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DESCRIPCION
Bateria secundaria de litio y método de fabricacién de la misma
Campo técnico

La presente invencidn se refiere a una bateria secundaria de litio y, mas especificamente, a una bateria secundaria
de litio que usa un electrolito de polimero en gel y a un método de fabricaciéon de la misma.

Antecedentes de la técnica

En los Gltimos afios, debido al creciente interés en cuestiones medioambientales, se han llevado a cabo muchos
estudios con vehiculos eléctricos (VE) y vehiculos eléctricos hibridos (VEH) que pueden sustituir a vehiculos que
usan combustibles fésiles, tales como vehiculos de gasolina y vehiculos de diésel, que son una de las principales
causas de contaminacién del aire.

Tales vehiculos eléctricos (VE), vehiculos eléctricos hibridos (VEH), y similares usan, como fuente de potencia de
los mismos, una bateria secundaria de niquel-hidruro de metal (Ni-MH), o una bateria secundaria de litio de alta
densidad de energia, alta tensiéon de descarga y estabilidad de salida. Particularmente, cuando la bateria secundaria
de litio se usa en un vehiculo eléctrico, se requieren inevitablemente propiedades de densidad de energia, seguridad
y vida Util a largo plazo significativamente superiores a las de una bateria secundaria de litio pequefia convencional,
ademas de una alta densidad de energia y propiedades capaces de producir una gran salida en un tiempo corto,
dado que la bateria debe usarse durante méas de 10 afios en condiciones duras.

En general, una bateria secundaria de litio se fabrica usando un electrodo negativo (4nodo), un electrodo positivo
(catodo), un separador interpuesto entre los mismos, y un electrolito que es un medio de transferencia de iones de
litio. En una bateria secundaria tipica, se ha usado principalmente un electrolito liquido, particularmente, un
electrolito liquido orgénico conductor ibnico en el que se disuelve una sal en un disolvente organico no acuoso.

Sin embargo, cuando se usa un electrolito liquido tal como se describié anteriormente, hay posibilidades
significativas de que se degenere un material de electrodo y se volatilice un disolvente organico. Ademas, hay
cuestiones de seguridad tales como combustién debido al aumento de temperatura en la propia bateria y el entorno
de la misma. En particular, la bateria secundaria de litio tiene un problema ya que el grosor de una bateria se
aumenta, durante la carga/descarga, debido a la generacién de gas dentro de la bateria provocada por la
descomposicién de un disolvente organico de carbonato y/o una reaccién secundaria entre el disolvente organico y
un electrodo. Como resultado, el deterioro del rendimiento y la seguridad de la bateria resulta inevitable.

En general, se sabe que la seguridad de bateria mejora en el orden de un electrolito liquido, un electrolito de
polimero en gel, y un electrolito de polimero sélido, pero el rendimiento de bateria disminuye en el mismo orden. Se
sabe que el electrolito de polimero sélido tiene un bajo rendimiento de bateria y, por tanto, no estd comercialmente
disponible. Por tanto, en los Ultimos afios, se ha usado ampliamente un electrolito de polimero en gel que tiene una
excelente seguridad de bateria y que mantiene un rendimiento de bateria por encima de un nivel predeterminado.

En el caso de una bateria secundaria que usa un electrolito liquido convencional, la adhesidén entre un electrodo y el
electrolito no provoca un problema. Sin embargo, cuando se usa un electrolito de polimero en gel, pueden
producirse problemas tales como propiedades de resistencia de superficie de contacto y un fenémeno de
cortocircuito de electrodo dependiendo de la adhesién a un electrodo. Por consiguiente, existe una necesidad del
desarrollo de una bateria secundaria de litio que tenga una excelente adhesién entre un electrolito de polimero en
gel y un electrodo, mejorando de ese modo la seguridad y propiedades de resistencia de una bateria.

(Documento de patente 1) Publicacién de patente coreana abierta a consulta por el pablico n.° 10-2001-0022160.

El documento US-A-2015/072244 ensefia una bateria de iones de litio que comprende un electrolito de polimero en
gel, un catodo, un 4nodo y un separador entre el catodo y el dnodo, en la que el electrolito de polimero en gel
incluye una sal de litio, un disolvente no acuoso y un monémero de polimero que incluye al menos un monémero
epoxidico que contiene un grupo epoxi y un doble enlace y al menos un monémero de acrilato, y un aglutinante de
anodo incluye un polimero que tiene un grupo amino o grupo imino en la cadena principal o una cadena ramificada
de la misma.

El documento US-A-2008/070116 ensefia una bateria secundaria de litio que incluye un colector de corriente, un
catodo y un anodo que tienen, cada uno, una capa de material activo formada sobre el colector de corriente, y un
electrolito de polimero interpuesto entre el catodo y el anodo. Una pelicula de resina de fllor est4 formada sobre al
menos una superficie de las capas de material activo del catodo y el &nodo. Existe una resina de fllor en poros entre
constituyentes contenidos en al menos una capa de material activo del catodo y el anodo. El electrolito de polimero
es un producto polimerizado de un monémero de reticulacidén y una disolucién electrolitica que incluye una sal de litio
y un disolvente organico. Ademas, una membrana porosa realizada de una resina aislante esta interpuesta entre el
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catodo y el 4nodo.

El documento EP-A-0915526 ensefia una celda de electrolito sélido que comprende un electrodo que tiene un
colector de corriente y una capa de un material activo formada sobre dicho colector de corriente y que contiene un
material activo y un aglutinante. La capa de electrolito sélido se forma impregnando un electrolito sélido disuelto en
un disolvente sobre dicha capa del material activo. El electrolito sélido contiene un material de matriz de alto peso
molecular y esta en un estado gelificado.

Divulgacién de la invencién

Problema técnico

Un aspecto de la presente invencién proporciona una bateria secundaria de litio capaz de aumentar la adhesion
entre un electrolito de polimero en gel y un electrodo, mejorando de ese modo el rendimiento y la seguridad de una
bateria, y un método de fabricacién de la misma.

Solucidn técnica

Segun un primer aspecto, la presente invencién proporciona una bateria secundaria de litio que comprende:

un electrodo positivo, un electrodo negativo, y un separador interpuesto entre el electrodo positivo y el electrodo
negativo; y

un electrolito de polimero en gel formado polimerizando un oligémero,
en la que:

(i) el electrodo positivo y/o negativo incluye un colector de corriente de electrodo, una capa de material activo de
electrodo formada sobre el colector de corriente de electrodo, y una capa de recubrimiento formada sobre la capa de
material activo de electrodo que incluye un aglutinante unido al electrolito de polimero en gel, y

(i) el oligbmero y el aglutinante comprenden un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir una reaccién de
apertura de anillo con un grupo epoxi, 0 una combinacién de los mismos, siendo el grupo funcional al menos uno de
un grupo hidroxilo (-OH), un grupo acido carboxilico (-COOH), un grupo amina, un grupo isocianato, un grupo
mercaptano y un grupo imida.

