PRIHLASKA VYNALEZU

zvefejnéna podle § 31 zikona & 527/1990 Sb.

(179) (22) Prblaseno: 29,05,2002
CESKA (32) Datum podéni prioritni ptihi&tky:  (1.06.2001
REPUBLIKA (31) Cislo prioritni prihlasky: 2001 /870707

(33) Zemg priority:  [J§
(40) Datum zvefejnén prihlasky vynélezu:

(Vi&stnik &, 7/2004)
(86) PCT islo:  PCT/IL2002/000420
(87) PCT ¢islo zvelejnéni: WO 2002/09794]

URAD
PRUMYSLOVEHO
VLASTNICTVI

(71) PrihlaSovatel:
BAR-ILAN UNIVERSITY, Ramat Gan, IL

(72) Pavodee:
Aurbach Doron, Bnei Brak, IL
Chasid Orit, Zur-1'gal, IL
Gofer Yossi, Hod Hasharon, IL
Gizbar Chaim, Holon, IL

(74) Zastupce:
Cermak Karel jr., JUDr. Ph.D., Nérodni 32, Praha 1,
11000

(54) Nazev pfihlatky vyndlezu:
Vysoce energetické dobijeci elektrochemické
¢linky

(57) Anotace:

Redent se tyka pevného gelového typu bezvodého elektrolytu
pouZitelného v elektrochemickém ¢lénku, kde uvedeny
elektrolyt zahmuje: (a) alespoii jednu polymemi sloudeninu;
(b) alespoti jedno organické rozpoustdlo; a (c) alespofi jednu
elektrolyticky aktivni siil reprezentovanou obecnym vzorcem;
M'(ZR X}, kde M'se zvoll z mnoZiny sestavajici z hofiku,
vipniku a hlinfku; Z se zvoli z mnoziny sestdvajici z hliniku,
boru, fosforu, antimonu a arsenu; R reprezentuje radikaly
zvolené z nasledujici mnoZiny zahrnujici alkylovy radikal,
alkenylovy radikal, arylovy radikal, fenylovy radikal,
benzylovy radikal a amidoskupinu; X znamend atom halogenu
(I, Br,C,F;m=2a23;n=0a5aq=6vplipad®, Ze Z
znamend fosfor, antimon aarsen;an=90az3aq=4v
ptipadé, Ze 7 znamend hlinik a bor, pfitemZ polymerni
slouenina, organické rozpouitédlo a elektrolyticky aktivni sl
vzéjemné reaguji za vzniku bezvodého elektrolytu, majiciho
strukturu typu pevny gel. Pevny gelovy bezvady elektrolyt se
vyhodné zabuduje do vysoce energetického dobfjeciho
elektrochemického &lanku, ktery dale obsahuje kovovou
anodu a vimezefenou katodu.

CZ 2003 - 3354 A3

21) Cislo dokumentu:

2003-3354

(13) Druh dokumentu: A3

) Int.cl :
HO1M 6/14




01-2739-03-Ce fu

Vysoce energetické dobiject elektrochemické &lanky

Oblast techniky

Vynalez se tyk& elektrochemickych &lénkd pouZivajicich
jako elektrolyt bezvody gelovy polymer s vmeze¥fenou
katodou, a konkrétnéji elektrochemickych ¢lankt
poutivajicich bezvody gelovy polymerni elektrolyticky

systém, vmeze¥enou katodu a ho¥likovou anodu.

Dosavadni stav techniky

Jgou zn&my ruzné druhy dobijecich vysoce energetickych
elektrochemick¢ch &lankl. Tyto &lénky zpravidla gestivaji z
oxidu p¥echodného kovu nebo chalkogenidového katodového
aktivnfho materidlu, z anodového aktivniho alkalického kovu
nebo interkaldtové sloudeniny na bazi alkalického kovu a z
roztoku elektrolytu obsahujiciho sul na bazi alkalie
rozpudtdnou v aprotickém organickém nebo anorganickém

rozpoust&dle nebo z polymerniho elektrolytu.

Teoreticky je dobijeci <&lanek schopen se neomezené
nabijet a vybijet, nicmén& v praxi Jje tento vykon
nedosa¥itelny. Degrada®ni mechanizmy rtznych anod, katod a
elektrolyt® jsou komplexni a odborniktim v daném oboru

Znamy .

