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Beschreibung
HINTERGRUND
(a) Technisches Gebiet

[0001] Die vorliegende Offenbarung/Erfindung betrifft einen Elektrolyten fur eine Lithium-Sekundarbatterie,
welcher eine ionische Flissigkeit aufweist, welche eine Ether-funktionelle Gruppe enthalt, und eine Lithium-
Sekundarbatterie, welche den hierin offenbarten Elektrolyten aufweist.

(b) Hintergrundtechnik

[0002] Die Entwicklung von Elektrolyten fiir Lithium-Sekundarbatterien auf der Grundlage ionischer Flissig-
keiten, von denen erwartet wird, dass sie Batterien mit hervorragender Stabilitat ausbilden (z.B. entwerfen)
wegen bemerkenswert geringer Flichtigkeit und Entflammbarkeit und einem breiten Spannungsbereich
davon, zieht grofle Aufmerksamkeit auf sich. Konventionelle Pyridinium-basierte und Imidazolium-basierte
ionische Flussigkeiten haben eine geringe Reduktionsstabilitat und sind folglich fur Lithium-Sekundarbatte-
rien nicht geeignet (z.B. nicht anwendbar). Carbonat-basierte organische Losungsmittel gemischte Elektro-
lyte haben Begrenzungen bei einem Verringern der Entflammbarkeit (z.B. kdnnen diese Elektrolyten die Ent-
flammbarkeit nur begrenzt verringern), was ein Nachteil von konventionellen Elektrolyten ist, und haben eine
geringe ionische Leitfahigkeit verglichen mit Viskositat. Zusatzlich, wenn konventionelle ionische Flissigkei-
ten in Form von feststoffahnlichen Gel-Elektrolyten bei Lithium-Sekundarbatterien angewendet werden, kann
ein Problem eines hohen Grenzflachenwiderstands zwischen der Lithiumelektrode und dem Elektrolyten auf-
treten.

[0003] Die in diesem Hintergrund-Abschnitt offenbarten Informationen dienen lediglich dazu, das Verstand-
nis des Hintergrunds der Offenbarung/Erfindung zu verbessern und kénnen deshalb Informationen enthalten,
welche nicht zum Stand der Technik gehéren, welcher dem Durchschnittsfachmann bereits bekannt ist.

KURZERLAUTERUNG DER OFFENBARUNG/ERFINDUNG

[0004] Die vorliegende Offenbarung/Erfindung stellt einen Elektrolyten fir Lithium-Sekundarbatterien bereit,
welcher fahig ist, Lithium-lonen-Leitung zu erhéhen und Viskositat zu verringern.

[0005] Es ist eine weitere Aufgabe der vorliegenden Offenbarung/Erfindung, einen Elektrolyten fir Lithium-
Sekundarbatterien bereitzustellen, welcher fahig ist, eine flissige Phase beizubehalten sogar, wenn er mit
einem Lithiumsalz gemischt wird/ist.

[0006] Die Aufgaben der vorliegenden Offenbarung/Erfindung sind nicht auf die obenbeschriebenen
beschrankt. Andere Aufgaben der vorliegenden Offenbarung/Erfindung werden aus der folgenden Beschrei-
bung verstanden und kénnen mittels Mittel ausgefiihrt werden, welche in den Anspriichen und Kombinatio-
nen davon definiert sind.

[0007] In einem Aspekt stellt die vorliegende Offenbarung/Erfindung einen Elektrolyten flir eine Lithium-
Sekundarbatterie (z.B. fir einen Lithium-Akkumulator) bereit, welcher eine ionische Fllssigkeit, welche ein
Kation und ein Anion enthalt, und ein Metallsalz aufweist, wobei zumindest eines von dem Kation und dem
Anion eine Ethergruppe aufweist.

[0008] Das Kation kann Pyrrolidinium, Piperidinium, Morpholinium, Ammonium, Phosphonium oder Kombi-
nationen davon aufweisen.
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[0009] Das Kation kann aufweisen:

0O
R, R
<@> o [ﬁj TNesT Ne S
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n R4 Rq4 .
J J J » oder Kombi-

nationen davon, wobei R4, Ry, R3 und R4 jeweils eine substituierte oder unsubstituierte C1-C12-Alkylgruppe
aufweisen, zumindest eines von R4, Ry, Rz und R4 eine aliphatische Verbindung aufweist, welche die Ether-

gruppe aufweist.

Ry

[0010] Das Kation kann aufweisen:

» oder Kombinationen davon.

[0011] Das Anion kann die Ethergruppe aufweisen, welche dargestellt wird mittels:

™,

wobei n eine ganze Zahl im Bereich von 1 bis 3 ist.

[0012] Das Anion kann Phosphit, Phosphat, Sulfid (z.B. Thioether) oder Kombinationen davon aufweisen.
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[0013] Insbesondere kann das Anion aufweisen:
o—

' ' oder Kombinationen davon.
[0014] Die ionische Flussigkeit kann 1 bis 7 Ethergruppen aufweisen.

[0015] Eine niedrigste unbesetzte Molekiilorbital (LUMO)-Energie des Elektrolyten kann héher sein als ein
niedrigstes unbesetztes Molekiilorbital (LUMO)-Energieniveau von Lithium (z.B. kann eine LUMO-Energie
des Elektrolyten héher sein als ein LUMO-Energieniveau von Lithium).

[0016] Der Elektrolyt oder die ionische Flissigkeit kann in einem Temperaturbereich von 15°C bis 25°C in
flissigem Zustand sein, wenn die ionische Flissigkeit ein Molekulargewicht von 350 g/mol oder weniger hat.

