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Beschreibung
TECHNISCHES GEBIET

[0001] Die vorliegende Erfindung bezieht sich auf eine Elektrolytldsung fur Lithium-Sekundarbatterien und
eine Lithium-Sekundarbatterie, die diese enthalt. Die Elektrolytldsung kann die Lebensdauereigenschaften
einer Lithium-Sekundarbatterie unter einer Hochspannungsbedingung verbessern.

HINTERGRUND

[0002] Eine Lithium-Sekundarbatterie ist eine Energiespeichervorrichtung mit einer positiven Elektrode, die
so konfiguriert ist, dass sie wahrend des Aufladens Lithium bereitstellt, einer negativen Elektrode, die so kon-
figuriert ist, dass sie wahrend des Aufladens Lithium aufnimmt, einem Elektrolyten, der als Lithium-lonen-
Transfermedium dient, und einem Separator, der so konfiguriert ist, dass er die positive Elektrode und die
negative Elektrode voneinander trennt. Die Lithium-Sekundarbatterie erzeugt und speichert elektrische Ener-
gie durch eine Anderung des chemischen Potenzials, wenn Lithiumionen an der positiven Elektrode und der
negativen Elektrode interkaliert/deinterkaliert werden.

[0003] Die Lithium-Sekundarbatterie wurde hauptsachlich in tragbaren elektronischen Geraten verwendet. In
den letzten Jahren wurde die Lithium-Sekundarbatterie jedoch auch als Energiespeicher fir Elektrofahrzeuge
(EV) und Hybridelektrofahrzeuge (HEV) verwendet, da Elektrofahrzeuge und Hybridelektrofahrzeuge kom-
merzialisiert sind.

[0004] In der Zwischenzeit wurden Forschungsarbeiten zur Erhéhung der Energiedichte der Lithium-Sekun-
darbatterie durchgefiihrt, um die Reichweite des Elektrofahrzeugs zu vergrofRern. Die Energiedichte der
Lithium-Sekundarbatterie kann durch Erhéhung der Kapazitat der positiven Elektrode gesteigert werden.

[0005] Die Kapazitat der positiven Elektrode kann durch die Anwendung einer Ni-reichen Methode erhdht
werden, bei der der Ni-Gehalt in einem Ni-Co-Mn-Oxid, das ein positives Elektrodenaktivmaterial bildet,
erhoht wird, oder durch Erhdhung der Ladespannung der positiven Elektrode auf eine hohe Spannung.

[0006] Das Ni-reiche Ni-Co-Mn-Oxid hat jedoch eine instabile Kristallstruktur wahrend es eine hohe Grenz-
flachenreaktivitat aufweist, wodurch die Degradation wahrend der Zyklen beschleunigt wird und es daher
schwierig ist, die langfristige Leistung der Lithium-Sekundarbatterie sicherzustellen.

[0007] Mit anderen Worten, die positive Elektrode aus Ni-Co-Mn-Oxid hat Probleme damit, dass die oxidati-
ven Zersetzung der Elektrolytldsung, die Grenzflachenreaktion zwischen der positiven Elektrode und der
Elektrolytldsung, die Metallauswaschung, die Gaserzeugung, die Phasenanderung in einen inaktiven kubi-
schen Zustand, die Zunahme der Metallablagerung an der negativen Elektrode, die Erhéhung des Grenzfla-
chenwiderstands der Batterie, die beschleunigte Degradation, die Verschlechterung der Lade- und Entlade-
leistung und Instabilitat bei hohen Temperaturen durch den hohen Ni-Gehalt und die hohe Reaktivitat von Ni4
+ das in der Elektrolytldsung wahrend des Ladens gebildet werden, verursacht werden, wodurch die Sicher-
heit und Lebensdauer der Batterie verringert wird.

[0008] Dariiber hinaus wurde die Forschung und Entwicklung eines positiven Elektrodenaktivmaterials aus
Silicium-Graphit, das Silicium enthalt, fortgesetzt, um die Kapazitat der negativen Elektrode in Verbindung
mit einer Kapazitatserhhung der positiven Elekirode zu erhdhen. Das Problem ist jedoch, dass sich die
Lebensdauer der Batterie aufgrund der Volumenveranderung des Siliciums und der Instabilitat der Grenzfla-
chen verringert.

[0009] Bei einer negativen Silicium-Graphit-Elektrode beispielsweise erhoht sich das Gittervolumen wahrend
des Ladevorgangs auf 300 % oder mehr, das Volumen verringert sich wahrend des Entladevorgangs, an der
Si-Oberflache bilden sich durch die Grenzflachenreaktion mit dem LiPFg-Salz chemische Inaktivierungsspe-
zies in grolRen Mengen, und die Sicherheit und Lebensdauer der Batterie werden verringert durch die geringe
Bedeckung mit SEI, die geringe mechanische Festigkeit, den Anstieg des Grenzflachenwiderstands, die Leis-
tungsverschlechterung, die Gasbildung und den Verbrauch der Elektrolytldsung.

[0010] Die in diesem Abschnitt offengelegten Sachverhalte dienen lediglich dem besseren Verstandnis des

allgemeinen Hintergrunds der Erfindung und sind nicht als Anerkennung oder als Hinweis darauf zu verste-
hen, dass diese Sachverhalte dem Fachmann aus dem Stand der Technik bereits bekannt sind.
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ZUSAMMENFASSUNG

[0011] Bevorzugte Aspekte sind eine Elektrolytiésung flr Lithium-Sekundarbatterien, die in der Lage ist,
gleichzeitig die SEI-Stabilitat einer negativen Silicium-Graphit-Elektrode und die SEI-Stabilitat einer positiven
Elektrode unter einer Hochspannungsbedingung zu verbessern, wodurch die Stabilitdt der Lade- und Entla-
deleistung einer positiven Elektrode mit hoher Kapazitat sichergestellt wird, sowie eine Lithium-Sekundarbat-
terie, die diese enthalt.

[0012] Die Ziele der vorliegenden Erfindung sind nicht auf das oben genannte Ziel beschrankt, und andere,
nicht erwahnte Ziele werden vom Fachmann auf der Grundlage der folgenden Beschreibung klar verstanden
werden.

[0013] In einem Aspekt wird eine Elektrolytidsung fiir Lithium-Sekundarbatterien bereitgestellt, die ein
Lithiumsalz, ein Lésungsmittel und ein funktionelles Additiv enthalten kann. Das funktionelle Additiv kann ein
Hochspannungsadditiv enthalten, das ein erstes Hochspannungsadditiv und ein zweites Hochspannungsad-
ditiv enthalt.

