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摘 要：为阐明锂离子电池极片辊压过程微观结构演化与宏观变形力学量化行为，通过分析变形区内极片

涂层和集流体形貌特征。结果表明：辊压方向上活性颗粒密实度显著增加，将辊压对极片涂层的影响总结

为碳胶相压缩、活性颗粒破碎及融合为二次颗粒。集流体整体未发生减薄，由于石墨硬度小，负极铜箔表

面高度起伏均在600 nm以内，正极部分活性颗粒嵌入表面，最小涂层厚度时，正极部分活性颗粒嵌入表面

的深度为2 μm。同时，将活性涂层压缩简化为平面变形问题，利用微分单元法和压缩变形本构模型，将变

形区分成若干个微元并进行受力分析，依此推导变形区压力分布及轧制力计算公式，构建单位轧制力与涂

层厚度、压实密度的关系模型，该模型可为实施AGC厚度精确控制及工艺优化提供理论基础。
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为应对能源危机和环境污染问题，新能源汽车

已成为全球汽车产业转型发展的重要方向。为推动

我国新能源汽车产业高质量发展，实现从汽车大国

迈向汽车强国，国务院发布《新能源汽车产业发展

规划(2021—2035年)》。锂离子电池具有高比能量、

循环寿命长等优点，是目前电动汽车的主要动力源

之一。极片作为电池的核心组件，是由集流体及涂

覆在其表面的活性颗粒涂层构成的层状材料，其致

密度和厚度一致性影响汽车行驶里程和安全性。极

片在涂布、干燥之后，活性颗粒与集流体之间黏结

强度低，颗粒间距大。辊压工序可以致密化涂层的

孔隙结构增加电池能量密度并防止剥落，可通过设

定辊缝或调整轧制力确保涂层达到理想的压实度，

从而提高电池极片的电化学性能、机械性能和使用

寿命[1−2]，是极片制造中极为重要的工序。研究表

明，锂离子在充满电解质的涂层极片孔隙中传输，

孔隙率大的电极对离子迁移阻碍小，但导电性差；

而致密度高孔结构少的电极使曲折度增加，阻碍了

离子迁移，且影响电解液的浸润性，但具有良好的

导电性[3−4]。

为探求辊压对极片涂层孔隙结构及力学行为的

影响，国内外学者开展了大量的理论与实验研究工
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作。LU 等[5]利用 XCT 原位断层扫描技术研究了