[0017] Das Metallsalz kann ein Salz sein, welches die Struktur A*B- hat, wobei A* zumindest ein Alkalimetall-
kation aufweist, und wobei B- aufweist: BF 4, B(CN)4', CH3BF3;-, CoHsBF3-, CF3BF3-, CoFsBF3-, n-CsH/BF3,
n-C4FgBF3', PF6', CF3COz', CF3803', N(SOzF)z', N(SOch3)2', N(802C2F5)2', N(COCF3)(8020F3)', N(CN)z'
, C(CN)z-, SCN-, SeCN-, CuCly, AICl4-, F(HF), 3-, BOB-, ODFB-, oder Kombinationen davon.

[0018] Ein Molverhaltnis der ionischen Flissigkeit zum Metallsalz kann in einem Bereich von 0,1 : 1 bis 1 : 1
sein.

[0019] In einem anderen Aspekt stellt die vorliegende Offenbarung/Erfindung eine Lithium-Sekundarbatterie
bereit, welche eine Kathode, eine Anode, welche ein Lithiummetall aufweist, und einen Separator aufweist,
welcher zwischen der Kathode und der Anode (z.B. dazwischen) eingefugt ist, wobei die Lithium-Sekundar-
batterie mit dem Elektrolyten impragniert ist.

[0020] Weitere Aspekte und Ausfihrungsformen der Offenbarung/Erfindung sind infra erortert.
KURZBESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0021] Die obigen und andere Merkmale der vorliegenden Offenbarung/Erfindung werden detailliert unter
Bezugnahme auf bestimmte beispielhafte Ausfiihrungsformen davon beschrieben, welche in den begleiten-
den Zeichnungen, welche nachstehend nur zur Veranschaulichung wiedergegeben werden, dargestellt sind
und folglich fir die vorliegende Offenbarung/Erfindung nicht beschrankend sind.

Fig. 1 zeigt eine Lithium-Sekundarbatterie gemaf der vorliegenden Offenbarung/Erfindung.
Fig. 2 zeigt ein Kation und ein Anion einer ionischen Flissigkeit des Stands der Technik.

Fig. 3 zeigt ein Kation und ein Anion einer ionischen Flissigkeit gemaf einer Ausflihrungsform der vor-
liegenden Offenbarung/Erfindung.

AUSFUHRLICHE BESCHREIBUNG

[0022] Die oben beschriebenen Aufgaben/Gegenstande sowie andere Aufgaben/Gegenstande, Merkmale
und Vorteile werden aus den folgenden Ausflihrungsformen mit Bezug auf die beigefiigten Zeichnungen ver-
standen. Jedoch ist die vorliegende Offenbarung/Erfindung nicht auf die Ausfiihrungsformen beschrankt und
kann in unterschiedlichen Formen ausgefiihrt sein/werden. Die Ausfiihrungsformen werden nur vorgeschla-
gen, um ein grindliches und vollstandiges Verstandnis des offengelegten Kontexts zu ermdéglichen und den
Fachmann ausreichend Uber das technische Konzept der vorliegenden Offenbarung/Erfindung zu informie-
ren.

[0023] Ahnliche (z.B. gleiche) Bezugszeichen beziehen sich durchgehend durch die Beschreibung der Figu-

ren auf ahnliche (z.B. gleiche) Elemente. In den Zeichnungen kénnen die GréRen von Strukturen um der
Klarheit willen bertrieben sein. Obwohl die Begriffe ,erste(r, s)*, ,zweite(r, s) etc. hierin verwendet werden,
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um verschiedene Elemente zu beschreiben, sollten diese Elemente nicht so ausgelegt werden, als seien sie
durch diese Begriffe beschrankt, die nur dazu verwendet werden, um ein Element von einem anderen zu
unterscheiden. Zum Beispiel kann innerhalb des Geltungsbereichs, welcher durch die vorliegende Offenba-
rung/Erfindung definiert ist, ein ,erstes” Element als ,zweites Element bezeichnet werden, und in dhnlicher
Weise kann ein ,zweites” Element als ,erstes” Element bezeichnet werden. Singularformen sollen auch Plu-
ralformen aufweisen, sofern aus dem Kontext nicht klar etwas anderes hervorgeht.

[0024] Die Begriffe ,aufweist® und/oder ,hat* spezifizieren, wenn sie in dieser Spezifikation verwendet wer-
den, das Vorhandensein genannter Merkmale, ganzer Zahlen, Schritte, Vorgange, Elemente, Komponenten
oder Kombinationen davon, schlieen aber das Vorhandensein oder Hinzufligen eines oder mehrerer weite-
rer Merkmale, ganzer Zahlen, Schritte, Vorgange, Elemente, Komponenten oder Kombinationen davon nicht
aus. Zusatzlich wird verstanden, dass, wenn ein Element, wie z.B. eine Schicht, ein Film, ein Bereich oder
ein Substrat, bezeichnet wird als sei es ,auf einem anderen Element, kann es direkt auf dem anderen Ele-
ment sein oder es kann auch ein dazwischenliegendes Element vorhanden sein. Ferner, wenn ein Element,
wie z. B. eine Schicht, ein Film, ein Bereich oder ein Substrat, bezeichnet wird als sei es ,unter einem ande-
ren Element, kann es direkt unter dem anderen Element sein, oder es kann auch ein dazwischenliegendes
Element vorhanden sein.

[0025] Sofern der Kontext nicht eindeutig etwas anderes anzeigt, sind alle Zahlen, Figuren und/oder Ausdri-
cke, welche Inhaltsstoffe, Reaktionsbedingungen, Polymerzusammensetzungen und Mengen von Gemi-
schen reprasentieren, welche in der Spezifikation verwendet werden, Naherungen, welche verschiedene
Messunsicherheiten widerspiegeln, welche beim Erhalten (z.B. Ermitteln) dieser Zahlen (z.B. Figuren) natur-
gemal auftreten, unter anderem. Aus diesem Grund soll verstanden werden, dass in allen Fallen der Begriff
.etwa“ alle Zahlen, Figuren und/oder Ausdriicke modifiziert. Zusatzlich, wenn in der Beschreibung numeri-
sche Bereiche angegeben sind, sind diese Bereiche kontinuierlich und weisen alle Zahlen vom Minimum bis
zum Maximum auf, einschlieBlich des Maximums in jedem Bereich, sofern nicht anders definiert. Ferner,
wenn sich der Bereich auf eine ganze Zahl bezieht, weist er alle ganzen Zahlen vom Minimum bis zum Maxi-
mum auf, einschlieBlich des Maximums im Bereich, soweit nicht anders definiert.