Seguln un segundo aspecto, la presente invencidén proporciona un método para fabricar una bateria secundaria de
litio que comprende:

insertar, en una carcasa de bateria, un conjunto de electrodos compuesto por un electrodo positivo, un electrodo
negativo, y un separador interpuesto entre el electrodo positivo y el electrodo negativo;

inyectar una composicién de electrolito de polimero en gel que incluye un oligdmero polimerizable en la carcasa de
bateria, incluyendo el oligbmero un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir una reaccién de apertura de
anillo con un grupo epoxi, 0 una combinacién de los mismos, no comprendiendo la composicién de electrolito de
polimero en gel un iniciador de la polimerizacién; y

polimerizar el electrolito de polimero en gel,

en el que el electrodo positivo y/o negativo incluye un colector de corriente de electrodo, una capa de material activo
de electrodo formada sobre el colector de corriente de electrodo, y una capa de recubrimiento formada sobre la capa
de material activo de electrodo y que incluye un aglutinante que se une con el electrolito de polimero en gel durante
la polimerizacién de este ultimo.

Efectos ventajosos

Una bateria secundaria de litio segln la presente invencion mejora la adhesién entre un electrodo y un electrolito de
polimero en gel, de modo que el electrolito de polimero en gel puede formarse de manera uniforme sobre la
superficie del electrodo y, por consiguiente, se reduce la resistencia de superficie de contacto de electrodo y se
mejoran las propiedades a alta temperatura de una bateria.

Mejor modo para llevar a cabo la invencién

A continuacién en el presente documento, se describira la presente invencién en mas detalle.

Se entenderd que no debe interpretarse que palabras o términos usados en la memoria descriptiva y las
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reivindicaciones tengan el significado definido en diccionarios habitualmente usados. Se entendera adicionalmente
que debe interpretarse que las palabras o términos tienen un significado que es compatible con su significado en el
contexto de la técnica relevante y la idea técnica de la invencion, basandose en el principio de que un inventor
puede definir de manera apropiada el significado de las palabras o términos para explicar de la mejor manera la
invencion.

La terminologia usada en el presente documento es Unicamente con el propésito de describir realizaciones
particulares a modo de ejemplo y no se pretende que sea limitativa de la presente invencién. Los términos de una
forma en singular pueden incluir formas en plural a menos que el contexto indique claramente lo contrario.

Se entenderd ademas que los términos “incluir’, “comprender” o “tener’, cuando se usan en esta memoria
descriptiva, especifican la presencia de caracteristicas, numeros, etapas, elementos mencionados o combinaciones
de los mismos, pero no excluyen la presencia o adicién de una o méas de otfras caracteristicas, nimeros, etapas,
elementos o combinaciones de los mismos.

Mientras tanto, a menos que se especifique lo contrario en la presente invencion, el simbolo “*” se refiere a una
porcién conectada entre extremos de los mismos o diferentes dtomos o férmulas quimicas.

Ademas, en la presente invencién, un peso molecular promedio en peso (Mw) puede medirse mediante
cromatografia de permeacion en gel (GPC). Por ejemplo, se prepara un espécimen de muestra de una
concentracién predeterminada, y se estabiliza un dispositivo Alliance 4 de sistema de medicién mediante GPC.
Cuando el dispositivo estd estabilizado, se inyectan un espécimen de patrén y el espécimen de muestra en el
dispositivo para obtener un cromatograma, y se calcula un peso molecular segin un método de analisis (sistema:
Alliance 4, columna: Ultrahydrogel linear X 2, eluyente: NaNO3z 0,1 M (tampén fosfato a pH 7,0), velocidad de flujo:
0,1 ml/min, temp.: 40 °C, inyeccién: 100 pl).

<Bateria secundaria de litio>

Se describird una bateria secundaria de litio segun la presente invencién. Una bateria secundaria de litio que usa un
electrolito no acuoso convencional no tiene un problema de que se deteriora el rendimiento de una bateria segun la
adhesion entre el electrolito y un electrodo. Sin embargo, un electrolito de polimero en gel tiene problemas de que se
produce un cortocircuito en una bateria, o se deterioran las propiedades de vida Util de la bateria, cuando la
adhesion entre un electrodo y el electrolito de polimero en gel es baja durante el curado. Por consiguiente, se han
continuado estudios para mejorar la adhesién entre un electrodo y un electrolito de polimero en gel.

Por consiguiente, los presentes inventores incluyeron un aglutinante capaz de participar en una reaccién de
polimerizaciéon en una capa de material activo de electrodo cuando se polimeriza un oligémero contenido en una
composicién para electrolito de polimero en gel, o recubrieron el aglutinante sobre la superficie de la capa de
material activo de electrodo mientras se polimeriza y se cura el oligémero, de tal manera que el aglutinante también
participa en la reaccién de polimerizacién para aumentar la adhesidén entre un electrodo y un electrolito de polimero
en gel.

Cuando se mejora la adhesién entre el electrolito de polimero en gel y el electrodo, es posible no sélo suprimir la
aparicion de un cortocircuito interno en una bateria, sino también controlar el aumento de resistencia de superficie
de contacto de electrodo, mejorando de ese modo las propiedades de vida util de la bateria y mejorando la
seguridad de la misma.

A continuacién en el presente documento, un aglutinante incluido en una capa de recubrimiento formada sobre una
capa de material activo de electrodo se define como primer aglutinante.

Entre realizaciones de la presente invencién, se describird una bateria secundaria de litio en la que se incluye un
aglutinante en una capa de recubrimiento formada sobre una capa de material activo de electrodo. La bateria
secundaria de litio incluye un electrodo positivo, un electrodo negativo, y un separador interpuesto entre el electrodo
positivo y el electrodo negativo, y un electrolito de polimero en gel formado polimerizando un oligémero, en la que al
menos un electrodo seleccionado del electrodo positivo y el electrodo negativo incluye un colector de corriente de
electrodo, una capa de material activo de electrodo formada sobre el colector de corriente de electrodo, y una capa
de recubrimiento formada sobre la capa de material activo de electrodo y que incluye un primer aglutinante, y el
primer aglutinante esté unido al electrolito de polimero en gel.

En primer lugar, se describira el electrodo segun la presente invencion.

El uno o mas electrodos seleccionados del electrodo positivo y el electrodo negativo incluyen (1) un colector de
corriente de electrodo, (2) un capa de material activo de electrodo formada sobre el colector de corriente de
electrodo, y (3) una capa de recubrimiento formada sobre la capa de material activo de electrodo. En este momento,
la capa de recubrimiento incluye un primer aglutinante, y el primer aglutinante esta unido a un electrolito de polimero
en gel.
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El colector de corriente de electrodo no esta particularmente limitado siempre que tenga conductividad sin provocar
un cambio quimico en la bateria. Por ejemplo, puede usarse acero inoxidable, cobre, aluminio, niquel, titanio,
carbono cocido, o aluminio, cobre, o acero inoxidable que esta tratado en superficie con uno de carbono, niquel,
titanio, plata, y similares. Ademas, el colector de corriente de electrodo puede tener irregularidades microscépicas
formadas sobre la superficie del mismo para mejorar la adhesién a la capa de material activo de electrodo, puede
usarse en diversas formas tales como una pelicula, una hoja, una lamina, una red, un cuerpo poroso, un cuerpo de
espuma, y un cuerpo de material textil no tejido, y puede tener un grosor de 3 pm a 500 um.

La capa de material activo de electrodo esta formada sobre una superficie 0 ambas superficies del material activo de
electrodo, e incluye un material activo de electrodo. En este momento, el material activo de electrodo puede ser un
material activo de electrodo positivo o un material activo de electrodo negativo.