Pro systém baterie jsou vhodné dva zékladni typy
katod, které lze dobijet p¥i teplot& okoli. Lze pouZit
kapalnou katodu, kterd umoZni snadny priub&h reakci. Kapalné

katody jsou rovn&% vyhodné z toho davodu, 7e tenké filmy
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neboli krusty, které se tvo¥i na povrchu katody maji
tendenci praskat, takZe aktivita katody zustava vysoko nad
prib&hem cyklu. Nicmén& mobilita materi&lu katody zplsobuje
to, %e p¥i kontaktu s anodou dochdzi ke zkratovani &lanku.
Elektrochemicky &lé&nek s kapalnou katodou tedy vyZaduje

vytvo¥eni ochranného izolafniho filmu na anodé&.

Pevnid katoda musi byt nerozpustnd v elektrolytu a musi
byt schopna v podstat® reverznim a rychlym zpisobem
absorbovat a desorbovat icnt kompenzujici néboj. Zakladnim
pfikladem pevné katody této varianty je vmeze¥end katoda.
Interkaldtova (vsazend) chemie se zam&Fuje na vsazeni iontl
nebo neutrialnich molekul do anorganické nebo organické
matrice. U typické vmezetené katody se kationty rozpuSténé
v roztoku elektrolytu wvsadi do struktury anorganické

matrice.

Skupinu zv1ast& dhleZitych interkaldtovych materidld
tvo¥i tzv. materidly Chevrelovy faze, které jsou rovnéz
zndmy jako Chevrelovy slouleniny. Chevrelovy slouleniny
obsahuji nem&nnou ast sestavajici z molybdenu a
chalkogenu, tj. siry, selenu, telluru, nebo jejich smési.
Nem&nnd &&st ma zpravidla obecny vzorec MogT,, kde T
reprezentuje chalkogen: a n je zpravidla p¥ibliZné 8.
Unikatni krystélické struktura Chevrelovych  fézovych
materidlt umoZfuje vratné, Castelnd vratné nebo nevratné
vsazeni jednoho nebo vice kovovych iontu. Stechiometrii
interkalatové slouleniny miZe reprezentovat MgMogT,, kde M
reprezentuje interkaldtovy (vsazeny) kov a x se miZe m&nit
od 0 (bez vsazendho kovu) do 4 nebo mén&, v zavislosti na

vlastnostech konkrétniho kovu.

Vsazeni kovovych iontti do Chevrelovy sloufeniny uvolni

energii. Vzhledem k tomu, Ze tento proces je Céstelné nebo
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zcela vratny, jsou tyto slouleniny =zvla3t&€ vhodné jako
elektrody v elektrochemickych &l&ncich. Napfiklad lithium,
hlavni interkalatovy iont, 1lze 2z Chevrelovy slouleniny
izolovat aplikaci elektrické energie. Energie se wuvolni

jako elektricka energie po reinterkalaci.

Katodovy aktivni materidl ve vysoce energetickych
dobijecich elektrochemick§ch &lé&ncich musi byt sparovén s
vhodnym anodovym aktivnim materidlem, ktery je nejb&inéji
vyradb&n z aktivniho kovu, jakym je nap¥iklad alkalicky kov.
Nicmén& vykon konkrétniho pédru anoda-katoda Jje silné
ovlivnén povahou elektrolytického systému. Je zndmo, Ze
ur¥éité bezvodé elektrolyty poddvaji dobry vykon v kombinaci
s uréitym parem anoda-katoda a s jinymi pary anoda-katoda
jsou neddinné nebo je jéjich G&innost vyraznd& ni%Zi bud
proto, ¥e roztok slofek elektrolytu neni stabilni, nebo
proto, %e slofky roztokli b&hem cyklu aktivni elektrody

degraduji.

Proto se celd ¥ada dokumentt tykajicich se dosavadniho
stavu techniky zabyvid katodovym aktivnim materidlem,
anodovym aktivnim materidlem a elektrolytem nejen jako
nezavislymi entitami, ale rovn&Z jako soulédstmi vhodného

bateriového systému.

Patent US 4 104 450 (Klemann a kol.) popisuje
reverzibilni baterie s anodou vyrobenou z alkalického kovu,
chalkogenidovou katodou a 8 elektrolytickym systémem na
bazi organokovovych soli alkalickych kovii v organickych

rozpoustédlech.

Rovn&? jsou popsény bezvodé elektrolytické systémy
obsahujici soli alkalickych kovii na b&zi aniontd boru nebo

hliniku, které rovné&Z obsahuji organické skupiny.
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Organobor&tové goli alkalickych kovll reprezentované

obecnym vzorcem

. - -
ﬁl
M’ RzL—]ai.-—Rz
R3
| .
jsou popsédny v patentu US 4 511 642 (Higashi a kol.), kde

Rl a¥ R4 znamenaji organické radikdly zvolené z nésledujici
mno¥iny =zahrnujici alkylovy radikdl, arylovy radikal,
alkenylovy  radikal, cykloalkylovy  radikal, allylovy
radikdl, heterocyklicky radikdl a kyanoskupinu a M’

reprezentuje iont alkalického kovu.