[0014] Der hier verwendete Begriff ,Hochspannungsadditiv* bezieht sich auf eine Komponente fiir eine Elekt-
rolytldsungskomponente einer Lithium-Sekundarbatterie und eine bestimmte Komponente, die zur Verbesse-
rung der SEI-Stabilitdt z.B. einer negativen Silicium-Graphit-Elektrode und/oder einer positiven Elektrode
unter einer Hochspannungsbedingung, z.B. groRer als etwa 2,0 V, grof3er als etwa 2,5 V, groRer als etwa 3,0
V, groRer als etwa 3,5 V, groRer als etwa 4,0 V oder in einem Bereich von etwa 2,0 V bis 4,5 V, beitragt.

[0015] Das erste und das zweite Hochspannungsadditiv kdnnen unabhangig voneinander funktionieren und
vom gleichen oder einem anderen Typ sein. Wenn beispielsweise das erste und das zweite Hochspannungs-
additiv unterschiedlich sind, kann das erste Hochspannungsadditiv eine Eigenschaft haben, die Oxidationss-
tabilitat der Elektrolytldsung zu verbessern und eine Schutzschicht auf der Oberflache sowohl der positiven
als auch der negativen Elektrode zu bilden, wahrend das zweite Hochspannungsadditiv eine Eigenschaft
haben kann, unabhangig oder zusatzlich zum ersten Hochspannungsadditiv eine Schutzschicht auf der Ober-
flache der negativen Elektrode zu bilden.

FF
R F
F F
o~ 0" "0
Insbesondere kann das erste Hochspannungsadditiv Hexafluorglutarsaureanhydrid mit einer Struktur der

Formel 1 und das zweite Hochspannungsadditiv Fluorethylencarbonat mit einer Struktur der Formel 2 enthal-
ten. (Formel 1)

[Formel 2]

[0016] Die Elektrolytidsung kann das Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 0,6 bis 4,0 Gew.-%,
bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, enthalten.

[0017] Die Elektrolytldsung kann das erste Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 0,1 bis 1,5 Gew.-
%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, enthalten, und die Elektrolytiésung kann das zweite Hoch-
spannungsadditiv in einer Menge von etwa 0,5 bis 2,5 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytl-
sung, enthalten.
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[0018] Die Elektrolytldsung kann das Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 1,1 bis 3,0 Gew.-%,
bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, enthalten.

[0019] Die Elektrolytldsung kann das erste Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 0,1 bis 1,0 Gew.-
%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, und das zweite Hochspannungsadditiv in einer Menge von
etwa 1,0 bis 2,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, enthalten.

[0020] Das funktionelle Additiv kann auferdem Vinylencarbonat (VC) als ein negatives Elektrodenfilmadditiv
enthalten.

[0021] Die Elektrolytldsung kann das negativen Elektrodenfilmadditiv in einer Menge von etwa 0,5 bis 3,0
Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, enthalten.

[0022] Die Elektrolytidésung kann das funktionelle Additiv in einer Menge von etwa 5 Gew.-% oder weniger,
bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, enthalten.

[0023] Die Elektrolytldsung kann das erste Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 0,1 bis 1,0 Gew.-
%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, das zweite Hochspannungsadditiv in einer Menge von
etwa 1,0 bis 2,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, und das negative Elektrodenfilmad-
ditiv in einer Menge von etwa 1,5 bis 2,5 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, enthalten.

[0024] Das Lithiumsalz kann eines oder mehrere ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus LiPFg, LiBF,,
LiClQq, LiCl, LiBr, Lil, LiB1oCl4g, LiCF3SO3;, LiICF3CO,, LiAsFg, LiSbFg, LIiAICl,, CH3SOsLi, CF3SOaLi, LiN
(SO2C5F5),, LI(CF3S0,)aN, LiC4FgSO3, LiB(CgHs)4, LIB(C204)2, LIPOLF,, Li(SO2F).N (LiFSI) und (CF3S0,)
>NLi enthalten.

[0025] Das Lésungsmittel kann eines oder mehrere aus der Gruppe bestehend aus einem Ldsungsmittel auf
Carbonatbasis, einem Losungsmittel auf Esterbasis, einem Losungsmittel auf Etherbasis und einem
Lésungsmittel auf Ketonbasis enthalten.

[0026] In einem Aspekt wird eine Lithium-Sekundarbatterie bereitgestellt, die die Elektrolytldsung enthalt. Die
Lithium-Sekundarbatterie kann ferner eine positive Elektrode mit einem positiven Elektrodenaktivmaterial,
das Ni, Co und Mn enthalt, eine negative Elektrode, die ein negatives Elektrodenaktivmaterial auf Kohlen-
stoffbasis (C), negative Elektrodenaktivmaterialen auf Siliciumbasis (Si) oder Kombinationen davon enthalt,
und einen Separator, der zwischen der positiven Elektrode und der negativen Elektrode angeordnet ist, ent-
halten.

[0027] Die positive Elektrode kann Ni in einer Menge von etwa 80 Gew.-% oder mehr, bezogen auf das
Gesamtgewicht der positiven Elektrode, enthalten.

[0028] Weitere Aspekte der Erfindung werden infra beschrieben.
KURZBESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0029] Die obigen und andere Ziele, Merkmale und andere Vorteile der vorliegenden Erfindung werden aus
der folgenden detaillierten Beschreibung in Verbindung mit den beigefligten Zeichnungen klarer verstanden
werden, in denen:

Fig. 1 ein Diagramm ist, das die Ergebnisse von Lade- und Entladeversuchen von Beispielen gemaf
einer beispielhaften Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung und von Vergleichsbeispielen zeigt;

Fig. 2 ein Ergebnisfoto der Oberflache eines Siliciumpartikels (SiO) unter den negativen Elektrodenparti-
keln nach Lade- und Entladeversuchen von einem Beispiel gemaf einer beispielhaften Ausfiihrungsform
der vorliegenden Erfindung und von Vergleichsbeispielen ist;

Fig. 3 ein Ergebnisfoto der Oberflache eines Graphitpartikels unter den negativen Elektrodenpartikeln
nach Lade- und Entladeversuchen von einem Beispiel gemaR einer beispielhaften Ausflihrungsform der
vorliegenden Erfindung und von Vergleichsbeispielen ist;

Fig. 4 ein Ergebnisfoto der Oberflache eines positiven Elektrodenpartikels nach Lade- und Entladever-
suchen von einem Beispiel gemaR einer beispielhaften Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung
und von Vergleichsbeispielen ist;
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Fig. 5 ein Analysediagramm einer positiven Elektrode in Bezug auf F 1s nach Lade- und Entladeversu-
chen von einem Beispiel gemaR einer beispielhaften Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung und
von Vergleichsbeispielen ist;