El material activo de electrodo positivo es un compuesto capaz de producir intercalacién y desintercalacion
reversible de litio y, especificamente, puede incluir un éxido de metal compuesto de litio que contiene uno o més
metales tales como cobalto, manganeso, niquel o aluminio, y litio. Mas especificamente, el 6xido de metal
compuesto de litio puede ser un 6xido basado en litio-manganeso (por ejemplo, LIMnO,, LiMn2Oa, etc.), un 6xido
basado en litio-cobalto (por ejemplo, LiCoO,, etc.), un éxido basado en litio-niquel (por ejemplo, LiNiO,, etc.), un
6xido basado en litio-niquel-manganeso (por ejemplo, LiNiiyiMny1O2 (en el que 0<Y1<1), LiMn2.,1Ni,1O4 (en el que
0<Z1<2), etc.), un 6xido basado en litio-niquel-cobalto (por ejemplo, LiNis.y2Coy2O2 (en el que 0<Y2<1), etc.), un
6xido basado en litio-manganeso-cobalto (por ejemplo, LiCo1ysMny3O2 (en el que 0<Y3<1), LiMn2,2C0,004 (en el
que 0<Z2<2), etc.), un éxido basado en litio-niquel-manganeso-cobalto (por ejemplo, Li(Nip1C0q1Mn1)O2 (en el que
O<p1<1, 0<q1<1, 0<r1<1, p1+q1+r1=1) o Li(Niz2CoqoMn2)O4 (en el que 0<p2<2, 0<q2<2, 0 < r2<2, p2+q2+r2=2),
etc.) o un 6xido basado en litio-niquel-cobalto-metal de transicién (M) (por ejemplo, Li(NiyzCoq3MnzMs1)O2 (en el que
M se selecciona del grupo que consiste en Al, Fe, V, Cr, Ti, Ta, Mgy Mo, y p3, 93, r3y s1 son cada uno una fraccién
atdbmica de elementos independientes, en el que 0<p3<1, 0< q3<1, 0<r3<1, 0<s1<1, p3+q3+r3+s1=1) y similares, y
puede incluirse uno cualquiera de los mismos o un compuesto de dos 0 més de los mismos.

Entre estos, debido al hecho de que pueden aumentarse las propiedades de capacidad y la estabilidad de una
bateria, el 6xido de metal compuesto de litio puede ser LiCoOy, LIMnO,, LiNiO,, un 6xido de litio-niquel-manganeso-
cobalto (por ejemplo, Li(NigeMng2C0g2)Os, Li(NigsMng3Co02)O2, 0 Li(NigsMng1Co0,1)O2, etc.) o un éxido de litio-
niquel-cobalto-aluminio (por ejemplo, LiNigsCog 15Alg 0502, etc.) y similares. Cuando se considera un efecto de mejora
notable segln el control del tipo y la razén en contenido de elementos constituyentes que forman un éxido de metal
compuesto de litio, el éxido de metal compuesto de litio puede ser Li(NigsMng2C0g2)Os, Li(NipsMng3sCog2)Oo,
Li(Nip 7Mng,15C00,15)O2 0 Li(NigsMng 1C0g 1)O2 y similares, y puede usarse uno cualquiera de los mismos o una mezcla
de dos 0 més de los mismos.

Los ejemplos del material activo de electrodo negativo pueden incluir una o dos o més clases de materiales activos
negativos seleccionados del grupo que consiste en grafito natural, grafito artificial, un material carbonoso; un metal
(Me) tal como un 6xido compuesto de titanio que contiene litio (LTO), Si, Sn, Li, Zn, Mg, Cd, Ce, Ni o Fe; una
aleacién compuesta por los metales (Me); un éxido (MeOx) del metal (Me); y un material compuesto del metal (Me) y
carbono.

El material activo de electrodo puede estar incluido en una cantidad de 60 partes en peso a 98 partes en peso,
preferiblemente de 70 partes en peso a 98 partes en peso, mas preferiblemente de 80 partes en peso a 98 partes en
peso basandose en 100 partes en peso del contenido sélido de la capa de material activo de electrodo. Cuando el
material activo de electrodo se incluye en el intervalo anterior, la capacidad de la bateria secundaria de litio puede
mantenerse por encima de un nivel predeterminado.

Mientras tanto, la capa de material activo de electrodo puede incluir ademés un aglutinante de electrodo, un material
conductor de electrodo, y similares.

El aglutinante de electrodo es un componente para ayudar a la unién entre el material activo de electrodo y un
compuesto tal como un material conductor, y la unidén entre un colector de corriente y una capa de material activo.
Especificamente, los ejemplos del aglutinante de electrodo pueden incluir poli(fluoruro de vinilideno), poli(alcohol
vinilico), carboximetilcelulosa (CMC), almidén, hidroxipropilcelulosa, celulosa regenerada, polivinilpirrolidona,
tetrafluoroetileno, polietileno (PE), polipropileno, un etileno-propileno-monémero de dieno (EPDM), un EPDM
sulfonado, caucho de estireno-butadieno, caucho de nitrilo-butadieno, caucho de fltor, diversos copolimeros de los
mismos, y similares. Normalmente, el aglutinante de electrodo puede estar incluido en una cantidad de 1 parte en
peso a 20 partes en peso, preferiblemente de 1 parte en peso a 15 partes en peso, mas preferiblemente de 1 parte
en peso a 10 partes en peso basandose en 100 partes en peso de la capa de material activo de electrodo.

El material conductor de electrodo es un componente para mejorar adicionalmente la conductividad del material
activo de electrodo. El material conductor de electrodo no esta particularmente limitado siempre que tenga
conductividad sin provocar un cambio quimico en la bateria. Por ejemplo, puede usarse grafito; un material basado
en carbono tal como negro de carbono, negro de acetileno, negro de Ketjen, negro de canal, negro de horno, negro

5



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

60

65

ES 2985916 T3

de lampara y negro térmico; una fibra conductora tal como fibra de carbono y fibra de metal; polvo de metal tal como
polvo de fluorocarbono, polvo de aluminio y polvo de niquel, una fibra corta conductora tal como éxido de cinc y
titanato de potasio; un éxido de metal conductor tal como 6xido de titanio; o un material conductor tal como un
derivado de polifenileno, y similares. Los ejemplos especificos de un material conductor comercialmente disponible
pueden incluir la serie de negro de acetileno (productos de Chevron Chemical Company), negro de Denka (producto
de Denka Singapore Private Limited, Gulf Oil Company, etc.,), negro de Ketjen, serie EC (producto de Armak
Company), Vulcan XC-72 (producto de Cabot Company) y Super P (producto de Timcal company). El material
conductor de electrodo puede estar incluido en una cantidad de 1 parte en peso a 20 partes en peso,
preferiblemente de 1 parte en peso a 15 partes en peso, mas preferiblemente de 1 parte en peso a 10 partes en
peso basandose en 100 partes en peso de la capa de material activo de electrodo.

A continuacién, se describirad la capa de recubrimiento. La capa de recubrimiento esta formada sobre la capa de
material activo de electrodo e incluye un primer aglutinante unido a un electrolito de polimero en gel. Cuando se usa
un aglutinante unido al electrolito de polimero en gel tal como se describié anteriormente, se mejora la adhesion
entre un electrodo y un electrolito, de modo que las propiedades de superficie de contacto son excelentes.