Patent US 4 139 681 popisuje &lanky obsahujici
komplexy soli elektrolyticky aktivniho kovu majici obecny
vzorec ZMR,X;, kde Z znamend kov z mnoZiny obsahujici
hlinfik, R jsou specifikované halogenované organické
radikdly, X se zvoli =z xlznych halogenidd, alkylovych
skupin, arylovych  skupin, alkylarylovych  skupin a
arylalkylov§ch skupin. M oznaduje alkalicky kov, p¥ifemZ

vyhodné provedeni p¥edstavuje lithium.

Patent US 4 542 081 (Armand a kol.) popisuje roztoky
pro konstrukei pevnych elektrolytickych materidld
elektrochemickjch generadtorli. Zde popsand sloufenina md

obecny vzorec
(R'CEC) 4Z-I M+I

kde Z znamend trojvazny prvek, ktery je schopen dostat se

do 4-koordinace, jakym je nap¥iklad hlinik, a R
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reprezentuje skupiny, které nep¥edstavuji darce protonu.

M oznaduje alkalicky kov.

V¢ée zmindny dosavadni stav techniky, v&etné patentl
US 4 104 450, US 4 511 642, US 4 139 681 a US 4 542 081,
specifikuje, Ze M oznafuje alkalicky kov. PouZiti ancdy na
bazi kovu alkalickych zemin, jakym je napfiklad ho¥cik, se
zd4 byt nevyhodnym v porovndni s pouZitim alkalického kovu,
jak¢ym je napf¥iklad lithium, protoZe anody na bazi
alkalického kovu jsou mnohem snadn&ji ionizovatelné neZ
anody na bazi kovu alkalickych zemin. Kromé toho po vybitg
musi byt &lének schopen op&tovného ukladani anodového kovu,
ktery se rozpustil b&hem vyboje, a to v relativné Zistém

stavu a bez tvorby usazenin na elektrodach.

Nicmén& alkalické baterie vykazuji celou ¥adu nevyhed.
Alkalické kovy, a zejména lithium, jsou p¥iliS drahé.
Alkalické kovy jsou vysoce reaktivni. Alkalické kovy jsou
rovné&¥ vysoce hoflavé, a ohefl zplisobeny reakci alkalického
kovu s kyslikem nebo jinym aktivnim materidlem se extrémné
t&%ce hasi. Lithium je jedovaté a je zndmo, Ze slouleniny
lithia zpisobuji z4va¥né fyziologické poruchy, a to i v
minimalnim mno¥stvi. PouZiti alkalickych kovi tedy vyZaduje
specializované prost¥edky, jakymi Jsou naptiklad suché

prostory, specializované vybaveni a specializované postupy.

Naopak kovovy ho¥&ik a kovovy hlinik Jsou snadno
zpracovatelné. Tyto kovy jsou reaktivni, ale podléhaji
rychlé pasivaci povrchu, takZe kovy vykazuji vysoce
stabilni chovéni. Jak ho¥&ik, tak hlinik jsou v porovnani s

alkalickymi kovy relativn& laciné.

Patent US 4 894 302 (Hoffman a kol.) popisuje

elektrochemicky &lanek majici vmeze¥enou katodu, anodu na
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bazi kovu alkalické zeminy a bezvody kapalny elektrolyt,
ktery obsahuje organické rozpoudt&dlo a elektrolyticky
aktivni organckovevou sl kovu alkalickych zemin

reprezentovanou obecnym vzorcem

R‘l
. M™? R4——T—R2

R3
- 4,

kde 7 znamend bor nebo hlinik; R1 aZ R4 znamenaji radikaly
zvolené z nésledujici mno%iny zahrnujici alkylovy radikal,
arylovy  radikal, alkylarylovy  radikal, arylalkylovy
radikail, alkenylovy radikal, cykloalkylovy radik&l,
allylovy radikdl, heterocyklicky alkylovy radikal a
kyanoskupinu; a M reprezentuje kov alkalickych zemin, jakym
je naptiklad ho¥®ik. Tyto radikdly mohou byt inertné
substituovany substituenty, které nemaji 8kodlivy vliv na
elektrolytické vlastnosti elektrolytickeé kompozice, pokud
jde o (G&innost v elektrochemickém &lanku, a tyto
substituované radikaly mohou byt tedy nap¥iklad
halogenovanymi nebo &aste®né& halogenovanymi  derivaty
radikdlt vySe zmindné mnoZiny. Zatimco vy&tu &irokého
spektra organickych radikd&ld a halogenovanych organickych
radik&ld je zde vénovéna velkad pozornost, navdzdni kovovych
druht aniontu (Z) na dald®i anorganické druhy zde zmifiovano

neni.