Fig. 6 ein Analysediagramm einer positiven Elektrode in Bezug auf Mn 2p nach Lade- und Entladeversu-
chen von einem Beispiel gemaR der vorliegenden Erfindung und von Vergleichsbeispielen ist;

Fig. 7 ein Analysediagramm einer positiven Elektrode in Bezug auf M-O nach Lade- und Entladeversu-
chen von einem Beispiel gemaR einer beispielhaften Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung und
von Vergleichsbeispielen ist;

Fig. 8 ein Analysediagramm einer negativen Elektrode in Bezug auf Mn 2p nach Lade- und Entladever-
suchen von einem Beispiel gemal einer beispielhaften Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung
und von Vergleichsbeispielen ist; und

Fig. 9 ein Diagramm ist, das die Ergebnisse von Lade- und Entladeversuchen von einem Beispiel
gemal einer beispielhaften Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung und von Vergleichsbeispielen
zeigt.

AUSFUHRLICHE BESCHREIBUNG

[0030] Nachfolgend werden beispielhafte Ausfiihrungsformen der vorliegenden Erfindung unter Bezug-
nahme auf die beigefiigten Zeichnungen im Detail beschrieben. Die vorliegende Erfindung ist jedoch nicht
auf die nachstehend offengelegten Ausfuihrungsformen beschrankt und kann in verschiedenen unterschiedli-
chen Formen umgesetzt werden. Die hier aufgefihrten Ausfihrungsformen dienen dazu, die Offenbarung der
vorliegenden Erfindung vollstédndig zu machen und dem Fachmann den Umfang der Erfindung vollstandig zu
vermitteln.

[0031] Gleiche Referenznummern beziehen sich auf gleiche Elemente in der Beschreibung der Figuren. In
den Zeichnungen kénnen die Grofien der Strukturen zur Verdeutlichung tbertrieben dargestellt sein. Es ver-
steht sich, dass, obwohl die Begriffe ,erste”, ,zweite“ usw. hier verwendet werden, um verschiedene Ele-
mente zu beschreiben, diese Elemente nicht so ausgelegt werden sollten, als seien sie durch diese Begriffe
begrenzt, die nur zur Unterscheidung eines Elements von einem anderen verwendet werden. Innerhalb des
durch die vorliegende Erfindung definierten Anwendungsbereichs kann beispielsweise ein ,erstes” Element
als ,zweites” Element bezeichnet werden, und ebenso kann ein ,zweites® Element als ,erstes“ Element
bezeichnet werden. Singularformen sind so zu verstehen, dass sie auch die Pluralbedeutung umfassen,
sofern aus dem Kontext nicht eindeutig etwas anderes hervorgeht.

[0032] Es versteht sich weiter, dass Begriffe wie ,umfassen” oder ,hat”, wenn sie in dieser Beschreibung ver-
wendet werden, das Vorhandensein bestimmter Merkmale, ganzer Zahlen, Schritte, Operationen, Elemente,
Komponenten oder Kombinationen davon spezifizieren, aber das Vorhandensein oder Hinzufligen eines
oder mehrerer anderer Merkmale, ganzer Zahlen, Schritte, Operationen, Elemente, Komponenten oder Kom-
binationen davon nicht ausschlielten. Zusatzlich versteht sich, dass, wenn ein Element wie eine Schicht, ein
Film, ein Bereich oder ein Substrat als ,auf‘ einem anderen Element bezeichnet wird, es sich direkt auf dem
anderen Element befinden, oder auch ein dazwischenliegendes Element vorhanden sein kann. Es versteht
sich auch, dass, wenn ein Element wie eine Schicht, ein Film, ein Bereich oder ein Substrat, als ,unter”
einem anderen Element bezeichnet wird, es sich direkt unter dem anderen Element befinden, oder auch ein
dazwischenliegendes Element vorhanden sein kann.

[0033] Sofern aus dem Kontext nicht eindeutig etwas anderes hervorgeht, handelt es sich bei allen Zahlen,
Abbildungen und/oder Ausdriicken, die in der Beschreibung verwendete Inhaltsstoffe, Reaktionsbedingun-
gen, Polymerzusammensetzungen und Mengen von Mischungen darstellen, um Naherungswerte, die unter
anderem verschiedene Messunsicherheiten widerspiegeln, die bei der Ermittlung dieser Zahlen naturgeman
auftreten. Aus diesem Grund sollte der Begriff ,etwa“ in allen Fallen so verstanden werden, dass er alle
diese Zahlen, Abbildungen und/oder Ausdriicke modifiziert. Sofern nicht ausdriicklich angegeben oder aus
dem Kontext ersichtlich, wird der Begriff ,etwa“ hier als innerhalb eines normalen Toleranzbereichs, zum Bei-
spiel innerhalb von 2 Standardabweichungen des Mittelwerts, liegend verstanden. ,Etwa“ kann als innerhalb
von 10 %, 9 %, 8 %, 7 %, 6 %, 5 %, 4 %, 3 %, 2 %, 1 %, 0,5 %, 0,1 %, 0,05 % oder 0,01 % des angegebenen
Wertes verstanden werden. Sofern sich aus dem Kontext nichts anderes ergibt, werden alle hier angegebe-
nen Zahlenwerte durch den Begriff ,etwa“ modifiziert.
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[0034] AulRerdem, wenn in der Beschreibung numerische Bereiche angegeben sind, sind diese Bereiche
kontinuierlich und umfassen alle Zahlen vom Minimum bis zum Maximum, einschlieRlich des Maximums
innerhalb jedes Bereichs, sofern nicht anders definiert. Wenn sich der Bereich auf eine ganze Zahl bezieht,
umfasst er aullerdem alle ganzen Zahlen vom Minimum bis zum Maximum, einschlief3lich des Maximums
innerhalb des Bereichs, sofern nicht anders definiert.

