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Beschreibung
TECHNISCHES GEBIET

[0001] Die vorliegende Erfindung ist auf einen amorphen, homogenen und kompatiblen festen Polymerlegie-
rungselektrolyten und ein Herstellungsverfahren dafir, und auf eine Verbundelektrode, eine Lithiumpolymer-
batterie und eine Lithiumionenpolymerbatterie, die diesen verwendet, und Herstellungsverfahren daftr gerich-
tet.

STAND DER TECHNIK

[0002] Ein herkdmmlicher fester Polymerelektrolyt fur eine Lithiumbatterie und ahnliches wird bisher haupt-
sachlich aus Polyethylenoxid (PEQO) hergestellt, jedoch wird seit kurzem ein fester Polymerelektrolyt vom Gel-
oder Hybridtyp, der eine lonenkonduktivitéat besitzt, die groBer als 10 S/cm bei Raumtemperatur betragt, ent-
wickelt. Insbesondere sind die festen Polymerelektrolyte, die fir eine Lithiumpolymerbatterie verwendet wer-
den konnen, Polyacrylnitril-basierte (im Folgenden hierin als ,PAN" bezeichnet) feste Polymerelektrolyte vom
Geltyp, die beschrieben wurden im US-Patent Nr. 5,219,679, erteilt an K. M. Abraham et al. und im US-Patent
Nr. 5,240,790, erteilt an D. L. Chua et al., und ein Polyvinylidenfluorid-basierter (im Folgenden hierin als ,PVdF"
bezeichnet) fester Polymerelektrolyt vom Hybridtyp, der in den US-Patenten Nr. 5,296,318 und 5,460,904, er-
teilt an A.S. Gozdz et al., beschrieben wurde.

[0003] Der PAN-basierte Elektrolyt vom Geltyp weist eine hervorragende Adhasion auf, so dass eine Verbun-
delektrode fest auf einem Metallsubstrat adhariert werden kann. Es gibt daher somit Vorteile dergestalt, dass
der Kontaktwiderstand beim Laden oder Entladen einer Batterie gering ist und aktives Material sich weniger
abscheidet (,separated"). Jedoch ist der Elektrolyt mehr oder weniger weich, wodurch er die mechanische Sta-
bilitat, genauer die Festigkeit (,strength") verringert. Eine solche geringe Festigkeit kann ein ernsthaftes Pro-
blem bei der Herstellung der Elektrode und der Batterie verursachen.

[0004] Der PVdF-basierte Elektrolyt vom Hybridtyp wird hergestellt durch Herstellen einer Polymermatrix mit
einer Porositat, die geringer ist als ein Submikron, und durch Injizieren eines organischen Losungsmittelelekt-
rolyten in die Pore. Er besitzt eine hervorragende Kompatibilitdt mit dem organischen Ldsungsmittelelektroly-
ten und kann in stabiler Weise verwendet werden, da der organische Lésungsmittelelektrolyt, der in die kleinen
Poren injiziert wird, nicht auslauft (,leak"). Daneben kann die Polymermatrix in der Umgebungsatmosphare
hergestellt werden, da der organische Lésungsmittelelektrolyt spater injiziert wird. Jedoch ist ein Herstellungs-
verfahren dafiir recht kompliziert, d.h. ein Verfahren zur Extraktion eines Weichmachers und ein Verfahren zur
Infiltration des organischen Losungsmittelelektrolyten sind fiir die Herstellung der festen Polymermatrix erfor-
derlich. Zusatzlich ist die Adhasion des PVdF-basierten Elektrolyten schlechter, wahrend die mechanische
Festigkeit hervorragend ist, wodurch ein Verfahren zur Herstellung einer diinnen Schicht durch Erhitzen und
der Extraktionsprozess zur Herstellung der Elektrode und Batterie erforderlich wird.

[0005] GemaR einem Artikel von O. Bohnke, G. Frand et al., in Solid State lonics, 66, 97, 105 (1993), besitzt
ein Poly(methylmethacrylat)-basierter (im Folgenden hierin als ,PMMA" bezeichnet), fester Polymerelektrolyt
eine lonenkonduktivitat von etwa 10~ S/cm bei Raumtemperatur, eine starke Adhé&sion und eine hervorragen-
de Kompatibilitdt mit dem organischen Lésungsmittelelektrolyten. Jedoch ist die mechanische Festigkeit des-
selben extrem gering und daher fiir eine Lithiumpolymerbatterie nicht angemessen. Darliber hinaus hat geman
einem Artikel von M. Alamgir und K. M. Abraham in J. Electrochem. Soc., 140, L96 (1993) ein Poly(vinylchlo-
rid)-basierter (im Folgenden hierin als ,PVC" bezeichnet) fester Polymerelektrolyt eine lonenkonduktivitat von
etwa 10~ S/cm bei Umgebungstemperatur und hervorragende mechanische Festigkeit. Jedoch gibt es Nach-
teile dergestalt, dass die Niedrigtemperatureigenschaften schlechter sind und der Kontaktwiderstand gut bzw.
groR ist (,great").

[0006] Ebenso wurde ein fester Polymerelektrolyt, der durch Mischen hergestellt wurde, entwickelt. Z.B. ist
das US-Patent Nr. 5,585,039, erteilt an M. Matsumoto et al., das von NTT in Japan angemeldet wurde, auf ei-
nen festen Polymerelektrolyten, einschlieBlich einer Multiphasen-Polymermatrix und einer organischen L6-
sungsmittelelektrolytldsung, gerichtet. Die vielphasige bzw. Polyphasen-Polymermatrix umfasst eine hochpo-
lare polymere (HPP)-Phase und eine weniger polare polymere (LPP)-Phase. Die HPP-Phase zeigt lonenkon-
duktivitat durch Einschleusen des organischen Lésungsmittelelektrolyten, und die LPP-Phase wird als Trager-
korper verwendet. Demgemal werden die Polymere, die allgemein zur Herstellung des festen Polymerelekt-
rolyten verwendet werden, wie z.B. PEO, PAN, PVdF, Polypropylenoxid und dergleichen, fur die HPP-Phase
verwendet. Die Polymere, die als Tragerkorper verwendet werden, wie z.B. Polystyrol, Polypropylen, Polyethy-
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len und dergleichen, kénnen fiir die LPP-Phase verwendet werden. Ein solcher fester Polymerelektrolyt besitzt
eine lonenkonduktivitat zwischen 10~ und 10~ S/cm bei Raumtemperatur, was fiir eine Lithiumpolymerbatterie
nicht ausreicht. Insbesondere ist die lonenkonduktivitat bei einer Temperatur unter 0°C ziemlich niedrig. Dieser
feste Polymerelektrolyt ist fir die Lithiumpolymerbatterie unzufriedenstellend, da er die wesentlichen Eigen-
schaften, die die Lithiumpolymerbatterie haben sollte, wie z.B. Adh&sion an der Elektrode, Kompatibilitat mit
dem organischen Lésungsmittel und mechanische Festigkeit, nicht aufweist. Daneben ist dieser Polymerelekt-
rolyt mehrphasig und die Polymere sind in verschiedenen Phasen und die Phasentrennung schreitet durch
Wiederholen des Ladungs-/Entladungszyklus und des Temperaturzyklus fort. Im Ergebnis verschlechtert sich
die Batterieleistung schnell.

[0007] Andererseits sind die US-Patente Nr. 5,631,103, 5,639,573 und 5,681,357, erteilt an M. Oliver et al.
von Motorola in USA, im Wesentlichen bezlglich ihres Konzepts mit der oben beschriebenen Erfindung von
NTT in Japan identisch, und im Wesentlichen auf ein Verfahren zur Herstellung eines gemischten festen Poly-
merelektrolyten gerichtet. Der feste Polymerelektrolyt gemaf den oben erwahnten Patenten umfasst zwei ver-
schiedene Phasen. Die erste Phase dient dazu, den organischen Losungsmittelelektrolyten zu absorbieren,
und eine zweite Phase absorbiert den organischen Lésungsmittelelektrolyten nicht ohne Reaktivitat und dient
dazu, dem Expandieren eines Gelelektrolyten vorzubeugen, um als Tragerkorper verwendet zu werden, und
um die mechanische Harte zu erhéhen. Die erste Phase umfasst im Wesentlichen PVdF, Polyurethan, PEO,
PAN und dergleichen, die zur Herstellung des festen Polymerelektrolyten verwendet werden, und die zweite
Phase umfasst Polyethylen, Polypropylen, Polytetrafluorethylen (PTFE) und dergleichen. Dieser feste Poly-
merelektrolyt besitzt eine lonenkonduktivitat von etwa 10™* S/cm bei Raumtemperatur und ist fiir eine Lithium-
polymerbatterie vom Raumtemperaturtyp mehr oder weniger schwach. Insbesondere ist die lonenkonduktivitat
bei einer Temperatur unterhalb 0°C schlechter. Daneben besitzt der feste Polymerelektrolyt nicht die wesent-
lichen Eigenschaften fur die Lithiumpolymerbatterie, wie z.B. Adhéasion auf der Elektrode, Kompatibilitat mit
dem organischen Losungsmittelelektrolyten und mechanische Festigkeit, 8hnlich zum festen Polymerelektro-
lyten von NTT in Japan, und ist daher flr einen Lithiumpolymerelektrolyten nicht geeignet. Dariiber hinaus um-
fasst der feste Polymerelektrolyt eine heterogene Phase und daher wird die Phasentrennung durch Wiederho-
lung des Ladungs-/Entladungszyklus und Temperaturzyklus erhéht, was die Batterieleistung schnell verringert.

[0008] Andererseits wurde eine herkdmmliche Lithiumsekundarbatterie vom normalen Temperaturtyp (,nor-
mal temperature type lithium secondary battery”) als erstes von Sony in Japan entwickelt. Hier wurde eine Li-
thiumionenbatterie weltweit verwendet und es wird erwartet, dass eine Lithiumpolymerbatterie weit reichend in
ein paar Jahren verwendet werden wird.

[0009] In der Lithiumionenbatterie wird ein Trennelement, genauer ein PE(Polyethylen)- oder PP(Polypropy-
len)-Trennelement verwendet. Es ist schwierig, eine Batterie durch Stapeln der Elektrode und des Trennele-
ments in flacher Plattenform (,flat-plate form") herzustellen. Daher wird die Batterie durch Aufwickeln von Elek-
trode und Trennelement sowie Einsetzen in eine zylindrische oder rechteckige Réhre (D. Linden, Handbook of
batteries, McGRAW-HILL INC., New York (1995)) hergestellt. Obwohl die Lithiumionenbatterie weithin verwen-
det worden ist, gibt es dennoch einige Sicherheitsprobleme. Daneben ist das Herstellungsverfahren fir die
Batterie kompliziert, was eine geringe Produktivitat zur Folge hat. Des Weiteren ist die Auswahl der Batte-
rieform beschrankt und die Batteriekapazitat eingeschrankt. Es wird erwartet, dass die Lithiumpolymerbatterie
die oben beschriebenen Nachteile Gberwindet. Die Lithiumpolymerbatterie verwendet einen festen Polymere-
lektrolyten, der sowohl als Trennelement als auch als Elektrolyt fungiert. Die Batterie kann durch Stapeln der
Elektrode und des Polymerelektrolyten in flacher Plattenform hergestellt werden. Zusatzlich ist das Herstel-
lungsverfahren dafir ahnlich zur Methode der Herstellung des Polymerfilms, was eine verbesserte Produktivi-
tat zur Folge hat. Jedoch wird sie nicht weithin verwendet, da ein fester Polymerelektrolyt, der Adhasion auf
der Elektrode, mechanische Festigkeit, Niedrig- und Hochtemperatureigenschaften und Kompatibilitdt mit dem
organischen Losungsmittelelektrolyten fir die Lithiumsekundarbatterie aufweist, nicht entwickelt worden ist.