Patent US 5 491 039 popisuje pevny Jjednofézovy
elektrolyt  obsahujici pevnou polymerni  matrici a

organckovovou iontovou sll reprezentovanou obecnym vzorcem

Mc (ZRn) ,
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kde Z znamend bor, hlinik nebo titan; R reprezentuje ruzné
substituované nebo nesubstituované organické radikaly; M
oznaduje lithium, sodik, draslik nebo hof¢ik, c je 1 nebo
2, a n je celé ¢&islo od 1 do 6. Stejn& jako v patentu
US 4 894 302 je zde popsano #iroké spektrum organickych
radikalu zahrnujicich halogenované organické radikdly, ale
navazani kovového druhu aniontu (Z) na dal3i anorganicky
druh zde popsano neni. Ve vBech p¥ipadech je kovovy druh Z
navdzén na atom uhliku. Konkrétn&ji zde neni popséno primé
navidzani kovového druhu aniontu (Z) na atom halogenu. Je
t¥eba zdliraznit, %e toto je zv1&%t& vyznamné s p¥ihlédnutim
k faktu, Ze patent US 5 491 039 popisuje extrémné& Siroké
rozmezi radikalll, které by mohly byt vhodné pro navéazini na

kovovy druh aniontu.

Patent US 5 491 039 i patent US 4 894 302 popisuji
elektrochemické &lanky majici anodu na bazi kovu alkalické
zeminy, Jjakym je nap¥iklad ho¥&ik. Nicmén& v p¥ipadé
komerdniho vyuZiti musi byt ho¥&ikové baterie znalnou mérou
dobijeci a musi mit rozummou skladovaci dobu. UdrZeni
elektrického nap&ti 1,5 V je u b&%Znych vmezefenych katod a
elektrolyt podle dosavadniho stavu techniky problematické
nebo zcela nemo¥né. Ho¥&ikové baterie pracujici p¥i 1,5V

maji zna¥nou tendenci uklédat elektrolyt a povlékat a/nebo

pasivovat oba povrchy elektrod.

v souvisejici patentové p¥ihlésce, sériové
&. 09/419 940, Je popsdn novy typ elektrolytu pro
elektrochemicky &lének. Obecny vzorec elektrolytu Je
M'"™(ZRpXqn)m, kde: M' se zvoli z mnoZiny sestévajici z
ho¥&iku, véapniku a hliniku; Z se zvoll z mnoZiny
sestivajici z hliniku, boru, fosforu, antimonu a arsenu;
R reprezentuje radikdly zvolené =z nasledujici mnoZiny

zahrnujicf alkylovy radikdl, alkenylovy radikdl, arylovy
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radikal, fenylovy radikéal, benzylovy radikal a

amidoskupinu; X znamend atom halogenu (I, Br, Cl, F); m=1
a¥ 3; a n=0 a¥ 5 a gq=6 v p¥ipadé, Ze Z znamenéd fosfor,
antimon a arsen, a n=0 a%Z 3 a g=4 Vv p¥ipadé, Ze Z znamena
hlinik a bor. VySe zmindna souvisejici patentova prihlaska
popisuje sluditelnost tohoto typu elektrolytu s ho¥&ikem a

ho¥&ikovou Chevrelovu vmeze¥enou katodou obecného vzorce

p¥i poskytovéni béze pro vyrobu funk®n& schopné dobijeci

hotdikové baterie s nomindlnim nap&tim p¥esahujicim 1,5 V.

zvladtni zédjem je v soulasné dob& zaméfen na pouziti
pevnych polymernich elektrolytd v modernich bateriovych
systémech. Nahrazeni kapalného elektrolytu pevnym gelovym
polymernim elektrolytem poskytuje vihody ve smyslu
bezpednosti, flexibility designu a jednoduchosti vyrobniho

zatizeni a provoznich procest.

