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(57)摘要

本发明公开一种一体化电极及其制备方法

与应用，其中，制备方法包括步骤：将正极活性材

料与LiOH以及金属导电剂混合均匀后，加压成

片，得到正极片；将氧化物固态电解质中的一种

或多种与LiOH混合均匀后，加压成片，得到电解

质片；将负极活性材料与金属导电剂混合均匀

后，加压成品，得到负极片；将所述正极片、电解

质片以及负极片依次叠加，经冷等静压处理后，

得到混合叠片；在氧气气氛下对所述混合叠片进

行烧结处理，得到一体化电极。本发明制备的一

体化电极极大地消除了传统氧化物电池材料中

存在的界面问题，以及电极中胶对电池阻抗的影

响，且所述一体化电极致密性高、能量密度更高；

将该一体化电极用于制备固体电池可有效提升

电池的倍率及循环性能。
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1.一种一体化电极的制备方法，其特征在于，包括步骤：

将正极活性材料与LiOH以及金属导电剂混合均匀后，加压成片，得到正极片；

将氧化物固态电解质中的一种或多种与LiOH混合均匀后，加压成片，得到电解质片；

将负极活性材料与金属导电剂混合均匀后，加压成品，得到负极片；

将所述正极片、电解质片以及负极片依次叠加，经冷等静压处理后，得到混合叠片；

在氧气气氛下对所述混合叠片进行烧结处理，得到一体化电极。

2.根据权利要求1所述一体化电极的制备方法，其特征在于，所述正极活性材料为

NixCoyMn(1‑x‑y)OH2，其中，0<x<1，0<y<1且0<x+y<1。

3.根据权利要求1所述一体化电极的制备方法，其特征在于，所述金属导电剂为Pt金属

导电剂或Pd金属导电剂。

4.根据权利要求1所述一体化电极的制备方法，其特征在于，所述氧化物固态电解质为

钙钛矿型电解质、反钙钛矿型电解质、石榴石型电解质、NASICON型电解质和LISICON型电解

质中的一种或多种。

5.根据权利要求1所述一体化电极的制备方法，其特征在于，所述负极活性材料为SiOx、

TiO2、WO3、Li4Ti5O12和Li3VO4中的一种或多种。

6.根据权利要求1所述一体化电极的制备方法，其特征在于，在氧气气氛下对所述混合

叠片进行烧结处理的步骤中，烧结温度为700‑900℃。

7.一种一体化电极，其特征在于，采用权利要求1‑6任一所述的制备方法制得。

8.一种一体化电极的应用，其特征在于，将权利要求7所述的一体化电极用于制备固体

电池。
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一种一体化电极及其制备方法与应用

技术领域

[0001] 本发明涉及电池电极技术领域，特别涉及一种一体化电极及其制备方法与应用。

背景技术

[0002] 随着能源革命，全球通信加快了步伐。目前，锂电池在电动汽车、混合动力汽车和

智能电网等领域显示出了广泛的应用前景。然而，传统液态锂电池能量密度低、电池中含有

大量易燃易爆的有机电解液，这使得电池在安全性能方面面临着极大挑战。固态电池作为

新一代锂电池，极大地提升了电池的安全性能，同时减少了隔膜使用并极大提高了电池的

能量密度。

[0003] 目前有应用前景的固态电解质主要有三个方向：无机硫化物固体电解质、无机氧

化物固体电解质和聚合物固体电解质。但目前聚合物是有机物，而硫化物接触空气就会发

生反应，两者的安全隐患同样很大，另外，聚合物和硫化物固体电解质的电化学窗口较窄，

不利于高电压正极材料的应用。传统的氧化物固态电池制备方式将氧化物涂覆在正负极表

面或将氧化物压成片状，该种方式不仅会降低电池的能量密度，同时材料间的致密性较低

界面阻抗较大，极大影响了电池的电性能。

[0004] 因此，现有技术还有待于改进和发展。

发明内容

[0005] 鉴于上述现有技术的不足，本发明的目的在于提供一种一体化电极及其制备方法

与应用，旨在解决现有固态电池中，由于电解质致密性差以及电解质与电极之间存在较大

界面阻抗，导致电池性能较差的问题。

[0006] 本发明的技术方案如下：

[0007] 一种一体化电极的制备方法，其中，包括步骤：

[0008] 将正极活性材料与LiOH以及金属导电剂混合均匀后，加压成片，得到正极片；