NCM正极在不同压缩率下，粒径大小组成对微观

结构演化的影响，结果表明由小颗粒组成的电极结

构稳定，变形更均匀，弯曲度低，具有更高的额定

容量。此外，如压力、轧辊温度等辊压条件对获得

特定孔隙率、孔径分布及微观结构至关重要。

SCHREINER等[6−7]建立了材料−辊压−结构的模型，

随着孔隙率减小，黏结强度和所需载荷增大，涂层

表面趋于平整，部分活性颗粒会嵌入到集流体中。

并且随着施加载荷的增大孔隙率减小[8]，密度和体

积容量增大，但过高的载荷导致活性颗粒破裂[9]及

黏结剂断裂，极片机械强度下降。

因此涂层孔隙结构调控的关键是进行辊压轧制

力或辊缝精准控制。到目前，大多数研究集中在不

同致密电极的电化学性能上，而很少涉及辊压工艺

与产品结构的关系。在介观尺度上，通过建立颗粒

间接触模型计算机械接触应力，需考虑颗粒的弹塑

性变形、摩擦力及表面能。基于这些接触模型，

GIMÉNEZ等[10]建立极片涂层压缩离散元模型，再

现了涂层的微观结构、颗粒状态及力学性能。在宏

观尺度上，国内外学者主要基于粉体压缩领域的经

典模型Heckle公式[11]，构建孔隙率或压实密度与压

力之间的函数关系。PATEL等[12]研究了不同压实压

力对颗粒材料塑性能、杨氏模量、屈服强度、应变

硬化和施加压力对导出的Heckel参数的影响。类似

的，MEYER等[13−14]在辊压机上进行了NCM正极及

石墨负极极片的辊压试验，发现线载荷与辊压后涂

层密度及孔隙率之间呈指数关系，基于Heckle指数

公式拟合建立了二者之间的对应关系模型，并提出

了“压实阻抗”参数。显然辊压过程中难以获得每

个颗粒间的接触状态，因此宏观尺度模型更容易应

用于极片实际生产。

然而，上述研究无论是实验还是理论计算，均

未考虑轧辊直径、轧制速度、接触摩擦等实际工况

条件，无法对轧制变形区内的压力分布和孔隙结构

进行准确分析。由于缺乏系统可靠的轧制力模型及

自动控制系统，在钢铁行业已相当成熟的厚度自动

控制AGC技术也很难在极片辊压机上得以应用，

为提高极片辊压性能和质量工艺调控能力，很有必

要对其辊压过程微观结构演化与力学行为进行深入

研究。

1 实验

锂离子电池极片由涂层和集流体组成。负极集

流体为铜箔，涂层为碳基材料或硅基负极材料[15]。

正极集流体为铝箔，涂层活性颗粒种类很多，如镍

钴铝酸锂(NCA)、镍钴锰酸锂(NCM)等。图 1所示

为锂电池制造的简要流程，首先将活性颗粒、黏结

剂、导电剂等材料混合搅拌制备成浆料，涂敷在集

流体表面，干燥后除去溶剂，经过辊压工序进行压

实，随后裁切出极耳并与隔膜进行组件，最后注入
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作。LU 等[5]利用 XCT 原位断层扫描技术研究了

