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DESCRIPCION

Composicién de suspensién para recubrir el separador de bateria secundaria y el separador de bateria secundaria
que usa la misma

Campo técnico

La presente invencion se refiere a una composicién de suspensién para recubrir un separador de bateria secundaria
y a un separador de bateria secundaria preparado usando la misma, y mas especificamente, a una composicién de
suspensién para recubrir un separador de bateria secundaria que tiene una excelente dispersabilidad en una
composicién de suspensién y una excelente adhesiéon a un sustrato del separador, y a un separador de bateria
secundaria preparado usando la misma tal como se define en las reivindicaciones.

Antecedentes de la técnica

Con la reciente aparicién de problemas ambientales, ha aumentado el interés en energias nuevas y renovables que
puedan reemplazar la energia nuclear y los combustibles fésiles. Entre estas energias nuevas y renovables, la
demanda de baterias secundarias que tengan propiedades semipermanentes que puedan usarse repetidamente
mediante carga y descarga esta aumentando. Entre las baterias secundarias, una bateria secundaria de litio es méas
segura y fiable que otros tipos de baterias, y tiene un precio mas competitivo. Recientemente, con el fin de mejorar
la capacidad y la energia especifica al desarrollar dicha bateria secundaria de litio, se han llevado a cabo
activamente investigacién y desarrollo sobre el disefio de nuevos electrodos y baterias, asi como investigacion y
desarrollo sobre separadores que constituyen la bateria secundaria de litio.

En general, una bateria secundaria de litio se compone de un electrodo positivo, un electrodo negativo y un
separador dispuesto entre el electrodo positivo y el electrodo negativo.

El separador que constituye la bateria secundaria bloquea eléctricamente el electrodo positivo y el electrodo
negativo y permite que los iones de litio se muevan constantemente en un electrolito de la bateria secundaria de litio.
En general, se prepara un separador mezclando particulas inorganicas y un aglutinante para preparar una
composicion de suspension y luego recubriendo la composicién de suspensidn sobre un sustrato seguido de secado
para formar una capa de recubrimiento sobre el sustrato.

En este momento, cuando las particulas inorganicas contenidas en la composicién de suspensién no estan
adecuadamente dispersas, las particulas inorganicas pueden aglomerarse entre si, por lo que no recubren
uniformemente la superficie del sustrato, lo que da como resultado una adhesién al sustrato reducida. Cuando la
capa de recubrimiento se forma en el estado en el que la composicién de suspensién no estd adherida
adecuadamente al sustrato, a medida que avanza la carga/descarga, se produce la desintercalaciéon entre las
particulas inorganicas y entre las particulas inorganicas y el sustrato, de modo que las propiedades fisicas de la
bateria secundaria pueden deteriorarse. Por tanto, se han propuesto tecnologias para evitar la aglomeracién entre
particulas inorganicas afiadiendo un dispersante a una composicién de suspensién para recubrir un separador.
Normalmente, se han usado como tal dispersante un dispersante a base de acido carboxilico, un dispersante a base
de é&cido fosférico y similares. Cuando se afiade el dispersante anterior, se mejora la dispersabilidad de una
composicién de suspensidn. Sin embargo, a medida que se repite la carga/descarga de una bateria, la adhesién
entre una capa de recubrimiento que constituye un separador y un sustrato se reduce, provocando el deterioro del
rendimiento de la bateria.

Por tanto, ha habido una demanda para el desarrollo de una composicién de suspensidn para recubrir un separador,
teniendo la composicién una excelente dispersabilidad y una excelente adhesién al sustrato del separador.

El documento CN 106953051 A se refiere a un diafragma ceramico que genera un aglutinante compuesto in situ, y a
su método de preparacién y aplicacién. El documento KR 20130141234 A se refiere a un separador que tiene una
capa de recubrimiento porosa y un dispositivo electroquimico que lo incluye. El documento KR 20130089454 A se
refiere a una pelicula porosa recubierta con el biopolimero y la pelicula de separacién para la bateria secundaria que
incluye la misma. Journal of Materials Chemistry A, vol. 3, n.° 41, 2015, 20535-20540 se refiere a membranas de
polipropileno recubiertas de acido pirogalico como separadores para baterias de iones de litio. El documento WO
2016/090199 A1 se refiere a un separador para una bateria de litio que comprende un sustrato poroso y una capa de
recubrimiento formada sobre al menos una superficie del sustrato poroso, en el que la capa de recubrimiento se
forma a partir de una suspensién de recubrimiento que comprende particulas ceramicas y un aglutinante polimérico,
en el que el aglutinante polimérico es disperso en agua o una solucién acuosa. El documento US 2014/227593 A1
se refiere a una suspensién con dispersabilidad mejorada y su uso, y mas particularmente, a una suspensién con
dispersabilidad mejorada de particulas inorganicas controlando un didmetro de particula de una materia inorganica
en la suspensién que incluye particulas inorganicas, un polimero aglutinante organico y un disolvente como
componentes para ajustar la viscosidad de la suspensién a un intervalo predeterminado, y un separador o un
compuesto de electrodo para un dispositivo electroquimico fabricado usando la suspensién. El documento EP
2634841 A1 se refiere a un separador que incluye una capa de recubrimiento de una mezcla orgénica e inorganica,
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y una bateria que lo incluye. KR 20140037660 A se refiere a una pelicula de separacién para una celda secundaria
que incluye una capa de recubrimiento poroso para depositar iones metélicos, una celda secundaria que incluye la
misma y un método para fabricar la pelicula de separacién. El documento KR 20150003942 A se refiere a un articulo
con tratamiento superficial que comprende una capa de recubrimiento que comprende material polimérico que
contiene lignina que se aplica independientemente de las propiedades superficiales de la estructura de la superficie
o del material de la misma, en el que se fija una sustancia organica o inorganica sobre la capa de recubrimiento.