[0009] 将氧化物固态电解质中的一种或多种与LiOH混合均匀后，加压成片，得到电解质

片；

[0010] 将负极活性材料与金属导电剂混合均匀后，加压成品，得到负极片；

[0011] 将所述正极片、电解质片以及负极片依次叠加，经冷等静压处理后，得到混合叠

片；

[0012] 在氧气气氛下对所述混合叠片进行烧结处理，得到一体化电极。

[0013] 所述一体化电极的制备方法，其中，所述正极活性材料为NixCoyMn(1‑x‑y)OH2，其中，

0<x<1，0<y<1且0<x+y<1。

[0014] 所述一体化电极的制备方法，其中，所述金属导电剂为Pt金属导电剂或Pd金属导

电剂。

[0015] 所述一体化电极的制备方法，其中，所述氧化物固态电解质为钙钛矿型电解质、反

钙钛矿型电解质、石榴石型电解质、NASICON型电解质和LISICON型电解质中的一种或多种。
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[0016] 所述一体化电极的制备方法，其中，所述负极活性材料为SiOx、TiO2、WO3、Li4Ti5O12
和Li3VO4中的一种或多种。

[0017] 所述一体化电极的制备方法，其中，在氧气气氛下对所述混合叠片进行烧结处理

的步骤中，烧结温度为700‑900℃。

[0018] 一种一体化电极，其中，采用本发明所述的制备方法制得。

[0019] 一种一体化电极的应用，其中，将本发明所述一体化电极用于制备固体电池。

[0020] 有益效果：本发明将正极片、电解质片以及负极片叠层后通过高温共烧结的方式

形成一体化电极，所述一体化电极极大地消除了传统氧化物电池材料中存在的界面问题，

以及电极中胶对电池阻抗的影响，且所述一体化电极致密性高、能量密度更高；将该一体化

电极用于制备固体电池可有效提升电池的倍率及循环性能。

附图说明

[0021] 图1为本发明一种一体化电极的制备方法流程图。

具体实施方式

[0022] 本发明提供一种一体化电极及其制备方法与应用，为使本发明的目的、技术方案

及效果更加清楚、明确，以下对本发明进一步详细说明。应当理解，此处所描述的具体实施

例仅用以解释本发明，并不用于限定本发明。

[0023] 请参阅图1，图1为本发明提供的一种一体化电极的制备方法流程图，如图所示，其

包括步骤：

[0024] S10、将正极活性材料与LiOH以及金属导电剂混合均匀后，加压成片，得到正极片；

[0025] S20、将氧化物固态电解质中的一种或多种与LiOH混合均匀后，加压成片，得到电

解质片；

[0026] S30、将负极活性材料与金属导电剂混合均匀后，加压成品，得到负极片；

[0027] S40、将所述正极片、电解质片以及负极片依次叠加，经冷等静压处理后，得到混合

叠片；

[0028] S50、在氧气气氛下对所述混合叠片进行烧结处理，得到一体化电极。

[0029] 具体来讲，传统固态电池更多采用的是较多的是将固态电解质制成薄膜或者制成

浆料涂覆在正负极表面，这种工艺使得固态电解质的致密性差，电解质‑电解质、电解质‑电

极材料间的界面阻抗大不利于离子传导。而本实施例通过将正极片、电解质片以及负极片

叠层后通过高温共烧结的方式形成一体化电极，所述一体化电极极大地消除了传统氧化物

电池材料中存在的界面问题，以及电极中胶对电池阻抗的影响，且所述一体化电极致密性

高、能量密度更高；将该一体化电极用于制备固体电池可有效提升电池的倍率及循环性能。

[0030] 在一些实施方式中，所述正极活性材料为NixCoyMn(1‑x‑y)OH2，其中，0<x<1，0<y<1且

0<x+y<1。

[0031] 在一些实施方式中，所述金属导电剂为Pt金属导电剂或Pd金属导电剂。

[0032] 在一些实施方式中，所述氧化物固态电解质为钙钛矿型电解质、反钙钛矿型电解

质、石榴石型电解质、NASICON型电解质和LISICON型电解质中的一种或多种，但不限于此。

作为举例，所述钙钛矿型电解质为Li3xLa2/3‑xTiO3，其中，0.04<x；所述石榴石型电解质选自
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掺杂或未掺杂的锂镧锆氧电解质，其中，所述掺杂元素选自Al、Ga、Fe、Ge、Ca、Ba、Sr、Y、Nb、