[0026] Fig. 1 ist eine Querschnittsansicht, welche eine Lithium-Sekundarbatterie gemal der vorliegenden
Offenbarung/Erfindung darstellt. Bezugnehmend auf Fig. 1 kann die Lithium-Sekundarbatterie eine Kathode
10, eine Anode 20 und einen Separator 30, der zwischen der Kathode 10 und der Anode 20 angeordnet ist,
aufweisen. Die Lithium-Sekundarbatterie kann mit einem Elektrolyten (nicht gezeigt) impragniert sein.

[0027] Die Kathode 10 kann ein Kathodenmaterial (engl. cathode active material), ein Bindemittel, ein leitfa-
higes Material (z.B. ein elektrisch leitfahiges Material) und/oder ahnliches aufweisen.

[0028] Das Kathodenmaterial kann Lithiumcobaltoxid, Lithiumnickelcobaltmanganoxid, Lithiumnickelcobalta-
luminiumoxid, Lithiumeisenphosphat, Lithiummanganoxid oder Kombinationen davon aufweisen. Jedoch ist
das Kathodenmaterial nicht darauf beschrankt, und jedes Kathodenmaterial, welches in der Technik verflg-
bar ist, kann verwendet werden.

[0029] Das Bindemittel ist eine Komponente, welche beim Binden des Kathodenmaterials an das leitfahige
Material und beim (Ver-)Binden mit dem Stromabnehmer unterstitzt, und Polyvinylidenfluorid, Polyvinylalko-
hol, Carboxymethylcellulose (CMC), Starke, Hydroxypropylcellulose, regenerierte Cellulose, Polyvinylpyrroli-
don, Tetrafluorethylen, Polyethylen, Polypropylen, Ethylen-Propylen-Dien-Terpolymer (EPDM), sulfoniertes
EPDM, Styrol-Butadien-Kautschuk, Fluorkautschuk, verschiedene Copolymere und/oder dhnliches aufweist.

[0030] Das leitfahige Material ist nicht besonders beschrankt, solange es Leitfahigkeit (z.B. elektrische Leit-
fahigkeit) besitzt, ohne eine chemische Veranderung in der Batterie zu verursachen. Beispiele des leitfahigen
Materials weisen auf: Graphit wie z.B. natirlicher Graphit oder kinstlicher Graphit; Kohlenstoff-basierte
Stoffe wie z.B. Industrieru’, Acetylenschwarz, Ketjenschwarz, Kanalschwarz, Flammruf}, Lampenschwarz
und/oder Thermalrul; leitfahige Fasern wie z.B. Kohlenstofffasern und/oder Metallfasern; Metallpulver wie
z.B. Kohlenstofffluorid- (z.B. Graphitfluorid-), Aluminium und/oder Nickelpulver; leitfahige Whisker wie z.B.
Zinkoxid und/oder Kaliumtitanat; leitfahige Metalloxide wie z.B. Titanoxid; leitfahige Materialien wie Polyphe-
nylenderivate und/oder ahnliches.

[0031] Die Anode 20 kann Lithiummetall oder eine Lithiummetalllegierung aufweisen.
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[0032] Die Lithiummetalllegierung kann eine Legierung aufweisen, welche Lithium und ein Metall oder Metal-
loid aufweist, welches fahig ist mit Lithium zu legieren.

[0033] Das Metall oder Metalloid, welches mit Lithium legieren kann, kann aufweisen: Silizium (Si), Zinn
(Sn), Aluminium (Al), Germanium (Ge), Blei (Pb), Bismut (Bi), Antimon (Sb) und/oder ahnliches.

[0034] Das Lithiummetall hat eine groRRe elektrische Leistung (z.B. Kapazitat) pro Gewichtseinheit und ist
folglich vorteilhaft, um eine Hochleistungsbatterie (z.B. Batterie mit hoher Kapazitat) zu erhalten.

[0035] Der Separator 30 ist eine Komponente, welche eingerichtet ist, um zu verhindern, dass die Kathode
10 und die Anode 20 miteinander in Kontakt kommen.

[0036] Der Separator 30 ist nicht besonders beschrankt, solange er im technischen Gebiet, das die vorlie-
gende Offenbarung/Erfindung betrifft, Gblich ist, und weist beispielsweise ein Polyolefin-basiertes Material
wie z.B. Polypropylen (PP), Polyethylen (PE) oder ahnliches auf.

[0037] Ein Fahrzeugbatterie-Elektrolyt, welcher Lithium als eine Anode verwendet, bendtigt chemische
Bestandigkeit gegenidber Lithiummetall, Stabilitdt gegenlber Reduktionsreaktionen, ausreichend Lithium-
ionenselektive-lonenleitfahigkeit, welche auf Hoch-Dichte-Kathoden angewendet werden kann, und geringe
Viskositat, um die lonenleitfahigkeit zu maximieren. Das LUMO-Energieniveau des Elektrolyten sollte héher
sein als das Fermi-Energieniveau von Lithiummetall, um eine geringe Viskositat zu erhalten. Jedoch hat ein
lonische-Flussigkeit-Elektrolyt zwangslaufig eine hohe Viskositat. Deshalb ist Lithium-lon-Selektivitat gering
wegen Konkurrenz mit Kationen, was eine beschrankte Lithium-lon-Bewegung verursacht. Aus diesem
Grund ist es sehr wichtig, eine funktionelle Gruppe einzuflhren, welche fahig ist Lithium selektiv zu bewegen.
Zu diesem Zeitpunkt, wenn mehrere funktionelle Gruppen eingefiihrt werden/sind, kann sich ein Uberschuss
an Lithiumionen pro Zeiteinheit bewegen, eine grole Zahl an Lithiumionen sich pro einem konkurrierenden
lonische-Flussigkeit-Kation bewegen, und folglich ist/wird die selektive Mobilitdt von Lithiumionen stark
erhoht. Jedoch, wenn eine gro3e Zahl an funktionellen Gruppen in eine ionische Flissigkeit, welche ein
hohes Molekulargewicht hat, eingefiihrt wird, wird der Effekt wegen der hohen Viskositat der ionischen Flis-
sigkeit nicht erhalten. Aus diesem Grund ist es am Wichtigsten, funktionelle Gruppen in eine ionische Flussig-
keit, welche ein minimales Molekulargewicht hat, einzufiihren.

