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集流体塑性变形对锂离子电池双层电极中锂扩散

和应力的影响∗

宋旭 陆勇俊 石明亮 赵翔 王峰会†

(西北工业大学力学与土木建筑学院, 仿生与先进能源研究中心, 西安 710129)

( 2018年 1月 20日收到; 2018年 4月 10日收到修改稿 )

针对锂离子电池双层电极结构, 建立了综合考虑锂扩散、应力、浓度影响的材料属性及集流体弹塑性变形
的理论模型. 基于所建立的模型, 主要研究了在充电过程中集流体可能发生的塑性变形对电极中锂扩散及应
力的影响. 数值结果表明集流体的塑性变形会减弱其对活性层的约束, 这不仅使得集流体和活性层中的应力
得到明显缓解, 而且还促进了锂在活性层中的扩散, 提高了活性层的有效容量. 与此同时, 研究了集流体的屈
服强度和塑性模量这两个参数的影响, 结果表明, 较小的屈服强度和较小的塑性模量能进一步弱化约束, 松
弛电极活性层中的应力, 并增加其有效充电容量. 研究结果为分层电极的结构设计和性能优化提供了一定的
参考.

关键词: 锂离子电池, 双层电极, 扩散诱导应力, 塑性变形
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1 引 言

当今社会, 锂离子电池已经成为人们日常生活
中不可或缺的高效且清洁的电化学储能及供能设

备. 近年来, 新型高储锂容量电极材料 (例如Si)的
开发使得锂离子电池在新能源利用、电动汽车供电

等方面显示出良好的应用前景 [1]. 通常, 锂离子电
池在充放电循环中伴随着复杂的物理化学过程, 其
中一个基本的过程是锂原子在电极材料中的扩散,
这个扩散过程伴随着电极材料的体积变化, 在几何
约束或者浓度分布不均匀的情况下, 通常会引起较
大的应力. 这些体积变化和应力会破坏结构的稳定
性, 甚至引起电极破坏失效, 这被认为是导致电池
容量和寿命快速衰退的主要原因之一, 成为阻碍高
容量、长寿命锂离子电池商业化的一个关键科学问

题, 并且受到了工业界和学术界的广泛关注 [1−4].
为了克服电极材料力学失效这一关键技术

难题, 国内外许多学者对此进行了大量科学研

究 [5−7]. 目前来看, 最为有效的缓解力学失效的手
段是通过对高容量电极材料进行纳米结构设计 (例
如纳米线 [8]、纳米颗粒 [9]、中空纳米球 [10]或管 [8]、

纳米薄膜 [9]等), 这是因为纳米结构具有较大的比
表面积、较短的电子和离子扩散路径. 然而单纯的
减小电极颗粒材料的尺寸, 虽然能很好地缓解电极
在充放电过程中的应力, 避免结构破坏; 但是会导
致更加不稳定的固体电解质界面相, 与此同时, 电
极整体的膨胀水平并没有得到本质改变 [11,12]. 因
此, 在宏观尺度研究包含集流体约束的分层电极结
构的应力和变形具有十分重要的意义. 分层电极
结构主要由收集电流的金属集流体和储存锂的活

性层组成, 相比较于微观尺度的单颗粒电极模型,
分层电极结构由于考虑了集流体对电极活性材料

的约束作用, 更接近于电极的实际工作情况. 国内
学者Zhang等 [13]通过解析模型分析了多层电极中

的扩散诱导的应力, 从力学的角度阐明了结构参数
(模量比和厚度比)设计对锂离子电池分层电极结
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构稳定性的重要性. Song等 [14]进一步在分层电极