[0010] Kirzlich wurde der PVdF-basierte feste Polymerelektrolyt vom Hybridtyp entwickelt, der in den US-Pa-
tenten Nrn. 5,296,318 und 5,460,904, erteilt an A.S. Gozdz et al., beschrieben wurde. Es gibt somit einen Plan,
die Lithiumpolymerbatterie vom Hybridtyp friiher oder spater in Massenproduktion herzustellen. Jedoch wird
gemal diesem Batteriesystem ein Weichmacher bei der Herstellung des festen Polymerelektrolyten und der
Kathode/Anode verwendet und daher werden ein Verfahren zur Extraktion des Weichmachers und ein Verfah-
ren zur Infiltration des organischen Lésungsmittelelektrolyten des Weiteren bendtigt, was einen komplizierten
Herstellungsprozess zur Folge hat. Daneben weist der PVdF-basierte Elektrolyt eine hohe mechanische Fes-
tigkeit, jedoch eine schlechtere Adhasion auf. Demgeman muss ein Verfahren zur Herstellung eines dinnen
Films durch Erhitzen bei der Herstellung der Elektrode und der Batterie ausgefiihrt werden. Die Batterieleistung
wird verringert, da die Elektrode und der feste Polymerelektrolyt wahrend des Extraktionsprozesses getrennt
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werden. Zusatzlich gibt es einen Nachteil dergestalt, dass die Porositat in der Elektrode im Vergleich zur Lithi-
umionenbatterie relativ hoch ist und daher der organische Lésungsmittelelektrolyt stark infiltriert ist (,is much
infiltrated"), wobei die Energiedichte verringert wird und die Hochgeschwindigkeits-Ladungs-/-Entladungsei-
genschaften verschlechtert werden. Des Weiteren hat der PVdF-basierte Elektrolyt vom Hybridtyp schlechtere
Niedrig- und Hochtemperatureigenschaften.

OFFENBARUNG DER ERFINDUNG

[0011] Es ist daher die primare Aufgabe der vorliegenden Erfindung, einen festen Polymerlegierungselektro-
Iyt in homogenem Zustand, der hervorragende Eigenschaften, wie z.B. lonenkonduktivitat, Adhasion an der
Elektrode, Kompatibilitdt mit einem organischen Lésungsmittelelektrolyten, mechanische Festigkeit und der-
gleichen, aufweist, und ein Herstellungsverfahren dafiir bereitzustellen.

[0012] Es ist eine weitere Aufgabe der vorliegenden Erfindung, eine Verbundanode und eine Verbundkatho-
de, die den gemaR der vorliegenden Erfindung hergestellten festen Polymerelektrolyten verwenden, sowie ein
Herstellungsverfahren dafiir zu liefern.

[0013] Es ist noch eine andere Aufgabe der vorliegenden Erfindung, eine Hochleistungs-Lithiumpolymerbat-
terie, die hervorragende Energiedichte, Zyklenlebensdauer-Eigenschaften (,cycle life characteristics"), Nied-
rig- und Hochtemperatureigenschaften und Hochgeschwindigkeits-Entladungseigenschaften besitzt, durch
Verwendung des festen Polymerlegierungselektrolyts und seiner Verbundkathode (Anode) gemaf der vorlie-
genden Erfindung und ein Herstellungsverfahren dafiir bereitzustellen.

[0014] Es ist noch eine weitere Aufgabe der vorliegenden Erfindung, eine Lithiumionenpolymerbatterie zu lie-
fern, die besten Gebrauch von oben beschriebenen Vorteilen der Lithiumionenbatterie und Lithiumpolymerbat-
terie macht, und bessere bzw. tiberlegene (,superior") Energiedichte, Lebensdauer, Niedrig- und Hochtempe-
ratureigenschaften, Hochgeschwindigkeits-Entladungseigenschaften und Stabilitat besitzt, und ein Herstel-
lungsverfahren dafiir bereitzustellen. Das Verfahren zur Herstellung einer Lithiumionenpolymerbatterie geman
dieser Erfindung ist vergleichsweise einfach und eine VergréRerung der Batterie ist méglich. Diese Aufgaben
werden durch den Elektrolyt gemaf Anspruch 1 geldst.

KURZE BESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0015] Die vorliegende Erfindung wird in Bezug auf die begleitenden Zeichnungen besser verstanden wer-
den, die nur zum Zweck der lllustration gegeben werden und nicht-einschrankend flr die vorliegende Erfindung
sind, wobei:

[0016] Fig. 1 ein Graph ist, der die lonenkonduktivitat eines festen Polymerlegierungselektrolyten in homoge-
nem Zustand gemaf der vorliegenden Erfindung beschreibt;

[0017] Eig. 2 ein Graph ist, der ein Testergebnis aus einer Rontgenbeugung bzw. Réntgendiffraktometrie
(.X-ray diffraction") des festen Polymerlegierungselektrolyten in homogenem Zustand geman der vorliegenden
Erfindung beschreibt, und bei dem der feste Polymerlegierungselektrolyt eine amorphe Struktur aufweist;

[0018] Fig. 3 ein Graph ist, der ein Testergebnis einer Zeitdiffererenz-Hitzemenge-Scanninganalyse (,time
difference scanning heat quantity analysis") des festen Polymerlegierungselektrolyten in homogenem Zustand
gemal der vorliegenden Erfindung beschreibt, wobei der Elektrolyt eine gemischte homogene Glastibergang-
stemperaturregion bei einer Temperatur zwischen 90°C und 110°C aufweist;

[0019] Fig. 4 den festen Polymerlegierungselektrolyten in homogenem Zustand gemaR der vorliegenden Er-
findung beschreibt, wie durch ein optisches Mikroskop (X50) beobachtet, wobei der Elektrolyt eine gemischte
homogene und amorphe Struktur aufweist;

[0020] Fig. 5a bis Fig. 5¢ jeweils Verfahren zur Herstellung einer Lithiumionenpolymerbatterie beschreiben,
wobei:

[0021] FEig. 5a ein Verfahren zur Bildung einer Struktur aus festem Polymerlegierungselektrolyten/Anode/fes-
tem Polymerlegierungselektrolyten durch ein Laminierverfahren und anschlieRendes alternatives-Stapeln der
Struktur mit einer Kathode beschreibt;
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[0022] Fig. 5b ein Verfahren zur Bildung einer Struktur aus einer Anode/festem Polymerlegierungselektroly-
ten und einer Struktur aus Kathode/festem Polymerlegierungselektrolyten und anschlieRendes alternati-
ves-Stapeln der zwei Strukturen beschreibt; und

[0023] Fig. 5¢c ein Verfahren zur Bildung einer Struktur aus Kathode/festem Polymerlegierungselektroly-
ten/Anode/fester Polymerlegierung/Kathode und anschlieBendem alternativem Stapeln der Struktur be-
schreibt;

[0024] Fig. 6 ein Graph ist, der die Elektrodenkapazitat und das Lebensdauer-Testergebnis der Lithiumionen-
polymerbatterie gemaf der vorliegenden Erfindung beschreibt;

[0025] Fig. 7a und Fig. 7b Graphen sind, die jeweils die Testergebnisse der Niedrig/Hochtemperatureigen-
schaften der Lithiumionenpolymerbatterie (a) gemaf der vorliegenden Erfindung und einer Batterie (b) gemafn
einem Vergleichsbeispiel beschreiben; und

[0026] Fig. 8a und Fig. 8b Graphen sind, die jeweils die Testergebnisse der Hochgeschwindigkeits-Entla-
dungseigenschaften der Lithiumionenpolymerbatterie (a) gemaR der vorliegenden Erfindung und der Batterie
(b) gemal dem Vergleichsbeispiel beschreiben.

ART UND WEISE ZUR AUSFUHRUNG DER BEVORZUGTEN AUSFUHRUNGSFORMEN

[0027] Wenn angenommen wird, dass das Gesamtgewicht einer Polymermischung 100 Gew.-% betragt, so
umfasst ein fester Polymerlegierungselektrolyt gemaf der vorliegenden Erfindung eine Mischung aus Funkti-
on-l-Polymeren in einer Menge von 5 bis 90 Gew.-%, umfassend eines ausgewahlt aus der Gruppe von Poly-
acrylnitril-basierten (hierin im Folgenden als ,PAN" bezeichnet) Polymeren und Poly(methylmethacrylat)-ba-
sierten (hierin im Folgenden als ,PMMA" bezeichnet) Polymeren, die eine tiberlegene Adhasion und lonenkon-
duktivitat aufweisen; Funktion-lI-Polymeren in einer Menge von 5 bis 80 Gew.-%, umfassend eines ausgewahlt
aus der Gruppe aus Polyvinylidenfluorid-basierten (im Folgenden als ,PVdF" bezeichnet) Polymeren und den
PMMA-basierten Polymeren, die eine tberlegene Kompatibilitat mit einem organischen Losungsmittelelektro-
lyten besitzen, und Funktion-llI-Polymeren in einer Menge von 5 bis 80 Gew.-%, umfassend eines ausgewahlt
aus den Gruppen von Poly(vinylchlorid)-basierten (im Folgenden als ,PVC" bezeichnet) Polymeren und den
PVdF-basierten Polymeren, die Uberlegene mechanische Festigkeit aufweisen.

[0028] Die PAN-basierten Polymere sind ausgewahlt aus der Gruppe von Polyacrylnitril und Poly(acrylnit-
ril-co-methylacrylat), die PMMA-basierten festen Polymere sind ausgewahlt aus den Gruppen von Poly(me-
thylmethacrylat), Poly(methylmethacrylat-co-ethylacrylat) und Pole(methylmethacrylat-co-methacrylsaure),
die PVdF-basierten Polymere sind ausgewahlt aus den Gruppen von Poly(vinylidenfluorid) und Poly(vinyliden-
fluorid-co-hexafluorpropylen) und die PVC-basierten Polymere sind ausgewahlt aus den Gruppen von Poly(vi-
nylchlorid) und Poly(vinylidenchlorid-co-acrylnitril).

[0029] Das Mischverhaltnis der Polymermischung hangt von den physikalischen Eigenschaften des festen
Polymerlegierungselektrolyten, der erforderlich ist, ab. Wird eine gute Adhasion gefordert, so steigt das Zu-
sammensetzungsverhaltnis der Funktion-I-Polymere (PAN-basierte oder PMMA-basierte). Im Falle, dass die
Kompatibilitat mit dem organischen Losungsmittelelektrolyten vorzugsweise erfordert wird, steigt das Zusam-
mensetzungsverhaltnis der Funktion-lI-Polymere (PMMA-basierte oder PVdF-basierte) an. Daneben steigt
das Zusammensetzungsverhaltnis der Funktion-llI-Polymere (PVdF-basierte oder PVC-basierte) an, wenn in
erster Linie mechanische Festigkeit gefordert wird.

[0030] Ein Weichmacher, ein organischer Lésungsmittelelektrolyt, SiO, oder Al,O, und dergleichen kénnen
des Weiteren zum festen Polymerlegierungselektrolyten gemaR der vorliegenden Erfindung gegebenenfalls
zugegeben werden.

[0031] Der Weichmacher umfasst eines oder mehrere Element(e), ausgewahlt aus der Gruppe aus Dimethyl-
acetamid (DMA), N,N-Dimethylformamid (DMF), Dimethylcarbonat (DMC), Ethylencarbonat (EC), Ethylmethyl-
carbonat (EMC), Propylencarbonat (PC) und Acetonitril (AN). Die Menge des zuzugebenden Weichmachers
betragt naherungsweise ein bis funf Mal (100 bis 500 Gew.-%) soviel, wie die Polymermischung Funktion-I-Po-
lymere/Funktion-II-Polymere/Funktion-l1l-Polymere umfasst.