[0035] Wird in der Beschreibung auf einen Bereich fiir einen Parameter Bezug genommen, so umfasst die-
ser Parameter alle Zahlen einschlieRlich der Endpunkte, die innerhalb des Bereichs offenbart sind. Beispiels-
weise umfasst der Bereich ,5 bis 10“ die Zahlen 5, 6, 7, 8, 9 und 10 sowie beliebige Unterbereiche, wie die
Bereiche 6 bis 10, 7 bis 10, 6 bis 9 und 7 bis 9, und alle Zahlen, wie 5,5, 6,5, 7,5, 5,5 bis 8,5 und 6,5 bis 9,
zwischen geeigneten ganzen Zahlen, die in diesen Bereich fallen. Darlber hinaus umfasst der Bereich ,10
% bis 30 %" beispielsweise alle ganzen Zahlen, die Zahlen wie 10 %, 11 %, 12 % und 13 % sowie 30 % und
alle Unterbereiche wie 10 % bis 15 %, 12 % bis 18 % oder 20 % bis 30 % sowie alle Zahlen wie 10,5 %, 15,5
% und 25,5 % zwischen den geeigneten ganzen Zahlen, die in den Bereich fallen, einschlielen.

[0036] Es versteht sich, dass der Begriff ,Fahrzeug® oder ,Fahrzeug-“ oder ein ahnlicher Begriff, wie er hier
verwendet wird, Kraftfahrzeuge im Allgemeinen umfasst, wie Personenkraftwagen einschlieRlich Sport Utility
Vehicles (SUV), Busse, Lastkraftwagen, verschiedene Nutzfahrzeuge, Wasserfahrzeuge einschlielich einer
Vielzahl von Booten und Schiffen, Flugzeuge und dergleichen, und auch Hybridfahrzeuge, Elektrofahrzeuge,
Plug-in-Hybrid-Elektrofahrzeuge, wasserstoffbetriebene Fahrzeuge und andere Fahrzeuge mit alternativen
Kraftstoffen (z. B. Kraftstoffe, die aus anderen Ressourcen als Erdél gewonnen werden). Ein Hybridfahrzeug
ist ein Fahrzeug, das Uber zwei oder mehr Antriebsquellen verfiigt, zum Beispiel sowohl benzinbetriebene als
auch elektrisch betriebene Fahrzeuge.

[0037] Eine Elektrolytldsung fir Lithium-Sekundarbatterien gemaf verschiedenen beispielhaften Ausfiih-
rungsformen der vorliegenden Erfindung, bei der es sich um ein Material handelt, das einen Elektrolyten fir
eine Lithium-Sekundarbatterie bildet, enthalt ein Lithiumsalz, ein Lésungsmittel und ein funktionelles Additiv.

[0038] Das Lithiumsalz kann eines oder mehrere ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus LiPFg, LiBF,,
LiClOy, LiCl, LiBr, Lil, LiB4oClqg, LICF3SO3, LICF3CO,, LiAsFg, LiSbFg, LiAICI4, CH3SO3Li, CF3SOslLi, LiN
(SO,C,F5)s, Li(CF3S0,),N, LiIC4FgSO3, LiB(CgHs)a, LIB(C204)s, LIPOSF,, Li(SO2F),N (LiFSI) und (CF3S0,)
>NLi enthalten.

[0039] Das Lithiumsalz kann in der Elektrolytldsung in einer molaren Gesamtkonzentration von etwa 0,1 bis
3,0 enthalten sein.

[0040] Als Lésungsmittel kann ein beliebiges oder ein Gemisch aus zwei oder mehreren ausgewahlt aus der
Gruppe bestehend aus einem Loésungsmittel auf Carbonatbasis, einem Ldsungsmittel auf Esterbasis, einem
Lésungsmittel auf Etherbasis und einem Ldsungsmittel auf Ketonbasis verwendet werden.

[0041] Dimethylcarbonat (DMC), Diethylcarbonat (DEC), Dipropylcarbonat (DPC), Methylpropylcarbonat
(MPC), Ethylpropylcarbonat (EPC), Ethylmethylcarbonat (EMC), Ethylencarbonat (EC), Propylencarbonat
(PC), Butylencarbonat (BC), Fluorethylencarbonat (FEC) oder Vinylencarbonat (VC) kénnen als Lésungsmit-
tel auf Carbonatbasis verwendet werden. y-Butyrolacton (GBL), n-Methylacetat, n-Ethylacetat oder n-Propy-
lacetat kdnnen als Losungsmittel auf Esterbasis verwendet werden. Dibutylether kann als Lésungsmittel auf
Etherbasis verwendet werden. Die vorliegende Erfindung ist hierauf jedoch nicht beschrankt.

[0042] Dariiber hinaus kann das Losungsmittel auch ein organisches Losungsmittel auf Basis aromatischer
Kohlenwasserstoffe enthalten. Spezifische Beispiele fiir organische Losungsmittel auf Basis aromatischer
Kohlenwasserstoffe sind Benzol, Fluorbenzol, Brombenzol, Chlorbenzol, Cyclohexylbenzol, Isopropylbenzol,
n-Butylbenzol, Octylbenzol, Toluol, Xylol und Mesitylen, die allein oder in Kombination verwendet werden
kénnen.

[0043] In einem Aspekt kann die Elektrolytldsung zweckmaRigerweise ein erstes Hochspannungsadditiv,
z.B. Hexafluorglutarsaureanhydrid mit einer Struktur der Formel 1, enthalten, und ein zweites Hochspan-
nungsadditiv, z.B. Fluorethylencarbonat mit einer Struktur der Formel 2, kann als funktionelles Additiv ver-
wendet werden, das der Elektrolytlosung gemaf der Ausfiihrungsform der vorliegenden Erfindung zugege-
ben wird.
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[0044] Das erste Hochspannungsadditiv, z.B. Hexafluorglutarsdureanhydrid, kann die Oxidationsstabilitat
der Elektrolytldsung verbessern und eine Schutzschicht auf der Oberflache sowohl der positiven als auch
der negativen Elektrode bilden und kann in geeigneter Weise in einer Menge von etwa 0,1 bis 1,5 Gew.-%,
bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, zugegeben werden. Vorzugsweise kann das erste Hochspan-
nungsadditiv in einer Menge von etwa 0,4 bis 1,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung,
zugesetzt werden.

[0045] Das zweite Hochspannungsadditiv, z. B. Fluorethylencarbonat, kann eine Schutzschicht auf der Ober-
flache der negativen Elektrode bilden und kann in geeigneter Weise in einer Menge von etwa 0,5 bis 2,5
Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, zugegeben werden. Vorzugsweise kann das zweite
Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 1,0 bis 2,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolyt-
I6sung, zugegeben werden.

[0046] Folglich kann die gesamte Zugabemenge des Hochspannungsadditivs etwa 0,6 bis 4,0 Gew.-%,
bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, betragen. Bevorzugt kann die gesamte Zugabemenge des
Hochspannungsadditivs etwa 1,1 bis 3,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, betragen.