Como primer aglutinante, pueden usarse aglutinantes organicos tipicos bien conocidos en la técnica, por ejemplo,
aglutinantes en los que poli(fluoruro de vinilideno) (PVdF), un copolimero de poli(fluoruro de vinilideno) vy
hexafluoropropileno (PVdF-co-HFP), o similares, esté sustituido con un grupo funcional capaz de unirse al electrolito
de polimero en gel.

Més especificamente, el primer aglutinante puede incluir una cadena principal compuesta por una unidad que
incluye al menos uno seleccionado del grupo que consiste en un grupo alquileno que tiene de 1 a 5 atomos de
carbono en el que al menos un atomo de halégeno (F, Cl, Br, |) esta sustituido, un grupo éxido de alquileno que tiene
de 1 a 5 atomos de carbono, un grupo imida, y celuloide.

En este momento, puede sustituirse una clase diferente de grupo funcional en la cadena principal compuesta por la
unidad, dependiendo de la clase de oligbmero usado para formar el electrolito de polimero en gel.

El oligbmero y el aglutinante incluyen un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir una reaccién de apertura
de anillo con un grupo epoxi, 0 una combinacién de los mismos.

Mientras tanto, el grado de sustitucién puede calcularse en % en moles, y no se especifica el niUmero o la posicién
de grupos funcionales que van a unirse. A continuacién se describird en mas detalle el aglutinante sustituido con un
grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir una reaccién de apertura de anillo con un grupo epoxi, 0 una
combinacion de los mismos.

Mientras tanto, la capa de recubrimiento puede incluir Unicamente el primer aglutinante, o puede incluir
selectivamente ademas el material activo de electrodo y/o el material conductor de electrodo indicados
anteriormente.

A continuacién, como separador para aislar los electrodos entre el electrodo positivo y el electrodo negativo, puede
usarse un separador basado en poliolefina habitualmente conocido tal como polipropileno, polietileno y similares, o
puede usarse un separador de material compuesto que tiene una capa de material compuesto orgénica, inorganica,
formada sobre un sustrato basado en olefina, pero la realizacién de la presente invencién no se limita
particularmente a lo mismo.

A continuacién, se describira el electrolito de polimero en gel de la presente invencidn. El electrolito de polimero en
gel se forma polimerizando al menos un oligdbmero que incluye un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir
una reaccion de apertura de anillo con un grupo epoxi, 0 una combinacién de los mismos.

El oligémero incluye un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir una reaccién de apertura de anillo con un
grupo epoxi, o una combinacién de los mismos. El grupo funcional capaz de producir una reaccién de apertura de
anillo con un grupo epoxi se selecciona del grupo que consiste en un grupo hidroxilo (OH), un grupo &cido
carboxilico (COOH), un grupo amina, un grupo isocianato, un grupo mercaptano y un grupo imida. En este momento,
a continuacién se describira en mas detalle el oligémero.

Mientras tanto, la composicién para electrolito de polimero en gel puede incluir una sal de litio y un disolvente
organico no acuoso ademés del oligémero.

Puede usarse cualquier sal de litio sin limitacién particular siempre que se use normalmente en un electrolito para
una bateria secundaria de litio. Por ejemplo, la sal de litio puede incluir Li* como iones positivos, y puede incluir al
menos uno seleccionado del grupo que consiste en F-, CI, Br, I, NOs,, N(CN)2, BFy4, ClOg4, AlOy4, AICIs, PFs, SbFe,
ASF@', BF2C204', BC4OS', (CFs)QPF4', (CF3)3PF3', (CF3)4PF2', (CF3)5PF', (CFs)eP', CFsSOs’, C4F9803’, CFsCFQSOs’,
(CFsSOQ)QN', (FQSOQ)QN', CFsCFQ(CFs)QCO', (CFsSOQ)QCH', CFs(CFQ)7SOs', CFsCOQ', CHsCOQ', SCN', Yy
(CF3CF2S0:2)oN- como iones negativos. La sal de litio puede incluir un Unico material o0 una mezcla de dos o0 mas
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materiales, cuando se necesite. El contenido de la sal de litio puede cambiarse de manera apropiada dentro de un
intervalo que puede usarse normalmente. Sin embargo, con el fin de obtener un efecto éptimo de formacién de un
recubrimiento anti-corrosivo sobre la superficie de un electrodo, la sal de litio puede incluirse en el electrolito a una
concentracion de 0,8 M a 2 M, especificamente de 0,8 M a 1,5 M. Sin embargo, la concentracién de la sal de litio no
se limita al intervalo anterior, y la sal de litio puede incluirse a una alta concentracion de 2 M o superior dependiendo
de otros componentes en la composicidén para un electrolito de polimero en gel.

Puede usarse cualquier disolvente organico no acuoso normalmente usado en un electrolito para bateria secundaria
de litio sin limitacién en cuanto al disolvente organico no acuoso. Por ejemplo, puede usarse un compuesto de éter,
un compuesto de éster, un compuesto de amida, un compuesto de carbonato lineal 0 un compuesto de carbonato
ciclico solos 0 en combinacién de dos 0 mas de los mismos. Entre los anteriores, los ejemplos tipicos pueden incluir
un compuesto de carbonato ciclico, un compuesto de carbonato lineal, 0 una mezcla de los mismos.

Los ejemplos especificos del compuesto de carbonato ciclico pueden incluir uno cualquiera seleccionado del grupo
que consiste en carbonato de etileno (EC), carbonato de propileno (PC), carbonato de 1,2-butileno, carbonato de
2,3-butileno, carbonato de 1,2-pentileno, carbonato de 2,3-pentileno, carbonato de vinileno y carbonato de
fluoroetileno (FEC), o una mezcla de dos 0 mas de los mismos. Ademas, los ejemplos especificos del compuesto de
carbonato lineal pueden incluir uno cualquiera seleccionado del grupo que consiste en carbonato de dimetilo (DMC),
carbonato de dietilo (DEC), carbonato de dipropilo, carbonato de etilo y metilo (EMC), carbonato de metilo y propilo y
carbonato de etilo y propilo, 0 una mezcla de dos 0 méas de los mismos, pero no se limitan a los mismos.

Especificamente, entre los disolventes organicos basados en carbonato, puede usarse un carbonato ciclico tal como
carbonato de etileno y carbonato de propileno que son disolventes organicos que tienen una alta viscosidad y alta
constante dieléctrica, disociando de ese modo correctamente una sal de litio en un electrolito. Cuando se mezcla un
carbonato lineal tal como carbonato de dimetilo y carbonato de dietilo que tiene una baja viscosidad y baja constante
dieléctrica con tal carbonato ciclico en una razén apropiada y se usa, puede prepararse un electrolito que tiene una
alta conductividad eléctrica.

Ademas, entre los disolventes organicos no acuosos, el compuesto de éter puede ser uno cualquiera seleccionado
del grupo que consiste en dimetil éter, dietil éter, dipropil éter, metil etil éter, metil propil éter y etil propil éter, o una
mezcla de dos 0 més de los mismos, pero no se limita a los mismos.