Divulgacién de la invencién
Problema técnico

Un aspecto de la presente invencién proporciona una composicién de suspensién para recubrir un separador de
bateria secundaria, incluyendo la composicién un compuesto fenélico que incluye dos o mas anillos aromaticos y
que tiene una excelente dispersabilidad de particulas y una excelente adhesién a un sustrato del separador.

Otro aspecto de la presente invencién proporciona un separador de bateria secundaria preparado usando la
composicién de suspensién y una bateria secundaria que incluye el separador de bateria secundaria.

Solucién técnica

Segun un aspecto de la presente invencién, se proporciona una composicion de suspensién para recubrir un
separador de bateria secundaria, incluyendo la composicién un compuesto fendlico que tiene dos o mas anillos
aromaticos, particulas inorganicas, un aglutinante y un disolvente; en el que el compuesto fenélico que incluye dos o
mas anillos aromaticos se incluye en una cantidad de 1-15 partes en peso basado en 100 partes en peso del
aglutinante.

Segun otro aspecto de la presente invencion, se proporciona un separador de bateria secundaria que incluye un
sustrato y una capa de recubrimiento colocada sobre la superficie del sustrato, en donde la capa de recubrimiento
esta formada por la composiciéon de suspensién para recubrir un separador de bateria secundaria de acuerdo con la
presente invencion.

Segun otro aspecto mas de la presente invencion, se proporciona una bateria secundaria que incluye un electrodo
positivo, un electrodo negativo, un separador dispuesto entre el electrodo positivo y el electrodo negativo, y un
electrolito. En este momento, el separador puede ser el separador segln la presente invencién.

Efectos ventajosos

Una composicién de suspensién para recubrir un separador de bateria secundaria de la presente invencion incluye
un compuesto fendlico que tiene una estructura especifica, por lo que tiene una excelente dispersabilidad de
particulas inorganicas y una excelente adhesién al sustrato del separador. Por consiguiente, cuando se aplica un
separador preparado usando la composicién de suspension de la presente invencién a una bateria secundaria, las
propiedades mecénicas tales como la resistencia son excelentes, y puede evitarse el deterioro en el rendimiento de
la bateria debido a la desintercalacién de particulas inorganicas durante la carga y descarga.

Mejor modo para realizar la invencién

Se entendera que las palabras o términos usados en la memoria descriptiva y las reivindicaciones no se
interpretaran con el significado definido en los diccionarios de uso comln. Se entenderd ademéas que debe
interpretarse que las palabras o términos tienen un significado que sea coherente con su significado en el contexto
de la técnica pertinente y la idea técnica de la invencion, basandose en el principio de que un inventor puede definir
adecuadamente el significado de las palabras o términos para explicar mejor la invencién.

La terminologia usada en el presente documento tiene el propdsito de describir realizaciones a modo de ejemplo
particulares Unicamente y no pretende ser limitativa de la presente invencién. Los términos de forma singular pueden
incluir formas plurales a menos que el contexto indique claramente lo contrario.

Se entenderd ademés que los términos “incluyen”, “comprenden” o “tienen”, cuando se usan en esta memoria
descriptiva, especifican la presencia de caracteristicas, nimeros, etapas, elementos o combinaciones de los mismos
indicados, pero no excluyen la presencia o adicion de una o mas caracteristicas, niUmeros, etapas, elementos o
combinaciones de los mismos.

En la presente memoria descriptiva, “%” significa % en peso a menos que se indique lo contrario.

En la presente memoria descriptiva, “Dso” se refiere a un didmetro de particula correspondiente al 50 % de la
cantidad acumulada de particulas en una curva de distribucién del didmetro de particula, y “Deo” se refiere a un

diametro de particula correspondiente al 90 % de la cantidad acumulada de particulas en una curva de distribucién
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del diametro de particula. El Dsg y el Dgg puede medirse mediante, por ejemplo, un método de difraccién laser.

En la presente memoria descriptiva, el “area de superficie especifica” se mide mediante un método BET v,
especificamente, puede calcularse a partir de la cantidad de adsorcién de gas nitrégeno bajo una temperatura de
nitrégeno liquido (77 K) usando Belsorp-mino Il de BEL Japan Co.

A continuacién en el presente documento, la presente invencién se describird con méas detalle.

Composicién de suspensién para recubrir el separador de bateria secundaria

En primer lugar, se describirda una composicion de suspensién para recubrir un separador de bateria secundaria
seguln la presente invencion.

La composicién de suspensién para recubrir un separador de bateria secundaria segun la presente invencién incluye
(1) un compuesto fendlico que incluye dos o més anillos aromaticos, (2) particulas inorgéanicas, (3) un aglutinante y
(4) un disolvente; en la que el compuesto fendlico que incluye dos o més anillos aromaticos se incluye en una
cantidad de 1-15 partes en peso basado en 100 partes en peso del aglutinante.

Segun los estudios de los presentes inventores, cuando se usa un compuesto fenélico que incluye dos o mas anillos
aromaticos en una composiciéon de suspensién para recubrir un separador, la dispersabilidad de la composicién de
suspensidén es excelente en comparaciéon con una composicién de suspensién en la que se usa un dispersante
tipico, de modo que es menos probable que las particulas de la composicién de suspensién se aglomeren entre si.
Ademas, la velocidad de sedimentacién de la composicién de suspensién es baja y se mejora su adhesién a un
sustrato del separador.

A continuacién en el presente documento, se describirdA en detalle cada componente de la composiciéon de
suspensién de la presente invencién.