Ta、W、Sb元素中的至少一种；优选地，所述石榴石型电解质选自Li7‑mLa3Zr2‑mTamO12(0≤m≤

0.6)、Li7‑yLa3Zr2‑yNbyO12(0≤y≤0.6)和Li6.4‑pLa3Zr2‑pTapAl0.2O12(0.2≤p≤0.5)中的至少

一种；所述NASICON型电解质选自Li1+xTi2‑xMx(PO4)3、Li1+xGe2‑xMx(PO4)3中的至少一种，其中，

0.2≤x≤0.5,0.2≤x≤0.5，M＝Al、Cr、Ga、Fe、Sc、In、Lu、Y或La；更优选的，选自Li1+xTi2‑

xAlx(PO4)3(LATP)或Li1+xGe2‑xAlx(PO4)3(LAGP)中的至少一种，其中，0.2≤x≤0.5，0.4≤x≤

0.5。其中，所述LISICON型电解质为Li4‑rGe1‑rPrS4(0.3<r<0.7,例如为0.4或0.6)。

[0033] 在一些实施方式中，所述负极活性材料为SiOx、TiO2、WO3、Li4Ti5O12和Li3VO4中的一

种或多种，但不限于此。

[0034] 在一些实施方式中，在氧气气氛下对所述混合叠片进行烧结处理的步骤中，烧结

温度为700‑900℃。

[0035] 在一些实施方式中，还提供一种一体化电极，其采用本发明所述的制备方法制得。

[0036] 在一些实施方式中，还提供一种一体化电极的应用，其中，将本发明所述一体化电

极用于制备固体电池。

[0037] 下面通过具体实施例对本发明做进一步的解释说明：

[0038] 实施例1

[0039] 步骤一：复合正极配置：将Ni0 .8Co0 .1Mn0 .1(OH)2：LiOH(摩尔比1:1)、金属导电剂占

比5％混合均匀后加压成片；

[0040] 步骤二：电解质(LATP)配置：将NH4H2PO4:Al2O3:TiO2:LiOH(摩尔比3:0.3:1.7:1.3)

混合均匀加压成片；

[0041] 步骤三：负极配置：Li4Ti5O12、金属导电剂占比5％混合均匀加压成片；

[0042] 步骤四：将片状的样品按复合正极/电解质/负极混料极片顺序叠加，经冷等静压

压实；

[0043] 步骤五：将步骤四加压成片的样片放置干锅后者石英管中在氧气气氛的添加下在

800℃条件下烧结，获得高度致密的化电极‑电解质一体化电极；

[0044] 步骤六：将步骤五得到的电极‑电解质一体化电极在正负极上镀金属电极得到一

体化电池。

[0045] 实施例2

[0046] 步骤一：复合正极配置：将Ni0 .8Co0 .1Mn0 .1(OH)2：LiOH(摩尔比1:1)、金属导电剂金

属导占比5％，混合均匀后加压成片；

[0047] 步骤二：电解质(LLZO)配置：将La2O3：ZrO2：LiOH(摩尔比1.5:2:7)混合均匀加压成

片；

[0048] 步骤三：负极配置：Li4Ti5O12、金属导电剂占比5％混合均匀加压成片；

[0049] 步骤四：将片状的样品按复合正极/电解质/负极混料极片顺序叠加，经冷等静压

压实；

[0050] 步骤五：将步骤四加压成片的样片放置干锅后者石英管中在氧气气氛的添加下在

800℃条件下烧结，获得高度致密的化电极‑电解质一体化电极；

[0051] 步骤六：将步骤五得到的电极‑电解质一体化电极在正负极上镀金属电极得到一

体化电池。
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[0052] 实施例3

[0053] 步骤一：复合正极配置：将Ni0 .8Co0 .1Mn0 .1(OH)2：LiOH(摩尔比1:1)、金属导电剂占

比5％混合均匀后加压成片；

[0054] 步骤二：步骤二：电解质(LATP)配置：将NH4H2PO4:Al2O3:TiO2:LiOH(摩尔比3:0.3:

