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电极颗粒力–化学耦合接触分析 
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摘  要：锂电池电极颗粒在充放电过程中伴随着变形，当变形过大时，颗粒与颗粒之间会产生接触，甚至相互挤压，导致颗

粒破碎，影响电池的电化学性能。传统固体接触问题的数值求解方法基于拉格朗日描述，需要复杂的接触检测算法来实现接

触约束，对于具有复杂形貌的颗粒在发生大变形时的接触行为不能准确捕捉，导致对于颗粒间相互作用预估不准，甚至发生

错误判断。为解决这些问题，基于相场法，在欧拉描述下，建立了考虑力–化学耦合的锂电池颗粒模型，实现了锂电池充放

电过程中接触检测的简化和固体间的接触分析，并以线弹性的赫兹接触问题为例，展示该方法在接触计算中的精度。通过仿

真模拟了电极颗粒锂化膨胀发生接触的过程，并探究了不同条件下不同形貌的电极颗粒在发生接触时的应力集中情况，获得

了电极颗粒在相互挤压时容易发生力学损伤的部位。 
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锂离子电池是当前应用最广泛的能源存储设

备之一[1]。尤其在近几年随着国内电动汽车的迅猛

发展，动力锂离子电池作为电动汽车的重要组成部

分，其市场需求也大幅增长。锂电池能够得到广泛

应用，得益于其循环寿命长[2]、能量密度高[3]、自

放电率低[4]以及目前技术较为成熟等优点。但是受

限于充放电过程中化学、力学损伤，锂电池在追求

性能提升时遇到瓶颈，无法获得更高的能量密度和

更长的循环寿命。 
在锂电池的充放电过程中，锂离子在正负极之

间发生往复运动，在活性颗粒嵌入和脱出，存储和

释放能量。锂离子的嵌入和脱出伴随着电极活性材

料的局部变形和体积变化，这种变形和体积变化

将导致电极材料产生力学损伤，例如活性颗粒的

断裂[5]等。研究电极颗粒在锂化过程中的力学行为

将有助于提高电池的容量和循环充放电寿命。硅作

为负极拥有超高的容量，被认为有望接替石墨成为

新的电极材料，然而其相比石墨在发生锂离子嵌入

时具有过高的体积变化率，这阻碍了硅电极的进一

步发展[6]。目前，已经有学者进行了硅纳米柱锂化

膨胀并发生接触的实验[7]。 
在充放电的过程中，电极中的应力主要由两种

原因产生：一是电极内锂离子浓度梯度导致的电极

不均匀变形[8]，二是电极颗粒发生膨胀后的接触[9]。

根据计算，锂离子在颗粒中的扩散程度与颗粒大小

相关[10]，较小的颗粒中锂离子扩散更快、浓度更

均匀，颗粒内部应力较小，不会引发断裂。为了

提高电池容量，电池中颗粒载量较大，颗粒之间

的距离很近，在充放电过程中极易相互接触，造

成挤压断裂。此时，颗粒之间接触挤压对于颗粒

变形断裂影响更大。但是由于颗粒形貌不均匀，

对颗粒间在充放电过程中的接触研究仍处于空

白。另外，颗粒间的接触受颗粒内部锂离子浓度

梯度影响较小，接触点的位置主要取决于颗粒表

面的不规则形貌，尤其对于小颗粒，浓度梯度的

影响相当小。 
固体接触的理论求解目前已经有了 Hertz 理

论[11]作为支撑，其主要是通过计算接触面积和压入

深度进行分析，为简单外形的弹性体接触提供了理

论解。针对复杂外形固体的仿真模拟主要采用拉格 
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朗日描述，即在固体上划分网格，但是该方法在处