Ademas, entre los disolventes organicos no acuosos, el compuesto de éster puede ser uno cualquiera seleccionado
del grupo que consiste en ésteres lineales tales como acetato de metilo, acetato de etilo, acetato de propilo,
propionato de metilo, propionato de etilo, propionato de propilo y propionato de butilo; y ésteres ciclicos tales como
y-butirolactona, y-valerolactona, y-caprolactona, c-valerolactona y e-caprolactona, o0 una mezcla de dos 0 mas de los
mismos, pero no se limita a los mismos.

Un oligbmero representado por la férmula 2 y/o la férmula 3 se polimeriza, no mediante una reaccién de
polimerizacion por radicales, sino mediante una reaccién de polimerizacién por condensacién (epoxidica), de modo
que se realiza una reaccién de polimerizacién de manera sucesiva sin un iniciador de la polimerizacién.

El electrolito de polimero en gel se forma mediante una reaccién de polimerizacién térmica usando una reaccidén de
apertura de anillo epoxidica incluyendo un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir una reaccién de
apertura de anillo con un grupo epoxi, 0 una combinacién de los mismos como oligémero, incluso sin un iniciador de
polimerizacion térmica/fotopolimerizacién, cuando se aplica calor. La reaccién de apertura de anillo epoxidica se
realiza para polimerizar el oligémero, formando de ese modo el electrolito de polimero en gel.

Mientras tanto, cuando se polimeriza térmicamente el oligbmero, un grupo funcional del aglutinante puede
someterse a una reaccién de apertura de anillo epoxidica con un grupo funcional del oligémero, de modo que el
aglutinante puede unirse al oligémero.

Por consiguiente, incluso sin usar un iniciador de la polimerizacién, la composicién para electrolito de polimero en
gel se cura para formar un electrolito de polimero en gel, y al mismo tiempo se une un aglutinante en la capa de
recubrimiento incluida en el electrodo, de modo que puede mejorarse la adhesidn entre el electrodo y el electrolito de
polimero en gel.

El electrolito de polimero en gel se forma polimerizando un oligdmero, y el oligémero incluye un grupo epoxi, un
grupo funcional capaz de producir una reaccién de apertura de anillo con un grupo epoxi, 0 una combinacién de los
mismos.

Cuando se usa el oligbmero que incluye un grupo funcional, el oligbmero puede polimerizarse térmicamente
mediante una reaccién de apertura de anillo epoxidica entre oligémeros, y también puede unirse a un aglutinante
organico incluido en la capa de material activo de electrodo mediante una reaccién de apertura de anillo epoxidica.

Normalmente, un electrolito de polimero en gel se forma usando un oligdmero sometido a una reacciéon de
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polimerizacién mediante una reaccién de polimerizacién por radicales. Cuando se usa un oligdmero de este tipo, se
requiere un iniciador de la polimerizacién para la reaccién de polimerizacién. Sin embargo, un compuesto basado en
azo, un compuesto basado en peréxido, o similar que se usa como iniciador de la polimerizacién por radicales tiene
un problema de provocar la generacidén de gas dentro de una bateria durante una reaccién de curado, deteriorando
de ese modo la seguridad de la bateria.

Mientras tanto, un oligdmero usado en el electrolito de polimero en gel de la presente invencién es un oligobmero
polimerizado mediante una reaccién de apertura de anillo epoxidica entre los oligémeros indicados anteriormente, de
modo que es posible realizar una reaccidén de polimerizacién sin usar un iniciador de la polimerizacién que se usa
normalmente para polimerizar un oligbmero. Por consiguiente, dado que no se genera gas dentro de una bateria
durante el curado mediante una reaccién de polimerizacidn, se evitan por adelantado un fenémeno de hinchamiento
de la bateria y un fenémeno de cortocircuito de bateria provocados por el mismo, de modo que puede mejorarse la
seguridad de la bateria.

Especificamente, el oligdmero incluye al menos una unidad seleccionada del grupo que consiste en una unidad que
contiene un grupo 6xido de alquileno y una unidad que contiene un grupo amina, y una cadena principal compuesta
por la unidad puede estar sustituida con un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir una reaccién de
apertura de anillo con un grupo epoxi, 0 una combinacién de los mismos.

Por ejemplo, el oligomero puede incluir al menos un compuesto seleccionado del grupo que consiste en compuestos
representados por la férmula 2 y la férmula 3 a continuacion.

[Férmula 2]

O

O né
O

En la férmula 2, n6 es un numero entero de 2 a 10.000, preferiblemente un nimero entero de 2 a 7.500, y més
preferiblemente un nimero entero de 2 a 5.000.

[Férmula 3]

Riz Ris Ri4 Ris Ris

N N N N N
SN NS N NN
Rs R7 Re Ry R1o R1; NH,
n7y

En la férmula 3, de Rs a R11 son grupos alquileno sustituido o no sustituido que tienen de 1 a 5 atomos de carbono.
De R12 a R1s son, cada uno independientemente, al menos uno seleccionado del grupo que consiste en hidrégeno
(H), un grupo alquilo sustituido o no sustituido que tiene de 1 a 10 atomos de carbono, y - NR17R1s ¥ -R19NR2oR21.
R19 es un grupo alquileno sustituido o no sustituido que tiene de 1 a 5 atomos de carbono. Ry7, R1s, R2o, ¥ R21 son,
cada uno independientemente, hidrégeno (H), un grupo alquilo sustituido o no sustituido que tiene de 1 a 5 atomos
de carbono, 0 - RoNH>. Ra2 es un grupo alquileno sustituido o no sustituido que tiene de 1 a 5 4tomos de carbono, y
n7 es un numero entero de 1 a 10.000, preferiblemente un nimero entero de 1 a 7.500, y més preferiblemente un
namero entero de 1 a 5.000.

HsN

Mientras tanto, cuando el oligémero incluye tanto un compuesto representado por la formula 2 como un compuesto
representado por la formula 3, el compuesto representado por la formula 2 y el compuesto representado por la
férmula 3 pueden mezclarse en una razén en peso de (de 30 a 100):(de 0 a 70), preferiblemente (de 40 a 95):(de 5 a
60). Cuando se mezcla el oligbmero y se usa en la razén en peso anterior, se mejoran las propiedades mecanicas
de un polimero formado por el oligdmero, de modo que puede prevenirse la fuga del electrolito de polimero en gel, y
puede mejorarse la adhesién al electrodo.

Mas especificamente, el compuesto representado por la férmula 3 puede incluir al menos un compuesto
seleccionado del grupo que consiste en los compuestos representados por la férmula 3-1 a la férmula 3-3 a
continuacion.

[Férmula 3-1]



10

15

20

25

30

ES 2985916 T3

TH2 THZ THZ
N N N
HZN/\P/ \/\T/\/ \/\T/\/ "
n7
NH, NH;
[Férmula 3-2]
NH;
’/\NHZ ’/\NHZ H
N N N
H2N/\¥/ \/\H/\/ NN "
n7
NH,
[Férmula 3-3]
NH,

2 a7 NH,

En la férmula 3-1 a la férmula 3-3, n7 es un ndimero entero de 1 a 10. 000. Mientras tanto, n7 puede ser
preferiblemente un nimero entero de 1 a 10.000, més preferiblemente un ndmero entero de 1 a 7.500.