中考虑应力诱导的扩散, 发现应力对锂扩散的影响
效果与电极的结构参数和几何约束有一定的关系.
He等 [15]研究了浓度引起的活性层模量变化对锂

扩散及应力的影响, 结果表明浓度引起的模量变化
不应该被忽视. 另一方面, 为了缓解分层电极中的
应力, 北京大学方岱宁课题组提出通过对活性层薄
膜施加预应变 [16], 以及设计连续梯度的活性层材
料 [17]可以明显缓解多层电极中的应力. 浙江大学
陈伟球课题组通过力学建模, 发现活性层与集流体
界面的滑移 (非理想界面) [18], 以及石墨烯强化的
活性层 [19] 能改善双层电极的力学行为. 最近, 我
们通过建立新的双层电极理论模型, 揭示了在某些
低熔点合金电极中 (例如锡), 电化学充放电诱导的
蠕变变形会使应力发生自松弛现象 [20]. 然而, 以
上这些研究都假定在充放电过程中集流体仅仅发

生弹性变形, 集流体在一定条件下会发生塑性变形
的情况未被考虑. 从传统机械设计角度来讲, 一般
认为应该避免承载构件发生塑性变形, 因为塑性变
形可能会对其结构安全有害; 然而对于分层电极中
的金属集流体而言, 其作用主要是收集并传导电
流, 并不是为了承载. 最近, Song等 [21]通过对三层

的对称电极结构的研究证实了集流体的塑性变形

可以缓解活性层中的应力; 但是他们的理论模型忽
略了应力对扩散的影响以及弯曲变形的影响. Li
等 [22]进一步研究了集流体的塑性变形对双层电极

结构在充电过程中弯曲变形的影响, 但作者假设在
充电过程中锂在活性层中的浓度分布是均匀的, 同
样忽略了应力诱导的扩散.

考虑到电极的充电过程是一个力学 -电化学相
互耦合的过程, 并且锂在活性层中的分布是由扩散
控制的, 与此同时, 锂在活性材料中的扩散又会引
起材料属性的变化 [15,23]. 综合以上因素, 本文综
合考虑电极力学过程和电化学过程的相互耦合, 建
立双层弹塑性集流体电极模型, 研究电极集流体的
塑性变形对双层电极在充电过程中锂扩散过程和

应力变化的影响, 同时研究集流体的屈服强度和塑
性模量的影响, 以期对电池电极结构优化提供理论
指导.

2 物理模型

如图 1 (a)所示, 考虑活性层与金属集流体构
成的双层电极结构, 其中活性层和集流体厚度分

别为h1和hs. 设沿厚度向上的方向为x轴, 活性
层/集流体界面位于 y-z平面 (x = 0). 为了简化分
析, 假设: i)系统为二维平板结构, 其厚度远小于
y-z平面内尺度; ii)活性层与集流体黏结界面为理
想界面; iii)活性层为各向同性线弹性材料, Li浓度
引起较小的各向同性局部化学膨胀; iv)集流体满
足von Mises屈服准则, 为各向同性线性硬化弹塑
性材料 [21,22]; v)电极板不受外界约束作用; vi) Li
离子仅从活性层表面进入, 并沿活性层厚度方向扩
散, 忽略活性材料的相变行为. 基于这些假设, 当
对电极进行充电时, Li离子扩散进入活性层引起局
部膨胀, 从而拉伸集流体, 由于结构不对称, 导致电
极发生弯曲, 集流体中等效应力水平达到其屈服强
度的区域会发生塑形变形, 如图 1 (b)所示.

x

/

O↼z↽
y

x

y

h1

hs

hp

O↼z↽

Li+

Li+

σs

(a)

(b)

图 1 活性层与集流体构成的双层电极横截面示意图

(a) 充电前; (b) 充电中
Fig. 1. Schematic illustration of cross section of a bi-
layer electrode which consists of current collector and
active layer: (a) Before charging; (b) during charging.

2.1 扩散诱导的弹塑性弯曲

对于线弹性的电极材料 (假设 iii)), Li原子扩
散诱导的变形可通过与热失配类比得到 [24]

εij =
1

E
[(1 + ν)σij − νσkkδij ] +

Ωc

3
δij , (1)

其中εij和σij是应变和应力张量, E为浓度有关

的弹性模量, ν 为泊松比, Ω为扩散物质的偏摩

尔体积 (m3/mol), c为扩散物质的浓度 (mol/m3),
δij为Kronecker函数. 基于假设 i), 扩散诱导的
变形使得所研究系统处于平面双轴应力状态, 即
σyy = σzz(其余应力分量为0), 于是 (1)式变为