理接触问题时需要建立多个系统，并且需要考虑系

统间的接触关系，处理比较复杂[12]。因此在欧拉描

述下，建立了描述固体接触的相场模型，在空间上

划分网格，所有物体处于统一网格中，便于考虑物

体间的位置关系。在相场法中，接触力作为体力直

接构造在控制方程中，并用罚函数法保证固体间在

最终构型中不会相互穿透[13]。 
欧拉描述下的应力计算主要可以分为 3 种思

路：一是初始化应力场后，直接利用速度场的梯度

计算应力场的演化方程[14]，这避免了计算和存储形

变梯度张量的信息；二是对形变梯度张量进行演

化，进而计算应力[15–17]，这样的思路已经被应用在

一些弹塑性问题包括蠕变的仿真计算上[18]；三是根

据基本的质点位移信息计算和演化应力场。本研究

中应力的计算采用了第 3 种思路，这种方法能够更

自然地反映质点的运动情况，并为弹性体和超弹性

体计算的建模提供基础。 
为了在欧拉描述中区分不同的物体，通常需要

引入一个额外的函数，用于跟踪物体的界面形状

和位置，主流的方法包括水平集方法[19]、流体体

积法[20]以及相场法[21–22]。相场法往往被用于描述

材料的相变过程，由于将尖锐界面描述为弥散界

面，可以很方便地跟踪演化的界面，其已被证明适

用于大量的场景，包括固态相变、液态凝固、裂纹

扩展以及电化学问题等[23]。 
因此将在欧拉描述下，利用相场法，建立力–

化学耦合接触相关的模型，并应用在充放电条件下

颗粒间的相关接触问题中。讨论了几种不同形貌下

电极活性颗粒锂化膨胀过程中发生接触的应力分

布情况。最后总结其中的机理和规律。 

1  方法 
1.1  固体运动的相场法基本方程 

考虑到计算量，主要考虑二维问题，但是相关

数学模型与建模方法可以推广到三维问题。欧拉描

述的关键在于计算空间上每一个空间点的物理量。

考虑一个二维矩形平面计算域，如图 1 所示。其

中包含了 n 个固体 Bi(i=1,2,···,n)。对于每个变形固

体，引入变量——序参量 i， i=1 表示在固体 Bi

内部； i=0 表示在固体 Bi 外；0< i<1 表示固体的

弥散边界，其中 i=0.5 为边界中心线位置，物体与

这条线相切即为接触。对于域中的所有固体，定

义其自由能为[24–25]： 
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式中： 2 2( ) (1 )i i ig     ，为体积自由能密度，该函 
数作为一个双势阱函数，系统平衡时能量达到极小 
值，此时 i 在 0 或 1 处。 2 2 2( /)i 为梯度能密度，

控制边界上的梯度大小， 2 为能量梯度参数，其值 
越小，边界厚度越小，垂直边界方向序参量变化的

梯度越大。 
 

 
 

图 1  相场法固体接触示意图[图中 2 个固体 B1与 B2，用两

个序参量1 与2 表示物体所处区域， i =1 表示在物

体内部， i =0 表示在物体外部， i =0.5 处被定义为

物体接触边界(i=1,2)] 
Fig. 1  Illustration of the phase-field model for contact (The 

area occupied by two bodies B1 and B2 under 
investigation are denoted by two phase-field order 
parameters 1 and 2, respectively, which are 1 for 
interior and 0 for exterior of each respective body. The 
contacting boundary is defined at =0.5) 

 

根据式(1)可以计算得到该自由能泛函的变分

导数： 
2 2PF ( )i i

i

Ψ g  


     (2) 

取变分导数 PF / 0iΨ   ，得到相场自由能取最小

值时序参量 i 的函数表达式，在一维坐标下，其函 
数表达式为[26]： 

1 1 tanh
2 2
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rr
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式中： 控制了界面厚度。对于序参量向平衡态的

演化，由于每个物体质量守恒，考虑 Cahn-Hilliard
演化方程，在欧拉描述下，定义每一个质点上序参

量 i 的演化遵循以下方程： 
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式中：Mi 为迁移率系数，与系统向平衡态演化速率

有关。上式等号左边为欧拉描述下质点上 i 的变化

率，右边则负责控制扩散边界的演化，确保的值

域始终保持在 0~1 之间，并且具有维持边界厚度和
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修饰边界轮廓的作用。 
1.2  力–化学耦合基本方程 

对于每一个固体 Bi，基本的平衡方程为： 
0i i  σ b  (5) 

其中： i 和 bi 分别为固体的应力张量和体力。在相

场问题中，两个物体间的接触力也构造入体力 bi

中，具体表达式见 1.3 节。在相场法中，利用序参

量 i 识别域中物体的内部和外部，作为插值函数

构造到应力 i 中： 
ˆi i iσ σ  (6) 