El peso molecular promedio en peso (Mw) de un oligdmero representado por la férmula 2 o la féormula 3 puede ser
de aproximadamente 100 a 1.000.000. Preferiblemente, el peso molecular promedio en peso (Mw) puede ser de 100
a 900.000, mas preferiblemente de 300 a 800.000. Cuando el oligémero tiene un peso molecular promedio en peso
en el intervalo anterior, el electrolito de polimero en gel formado mediante curado se forma de manera estable, de
modo que se mejora el rendimiento mecanico en la bateria, suprimiendo de ese modo la generacién de calor y la
ignicién que puede producirse debido a un impacto externo de la bateria y evitando la explosién que puede
producirse debido a la generacién de calor e ignicién. Ademas, puede prevenirse la fuga y volatilizaciéon del
electrolito de polimero en gel de modo que puede mejorarse en gran medida la seguridad a alta temperatura de la
bateria secundaria de litio. Mientras tanto, la composicién para electrolito de polimero en gel puede incluir ademas
una sal de litio y un disolvente orgéanico no acuoso ademas del oligémero. Las descripciones de la sal de litio y el
disolvente orgénico no acuoso son las mismas que las descritas anteriormente, y, por tanto, se omitiran
descripciones detalladas de las mismas.

<Método de fabricacién de bateria secundaria de litio>
Se describira un método para fabricar una bateria secundaria de litio segln la presente invencion.

En primer lugar, se describird un método para fabricar una bateria secundaria de litio que incluye un primer
aglutinante sobre una capa de recubrimiento formada sobre una capa de material activo de electrodo.

El método para fabricar la bateria secundaria de litio incluye (1) insertar un conjunto de electrodos compuesto por un
electrodo positivo, un electrodo negativo, y un separador interpuesto entre el electrodo positivo y el electrodo
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negativo en una carcasa de bateria, y (2) inyectar una composiciéon de electrolito de polimero en gel que incluye un
oligbmero en la carcasa de bateria y después polimerizar el electrolito de polimero en gel. Mientras tanto, se
proporciona un método para fabricar una bateria secundaria de litio en el que un electrodo seleccionado del
electrodo positivo y el electrodo negativo incluye un colector de corriente de electrodo, una capa de material activo
de electrodo formada sobre el colector de corriente de electrodo, y una capa de recubrimiento formada sobre la capa
de material activo de electrodo y que incluye un primer aglutinante, y el primer aglutinante est4 unido a un electrolito
de polimero en gel.

(1) Insertar el conjunto de electrodos

En primer lugar, se prepara un conjunto de electrodos que incluye un electrodo positivo, un electrodo negativo, y un
separador. Después de eso, se prepara el conjunto de electrodos interponiendo el separador entre el electrodo
positivo y el electrodo negativo. En este momento, se inserta el conjunto de electrodos preparado en una carcasa de
bateria. Diversas carcasas de bateria usadas en la técnica pueden usarse como carcasa de bateria sin limitacién.
Por ejemplo, puede usarse una carcasa de bateria de una forma cilindrica, una forma cuadrangular, una forma de
bolsa, una forma de botdn, o similares. Las descripciones de las configuraciones del electrodo positivo, el electrodo
negativo, y el separador son las mismas que las descritas anteriormente, y, por tanto, se omitiran descripciones
detalladas de las mismas.

(2) Inyectar una composicién de electrolito de polimero en gel y después polimerizar el electrolito de polimero en gel

A continuacién, se inyecta una composicién para electrolito de polimero en gel que incluye un oligbmero en la
carcasa de bateria en la que se inserta el conjunto de electrodos, y después se polimeriza.

En este momento, el tipo de reaccién de polimerizaciéon varia dependiendo del tipo de oligémero que forma el
electrolito de polimero en gel. Cuando el oligémero es un oligdmero que incluye un grupo (metjacrilato, el electrolito
de polimero en gel se forma mediante una reaccién de polimerizacién por radicales. En este momento, la reaccién
de polimerizacién puede realizarse mediante una reaccién de polimerizacidén térmica o una reaccién de
fotopolimerizacién, y, mas especificamente, puede realizarse mediante haz de electrones, radiacién gamma o
envejecimiento a temperatura ambiente/alta temperatura.

Mientras tanto, cuando el oligbmero es un oligbmero que incluye un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de
producir una reaccién de apertura de anillo con un grupo epoxi, o una combinacién de los mismos y el electrolito de
polimero en gel se forma mediante una reaccién de apertura de anillo epoxidica, la polimerizacién puede realizarse
mediante una reaccién de polimerizacion térmica. Ademas, incluso sin un iniciador de polimerizacién
térmica/fotopolimerizacién, cuando se aplica calor, se realiza la reaccién de apertura de anillo epoxidica para
polimerizar el oligdmero, formando de ese modo el electrolito de polimero en gel. Mientras tanto, cuando se
polimeriza térmicamente el oligdmero, un grupo funcional del aglutinante puede someterse a una reaccién de
apertura de anillo epoxidica con un grupo funcional del oligdmero, de modo que el aglutinante puede unirse al
oligbmero.

Por consiguiente, incluso sin usar un iniciador de la polimerizacién, la composicién para electrolito de polimero en
gel se cura para formar un electrolito de polimero en gel, y al mismo tiempo se une el aglutinante en la capa de
recubrimiento del electrodo, de modo que puede mejorarse la adhesién entre el electrodo y el electrolito de polimero
en gel.

Modo para llevar a cabo la invencién

A continuacién en el presente documento, se describira la presente invencién en més detalle con referencia a
ejemplos especificos. Sin embargo, los siguientes ejemplos son simplemente ilustrativos de la presente invencién y
no se pretende que limiten el alcance de la presente invencién.

[Ejemplos]
1. Ejemplo de referencia 1 (no segln la invencién)
(1) Preparacién de aglutinante

En una atmésfera de nitrégeno, se introdujeron fluoruro de vinilideno (VDF) como mondmero, peroxidicarbonato de
diisopropilo como iniciador de radicales libres, y 1,1,2-triclorotrifluoroetano como disolvente en un reactor enfriado
hasta -15 °C. Después de eso, mientras se mantenia la temperatura a 45 °C para iniciar la polimerizacién, se realiz
una reaccién de polimerizacién agitando el reactivo a 200 rpm para polimerizar poli(fluoruro de vinilideno)
(denominado a continuacién en el presente documento PVdF) (peso molecular promedio en peso: 50.000). Después
de eso, 10 horas después, se introdujo NaCl para terminar la reaccién de polimerizacién sustituyendo Cl en un
extremo del PVdF polimerizado, y se descargaron monémeros que no participaron en la reaccién de polimerizacién.
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Se dispers6 el PVdF polimerizado en N-metil-2-pirrolidona (NMP) que es un disolvente, y después se introdujo acido
acrilico en el mismo a una razén molar de 1:1,1 basandose en el PVdF polimerizado, y se agitd a 200 rpm en
presencia de NaOH mientras se mantenia la temperatura a 45 °C. Después de eso, 10 horas después, se realiz6é un
procedimiento de secado a 120 °C para obtener PVdF como primer aglutinante en el que Cl en el extremo del mismo
esta sustituido con un grupo acriloxilo.