[0038] Der Elektrolyt fir Lithium-Sekundarbatterien gemal der vorliegenden Offenbarung/Erfindung weist
eine ionische Flissigkeit, welche ein Kation und ein Anion enthalt, und ein Metallsalz auf, wobei mindestens
eines von dem Kation und dem Anion eine Ethergruppe aufweist.

[0039] Das Kation kann Pyrrolidinium, Piperidinium, Morpholinium, Ammonium, Phosphonium oder Kombi-
nationen davon aufweisen.

[0040] Nachteiligerweise sind ionische Flissigkeiten, welche konventionell-verwendete Kationen enthalten
(z. B. Pyridinium und Imidazolium), wegen geringer Reduktionsstabilitat nicht fir Lithium-Sekundarbatterien
anwendbar. Deshalb wurden Pyrrolidinium, Piperidinium, Morpholinium, Ammonium, Phosphonium und/oder
ahnliche, welche relativ hoher Reduktionsstabilitat haben, fur Lithium-Sekundarbatterien verwendet.

[0041] Wenn mindestens eine Ether-funktionelle Gruppe (z.B. funktionelle Ethergruppe) in Imidazolium ein-
geflihrt wird, nimmt die Viskositat zu oder ab verglichen mit dem Fall, in dem nur eine Alkylgruppe aufgewie-
sen wird (z.B. vorhanden ist), aber die Viskositat nimmt zu mit zunehmender Lange der funktionellen Ether-
gruppe (Chem. Eur. J. 2002, 8, 3671).

[0042] Indessen, wenn zumindest eine Ether-funktionelle Gruppe in Phosphonium eingefihrt wird, nimmt die
Viskositat ab verglichen mit dem Fall, in dem nur eine Alkylgruppe aufgewiesen wird (z.B. vorhanden ist),
aber die Viskositat nimmt zu mit zunehmender Zahl der funktionellen Ethergruppen (ChemPhysChem 2019,
20, 443).
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[0043] Insbesondere kann das Kation aufweisen:

0
E j R, R, Ry R;
C'g; ® @ e/ e,
™~ /SN 7\

AN
/ Rz R, R Rz R, R, R; R,

' d ' ' '+ oder Kombi-
nationen davon, wobei R4, Ry, R3 und R4 jeweils eine substituierte oder unsubstituierte C1-C12-Alkylgruppe
aufweisen, mit der Bedingung, dass mindestens eines von R4, R,, R3 und R4 eine aliphatische Verbindung
ist, welche eine Ether-funktionelle Gruppe enthalt. Wie hierin verwendet, kann der Begriff ,substituiert*
bedeuten, dass die funktionelle Gruppe in der chemischen Struktur des Precursors aufgewiesen ist/wird.

Ry

[0044] Beispielsweise kann das Kation aufweisen:

~

@/\/o o

h; - \g/\/\
~

F .

» oder Kombinationen davon.

[0045] Das Anion kann eine Ether-funktionelle Gruppe aufweisen, welche dargestellt wird durch:

V\ {l
' wobei n eine ganze Zahl im Bereich von 1 bis 3 ist. Wenn n der

funktionellen Ethergruppen in einem Bereich von 1 bis 3 ist, kann die Viskositat der ionischen Flissigkeit ver-
ringert sein/werden und kann lonenleitfahigkeit verbessert sein/werden, selbst wenn sie mit einem Lithium-
salz gemischt ist/wird.

[0046] Das Anion kann Phosphit, Phosphat, Sulfid oder Kombinationen davon aufweisen.
[0047] Es kann erkannt werden, dass die Oxidationsstabilitat des TFSI-Anions 5,5 V (ggu. Li) ist, wohinge-

gen die Oxidationsstabilitat des Phosphit-basierten Anions sehr hoch ist, in einem Bereich von 7 bis 9 V
(ggu. Li) (Adv. Mater. 2016, 28, 9301).
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[0048] Das Anion kann aufweisen: d ' oder Kom-
binationen davon.

[0049] Wenn eine langkettige Ether-funktionelle Gruppe in das Anion, Phosphit, eingefiihrt wird/ist, nimmt
die Viskositat mit zunehmender Lange der funktionellen Ethergruppe zu.

[0050] Wenn das Anion mit einem Lithiumsalz gemischt wird, nimmt die Viskositét bis zu einem Aquivalent
weiter zu und die lonenleitfahigkeit nimmt ebenfalls zu. Jedoch, bei einem Aquivalent oder mehr, nimmt die
Viskositat ab und die lonenleitfahigkeit nimmt auch ab. Zusatzlich wird erwartet, dass die Viskositat der ioni-
schen Flussigkeit durch die Einfiihrung von Ether-funktionellen Gruppen mit kurzen Ketten verglichen mit lan-
gen Ketten verringert wird, und die lonenleitfahigkeit verbessert wird, wenn mit Lithiumsalz gemischt wird
(Adv. Mater. 2016, 28, 9301).