σyy = E∗
(
εyy −

Ωc

3

)
, (2)
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其中E∗ = E/(1− ν)为双轴弹性模量. 由小变形理
论中的变形协调条件 [13]及弯曲变形的Bernoulli-
Euler假设 [24]可得双轴正应变为

εyy = εzz = ε0 + κx, (3)

其中 ε0为界面处 (x = 0)的正应变, κ为电极弯

曲曲率. 联合 (2)式和 (3)式可得活性层中的应力
分布为

σ1 = E∗
1

(
ε0 + κx− Ωc

3

)
, 0 6 x 6 h1. (4)

在金属集流体中, 随着锂化的进行, 弯曲变形
会松弛集流体靠近自由表面 (x = −hs)区域的应
力, 集流体靠近黏结面 (x = 0)附近区域的应力水
平高于表面区域, 这使得集流体靠近黏结面附近区
域将首先发生塑性变形. 因此集流体的变形特征必
须分为 3 个阶段进行考虑: 完全弹性变形, 部分塑
性变形, 完全塑性变形 [22,25]. 不失一般性, 首先研
究部分塑性变形时的情况 (图 1 ). 设塑性变形区域
的厚度为hp (0 6 hp 6 hs), 集流体单轴屈服应力
为σY, 由假设 iv)可得弹塑性边界的控制方程为

E∗
s (ε0 − κhp) = σY. (5)

对于集流体中发生塑形变形的区域, 根据假设
iv), 塑性应变εp

s 满足Prandtl-Reuss流动法则. 对
于所研究的平板结构, 塑性流动法则简化为 [25]

εp
s =

σs − σY
E∗

p
, (6)

其中σs为集流体中的应力, 由于塑性变形保持体
积不变, 故E∗

p = 2Ep, Ep为单轴塑性模量 (功硬化
率). 于是,由 (3)式和 (6)式及Hooke定律可得塑性
变形区域的本构方程:

σs = αE∗
s

(
ε0 + κx+

σY
E∗

p

)
,

− hp 6 x 6 0, (7)

其中α = (1 + E∗
s /E

∗
p)

−1. 对于集流体中弹性变形
的区域, 其本构方程为

σs = E∗
s (ε0 + κx), − hs 6 x 6 −hp. (8)

由方程 (4), (7)和 (8)可知系统的应力应变分
布取决于ε0和κ两个参数, 而这两个参数可通过系
统的平衡方程求解 [26]. 一般而言, 弹性波传播的特
征时间远小于溶质原子扩散的特征时间, 因此可将
系统的弯曲变形视为准静态过程 [27]. 基于假设v),

系统在准静态条件下的平衡方程方程为:∫ 0

−hs

σs dx+

∫ h1

0

σ1dx = 0, (9)∫ 0

−hs

σsxdx+

∫ h1

0

σ1xdx = 0. (10)

将方程 (4), (7)和 (8)代入方程 (9)和 (10), 化
简可得

C̄1ε0 + C̄2κ̄ = N̄ c
p, (11)

C̄2ε0 + C̄3κ̄ = M̄ c
p, (12)

其中:

C̄1 = h̄s − h̄ph̄s + αh̄ph̄s +

∫ 1

0

Ēdx̄,

C̄2 =
(1− α)

2
h̄2

ph̄
2
s −

1

2
h̄2

s +

∫ 1

0

Ēx̄dx̄,

C̄3 =
(α− 1)