[0032] Der organische Losungsmittelelektrolyt umfasst eines oder mehrere Elemente ausgewahlt aus der
Gruppe von einer Ethylencarbonat-Dimethylcarbonat-(im Folgenden als ,EC-DMC" bezeichnet)-Lésung, in der
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ein Lithiumsalz gel6st ist, einer Ethylencarbonat-Diethylcarbonat-(im Folgenden als ,EC-DEC" bezeichnet)-L6-
sung, in der ein Lithiumsalz gel6st ist, und einer Ethylencarbonat-Ethylmethylcarbonat-(im Folgenden als
-EC-EMC" bezeichnet)-Losung, in der ein Lithiumsalz geldst ist. Zusatzlich kénnen die obigen Lésungen des
Weiteren einen oder mehrere Verbundstoffe bzw. Verbindungen (,composites"), ausgewahlt aus der Gruppe,
bestehend aus Methylacetat (MA), Methylpropionat (MP), Ethylacetat (EA) und Ethylpropionat (EP), enthalten,
um die Niedertemperatureigenschaften der oben erwahnten Lésungen zu verbessern. Die Menge an zuzuge-
bendem organischen Losungsmittel betragt naherungsweise ein bis finf Mal (100 bis 500 Gew.-%) soviel wie
die Polymermischung, umfassend Funktion-I-Polymere/Funktion-lI-Polymere/Funktion-llI-Polymere. Das rela-
tive Zusammensetzungsverhaltnis der Polymermischung, die Funktion-lI-Polymere/Funktion-II-Polyme-
re/Funktion-llI-Polymere umfasst, und dem organischen Ldosungsmittelelektrolyten, der das Lithiumsalz ent-
halt, beeinflusst die lonenkonduktivitdt und die mechanische Stabilitat. Falls das Zusammensetzungsverhaltnis
der Polymermischung ansteigt, wird die mechanische Stabilitat verbessert, jedoch die lonenkonduktivitat ver-
ringert. Andererseits wird fir den Fall, dass das Zusammensetzungsverhaltnis des das Lithiumsalz enthalten-
den organischen Lésungsmittels heraufgesetzt wird, die lonenkonduktivitat verbessert, jedoch die mechani-
sche Stabilitat verringert.

[0033] Zusatzlich kann zur Verbesserung der mechanischen Festigkeit und der lonenkonduktivitat des festen
Polymerlegierungselektrolyten SiO, oder Al,O, in einer Menge von 0 bis 20 Gew.-% der Polymermischung, die
Funktion-I-Polymeren/Funktion-II-Polymere/Funktion-IlI-Polymere umfasst, zugegeben werden.

[0034] Ein Verfahren zur Herstellung der oben beschriebenen festen Polymerlegierungselektrolyten geman
der vorliegenden Erfindung wird im Folgenden beschrieben werden.

[0035] Wie oben erortert, werden die Polymermischung (aus 100 Gew.-%) einschlieRlich der Funktion-I-Po-
lymere in einer Menge von 5 bis 90 Gew.-%, umfassend eines der PAN-basierten Polymere und PMMA-basier-
ten Polymere, die eine Uberlegene Adhasion und lonenkonduktivitat haben, der Funktion-1l-Polymere in einer
Menge von 5 bis 80 Gew.-%, umfassend eines aus dem PVdF-basierten Polymer und dem PMMA-basierten
Polymer, die eine Uberlegene Kompatibilitat mit dem organischen Lésungsmittelelektrolyten haben, und der
Funktion-lllI-Polymere in einer Menge von 5 bis 80 Gew.-%, umfassend eines aus dem PVC-basierten Polymer
und dem PVdF-basierten Polymer, die iberlegene mechanische Festigkeit haben; gegebenenfalls dem Weich-
macher, dessen Gewicht ein bis funf Mal so schwer ist wie die Polymermischung; dem organischen Lésungs-
mittelelektrolyten, dessen Menge ebenfalls gewichtsmaRig ein bis finf Mal soviel wie die der Polymermischung
betragt; und SiO, oder Al,O, in einer Menge von 0 bis 20 Gew.-% der Polymermischung in ausreichender Wei-
se gemischt (vorzugsweise fur mehr als 12 Stunden), auf eine Temperatur zwischen 100°C und 180°C erhitzt,
und anschlieRend wird ein Polymermischen bzw. Polymerblending fiir 10 Minuten bis 2 Stunden durchgefiihrt.
Ist eine Matrix aus dem festen Polymerlegierungselektrolyten in ausreichender Weise gebildet worden und ist
die Viskositat desselben honigartig, so wird mittels Werkzeug- bzw. Form-Casting bzw. Form-GieRRen (,die cas-
ting") das Gielden bzw. das Casting (,casting") durchgefihrt und so eine Folie eines festen Polymerlegierungs-
elektrolyten hergestellt. Die Folie eines festen Polymerlegierungselektrolyten wird zur Herstellung der Lithium-
polymerbatterie, die im Folgenden beschrieben werden wird, verwendet.

[0036] Der Loslichkeitsparameter ist ein wichtiger Faktor beim Polymermischen bzw. Polymerblending. In Be-
zug auf das CRC-Handbuch ,Polymer-Liquid Interaction Parameters and Solubility Parameters" von A. F. M.
Baton et al., besitzt der Hilderbrand-Parameter die Werte '23.3 ~ 31,5 MP,"?,'18,6 ~ 26,3 MP,_"?, '12-30 MP "%
und 19,1 ~ 22,1 MP,"" in PAN-, PMMA-, PVdF-basiertem P(VdF-HFP) bzw. PVC. Demgemaf kann ein Poly-
merlegierungselektrolyt in homogenem Zustand durch Bestimmen des Weichmachers und Lésungsmittels und
der Mischkonditionen in geeigneter Weise hergestellt werden.

[0037] GemaR der vorliegenden Erfindung werden auch eine Verbundanode und eine Verbundkathode unter
Verwendung des oben beschriebenen festen Polymerlegierungselektrolyten bereitgestellt und ein Herstel-
lungsverfahren daflr wird im Folgenden beschrieben.

[0038] Die Verbundanode umfasst: ein Anoden-aktives Material in einer Menge von 25 bis 35 Gew.-%, um-
fassend ein Material oder mehrere Materialien, vorzugsweise ausgewahlt aus einem Graphit, einem Koks, ei-
ner Hartkohle und einem Zinnoxid; ein elektrisch leitfahiges Material in einer Menge von 0,5 bis 2 Gew.-%, um-
fassend ein oder mehrere Materialien, ausgewahlt aus Acetylenru® und Graphit; den festen Polymerlegie-
rungselektrolyten der vorliegenden Erfindung in einer Menge von 15 bis 25 Gew.-% und den Weichmacher in
einer Menge in Héhe der verbleibenden Gew.-%, der ein Material oder mehrere Materialien, ausgewahlt aus
der Gruppe aus DMA, DMF, DMC, EC, EMC, PC und AN, umfasst.
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[0039] Zur Herstellung der Verbundanode der vorliegenden Erfindung werden die oben erwahnten Materia-
lien zusammengemischt und auf eine Temperatur zwischen 100 bis 180°C fur 10 Minuten bis 2 Stunden erhitzt.
Ist die Matrix aus dem festen Polymerlegierungselektrolyten voll gebildet und ist die Viskositat derselben ho-
nigartig, so wird die Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten auf beide Seiten eines Kupfergitters un-
ter Verwendung des Formguss- bzw. Form-casting- oder Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet
und anschlieend getrocknet und gewalzt, wobei die erfindungsgemafle Verbundanode fertiggestellt wird.

[0040] Die Verbundkathode umfasst: ein Kathoden-aktives Material in einer Menge von 25 bis 35 Gew.-%,
umfassend ein oder mehrere Element(e), vorzugsweise ausgewahlt aus der Gruppe aus LiCoO,, LiMn,O,,
LiNiO,, V,0; und V,O,;; ein leitfahiges Material in einer Menge von 0,5 bis 2 Gew.-%, umfassend ein Material
oder mehrere Materialien, ausgewahlt aus Acetylenrul® und Graphit; den festen Polymerlegierungselektrolyten
der vorliegenden Erfindung in einer Menge von 15 bis 25 Gew.-%; und den Weichmacher in einer Menge in
Hohe der verbleibenden Gew.-%, der ein Element, ausgewahlt aus der Gruppe aus DMA, DMF, DMC, EC,
EMC, PC und AN, enthalt.

[0041] Um eine erfindungsgemale Verbundkathode herzustellen, werden die oben erwahnten Materialien zu-
sammengemischt und bei einer Temperatur zwischen 100 bis 180°C fiir 10 Minuten bis 2 Stunden erhitzt. Ist
die Matrix aus dem festen Polymerlegierungselektrolyten voll gebildet und ist die Viskositat derselben honig-
artig, so wird die Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten auf beide Seiten eines Aluminiumgitters un-
ter Verwendung des Formguss- bzw. Form-casting- oder Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet,
und anschlieRend wird sie unter Raumtemperatur 1 bis 24 Stunden getrocknet und unter einem Druck von 0,1
bis 5 kg/cm? gewalzt, wodurch die erfindungsgemaRe Verbundkathode fertiggestellt wird. Die so hergestellte
Verbundanode und Verbundkathode kann zur Herstellung der Lithium(ionen)polymerbatterie gemaf der Erfin-
dung verwendet werden.

[0042] Die unter Verwendung der homogenen festen Polymerlegierungselektrolyten gemaf der vorliegenden
Erfindung hergestellte Lithiumpolymerbatterie wird nun beschrieben.

[0043] Die Lithiumpolymerbatterie wird durch aufeinander folgendes Stapeln von Schichten (d.h. Laminieren)
in der Reihenfolge Verbundanode/fester Polymerlegierungselektrolyt/Verbundkathode/fester Polymerlegie-
rungselektrolyt/Verbundanode und Einsetzen der gestapelten Schichten in einen blauen Beutel und Vakuum-
verschlieBen desselben durch Verwendung des festen Polymerlegierungselektrolyten (der Folie aus festem
Polymerlegierungselektrolyten) und der Verbundanode (Verbundkathode) hergestellt. Hier kann eine Anode,
umfassend Lithium, eine Lithiumlegierung oder eine Mischung daraus, die Verbundanode ersetzen.

[0044] Zusatzlich kann die Lithiumionenpolymerbatterie durch aufeinander folgendes Stapeln von Schichten
in der Reihenfolge Anode/homogener erfindungsgemaler fester Polymerlegierungselektrolyt/Kathode/homo-
gener erfindungsgemalier fester Polymerlegierungselektrolyt/Anode, Einsetzen der gestapelten Schichten in
den blauen Beutel, Injizieren des organischen Lésungsmittelelektrolyten, um ihn in Anode und Kathode infilt-
rieren zu lassen ("infiltrate"), und VakuumverschlieRen bzw. Vakuumversiegeln des Beutels hergestellt werden.
In diesem Fall werden die zur Herstellung der Lithiumionenpolymerbatterie verwendete Anode und Kathode
durch Mischen einer gewissen Menge eines aktiven Materials, eines elektrisch leitfahigen Materials, eines Ad-
hasivs und eines organischen Losungsmittels, Ausfiihren des Giel3ens bzw. Castings auf beide Seiten der Git-
ter aus dinnen Kupfer- und Aluminiumplatten und Trocknen und Walzen, was allgemein beim Herstellungsver-
fahren einer konventionellen Lithiumionenbatterie angewendet wird, hergestellt. Genauer umfasst die Anode
eines oder mehrere Element(e), ausgewahlt aus der Gruppe aus einem Graphit, einem Koks, einer Hartkohle,
einem Zinnoxid, einem vor-lithiierten Material davon, Lithium und einer Lithiumlegierung. Die Kathode umfasst
eines oder mehrere Element(e), ausgewahlt aus der Gruppe aus LiCoO,, LiNiO,, LiMn,O,, V,O, und V,0O,,.