NCM正极在不同压缩率下，粒径大小组成对微观

结构演化的影响，结果表明由小颗粒组成的电极结

构稳定，变形更均匀，弯曲度低，具有更高的额定

容量。此外，如压力、轧辊温度等辊压条件对获得

特定孔隙率、孔径分布及微观结构至关重要。

SCHREINER等[6−7]建立了材料−辊压−结构的模型，

随着孔隙率减小，黏结强度和所需载荷增大，涂层

表面趋于平整，部分活性颗粒会嵌入到集流体中。

并且随着施加载荷的增大孔隙率减小[8]，密度和体

积容量增大，但过高的载荷导致活性颗粒破裂[9]及

黏结剂断裂，极片机械强度下降。

因此涂层孔隙结构调控的关键是进行辊压轧制

力或辊缝精准控制。到目前，大多数研究集中在不

同致密电极的电化学性能上，而很少涉及辊压工艺

与产品结构的关系。在介观尺度上，通过建立颗粒

间接触模型计算机械接触应力，需考虑颗粒的弹塑

性变形、摩擦力及表面能。基于这些接触模型，

GIMÉNEZ等[10]建立极片涂层压缩离散元模型，再

现了涂层的微观结构、颗粒状态及力学性能。在宏

观尺度上，国内外学者主要基于粉体压缩领域的经

典模型Heckle公式[11]，构建孔隙率或压实密度与压

力之间的函数关系。PATEL等[12]研究了不同压实压

力对颗粒材料塑性能、杨氏模量、屈服强度、应变

硬化和施加压力对导出的Heckel参数的影响。类似

的，MEYER等[13−14]在辊压机上进行了NCM正极及

石墨负极极片的辊压试验，发现线载荷与辊压后涂

层密度及孔隙率之间呈指数关系，基于Heckle指数

公式拟合建立了二者之间的对应关系模型，并提出

了“压实阻抗”参数。显然辊压过程中难以获得每

个颗粒间的接触状态，因此宏观尺度模型更容易应

用于极片实际生产。

然而，上述研究无论是实验还是理论计算，均

未考虑轧辊直径、轧制速度、接触摩擦等实际工况

条件，无法对轧制变形区内的压力分布和孔隙结构

进行准确分析。由于缺乏系统可靠的轧制力模型及

自动控制系统，在钢铁行业已相当成熟的厚度自动

控制AGC技术也很难在极片辊压机上得以应用，

为提高极片辊压性能和质量工艺调控能力，很有必

要对其辊压过程微观结构演化与力学行为进行深入

研究。

1 实验

锂离子电池极片由涂层和集流体组成。负极集

流体为铜箔，涂层为碳基材料或硅基负极材料[15]。

正极集流体为铝箔，涂层活性颗粒种类很多，如镍

钴铝酸锂(NCA)、镍钴锰酸锂(NCM)等。图 1所示

为锂电池制造的简要流程，首先将活性颗粒、黏结

剂、导电剂等材料混合搅拌制备成浆料，涂敷在集

流体表面，干燥后除去溶剂，经过辊压工序进行压

实，随后裁切出极耳并与隔膜进行组件，最后注入

图1 锂离子电池生产流程

Fig. 1 Production process of lithium-ion battery
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电解液封装，经过充放电后激活电池成为产品[16]。

极片辊压工艺原理如图 2所示，经二辊轧制减薄，

获得涂层致密且表面平整的电池极片，其成品厚度

约为 80~200 μm、厚度精度不超过±3 μm，其中集

流体厚度仅为6~15 μm。

本实验轧辊直径为 750 mm，极片涂布宽度为

634 mm。负极涂层为层状石墨，铜箔厚度 6 μm，

总厚度 232 μm；正极涂层为NCM-622，铝箔厚度

15 μm，总厚度 166 μm。极片裁剪后利用 IB-

19510CP截面抛光仪将边部击穿抛光 2 h，并通过

扫描电子显微镜(SEM)对微观结构进行分析。利用

Buker原子力显微镜对正负极集流体表面进行成像。

由于石墨负极水溶性较好，室温下浸泡3 h后超声

清洗即可获得完整铜箔。而正极的黏结剂PVDF化

学稳定性良好[17−18]，只在少数溶剂或高温下溶解，

首先在N-甲基吡咯烷酮(NMP)中浸泡 3 h，再将极

片在 100 ℃保温 3 h，最后超声清洗即可获得完整

铝箔。

2 结果与讨论

2.1 变形区形貌演变

锂电池极片本质上是一种具有三层结构的多孔

复合材料。为直观观察辊压过程中涂层孔隙结构的

变化情况，以正极极片为例，在28.3%压下率下获

得了轧卡区试样，其结果如图3所示。由图3可以

看出，随着辊压的进行活性颗粒间密实度显著增

加，中间铝箔集流体整体未发生减薄。对极片从辊

压入口到出口对应的四个位置进行截面抛光，分析

变形区形貌演变。

辊压开始时，即位置A，涂层发生坍塌，较大

的初始孔隙率允许活性颗粒自由迁移，碳胶相在孔

隙中重新分配。这一过程仅发生孔隙率的减小，因

此，其反作用力也较小。随着压缩的进行，在初步

压缩区，即位置B，颗粒之间的距离减小，由于颗

粒之间摩擦的作用，极片反作用力开始逐渐变大。

进入剧烈压缩区后，即位置C，部分活性颗粒接触

后会相互挤压，并发生弹塑性变形，导致其反作用

力显著增大。离开轧制区后，即位置D，极片厚度

方向发生一定程度回弹，但回弹对轧辊反作用力可

以忽略不计。从集流体侧面形貌可以看出整体未发

图2 极片辊压工艺原理

Fig. 2 Calendering process of lithium-ion battery

electrode

图3 正极极片变形区的SEM像

Fig. 3 SEM images of deformation zone cross-section of cathode electrode: (a) Overall morphology of deformation zone;

(b) SEM images of corresponding position A; (c) SEM images of corresponding position B; (d) SEM images of corresponding

position C; (e) SEM images of corresponding position D
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生减薄，在出口处部分颗粒会嵌入集流体表面。