[0047] Wenn die Zugabemenge des Hochspannungsadditivs weniger als etwa 0,6 Gew.-% oder insbeson-
dere weniger als etwa 1,1 Gew.-% betragt, kann der Effekt der Verbesserung der Oxidationsstabilitat der
Elektrolytlosung unvollstédndig sein und die Bildung einer ausreichenden Oberflachenschutzschicht ist
schwierig, wodurch die erwarteten Effekte unvollstandig sind. Wenn die Zugabemenge des Hochspannungs-
additivs groRer als etwa 4,0 Gew.-% oder insbesondere etwa 3,0 Gew.-% ist, erhéht sich der Widerstand
einer Zelle aufgrund der Bildung einer GbermaRigen Oberflachenschutzschicht, wodurch sich die Lebens-
dauer der Zelle verringert.

[0048] Wahrenddessen kann ein negatives Elektrodenfilmadditiv, das dazu dient, einen Film auf der negati-
ven Elektrode zu bilden, zusatzlich als das funktionelle Additiv hinzugefiigt werden. Zum Beispiel kann Viny-
lencarbonat (VC) als negatives Elektrodenfilmadditiv verwendet werden.

[0049] Bevorzugt kann das negative Elektrodenfilmadditiv in einer Menge von etwa 0,5 bis 3,0 Gew.-%,
bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, zugegeben werden. Insbesondere kann die Zugabemenge
des negativen Elektrodenfilmadditivs etwa 1,5 bis 2,5 Gew.-% betragen.

[0050] Wenn die Zugabemenge des negativen Elektrodenfilmadditivs weniger als etwa 0,5 Gew.-% betragt,
kénnen sich die langfristigen Lebensdauereigenschaften der Zelle verschlechtern. Wenn die Zugabemenge
des negativen Elektrodenfilmadditivs grofier als etwa 3,0 Gew.-% ist, kann der Widerstand der Zelle aufgrund
der Bildung einer GbermafRigen Oberflachenschutzschicht erhéht werden, wodurch die Batterieleistung verrin-
gert wird. Insbesondere kann die gesamte Zugabemenge des funktionellen Additivs, das aus dem ersten
Hochspannungsadditiv, dem zweiten Hochspannungsadditiv und dem negativen Elektrodenfilmadditiv
besteht, etwa 5 Gew.-% oder weniger betragen, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung.

7/22



DE 10 2022 211 430 A1 2023.09.14

[0051] Eine Lithium-Sekundarbatterie gemafl einer Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung enthalt
neben der Elektrolytldsung eine positive Elektrode, eine negative Elektrode und einen Separator.

[0052] Die positive Elektrode enthalt ein positives Elektrodenaktivmaterial auf NCM-Basis, das Ni, Co und
Mn enthalt. Insbesondere besteht das positives Elektrodenaktivmaterial, das in der positiven Elektrode ent-
halten ist, nur aus einem positives Elektrodenaktivmaterial auf NCM-Basis mit etwa 80 Gew.-% oder mehr Ni.

[0053] Die negative Elektrode enthalt mindestens eines ausgewahlt aus negativen Elektrodenaktivmateria-
len auf Kohlenstoffbasis (C) und Siliciumbasis (Si). Als negatives Elektrodenaktivmaterial auf Kohlenstoffba-
sis kann mindestens eines ausgewahlt aus kiinstlichem Graphit, natlirichem Graphit, graphitierte Kohlen-
stofffasern, graphitierte Mesokohlenstoff-Mikroperlen, Fulleren und amorpher Kohlenstoff verwendet werden.

[0054] Das negative Elektrodenaktivmaterial auf Siliciumbasis (Si) schlie3t Siliciumoxid, Siliciumpartikel und
Siliciumlegierungspartikel ein.

[0055] Wahrenddessen werden sowohl die positive als auch die negative Elektrode hergestellt, indem ein
Aktivmaterial, ein leitfahiges Mittel, ein Bindemittel und ein Lésungsmittel miteinander vermischt werden, um
eine Elektrodenaufschlammung herzustellen, ein Stromkollektor direkt mit der Elektrodenaufschlammung
beschichtet und die Elektrodenaufschlammung getrocknet wird. Zu diesem Zeitpunkt kann Aluminium (Al)
als Stromkollektor verwendet werden. Die vorliegende Erfindung ist jedoch nicht darauf beschrankt. Ein sol-
ches Elektrodenherstellungsverfahren ist auf dem Gebiet der Technik, auf das sich die vorliegende Erfindung
bezieht, wohlbekannt, und daher wird auf eine detaillierte Beschreibung verzichtet.

[0056] Das Bindemittel dient dazu, die Aktivmaterialpartikel untereinander oder die Aktivmaterialpartikel mit
dem Stromabnehmer richtig zu verbinden. Zum Beispiel kénnen Polyvinylalkohol, Carboxymethylcellulose,
Hydroxypropylmethylcellulose, Diacetylcellulose, Polyvinylchlorid, carboxyliertes Polyvinylchlorid, Polyvinylf-
luorid, ein Polymer einschlief3lich Ethylenoxid, Polyvinylpyrrolidon, Polyurethan, Polytetrafluorethylen, Polyvi-
nylidenfluorid, Polyethylen, Polypropylen, Styrol-Butadien-Kautschuk, acrylierter Styrol-Butadien-Kautschuk,
ein Epoxidharz oder Nylon als Bindemittel verwendet werden. Die vorliegende Erfindung ist jedoch nicht
darauf beschrankt.

[0057] Darlber hinaus wird das leitfahige Mittel verwendet, um der Elektrode Leitfahigkeit zu verleihen. Das
leitfahige Mittel ist nicht besonders beschrankt, solange das leitfahige Mittel eine hohe elektrische Leitfahig-
keit aufweist und das leitfahige Mittel keine chemische Veradnderung in einer Batterie hervorruft, in der das
leitfahige Mittel verwendet wird. Als leitfahiges Mittel kbnnen beispielsweise Naturgraphit, kiinstlicher Graphit,
RuB, Acetylenruly, Ketjenru®, Kohlenstofffasern, Metallpulver, wie Kupfer-, Nickel-, Aluminium- oder Silber-
pulver, oder Metallfasern verwendet werden. Daruber hinaus kdnnen leitfahige Materialien, wie Polypheny-
lenderivate, allein oder in Kombination verwendet werden.