[0045] Fig. 5a bis Fig. 5¢ beschreiben drei Verfahren zur Herstellung der Lithiumpolymerbatterie oder Lithi-
umionenpolymerbatterie gemaf der vorliegenden Erfindung. In den Zeichnungen 5a bis 5¢ werden eine Ano-
denrolle (1), eine feste-Polymerlegierungselektrolyt-Rolle (2), eine Kathodenrolle (3) bereitgestellt und S1 be-
zeichnet einen Laminierprozess, S2 das Schneiden einer laminierten Struktur oder Kathode, S3 das Stapeln
der geschnittenen Strukturen, S4 das Injizieren des organischen Lésungsmittelelektrolyten, S5 das Verschwei-
Ren der Enden bzw. Terminals mit der entsprechenden Anode und Kathode, S6 das Einsetzen in ein Batterie-
gehause, S7 ein Injizieren des organischen Losungsmittelelektrolyten, S8 ein VakuumverschlieRen bzw. -ver-
siegeln (,vacuum sealing"). GemalR einem ersten Herstellungsverfahren in Eig. 5a wird der feste Polymerle-
gierungselektrolyt mit jeder Seite der Anode durch ein kontinuierliches Laminierverfahren verbunden und bildet
so eine Einzelstruktur. Die verbundene Struktur aus Polymerlegierungselektrolyt/Anode/fester Polymerlegie-
rungselektrolyt und die Kathode werden auf eine vorbestimmte Groéf3e geschnitten und abwechselnd ein paar
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Mal zur Bildung einer gestapelten Struktur gestapelt. Anschlielend werden die Anschlisse bzw. Terminals mit
der Anode bzw. Kathode verbunden und die gestapelte Struktur wird in ein Batteriegehduse eingesetzt. Der
organische Lésungsmittelelektrolyt wird anschlieRend dort hinein injiziert. Das Injektionsverfahren des organi-
schen Lésungsmittelelektrolyten kann wahrend der Zeit des Stapelns von Anode und Kathode vervollstandigt
werden. Im Fall der Lithiumpolymerbatterie unter Verwendung der oben beschriebenen Verbundanode und
Verbundkathode kann der Lésungsmittelelektrolyt nicht injiziert werden. Dann wird die Herstellung der Lithium-
polymerbatterie oder Lithiumionenpolymerbatterie durch das Vakuumverschlussverfahren bzw. Vakuumversie-
gelungsverfahren vervollstandigt.

[0046] Gemal einem zweiten, in Fig. Sb illustrierten Herstellungsverfahren wird der feste Polymerlegierungs-
elektrolyt an eine Seite der Anode durch ein kontinuierliches Laminierverfahren gebunden, wodurch eine Ein-
zelstruktur gebildet wird. In ahnlicher Weise wird der feste Polymerlegierungselektrolyt an eine Seite der Ka-
thode durch ein kontinuierliches Laminierverfahren gebunden, wobei so eine Einzelstruktur gebildet wird. Zwei
gebundene Einzelstrukturen werden auf eine vorbestimmte GréRe geschnitten und ein paar Mal abwechseind
unter Bildung einer gestapelten Struktur gestapelt. AnschlieRend werden die Anschliisse mit der Anode bzw.
Kathode verbunden und die gestapelte Struktur wird in ein Batteriegehduse eingesetzt. Der organische L6-
sungsmittelelektrolyt wird anschlief3end dort hinein injiziert. Das Injektionsverfahren des organischen Lésungs-
mittelelektrolyten kann wahrend der Zeit des Stapelns von Anode und Kathode vervollstandigt werden. Im Fall
der Lithiumpolymerbatterie unter Verwendung der oben beschriebenen Verbundanode und Verbundkathode
kann der organische Losungsmittelelektrolyt nicht injiziert werden. Dann wird die Herstellung der Lithiumpoly-
merbatterie oder Lithiumionenpolymerbatterie durch das Vakuumverschlussverfahren bzw. Vakuumversiege-
lungsverfahren vervollstandigt.

[0047] Gemal einem dritten, in Fig. 5¢ beschriebenen Herstellungsverfahren wird der feste Polymerlegie-
rungselektrolyt auf beiden Seiten der Anode positioniert und die Kathode auf der Schicht des festen Polymer-
legierungselektrolyten auf jeder Seite positioniert. Die so positionierten Elemente werden durch das Laminier-
verfahren gebunden, wodurch eine Einzelstruktur, d.h. eine Kathode/fester Polymerlegierungselektrolyt/Ano-
de/fester Polymerlegierungselektrolyt/Kathoden-Struktur, gebildet wird. Die Einzelstruktur wird auf eine vorbe-
stimmte Grof3e geschnitten und abwechselnd mehrmals zur Bildung einer gestapelten Struktur gestapelt. Die
Anschlisse werden mit der Anode bzw. Kathode verbunden und die gestapelte Struktur wird in ein Batteriege-
hause eingesetzt und anschlieend wird der organische Losungsmittelelektrolyt dort hinein injiziert. Das Injek-
tionsverfahren des organischen Losungsmittelelektrolyten kann wahrend der Zeit des Stapelns von Anode und
Kathode vervollstandigt werden. Im Fall der Lithiumpolymerbatterie unter Verwendung der oben beschriebe-
nen Verbundanode und Verbundkathode kann der organische Losungsmittelelektrolyt nicht injiziert werden.
Die Herstellung der Lithiumpolymerbatterie oder Lithiumionenpolymerbatterie gemaR der vorliegenden Erfin-
dung wird durch das Vakuumverschlussverfahren bzw. Vakuumversiegelungsverfahren vervollstandigt.

[0048] Der organische zu injizierende Ldsungsmittelelektrolyt umfasst eine Losung, ausgewahlt aus der
Gruppe aus EC(Ethylencarbonat)-DMC(Dimethylcarbonat)-Ldsung, in der ein Lithiumsalz geldst ist, EC(Ethy-
lencarbonat)-DEC(Diethylcarbonat)-L6sung, in der ein Lithiumsalz gel6ést ist, und EC(Ethylencarbo-
nat)-EMC(Ethylmethylcarbonat)-Losung, in der ein Lithiumsalz geldst ist. Zusatzlich kdnnen die obigen Losun-
gen des Weiteren eine oder mehrere Verbindungen (,composite") enthalten, ausgewahlt aus der Gruppe aus
Methylacetat (MA), Methylpropionat (MP), Ethylacetat (EA) und Ethylpropionat (EP), um die Niedertempera-
tureigenschaften der oben erwdhnten Lésungen zu verbessern.

[0049] Eine Platte, eine perforierte Platte (,punched plate") oder eine Maschenplatte (,mesh plate") kdnnen
als Kupfer- und Aluminiumgitter verwendet werden. Im Falle, dass der organische Ldsungsmittelelektrolyt nach
dem Stapeln injiziert wird, werden die perforierte Platte und expandierte Platte starker bevorzugt, um ein effi-
zientes Injiizieren der Lésung zu ermdglichen.
[0050] Die vorliegende Erfindung wird durch die im Folgenden erérterten Beispiele genauer beschrieben. Es
sollte jedoch erkannt werden, dass die vorliegende Erfindung nicht durch die folgenden Beispiele einge-
schrankt ist.

BEISPIELE

[Beispiel 1]

[0051] 1,5 g Polyacrylnitril (bezogen von Polyscience Company, Molekulargewicht: 150.000 und im Folgen-
den als ,PAN" bezeichnet) als PAN-basiertes Polymer, 1,5 g Poly(vinylidenfluorid-hexafluorpropylen) (Atochem
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Kynar 2801; im Folgenden hierin als ,P(VdF-HFP)” bezeichnet) als PVdF-basiertes Polymer, 0,15 g Silicium-
dioxid, EC-DMC-Lésung in einer Menge von 6 g, die 1M geldstes LiPF, enthielt, und 0 g DMA-L&sung als
Weichmacher wurden 12 Stunden zusammengemischt. Die Mischung wurde fiir etwa eine Stunde bei einer
Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten gebildet wurde. Als
die Matrix honigartig viskos wurde, um das nachfolgende Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix
unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet und fiir 12 Stunden bei Raumtem-
peratur getrocknet, wobei eine Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten hergestellt wurde.

[0052] Um die Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurde Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Ace-
tylenruR®) in einer Menge von 0,3 g, 3,7 g des festen Polymerlegierungselektrolyten, der wie oben hergestellt
worden war, und DMA-L&sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt. Die Mischung
wurde fur etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerle-
gierungselektrolyten gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende
Casting zu erleichtern, wurde die Mischung auf eine Kupferplatte unter Verwendung des Schaberklingen-Ver-
fahrens gecastet und 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet und bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? ge-
walzt, wodurch eine Verbundelektrode erhalten wurde. Um die LiCoO,-Verbundkathode zu bilden, wurde
LiCoO, in einer Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt in einer
Menge von 3,7 g, der wie oben beschrieben hergestellt worden war, und DMA-L&sung in einer Menge von 10
g als Weichmacher zusammengemischt. Die Mischung wurde fir etwa eine Stunde bei einer Temperatur von
130°C erhitzt, um eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten ausreichend zu bilden. Als die Matrix
honigartig viskos wurde, um das nachfolgende Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix auf eine
Aluminiumplatte unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet, fiir etwa 12 Stun-
den bei Raumtemperatur getrocknet und unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt, wobei die Verbundka-
thode erhalten wurde.

[0053] Zur Herstellung einer Lithiumpolymerbatterie wurde der feste Polymerlegierungselektrolyt auf beiden
Seiten der Kohlenstoff-Verbundanode bereitgestellt und ein Laminierverfahren zum Binden und Bilden einer
Struktur aus festem Polymerlegierungselektrolyten/Verbundanode/festem Polymerlegierungselektrolyten wur-
de durchgefuhrt und anschlieRend wurde die Struktur auf eine GréRRe von 3 cm x 8 cm geschnitten und die
Verbundkathode wurde wie oben auf eine GréRe von 2,8 cm x 8 cm geschnitten. Die geschnittene Struktur aus
festem Polymerlegierungselektrolyten/Verbundanode/festem Polymerlegierungselektrolyten und die Verbund-
kathode wurden abwechselnd zur Bildung einer gestapelten Struktur gestapelt. Nach dem Stapeln wurden die
entsprechenden Enden bzw. Terminals zur Anode und Kathode verbunden und die mit den Enden verbundene
gestapelte Struktur wurde in einen blauen Beutel platziert und Vakuum-versiegelt, um so eine Lithiumpolymer-
batterie herzustellen. Der Ladungs/Entladungs-Test fir die Batterie wurde unter Verwendung des La-
dungs/Entladungs-Verfahrens ausgefuhrt, bei dem die Batterie unter C/3-konstantem Strom (,C/3 constant
current") und 4,2 V konstanter Spannung geladen und unter C/3-konstantem Strom entladen wurde, wodurch
die Elektrodenkapazitat und die Zyklenlebensdauer auf Basis der Kathode bestimmt wurden.

[Beispiel 2]

[0054] 1,5 g PAN, 1,0 g P(VdF-HFP) und 0,5 g Poly(vinylchlorid) (bezogen von Aldrich Company, Molekular-
gewicht: 150.000 und im Folgenden hierin als ,PVC" bezeichnet) wurden gemischt und 0,15 g Siliciumdioxid,
6,0 g EC-DMC-L6sung, geldst durch 1M LiPF,, und 10 g DMA-L6sung als Weichmacher wurden weiter zuge-
mischt. Die Mischung wurde etwa 12 Stunden gemischt und fiir etwa eine Stunde bei einer Temperatur von
130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten gebildet wurde. Als die Matrix ho-
nigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende Casting bzw. Gie3en zu erleichtern, wurde die Matrix un-
ter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet und die gecastete Matrix wurde dann
etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, wodurch eine Folie aus festem Polymerlegierungselektroly-
ten hergestellt wurde.

[0055] Um die Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurden Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Ace-
tylenruR®) in einer Menge von 0,3 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben) in einer Menge
von 3,7 g und DMA-L6sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und fir etwa eine
Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyt in
ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um das nachfolgende Casting
bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf eine Kup-
ferplatte gegossen bzw. gecastet, und fur etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, und sodann unter
einem Druck von etwa 1 kg/cm? ausgewalzt. Zur Bildung einer LiCoO,-Verbundkathode wurde LiCoO, in einer
Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben) in
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einer Menge von 3,7 g und DMA-L&sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und
fur etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungs-
elektrolyt in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um das nachfolgende
Casting bzw. Giellen zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf
eine Aluminiumplatte gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet und so-
dann bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0056] Die Batterieherstellung und die Ladungs/Entladungstests wurden unter Verwendung von zu Beispiel 1
identischen Verfahren ausgefuhrt.

[Beispiel 3]

[0057] 1,5 g PAN, 0,6 g Poly(methylmethacrylat) (erhaltlich von Polyscience Company, Molekulargewicht:
100.000 und im Folgenden hierin als ,PMMA" bezeichnet) und 0,9 g P(VdF-HFP) wurden zusammen vermischt
und 0,15 g Siliciumdioxid, 6 g EC-DMC-L6sung, gelést durch 1M LiPF,, und 10 g DMA-L3sung als Weichma-
cher wurden weiter zugemischt. Die Mischung wurde etwa 12 Stunden gemischt und etwa eine Stunde bei ei-
ner Temperatur von 130°C erhitzt, um eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten zu bilden. Als die
Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende Casting bzw. Gief3en zu erleichtern, wurde die
Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet und fiir etwa 12 Stunden
bei Raumtemperatur getrocknet, wodurch eine Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten erhalten wur-
de.