为保证电池运行的安全性，并不希望集流体发

生较大变形，根据现场生产统计，极片在辊压过后

的伸长率大约为 0.6%，因此涂层的变形过程可视

为仅厚度方向的压缩减薄，并且与集流体间在轧制

方向上无相对位移。基于对轧制区的初步分析，对

变形区内的压力分布进行研究。

2.2 单位轧制力计算公式

极片的厚度相对其宽度及轧辊直径而言小得

多，可将极片辊压过程视为平面变形问题[10]。除去

集流体后，利用微分单元法，将变形区在辊压方向

平均分成若干微元，计算每个微元上单位压力并沿

辊压方向分别积分即得到单位轧制力。目前石墨依

然是负极主要使用的活性材料，因此，以石墨负极

为对象对计算模型的准确性进行验证。

2.2.1 轧制力计算公式推导

图 4所示为变形区示意图及微元的受力分析。

几何参数主要有极片入口厚度h1、出口厚度h、变

形区长度 l、变形区宽度D、咬入角θ、减薄量Δh、

轧辊半径R。微元宽度为 dx，距离出口 x，中心位

置对应的角度为α、厚度为hx。因此，

hx = 2 ( R - R2 - x2 ) + h (1)

α = arccos
2R - (hx - h )

2R
(2)

根据式(1)、(2)计算出微元两边对应的厚度及

角度。微元在轧制方向的平衡微分方程可写为：

2 (σ + dσ ) ( hx

2
+ d

hx

2 ) - 2σ
hx

2
-

2p tan αdx + 2τdx = 0 (3)

将 tan α =
dhx /2

dx
代入式 (3)中，并略去高阶

项得：

dσ
dx

-
p - σ

y

dhx /2

dx
+

τ
hx /2

= 0 (4)

要简化式(4)还须知道 p与 σ及 p与 τ之间的关

系，τ为摩擦力。

根据单位压力和水平应力的关系，可用以主应

力塑性方程表示 p与 σ。而摩擦力的垂直分力非常

小，可忽略，因此，

p - σ = K (5)

dp = dσ

式中：K为平面变形抗力。摩擦力为单位压力p与

摩擦因数μ的乘积，τ = μp。

材料平面变形抗力是指在单向应力状态下材料

发生变形时单位面积上施加的压力，可通过单轴压

缩或拉伸实验测得，其结果如图5所示。变形区内

立方微元每个面受一个正应力，与金属材料不同的

是，活性涂层在压缩过程中孔隙体积减小，极片辊

压时宽展为0，即可认为σz=0。

(σx - σy )2

2
+

(
σx - σy

2
)2

2
+

(
σx - σy

2
)2

2
= σ 2

S

整理得：

σy =
2

3
σS + σx (6)

式中：σS为材料屈服强度，变形抗力为K =
2

3
σS。

式(5)即根据式(6)推导而来。

压缩过程涂层孔隙率减小而使弹性模量增大是

造成变形抗力增大的主要原因。文献[18]中认为压

缩响应阶段杨氏模量与应变呈指数变化，关系如式

(7)所示，从初始值E0增加到完全压缩值Emax。石墨

目前依然是负极主要使用的活性材料，因此，材料

基本属性无较大差异。ZHANG等[19]通过单轴压缩

实验拟合了锂电池极片压载荷作用下应力−应变的

本构方程，如式(8)所示。

E =
ì
í
î

ïï

ïï

Emaxeβ ( ε - εp ), ε < εp

Emax, ε ≥ εp

(7)

σ =

ì

í

î

ï
ïï
ï
ï
ï

ï
ïï
ï
ï
ï

Emax (eβε - 1)

βeβεp
, ε < εp

Emax (1 - e-βεp )

β
+ Emax ( ε - εp ), ε ≥ εp

(8)

图4 变形区微元受力分析

Fig. 4 Stress analysis of micro element in deformation

zone
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式中：β为拟合参数，表示弹性模量在压缩过程中

增加的梯度，其值越大，增加的梯度就越小，本例

中 β=8.1，与文献中一致。εp为完全压实时涂层的

应变。实际生产中涂层孔隙率不会达到 0，因此，

本算例采用ε＜εp时的计算公式，即K=σ (ε＜εp)。

因此，式(4)可以简化为：

dp
dx

-
K

hx /2

dhx /2

dx
+
μp

hx /2
= 0 (9)