(1) Compuesto fendlico

El compuesto fenélico sirve para mejorar la dispersabilidad de una composicién de suspensién y su adhesiéon a un
sustrato, y es un compuesto fenélico que incluye dos o mas anillos aromaticos.

Cuando se usa un compuesto fenélico que incluye dos 0 mas anillos aromaticos como en la presente invencién, la
aglomeracién de particulas en suspension se reduce significativamente y, como resultado, la adhesién a un sustrato
del separador mejora significativamente. Se cree que un efecto de este tipo se debe a una estructura voluminosa
generada por dos 0 més anillos aromaticos y a la influencia de un grupo hidroxilo incluido en un grupo fenélico.
Cuando se usa un compuesto fenélico que incluye sélo un anillo aromatico (tal como dopamina, é&cido gélico,
pirogalol y catecol), no hubo efecto suficiente para mejorar la dispersabilidad y aumentar la adhesién. Cuando se usé
un derivado de acido carboxilico que no incluia un anillo aromatico, la dispersabilidad de una composicién de
suspensién mejor6é algo. Sin embargo, debido a la mala adhesién a un sustrato del separador, se produjo la
desintercalacién de particulas inorganicas durante la carga y descarga, de modo que se deterioré el rendimiento de
la bateria.

Mientras tanto, es preferible que el compuesto fenélico tenga al menos una estructura de catecol y una estructura de
galol en al menos uno de los anillos arométicos. La estructura de catecol es una estructura en la que dos grupos
hidroxilo estan acoplados a un anillo de benceno, y la estructura de galol es una estructura en la que tres grupos
hidroxilo estédn acoplados a un anillo de benceno. La estructura de catecol y la estructura de galol incluyen muchos
grupos hidroxilo. Por tanto, cuando se incluye dicha estructura en un compuesto fendlico, el efecto de mejorar la
adhesion a un sustrato del separador es incluso mas excelente.

Los ejemplos especificos del compuesto fenélico que pueden usarse en la presente invencidén pueden ser uno 0 mas
seleccionados del grupo que consiste en baicalina, luteolina, taxifolina, miristina, quercetina, rutina, catequina, galato
de epigalocatequina, buteina, piceatannol y é&cido tanico, preferiblemente, acido tanino, quercetina o una
combinacién de los mismos.

Mientras tanto, el compuesto fenélico que incluye dos o mas anillos arométicos se incluye en una cantidad de 1 a 15
partes en peso, preferiblemente de 1 a 13 partes en peso, més preferiblemente de 2 a 11 partes en peso basado en
100 partes en peso del aglutinante incluido en la composicién de suspensién. Cuando el compuesto fendlico que
incluye dos o mas anillos arométicos se incluye en una cantidad mayor que el intervalo anterior, las propiedades del
separador pueden deteriorarse debido a la cantidad excesiva del compuesto fenélico, y cuando se incluye en una
cantidad menor que el intervalo anterior, el efecto de mejorar la adhesién y dispersabilidad del sustrato es
insignificante.

(2) Particulas inorgénicas
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A continuacién, un separador se recubre con las particulas inorganicas para aumentar la resistencia del separador.
Un separador de bateria secundaria evita el contacto fisico entre un electrodo negativo y un electrodo positivo y
permite que iones metalicos tales como iones de litio pasen a través de los poros. En general, se usa como
separador una pelicula polimérica tal como una poliolefina porosa. Sin embargo, cuando un separador de bateria
secundaria se compone Unicamente de una pelicula formada por un material organico, el separador puede dafiarse
facilmente por cargas de particulas metalicas que se mueven a través del separador durante la carga/descarga de
una bateria secundaria. Por consiguiente, en la presente invencién, un sustrato del separador formado por una
pelicula polimérica se recubre con una composicién de suspensidén que contiene particulas inorgénicas para mejorar
la resistencia del separador.

Como particulas inorganicas, pueden usarse un 6xido metalico, un carburo metalico, una aleacién metalica, un
fosfato metalico, un nitruro metalico y similares. Especificamente, puede usarse un éxido, un carburo, un nitruro, un
fosfato o una aleacién, que contienen todos uno o més elementos metalicos seleccionados del grupo que consiste
en Al, Ti, Ba, Pb, Zr, Sr, Hf, Li, Zn, Ce, Mg, Ca, Y, Nb y Si, pero las particulas inorganicas no se limitan a los mismos.

Segln una realizacién, las particulas inorganicas pueden incluir un solo material 0 una mezcla de dos o mas
seleccionados del grupo que consiste en BaTiOs, Pb(Zr,Ti)Os (PZT), PbixlLaxZriyTiyOs (PLZT) (en el que O<x<1,
0<y<1), Pb (Mg1sNbos) Oz-PbTiOs (PMN-PT), hafnio (HfO2), SrTiOs, SnO2, CeO,, MgO, NiO, CaO, ZnO, ZrOs, Y20z,
AlO3, TiO,, SiC y una mezcla de los mismos.

Segun otra realizacién, las particulas inorgénicas pueden incluir un compuesto capaz de transferir iones de litio, es
decir, fosfato de litio (LisPOg); fosfato de litio y titanio (Li, Tig(POa)s, en el que 0<p<2, 0<q<3); fosfato de litio, aluminio
y ftitanio (LiaAlpTic(PO4s)s, en el que 0O<a<2, 0<b<1, 0<c<3); vidrio a base de (LIAITIP) ¢O. tal como
14LibOeA0338TiO239P205 (en el que 0<d<4, 0<e<13); titanato de litio y lantano (LicLasTiO23, en el que 0<e<2,
0<f<3); tiofosfato de litio y germanio (LigGenPiS;, en el que 0<g<4, 0<h<1, 0<i<1, 0<j<5) tal como Liz 25Ge0,25P0,7594;
nitruro de litio (LikN;, en el que O<k<4, 0<I<2) tal como LizN; vidrio a base de SiS, (LimSinSo, €n el que 0<m<3, 0<n<2,
0<o0<4) tal como LisPO4LixS-SiSy; vidrio a base de P>Ssde Lil-Li>SP2Ss; 0 una mezcla de los mismos.