[0058] Um die Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurden Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Ace-
tylenruR®) in einer Menge von 0,3 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben) in einer Menge
von 3,7 g und DMA-L6sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und fir etwa eine
Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyt in
ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix ein honigartig viskoses Material wurde, um dadurch das
nachfolgende Casting bzw. Giellen zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklin-
gen-Verfahrens auf eine Kupferplatte gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur ge-
trocknet, und sodann unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt. Zur Bildung einer LiCoO,-Verbundkathode
wurden LiCoO, in einer Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt
(Struktur wie oben) in einer Menge von 3,7 g und DMA-L&sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zu-
sammengemischt und fir etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus fes-
tem Polymerlegierungselektrolyt in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wur-
de, um dadurch das nachfolgende Casting bzw. GieRen zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des
Schaberklingen-Verfahrens auf eine Aluminiumplatte gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raum-
temperatur getrocknet und dann bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0059] Die Batterieherstellung und der Ladungs-/Entladungstest wurden unter Verwendung von zu Beispiel 1
identischen Verfahren ausgefuhrt.

[Beispiel 4]

[0060] 1,5g PAN, 1,0 g PMMA und 1,0 g PVC wurden gemischt und 0,15 g Siliciumdioxid, 6,0 g EC-DMC-L6-
sung, geldst durch 1M LiPF,, und 10 g DMA-L6sung als Weichmacher wurden weiter zugemischt. Die Mi-
schung wurde etwa 12 Stunden gemischt und etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, um
eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten zu bilden. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um da-
durch das nachfolgende Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schab-
erklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet, fur etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, wodurch
eine Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten erhalten wurde.

[0061] Um die Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurden Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Ace-
tylenruR®) in einer Menge von 0,3 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben) in einer Menge
von 3,7 g und DMA-L6sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und fir etwa eine
Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyt in
ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende
Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf
eine Kupferplatte gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, und sodann
unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt. Zur Bildung einer LiCoO,-Verbundkathode wurde LiCoO, in ei-
ner Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt, Struktur wie oben,
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in einer Menge von 3,7 g und DMA-L3sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und
fur etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungs-
elektrolyt in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das
nachfolgende Casting bzw. GielRen zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklin-
gen-Verfahrens auf eine Aluminiumplatte gegossen bzw. gecastet, fiir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur
getrocknet und dann bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0062] Die Batterieherstellung und der Ladungs/Entladungstest wurden unter Verwendung von zu Beispiel 1
identischem Verfahren ausgefihrt.

[Beispiel 5]

[0063] 1,5 g PMMA, 0,9 g P(VdF-HPF) und 0,6 g PVC wurden zusammen vermischt und 0,15 g Siliciumdio-
xid, 6 g EC-DMC-L&sung, geldst durch 1M LiPFg, und 10 g DMA-L6sung als Weichmacher wurden weiter zu-
gemischt. Die Mischung wurde etwa 12 Stunden gemischt und etwa eine Stunde bei einer Temperatur von
130°C erhitzt, um eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten zu bilden. Als die Matrix honigartig vis-
kos wurde, um dadurch das nachfolgende Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwen-
dung des Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur ge-
trocknet, wodurch eine Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten erhalten wurde.

[0064] Um die Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurden Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Ace-
tylenruR®) in einer Menge von 0,3 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben) in einer Menge
von 3,7 g und DMA-L6sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und fir etwa eine
Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyt in
ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende
Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf
eine Kupferplatte gegossen bzw. gecastet, flr etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, und sodann
unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt. Zur Bildung einer LiCoO,-Verbundkathode wurden LiCoO, in
einer Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt in einer Menge von
3,7 g (Struktur wie oben) und DMA-L&sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und
fur etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungs-
elektrolyt in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um das nachfolgende
Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf
eine Aluminiumplatte gegossen bzw. gecastet, fur etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet und dann
bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0065] Die Batterieherstellung und der Ladungs/Entladungstest wurden unter Verwendung von zu Beispiel 1
identischem Verfahren ausgefihrt.

[Beispiel 6]

[0066] 2,0 g PMMA und 1,0 g P(VdF-HFP) wurden zusammen vermischt und 0,15 g Siliciumdioxid, 6 g
EC-DMC-L6sung, geldst durch 1M LiPF,, und 10 g DMA-L6sung als Weichmacher wurden weiter zugemischt.
Die Mischung wurde etwa 12 Stunden gemischt und etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt,
um eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten zu bilden. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um
dadurch das nachfolgende Casting bzw. Gielden zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Scha-
berklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet und fiir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, wo-
durch eine Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten erhalten wurde.

[0067] Um die Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurden Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Ace-
tylenruR®) in einer Menge von 0,3 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben) in einer Menge
von 3,7 g und DMA-L6sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und fir etwa eine
Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyt in
ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende
Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf
eine Kupferplatte gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, und sodann
unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt. Zur Bildung einer LiCoO,-Verbundkathode wurde LiCoO, in ei-
ner Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt in einer Menge von
3,7 g und DMA-L3sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und fur etwa eine Stun-
de bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyt in aus-
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reichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um das nachfolgende Casting bzw.
GielRen zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf eine Alumini-
umplatte gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet und dann bei einem
Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0068] Die Batterieherstellung und der Ladungs/Entladungstest wurden unter Verwendung von zu Beispiel 1
identischem Verfahren ausgefihrt.

[Beispiel 7]

[0069] 1,0 g PAN, 0,5 g PMMA, 1,0 g P(VdF-HFP) und 0,5 g PVC wurden zusammen vermischt und 0,15 g
Siliciumdioxid, 6 g EC-DMC-L&sung, gelést durch 1M LiPF4, und 10 g DMA-L&sung als Weichmacher wurden
weiter zugemischt. Die Mischung wurde etwa 12 Stunden gemischt und etwa eine Stunde bei einer Temperatur
von 130°C erhitzt, um eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten zu bilden. Als die Matrix honigartig
viskos wurde, um dadurch das nachfolgende Casting bzw. Gief3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Ver-
wendung des Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet und fiir etwa 12 Stunden bei Raumtempe-
ratur getrocknet, wodurch eine Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten erhalten wurde.

[0070] Um die Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurden Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Ace-
tylenruR®) in einer Menge von 0,3 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben) in einer Menge
von 3,7 g und DMA-L6sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und fir etwa eine
Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyt in
ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende
Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf
eine Kupferplatte gegossen bzw. gecastet, flr etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, und sodann
unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt. Zur Bildung einer LiCoO,-Verbundkathode wurden LiCoO, in
einer Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt in einer Menge von
3,7 g (Struktur wie oben) und DMA-L&sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und
fur etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungs-
elektrolyt in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um das nachfolgende
Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf
eine Aluminiumplatte gegossen bzw. gecastet, fur etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet und dann
bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0071] Die Batterieherstellung und der Ladungs/Entladungstest wurden unter Verwendung von zu Beispiel 1
identischem Verfahren ausgefihrt.

[Beispiel 8]

[0072] 1,0 g PAN, 0,5 g PMMA, 1,0 g P(VdF-HFP) und 0,5 g PVC wurden zusammen vermischt und 0,15 g
Siliciumdioxid, 6,0 g EC-DMC-L&sung, gelost durch 1M LiPF,, und 10 g EC-DMC-L&sung als Weichmacher
wurden weiter zugemischt. Die Mischung wurde etwa 12 Stunden gemischt und etwa eine Stunde bei einer
Temperatur von 130°C erhitzt, um eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten zu bilden. Als die Ma-
trix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Ma-
trix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet und fir etwa 12 Stunden bei
Raumtemperatur getrocknet, wodurch eine Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten erhalten wurde.

[0073] Um die Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurden Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Ace-
tylenruR®) in einer Menge von 0,3 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben) in einer Menge
von 3,7 g und EC-DMC-L&sung, in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und fur etwa
eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyt
in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende
Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf
eine Kupferplatte gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, und sodann
unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt. Zur Bildung einer LiCoO,-Verbundkathode wurden LiCoO, in
einer Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben)
in einer Menge von 3,7 g und die EC-DMC-L6sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammenge-
mischt und fir etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Poly-
merlegierungselektrolyt in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um das
nachfolgende Casting bzw. Giellen zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklin-
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gen-Verfahrens auf eine Aluminiumplatte gegossen bzw. gecastet, fiir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur
getrocknet und dann bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0074] Die Batterieherstellung und der Ladungs/Entladungstest wurden unter Verwendung von zu Beispiel 1
identischem Verfahren ausgefihrt.

[Beispiel 9]

[0075] 1,0 g PAN, 0,5 g PMMA, 1,0 g P(VdF-HFP) und 0,5 g PVC wurden zusammen vermischt und 0,15 g
Siliciumdioxid, 6,0 g EC-EMC-L6sung, gel6st durch 1M LiPF,, und 10 g EC-EMC-L6sung als Weichmacher
wurden weiter zugemischt. Die Mischung wurde etwa 12 Stunden gemischt und etwa eine Stunde bei einer
Temperatur von 130°C erhitzt, um eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten zu bilden. Als die Ma-
trix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Ma-
trix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei
Raumtemperatur getrocknet, wodurch eine Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten erhalten wurde.

[0076] Um die Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurden Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Ace-
tylenruR®) in einer Menge von 0,3 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt (Struktur wie oben) in einer Menge
von 3,7 g und EC-EMC-L&sung, in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammengemischt und fir etwa
eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyt
in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das nachfolgende
Casting bzw. Giel3en zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf
eine Kupferplatte gegossen bzw. gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, und sodann
unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt. Zur Bildung einer LiCoO,-Verbundkathode wurden LiCoO, in
einer Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerlegierungselektrolyt, Struktur wie oben,
in einer Menge von 3,7 g und die EC-EMC-L8sung in einer Menge von 10 g als Weichmacher zusammenge-
mischt und fir etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wobei eine Matrix aus festem Poly-
merlegierungselektrolyt in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um das
nachfolgende Casting bzw. Giellen zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklin-
gen-Verfahrens auf eine Aluminiumplatte gegossen bzw. gecastet, fiir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur
getrocknet und dann bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0077] Die Batterieherstellung und der Ladungs/Entladungstest wurden unter Verwendung von zu Beispiel 1
identischem Verfahren ausgefihrt.

[Beispiel 10]

[0078] 1,59 PAN, 1,5gPVdF wurden zusammen vermischt und 0,15 g Siliciumdioxid, 6,0 g EC-DMC-L6sung,
geldst durch 1M LiPFg, und 10 g EC-DMC-L6sung als Weichmacher wurden weiter zugemischt. Die Mischung
wurde etwa 12 Stunden gemischt und etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, um eine Matrix
aus festem Polymerlegierungselektrolyten zu bilden. Als die Matrix honigartig viskos wurde, um dadurch das
nachfolgende Casting bzw. Giellen zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaberklin-
gen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet, fur etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet, wodurch eine
Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten erhalten wurde.