求解微分方程须得到接触弧的曲线性质，及辊

面方程，这无疑会加大计算难度和复杂程度，可采

用以弦带弧的简化方式，弦AB的直线方程为：

hx

2
=
Δh
2l

x +
h
2

两边求导得：dx =
2l
Δh

d
hx

2
，令δ =

2lμ
Δh

。

对(9)式进行积分得：

p = G ( hx

2 ) -δ +
K
δ

(10)

式中：G为积分常数，利用入口边界条件求得。当

有张力时，在入口处：

y =
h1

2
，p = K - σ0 = K (1 -

σ0

K ) = ε0 K

ε0 = 1 -
σ0

K

以入口处为初始条件，求得参数C：

C = K (ε0 -
1
δ ) ( h1

2 ) δ
将C与 ε0代入式(10)中，得到每个微元的压力

分布计算公式为：

p =
K
δ

é

ë

ê
êê
ê
ê
ê
(δ - 1) ( h1

hx ) δ + 1
ù

û

ú
úú
ú
ú
ú
- σ0( h1

hx ) δ (11)

未施加张力时的单位压力计算公式为：

p =
K
δ

é

ë

ê
êê
ê
ê
ê
(δ - 1) ( h1

hx ) δ + 1
ù

û

ú
úú
ú
ú
ú

单位轧制力计算公式为：

qL = R ×∑
1

m ∫
αn

αn + 1

p (cos α + μ sin α )dα (12)

式中：qL为单位轧制力；m为微元个数。αn+1、αn为

微元两边对应的角度。

轧制力大小为单位轧制力与极片宽度的乘积：

P = D × qL (13)

2.2.2 模型应用验证

为验证模型准确性，以石墨负极极片辊压为实

例，测量了不同压下率时单位轧制力大小，并与计

算值进行对比。首先将变形区在轧制方向均分为宽

度相等的m个微元，微分单元划分如图6所示。计

算时摩擦因数取 μ=0.035，并略去集流体的厚度。

根据几何关系计算每个微元中心位置厚度及两边对

应角度。通过式(13)确定每个微元平面变形抗力K

值，根据式(8)求出微元的单位压力，结合变形区

边界条件，再带入(9)式即得到单位轧制力大小。

涂层变形行为与压下程度直接相关[13−14]，辊面

形状导致在轧制方向微元压下率的增大变缓，且变

形抗力逐渐增大。图7所示为与各微元压下率对应

的变形抗力与单位压力大小。极片压下率 ε=16.4%

变形区均分为 3、5、10、15个微元的计算结果分

别见图7(a)、(b)、(c)、(d)。图7(e)、(f)所示分别为

极片压下率为ε=22.8%、ε=29.3%时5个微元的计算

结果。单元数m=5时，模型计算值误差均在10%以

内，满足工程实际要求。结果表明，极片辊压变形

区变形抗力与单位压力在辊压方向上与微元压下率

图6 变形区内微分单元划分

Fig. 6 Micro-unit division in the deformation zone

图5 变形区立方微元受力及变形分析

Fig. 5 Stress and deformation analysis of cubic micro

element in deformation zone
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呈指数形式增大，与文献 [20]中得到的结论相