3
h̄3

ph̄
3
s +

1

3
h̄3

s +

∫ 1

0

Ēx̄2dx̄,

N̄ c
p =

Ω̄

3

∫ 1

0

Ēc̄dx̄− σY
E∗

p
αh̄ph̄s,

M̄ c
p =

Ω̄

3

∫ 1

0

Ēc̄x̄dx̄+
σY
E∗

p

α

2
h̄2

ph̄
2
s ,

其中 κ̄ = κh1, h̄s = hs/h1, h̄p = hp/hs, x̄ =

x/h1, c̄ = c/cmax, Ω̄ = Ωcmax, Ē = E∗
1/E

∗
s 为方

便计算及参数化研究而引入的无量纲参数, cmax为

电极材料所能吸附的最大Li浓度; C̄1, C̄2和 C̄3分

别为无量纲的拉伸刚度、拉伸弯曲耦合刚度以及弯

曲刚度; N̄ c
p 和 M̄ c

p可以理解为活性层中Li离子扩
散及集流体塑性变形共同诱导的无量纲附加轴力

和附加弯矩. 联立方程 (11)和 (12)得

κ̄ =
N̄ c

pC̄2 − M̄ c
pC̄1

C̄2
2 − C̄1C̄3

, (13)

ε0 =
M̄ c

pC̄2 − N̄ c
pC̄3

C̄2
2 − C̄1C̄3

. (14)

在以上表达式中, 当hp = 0时, 集流体为完全
弹性行为; 当0 < hp < hs 时, 集流体发生部分塑性
变形; 当hp = hs时, 集流体为完全塑性行为. 需要
指出的是, 在充电过程中集流体的变形行为由活性
层中的浓度分布决定, 并且hp的值由方程 (5)决定.

2.2 应力 -扩散耦合模型

当Li原子进入活性层后,其浓度分布主要由扩
散控制, 并且满足物质守恒定律

∂c

∂t
+∇ · J = 0, (15)
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其中 t为扩散时间, J为Li的扩散通量. 根据热动
力学理论, 物质扩散运动的驱动力为化学势梯度,
采用线性动力学模型, 扩散通量可表达为 [28]

J = cv = −Mc∇µ, (16)

其中 v为原子迁移速度, M为原子迁移率, µ为Li
在活性层中的化学势. 为了研究应力与扩散的相
互耦合作用, 基于假设 iii), 采用小变形情况下的
Larché-Cahn化学势 [29,30]

µ = µ0 +RT lnC −Ωijσij

− 1

2

dSijkl

dc σijσkl, (17)

其中µ0为标准状态下的参考化学势; R为通用气体
常数; T为绝对温度; C 为Li的摩尔分数, 并且满
足∇C/C = ∇c/c [31]; Ωij为浓度诱导的化学应变

张量, 对于各向同性化学膨胀满足Ωij = Ωδij/3;
Sijkl为柔度张量,由各向同性材料的广义Hooke定
律可得:

Sijkl =
1 + ν

2E
(δikδjl + δilδjk)−

ν

E
δijδkl. (18)

由 (17)和 (18)式以及假设 i)和 iii)可以得到Li在活
性层中的化学势为

µ = µ0 +RT lnC −Ωσh − σ2
1

d
dc

(
1

E∗
1

)
. (19)

(19)式中, 第三项考虑了静水压 (σh = 2σ1/3) 的
贡献, 第四项考虑了Li扩散引起活性层材料属性
(E)变化的贡献. 根据假设vi), 并联合方程 (16)和
(19)可以得到活性层中沿厚度方向的扩散通量:

J = −D

[
∂c

∂x
− Ωc

RT

∂σh
∂x

+
c

RT

∂

∂x

(
σ2
1

E∗2
1

∂E∗
1

∂c

)]
. (20)

为了便于数值计算, 引入以下无量纲参数:

t̄ =
D

h2
1

t, J̄ =
h1

Dcmax
J,

σ̄ =
Ω

RT
σ, Ē∗

1 =
Ω

RT
E∗

1 . (21)

运用这些无量纲参数, 可得到扩散通量的无量纲
形式:

J̄ = −
[
∂c̄

∂x̄
− c̄

∂σ̄h
∂x̄

+
c̄

Ω̄

∂

∂x̄

(
σ̄2
1

Ē∗2
1

∂Ē∗
1

∂c̄

)]
, (22)

以及无量纲形式的扩散方程:
∂c̄

∂t̄
+

∂J̄

∂x̄
= 0. (23)

如果忽略扩散通量中应力及弹性模量变化的贡献,
则 (23)式退化为经典的菲克定律. 由于应力、浓度
及浓度有关的弹性模量同时出现在力学方程和扩

散方程中, 当给定合适的初始和边界条件, 这些耦
合的扩散 -弹性控制方程应该被同时地迭代求解.