Mientras tanto, las particulas inorgénicas tienen un Dsg de 0,1-10 um, preferiblemente 0,2-5 pm, y tienen un Dgo de
30 pm o menos, preferiblemente de 10-25 um. Cuando el didmetro de particula de las particulas inorganicas
satisface el intervalo anterior, se reduce la velocidad de sedimentacién de las particulas inorganicas, de modo que
puede obtenerse un efecto de mejora de la estabilidad de la suspension.

Mientras tanto, las particulas inorganicas pueden incluir dos tipos de particulas inorganicas que tienen diferentes
areas de superficie especifica (BET). Cuando se mezclan y se usan particulas inorganicas que tienen diferentes
areas de superficie especifica, puede mejorarse adicionalmente la estabilidad en almacenamiento de la composicién
de suspensién y la adhesién de la misma a un sustrato.

Especificamente, las particulas inorganicas pueden incluir una primera particula inorganica que tiene un érea de
superficie especifica (BET) de menos de 10 m?/g, preferiblemente de 1-9 m?g y una segunda particula inorganica
que tiene un area de superficie especifica (BET) de 10 m?/g a 30 m?/g, preferiblemente de 11-18 m%g. Cuando las
areas de superficie especifica de la primera particula inorganica y de las segundas particulas inorganicas satisfacen
el intervalo anterior, el efecto de mejorar la estabilidad en almacenamiento de la composicién de suspensién y la
adhesién de la misma a un sustrato es excelente.

Mientras tanto, la primera particula inorganica y la segunda particula inorganica pueden incluirse en una razén en
peso (primera particula inorganica:segunda particula inorganica) de 100:0,1-40, preferiblemente de 100:5-30, mas
preferiblemente de 100:10-20. Cuando la razén en peso de la primera particula inorganica a las segundas particulas
inorganicas satisface el intervalo anterior, la dispersabilidad de las particulas inorgénicas es incluso mas excelente.

Mientras tanto, las particulas inorganicas pueden incluirse en una cantidad de 0,5 a 40 partes en peso,
preferiblemente de 5 a 30 partes en peso, mas preferiblemente de 10 a 20 partes en peso basado en 100 partes en
peso de la composicién de suspensién para recubrir un separador de bateria secundaria. Cuando el contenido de
particulas inorganicas satisface el intervalo anterior, la resistencia del separador es excelente, de modo que pueden
mejorarse las propiedades de vida Util de una bateria secundaria.

(3) Aglutinante

A continuacién, el aglutinante sirve para unir las particulas inorganicas a la superficie de un sustrato del separador.
Puede usarse cualquier aglutinante polimérico usado en la técnica, y el tipo del mismo no esta particularmente
limitado.

Por ejemplo, como aglutinante, puede usarse un polimero acuoso o no acuoso que incluye un Unico material o una
mezcla de dos o més materiales seleccionados del grupo que consiste en poli(fluoruro de vinilideno) (PVdF),
poli(fluoruro de vinilideno-hexafluoropropileno), polivinilpirrolidona, poliacrilonitrilo, poli(fluoruro de vinilideno-
tricloroetileno), poli(fluoruro de vinilideno-clorotrifluoroetileno) (PVdF-CTFE), poli(metacrilato de metilo), poli(acetato
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de vinilo), copolimero de etileno-co-acetato de vinilo, poli(éxido de etileno), acetato de celulosa, acetato butirato de
celulosa, propionato de acetato de celulosa, cianoetilpululano, poli(alcohol vinilico) de cianoetilo, cianoetilcelulosa,
sacarosa de cianoetilo, pululano, carboximetilcelulosa, copolimero de acrilonitrilo-estireno-butadieno-poliimida. Entre
los anteriores, es particularmente preferible el poli(fluoruro de vinilideno) (PVdF).

El aglutinante puede incluirse en una cantidad de 10-50 partes en peso, preferiblemente de 15-45 partes en peso,
mas preferiblemente de 20-40 partes en peso basado en 100 partes en peso de particulas inorganicas. Cuando el
contenido del aglutinante satisface el intervalo anterior, la adhesién entre una capa de recubrimiento y el sustrato del
separador es excelente.

(4) Disolvente

El disolvente sirve para asegurar las propiedades del recubrimiento dispersando el compuesto fenélico, las
particulas inorganicas y el aglutinante. Es preferible usar un disolvente capaz de disolver el compuesto fenélico, las
particulas inorgénicas y el aglutinante hasta un determinado nivel o mas, y que tenga propiedades no disolventes
con respecto a un sustrato que se recubre con la composicién de suspensién.

Por ejemplo, como disolvente, puede usarse acetona, tetrahidrofurano, acetonitrilo, dimetilformamida,
dimetilsulféxido, dimetilacetamida, N-metilpirrol o agua y similares, y puede usarse una mezcla de dos o mas de los
mismos.

El disolvente puede incluirse en una cantidad tal que la composicién de suspensidén tenga una viscosidad apropiada
teniendo en cuenta las propiedades de recubrimiento de la composiciéon de suspensién. Por ejemplo, el disolvente
puede incluirse en una cantidad de 50-90 partes en peso, preferiblemente de 60-85 partes en peso basado en 100
partes en peso de la composiciéon de suspensién.

La composicién de suspensién para un separador de bateria secundaria de la presente invencién que incluye los
componentes anteriores tiene una dispersabilidad excelente, de modo que es menos probable que las particulas se
aglomeren entre si en la composicién de suspension y tienen una velocidad de sedimentacién de particulas baja.

