 考虑到HBN1点位的吸附能比异质结下层所有吸附点位的都小， 将第二层的满吸附点

位设置在异质结的上层 .  考虑到3种满吸附方式（HBN1， HB1和HN1）， 并一一进行计算 .  满吸附在HBN1点
位和HB1点位的Econ分别为‒0. 58和‒0. 59 eV.  而满吸附在HN1点位上的Li会形成团簇， 因此， 舍弃了这

种满吸附方式 .  由于Econ越低， 吸附越稳定， Li吸附第二层的满吸附点位倾向于HBN1点位， 优化后的结

构如图6（B）所示 .  若吸附第三层再继续往上吸附Li的话， 优化后的结构均会形成团簇， 因此， 不考虑

Fig. 4　Diffusion paths of Li in the upper layer(A), middle layer(B) and lower layer(C) of 
T⁃BN/T⁃graphene heterojunction

Fig. 5　Diffusion barriers corresponding to the diffusion paths of Li in the upper layer(A), middle 
layer(B) and lower layer(C) of T⁃BN/T⁃graphene
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在上层继续吸附Li， 而是将吸附第三层放到了异质结的下层 .  在这种情形下也考虑了H84点位和H44点
位两种情况， 通过计算得到Econ 分别为‒0. 68和‒0. 75 eV， 所以吸附第三层的满吸附点位倾向于H44点
位， 优化后的结构如图6（C）所示 .  继续往下吸附第四层， 将会导致Li形成团簇， 说明最大能够吸附的

层数是3层（3种构型分别命名为B16N16C36Li8， B16N16C36Li12和B16N16C36Li21）.
为了探究3种构型的电子性质， 计算了它们的电荷局域密度（ELF）图［图7（A）~（C）］.  在吸附第二

层Li后， 上层Li的表面还有一层负的电子云［图7（B）］.  然而， 若再往上吸附Li， 部分Li可能会掉下来

并靠近吸附第二层的Li， 增加形成Li团簇的风险 .  因此， 没有考虑继续在上层吸附Li.  而在吸附第三

层Li后， 下层Li的表面没有带负的电子云， 说明不能再往下吸附Li了， 其最大构型就是B16N16C36Li21
［图7（C）］.

由于吸附最大容量Li的构型是B16N16C36Li21， 通过下式计算T-BN/T-graphene异质结的理论容量（C， 
mA∙h/g）：

C = xmax zF
M (6)

式中： xmax为吸附Li的最大浓度； z为Li的价电子数（z=1）； F（26801 mA∙h/mol）为法拉第常数； M（g/mol）
为T-BN/T-graphene异质结的摩尔质量 .

计算得出的T-BN/T-graphene异质结的理论容量是678. 5 mA∙h/g.  此外， 考虑到体积膨胀与电池的

安全性能相关， 计算了B16N16C36Li21构型的晶格体积膨胀 .  在a方向， 晶格体积膨胀率是0. 86%； 在 b方
向， 晶格体积膨胀率是0. 44%.  表明其具有较好的安全性能 .  然后， 根据下式计算了其开路电压（VOC）：

VOC ≈ - Ex2 - Ex1 - ( x2 - x1 )EM
ze ( x2 - x1 ) (7)

式中： Ex1 和Ex2（eV）分别为T-BN/T-graphene异质结吸附相邻浓度 x1 和 x2（x1 < x2）的Li时的总能量 .  如

Fig. 6　Top and side views of B16N16C36Li8(A), B16N16C36Li12(B) and B16N16C36Li21(C)

Fig. 7　Side views of ELF for B16N16C36Li8(A), B16N16C36Li12(B) and B16N16C36Li21(C) configurations
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图 8所示， 随着Li个数的增加， VOC显著下降， 整体

的VOC波动范围在0. 59~1. 65 V之间 .  经过计算， 其
平均VOC是1. 06 V.