[0079] Um eine Kohlenstoff-Verbundanode, die allgemein fiir die konventionelle Lithiumionenbatterie verwen-
det wird, herzustellen, wurden eine Zusammensetzung aus Gr (Graphit) in einer Menge von 6 g, AB (Acetylen-
rufl) in einer Menge von 0,3 g und PVdF in einer Menge von 0,4 g mit 4 g Aceton und 4 g NMP (N-Methyl-2-pyr-
rolidinon) zugemischt. Wenn das Gemisch die Viskositat von Honig erreicht hatte, um dadurch das nachfolgen-
de Casting bzw. Gief3en zu erleichtern, wurde das Material unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens
auf eine Kupferplatte gegossen bzw. gecastet, fiir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet und so-
dann unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt. Zur Bildung eines herkémmlichen Typs einer LiCoO,-Ka-
thode, wurden eine Zusammensetzung von LiCoO, in einer Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g und
PVdF in einer Menge von 0,4 g mit NMP (N-Methyl-2-pyrrolidinon) in einer Menge von 4 g und Aceton in einer
Menge von 4 g zugemischt. Wenn das Gemisch die Viskositat von Honig erreicht hatte, um dadurch das nach-
folgende Casting bzw. GieRRen zu erleichtern, wurde das Material unter Verwendung des Schaberklingen-Ver-
fahrens auf eine Aluminiumplatte gegossen bzw. gecastet, flir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrock-
net und dann bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0080] Der feste Polymerlegierungselektrolyt wurde auf beiden Seiten der Kohlenstoff-Verbundanode zur Ver-
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fligung gestellt und ein Laminierverfahren wurde zum Binden und zur Bildung eines festen Polymerlegierungs-
elektrolyten/einer Kohlenstoffanode/einer festen Polymerlegierungselektrolytstruktur vervollstandigt, und die
Struktur wurde auf eine GroRe von 3 cm x 4 cm zugeschnitten. Zusatzlich wurde eine LiCoO,-Kathode vom
herkdmmlichen Typ auf eine GréRRe von 2,8 cm x 3,8 cm zugeschnitten und dann wurden die geschnittene
Struktur und die Kathode abwechselnd gestapelt, wobei eine gestapelte Struktur gebildet wurde. Dann wurden
die Enden mit den Elektroden verschweilt und die abschlielend-geschweildte gestapelte Struktur wurde in ei-
nen blauen Beutel platziert. Dann wurde die EC-EMC-L&sung, geldst durch 1M LiPF, in den Beutel injiziert
und der Beutel wurde Vakuum-versiegelt, wobei eine Lithiumionenpolymerbatterie hergestellt wurde. Der La-
dungs/Entladungstest fir die Batterie wurde unter Verwendung eines Ladungs/Entladungsverfahrens durch-
gefuhrt, bei dem die Batterie unter C/3-konstantem Strom und 4,2 V konstanter Spannung geladen und unter
C/3-konstantem Strom entladen wurde, wodurch die Elektrodenkapazitat und die Zyklenlebensdauer auf Basis
der Kathode bestimmt wurden.

[Beispiel 11]

[0081] 1,5gPAN, 0,6 g PMMA und 0,9 g P(VdF-HFP) wurden zusammen vermischt und 0,15 g Siliciumdioxid,
6,0 g EC-DMC-L6sung, gelost durch 1M LiPF,, und 10 g DMA-L6sung als Weichmacher wurden weiter zuge-
mischt. Die Mischung wurde etwa 12 Stunden gemischt und etwa eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C
erhitzt, um eine Matrix aus festem Polymerlegierungselektrolyten zu bilden. Als die Matrix honigartig viskos
wurde, um dadurch das nachfolgende Casting bzw. Gielen zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung
des Schaberklingen-Verfahrens gegossen bzw. gecastet, fiir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrock-
net, wodurch eine Folie aus festem Polymerlegierungselektrolyten erhalten wurde.

[0082] Um eine Kohlenstoff-Verbundanode herzustellen, wurde die Zusammensetzung aus Gr (Graphit) in ei-
ner Menge von 6 g, AB (AcetylenruB) in einer Menge von 0,3 g und PVdF in einer Menge von 0,4 g mit4 g
NMP (N-Methyl-2-pyrrolidinon) und 4 g Aceton vermischt. Wenn das Gemisch die Viskositat von Honig erreicht
hatte, wurde das Material unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens auf eine Kupferplatte gegossen
bzw. gecastet, fiir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet und sodann unter einem Druck von etwa
1 kg/cm? gewalzt. Zur Bildung eines herkémmlichen Typs einer LiCoO,-Verbundkathode wurden 5,7 g LiCoO,,
0,6 g AB und 0,4 g PVdF mit 4 g NMP (N-Methyl-2-pyrrolidinon) und 4 g Aceton vermischt. Wenn das Gemisch
die Viskositat von Honig erreicht hatte, wurde das Gemisch unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens
auf eine Aluminiumplatte gegossen bzw. gecastet, flir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet und
dann bei einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0083] Die Batterieherstellung und der Ladungs/Entladungstest wurden unter Verwendung des gleichen (Ver-
fahrens) wie in Beispiel 10 ausgefihrt.

[Vergleichsbeispiel]

[0084] Gemal der herkdbmmlichen Methode wurden 3,0 g PAN mit 9,0 g EC-PC-Ldsung, geldst durch 1M
LiPFg, vermischt und fiir etwa 12 Stunden gemischt. Die Mischung wurde flir etwa eine Stunde bei einer Tem-
peratur von 130°C erhitzt, wobei eine feste Polymerelektrolytmatrix gebildet wurde. Als die Matrix honigartig
viskos wurde, um das nachfolgende Casting zu erleichtern, wurde die Matrix unter Verwendung des Schaber-
klingen-Verfahrens zur Bildung einer Folie aus festem Polymerelektrolyten gecastet.

[0085] Um die Kohlenstoffanode zu bilden, wurden Gr in einer Menge von 6 g, AB in einer Menge von 0,3 g,
der (wie oben strukturierte) Polymerelektrolyt in einer Menge von 3,7 g und EC-PC-L6sung in einer Menge von
10 g zusammengemischt und fiir eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, wodurch die feste Poly-
merelektrolytmatrix in ausreichender Weise gebildet wurde. Als die Matrix honigartig viskos wurde, wurde sie
auf einer Kupferplatte unter Verwendung des Schaberklingen-Verfahrens gecastet, fir etwa 12 Stunden bei
Raumtemperatur getrocknet und unter einem Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt. Um die LiCoO,-Verbundkatho-
de zu bilden, wurden LiCoQ, in einer Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g, der feste Polymerelektrolyt
(wie oben strukturiert) in einer Menge von 3,7 g und die EC-PC-Ldsung in einer Menge von 10 g vermischt und
fur eine Stunde bei einer Temperatur von 130°C erhitzt, um die Matrix aus festem Polymerelektrolyten zu bil-
den. Als die Matrix honigartig viskos wurde, wurde sie auf einer Aluminiumplatte unter Verwendung des Scha-
berklingen-Verfahrens gecastet, fir etwa 12 Stunden bei Raumtemperatur getrocknet und dann unter einem
Druck von etwa 1 kg/cm? gewalzt.

[0086] Die Batterie wurde durch aufeinanderfolgendes Stapeln der Kohlenstoff-Verbundanode, des festen
Polymerelektrolyten und der LiCoO,-Verbundkathode in mehrfacher Weise gebildet. Die Elektrodenkapazitat
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und die Zyklen-Lebensdauer wurden auf Basis der Kathode unter der Ladungs/Entladungsgeschwindigkeit C/3

bestimmt.
[Tabelle]
Zusammensetzung des festen Polymerlegierungselektrolyten Verbund- | Bemer-
PAN(g) | PMMA | P(VdF-H | PVC(g) | organi- | Weich- | elektro- | kungen
(9) FP) (g) scher L6- | macher | 98
sungs- Weich-
mittele- macher
lektrolyt
Bsp. 1 1,5 - 1,5 - EC-DMC | DMA 10 | DMA 10
6
Bsp. 2 1,5 - 1,0 0,5 EC-DMC | DMA 10 | DMA 10
6
Bsp. 3 1,5 0,6 0,9 - EC-DMC | DMA 10 | DMA 10
6
Bsp. 4 1,5 1,0 - 1,0 EC-DMC | DMA 10 | DMA 10
6
Bsp. 5 - 1,5 0,9 0,6 EC-DMC | DMA 10 | DMA 10
6
Bsp. 6 - 2,0 1,0 0,5 EC-DMC | DMA 10 | DMA 10
6
Bsp. 7 1,0 0,5 1,0 0,5 EC-DMC | DMA 10 | DMA 10
6
Bsp. 8 1,0 0,5 1,0 0,5 EC-DMC | DMA 10 | EC-DMC
6
Bsp. 9 1,0 0,5 1,0 0,5 EC-DMC | EC-DMC | EC-EMC
6 -10
Bsp. 10 1,5 - 1,5 - EC-DMC | EC-EMC | NMP 4+ | Elektro-
6 10 Aceton 4 | de des
Standes
der Tech-
nik
Bsp. 11 1,5 0,6 0,9 - EC-DMC | EC-DMC | NMP 4+ | Elektro-
6 10 Aceton 4 | de des
Standes
der Tech-
nik
Vgl.-bsp. | 3,0 - - - EC-PC9 | DMA 10 | EC-PC

* Der feste Polymerlegierungselektrolyt umfasst allgemein SiO, in einer Menge von 0,15 g.

* Die Verbundanode in jedem der Beispiele 1 bis 9 umfasst Gr in einer Menge von 6 g, AB in einer Menge von
0,3 g und den entsprechenden festen Polymerlegierungselektrolyten in einer Menge von 3,7 g, wahrend die
Anoden-Beispiele 10 und 11 Gr in einer Menge von 6 g, AB in einer Menge von 0,3 g und PVdF in einer Menge
von 0,4 g umfassen.

* Jede Verbundkathode aus den Beispielen 1 bis 9 umfasst LiCoO, in einer Menge von 5,7 g, AB in einer Men-
ge von 0,6 g, den entsprechenden festen Polymerlegierungselektrolyten in einer Menge von 3,7 g, wahrend
jede Kathode aus den Beispielen 10 und 11 LiCoO, in einer Menge von 5,7 g, AB in einer Menge von 0,6 g und
PVdF in einer Menge von 0,4 g umfasst.

[0087] Die Eigenschaften des festen Polymerlegierungselektrolyten und der Lithium(ionen)polymerbatterie

gemal der vorliegenden Erfindung werden im Folgenden hinsichtlich des Vergleichs zwischen den vorausge-
henden Beispielen und dem Vergleichsbeispiel erlautert.
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[0088] Um zunachst die lonenkonduktivitat des erfindungsgemalen festen Polymerlegierungselektrolyten zu
prufen, wird die lonenkonduktivitat des festen Polymerlegierungselektrolyten gemaf den Beispielen 1 bis 11
und dem Vergleichsbeispiel, wie oben beschrieben, unter Verwendung eines Impedanz-Verfahrens gemessen;
das Messergebnis ist in Fig. 1 gezeigt. Wie darin beschrieben, zeigten alle festen Polymerlegierungselektroly-
ten gemaR der vorliegenden Erfindung (Beispiele 1 bis 11) eine lonenkonduktivitat von mehr als 10 S/cm bei
Raum- und Niedertemperaturen und kénnen daher als geeigneter Elektrolyt fur eine Lithium(ionen)polymerbat-
terie verwendet werden. Insbesondere lieferten die festen Polymerlegierungselektrolyte gemaf der vorliegen-
den Erfindung eine lonenkonduktivitat von etwa 10 S/cm, selbst bei einer niedrigen Temperatur von etwa 0°C,
was sich von Vergleichsbeispiel, bei dem lonenkonduktivitat bei einer niedrigen Temperatur abfallt, unterschei-
det und daher gemaR der vorliegenden Erfindung eine verbesserte lonenkonduktivitat bei niedriger Temperatur
liefert.

[0089] Ebenso wurden die Adhasion und mechanische Festigkeit (oder Stabilitat) der festen, geman den Bei-
spielen 1 bis 11 und des Vergleichsbeispiels hergestellten Polymerlegierungselektrolyten gemessen. Die Mes-
sung der mechanischen Festigkeit des hergestellten festen Polymerlegierungselektrolyten wurde durch Mes-
sung der Zugfestigkeit unter Verwendung einer UTM-Ausristung von Instron Company gemal dem unter
ASTM D82-88 regulierten Testverfahren gemessen. Die Zugfestigkeit (,tensile strength") des herkdmmlichen
PAN-basierten festen Polymerelektrolyten betrug etwa 300 kg/cm? (2940 N/cm?), wobei der erfindungsgemaRe
feste Polymerlegierungselektrolyt einen Zugfestigkeitswert von etwa 330-400 kg/cm? (3240-3920 N/cm?) er-
zielte. DemgemaR hat sich die mechanische Festigkeit der erfindungsgemafen Elektrolyte gegenliber denen
des Stands der Technik um 10 bis 30% verbessert.