一致。

为验证计算模型的精度，对比单位轧制力计算

值与实验值，结果如图8所示，二者基本吻合，工

程计算公式计算精度满足要求。由图8可知，随着

微元数m的增加计算值越接近实验值。此外，当压

下率从 ε=16.4%到 ε=22.8%(增大了 6.4%)时，单位

轧制力增大一倍；而当压下率从 ε=22.8%增大到 ε=

29.3%(增大了6.5%)时，单位轧制力增大约两倍。

2.3 涂层与集流体微观形貌

对极片辊压而言存在最小厚度，通过增大轧制

力获得不同压下率的正负极极片，为直观了解涂层

微观形貌，利用截面抛光仪制备 SEM试样。图 9

(a)、(b)、(c)、(d)所示为石墨负极的原始形貌，可

以看出石墨颗粒为不规则菱形状，未辊压的涂层孔

隙较大，碳胶相分散在颗粒之间。铜箔集流体表面

较平整，但部分涂层与集流体间处于分离状态。图

9(f)、 (g)、 (h)所示分别为压下率 16.4%、22.8%、

36.7%时的涂层孔隙结构，可以看出随着轧制力的

增大，颗粒间贴合紧密，孔隙数量减少，单位体积

内容纳的活性物质增多。此外，图 9(e)中压下率

36.7%时由于颗粒与集流体间作用力增大，涂层与

集流体紧密贴合，这有利于界面处化学反应，集流

图7 石墨负极极片微元压下率对应的变形抗力与单位压力

Fig. 7 Deformation resistance and unit pressure corresponding to cell reduction of carbon anode electrode: (a) ε=16.4%, m=

3; (b) ε=16.4%, m=5; (c) ε=16.4%, m=10; (d) ε=16.4%, m=15; (e) ε=22.8%, m=5; (f) ε=29.3%, m=5
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体形状呈波浪形，总体厚度未发生变化。然而在压

实密度增加的情况下涂层内部孔隙逐渐闭合，离子

传输路径增长使效率降低。因此极片的电子导电性

与离子导电性会发生相反的变化[4]。

对正极而言，活性颗粒结构的完整性影响了表

面电化学反应和循环寿命。图10(a)所示为NCM正

极的原始形貌，颗粒间距较大，结构完好，说明浆

料搅拌不会使颗粒破碎。压下率为25.9%时，图10

(b)中颗粒间距减小，主要是碳胶相受压缩。随着

压下率增大，由于颗粒存在裂缝造成应力集中，并

且颗粒间的断裂强度有所差异，挤压作用可能超过

承载极限，可以观察到存在不同程度的颗粒变形甚

至粉碎成多个颗粒(见图 10(c)~(f))。正极极片辊压

面的形貌如图 10(g)、(h)、(i)所示，未辊压的正极

具有明显的表面粗糙度和大量均匀分布的孔隙，随

着压下率的增加而逐渐变平。

因此辊压对极片涂层的影响可以总结为碳胶相

压缩、活性颗粒破碎及融合为二次颗粒。压实过程

中由于局部压力足够大，单个颗粒间在接触面处开

始融合为二次颗粒。从图10(d)、(e)、(f)可以看到，

颗粒接触边界没有任何明显的物理间隙，结合面通

过微孔隙连接实现融合。这将导致电解质难以充分

渗透到融合处，其润湿能力降低，使离子传输受

限。此外颗粒破碎后并不会随意分散，而可能跟形

图8 单位轧制力计算值与实验值对比

Fig. 8 Comparison of calculated value and experimental

value of unit rolling force

图9 负极涂层截面的SEM像

Fig. 9 SEM images of coating cross-section of anode electrode: (a) Overall appearance of anode electrode;

(b) Microstructure of original coating; (c) Graphite particles; (d) Original current collector; (e) Current collector at reduction

rate of 36.7%; (f) Current collector at reduction rate of 16.4%; (g) Current collector at reduction rate of 22.8%; (h) Current

collector at reduction rate of 36.7%
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成更大的团聚体，这意味着涂层比表面积和孔隙率