3 结果与讨论

本文以商用的锂离子电池平板阳极为研究对

象, 假设活性层材料为石墨, 集流体材料为铜片.
假设双层电极活性层在充电前不含Li溶质原子, 则
初始条件为

c̄(x̄, t̄ = 0) = 0. (24)

考虑恒流充电情况, 即在边界处 (x = h1)有一个恒
定的扩散通量, 其他的表面均为不可渗透, 即边界
条件为

J̄ |x̄=1 = −J̄0, J̄ |x=0 = 0. (25)

基于热动力学模型分析, 活性材料的弹性模量与溶
质原子浓度的函数关系可以表达为一阶近似 [27],

E1(c) = E0 + kc̄, (26)

其中E为活性材料不含Li溶质原子时的弹性模量,
k为弹性模量随Li浓度变化的比例常数. 双层电极
板的材料及热力学参数如表 1所列. 为了求解非线
性的扩散弹性耦合问题, 所有的迭代步通过商用的
有限元软件COMSOL Multiphysics实现.

表 1 材料参数

Table 1. Material parameter.

物理参数 符号/单位 值

石墨的弹性模量 E0/GPa 19.025 [15]

铜的弹性模量 Es/GPa 117 [15]

石墨的偏摩尔体积 Ω/m3· mol−1 4.17× 10−6 [32]

最大锂离子浓度 cmax/mol·m−3 2.64× 104[32]

石墨的泊松比 ν1 0.28

铜的泊松比 νs 0.32

比例常数 k 82.234 [15]

首先研究集流体塑性变形对平板电极在恒流

充电条件下扩散过程和力学变形的影响, 计算中选
取典型的几何参数h1/hs = 10 : 1, 典型的材料参
数包括活性层屈服强度σY = 2 × 10−3E∗

s , 塑性模
量E∗

p = E∗
s /6

[23], 边界恒通量取 J̄0 = 0.5 [16].
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图 2 (a)为在考虑集流体发生塑性变形情况下
集流体在充电过程的变形情况, 可以看到集流体发
生塑性变形分为 3个阶段, 在大约 t̄ = 0—0.49时塑
性变形区域厚度为 0, 集流体为弹性变形阶段, 在
t̄ = 0.49—0.65时, 0 < h̄p < 1, 集流体为部分塑性
变形阶段, 在 t̄达到 0.65后 h̄p = 1, 集流体发生完
全塑性变形. 图 2 (b)为活性层中沿厚度方向的锂
浓度分布情况, 由于集流体在充电初期还未发生塑
性变形或者塑性变形较小, 因此选取一个较为后期
的时间点 (t̄ = 1.2)的锂浓度分布. 可以看到, 在考
虑集流体发生塑性变形的情况下活性层中的锂浓

度分布更加均匀. 图 2 (c)为电极曲率的变化情况,
在充电前期, 集流体还未发生塑性变形, 此时两种
情况下的电极曲率相同, 由图 2 (a)可知集流体在
t̄ = 0.49时开始发生塑性变形, 而电极曲率也在集
流体发生塑性变形后发生分离, 并且考虑集流体
发生塑性变形的情况下电极曲率更小. 图 2 (d)为
t̄ = 0.6, t̄ = 1.2时刻电极中的应力分布情况. 在
t̄ = 0.6时, 集流体发生部分塑性变形, 集流体在发
生塑性变形区域的应力会相对减小, 而活性层中应
力大小的的区别还不明显, 这是由于此时塑性变形