[0051] Zusatzlich hat das Phosphit-basierte Anion, in welches die Ethergruppe eingefihrt wird/ist, den Effekt
eines Verbesserns der Lithium-Uberfiihrungszahl. Wie hier verwendet, bedeutet der Begriff ,Uberflihrungs-
zahl“ den Beitrag der Leitfahigkeit jedes lons zur Gesamtleitfahigkeit (J. Phys. Chem. 2019, 123, 20547).

[0052] Mit anderen Worten, es kann erkannt werden, dass, wenn eine Ethergruppe in das Anion eingeflhrt
wird/ist, die selektive lonenleitfahigkeit von Lithiumionen zunimmt, was auch eine Zunahme der Viskositat
verursacht. Es kann erkannt werden, dass dies aufgrund der Einfiilhrung der Ether-funktionellen Gruppe des
Anions zusatzlich zur Einfihrung der Ether-funktionellen Gruppe des Kations ist.

[0053] Fig. 2 stellt das Kation und das Anion der ionischen Flussigkeit des Stands der Technik dar. Fig. 3
stellt das Kation und das Anion der ionischen Flussigkeit gemaR einer Ausfihrungsform der vorliegenden
Offenbarung/Erfindung dar. Wie aus Fig. 2 und Fig. 3 erkannt werden kann, kann die ionische Flissigkeit
der vorliegenden Offenbarung/Erfindung 1 bis 7 Ether-funktionelle Gruppen enthalten. Da die ionische Flis-
sigkeit mehr Ether-funktionelle Gruppen enthalt, nimmt Lithium-lonen-Leitung zu und nimmt Wechselwirkung
mit Lithiumionen zu, aber das Molekulargewicht nimmt zu und folglich nimmt die Viskositat zu. Wenn sie mit
einem Lithiumsalz gemischt ist/wird, bildet die ionische Flissigkeit eine Flussigkeit in Form eines feststoffahn-
lichen Gels und folglich ist die Mobilitdt von Lithiumionen nicht hoch. Deshalb, wenn eine Ether-funktionelle
Gruppe sowohl am Anion als auch am Kation angewendet ist/wird, kann Lithium-lonen-Leitung erhéht und
Viskositat gesenkt sein/werden.

[0054] Die ionische Flissigkeit kann allein oder als eine Mischung von zwei oder mehr verwendet werden.

[0055] Das Metallsalz kann ein Salz, welches die Struktur von A*B- hat, sein, wobei A* zumindest ein Alkali-
metallkation anWeiSt, und wobei B- aufweist: BF4_, B(CN)4_, CH3BF3', C2H58F3_, CF3BF3', CzF5BF3_, n-
C3H7BF3', n-C4FgBF3', PFG', CF3COZ', CF3SO3', N(SOZF)[, N(SOZCF3)2', N(SOZCzF5)2', N(COCF3)
(SO2CF3),, N(CN),-, C(CN)s-, SCN-, SeCN-, CuCl,, AICly, F(HF), 3, BOB-, ODFB-, oder Kombinationen
davon.

[0056] Ein Molverhaltnis der ionischen Flissigkeit zum Metallsalz kann in einem Bereich von 0,1 : 1 bis 1: 1
sein. Zu diesem Zeitpunkt, wenn das Molverhaltnis nicht innerhalb des obigen Bereichs ist, kbnnen Probleme
darin auftreten, dass Lithiumlésung (z.B. Lithiumldslichkeit) bei Anwendung auf die Batterie verringert sein
kann und der Elektrolyt bei Raumtemperatur erstarrt ist.

[0057] Die niedrigste unbesetzte Molekdilorbital (LUMO)-Energie des Elektrolyten kann hoher als das nied-
rigste unbesetzte Molekulorbital (LUMO)-Energieniveau von Lithium sein.

[0058] Das LUMO-Energieniveau der meisten ionischen Flussigkeiten ist niedriger als das oder Uberlappt mit

dem von Lithium, sodass die ionische Flussigkeit wahrend kontinuierlicher chemischer Zersetzung und wah-
rend Ladens und Entladens reduziert und zersetzt wird, wenn die ionische Flissigkeit mit dem Lithiummetall
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in Kontakt kommt. Aus diesem Grund kann sich ein Widerstand-Organisch-Film (z.B. organischer Wider-
standsfilm) bilden, welcher die Bewegung der Lithiumionen einschrankt, um Verschlechterung der Batterie-
leistung zu verursachen. Deshalb ist es essentiell, einen Zusatzstoff zu verwenden, welcher friher zersetzt
wird als die ionische Flussigkeit, um das Lithiummetall zu schiutzen. Allerdings kann der Effekt begrenzt sein,
wenn der Zusatzstoff verwendet wird, weil die Viskositat des Elektrolyten weiter erhdht wird.

[0059] Weil die meisten der Kationen von ionischen Flissigkeiten groRe organische Verbindungen sind, ist
es schwierig, die Kationen der ionischen Flissigkeiten als ein Zusatzstoff zu verwenden. Deshalb, wenn ein
Phosphitanion, welches fahig ist, einen Hohe-lonenleitfahigkeit-Film (z.B. eine Hohe-lonenleitfahigkeit-
Schicht) auf einem Lithiummetall zu bilden, als ein Zusatzstoff hergestellt wird und einer ionischen Flissigkeit
zugesetzt wird, kann die Funktion des Schiitzens des Lithiummetalls, welche eine Funktion des Zusatzstoffs
ist, erwartet werden. Das Phosphit-basierte Anion bildet einen flexiblen Widerstandsfilm (z.B. eine flexible
Widerstandsschicht) wie z.B. (PO,4)3-, Li-P oder ahnliches auf Lithiummetall und Lithium-Sekundarbatterieka-
thoden, wodurch eine schnelle lonenleitung, eine gleichmafRige Elektroabscheidung von Lithium auf der
Oberflache der Lithiumelektrode, ein Unterdriicken der Elution von Nickel auf der Kathode und Realisieren
einer Lithium-Sekundarbatterie, welche eine lange Lebensdauer hat, verursacht/bewirkt werden.