Gely na bdzi lithnych, sodnych a draselnych iontd jsou
z odborné literatury zndmy a n&které z nich maji urcitou
miru komerdniho vyu®iti. V ostrém kontrastu s tim bylo
velmi mélo praci provedeno s gely na bazi ho¥ednatych,
vapenatych a hlinitych iontua. Relativni nedostatek praci s
hotefnatymi, vapenatymi a hlinitymi gely 1lze piipsat
n&kolika fyzikélnim vlastnostem. Energie Vv m¥iZce soli
hot¥iku, vapniku a hlinfku je zpravidla podstatné vyS5i neZ
je tomu u soli alkalickych kovi. Je tedy extrémn& obtiZné
identifikovat polymerni matrici, kterd je natolik poléarni,
aby zplsobovala iontovou disociaci t&chto soli. Je treba
zdlraznit, 3%e rozpustnost v&tEiny téchto soli je velmi
nizk&, a to i ve vod® a v ostatnich vysoce dielektrickych

médiich, takZe mo¥nost nalezeni polymerniho média, které by

*84
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umo¥nilo jejich rozpouiténi p¥i rozumné iontové disociaci,
se jevi jako velmi vzdalenid. Krom& toho jsou hofelnaté,
vapenaté a hlinité ionty malé a vicevazné, a jednd se tedy
o ionty charakteristické extrémn& vysokou hustotou naboje,
kterd ma tendenci vi¥n& omezovat mobilitu iontd v roztoku.
Ofekiva se, ¥e prevodové Hittorfovo Cislo té&chto iontid bude
mensi nef 0,5 a elektricka vodivost roztokd t&chto iontd se
2d4 byt pro elektrolytické systémy podle vynédlezu

nedostatecna.

Dile je t¥eba =zdlraznit, Ze z&kladem kapalného
elektrolytu zmifiovaného vy%e  jmenovanou souvisejici
patentovou p¥ihldZkou je citlivy rovnovaZny stav v roztoku.
Elektrochemickd reaktivita elektrolytu je silné zavisléd na
struktu¥e a polarit® rozpou¥t&dla. Nap¥iklad nejéasté&ji
testovanym &terickym rozpouftddlem ve vySe zmifiovanych
kapalnych elektrolytickych systémech Jje tetrahydrofuran
(THF) . Studovalo se i pouZiti velmi podobného etheru, jakym
je nap¥iklad 2Me)THF, ktery se od THF li&i pouze pfidanim
jedné methylové skupinu. Tento zdénlivé& nepatrny rozdil ma
pouze maly vliv na polaritu rozpouSté&dla, ale v
elektrolytickém systému podle vyndlezu je tento rozdil
dostatedny na to, aby zplsobil segregaci komplexni soli a
ztradtu elektrochemické reaktivity. Tento p¥iklad jasné
demonstruje to, co je znadmo pouze na z&klad& teoretickych
podkladl, a to konkrétn&, %e rozpousté&dlo zasadné ovliviiuje

gtrukturu a reaktivitu komplexni soli elektrolytu.

Za prekvapivé by tedy bylo moZné oznalit nalezeni
polymerni matrice, ve které by byl elektrolyticky systém
podle vyndlezu rozpustny a se kterou by byl sluitelny do
té miry, %e by nedochizelo k segregaci komplexu ani k
reakei s polymerni matrici, a =zistala by tedy zachovana

elektrochemickd reaktivita.
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Pfed navrZzenim kapalného elektrolytického systému,
ktery je popsdn ve vySe zmifiované souvisejici patentové
p¥ihla%ce, byl jedinym zndmym typem elektrolytického
systému, ve kterém bylo moZné reverzibilné elektrochemicky
ukladat a rozpoudtdt ho¥dik, Grignardove ¢inidlio v
etherickém roztoku. Nap¥iklad Liebenow (Electrochimica
Acta, Sv. 43, ¢. 10 az 11, str. 1253 aZ 1256,
1998)p¥ipravil gelovy polymer na bdzi ethylbromidu
hoYednatého v roztoku tetrahydrofuranu s polyethylenoxidem
jako polymerni matrici a dokézal schopnost systému
redukovat a oxidovat hot¥&ik. Gelové polymery na bazi
Grignardovych &inidel mohou byt sice zajimavé z ve&deckého
pohledu, ale nelze je pouZit u komer&nich baterii. Extrémné
slabd anodovid stabilita gelovych polymert na Dbazi
Grignardovych &inidel p¥edem vyluCuje Jjejich mnoZnost
poufiti v pevnych gelovich elektrolytech. Grignardova
%inidla jsou navic oznadovdna za extrémné hoflave,

korozivni a nebezpedn& redukini materidly.