[0058] Der Separator verhindert einen Kurzschluss zwischen der positiven und der negativen Elektrode und
bietet einen Bewegungspfad flr Lithiumionen. Als Separator kann eine Polymerfolie auf Polyolefinbasis, wie
Polypropylen, Polyethylen, Polyethylen/Polypropylen, Polyethylen/Polypropylen/Polyethylen oder Polypropy-
len/Polyethylen/Polypropylen, eine mehrschichtige Folie davon, eine mikropordse Folie, ein Gewebe oder
ein Vlies, welche bekannt sind, verwendet werden. Dariiber hinaus kann eine pordse Polyolefinfolie, die mit
einem Harz beschichtet ist, verwendet werden, die eine ausgezeichnete Stabilitat aufweist.

BEISPIEL

[0059] Nachfolgend wird die vorliegende Erfindung anhand von Beispielen der vorliegenden Erfindung und
Vergleichsbeispielen beschrieben.

Versuch 1: Versuch zu Lade- und Entladeeigenschaften (Vollzelle) bei hoher Temperatur (45 °C) in
Abhangigkeit von Art und Zugabemenge des funktionellen Additivs

[0060] Um die Lade- und Entladeeigenschaften in Abhangigkeit von der Art und der Zugabemenge eines
funktionellen Additivs, das einer Elektrolytlésung zugegeben wurde, zu bestimmen, wurden die Anfangskapa-
zitat bei einer hohen Temperatur (45 °C) und die Kapazitatserhaltungsrate nach 100 Zyklen gemessen, wah-
rend die Art und die Zugabemenge des funktionellen Additivs geandert wurden, wie in Tabelle 1 unten
gezeigt, und die Ergebnisse sind in Tabelle 1 und Fig. 1 dargestellt. Um den Oberflachenschutzeffekt der
positiven Elektrode in Abhangigkeit von der Zugabe des funktionellen Additivs zur Elektrolytlésung zu bestim-
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men, wurde die Oberflache einer positiven Elektrode nach 100 Zyklen beobachtet, und die Ergebnisfotos der
Oberflachen eines negativen Elektrodenpartikels und eines positiven Elektrodenpartikels sind in den Fig. 2
bis Fig. 4 dargestellt.

[0061] Ein Ergebnisfoto der Oberflache eines Siliciumpartikels (SiO) und ein Ergebnisfoto der Oberflache
eines Graphitpartikels sind in Fig. 2 bzw. Fig. 3 dargestellit.

[0062] Zu diesem Zeitpunkt wurden Zyklen bei 2,5 bis 4,35 V, 1 C und 45 °C durchgefiihrt, 1 M LiPFg wurde
als Lithiumsalz zur Herstellung der Elektrolytldsung verwendet, und eine Mischung aus Ethylencarbonat
(EC), Ethylmethylcarbonat (EMC) und Diethylcarbonat (DEC) im Volumenverhaltnis 25:45:30 wurde als
Lésungsmittel verwendet.

[0063] NCM811 wurde als positive Elektrode und Graphit+SiO als negative Elektrode verwendet.

Tabelle 1
KI. Additiv Anfangskapazitat Kapazitatserhaltu
VC Erstes Hochspan-| Zweites Hoch- @1C ;\.h/Zyklus ngsr;til@ 105; 100
nungs additiv | spannungs additiv (mAR/g) yklen (%)
Vergleichs 2,0 - - 191,4 68,2
beispiel 1
Vergleichs 2,0 0,25 - 195,5 40,7
beispiel 2
Vergleichs 2,0 - 1,0 197,6 72,7
beispiel 3
Vergleichs 2,0 - 2,0 197,2 62,3
beispiel 4
Beispiel 1 2,0 0,25 2,0 198,3 81,3
Beispiel 2 2,0 0,1 2,0 1971 77,3
Beispiel 3 2,0 0,5 2,0 198,5 78,9
Beispiel 4 2,0 1,0 2,0 190,4 75

[0064] Erstens wurde, wie in Tabelle 1 und Fig. 1 gezeigt, in den Beispielen 1 bis 4, in denen die Art und die
Zugabemenge des Hochspannungsadditivs gemaf der vorliegenden Erfindung gedndert wurden, wahrend
ein herkdbmmliches allgemeines funktionelles Additiv aus VC verwendet wurde, die Kapazitadtserhaltungsrate
im Vergleich zu Vergleichsbeispiel 1, in dem nur VC verwendet wurde, verbessert.

[0065] Insbesondere in den Vergleichsbeispielen 2 und 4, in denen entweder ein erstes Hochspannungsad-
ditiv oder ein zweites Hochspannungsadditiv ausgewahlt und zugegeben wurde, war die Kapazitatserhal-
tungsrate etwas geringer als in Vergleichsbeispiel 1.

[0066] Auch in Vergleichsbeispiel 3, in dem das zweite Hochspannungsadditiv ausgewahlt und als Hoch-
spannungsadditiv zugesetzt wurde, aber die Zugabemenge des zweiten Hochspannungsadditivs gering war,
wurde die Kapazitatserhaltungsrate im Vergleich zu Vergleichsbeispiel 1 verbessert, war aber niedriger als in
den Beispielen 1 bis 4.

[0067] Folglich wird selbst dann, wenn das erste Hochspannungsadditiv, das eines des ersten Hochspan-
nungsadditivs und des zweiten Hochspannungsadditivs ist, als funktionelles Additiv hinzugefligt wird, ein
Effekt zur Verbesserung der Kapazitatserhaltungsrate erzielt, aber es ist vorzuziehen, dass sowohl das erste
Hochspannungsadditiv als auch das zweite Hochspannungsadditiv innerhalb eines bestimmten Bereichs der
Zugabemenge hinzugefigt werden.

[0068] Fig. 2 ist ein Ergebnisfoto der Oberflache eines Siliciumpartikels (SiO) unter den negativen Elektro-

denpartikeln nach einem Versuch zu den Lade- und Entladeeigenschaften (Vollzelle) bei einer hohen Tempe-
ratur (45 °C). Wie in Fig. 2 gezeigt, haben sich in den Vergleichsbeispielen 1 und 2 Risse in der Oberflache
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des Siliciumpartikels gebildet und in Vergleichsbeispiel 4 hat sich ein dicker Film auf der Oberflache des Sili-
ciumpartikels gebildet.

[0069] Im Gegensatz dazu bildete sich in Beispiel 1 ein gleichmaRiger Film auf der Oberflache des Silicium-
partikels.

[0070] Fig. 3 ist ein Ergebnisfoto der Oberflache eines Graphitpartikels unter den negativen Elektrodenparti-
keln nach einem Versuch zu den Lade- und Entladeeigenschaften (Vollzelle) bei einer hohen Temperatur (45
°C). Aus Fig. 3 ist ersichtlich, dass sich in den Vergleichsbeispielen 1 und 4 Risse in der Oberflache des Gra-
phitpartikels gebildet haben und dass sich in Vergleichsbeispiel 2 ein dinner Film auf der Oberflache des
Graphitpartikels gebildet hat.