(2) Fabricacién de bateria secundaria de litio
1) Fabricacién de electrodo positivo

Se afladieron el 97 % en peso de Li(NigsMng 1Cog,1)O2 como material activo de electrodo positivo, el 2 % en peso de
negro de carbono como material conductor, y el 1% en peso de PVDF como aglutinante a N-metil-2-pirrolidona
(NMP) que es un disolvente para preparar una composiciéon de capa de material activo de electrodo positivo. Se
aplicé la composiciéon de capa de material activo de electrodo positivo sobre una pelicula delgada de aluminio (Al)
que tenia un grosor de aproximadamente 20 um, que es un colector de corriente de electrodo positivo, y después se
secé para formar una capa de material activo de electrodo positivo que tenia un grosor de 100 um. Después de eso,
se afiadieron el 95 % en peso de Li(NigsMng 1C0g 1)O2 como material activo de electrodo positivo, el 1 % en peso de
negro de carbono como material conductor, y el 4 % en peso de PVDF sustituido con un grupo acriloxilo como
primer aglutinante a N-metil-2-pirrolidona (NMP) que es un disolvente para preparar una composicion de capa de
recubrimiento. Se aplicd la composicién de capa de recubrimiento sobre la capa de material activo de electrodo
positivo y después se sec6 para formar una capa de recubrimiento que tenia un grosor de 10 pm, y se lamind la
capa de recubrimiento para fabricar un electrodo positivo.

2) Fabricacién de electrodo negativo

Se afiadieron el 97 % en peso de polvo de carbono como material activo de electrodo negativo, el 1 % en peso de
carboximetilcelulosa (CMC) como aglutinante de electrodo negativo, el 1% en peso de caucho de estireno-
butadieno (SBR), y el 1 % en peso de negro de carbono como material conductor a N-metil-2-pirrolidona (NMP) que
es un disolvente para preparar una composicién de capa de material activo de electrodo negativo. Se aplicé la
composicién de capa de material activo de electrodo negativo sobre una pelicula delgada de cobre (Cu) que tenia un
grosor de aproximadamente 10 um, que es un colector de corriente de electrodo negativo, se secd y después se
laminé para fabricar un electrodo negativo.

3) Preparacion de composicién de electrolito de polimero en gel

A 94,99 g de un disolvente organico no acuoso en el que se disuelve 1 M de LiPFg (razén en volumen de carbonato
de etileno (a continuacién en el presente documento, EC).carbonato de etilo y metilo (a continuacién en el presente
documento, EMC) = 3:7) se le afiadieron 5 g de un oligémero (n1=3) representado por la férmula 1-1 y 0,02 g de
2,2'-azobis(2-metilpropionato) de dimetilo (CAS n.° 2589-57-3), que es un iniciador de la polimerizacién, para
preparar una composicién de electrolito de polimero en gel.

4) Fabricacion de bateria secundaria de litio

Se laminaron secuencialmente el electrodo positivo y el electrodo negativo fabricados anteriormente, y un separador
compuesto por tres capas de polipropileno/polietileno/polipropileno (PP/PE/PP) para fabricar un conjunto de
electrodos. Después de eso, se recibié el conjunto de electrodos en una carcasa de bateria, se le inyectd la
composicién de electrolito de polimero en gel y después se almacené durante 2 dias a temperatura ambiente,
seguido por calentamiento durante 5 horas a 75 °C para fabricar una bateria secundaria de litio que tenia un
electrolito de polimero en gel térmicamente polimerizado.

4. Ejemplo 1
(1) Fabricacién de electrodo positivo

Se fabricé un electrodo positivo de la misma manera que en el ejemplo de referencia 1 excepto porque, cuando se
fabric6 un electrodo positivo, en la etapa de formar una capa de recubrimiento, se incluyd el 4 % en peso de PVdF
(peso molecular promedio en peso: 50.000) sustituido con el 0,5 % en moles de grupo epoxi como primer aglutinante
en lugar de PVdF sustituido con un grupo acriloxilo para preparar una composicién de capa de recubrimiento.

(2) Fabricacién de electrodo negativo

Se afiadieron el 97 % en peso de polvo de carbono como material activo de electrodo negativo, el 1 % en peso de
carboximetilcelulosa (CMC) como aglutinante, el 1 % en peso de caucho de estireno-butadieno (SBR), y el 1% en
peso de negro de carbono como material conductor a N-metil-2-pirrolidona (NMP) que es un disolvente para
preparar una composicién de capa de material activo de electrodo negativo. Se aplicd la composicién de capa de
material activo de electrodo negativo sobre una pelicula delgada de cobre (Cu) que tenia un grosor de
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aproximadamente 10 um, que es un colector de corriente de electrodo negativo, se secé y después se laminé para
fabricar un electrodo negativo.

(3) Preparacién de composicién de electrolito de polimero en gel

A 95 g de un disolvente organico no acuoso en el que se disuelve 1 M de LiPFs (razén en volumen de EC:EMC =
3:7) se le afladieron 5 g de un compuesto en el que se mezclaron un compuesto (peso molecular promedio en peso
(Mw) = 500) representado por la férmula 2 y un compuesto (peso molecular promedio en peso (Mw) = 10.000)
representado por la férmula 3-3 en una razén en peso de 7:3 para preparar una composicion de electrolito de
polimero en gel.

(4) Fabricacién de bateria secundaria de litio

Se laminaron secuencialmente el electrodo positivo y el electrodo negativo fabricados anteriormente, y un separador
compuesto por tres capas de polipropileno/polietileno/polipropileno (PP/PE/PP) para fabricar un conjunto de
electrodos. Después de eso, se recibié el conjunto de electrodos en una carcasa de bateria, se le inyectd la
composicién de electrolito de polimero en gel y después se almacené durante 2 dias a temperatura ambiente,
seguido por calentamiento durante 24 horas a 75 °C para fabricar una bateria secundaria de litio que tenia un
electrolito de polimero en gel térmicamente polimerizado.

5. Ejemplo 2

Se fabricé una bateria secundaria de litio de la misma manera que en el ejemplo 1 excepto porque, cuando se
fabricé un electrodo positivo, en la etapa de formar una capa de recubrimiento, se incluyé el 4 % en peso de PVdF-
co-HFP (peso molecular promedio en peso: 100.000) sustituido con el 0,5 % en moles de grupo epoxi como
aglutinante en lugar de PVdF (peso molecular promedio en peso: 50.000) sustituido con el 0,5 % en moles de grupo
epoxi para preparar una composicion de capa de recubrimiento.

[Ejemplos comparativos]
1. Ejemplo comparativo 1

En el ejemplo de referencia 1, se usé un electrodo positivo sin una capa de recubrimiento, y como electrolito, se usd
un electrolito liquido que es un disolvente organico no acuoso en el que se disuelve 1 M de LiPFs (razdn en volumen
de EC.EMC = 3:7). Después, se laminaron secuencialmente el electrodo positivo y el electrodo negativo, y un
separador compuesto por tres capas de polipropileno/polietileno/polipropileno (PP/PE/PP) para fabricar un conjunto
de electrodos. Después de eso, se recibié el conjunto de electrodos en una carcasa de bateria, se le inyecté el
electrolito y después se almacené durante 2 dias a temperatura ambiente para fabricar una bateria secundaria de
litio.