Existuje tedy pot¥eba vyvinout pevny polymerni bezvody
elektrolyt, ktery by umoZnil vyrdb&t pevné praktické
dobijeci Dbaterie, které by byly mnohem bezpeln&jsi,
gist&38f, G¢inn&j8i a ekonomi&t&j8i neZ doposud znamé
baterie. Dale by bylo vyhodné, pokud by jako zaklad pro
tento elektrolyt slouZil ho¥&ik, vépnik nebo hlinik, které

jeou lacinymi a roz&ifenymi surovinami.

Podstata vynalezu

Vyndlez se tykd nového typu pevného gelového
elektrolytu pouZitelného v elektrochemickych &lancich.

Vlastnosti tohoto pevného gelového elektrolytu =zahrnuji
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vysokou vodivost a elektrochemicky rozsah (,okno"“), ktery
mife presahovat 2,2 V vs. Mg/Mg*’. PouZfiti tohoto
elektrolytu ve vhodném &lanku podporuje v podstaté vratné
uklddadni kovu a vratny interkaladni proces na materialu

katody.

Vyndlez tedy poskytuje pevny gelovy typ bezvodého
elektrolytu pouZitelného v elektrochemickém &lanku, p¥ilemz
uvedeny elektrolyt =zahrnuje: (a) alespoifli jednu polymerni
sloudeninu; (b) alespoili jedno organické rozpousté&dlo a (c)
alespoii jednu elektrolyticky aktivni sil reprezentovanou

obecnym vzorcem:

M ! (ZRan-n) m?

o

kde: M' se zvoli z mnoZiny sestévajici z ho¥liku, vapniku a
hliniku; Z se zvoli z mnoZiny sestdvajici z hliniku, boru,
fosforu, antimonu a arsenu; R reprezentuje radikaly zvolené
z nasledujici mnoZiny =zahrnujici alkylovy radikél,
alkenylovy radik&l, arylovy radikdl, fenylovy radikéal,
benzylovy radikdl a amidoskupinu; X znamenad atom halogenu
(I, Br, Cl, F); m=2 a% 3; n=0 aZ 5 a g=6 v pfipadé, Zze Z
znamend fosfor, antimon a arsen, a n=0 aZ 3 a dg=4 Vv
pripadé, %e 2Z znamend hlinik a bor, p¥ifemZz polymerni
gloudenina, organické rozpoudtéddlo a elektrolyticky aktivni
sil vzajemné reaguji za vzniku bezvodého elektrolytu

majiciho strukturu typu pevny gel.

Podle daldiho aspektu vyndlezu se pevny gelovy bezvody
elektrolyt zabuduje do elektrochemického &lanku, ktery dale

zahrnuje kovovou anodu a vmezefenou katodu.

Podle jelt& dal&fho aspektu vyndlezu je poskytnut
bezvody elektrolyt pouZitelny v elektrochemickém ¢&lénku,

p¥i¥em# tento elektrolyt zahrnuje: (a) alespofl jedno

asee
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organické rozpoust&dlo a (b) alespon jednu elektrolyticky

aktivni stl reprezentovanou obecnym vzorcem:
M! (ZRan-n) mr

kde: M' se zvoli z mnoZiny sestdavajici z ho¥&iku, vapniku a
hliniku; Z se zvoli z mnoZiny sestédvajici z hliniku, boru,
fosforu, antimonu a arsenu; R reprezentuje radikdly zvolené
z nasledujici mnoZiny sestévajici z alkylového radikalu,
alkenylového radikalu, arylového radikalu, fenylovéhe
radikalu, benzylového radikdlu a amidoskupiny; X znamend
atom halogenu (I, Br, Cl, F); m=2 aZ 3; n=0 az 5 a g=6 Vv
pfipadé, Ze Z znameni fosfor, antimon a arsen, a n=0 aZ 3 a

g=4 v pfipadeé, Ze Z znamend hlinik a bor.

Podle jesté€ dal8iho aspektu vyndlezu se bezvody
elektrolyt zabuduje do elektrochemického &lanku, ktery déle

zahrnuje kovovou anodu a vmeze¥enou katodu.

Podle dal&ich znakd v niZe popsanych vyhodnych

provedenich podle vyndlezu znamend Z hlinik.

Podle dalSich znakl v niZe popsanych vvhodnych

provedenich podle vynalezu znamenid M' ho¥céik.

Podle dal&ich znakll v niZe popsanych vyhodnych

provedenich podle vynélezu znamend M' vépnik.

Podle dal8ich znakl v ni%e popsanych vyhodnych
provedenich podle vyndlezu je elektrolyticky aktivni soli
Mg [butylAlClsl,.