式中： ˆiσ 为每个物体内部柯西应力，在大变形框架 
下，其为形变梯度张量 F 的函数。拉格朗日描述下，

F 的计算为： 





xF
X

 (7) 

式中：x 为当前构型下物体上质点的坐标，而 X 为

参考构型中物体上质点的坐标。欧拉描述下需要将

该式转化为适用于空间坐标的公式，于是以 x 为空

间坐标，X 则为参考构型中某一质点的坐标，即任

一质点在初始时刻下空间中的坐标向量，式(7)应当

转化为： 
1 1( , )t             

X ξ xF
x x

 (8) 

这里采用逆运动函数表示现时构型到参考构型的

映射：X=(x,t)。 
对于充放电时的活性颗粒，考虑力–化学耦合

模型，形变梯度张量 F 由 2 部分组成[27]： 
e cF F F  (9) 

式中：F e 为弹性形变梯度，F c 为锂离子嵌入引起

的化学本征形变梯度。假设 F c 体积变化与锂的浓

度成正比： 

 
1

c 31 c I F  (10) 
此处为偏摩尔体积常数，表示每摩尔锂离子嵌入

导致的硅的体积变化，在本研究中取为 2.625，c 为

归一化浓度，即： 
R

R,max

cc
c

  (11) 

式中：cR 和 cR,max 分别为参考构型下的实际浓度和

参考构型下的最大浓度，cR,max=2.95×105 mol/m3。

而当前构型下的实际浓度需要考虑活性颗粒的体

积变化[28]： 
1

Rĉ J c  (12) 
其中 J=det(F)。 

为了简化，考虑等流充放电情况，且忽略锂在

颗粒内部的扩散，则颗粒内部浓度均匀，且随时间

线性增加： 

0c c t  (13) 
考虑锂化对活性颗粒的软化作用，其弹性常数 E、
与锂浓度之间满足以下插值关系[29]： 
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式中：ELi、Li 分别为锂的弹性模量和泊松比，Ep、

p 分别为未充锂时颗粒的弹性模量和泊松比。 
针对正极颗粒和硅颗粒，考虑 2 种本构关系。

小变形弹性体针对正极颗粒，超弹性体针对硅颗

粒，其弹性本构模型描述如下。 
1.2.1  小变形弹性体    传统的拉格朗日描述下，

应变张量通过右柯西–格林张量构建，而在欧拉描

述下，应当采用左柯西–格林应变张量： 
T B F F  (15) 

进而给出阿尔曼西应变张量： 
11 ( )

2
 A I B  (16) 

于是可以得到柯西应力张量为： 
 tr( ) 2ˆ   σ A I A  (17) 

式中：tr(A)表示张量 A 的第一不变量，和为拉

梅常数。拉梅常数可通过杨氏模量和泊松比换算： 
1,

(1 )(1 2 ) 2(1 )
E 

  
 

  
 (18) 

1.2.2  大变形超弹性体     超弹性体的本构方

程通过自由能密度函数e 构建，本工作采用 neo- 
Hookean 模型，在二维问题中，其弹性应变能密

度e 定义为： 

 2(ln ) tr( ) 2 2ln
2 2e J J     B  (19) 

于是可以计算得到欧拉描述下通过左柯西–格林

应变张量构建的本构方程为： 

  nˆ 1 l J
J

   σ I B I  (20) 

式中：J 为形变梯度张量 F 的行列式。 
为捕获物体变形，利用了参考映射技术[30]。函

数 (x,t)表示从现时构型坐标 x 到参考构型坐标 X
的映射，即质点在初始时刻的坐标。由于对于域
中的任一质点，其在初始时刻的坐标向量是固定

的，变化率为 0，于是有： 

0v
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
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1.3  接触计算 
考虑在域中，有两个物体 B1 和 B2，发生接触

时其穿透量可以表示为： 

12 1 2
1
4

 


   (22) 