表2列举了一些二维材料作为LIBs阳极的理论

计算结果［10~12，22，24，30~39］， 并将其性能和本文计算的   
T-BN/T-graphene 异质结的性能进行了比较 .  首先， 
与 T-graphene 单层［22］和 T-BN 单层［24］相比， T-BN/      
T-graphene 异质结在扩散性能方面略微改善， 扩散

势垒更低， 但这也导致了理论容量的减小 .  与多数

异质结相比， T-BN/T-graphene 异质结的扩散势垒

（0. 30 eV）略高， 接近于 MoS2/C3N 异质结（0. 28 eV）［31］和 C3N/graphene 异质结（0. 28 eV）［32］， 但仍低      
于 β12-Borophene/graphene异质结（0. 56 eV）［33］和MgB2（0. 613 eV）［30］等单层材料， 表现出了较好的充放

电速率 .  而在理论容量方面， T-BN/T-graphene异质结（678. 5 mA∙h/g）明显高于 Janus MoSSe/Graphene
异质结（560. 59 mA∙h/g）［12］、 MoS2/VS2 异质结（584 mA∙h/g）［34］和 Blue phosphorene/Graphene 异质结

（626. 04 mA∙h/g）［35］.  此外， 其理论容量也超过了商用石墨（372 mA∙h/g）［40］.  虽然 T-BN/T-graphene异   
质结的平均VOC（1. 06 V）较大， 但其整体的VOC波动范围（0. 59~1. 65 V）依然在一个合理的区间内， 与
VS2/Blue phosphorene异质结（0. 50~1. 81 V）［11］和MoS2/VS2异质结（0. 5~1. 8 V）［34］相当 .  综上所述， T-BN/
T-graphene异质结具有低扩散势垒、 较高的理论容量、 适当的VOC和极小的晶格体积膨胀， 表明其具备

优异的性能均衡性， 为其在LIBs阳极应用中带来了潜在的商业价值 .

3 结 论

基于密度泛函理论， 对T-BN/T-graphene异质结进行了电子性质分析， 并研究了其在LIBs阳极应用

的可行性 .  经过计算选择将2×2扩胞的T-BN和3×3扩胞的T-graphene相结合， 并采用45°倾斜的AB堆

叠方式， 层间距为0. 3330 nm.  电子性质分析结果显示， T-BN/T-graphene异质结表现出金属性， 说明其

具有良好的导电性 .  单原子吸附能在‒0. 18~‒1. 48 eV之间， 且仍然能保持金属性， 表明其适用于LIBs

Table 2　Theoretical calculations of 2D materials as anode materials for LIBs

Material
T⁃BN/T⁃graphene*

T⁃BN
T⁃graphene
C3N/Blue phosphorene*

VS2/Blue phosphorene*

Janus MoSSe/Graphene*

VS2
Blue phosphorene
Janus MoSSe
MgB2
MoS2/C3N*

C3N/Graphene*

β12⁃Borophene/Graphene*

MoS2/VS2*

Blue phosphorene/Graphene*

β12⁃Borophene
VS2/Graphene*

Penta⁃graphene/MoS2*

C3N/Borophene*

Diffusion barrier/eV
0.30—0.61
0.35—0.61

0.37
0.12
0.11
0.17
0.22
0.16
0.24
0.613
0.28
0.28
0.56
0.24
0.13
0.66
0.03
0.13

0.006—0.010

Theoretical capacity/（mA∙h∙g-1）
678.5
1620
744
1092

1211.34
560.59

466
865

776.5
1750.9
742.86
1079
907
584

626.04
1984
771
751

1086.27

VOC/V
1.06

0.479—0.489
0.2

0.11—0.45
0.50—1.81
0.17—0.41

0.93
—

0.106—0.620
0.689
0.17
0.13

0.08—1.09
0.5—1.8

0.23
0.61—1.26

0.65
0.592
0.34

Ref.
This work

［24］
［22］
［10］
［11］
［12］
［16］
［17］
［18］
［30］
［31］
［32］
［33］
［34］
［35］
［36］
［37］
［38］
［39］

* Represents a heterojunction.

Fig. 8　VOC of Li adsorption on T⁃BN/T⁃graphene 
heterojunction
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阳极材料 .  与T-BN单层和T-graphene单层的扩散势垒和理论容量对比显示， T-BN/T-graphene异质结在

扩散势垒方面有些许的性能改善， 但理论容量却有所降低 .  总之， T-BN/T-graphene异质结具有较低的

扩散势垒、 较高的理论容量、 适当的VOC和微小的晶格体积膨胀， 表明其在LIBs的阳极应用中具有广阔

的前景 .
支持信息见http: //www.cjcu.jlu.edu.cn/CN/10.7503/cjcu20240371.
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