[0071] Im Gegensatz dazu bildete sich in Beispiel 1 ein gleichmaRiger Film auf der Oberflache des Graphit-
partikels.

[0072] Fig. 4 ist ein Ergebnisfoto der Oberflache eines positiven Elektrodenpartikels nach einem Versuch zu
den Lade- und Entladeeigenschaften (Vollzelle) bei einer hohen Temperatur (45 °C). Aus Fig. 4 ist ersichtlich,
dass sich in den Vergleichsbeispielen 1 und 2 Risse in der Oberflache des positiven Elektrodenpartikels
gebildet haben und dass sich in Vergleichsbeispiel 4 ein dicker Film auf der Oberflache des positiven Elektro-
denpartikels gebildet hat, wie die Oberflache des Siliciumpartikels der negativen Elektrode.

[0073] Im Gegensatz dazu bildete sich in Beispiel 1 ein gleichmaRiger Film auf der Oberflache des positiven
Elektrodenpartikels.

Versuch 2: Messung der Dicke der negativen Elektrode vor und nach dem Versuch zu den Lade- und
Entladeeigenschaften (Vollzelle) bei hoher Temperatur (45 °C) in Abhangigkeit von Art und Zugabemenge
des funktionellen Additivs

[0074] Versuche zum Lade- und Entladeverhalten (Vollzelle) bei hoher Temperatur (45 °C) wurden unter den
gleichen Bedingungen wie in Experiment 1 durchgeflhrt, die Dicke der negativen Elektrode wurde vor und
nach den Experimenten gemessen, und die Ergebnisse sind in Tabelle 2 aufgefiihrt.

Tabelle 2
Klassifizierung Dicke der negativen Dicke der negativen Anderungsrate der
Elektrode vor dem Zyk- Elektrode nach dem Dicke der negativen
lus (UmM) Zyklus (um) Elektrode (%)

Vergleichsbeispiel 1 72 97 A34,7
Vergleichsbeispiel 2 74 97 A31,1
Vergleichsbeispiel 3 73 86 A17,8
Vergleichsbeispiel 4 73 109 A49,3
Beispiel 1 72 90 A25,0
Beispiel 2 73 95 A30,1
Beispiel 3 73 90 A23,3
Beispiel 4 73 89 A21,9

[0075] Wie aus Tabelle 2 hervorgeht, war in den Beispielen 1 bis 4, in denen Art und Zugabemenge des
erfindungsgemaflen Hochspannungsadditivs geéndert wurden, wahrend ein herkdmmliches allgemeines
funktionelles Additiv aus VC verwendet wurde, die Anderungsrate der Dicke der negativen Elektrode geringer
als in Vergleichsbeispiel 1, in dem nur VC verwendet wurde.

[0076] Auch in den Vergleichsbeispielen 2 und 3, in denen eines von dem ersten Hochspannungsadditiv und

dem zweiten Hochspannungsadditiv ausgewahlt und als Hochspannungsadditiv hinzugefligt wurden, war die
Anderungsrate der Dicke der negativen Elektrode geringer als in Vergleichsbeispiel 1.
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[0077] In Vergleichsbeispiel 4, in dem das zweite Hochspannungsadditiv ausgewahlt und als Hochspan-
nungsadditiv zugegeben wurde, aber die Zugabemenge des zweiten Hochspannungsadditivs gro war, war
die Anderungsrate der Dicke der negativen Elektrode jedoch etwas gréRer als in Vergleichsbeispiel 1.

[0078] Folglich ist es auch im Hinblick auf die Anderungsrate der Dicke der negativen Elektrode vorteilhaft,
wenn sowohl das erste Hochspannungsadditiv als auch das zweite Hochspannungsadditiv als Hochspan-
nungsadditiv, das als funktionelles Additiv zugesetzt wird, innerhalb eines bestimmten Bereichs der Zugabe-
menge zugegeben werden.

Versuch 3: Versuch zu Lade- und Entladeeigenschaften (Vollzelle) bei hoher Temperatur (45 °C) in
Abhangigkeit von Art und Zugabemenge des funktionellen Additivs

[0079] Um die Lade- und Entladeeigenschaften in Abhangigkeit von der Art und der Zugabemenge eines
funktionellen Additivs zu bestimmen, das einer Referenzelektrolytiosung mit gednderten Komponenten zuge-
setzt wurde, wurden im Vergleich zu Versuch 1 die Anfangskapazitat bei einer hohen Temperatur (45 °C) und
die Kapazitatserhaltungsrate nach 100 Zyklen gemessen, wahrend die Art und die Zugabemenge des funk-
tionellen Additivs geandert wurden, wie in Tabelle 3 unten gezeigt, und die Ergebnisse sind in Tabelle 3 und
Fig. 9 dargestellt.

[0080] Zu diesem Zeitpunkt wurden Zyklen bei 2,5 bis 4,35 V, 1 C und 45 °C durchgefihrt, 0,5 LiFSI + 0,5 M
LiPFe wurden als Lithiumsalz zur Herstellung der Elektrolytldsung verwendet, und eine Mischung aus Ethy-
lencarbonat (EC), Ethylmethylcarbonat (EMC) und Diethylcarbonat (DEC) im Volumenverhaltnis 25:45:30
wurde als Lésungsmittel verwendet.

[0081] NCM811 wurde als positive Elektrode und Graphit+SiO als negative Elektrode verwendet.

Tabelle 3
KI. Additiv Anfangskapazitdt @ | Kapazitatserhaltu
VC Erstes Hochspan- | Zweites Hoch- 1C 1. Zyklus (Ah/g) ngsrzatlz (%15/: 100
nungs additiv spannungs additiv yklen (%)
Vergleichs 2,0 - - 1,24 68,8
beispiel 5
Vergleichs 2,0 - 2,0 1,24 70,2
beispiel 1 6
Beispiel 5 2,0 0,25 2,0 1,24 75,5

[0082] Wie aus Tabelle 3 und Fig. 9 hervorgeht, wurde in Beispiel 5, in dem die Art und die Zugabemenge
des Hochspannungsadditivs gemal der vorliegenden Erfindung zugegeben wurden, wéhrend ein herkdmmli-
ches allgemeines funktionelles Additiv von VC verwendet wurde, die Kapazitatserhaltungsrate im Vergleich
zu Vergleichsbeispiel 5, in dem nur VC verwendet wurde, und Vergleichsbeispiel 6, in dem das zweite Hoch-
spannungsadditiv ausgewahlt und als Hochspannungsadditiv zugegeben wurde, verbessert.