Podle dal&ich =znakl v niZe popsanych vyhodnych
provedenich podle vynédlezu je elektrolyticky aktivni soli
Mg {butylethylAlCl;),.
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Podle dal¥ich znakd v ni%e popsanych vyhodnych
provedenich podle vyndlezu se M' zvoli 2z wmnoZiny
sestdvajici z ho¥&iku a vapniku, Z znamend hlinik, R
reprezentuje alespoli jeden typ alkalického radikdlu a m

je 2.

Podle dal&ich =znakd v ni%e popsanych vyhodnych
provedenich podle vynédlezu obsahuje organické rozpoustédlo
tetraglym (tj. tetraethylenglykoldimethylether neboli di-
methoxytetraglykol) .

Podle dalsich znaki v nife popsanych vyhodnych
provedenich podle vyndlezu obsahuje organické rozpousté&dle

tetrahydrofuran.

Podle dal8ich znakll v niZe popsanych vyhodnych
provedenich podle vyndlezu slouZi polymerni sloudenina jako

matrice.

Podle dalZich znakll v niZe popsanych vyhodnych
provedenich podle vyndlezu se polymerni sloulenina zvoli z

mnoZiny sestdvajici z PVAF, PEO a PVC.

Podle daldich =znakd v niZ%e popsanych vyhodnych
provedenich podle vyndlezu se M' zvoli 2z mnoZiny
sestavajici 2z ho¥fiku a vépniku, 2Z znamend hlinik, R

znamend alespoll jeden typ alkalické&ho radikdlu a m je 2.

Podle dal8ich znakl v niZe popsanych vvhodnych
provedenich podle vyndlezu je vmeze¥enou katodou vmezefend

katoda na bazi Chevrelovy féze.

Podle dal&ich znakl v niZe popsanych vyhodnych
provedenich podle vyndlezu je vmeze¥end katoda na bazi

Chevrelovy f&ze reprezentovina obecnym vzorcem
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CungyMos Ss,
kde 12x>0 a 2=zy>0.

Podle dal&ich znakdt v niZ%e popsanych vyhodnych

provedenich podle vyndlezu je kovovou anodou ho¥&ik.

Podle dal¥ich =znakl v ni%e popsanych vyhodnych
provedenich podle vyn&lezu se polymerni sloufenina zvoli z

mnofiny sestavaiici z PVAF, PEO a PVC.

Podle dal3ich znakdt v nife popsanych vyhodnych
provedenich podle vynélezu se rozpoustédlo zvoli z mnoZiny

sestdvajici z THF a tetraglymu.

Cilem wvyndlezu Jje zcela odstranit nedostatky v
gsou¥asné dob& znamych pevnych gelovych elektrolytd a
poskytnout bdzi pro vyrobu funkdné& schopné dobijeci baterie
na bédzi ho¥&iku, vépniku a hliniku, kterd bude mit

nomindlni napéti pfresahujici 1,5 V.

Strudny popis obrézkd

vynadlez zde bude nyni popsén pouze formou p¥ikladnych
provedeni, pridem¥ popis bude doplné&n odkazy na doprovodné

vykresy, na kterych:

obr. 1 znézoriuje graf, ktery ukazuje typicky cyklicky
voltamogram pevného gelového elektrolytu podle vyndlezu
obsahujiciho matrici tvofenou Mg(AlCl,BuEt), soli a
tetraglymem v poly(vinylidenfluoridu) (PVdF) a ktery se

ziskal za pouZiti zlaté elektredy;

obr. 2 2znazorHuje graf nap&tovych vzorl elektro-

chemického &lanku sestdvajiciho z katody na bazi Chevrelovy
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fize, hotdikové kovové anody a pevného gelového elektrolytu
obsahujfciho matrici tvofenou Mg(AlCl,BuEt); soli a
tetraglymem v  poly(vinylidenfluoridu) (PVAF) podle
vynédlezu.

P¥edm&tem vyndlezu dje novy typ pevného gelového
elektrolytu pou¥itelného v elektrochemickych <&léancich.
Vlastnosti pevnéno gelového elektrolytu zahrnuji vysokou
vodivost a elektrochemicky rozsah, ktery miZe presahovat
2,2 V vs. Mg/Mg™. Pou%iti pevného gelového elektrclytu ve
vhodném &lénku podporuje v podstaté vratné ukladani

kovového ho¥&iku na anodovy proudovy sbéra¢ a vratnou

interkalaci (vsunuti) ho¥&iku do materidlu katody.