式中：<·>+为麦考利括号。其意义为：当括号内的

值为正时，取其本身，当括号内的值为负时，取 0。
假设两固体间相互作用力与穿透量成正比，构造入

力平衡方程[式(5)]的体力中： 

1 12 2 2 12 1,  b n b n  (23) 
式中： 为罚参数；ni 为物体 Bi 的边界单位外法向

向量。物体的边界向量可通过序参量的梯度计算： 

 i
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
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
 


n  (24) 

从式(22)可以看出，12 的理论最大值为 0.75，而穿

透量将作为体积分中被自然地计算，随着 2 个接触

物体间的穿透量增加，相应的惩罚力也会增加，从

而约束物体间的穿透，实现接触约束的效果。 
1.4  相场法表示的接触模型 

最终得到用于电极颗粒的接触的力–化学耦合模

型：在域内，求解满足以下方程组的 v，，，： 
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式中：第 1 式为力平衡方程，四阶的 Cahn-Hilliard
方程被拆分为第 2、3 式 2 个二阶方程，这是为了

便于在有限元计算中使用一阶单元，最后一式为参

考映射方程。式(25)的边界条件为： 
0 D0, Γ
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1.5  控制方程弱形式 
为了便于有限元计算，式(25)改写为如下弱形式： 
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其中，式(26)中的自然边界条件被整合到弱形式中。

为描述时间演化，取时间步t=1，并使用 Crank- 
Nicolson 格式，将离散为 ( t+1+ t)/2，离散为

( t+1+ t)/2。 
为了使整个系统中的质点均能受到合理的约

束，物体外的部分需要维持一个残余刚度。在这里

将残余刚度的大小设定为 103，即在平衡方程中，

对于<103 的区域，取=103。 
以上的方程描述了域中单个物体的状态，它

们基于 4 个自由度：v，，，。对于 2 个物体的

接触问题，则建立 2 组变量及相应的方程，并通过

接触力 b 的计算即可耦合。后续的仿真计算通过开

源有限元平台 FEniCS[31]实现。 

2  结果与讨论 
2.1  小变形弹性体接触问题 

为说明计算方法的可行性和证明其精度，首先

演示一个简单的小变形弹性体接触问题。考虑 1 个

二维矩形平面域，其中包含了 1 个弹性的半平面

和 1 个弹性半圆，两者的杨氏模量均为 E=1，半圆

的半径为 R=10，如图 2a 所示，这里显示了 2 个弹

性体接触状态下的 von Mises 应力。弹性半平面与

弹性半圆相互挤压，相互挤压的厚度为 0.1。对半

平面施加的位移边界条件为：顶部速度 v=0；对

半圆柱施加的位移边界条件为：底部速度 v=0。 
图 2b 演示了 2 个弹性体在进行接触计算前后

的边界位置和形变状态。可以看出，在初始时刻，

两者相互穿透，而在相场演化后，由于式(23)接触

力的作用，两者变成相切状态。对于穿透的约束可

以通过调整式(23)中的参数来控制，值越大，约

束越大，则构型越快消除穿透现象，仿真结果越接

近实际情况。由式(23)可以看出，该方法所能施加

的最大接触力可达到 0.75，只需保证该值远大于

接触力密度即可实现良好的接触效果。作为参考，

本例中取值 500。 
Hertz 接触理论为这种简单外形的固体接触问

题提供了理论解。在接触面上，接触力的大小呈现

出 1 个半圆的形状，由以下公式给出： 
2 2

Hertz 2
2

π
( ) P a xp x

a


  (28) 

式中：x 为接触面上一点到接触中心点的距离；P
为接触力的大小；a 为接触面的半宽，由下式给出。 

2
π
PRa

E
  (29) 
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(a) Von Mises stress when contact occurs between elastic solids (b) Solid interfaces and contact forces before and  
after the application of contact constraints 

 

 

(c) Contact force distribution case comparison between  
simulation results and Hertz theory 

(d) Comparison of the stress components obtained from simulation  
and Hertz theory on the mid-axis of semicircle and semiplane, SIM solid 

line represents the simulation results and ANA dashed line represents 
the Hertz theory solution 

图 2  弹性半圆与弹性半平面接触 
Fig. 2  Contact between elastic semicircle and semiplane 

 
由于本算例中并非以直接施加作用力的方式

进行仿真，而是指定弹性体间挤压的位移大小，因

此对总接触力的计算来自仿真结果，其值为接触力

在施力物体界面法向方向上的积分： 
d

Ω
P   b n  (30) 