1.7:1.3)混合均匀加压成片；

[0055] 步骤三：负极配置：SiOx、金属导电剂占比5％混合均匀加压成片；

[0056] 步骤四：将片状的样品按复合正极/电解质/负极混料极片顺序叠加，经冷等静压

压实；

[0057] 步骤五：将步骤四加压成片的样片放置干锅后者石英管中在氧气气氛的添加下在

800℃条件下烧结，获得高度致密的化电极‑电解质一体化电极；

[0058] 步骤六：将步骤五得到的电极‑电解质一体化电极在正负极上镀金属电极得到一

体化电池。

[0059] 实施例4

[0060] 步骤一：复合正极配置：将Ni0 .7Co0 .1Mn0 .2(OH)2：LiOH(摩尔比1:1)、金属导电剂占

比5％混合均匀后加压成片；

[0061] 步骤二：电解质(LLZO)配置：将La2O3：ZrO2：LiOH(摩尔比1.5:2:7)混合均匀加压成

片；

[0062] 步骤三：负极配置：SiOx、金属导电剂占比5％混合均匀加压成片；

[0063] 步骤四：将片状的样品按复合正极/电解质/负极混料极片顺序叠加，经冷等静压

压实；

[0064] 步骤五：将步骤四加压成片的样片放置干锅后者石英管中在氧气气氛的添加下在

700℃条件下烧结，获得高度致密的化电极‑电解质一体化电极；

[0065] 步骤六：将步骤五得到的电极‑电解质一体化电极在正负极上镀金属电极得到一

体化电池。

[0066] 实施例5

[0067] 步骤一：复合正极配置：将Ni0 .6Co0 .2Mn0 .2(OH)2：LiOH(摩尔比1:1)、金属导电剂占

比5％混合均匀后加压成片；

[0068] 步骤二：电解质(LLZO)配置：将La2O3：ZrO2：LiOH(摩尔比1.5:2:7)混合均匀加压成

片；

[0069] 步骤三：负极配置：Li3VO4、金属导电剂占比5％混合均匀加压成片；

[0070] 步骤四：将片状的样品按复合正极/电解质/负极混料极片顺序叠加，经冷等静压

压实；

[0071] 步骤五：将步骤四加压成片的样片放置干锅后者石英管中在氧气气氛的添加下在

900℃条件下烧结，获得高度致密的化电极‑电解质一体化电极；

[0072] 步骤六：将步骤五得到的电极‑电解质一体化电极在正负极上镀金属电极得到一

体化电池。

[0073] 对比例1

[0074] 步骤一：复合正极配置：将NCM811：SP：LLZO：PVDF(质量比例90:5:3:2)混合均匀涂

覆在铝箔上,并进行辊压制成极片；
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[0075] 步骤二：电解质配置：LLZO:PVDF(质量比例96:4)配成浆料，均匀涂覆在正极面上；

[0076] 步骤三：负极配置：将SiOx:SP:LLZO:PVDF(质量比例90:5:3:2)混合混合均匀涂覆

在铝箔上,并进行辊压制成极片；

[0077] 步骤四：将片状的样品按涂覆有氧化物复合正极/复合负极极片顺序叠片后热压

[0078] 步骤五：将步骤四叠好片的裸电芯进行封装获得全固态电池

[0079] 对对比例1、实施例1‑实施例5制备得到的固态电池进行性能测试，结果如表1所

示。

[0080] 表1固态电池性能测试结果

[0081]

[0082] 从表1结果可以看出，相对于传统复合固态电池，本发明实施例制备成的一体化固

态电池具有更佳的倍率性能和循环性能。

[0083] 应当理解的是，本发明的应用不限于上述的举例，对本领域普通技术人员来说，可

以根据上述说明加以改进或变换，所有这些改进和变换都应属于本发明所附权利要求的保
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护范围。
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图1

说　明　书　附　图 1/1 页

9

CN 114709473 A

9


	BIB
	BIB00001

	CLA
	CLA00002

	DES
	DES00003
	DES00004
	DES00005
	DES00006
	DES00007
	DES00008

	DRA
	DRA00009