[0090] Der gemal dem Vergleichsbeispiel hergestellte feste Polymerelektrolyt zeigt eine gute Adhasion, die
jedoch zu Schwierigkeiten in seiner Handhabung aufgrund einer ibermafigen adhasiven Eigenschaft fihrt. Es
gibt auch ein signifikantes Problem bei der Herstellung einer Batterie, da der feste Polymerelektrolyt des Ver-
gleichsbeispiels eine schlechtere mechanische Festigkeit besitzt, wodurch er fiir die Massenproduktion unge-
eignet ist. Im Gegensatz dazu zeigten die festen Polymerlegierungselektrolyte, die erfindungsgemal herge-
stellt wurden, eine geeignete Adhasion zu dem Mal3e, dass der Elektrolyt sich nicht abschied, wenn er mit den
Elektroden gestapelt wurde, um eine einzelne Struktur zu bilden, wahrend er eine hohe mechanische Festig-
keit zu dem Ausmal3, dass er durch das Ziehen von Hand nicht zerrissen wurde, zeigte, wodurch die Batterie-
herstellung erleichtert wird. In ahnlicher Weise haben die Verbundelektroden unter Verwendung des festen Po-
lymerlegierungselektrolyten hervorragende Leistungsmerkmale, wodurch sie hoch geeignet sind fur einen fes-
ten Polymerelektrolyten fiir eine Lithium(ionen)polymerbatterie.

[0091] Fig. 2 bis Fig. 4 beschreiben die analytischen Ergebnisse aus der Réntgenbeugung (XRD), der diffe-
rentiellen dynamischen Kalorimetrie (DSC) und dem optischen Mikroskop im Hinblick auf die gemaf Beispie-
len 1 bis 3 hergestellten festen Polymerlegierungselektrolyte. Die XRD-Ergebnisse zeigen, dass die festen Po-
lymerlegierungselektrolyte gemaR der vorliegenden Erfindung eine typische amorphe Phase aufweisen. Ge-
mal den DSC-Ergebnissen werden die gemischten Polymere gut miteinander aufgeldst, wobei sie in einer ho-
mogenen Phase existieren. Bei Untersuchung mit einem optischen Mikroskop ist zu verstehen, dass sich die
gemischten festen Polymerlegierungselektrolyte geman der vorliegenden Erfindung in einer amorphen Phase
und einer kompatiblen homogenen Phase befinden, da sie sehr transparent sind und keine abgetrennte Phase
bilden.

[0092] Daher liefert die vorliegende Erfindung verbessert kompatible und homogene feste Polymerlegie-
rungselektrolyte mit hervorragenden Eigenschaften, wie z.B. lonenkonduktivitdt, Kompatibilitat mit organi-
schen Lésungsmittelelektrolyten und mechanische Festigkeit.

[0093] Die Eigenschaften der Lithium(ionen)polymerbatterie, die unter Verwendung des festen Polymerlegie-
rungselektrolyten gemaf der vorliegenden Erfindung hergestellt wird, werden nun im Vergleich zu dem Ver-
gleichsbeispiel beschrieben.

[0094] Fig. 6 zeigt die Ladungs/Entladungseigenschaften der Lithium(ionen)polymerbatterie, die gemaRl den
Beispielen 1 bis 11 und dem Vergleichsbeispiel hergestellt worden war, wobei die Ladungs/Entladungseigen-
schaften unter Verwendung eines Ladungs/Entladungsverfahrens, bei dem die Batterie unter einem konstan-
ten Strom von C/3, einer konstanten Spannung von 4,2V geladen und einem konstanten Strom von C/3 entla-
den wurde, gemessen. Wie in Eig. 6 gezeigt, waren die Entladungskapazitat- und Zykluseigenschaften der Li-
thium(ionen)polymerbatterie, die gemaf den obigen Beispielen der vorliegenden Erfindung hergestellt worden
waren, viel besser als diese der Lithiumpolymerbatterie, die gemafl dem Vergleichsbeispiel hergestellt worden
war, und daher kann die Entladekapazitat und die Zyklenlebensdauer der Batterie durch die vorliegende Erfin-
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dung verbessert werden.

[0095] Fig. 7 zeigt die Niedrig- und Hochtemperatureigenschaften der Lithium(ionen)polymerbatterie, die ge-
mal Beispiel 10 bzw. dem Vergleichsbeispiel hergestellt worden war. Wie darin gezeigt, wurden die Niedrig-
und Hochtemperatureigenschaften der Batterie unter Verwendung eines Lade/Entladungsverfahrens, bei dem
jede Batterie unter einem konstanten Strom von C/2 und einer konstanten Spannung von 4,2V geladen und
unter einem konstanten Strom von C/5 entladen wurde, gemessen. In Bezug auf das Schaubild in Fig. 7 wird
verstanden, dass die Niedrig- und Hochtemperatureigenschaften der Lithium(ionen)polymerbatterie, die ge-
maf den obigen Beispielen der vorliegenden Erfindung hergestellt worden waren, viel iberlegener waren als
diejenigen der Lithiumpolymerbatterie, die gemal dem Vergleichsbeispiel hergestellt worden war. Insbeson-
dere zeigt die erfindungsgemale Batterie selbst bei hohen Temperaturen von mehr als 90°C eine ahnliche
Leistung wie bei Raumtemperatur. Ebenso betrug die Leistung bei einer niedrigen Temperatur von —10°C etwa
85% derjenigen bei Raumtemperatur. Im Fall des Vergleichsbeispiels besal’ die Batterie die Leistungen von
90% bzw. 65% bei 90°C bzw. —10°C im Vergleich zu derjenigen bei Raumtemperatur.

[0096] Fig. 8 beschreibt die Hochgeschwindigkeits-Entladungseigenschaften der Lithium(ionen)polymerbat-
terie. Wie darin gezeigt, wurden die Hochgeschwindigkeits-Entladungseigenschaften der Lithium(ionen)poly-
merbatterie, die geman Beispiel 10 und dem Vergleichsbeispiel hergestellt worden war, unter Verwendung ei-
nes Ladungs/Entladungsverfahrens, bei dem jede Batterie unter einem statischen Strom von C/2 und einer sta-
tischen Spannung von 4,2V geladen und unter den verschiedenen statischen Strdomen von C/5 bis C/2, 1C und
2C entladen wurde, gemessen. Bezuiglich des Schaubilds in Fig. 7a und Fig. 7b zeigte die erfindungsgemafe
Batterie die Kapazitaten von 92% bzw. 80% bei 1C- bzw. 2C-Entladung (Fig. 7a), im Vergleich zu der bei
0,2C-Entladung, wahrend die Batterie gemaf dem Vergleichsbeispiel niedrige Leistungen von 87% und 56%,
verglichen mit einer Kapazitat mit dem Entladestrom von 0,2C, zeigte. Daher sind die Hochgeschwindig-
keits-Entladungseigenschaften der erfindungsgemaf hergestellten Lithium(ionen)polymerbatterie viel hervor-
ragender als diejenigen der gemal dem Vergleichsbeispiel hergestellten Lithiumpolymerbatterie.

[0097] Erfindungsgemal werden eine Vielfalt von Polymeren mit verschiedenen Funktionen geeigneterweise
gemischt, um verbesserte, kompatible und homogene feste Polymerlegierungselektrolyten mit guter Leistung
in lonenkonduktivitat, Kompatibilitdt mit dem organischen Lésungsmittelelektrolyten und mechanischer Festig-
keit zu erhalten.

[0098] Ebenso werden bei der Herstellung einer Verbundanode(kathode) unter Verwendung des erfindungs-
gemalien festen Polymerlegierungselektrolyten und einer Lithium(ionen)polymerbatterie durch Stapeln der
Verbundanode, Verbundkathode (oder fiir die herkdbmmliche Lithiumionenbatterie verwendete Anode und Ka-
thode) und dem festen Polymerlegierungselektrolyten eine verbesserte Batterieadhasion und mechanische
Festigkeit verwirklicht, ebenso wie eine Lithium(ionen)polymerbatterie mit hervorragenden Batterieleistungs-
merkmalen, wie z.B. Niedrig/Hochtemperatureigenschaften, der Hochgeschwindigkeits-Entladungseigen-
schaft, Batteriekapazitat und Zyklenlebensdauer der Batterie und daher haben solche Batterien Anwendungs-
vorteile in einer Vielzahl industrieller Gebiete, wie z.B. kompakte elektronische Gerate, Kommunikationsvor-
richtungen und Stromquellen fur elektrische Fahrzeuge.

Patentanspriiche

1. Elektrolyt, umfassend eine homogene feste Polymerlegierung, bestehend aus einer 100 Gew.-%-Mi-
schung von
a) 5 bis 90 Gew.-% von einem aus Polyacrylnitrilbasierten (PAN-basierten) festen Polymeren und Poly(methyl-
methacrylat)-basierten (PMMA-basierten) festen Polymeren, die Uberlegene Adh&sion und lonenkonduktivitat
besitzen;
b) 5 bis 80 Gew.-% von einem aus Polyvinylidenfluoridbasierten (PVdF-basierten) festen Polymeren und PM-
MA-basierten festen Polymeren, die eine Giberlegene Kompatibilitat mit einem organischen Lésungsmittelelek-
trolyten besitzen; und
c) 5 bis 80 Gew.-% von einem aus Poly(vinylchlorid)-basierten (PVC-basierten) festen Polymeren und
PVdF-basierten festen Polymeren, die tiberlegene mechanische Festigkeit besitzen, und wobei die PAN-ba-
sierten festen Polymere ausgewahlt sind aus der Gruppe von Polyacrylnitril und Poly(acrylnitril-co-methyl-
acrylat), die PMMA-basierten festen Polymere ausgewahlt sind aus der Gruppe von Poly(methylacrylat), Po-
ly(methylmethacrylat-co-ethylacrylat) und Poly(methylmethacrylat-co-methacrylsaure), die PVdF-basierten
festen Polymere ausgewahlt sind aus der Gruppe von Poly(vinylidenfluorid) und Poly(vinylidenfluorid-co-hexa-
fluorpropylen) und die PVC-basierten festen Polymere ausgewahlt sind aus der Gruppe von Poly(vinylchlorid)
und Poly(vinylidenchlorid-co-acrylnitril); und wobei der Elektrolyt des Weiteren einen organischen Losungsmit-
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telelektrolyten, umfassend ein oder mehrere Elemente ausgewahlt aus der Gruppe von einer Ethylencarbo-
nat-Dimethylcarbonat-(EC-DMC)-Ldsung, in der ein Lithiumsalz gel6st ist, einer Ethylencarbonat-Diethylcar-
bonat-(EC-DEC)-Lésung, in der ein Lithiumsalz gelost ist, einer Ethylencarbonat-Ethylmethylcarbo-
nat-(EC-EMC)-L6sung, in der ein Lithiumsalz gel6st ist, umfasst, und des Weiteren eine oder mehrere Verbin-
dungen enthalt, ausgewahlt aus der Gruppe aus Methylacetat (MA), Methylpropionat (MP), Ethylacetat (EA)
und Ethylpropionat (EP), um die Niedrigtemperatureigenschaften der oben erwahnten Losungen zu verbes-
sern, wobei die Menge des zuzugebenden organischen Lésungsmittels ein- bis fiinfmal (100 bis 500 Gew.-%)
des Gewichts des festen Polymerlegierungselektrolyten betragt.

2. Fester Polymerlegierungselektrolyt nach Anspruch 1, wobei das Verhaltnis der PAN-basierten oder PM-
MA-basierten Polymere ansteigt, wenn eine starke Adhasion bendétigt wird, das Verhaltnis der PMMA-basierten
oder PVdF-basierten Polymere ansteigt, wenn die Kompatibilitdt mit dem organischen Lésungsmittelelektroly-
ten notwendig ist, und das Verhaltnis der PVdF-basierten und PVC-basierten Polymere ansteigt, wenn eine
mechanische Festigkeit erforderlich ist.

3. Fester Polymerlegierungselektrolyt nach Anspruch 1, wobei der Weichmacher eines oder mehrere Ele-
mente umfasst, ausgewahlt aus der Gruppe aus Dimethylacetamid (DMA), N,N-Dimethylformamid (DMF), Di-
methylcarbonat (DMC), Ethylencarbonat (EC), Ethylmethylcarbonat (EMC), Propylencarbonat (PC) und Ace-
tonitril (AN), und die Menge des zuzugebenden Weichmachers das ein- bis funffache (100 bis 500 Gew.-%)
des Gewichts des festen Polymerlegierungselektrolyten aus Anspruch 1 als Gewichtsverhaltnis betragt.