[0060] Jedoch ist die Menge von Anion, welches als ein Zusatzstoff verwendet wird, nur in einem Bereich
von 0,1 Gew.-% bis 3 Gew.-%, basierend (z.B. bezogen) auf 100 Gew.-% des Gesamtgewichts der ionischen
Flussigkeit. Als solche sind die Effekte davon auf physikalische Eigenschaften wie z.B. lonenleitfahigkeit und
Viskositat des Elektrolyten gering.

[0061] Das heilt, allgemeine (z.B. konventionelle) Zusatzstoffe werden alle wahrend der anfanglichen Film-
bildung (z.B. Schichtbildung) verbraucht und dann wird Verschlechterung durch den verschlechterten Film
(z.B. die verschlechterte Schicht) wahrend kontinuierlichen Ladens und Entladens verursacht. Andererseits
wird in der vorliegenden Offenbarung/Erfindung, weil ein Phosphit-basiertes Anion als ein Zusatzstoff ver-
wendet wird, die ionische Flissigkeit als ein Lésungsmittel im Uberschuss verwendet und hat eine selbsthei-
lende Funktion, welche den beschadigten Film (z.B. Schicht) verstarken kann. Deshalb kann in der vorliegen-
den Offenbarung/Erfindung der Effekt des Zusatzstoffs erhalten werden, ohne die Viskositdt zu erhéhen,
indem ein Phosphitanion als ein Zusatzstoff verwendet wird.

[0062] Der Elektrolyt kann in einem flissigen Zustand bei einer Temperatur in einem Bereich von 15°C bis
25°C sein, wenn das Molekulargewicht davon 350 g/mol oder weniger ist (z. B. 190 g/mol bis 350 g/mol).
Weil die ionische Flissigkeit der vorliegenden Offenbarung/Erfindung bei einer Temperatur in einem Bereich
von 15°C bis 25°C in einem flissigen Zustand sein kann, kann die flissige Phase beibehalten werden, und
die Mobilitat der Lithiumionen kann verbessert werden, sogar wenn sie mit einem Lithiumsalz gemischt ist/-
wird.

[0063] Im Folgenden wird die vorliegende Offenbarung/Erfindung unter Bezugnahme auf die folgenden Bei-
spiele und Vergleichsbeispiele detaillierter beschrieben. Jedoch sollen diese Beispiele nicht ausgelegt wer-
den, als beschrankten sie den Umfang der vorliegenden Offenbarung/Erfindung.

BEISPIEL 1 UND VERGLEICHSBEISPIELE 1 BIS 3

[0064] Elektrolyte fir Lithium-Sekundéarbatterien wurden in Ubereinstimmung mit der Zusammensetzung
hergestellt, welche in Tabelle 1 unten gezeigt ist.

[Tabelle 1]

Kationen

Anionen

Beispiel 1

Pyrrolidinium, Piperidinium, Morpholi-
nium, Ammonium und Phosphonium
Kationen, welche

Phosphit, Phosphat und Sulfid Anio-
nen, welche eine Ether-funktionelle
Gruppe aufweisen

eine Ether-funktionelle Gruppe aufwei-
sen

Vergleichsbeispiel 1

Pyrrolidinium, Piperidinium, Morpholi-
nium, Ammonium und Phosphonium
Kationen, welche eine Ether-funktio-
nelle Gruppe aufweisen

Anionen, welche keine Ether-funktio-
nelle Gruppe aufweisen
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Kationen Anionen

Vergleichsbeispiel 2 Pyridinium und Imidazolium Kationen, | Phosphit, Phosphat und Sulfid Anio-
welche nicht das Vorhandensein einer | nen, welche keine Ether-funktionelle
funktionellen Ethergruppe betreffen Gruppe aufweisen

Vergleichsbeispiel 3 Kationen, welche sich nicht auf das Phosphit, Phosphat und Sulfid Anio-
Vorhandensein einer funktionellen nen, die eine Ether-funktionelle
Ethergruppe beziehen Gruppe aufweisen (Molekulargewicht

von 350 g/mol oder mehr)

EXPERIMENTALBEISPIEL 1: VERGLEICH VON PHYSIKALISCHEN EIGENSCHAFTEN DER BEISPIELE
UND VERGLEICHSBEISPIELE

[0065] Ein Physikalische-Eigenschaft-Vergleich-Experiment wurde unter Verwendung der Elektrolyten fir
Lithium-Sekundarbatterien, welche in Beispiel 1 und den Vergleichsbeispielen 1 bis 3 hergestellt wurden,
durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 unten gezeigt.

[Tabelle 2]
Lithium-Metall-Sta- | Lithium-lonen-Leitfahigkeit Viskositat
bilitat

Beispiel 1 Ausgezeichnet Bis zu 7 Lithiumionen-leitende- | Flussig bei Raumtem-
funktionelle-Gruppen (Ether- peratur (15-25°C)
gruppen)

Vergleichsbeispiel 1 Ausgezeichnet Bis zu 4 Lithiumionen-leitende- | Flissig bei einem
funktionelle-Gruppen (Ether- Molekulargewicht von
gruppen) 350 g/mol oder weni-

ger

Vergleichsbeispiel 2 Sehr niedrig Bis zu 7 Lithiumionen-leitende- | Flussig bei einem
funktionelle-Gruppen (Ether- Molekulargewicht von
gruppen) 350 g/mol oder weni-

ger

Vergleichsbeispiel 3 Sehr hoch Bis zu 7 Lithiumionen-leitende- | Fest bei Raumtempe-
funktionelle-Gruppen (Ether- ratur (15-25°C)
gruppen), aber inaktiviert wegen
hoher Viskositat

[0066] Aus Tabelle 2 kann erkannt werden, dass Beispiele gemaf der vorliegenden Offenbarung/Erfindung
eine ausgezeichnete Lithiummetall-Stabilitdt haben, ein Maximum von 7 Lithiumionen-leitende-funktionelle-
Gruppen haben und bei Raumtemperatur fllissig sind und folglich eine ausgezeichnete Lithium-lonenleitfa-
higkeit haben.