本例中仿真的接触力分布计算由以下线积分  
给出： 

sim d( ) yy x
p x b y


   (31) 

图 2c 为接触力分布情况与理论解的对照。需

要说明的是，式(18)中的杨氏模量需要用等效杨氏

模量 E*替换，其满足： 

*
1 2

1 1 1
E EE

   (32) 

图 2d 为 2 个弹性体的应力分量在中轴线处的

值，实线部分为仿真结果，虚线部分为 Hertz 理论

解。可以看出，应力分量的仿真结果与理论大致相

符合，部分数值存在偏差，这可能与边界上的约束

有关。理论解所描述的问题是一个完整的圆与一个

无限大的半平面间的接触问题，其中圆受到均匀分

布的荷载，除此之外没有其他约束。 
2.2  电极颗粒锂化膨胀接触行为 

在这一节中，针对不同形貌的电极颗粒，考察

在锂化过程中的接触应力情况。考察力–化学耦合

模型，针对硅颗粒本构，采用了超弹性模型，忽略

塑性变形的影响，参数取值由表 1 给出。 

表 1  弹性常数相关参数[28] 
Table 1  Parameters related to elastic constants[28] 

Parameter Value 

 3.75 

ELi/GPa 4.91 

 Li 0.36 

Ep/GPa 80 

 p 0.22 

 
针对硅纳米线的接触，考察了表面光滑与表面

粗糙 2 种情况下，3 根硅纳米线在不同锂化程度下

的应力分布，分别如图 3 和图 4 所示。 
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(a) Electrode particles at the initial moment when  
lithiation has not yet started 

(b) Von Mises stress when contact occurs after the  
lithiation of electrode particles 

 

(c) Distribution of von Mises stress when contact occurs after the lithiation 
of electrode particles. The concentration of electrode particles on both  
sides(Particle 1) is 2.95×105 mol/m3，and concentration of the particle  

on the center(Particle 2) is 1.95×105 mol/m3 

(d) Variation with concentration of the maximum  
von Mises stress values corresponding to the  
successively lithiated particles, respectively 

图 3  电极颗粒锂化膨胀发生接触的数值模拟 
Fig. 3  Simulations of contact between electrode particles under lithiation 

 

(a) Irregularly contoured electrode particles  
at the initial moment 

 
(b) Contact between electrode particles under lithiation. 

Particles rotate when contact 

 
(c) Contact between two 1/4 electrode particles under

lithiation. The figure is post processed 

 
(d) Variation of von Mises stress with concentration for particles 

with rotation (b) and particles with no rotation (c) 

图 4  不规则轮廓的电极颗粒锂化膨胀接触仿真 
Fig. 4  Simulations of contact between electrode particles with irregular shape under lithiation 

 
图 3 考察了具有光滑表面的硅纳米线相互接触

情况。对于每一个电极颗粒，其位移边界条件设置

在几何中心处，以中间的电极颗粒为例，假设其圆

心坐标为(0,0)，则(0,0)处 v=0，(0.1,0)处速度的 y
方向分量 vy=0，分别用于限制刚体平移和转动。初

始时硅纳米线内均无锂离子(见图 3a)，随时间增加

逐渐锂化，内部锂离子浓度升高，体积膨胀，直至

发生接触，产生应力(见图 3b)。3 个电极颗粒同时锂

化，浓度达到 2.95×105 mol/m3。可以看到，应力分

布呈现对称性。对于规则的圆形，大小相同的圆柱，

其相互之间的接触等价于与刚体壁面之间的接触。 
当 3 个颗粒锂化程度不同时，如图 3c 所示，
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则应力呈现不对称的情况。靠近刚体壁面的两侧电