会有一定程度增大[21−22]。

集流体不仅起到承载活性物质的作用，并且将

电化学反应产生的电子导出到外电路。因此涂层与

集流体间相互作用也是不可忽略的。图 3、9(e)表

明即使在较大的轧制力下，集流体整体厚度并不会

减小，因此在计算变形区单位压力时忽略集流体厚

度，但局部颗粒会嵌入表面使其发生微小变形。图

11所示为正负极集流体表面三维形貌与高度分布。

由于石墨硬度小，随着单位轧制力增大，铜箔表面

高度起伏明显增大，但均在 600 nm以内。未辊压

的铝箔表面平整，辊压后活性颗粒嵌入表面，导致

四周存在不同程度凸起。单位轧制力为 980 N/mm

时，嵌入深度在1 μm以内。达到正极最小厚度时，

即单位轧制力为3921 N/mm，涂层与集流体充分接

触，铝箔表面变形严重，嵌入深度在 2 μm以内。

此外，从表1可以看出，集流体表面粗糙度随着单

位轧制力增大而增大。根据已有研究，集流体表面

粗糙度对电池化学性能影响显著。粗糙表面增加了

活性物质与集流体接触面积，一方面对导电性差的

小颗粒具有减小电荷传输电阻的作用，从而提高导

电性；另一方面粗糙度大的表面具有良好的亲水性

和润湿性，有利于提高活性物质与集流体之间的粘

附力，并提高电极循环性能[23]。

2.4 压实密度预测模型

Heckel通过假设压缩过程为一级化学反应，孔

隙为反应结果，Heckel公式中的压力p相当于一级

化学反应中的时间，从而给出压力和密度之间的指

数关系，建立了金属粉末单轴压缩的Heckel公式，

如式(14)所示。式中包含松散状态的初始孔隙率 ε0，

和代表粉体塑性变形能力的参数K。Heckel表示此

公式不适合氧化铝等脆性材料。对本实验而言，压

缩材料主要为活性物质和导电剂、黏结剂等基质，

因此涂层具有很强的可变形性。

ε = ε0 + exp (-K ⋅ p ) (14)

图10 正极涂层截面的SEM像

Fig. 10 SEM images of coating cross-section of cathode electrode: (a) Original coating; (b) Reduction rate of 25.9%;

(c) Reduction rate of 28.3%; (d) Reduction rate of 30.7%; (e) Reduction rate of 32.53% (unit rolling force of 4901.96 N/mm);

(f) Extrusion rupture of active particles; TD-RD-section: (g) Original coating; (h) Reduction rate of 25.9%; (i) Reduction rate

of 32.53% (unit rolling force of 4901.96 N/mm)
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类似的，该指数关系可转换成极片厚度与单位

轧制力关系，通过式(15)表示。其中h1、hmin分别为

极片初始及辊压最小厚度，通过实验获得。γ为表

征极片压实行为的参数，可等效为Heckel常数K的

倒数[13]，与材料基本属性有关，可体现涂层压实性

能方面的差异。随着辊压方向上涂层孔隙率的急剧

减小，颗粒位置重新排布使涂层致密化，颗粒间摩

擦力与颗粒硬度被认为是增大抗压实性的主要影响

因素，且压实阻力呈指数增长。

h = hmin + (h1 - hmin ) exp (-qL /γ ) (15)

对正负极极片进行辊压，直到获得最小厚度。

对实验结果中单位轧制力与极片厚度的变化曲线进

行拟合，其结果如图 12所示。通过对比正负极厚

度随单位轧制力的变化，说明活性物质属性影响显

著。压实阻抗参数分别为 γa=195，γc=788。NCM活

性颗粒硬度大于石墨的，正极的压实表征参数 γ接

近负极的 4倍，即正极对压实表现出更大阻碍性。

因此，为达到同样压实效果，正极必须施加更大力

克服颗粒摩擦重新排列实现变形。

基于集流体不可压缩的假设，涂层压实密度ρ

可通过式(16)计算：

ρ =
m - mC

h - hC

(16)

式中：m为极片面密度；mC为集流体面密度；h为

极片厚度；hC为集流体厚度，均通过实验获得。

极片的物理涂层孔隙率 εph可由涂层压实密度ρ

和涂层的平均密度ρmd(组分材料)计算得出。

εph = 1 -
ρ
ρmd

(17)

因此，涂层压实密度与单位轧制力之间的关系

图11 集流体表面微观形貌

Fig. 11 SEM images of current collectors surface: (a) Anode electrode, 0 N/mm; (b) Anode electrode, 408.7 N/mm;

(c) Anode electrode, 807 N/mm; (d) Cathode electrode, 0 N/mm; (e) Cathode electrode, 980 N/mm; (f) Cathode electrode,

3921 N/mm; (g) Surface height distribution, aluminum foil; (h) Surface height distribution, copper foil

表1 正负极集流体表面粗糙度

Table 1 Surface roughness of current collectors

Foil

Copper

Aluminum

Unit rolling force/

(N·mm−1)