Especificamente, el didmetro de particula promedio (Dsg) de particulas en la composicién de suspensién medida
después de dispersar la composicibn de suspensién durante 3 horas a 300 rpm no es méas de 2 veces,
preferiblemente no mas de 1,6 veces, mas preferiblemente no mas de 1,2 veces el didmetro de particula promedio
(Dso) de las particulas inorganicas.

Mientras tanto, cuando dos o mas tipos de particulas tienen diferentes didmetros de particula promedio (Dso) se usan
como particulas inorganicas, el didmetro de particula promedio (Dsg) de las particulas inorganicas se refiere al
diametro de particula promedio (Dso) de las particulas mas grandes.

Ademas, la dispersidn puede realizarse, por ejemplo, usando un agitador orbital que contiene perlas de circonio que
tienen un tamafo de 1 mm.

Ademas, la composicidn de suspensién segln la presente invencién puede tener una velocidad de sedimentacién de
particulas, que se mide en un estado en el que se aplica fuerza centrifuga a una velocidad de rotacién de 200 rpm,
de 3,5 um/s o0 menos, preferiblemente de 3 um/s o menos, mas preferiblemente de 1-2,5 pm/s. En este momento, la
velocidad de sedimentacién de las particulas puede medirse usando un analizador de dispersion (nombre del
producto: Lumisizer, fabricante: LUM).

Separador de bateria secundaria

A continuacién, se describird un separador de bateria secundaria segln la presente invencién.

Segln una realizacién, el separador de la presente invencidn incluye un sustrato y una capa de recubrimiento
colocada sobre la superficie del sustrato y formada a partir de la composicion de suspensién para recubrir un
separador de bateria secundaria, es decir, la composicién de suspensién que incluye un compuesto fendlico que
incluye dos o més anillos aromaticos, particulas inorganicas, un aglutinante y un disolvente.

El sustrato sirve para impedir el contacto fisico entre un electrodo negativo y un electrodo positivo y para permitir que
iones metélicos tales como iones de litio pasen a través del mismo a través de los poros. Cualquier separador usado
en una bateria secundaria tipica puede usarse sin limitacién particular. Especificamente, como separador, puede
usarse, por ejemplo, una pelicula polimérica porosa, un material textil no tejido o una estructura laminada de dos o
mas capas de las mismas, que estan elaboradas de una o mas seleccionadas del grupo que consiste en una resina
a base de poliolefina, una resina a base de fllor, una resina a base de poliéter, una resina de poliacrilonitrilo y una
resina a base de celulosa. Méas especificamente, el sustrato puede ser una pelicula polimérica porosa, un material
textil no tejido o una estructura laminada de dos o mas capas de los mismos, que incluye uno 0 mas componentes
seleccionados del grupo que consiste en polietileno, polipropileno, poli(fluoruro de vinilideno), politetrafluoroetileno,
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poli(tereftalato de etileno) y poli(tereftalato de butileno).

La capa de recubrimiento se forma aplicando la composicién de suspensién descrita anteriormente segln la
presente invencién sobre el sustrato, seguido de secado. Dado que la composicién de suspensidén segun la presente
invencién se ha descrito anteriormente, se omitira una descripcién detallada de la misma.

El separador descrito anteriormente segln la presente invencién tiene una capa de recubrimiento que incluye
particulas inorganicas, de modo que sus propiedades mecénicas, tales como la resistencia, son excelentes.
Ademas, dado que la adhesién entre la capa de recubrimiento y el sustrato es excelente, es menos probable que se
produzca la desintercalacion de las particulas inorganicas, de modo que pueden mejorarse las propiedades de vida
util de una bateria secundaria. Especificamente, el separador tiene una fuerza de despegado entre el sustrato y la
capa de recubrimiento de 180 gf/15 mm o més, de modo que la adhesién entre la capa de recubrimiento y el sustrato
es excelente. En este momento, la fuerza de despegado es una fuerza necesaria para separar el sustrato y la capa
de recubrimiento. Especificamente, la fuerza de despegado se midié uniendo una cinta de doble cara a una placa de
vidrio, luego uniendo el sustrato que tiene la capa de recubrimiento formada sobre ella de manera que la superficie
de la capa de recubrimiento se adhiera a la cinta adhesiva, y luego tirando del sustrato a una velocidad de
despegado de 200 mm/min y 180 grados usando la méaquina de prueba universal (UTM).

Bateria secundaria

A continuacién, se describird una bateria secundaria segun la presente invencién.

La bateria secundaria de la presente invencién incluye un electrodo positivo, un electrodo negativo, un separador
interpuesto entre el electrodo positivo y el electrodo negativo, y un electrolito, en el que el separador es el separador
descrito anteriormente seguln la presente invencién. Dado que el separador se ha descrito anteriormente, el resto de
los componentes se describirdn a continuacidén en el presente documento.

El electrodo positivo puede fabricarse, por ejemplo, aplicando una mezcla de electrodo positivo sobre un colector de
corriente de electrodo positivo, seguido de secado y prensado con rodillo, en el que la mezcla de electrodo positivo
se prepara mezclando un material de electrodo positivo que contiene un material activo de electrodo positivo con un
disolvente como NMP. El material de electrodo positivo puede incluir un material activo de electrodo positivo vy,
selectivamente, un material conductor, un aglutinante, una carga y similares.