刚开始发生, 塑性变形对活性层中应力的影响还比
较小. 在 t̄ = 1.2时, 集流体已经发生了完全塑性变
形, 由应力分布可以看到, 在考虑集流体发生塑性
变形时电极集流体和活性层中的应力会更小, 集流
体的塑性变形明显松弛了电极中的应力. 对于双层
电极结构, 活性层中的应力一部分来自于集流体对
活性层的约束而产生的弯曲应力, 另一部分来自于
活性层中锂浓度梯度产生的应力 [14]. 一方面, 在充
电后期, 电极曲率较大, 此时弯曲应力起主导作用,
当集流体发生塑性变形时, 集流体对活性层的约束
会减弱, 从而减小电极曲率, 并释放活性层中的应
力. 另一方面, 由应力梯度对扩散的影响 [33]可知,
图 2 (d)所示的应力分布会阻碍锂的扩散, 当应力
梯度较小时阻碍作用就相对较小; 因此当集流体发
生塑性变形时活性层中的应力梯度较小, 这会使锂
更容易进入到活性层内部, 活性层中的锂浓度分布
更加均匀. 对于恒流充电情况, 当活性层自由表面
处浓度达到饱和时即终止充电, 那么集流体的塑性
变形由于使浓度分布较为均匀, 将使得更多的锂进
入活性层从而提高活性层的有效容量 [34].
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图 2 双层电极在恒电流 (J̄0 = 0.5)充电过程中 (a) 集流体塑性变形区域厚度的变化情况, (b) 在 t̄ = 1.2时活性层中锂浓

度分布情况, (c) 电极曲率的变化, (d) t̄ = 0.6, t̄ = 1.2时电极中应力的分布情况

Fig. 2. Various results for a bilayer electrode during galvanostatic charging of J̄0 = 0.5 with and without considering
plastic deformation in current collector: (a) Temporal variation of the thickness of plastic layer; (b) profile of Li
concentration along thickness at the dimensionless time t̄ = 1.2; (c) temporal evolution of electrode curvature;
(d) stress distribution along thickness at the dimensionless time t̄ = 0.6 and 1.2.
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对于双层电极结构, 由于活性层黏结面处过
高的应力可能会导致活性层滑移甚至剥落 [18], 而
活性层表面位置过高的拉应力可能会导致活性层

薄膜表面开裂 [35]. 因此有必要对活性层黏结面
(x = 0)和活性层表面处 (x = h1)的应力变化情况
进行研究. 图 3 (a)和图 3 (b)显示了活性层在黏结
面处 (σ̄interface)和表面处 (σ̄surface)的应力变化情
况. 一般情况下, 活性层在嵌锂发生膨胀时集流体

会对活性层产生一定的约束作用, 从而活性层黏结
面处产生压应力. 而活性层表面处先受压后受拉,
这是由于扩散诱导的应力和集流体对活性层约束

产生的弯曲应力相互竞争的结果. 在充电前期, 电
极曲率还比较小, 此时活性层中的应力主要来自于
锂扩散产生的应力, 随着越来越多的锂进入到活性
层中, 电极曲率越来越大, 而活性层表面区域位于
外缘, 故随着充电的进行活性层表面处逐渐由受压

t t 
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图 3 双层电极在恒电流 (J̄0 = 0.5)充电过程中 (a) 活性层黏结面处应力的变化情况; (b) 活性层自由表面处应
力的变化情况

Fig. 3. Temporal evolution of stress at (a) bottom surface and (b) top surface of the active layer during
galvanostatic charging of J̄0 = 0.5 with and without considering plastic deformation in current collector.
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图 4 双层电极在恒电流 (J̄0 = 0.5)充电过程中 (a) 不同屈服强度时塑性变形区域厚度变化, (b) 不同屈服强度时活性层中
的应力分布, (c) 不同塑性模量时塑性变形区域厚度变化, (d) 不同塑性模量时活性层中的应力分布
Fig. 4. (a) Temporal variation of the thickness of plastic layer and (b) stress distribution with various yield strength;
temporal variation of the thickness of plastic layer (c) and stress distribution (d) with various plastic modulus during
galvanostatic charging of J̄0 = 0.5.
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变为受拉 [13]. 由图 3中集流体发生塑性变形与不
发生塑性变形的对比可知, 活性层黏结面处和表面
处的应力在集流体发生塑性变形后得到了明显缓

解, 并且随着充电的进行, 缓解程度越来越大, 这可
以避免活性层中出现较高的应力集中, 从而使活性
层不易产生力学损伤, 这对于改善电极的力学可靠
性具有十分重要的意义.