0

408.7

807

0

980

3921

Roughness,

Ra/nm

88

125

161

50

343

762

784
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可由式(18)表示：

ρ =
m - mC

(hmin - hC ) + (h1 - hmin ) exp (-qL /γ )
(18)

将前面计算的压实阻抗参数代入式(18)，可

知正负极极片压实密度拟合结果与实验值吻合良

好，其结果如图13所示，压实密度随单位轧制力

呈指数增长。在实际生产中，当涂层材料确定

后，通过测试极片辊压厚度与单位轧制力关系得

到压实阻抗参数，再对压实密度进行预测，因

此，模型对其他条件下的极片辊压预测压实密度

同样适用。其中，压实阻抗参数 γ拟合、极片质

量及厚度测量时的误差对预测精度存在一定影

响。下一步工作中还需确定不同材料、配方、工

况(如辊温)对轧制力的影响，并完善轧制力与压

实密度、孔隙率的关系模型，为实施AGC厚度精

确控制及工艺优化提供理论基础，以更好地指导

工业生产。

3 结论

1) 通过轧卡实验获得了正极极片辊压过程中

颗粒堆积的变化情况，发现在辊压方向上活性颗

粒间的密实度显著增加。从侧面形貌可以看出集

流体整体未发生减薄，在出口处部分颗粒会嵌入

集流体表面。将活性涂层压缩简化为平面变形问

题，利用微分单元法和极片压缩变形本构模型，

将变形区分成若干个微元并进行受力分析，依此

推导建立了变形区压力分布及轧制力理论模型。

2) 辊压对极片涂层压缩的影响可以总结为碳

胶相压缩、活性颗粒破碎及融合为二次颗粒。辊

压后涂层与集流体紧密贴合，由于石墨硬度小，

图12 单位轧制力对极片厚度影响

Fig. 12 Effect of unit rolling force on thickness of

electrodes: (a) Anode electrode; (b) Cathode electrode

图13 单位轧制力对极片压实密度影响

Fig. 13 Effect of unit rolling force on density of

electrode: (a) Anode electrode; (b) Cathode electrode
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负极铜箔表面高度起伏均在 600 nm以内，正极部

分活性颗粒嵌入表面，最小厚度时嵌入深度为 2

μm，并导致四周存在不同程度的凸起。

3) 构建单位轧制力与涂层厚度、压实密度的关

系模型，测量了不同压下率时单位轧制力与压实密

度大小，并与计算值进行对比，结果吻合良好，验

证了模型的准确性。
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Microstructure evolution and process modeling for calendering of

lithium-ion battery electrode

ZHANG Jun-peng1, HUANG Hua-gui1, SUN Jing-na1, LI Jin-rui1, YUAN Zhen-ge2

(1. National Engineering Research Center for Equipment and Technology of

Cold Strip Rolling, Yanshan University, Qinhuangdao 066004, China;

2. Xingtai Naknor Technology Co., Ltd., Xingtai 054000, China)

Abstract: For clarifying the microstructure evolution and macroscopic deformation mechanical quantitative

behavior of lithium-ion battery electrode during calendering process, the morphological characteristics of electrode

coating and current collector in the deformation zone were analyzed. The results show that the denseness of active

particles significantly increase in the calendering direction, and the effect of calendering on electrode coating is

summarized as carbon-PVDF compression, active particle fragmentation and fusion into secondary particles. The

overall current collector has not been thinned. Due to the small hardness of graphite, the surface height of the

copper foil fluctuates within 600 nm, and some of the active particles of the cathode electrode are embedded in the

surface, with an embedding depth of 2 μm at the minimum thickness. Meanwhile, the coating compression is

reduced to a plane deformation, and the deformation zone is distinguished into several microelements and force

analysis by using the differential unit method and the compression deformation intrinsic model. Based on this, the

calculation formulas of pressure distribution and rolling force were derived, and the relationship model between

unit rolling force and coating thickness and compaction density is constructed, which can provide the theoretical

basis for the implementation of accurate control of AGC thickness and process optimization.

Key words: lithium-ion battery electrode; calendaring; unit rolling force; microstructure; reduction rate
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