2. Ejemplo comparativo 2

Se fabricd una bateria secundaria de litio de la misma manera que en el ejemplo de referencia 1 excepto porque se
us6 un electrodo positivo sin una capa de recubrimiento.

3. Ejemplo comparativo 3

Se fabricé una bateria secundaria de litio de la misma manera que en el ejemplo 1 excepto porque se usé un
electrodo positivo sin una capa de recubrimiento.

[Ejemplos experimentales]

1. Ejemplo experimental 1: Prueba de medicién de la capacidad inicial

Se someti6 respectivamente la bateria secundaria de litio segiin cada uno del ejemplo de referencia 1, los ejemplos
1y 2, ylos ejemplos comparativos 1 a 3 a formacién a una corriente de 200 mA (tasa de 0,1 C). Después de eso, se
repitié 3 veces una carga de CC/CV de 4,2V, 666 mA (0,3 C, punto de corte de 0,05 C) y una descarga de CC de
3V, 666 mA (0,3 C), y se evalud la tercera capacidad de descarga medida como capacidad inicial. Los resultados se
muestran en la tabla 1.

[Tabla 1]

Capacidad inicial (Ah)
Ejemplo de referencia 1 | 2,2
Ejemplo 1 2,2
Ejemplo 2 2,0
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Ejemplo comparativo 1
Ejemplo comparativo 2
Ejemplo comparativo 3

alala
~|Co|©

Haciendo referencia a la tabla 1, las baterias secundarias de litio segln los ejemplos tienen una adhesién mas
excelente entre el electrolito de polimero en gel y el electrodo que las baterias secundarias de litio segun los
ejemplos comparativos, de modo que se reduce la resistencia de superficie de contacto de las mismas, y, por tanto,
la capacidad inicial de las mismas es superior.

3. Ejemplo experimental 3: Evaluaciéon de vida util a alta temperatura (evaluacién de la tasa de retencién de
capacidad)

Se someti6 respectivamente la bateria secundaria de litio segiin cada uno de los ejemplos y ejemplos comparativos
a formacién a una corriente de 200 mA (tasa de 0,1 C). Después de eso, se repitié 50 veces una carga de CC/CV de
42V, 666 mA (0,3 C, punto de corte de 0,05C) y una descarga de CC de 3V, 666 mA (0,3C) a una alta
temperatura de 45 °C, y se calculé la tasa de retencién de capacidad comparando la capacidad de la bateria
secundaria de litio en el 50° estado descargado (después de 50 ciclos) con la capacidad de la bateria secundaria de
litio que se sometié a una formacién inicial y después se cargé con 4,2V, 666 mA (0,3 C, punto de corte de 0,05 C)
CC/CV una vez y se descargd con 3V, 666 mA (0,33 C) CC una vez. Los resultados se muestran en la tabla 3 a
continuacion.

[Tabla 3]

Tasa de retencién de capacidad después del 50° ciclo (%)
Ejemplo de referencia 1 | 92
Ejemplo 1 93
Ejemplo 2 94
Ejemplo comparativo1 | 78
Ejemplo comparativo 2 | 84
Ejemplo comparativo 3 | 82

Haciendo referencia a la tabla 3, en el caso de las baterias secundarias de litio segln los ejemplos, el electrolito de
polimero en gel se forma de manera uniforme sobre la superficie del electrodo de modo que las propiedades de
superficie de contacto del mismo son excelentes, y, por tanto, se suprime una reaccién de deterioro adicional del
electrolito de polimero en gel. Por tanto, puede confirmarse que la tasa de retencién de capacidad del mismo a una
alta temperatura se mejora en comparacion con la de las baterias secundarias de litio segun ejemplos comparativos.

4. Ejemplo experimental 4: Evaluacién de la seguridad a alta temperatura (prueba de caja caliente)

Se cargd completamente la bateria secundaria de litio fabricada en cada uno del ejemplo de referencia 1, los
ejemplos 1y 2, y los ejemplos comparativos 1 a 3 con el 100 % de estado de carga (SOC), y después se dejd
durante 4 horas a 150 °C para realizar una prueba para confirmar si se producia ignicién o no y el tiempo en el que
se iniciaba la ignicién cuando se produjo la ignicién. Los resultados se muestran en la tabla 4 a continuacién

[Tabla 4]
Ignicién o sin ignicién | Tiempo inicio de la ignicidn (min)

Ejemplo de referencia 1 | X -

Ejemplo 1 X -

Ejemplo 2 @) 130

Ejemplo comparativo1 | O 5<

Ejemplo comparativo2 | O 10

Ejemplo comparativo3 | O 10

En la tabla 4, X representa un caso en el que no se produjo ignicién durante el almacenamiento a 150 °C, y O
representa un caso en el que se produjo ignicién durante el almacenamiento a 150 °C.

Haciendo referencia a la tabla 4, las baterias secundarias de litio de los ejemplos 1 y 2 tienen una estabilidad de
superficie de contacto de electrodo excelente incluso almacenadas a alta temperatura en un estado completamente
cargado, de modo que se suprimen la reaccién exotérmica y el fenémeno de fuga térmica, y, por tanto, no se
produce la ignicién.

Por tanto, puede confirmarse que la seguridad a alta temperatura de las mismas es mas excelente que las baterias
secundarias de litio de los ejemplos comparativos que presentaron ignicién dentro del plazo de 10 minutos.
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REIVINDICACIONES
Bateria secundaria de litio que comprende:

un electrodo positivo, un electrodo negativo, y un separador interpuesto entre el electrodo positivo y el
electrodo negativo; y

un electrolito de polimero en gel formado polimerizando un oligémero,
en la que:

(i) el electrodo positivo y/o negativo incluye un colector de corriente de electrodo, una capa de material
activo de electrodo formada sobre el colector de corriente de electrodo, y una capa de recubrimiento
formada sobre la capa de material activo de electrodo que incluye un aglutinante unido al electrolito de
polimero en gel, y

(ii) el oligbmero y el aglutinante comprenden un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir una
reaccién de apertura de anillo con un grupo epoxi, 0 una combinacién de los mismos, siendo el grupo
funcional al menos uno de un grupo hidroxilo (-OH), un grupo acido carboxilico (-COOH), un grupo amina,
un grupo isocianato, un grupo mercaptano y un grupo imida.

Método para fabricar una bateria secundaria de litio que comprende:

insertar, en una carcasa de bateria, un conjunto de electrodos compuesto por un electrodo positivo, un
electrodo negativo, y un separador interpuesto entre el electrodo positivo y el electrodo negativo;

inyectar una composiciéon de electrolito de polimero en gel que incluye un oligbmero polimerizable en la
carcasa de bateria, incluyendo el oligdbmero un grupo epoxi, un grupo funcional capaz de producir una
reaccion de apertura de anillo con un grupo epoxi, 0 una combinacién de los mismos, ho comprendiendo la
composicién de electrolito de polimero en gel un iniciador de la polimerizacién; y

polimerizar el electrolito de polimero en gel,
en el que el electrodo positivo y/o negativo incluye un colector de corriente de electrodo, una capa de
material activo de electrodo formada sobre el colector de corriente de electrodo, y una capa de

recubrimiento formada sobre la capa de material activo de electrodo y que incluye un aglutinante que se
une con el electrolito de polimero en gel durante la polimerizacién de este Gltimo.
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