Puede usarse cualquier material activo de electrodo positivo bien conocido en la técnica como material activo de
electrodo positivo sin limitacion. Por ejemplo, puede usarse un éxido a base de litio y cobalto, un éxido a base de litio
y niquel, un 6xido a base de litio y manganeso, un fosfato de litio y hierro, un 6xido a base de litio y niquel-
manganeso-cobalto, 0 una combinacién de los mismos. Especificamente, pueden usarse LiCoO,, LiNiOs, LiMnoOg,
LiCoPOQ,, LiFePO4 y LiNiaMnbCocO, (en el que, 0 < a, b, ¢ < 1) como material activo de electrodo positivo. Sin
embargo, el material activo de electrodo positivo no se limita a ello. Cuando el éxido a base de litio y cobalto y el
oxido de litio metalico se usan como material activo de electrodo positivo, apenas se generan grietas sobre la
superficie de las particulas de material activo durante la carga y descarga, de modo que es posible evitar la
generacién de gas debido a una reaccién con un electrolito y evitar que el material activo de electrodo positivo se
disuelva en el electrolito debido a una reaccién entre un nucleo y un &cido fluorhidrico derivado del electrolito.

El material conductor no esta particularmente limitado siempre que tenga conductividad sin provocar un cambio
quimico en la bateria. Los ejemplos del material conductor pueden incluir grafito; un material a base de carbono tal
como negro de humo, negro de acetileno, negro de Ketjen, negro de canal, negro de horno, negro de lampara y
negro térmico; una fibra conductora tal como fibra de carbono y fibra metélica; polvo metélico tal como polvo de
fluorocarbono, polvo de aluminio y polvo de niquel; una fibra corta monocristalina conductora tal como 6xido de zinc
y titanato de potasio; un éxido metalico conductor tal como éxido de titanio; o un material conductor tal como un
derivado de polifenileno y similares. Los ejemplos especificos de un material conductor disponible comercialmente
pueden incluir la serie de negro de acetileno (productos de Chevron Chemical Company), el negro de denka
(producto de Denka Singapore Private Limited, Gulf Oil Company, etc.), el negro de ketjen, la serie EC (producto de
Armak Company), Vulcan XC-72 (producto de Cabot Company) y Super P (producto de Timcal).

El aglutinante es un componente para ayudar en la unién de un material activo y un material conductor, y en la unién
a un colector de corriente, y normalmente se afiade en una cantidad del 1-30 % en peso basado en el peso total de
una mezcla que incluye una capa de material activo de electrodo positivo. Los ejemplos del aglutinante pueden
incluir poli(fluoruro de vinilideno), poli(alcohol vinilico), carboximetilcelulosa (CMC), almidén, hidroxipropilcelulosa,
celulosa regenerada, polivinilpirrolidona, tetrafluoroetileno, polietileno, polipropileno, un monémero de etileno-
propileno-dieno (EPDM), un EPDM sulfonado, caucho de estireno y butileno, caucho de fltor, diversos copolimeros
de los mismos y similares.

La carga es un componente para suprimir la expansiéon de un electrodo y se usa como componente opcional. La

carga no esta particularmente limitada siempre que sea un material fibroso sin provocar cambios quimicos en la
bateria. Por ejemplo, puede usarse un polimero a base de olefina tal como polietileno y polipropileno; o un material
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fibroso tal como fibra de vidrio y fibra de carbono.

El electrodo negativo se fabrica, por ejemplo, aplicando una mezcla de electrodo negativo sobre un colector de
corriente de electrodo negativo, seguido de secado y prensado con rodillo, en el que la mezcla de electrodo negativo
se prepara mezclando un material de electrodo negativo que contiene un material activo de electrodo negativo con
un disolvente.

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

El electrolito se refiere a un electrolito usado en una bateria secundaria, el electrolito que se compone de un
disolvente organico que tiene una constante dieléctrica alta y una viscosidad alta, un disolvente organico que tiene
una viscosidad baja, una sal de litio y similares, y puede incluir ademas diversos tipos de aditivos para mejorar el
rendimiento de una bateria. Sin embargo, la presente invencién no se limita al uso de un electrolito especifico.
Puede usarse cualquier electrolito usado normalmente y el tipo de electrolito no esta limitado.

Modo para llevar a cabo la invencién

A continuacién en el presente documento, la presente invencién se describird en detalle con referencia a los
ejemplos. Sin embargo, los siguientes ejemplos son meramente ilustrativos de la presente invencién y no pretenden
limitar el alcance de la presente invencién.

Ejemplo 1

Se mezclaron 0,1 partes en peso de acido tanico, 11,9 partes en peso de particulas de aliumina que tienen un
diametro de particula promedio (Dso) de 0,5 pm y que tienen un area de superficie BET de 6 m?%g, 2,1 partes en peso
de particulas de alimina que tienen un diametro de particula promedio (Dsg) de 0,25 um y que tienen un area
superficie BET de 20 m?g, 3,9 partes en peso de un aglutinante en el que se mezclan poli(fluoruro de vinilideno)-
hexafluoropropileno (PVdF-HFP) y poli(fluoruro de vinilideno)-clorotrifluoroetilieno (PVdF-CTFE) en una razén en
masa de 7:3, y 82 partes en peso de una disoluciéon de acetona, y la mezcla se sometié a mezclado usando un
homomezclador (nombre del producto: Dispermat LC, fabricante: VMA) durante 30 minutos para preparar una
composicién de suspensién para recubrir un separador.

Después de eso, la composicion de suspension preparada para recubrir un separador se colocd en un agitador
orbital (tamafio de perla 1 mm) y luego se sometié a un procedimiento de dispersién durante 3 horas a 300 rpm.