极颗粒更先锂化，两侧电极颗粒浓度达到 2.95×  
105 mol/m3，中间电极颗粒浓度为 1.95×105 mol/m3。

此时，由于颗粒受力不对称，颗粒内部应力集中现

象更加明显，容易发生裂纹。此时，分析不同电极

颗粒内部锂化时最大的 von Mises 应力，如图 3d 所

示。可以看出，先锂化的颗粒(颗粒 1)先达到应力

最大值，而后锂化的颗粒(颗粒 2)也达到了同样的

最大应力，两者有时间差，与锂化的间隔时间有关。

而且，后锂化颗粒的应力曲线发生转折处正是先锂

化的电极颗粒达到最大锂化浓度之时。 
当电极颗粒轮廓并非完全规则、光滑时，其应

力情况如图 4 所示。轮廓的不规则扰动是随机生成

的。如图 4b 所示，圆柱中心出现较小的应力，这

是由于圆柱中心用于限制转动的边界条件导致了

应力产生，但是其约束较弱。对于不规则轮廓的

电极颗粒，应力集中于表面凸出部分，尤其在与

刚体壁面接触时，这种现象尤为明显。同时，可

以观察到，接触时凹凸不平的表面的相互接触带

来了转动，卸掉了部分应力，而且，得益于转动

时两者凹凸表面互相嵌入，接触面积扩大，应力

水平较低。 
实际电极材料中，电极颗粒受摩擦和黏合剂的

限制，并不一定能自由转动，针对此类情况，进行

了仿真模拟，如图 4c 所示。其最大应力值与图 4b
中两侧电极颗粒与壁面接触产生的应力值相近。但

是，如图 4d 所示，颗粒转动对于应力释放有显著

作用，尤其是在膨胀到最后阶段时，最大应力可以

减小 1/3 左右。 
在最后，进行了任意外形的电极颗粒锂化膨

胀的仿真模拟，如图 5 所示。基于真实颗粒形貌[32] 

(见图 5a)，构造了 3 个颗粒(见图 5b)，考察它们之

间的相互接触与应力分布，如图 5c 所示。颗粒间

相互作用力最大处在颗粒外边缘突起比较明显处

(左侧颗粒与下侧颗粒接触处)，说明颗粒表面明显

突起容易造成应力集中，引发开裂，不利于颗粒保

持机械完整性。图 5d 画出了右侧电极颗粒最大 von 
Mises 应力值随颗粒内部浓度的变化曲线。颗粒中

最大应力随着锂化程度的加深逐渐增加，拐点处为

该颗粒与左侧颗粒相接触的时刻。在超过拐点一段

时间后，由于 3 个颗粒间相互作用，颗粒内部应力

趋于平稳，不再随着锂化程度加深而显著增加。在

Hertz 接触理论中，接触力的计算来自与物体间的

压入深度与接触面积，随着浓度增加，颗粒间的接

触面积逐渐增大，接触力被分散，因此位于颗粒边

缘的最大应力值不再显著增大。 
 

(a) Illustration of real electrode particle morphology[32]
 

(b) Electrode particles at initial moment 

 
(c) Von Mises stress after lithiation 

 
(d) Profile of maximum von Mises stress for the electrode particle on the right side

图 5  基于真实电极颗粒形貌[32]进行的锂化接触仿真计算分析 
Fig. 5  Contact analysis upon lithiation based on actual electrode particle morphology[32] 
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3  结论 
对于理想状态外形完全规则的圆形电极颗粒，