4. Fester Polymerlegierungselektrolyt nach Anspruch 1, wobei eines aus SiO, und Al,O, zugegeben wird,
um die mechanische Festigkeit und lonenkonduktivitat des festen Polymerlegierungselektrolyten zu verbes-
sern und die zuzugebende Menge von einem aus SiO, und Al,O, 0 bis 20 Gew.-% des festen Polymerlegie-
rungselektrolyten nach Anspruch 1 betragt.

5. Verfahren zur Herstellung eines festen Polymerlegierungselektrolyten gemaf einem der Anspriche 1
bis 4 in homogenem Zustand, umfassend:
Zusammenmischen Uber einen vorbestimmten Zeitraum von (a) einer insgesamt 100 Gew.-% festen Polymer-
mischung aus 5 bis 90 Gew.-% von einem aus Polyacrylnitril-basierten (PAN-basierten) festen Polymeren und
Poly(methylmethacrylat)-basierten (PMMA-basierten festen Polymeren, 5 bis 80 Gew.-% von einem aus Po-
ly(vinylidenfluorid)-basierten (PVdF-basierten) festen Polymeren und PMMA-basierten festen Polymeren; und
5 bis 80 Gew.-% von einem aus Poly(vinylchlorid)-basierten (PVC-basierten) festen Polymeren und PVdF-ba-
sierten festen Polymeren;
wobei die PAN-basierten festen Polymere ausgewahlt sind aus der Gruppe von Polyacrylnitril und Poly(acryl-
nitril-co-methylacrylat), die PMMA-basierten festen Polymere ausgewahlt sind aus der Gruppe aus Poly(me-
thyl-methacrylat), Poly(methylmethacrylat-co-ethylacrylat) und Poly(methylmethacrylat-co-methacrylsaure),
die PVdF-basierten festen Polymere ausgewahlt sind aus der Gruppe aus Poly(vinylidenfluorid) und Poly(viny-
lidenfluorid-co-hexafluorpropylen) und die PVC-basierten festen Polymere ausgewahlt sind aus der Gruppe
von Poly(vinylchlorid) und Poly(vinylidenchlorid-co-acrylnitril);
(b) einem Weichmacher, dessen Gewicht das ein- bis finffache des Gewichts der festen Polymermischung be-
tragt,
(c) einem organischen Lésungsmittelelektrolyten, dessen das ein- bis fiinffache des Gewichts der festen Poly-
mermischung betragt,
wobei der organische Lésungsmittelelektrolyt eine oder mehrere Verbindung(en) umfasst, ausgewahlt aus der
Gruppe aus einer Ethylencarbonat-Dimethylcarbonat-(EC-DMC)-Lésung, in der ein Lithiumsalz gel6st ist, einer
Ethylencarbonat-Diethylcarbonat-(EC-DEC)-Ldsung, in der ein Lithiumsalz geldst ist, einer Ethylencarbo-
nat-Ethylmethylcarbonat-(EC-EMC)-L6sung, in der ein Lithiumsalz geldst ist, und die L6sungen des Weiteren
eine oder mehrere Verbindungen enthalten, ausgewahlt aus der Gruppe aus Methylacetat (MA), Methylpropi-
onat (MP), Ethylacetat (EA) und Ethylpropionat (EP), um die Niedrigtemperatureigenschaften der oben er-
wahnten Lésungen zu verbessern; und
(d) eines aus SiO, und Al,O,, dessen Gewicht 0 bis 20 Gew.-% des Gewichts der festen Polymermischung be-
tragt;
Bilden einer Matrix des festen Polymerlegierungselektrolyten durch Erhitzen der oben genannten Mischung auf
eine Temperatur zwischen 100°C bis 180°C und durch Polymermischen fir 10 bis 120 Minuten; und
Formen bzw. GieRen des festen Polymerlegierungselektrolyten.

6. Verfahren nach Anspruch 5, wobei der Weichmacher eine oder mehrere Verbindungen, ausgewahlt aus

der Gruppe aus Dimethylacetamid (DMA), N,N-Dimethylformamid (DMF), Dimethylcarbonat (DMC), Ethylen-
carbonat (EC), Ethylmethylcarbonat (EMC), Propylencarbonat (PC) und Acetonitril (AN) umfasst.
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7. Verbundanode, umfassend:
den festen Polymerlegierungselektrolyten gemaf einem der Anspriiche 1 bis 4 in einer Menge von 15 bis 25
Gew.-%;
ein anodenaktives Material in einer Menge von 25 bis 35 Gew.-%,
ein leitfahiges Material in einer Menge von 0,5 bis 2 Gew.-% und
einen Weichmacher in Héhe der verbleibenden Gewichtsprozente.

8. Verbundanode nach Anspruch 7, wobei das anodenaktive Material ein Material oder mehrere Materia-
lien, ausgewahlt aus der Gruppe aus Graphit, einem Koks, einer Hartkohle, einem Zinnoxid und den vorlithi-
ierten Formen der vorstehend genannten Materialien umfasst.

9. Verbundanode nach Anspruch 7, wobei das leitfahige Material ein Material oder mehrere Materialien,
ausgewahlt aus Acetylenruly, einem Graphit und einer Mischung davon umfasst.

10. Verbundanode nach Anspruch 7, wobei der Weichmacher eine oder mehrere Verbindungen umfasst,
ausgewahlt aus der Gruppe aus Dimethylacetamid (DMA), N,N-Dimethylformamid (DMF), Dimethylcarbonat
(DMC), Ethylencarbonat (EC), Ethylmethylcarbonat (EMC), Propylencarbonat (PC) und Acetonitril (AN).

11. Verbundkathode, umfassend:
den festen Polymerlegierungselektrolyten nach einem der Anspriiche 1 bis 4 in einer Menge von 15 bis 25
Gew.-%;
ein kathodenaktives Material in einer Menge von 25 bis 35 Gew.-%,
ein leitfahiges Material in einer Menge von 0,5 bis 2 Gew.-% und
einen Weichmacher in Héhe der verbleibenden Gewichtsprozente.

12. Verbundkathode nach Anspruch 11, wobei das aktive Kathodenmaterial eine oder mehrere Verbindun-
gen, ausgewahlt aus der Gruppe aus LiCoO,, LiMn,O,, LiNiO,, V,O, und V,O,;, umfasst.

13. Verbundkathode nach Anspruch 11, wobei das leitfahige Material ausgewanhlt ist aus einem Acetylen-
rufl, einem Graphit und einer Mischung davon.

14. Verbundkathode nach Anspruch 11, wobei der Weichmacher eine oder mehrere Verbindungen um-
fasst, ausgewahlt aus der Gruppe aus Dimethylacetamid (DMA), N,N-Dimethylformamid (DMF), Dimethylcar-
bonat (DMC), Ethylencarbonat (EC), Ethylmethylcarbonat (EMC), Propylencarbonat (PC) und Acetonitril (AN).

15. Lithiumpolymerbatterie, umfassend:
eine gestapelte Struktur, die in der Reihenfolge der Verbundanode gemaf einem der Anspriiche 7 bis 10/dem
festen Polymerlegierungselektrolyten gemaf einem der Anspriiche 1 bis 4/der Verbundkathode gemaf einem
der Anspriiche 11 bis 14/dem festen Polymerlegierungselektrolyten nach einem der Anspriiche 1 bis 4/der Ver-
bundanode nach einem der Anspriiche 7 bis 10 gestapelt ist;
Pole bzw. Anschlisse, die mit der Anode bzw. Kathode verbunden sind, und ein Batteriegehause, welches die
gestapelte Struktur umgibt und verschlief3t.

16. Lithiumpolymerbatterie, umfassend:
eine gestapelte Struktur, die in der Reihenfolge einer Anode, umfassend eines aus Lithium und Lithiumlegie-
rung/dem festen Polymerlegierungselektrolyten gemaf einem der Anspriiche 1 bis 4/der Verbundkathode ge-
mal einem der Anspriiche 11 bis 14/dem festen Polymerlegierungselektrolyten gemaf einem der Anspriiche
1 bis 4/der Anode, umfassend eines aus Lithium und der Lithiumlegierung, gestapelt ist;
Pole bzw. Anschlisse, die mit der Anode bzw. Kathode verbunden sind, und ein Batteriegehause, welches die
gestapelte Struktur umgibt und verschlief3t.

17. Verfahren zur Herstellung einer Lithiumpolymerbatterie, umfassend:

Bilden einer Struktur aus einem festen Polymerlegierungselektrolyten/einer Anode/einem festen Polymerlegie-
rungselektrolyten durch Binden des festen Polymerelektrolyten gemaR einem der Anspriiche 1 bis 4 an beide
Seite einer Anode, umfassend ein Material oder mehrere Materialien aus Lithium, einer Lithiumlegierung und
der Verbundanode gemaR einem der Anspriiche 7 bis 10 unter Verwendung eines Laminierverfahrens und
Schneiden der Struktur in eine vorbestimmte Grole;

Bilden einer gestapelten Struktur durch abwechselndes mehrfaches Stapeln der Verbundkathode geman ei-
nem der Anspriiche 11 bis 14, die auf eine kleinere Grof3e als die obige abgeschnittene Struktur geschnitten
wird und der obigen geschnittenen Struktur; und
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entsprechendes Verbinden der Anschliisse zur Anode und Kathode der gestapelten Struktur und Einsetzen der
gestapelten Struktur in ein Batteriegehause.

18. Verfahren zur Herstellung einer Lithiumpolymerbatterie, umfassend:
Bilden einer ersten Struktur aus Anode/festem Polymerlegierungselektrolyten durch Binden des festen Poly-
merlegierungselektrolyten gemal einem der Anspriiche 1 bis 4 an eine Seite einer Anode, umfassend eines
oder mehrere Materialien aus Lithium, einer Lithiumlegierung und der Verbundanode gemaf einem der An-
spruche 7 bis 10 unter Verwendung eines Laminierverfahrens und Schneiden der ersten Struktur in eine vor-
bestimmte Grole;
Bilden einer zweiten Struktur aus Kathode/festem Polymerlegierungselektrolyten durch Binden des festen Po-
lymerlegierungselektrolyten gemal einem der Anspriche 1 bis 4 an eine Seite der Verbundkathode geman
einem der Anspruche 11 bis 14 unter Verwendung eines Laminierverfahrens und Schneiden der zweiten Struk-
tur zu einer der dem obigen Schritt entsprechenden GroRe;
Bilden einer gestapelten Struktur durch abwechselndes mehrfaches Stapeln der obigen geschnittenen ersten
Struktur aus Anode/festem Polymerlegierungselektrolyten und der geschnittenen zweiten Struktur aus Katho-
de/festem Polymerlegierungselektrolyten;
und Verbinden der Anschlisse zur Anode bzw. Kathode der gestapelten Struktur und Einsetzen der Struktur
in ein Batteriegehause.

19. Verfahren zur Herstellung einer Lithiumpolymerbatterie, umfassend: Binden des festen Polymerlegie-
rungselektrolyten gemaf einem der Anspriiche 1 bis 4 an beide Seiten einer Anode, umfassend ein Material
oder mehreren Materialien aus Lithium, einer Lithiumlegierung und der Verbundanode gemaf einem der An-
spriche 7 bis 10, Positionieren der Verbundkathode gemafR einem der Anspriiche 11 bis 14 an die beiden ge-
bundenen festen Polymerlegierungselektrolyten, Bilden einer Struktur aus Kathode/Elektrolyt/Anode/Elektro-
lyt/Kathode unter Verwendung eines Laminierverfahrens und Schneiden der laminierten Struktur in eine vor-
bestimmte Grole;

Bilden einer gestapelten Struktur durch abwechselndes mehrfaches Stapeln der obigen geschnittenen Struk-
turen; und

Verbinden der Anschlisse zur Anode bzw. Kathode der gestapelten Struktur und Einsetzen der Struktur in ein
Batteriegehause.

20. Verwendung eines homogenen festen Polymerlegierungselektrolyten gemaf einem der Anspriiche 1
bis 4 zur Herstellung einer Lithiumionenbatterie.

Es folgen 6 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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FIG. 5¢
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FIG. 8a
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