Ejemplo 2

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 1
excepto que se mezclaron 0,2 partes en peso de &cido ténico y 3,8 partes en peso del aglutinante, y la composicién
de suspensién preparada se sometié a un procedimiento de dispersion de la misma manera que en el ejemplo 1.
Ejemplo 3

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 1
excepto que se mezclaron 0,3 partes en peso de 4cido tanico, 3,7 partes en peso del aglutinante y la composicién de
suspensién preparada se sometié a un procedimiento de dispersién de la misma manera que en el ejemplo 1.
Ejemplo 4

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 1
excepto que se mezclaron 0,4 partes en peso de &cido ténico y 3,6 partes en peso del aglutinante, y la composicién
de suspensién preparada se sometié a un procedimiento de dispersion de la misma manera que en el ejemplo 1.
Ejemplo 5

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 2
excepto que se usé quercetina en lugar de &cido tanico, y la composiciéon de suspensién preparada se sometié a un
procedimiento de dispersion de la misma manera que en el ejemplo 1.

Ejemplo comparativo 1

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 2
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excepto que se usd un derivado de 4cido carboxilico (nombre del producto: Efka FA 4671, fabricante: BASF) en
lugar de &cido ténico, y la composicién de suspensién preparada se sometié a un procedimiento de dispersién de la
misma manera que en el ejemplo 1.

Ejemplo comparativo 2

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 2
excepto que se us6 un derivado de fosfato (nombre del producto: DISPERBYK-145, fabricante: BYK) en lugar de
acido tanico, y la composiciéon de suspension preparada se sometié a un procedimiento de dispersién de la misma
manera que en el ejemplo 1.

Ejemplo comparativo 3

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 2
excepto que se us6 un polimero a base de uretano (nombre del producto: Efka PU 4063, fabricante: BASF) en lugar
de acido ténico, y la composicién de suspensién preparada se sometié a un procedimiento de dispersién de la
misma manera que en el ejemplo 1.

Ejemplo comparativo 4

Se preparé una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 2,
excepto que se usé un copolimero de nitrilo-butadieno hidrogenado en lugar de acido tanico, y la composiciéon de
suspensién preparada se sometié a un procedimiento de dispersién de la misma manera que en el ejemplo 1.

Ejemplo comparativo 5

Se preparé una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 2,
excepto que se usé alcohol etilenvinilico en lugar de &cido tanico, y la composicién de suspensidén preparada se
sometié a un procedimiento de dispersién de la misma manera que en el ejemplo 1. Sin embargo, dado que el
alcohol etilenvinilico no se disolvié en acetona, que es un disolvente, no se logré adecuadamente la dispersién de la
suspensién.

Ejemplo comparativo 6

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 2
excepto que se usé polivinilpirrolidona en lugar de é&cido ténico, y la composicidén de suspensién preparada se
dispers6 de la misma manera que en el ejemplo 1.

Ejemplo comparativo 7

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 2
excepto que se us6 acido galico en lugar de acido tanico, y la composicién de suspensién preparada se dispersé de
la misma manera que en el ejemplo 1.

Ejemplo comparativo 8

Se prepard una composicién de suspensién para recubrir un separador de la misma manera que en el ejemplo 2
excepto que se usé pirogalol en lugar de acido tanico, y la composicién de suspensién preparada se dispersé de la
misma manera que en el ejemplo 1.

Ejemplo experimental 1

Se midieron respectivamente el didmetro de particula promedio (um) y la velocidad de sedimentacién de particulas
(um/s) de las particulas en la composicién de suspensidn preparada en cada uno de los ejemplos 1 a 5 y los
ejemplos comparativos 1 a4y 6 a 8, y se muestran los resultados en la tabla 1 a continuacién.

Se midi6 el diametro de particula promedio en cada una de las composiciones de suspensién usando un analizador
de tamafio de particulas (nombre del producto: MASTERSIZER 3000, fabricante: Malvern), y se midi6é la velocidad
de sedimentacidén de particulas usando un analizador de dispersién (nombre del producto: Lumisizer, Fabricante :
LUM) en un estado en el que se aplicé fuerza centrifuga a una velocidad de rotacién de 200 rpm.

[Tabla 1]

Diametro de particula| Velocidad de sedimentacion de
promedio (um) particulas (pm/s)
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Ejemplo 1 0,78 1,38
Ejemplo 2 0,49 1,21
Ejemplo 3 0,47 1,65
Ejemplo 4 0,45 2,21
Ejemplo 5 0,54 2,3
Ejemplo 0,53 3,62
comparativo 1

Ejemplo 8,71 31,59
comparativo 2

Ejemplo 9,2 25,0
comparativo 3

Ejemplo 3,97 10,78
comparativo 4

Ejemplo 5,85 27,15
comparativo 6

Ejemplo 1,07 4,32
comparativo 7

Ejemplo 2,12 4,51
comparativo 8

Tal como se muestra en la tabla 1, en el caso de la composicién de suspensién de cada uno de los ejemplos 1 a 5
en los que se us6 un compuesto fenélico que incluye dos o més anillos aromaticos, las particulas en la composicién
de suspension tenian un didmetro de particula promedio pequefio de 1 um y una baja velocidad de sedimentacién
de particulas. Por tanto, puede confirmarse que la dispersién se logré bien. Sin embargo, en el caso de la
composicién de suspension del ejemplo comparativo 1 en el que se usd un dispersante a base de acido carboxilico,
las particulas en la composicién de suspensién tenian un didmetro de particula promedio relativamente pequefio
pero una velocidad de sedimentacidén de particulas alta. Por tanto, la dispersabilidad se deteriord rapidamente. En el
caso de la composiciéon de suspensién del ejemplo comparativo 2 en la que se usé un dispersante a base de acido
fosférico, la composicién de suspensién del ejemplo comparativo 3 en la que se us6 un dispersante a base de
uretano, la composicién de suspensién del ejemplo comparativo 4 en la que se us6 un dispersante a base de nitrilo-
butadieno, y la composicidén de suspensién del ejemplo comparativo 6 en la que se usd un dispersante de
polivinilpirrolidona, el diametro de particula promedio y la velocidad de sedimentacién de las particulas en todas las
composiciones de suspension fueron altos. Por tanto, puede confirmarse que la dispersabilidad fue toda mala.
Mientras tanto, los ejemplos comparativos 7 y 8 en los que se us6 un compuesto fendlico que incluia un anillo
aromatico tenian mejor dispersabilidad en suspensién que los ejemplos comparativos 2 a 6 en los que se usé un
dispersante tipico, pero tenian peor dispersabilidad que los ejemplos 1 a 5.