对于弹塑性集流体电极模型, 集流体的屈服强
度 (σY)和塑性模量 (Ep)对于控制其力学行为十分
重要, 图 4显示了不同的屈服强度和塑性模量对集
流体中塑性变形的演变和活性层中应力的影响结

果. 可以看到, 集流体屈服强度越小, 集流体开始
发生塑性变形的时间就越早 (图 4 (a)). 不同塑性模
量的集流体开始发生塑性变形的时间相同, 但较小
的塑性模量会轻微地提前集流体达到完全屈服的

时间 (图 4 (c)). 由图 4 (b)和图 4 (d)可知, 较小的
屈服强度和较小的塑性模量均减小了活性层中的

应力, 并使得应力分布变得更加均匀; 根据之前的
分析 [33], 图 4 (b)和图 4 (d)所示活性层中应力梯度
的减小会促进锂的扩散, 使得浓度分布更加均匀,
从而提高活性材料可实现容量. 因此, 减小屈服强
度和塑性模量在改善电极的力学稳定性的同时, 对
提高电极的有效容量也是有益的.

4 结 论

通过考虑力学变形与锂扩散的相互耦合作用,
建立了锂离子电池双层电极的弹塑性集流体电极

模型, 研究了集流体塑性变形对电极中的锂扩散过
程和应力的影响. 研究发现, 集流体的塑性变形有
效地减弱了其对活性层的约束, 这使得集流体和活
性层中的应力得到了明显缓解, 避免了活性层黏结
面和表面位置出现较高的应力, 从而改善了双层电
极结构在充电过程中的力学可靠性. 同时集流体塑
性变形的松弛效果还促进了活性层中锂的扩散, 这
可以使得更多的锂能够进入到活性材料内, 提高了
活性层的最大有效容量. 此外, 减小集流体的屈服
强度和塑性模量能进一步缓解活性层中的应力, 进
而改善其有效容量. 从材料功能的角度讲, 在满足
安全性的前提下, 一定程度的削弱集流体的机械强
度, 对于改善平板电极结构的力学可靠性和提高电
极的有效容量具有积极的效果. 因此, 本文的研究
结论可为分层电极的结构和功能设计提供一定的

理论指导.
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Abstract
Lithium-ion batteries (LIBs) have already become indispensable energy storage devices, as they can meet urgent

requirements for higher energy and power density in the applications ranging from portable electronics to electric vehicles.
However, in the process of charging and discharging of LIB, the diffusion-induced stress associated with inhomogeneous
Li concentration in the electrode may cause the electrode material to damage, and then further degrade storage capacity
and cycling performance of LIB. Therefore, it is important to quantitatively understand the mechanism relating to the
stress evolution in electrode during electrochemical cycling, which will be conducive to developing effective methods of
relieving the diffusion induced stress. In this work, a bilayer electrode model is proposed by taking into account Li
diffusion, built-in stress, concentration-dependent material properties and elastoplastic deformation of current collector.
Based on the established model, the influences of the possible plastic deformation in the current collector on the lithium
diffusion and stress evolution of bilayer electrode during charging are investigated. The numerical results show that
the plastic deformation of current collector can weaken the constraint between current collector and active layer, which
leads to a smaller electrode curvature and more homogeneous lithium concentration in the active layer. The relaxation
effect of the plastic deformation not only significantly relieves the stresses at the bottom and top surface of active layer,
but also promotes the diffusion of lithium into active layer, which can improve the structural reliability of the electrode
and increase the effective capacity of the active layer. Furthermore, the influences of the yield strength and plastic
modulus of the current collector are discussed. The results indicate that the constraint between the current collector
and active layer becomes weaker with reducing yield strength and plastic modulus of current collector, respectively. In
other words, the further stress relaxation in the electrode indicates that the capacity can be enhanced upon reducing
the yield strength and plastic modulus of current collector, respectively. Considering our results, it is expected that a
bilayer electrode composed of the current collector with smaller mechanical strength enjoys simultaneous improvement
in battery usable capacity and structural reliability. Consequently, the results of this paper provide a route to improving
the cycle performance of bilayer lithium-ion battery electrode.
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