[0083] Gemal verschiedenen beispielhaften Ausfihrungsformen der vorliegenden Erfindung kann bevor-
zugt eine Elektrolytlésung verwendet werden, die ein Hochspannungsadditiv enthalt, wodurch die Oxida-
tionsstabilitat einer 4,4-V-Elektrolytldsung sichergestellt wird. Folglich kann die Nebenreaktivitat bei einer
hohen Spannung gehemmt werden, wodurch die langfristigen Lebensdauereigenschaften einer Lithium-
Sekundarbatterie verbessert werden kdnnen.

Dariliber hinaus wird der Abbau der Oberflache einer positiven Elektrode verhindert und die Stabilitat eines
negativen Elektrodenfilms kann durch die Elektrolytldsung verbessert werden, wodurch die Lebensdauer der
Lithium-Sekundarbatterie erhdht wird.

[0084] Aulierdem kann die Lebensdauerstabilitdt der Batterie bei hohen Temperaturen und hohen Spannun-
gen sichergestellt werden, wodurch die Markifahigkeit der Batterie verbessert wird.

[0085] Obwohl die vorliegende Erfindung unter Bezugnahme auf die beigefiigten Zeichnungen und die obige

beispielhafte Ausfiihrungsform beschrieben wurde, wird die vorliegende Erfindung nicht dadurch, sondern
durch die beigefligten Anspriiche definiert. Dementsprechend wird es flir den Fachmann offensichtlich sein,
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dass verschiedene Modifikationen und Variationen in der vorliegenden Erfindung gemacht werden kénnen,
ohne von der technischen Idee der beigefligten Anspriiche abzuweichen.

Patentanspriiche

1. Elektrolytldsung fur Lithium-Sekundarbatterien, wobei die Elektrolytldsung ein Lithiumsalz, ein
Lésungsmittel und ein funktionelles Additiv umfasst,
wobei das funktionelle Additiv ein Hochspannungsadditiv umfasst, das ein erstes Hochspannungsadditiv
und ein zweites Hochspannungsadditiv enthalt,
wobei das erste Hochspannungsadditiv eine Verbindung mit einer Struktur der Formel 1 umfasst und ein
zweites Hochspannungsadditiv eine Verbindung mit einer Struktur der Formel 2 umfasst,

[Formel 1]

L)

F [Formel 2]

2. Elektrolytldsung nach Anspruch 1, wobei die Elektrolytldsung das Hochspannungsadditiv in einer
Menge von etwa 0,6 bis 4,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, umfasst.

3. Elektrolytlésung nach Anspruch 2, wobei:
die Elektrolytldsung das erste Hochspannungsadditiv in dem Hochspannungsadditiv in einer Menge von
etwa 0,1 bis 1,5 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, umfasst, und
die Elektrolytldsung das zweite Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 0,5 bis 2,5 Gew.-%, bezo-
gen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, umfasst.

4. Elektrolytldsung nach Anspruch 2, wobei die Elektrolytldsung das Hochspannungsadditiv in einer
Menge von etwa 1,1 bis 3,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, umfasst.

5. Elektrolytldsung nach Anspruch 4, wobei: die Elektrolytldsung das erste Hochspannungsadditiv in
einer Menge von etwa 0,1 bis 1,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytldsung, umfasst, und die
Elektrolytlosung das zweite Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 1,0 bis 2,0 Gew.-%, bezogen
auf das Gewicht der Elektrolytlosung, umfasst.

6. Elektrolytidésung nach Anspruch 1, wobei das funktionelle Additiv ferner Vinylencarbonat (VC) als
negatives Elektrodenfilmadditiv umfasst.

7. Elektrolytldsung nach Anspruch 6, wobei die Elektrolytldsung das negative Elektrodenfilmadditiv in
einer Menge von etwa 0,5 bis 3,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, umfasst.

8. Elektrolytldésung nach Anspruch 9, wobei die gesamte Zugabemenge des funktionellen Additivs 5
Gew.-% oder weniger, bezogen auf das Gewicht der Elektrolytlésung, betragt.

9. Elektrolytlésung nach Anspruch 8, wobei die Elektrolytldsung umfasst:
das erste Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 0,1 bis 1,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht
der Elektrolytldsung,
das zweite Hochspannungsadditiv in einer Menge von etwa 1,0 bis 2,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht
der Elektrolytldsung, und
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das negative Elektrodenfilmadditiv in einer Menge von etwa 1,5 bis 2,5 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht
der Elektrolytlésung.

10. Elektrolytldsung nach Anspruch 1, wobei das Lithiumsalz eines oder mehrere ausgewahlt aus einer
Gruppe bestehend aus LiPFg, LiBF4, LiClO4, LiCl, LiBr, Lil, LiB4oClyg, LICF3SO3, LICF3CO,, LiAsFg,
LiSbFg, LiAICl4, CH3SO3Li, CF3SO3Li, LIN(SO,C,F5),, Li(CF3S0,),N, LiC4F9SO;3, LiB(CeHs)s, LIB(C204),,
LiP02F2, Ll(SOzF)zN (LlFSl) und (CF3SOZ)2NL| umfasst.

11. Elektrolytldsung nach Anspruch 1, wobei das Ldsungsmittel eines oder mehrere ausgewahlt aus
einer Gruppe bestehend aus einem Ldsungsmittel auf Carbonatbasis, einem Lésungsmittel auf Esterbasis,
einem Lésungsmittel auf Etherbasis und einem Lésungsmittel auf Ketonbasis.

12. Lithium-Sekundarbatterie, umfassend die Elektrolytldsung nach Anspruch 1.
13. Lithium-Sekundarbatterie nach Anspruch 12, ferner umfassend:
eine positive Elektrode umfassend ein positives Elektrodenaktivmaterial, das Ni, Co und Mn umfasst;
eine negative Elektrode umfassend negative Elektrodenaktivmaterialien auf Kohlenstoffbasis (C), negative
Elektrodenaktivmaterialien auf Siliciumbasis (Si) oder Kombinationen davon; und
einen Separator, der zwischen der positiven und der negativen Elektrode angeordnet ist.

14. Lithium-Sekundarbatterie nach Anspruch 13, wobei die positive Elektrode Ni in einer Menge von
etwa 80 Gew.-% oder mehr, bezogen auf das Gewicht der positiven Elektrode, umfasst.

Es folgen 9 Seiten Zeichnungen
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FIG. 8
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