Ejemplo experimental 2

La composicién de suspensién preparada en cada uno de los ejemplos 1 a 5y los ejemplos comparativos 1a4y6a
8 se aplicé sobre un sustrato poroso de polietileno y luego se secé a 50 °C para formar una capa de recubrimiento.
Después de eso, para evaluar la adhesién entre la capa de recubrimiento y el sustrato poroso, se unié cinta
adhesiva de doble cara a una placa de vidrio y luego se unié el sustrato poroso que tenia la capa de recubrimiento
formada sobre él de manera que la superficie de la capa de recubrimiento se adhiere a la cinta adhesiva. Después
de eso, se midi6 la resistencia (fuerza de despegado) requerida para despegar la capa de recubrimiento del sustrato
poroso mientras se realizaba el despegado a 180 grados a una velocidad de 200 mm/min usando una maquina de
prueba universal (UTM).

Los resultados de la medicidn se calificaron como O cuando la fuerza de despegado era de 180 gf/15 mm o mayor,
A cuando la fuerza de despegado era de 100-180 gf/15 mm y X cuando la fuerza de despegado era inferior a
100 gf/15 mm.

[Tabla 2]
Adhesién al sustrato
Ejemplo 1 o
Ejemplo 2 o

10



ES 2977 448 T3

Ejemplo 3 o
Ejemplo 4 o
Ejemplo 5 o

Ejemplo comparativo 1

Ejemplo comparativo 2

Ejemplo comparativo 3

Ejemplo comparativo 4

Ejemplo comparativo 6

Ejemplo comparativo 7

BB | XX X]|X]|X

Ejemplo comparativo 8

Tal como se muestra en la tabla 2, la capa de recubrimiento formada a partir de la composicién de suspensién de
cada uno de los ejemplos 1 a 5 tuvo una adhesién més excelente al sustrato que la capa de recubrimiento formada a
partir de la composicién de suspensién de cada uno de los ejemplos comparativos 1a4y 6 a 8.
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REIVINDICACIONES

Composicién de suspension para recubrir un separador de bateria secundaria, comprendiendo la
composicién de suspension:

un compuesto fendélico que incluye dos o mas anillos aromaticos;
particulas inorgénicas;

un aglutinante; y

un disolvente;

en la que el compuesto fenédlico que incluye dos o més anillos arométicos se incluye en una cantidad de
1-15 partes en peso basado en 100 partes en peso del aglutinante.

Composicién de suspensién segun la reivindicacién 1, en la que el compuesto fenélico que incluye dos o
mas anillos aromaticos comprende al menos una de una estructura de catecol y una estructura de galol en
al menos uno de los anillos arométicos.

Composicién de suspensién segun la reivindicacién 1, en la que el compuesto fenélico que incluye dos o
mas anillos aromaticos es uno o mas seleccionados del grupo que consiste en baicalina, luteolina,
taxifolina, miristina, quercetina, rutina, catequina, galato de epigalocatequina, buteina, piceatannol y acido
tanico.

Composicién de suspension segln la reivindicacién 1, en la que las particulas inorganicas comprenden dos
tipos de particulas inorganicas que tienen diferentes areas de superficie especifica (BET).

Composicién de suspensidn segun la reivindicacién 4, en la que las particulas inorganicas comprenden una
primera particula inorganica que tiene un area de superficie especifica (BET) de menos de 10 m%g y una
segunda particula inorganica que tiene un area de superficie especifica (BET) de 10 m?/g a 30 m?/g.

Composicién de suspension segln la reivindicacion 1, en la que las particulas inorgénicas tienen un Dsg de
0,1-10 pum.

Composicién de suspension segln la reivindicacion 1, en la que las particulas inorgénicas tienen un Dgg de
30 um o menos.

Composicién de suspensién segun la reivindicacién 1, en la que el aglutinante se incluye en una cantidad
de 10-50 partes en peso basado en 100 partes en peso de la particula inorganica.

Composicién de suspensién segun la reivindicacién 1, en la que el diametro de particula promedio (Dsg) de
particulas en la composicién de suspensién medida después de dispersar la composicién de suspension
durante 3 horas a 300 rpm no es mas de 2 veces el didmetro de particula promedio (Dso) de las particulas
inorganicas.

Composicién de suspensién segln la reivindicacién 1, en la que la velocidad de sedimentaciéon de
particulas de la composicién de suspensiéon medida en un estado en el que se aplica fuerza centrifuga a la
composicién de suspensién a una velocidad de rotacién de 200 rpm es 3 um/s 0 menos.

Separador de bateria secundaria que comprende un sustrato y una capa de recubrimiento colocada sobre
la superficie del sustrato y formada a partir de la composicién de suspensidn para recubrir un separador de
bateria secundaria segun la reivindicacién 1.

Separador de bateria secundaria segln la reivindicacién 11, en el que el separador tiene una fuerza de
despegado entre el sustrato y la capa de recubrimiento de 180 gf/15 mm o mayor.

Bateria secundaria que comprende:

un electrodo positivo;

un electrodo negativo;

el separador segun la reivindicacién 11 dispuesto entre el electrodo positivo y el electrodo negativo; y

un electrolito.
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