其相互之间的接触等价于与刚体壁面之间的接触。

而不规则外形的电极颗粒之间的接触情形有所不

同，其与刚体壁面之间的接触由于接触面更尖锐将

产生更大的应力，而电极颗粒之间发生接触时，由

于凹凸面的存在发生转动，凹面与凸面相合时，释

放了一定应力。考虑到摩擦和黏合剂的存在，进行

了限制转动的仿真模拟，此时应力集中在凸出部分

表面。针对摩擦与黏合剂问题，仅考虑 2 个极端情

况：界面之间无约束以及界面直接完美接触。前者

忽略摩擦力与黏合剂的影响，后者考虑摩擦与黏合

强度足够大使颗粒间没有相互转动。当然，摩擦力

与黏合剂强度对于颗粒接触的影响不可忽略，为考

虑其影响，今后的工作中将进一步完善模型，开展

这方面的研究。最后进行的仿真则参考了实际情况

中的电极颗粒形貌。这些仿真模拟能够为锂电池

中电极颗粒的锂化膨胀行为研究提供参考，展示

了电极颗粒在相互挤压时可能发生力学损伤或断

裂的部位，进而有望在将来为锂电池优化设计提

供参考。 
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Extended Abstract 
Introduction  In lithium-ion batteries, electrode active particles are used to store and release lithium ions. The insertion and 
extraction of lithium ions are accompanied by a local deformation of the electrode active material, which can lead to mechanical 
degradation. Studies on the chemo-mechanical behavior of electrode particles can favor to improve the capacity and cycle life of 
batteries. Silicon has a super high capacity as an anode and is considered as a promising electrode material. However, its excessively 
high volume change rate hinders the further development of silicon electrodes. Two main reasons lead to mechanical failure of silicon 
electrode particles, i.e., the non-uniform volume change due to Li-ion concentration gradient, and the contact between particles upon 
lithium insertion induced volume expansion. Contacts between elastic deformable parts with simple morphologies are investigated 
based on the Hertz theory, which mainly analyzes contacts via calculating the contact area and indentation depth. Simulations of 
solids are mainly based on the Lagrangian description, which requires to create multiple systems and inter-system connections that are 
computationally complex. A phase-field model is developed with Eulerian description that can conveniently identify and distinguish 
the inside and outside of an object by the value of a variable “order parameter”. In addition, some examples for calculation the contact 
between electrode particles with different morphologies are also calculated to explore the ability of the proposed method. 

Methods  The calculation model is based on 3 equations, i.e., the equilibrium equation, Cahn-Hilliard equation and the reference 
map equation. After splitting the Cahn-Hilliard equation into two parts, 4 variables , , ,v     need to be calculated. The constitutive 
law is calculated through and contact force is calculated through the of the contact bodies. Deformation gradient is decomposed 
into elastic part and lithium-intercalation-induced part. The elastic part is constructed on neo-Hookean theory, and 
lithium-intercalation-induced part is calculated through the concentration of Li. Elastic constants are also functions of the 
concentration as Si and Li both contribute to it. 4 PDEs are generated, including the Cahn-Hilliard equation, the equilibrium equation 
and the evolution equation of . After applying boundary conditions, the PDEs are transformed to weak forms. The simulations are 
performed by the finite element method. 

Results and discussion  A simple elastic contact problem is simulated to verify the feasibility and accuracy of the method. The 
result is compared with the Hertz theory. The lithiation of electrode particles is then simulated. The electrode particles are initialized 
as cylinders with regular and irregular profiles. The figure of von Mises stress shows that the contact between particles with regular 
profile is equivalent to the contact between a nanowire and rigid plane. And particles show different behaviors when they start 
lithiation at different durations. Particles with irregular circle profile shows a higher stress when the contact with rigid plane while the 
stress is lower when contacting with other particles. That is because particles rotate when the irregular profiles contact, which releases 
part of the stress and expands the contact area. To exclude the effects of rotation, considering that friction and binder can impede 
rotation, an example of 1/4 electrode particles is simulated. Particle rotation has a significant effect on stress relief, especially in the 
final stages of expansion, where the maximum stress can be reduced by approximately 1/3. Finally, simulations are performed with a 
reference to the actual electrode particle morphology. The internal stress in the particles becomes stable at a certain point and no 
longer increases significantly with deeper lithiation. 

Conclusions  The simulation modeling of the contact between solids was implemented based on the phase-field method, and its 
feasibility and accuracy were verified through a simple example. Subsequently, the simulations of the contact problem of the lithiation 
of electrode particles were carried out to investigate the deformation and stress state of electrode particles with different shapes when 
the contact occurs to show the region where mechanical degradation might occur. The simulation of electrode particles’ lithiation 
showed different behaviors when the profile changed. This was because particles with irregular profile rotate when contacts occured 
so that concave surface and convex surface coupled. However, smaller contact area resulted in higher stress when concave surface 
contacted with rigid plane. The final simulations were performed with a reference to the morphology of the electrode particles in the 
real situation. These simulations could provide a reference for the study of the lithiation behavior of electrode particles in Li-ion 
batteries, showing the possible sites of mechanical damage or fracture of the electrode particles when they squeezed against each 
other, which in turn could be expected to contribute to the optimal design of Li-ion batteries in the future. 
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