[0067] Andererseits wird im Vergleichsbeispiel 1, in welchem das Anion eine Ether-funktionelle Gruppe nicht
enthalt, die Ether-funktionelle Gruppe nur in das Kation eingefiihrt, sodass je nach Typ des Kations bis zu vier
funktionelle Gruppen eingefiihrt sein/werden kénnen. Deshalb hat Vergleichsbeispiel 1 einen Nachteil darin,
dass Lithiumbewegung wegen der hohen Viskositat verglichen mit einem allgemeinen organischen Elektroly-
ten eingeschrankt ist, weil die Zahl von Lithium-lonen-leitende-funktionelle-Gruppen, welche eingefiihrt wer-
den koénnen, nur 57 % im Vergleich zum Beispiel ist.

[0068] In Vergleichsbeispiel 2 ist das LUMO-Energieniveau des Elektrolyten niedriger als das von Lithium-
metall, die Lithiummetall-Stabilitat ist sehr gering und folglich ist Betreiben in der Batterie unmdglich, welche
Lithium als eine Elektrode verwendet.

[0069] Vergleichsbeispiel 3, welches ein Anion aufweist, welches ein sehr hohes Molekulargewicht hat, kann
eine hohe Viskositat haben, weil das Molekulargewicht des Elektrolyten hoch ist, sodass sogar, falls es eine
UbermaRige Menge an Lithiumionen enthalt, die physikalische Mobilitdt zum Leiten von Lithiumionen nachtei-
ligerweise sehr niedrig ist.
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EXPERIMENTALBEISPIEL 2: VERGLEICH VON EFFEKTEN EINES EINFUHRENS VON FUNKTIONELLEN

ETHERGRUPPEN IN KATIONEN

[0070] Ein Experiment wurde durchgefihrt, um die Effekte eines Einfiihrens einer Ether-funktionellen
Gruppe in Kationen zu vergleichen. Die Ergebnisse sind in den Tabellen 3 und 4 gezeigt.

[Tabelle 3]

Anion (FSI-) Gekoppelt

/”\/\/

/N\/\O/

Name [Pyr14] [Pyr120 1]

Molekulargewicht (g/mol) 322,39 324,37

Viskositat (cP) 37,71 22,38
[Tabelle 4]

Anion (FSI-) gekoppelt o 0

~ >N§\/\ \N/\/\

N~
U7 N

Name [N122,201] [N112,201] [N1114]
Molekulargewicht (g/mol) | 326,28 312,35 296,36
Viskositéat (cP) 27,75 23,30 34,80

[0071] Es kann aus den Tabellen 3 und 4 erkannt werden, dass [N122,201] und [N112,201], welche einen
Unterschied in CH, (~14 g/mol) haben, einen Viskositatsunterschied von 4,5 cP haben. Das heif3t, die Visko-
sitat nimmt mit zunehmendem Molekulargewicht zu.

[0072] Jedoch, wenn [Pyr14] mit [Pyr1201] verglichen wird und [N112,201] mit [N1114] verglichen wird,
haben [Pyr1201] und [N1114] hohere Molekulargewichte, enthalten aber eine Ether-funktionelle Gruppe und
haben folglich verringerte Viskositat. Deshalb kann erkannt werden, dass, wenn eine Ether-funktionelle
Gruppe in Kationen eingeflihrt ist/wird, es einen signifikanten Funktionelle-Gruppe-Effekt bei der Viskositat
gibt verglichen mit dem Molekulargewicht-Reduktion-Effekt.

[0073] Deshalb weist der Elektrolyt fir Sekundarbatterien gemafl der vorliegenden Offenbarung/Erfindung
eine ionische Flussigkeit auf, welche eine Ether-funktionelle Gruppe enthalt, sodass die Effekte eines Sen-
kens der Viskositat und eines Verbesserns von Lithium-lonen-Leitung erhalten werden kénnen, sogar wenn
das Molekulargewicht erhéht wird.

[0074] Wie aus dem Vorstehenden offensichtlich ist, kann der Elektrolyt flr Lithium-Sekundarbatterien
gemal der vorliegenden Offenbarung/Erfindung einen Anstieg von Viskositat minimieren und Lithium-lonen-
Leitung verbessern.

[0075] Die Effekte der vorliegenden Offenbarung/Erfindung sind nicht auf die oben-genannten beschrankt.
Es soll verstanden sein, dass die Effekte der vorliegenden Offenbarung/Erfindung alle Effekte aufweisen, wel-
che aus der Beschreibung der vorliegenden Offenbarung/Erfindung abgeleitet werden kénnen.

[0076] Obwohl die vorliegende Offenbarung/Erfindung im Detail unter Bezugnahme auf Ausfiihrungsformen
davon beschrieben worden ist, wird der Fachmann erkennen, dass an diesen Ausfiihrungsformen Anderun-
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gen vorgenommen werden kénnen, ohne von den Prinzipien der vorliegenden Offenbarung/Erfindung abzu-
weichen, deren Umfang in den beigefiigten Anspriichen und ihren Aquivalenten definiert ist.

Patentanspriiche
1. Elektrolyt fur eine Lithium-Sekundarbatterie, wobei der Elektrolyt aufweist:
eine ionische Flissigkeit, welche ein Kation und ein Anion aufweist, und
ein Metallsalz,

wobei zumindest eines von dem Kation und dem Anion eine Ethergruppe aufweist.

2. Elektrolyt nach Anspruch 1, wobei das Kation Pyrrolidinium, Piperidinium, Morpholinium, Ammonium,
Phosphonium oder Kombinationen davon aufweist.

3. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriiche 1 oder 2, wobei das Kation aufweist:

O
R R R, R
o ® ® 1\3/ FoNeS

™~ N N
Ri/ R R/ Rz R/ Rz n:,./ \m Ra/ \R4

H H H H H

oder Kombinationen davon,
wobei R4, R,, R3 und Ry jeweils eine substituierte oder unsubstituierte C1-C12-Alkylgruppe aufweisen, und
wobei zumindest eines von R4, Ry, Rz und R, eine aliphatische Verbindung aufweist, welche die Ether-

gruppe aufweist.

4. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 3, wobei das Kation aufweist:

0
Q ®
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oder Kombinationen davon.

5. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 4, wobei das Anion die Ethergruppe aufweist, wel-
che dargestellt wird mittels:

O
n

wobei n eine ganze Zahl im Bereich von 1 bis 3 ist.

6. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 5, wobei das Anion Phosphit, Phosphat, Sulfid oder
Kombinationen davon aufweist.

7. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 6, wobei das Anion aufweist:

o——

oder Kombinationen davon.

8. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 7, wobei die ionische Flissigkeit 1 bis 7 Ethergrup-
pen aufweist.

9. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriche 1 bis 8, wobei das Metallsalz ein Salz aufweist, welches
eine Struktur von A+B- aufweist,
wobei A* zumindest ein Alkalimetallkation aufweist, und
wobei B- aufweist: BF4', B(CN)4', CH3BF3', CzH5BF3', CF3BF3', CzF5BF3', n-C3H7BF3', n-C4FgBF3', PFs',
CF3CO5, CF3S037, N(SO5F)o7, N(SO,CF3),, N(SOLCoF5)27, N(COCF3)(SO,CF3), N(CN)o-, C(CN)3-, SCN-,
SeCN-, CuCly, AlICly~, F(HF), 37, BOB-, ODFB-, oder Kombinationen davon.

10. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriche 1 bis 9, wobei ein Molverhaltnis der ionischen Fllssigkeit
zum Metallsalz in einem Bereich von 0,1 : 1 bis 1 : 1 ist.

11. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 10, wobei eine Niedrigstes-unbesetztes-Molekulor-
bital (LUMO)-Energie des Elektrolyten héher als ein Niedrigstes-unbesetztes-Molekulorbital (LUMO)-Ener-
gieniveau von Lithium ist.

12. Elektrolyt nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 11, wobei der Elektrolyt in einem Bereich von 15°C
bis 25°C in einem flissigen Zustand ist, wenn der Elektrolyt ein Molekulargewicht von 350 g/mol oder weni-
ger hat.

13. Lithium-Sekundarbatterie, welche aufweist:
eine Kathode (10),
eine Anode (20), welche ein Lithiummetall aufweist, und
einen Separator (30), welcher zwischen der Kathode (10) und der Anode (20) eingeflgt ist,
wobei die Lithium-Sekundarbatterie mit einem Elektrolyten impragniert ist, welcher aufweist:
eine ionische Flissigkeit, welche ein Kation und ein Anion aufweist, und
ein Metallsalz,
wobei zumindest eines von dem Kation und dem Anion eine Ethergruppe aufweist.
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14. Lithium-Sekundarbatterie nach Anspruch 13, wobei das Kation des Elektrolyten Pyrrolidinium, Piperi-
dinium, Morpholinium, Ammonium, Phosphonium oder Kombinationen davon aufweist.

15. Lithium-Sekundarbatterie nach irgendeinem der Anspriiche 13 und 14, wobei das Kation des Elekt-
rolyten aufweist:

0O
1 Ry R,
S ® [ﬁj NN
R oSN

N P
\ \
R1/ R2 R1/ R 4 R“. Ra/ \R4

H H H H

2

oder Kombinationen davon,

wobei R4, Ry, Rz und R4 jeweils eine substituierte oder unsubstituierte C1-C12-Alkylgruppe aufweisen, und
wobei zumindest eines von R4, Ry, R3 und R4 eine aliphatische Verbindung aufweist, welche die Ether-
gruppe aufweist.

16. Lithium-Sekundarbatterie nach irgendeinem der Anspriiche 13 bis 15, wobei das Kation des Elektro-

lyten aufweist:
O
O ®
N

S~ AN AN

H H H

ﬁ/\/O\ o
3w
l:/\/O

V

H H

—
®

) Y

oder Kombinationen davon.

17. Lithium-Sekundarbatterie nach irgendeinem der Anspriiche 13 bis 16, wobei das Anion des Elektro-
lyten die Ethergruppe aufweist, welche dargestellt wird mittels:
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O
n

wobei n eine ganze Zahl in einem Bereich von 1 bis 3 ist.

18. Lithium-Sekundarbatterie nach irgendeinem der Anspriiche 13 bis 17, wobei das Anion des Elektro-
lyten Phosphit, Phosphat, Sulfid oder Kombinationen davon aufweist.

19. Lithium-Sekundarbatterie nach irgendeinem der Anspriiche 13 bis 18, wobei das Anion des Elektro-
lyten aufweist:

o—

oder Kombinationen davon.

20. Lithium-Sekundarbatterie nach irgendeinem der Anspriiche 13 bis 19, wobei das Metallsalz des
Elektrolyten ein Salz aufweist, welches eine Struktur von A*B- hat, wobei A* zumindest ein Alkalimetallka-
tion aufweist, und wobei B- aufweist: BF4-, B(CN)4-, CH3BF3-, CoHsBF 3, CF3BF3-, CoFsBF3-, n-C3H7BF 3+, n-
C4FgBF3', PF6', CF3C02', CF3SO3, N(SOzF)z', N(802CF3)2', N(80202F5)2', N(COCF3)(302CF3)', N(CN)z',
C(CN)s-, SCN-, SeCN-, CuCly-, AlICl,-, F(HF), 53-, BOB-, ODFB-, oder Kombinationen davon.

Es folgen 2 Seiten Zeichnungen
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Anhéangende Zeichnungen
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Keine funktionelle Gruppe (Stand der Technik)

FIG. 2
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7 funktionelle Gruppen

FIG. 3
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