P¥esto, Zze lze alkalické kovy snadno ionizovat, bylo
pouziti jinych kovovych anod, jakymi Jsou nap¥iklad
hot&ikovd nebo hlinikovd anoda, shledédno 3jako vyhodné.
Ho¥&ik a hlinik jsou v porovnéni s alkalickymi kovy vyrazné
levn&j8i. Alkalické kovy jsou vysoce reaktivni a vysoce
ho¥lavé a oheil zptisobeny alkalickym kovem je velmi obtiZné
vhasit. Lithium je vyrazn& jedovaté a Jje znadmo, Ze
sloudeniny lithia zpusobuji zava?né fyziologické poruchy, a
to i v minimdlnim mnoZstvi. PouZiti alkalickych kovi tedy
vy¥aduje specidlni opat¥eni, nap¥iklad suché prostory,

specidlni vybaveni a specializované postupy.

Hot&ik a hlinik jsou reaktivni, ale podléhaji rychlé
pasivaci povrchu, takZe p¥i vBech praktickych aplikacich

jsou tyto kovy vysoce stabilni,

Ho¥&ik a hlinik jsou dostupné a nejsou drahé, jsou
netoxické, nerizikové a snadno zpracovatelné, a jako takové

jsou vysoce %&danymi surovinami pro elektrochemické &lanky,

aese
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a zejména pro elektrolytické roztoky a pevné gelové

elektrolyty.

Primdrni elektrochemické &l&nky na bazi ho¥&iku jsou
sice zndmy, nicmén& se jednd o nedobijeci &lénky, které se

poufivaji pouze pro vojenské Glely.

UdrZeni elektrického napé&ti 1,5 V je u obvyklych
vmezetenych katod a elektrolytd podle dosavadniho stavu
techniky problematické nebo zcela nemoZné. Ho¥likové
baterie pracujici p¥i 1,5 V Jjsou zvlast& néchylné k
rozkladu elektrolytu a k inkrustaci a/nebo pasivaci povrchu

elektrody.

Nyni se zjistilo, %e navzdory vySe naznalenym znamym
problémim miZe obtiZe wvznikajici p¥i spojeni polymerni
matrice 8 polarnim organickym rozpoulté&dlem  FeSit

elektrolyt podle vyndlezu majici obecny vzorec:
M' (ZRnXg-n) -

Tato smés vytva¥i polymerni gel, ktery vykazuje dostatelnou
vodivost p¥i teploté& mistnosti a ktery elektrochemicky
ukladéd a rozpousti kationt M' s vysckou reverzibilitou,
navzdory vSem vySe diskutovanym omezenim. Kationt M' se
zvoli z mnoZiny sestdvajici z ho#diku, vapniku a hlinfku.

Vyhodn&ji je kationtem M' hof&ik.

Z se zvoli z mnoZiny sestavajici z hliniku, boru,
fosforu, antimonu a arsenu; R reprezentuje alespcii jeden
typ radikdlu zvoleny 2z nésledujici mnoZiny zahrnujici
alkylovy radik&l, alkenylovy radikal, arylovy radikal,
fenylovy radikdl, benzylovy radikdl a amidoskupinu; X

znamend atom halogenu (I, Br, Cl, F); m=2 a% 3; a n=0 aZ 5
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a g=6 v ptipadé, Ze Z znamend fosfor, antimon a arsen, a

n=0 a%Z 3 a g=4 v pripad&, Ze Z znamend hlinik a bor.

Jak je pouZito v popisné &asti a v nésledujicich
patentovych nérocich, radikdl ,R™ oznaduje alespoil jeden
typ radikalu zvoleny 2z nésledujici mnoZiny zahrmnujici
alkylovy radikdl, alkenylovy radik&l, arylovy radikal,
fenylovy radikal, benzylovy radikdl a amidoskupinu.
P¥iklady elektrolyticky aktivnich soli majicich rtzné R
skupiny jsou Mg [butylethylalcCl,],, Mg [benzylethyl-
methylAlCl]l, a Cal[butylfenylAlCl,],.

Jak Jje pouZito v popisné Casti a v nasledujicich

patentovych nérocich, ,PEO“ oznaCuje polyethylenoxid;
~PVAF" oznaduje poly(vinylidenfluorid}; ,PVC" oznaluje
poly{vinylchlorid); ,Bu“ oznafuje butylovou skupinu; ,Et*

oznaluje ethylovou skupinu; a “THF“ oznafuje tetra-

hydrofuran.

Jak jiZ bylo popsano vyse, elektrochemicky rozsah
&lanku s pevnym gelovym elektrolytem podle vynalezu a
vhodnym pérem anoda-katoda je 2,2 V, takZe ¢&lének mlZe
pracovat stabilnim vratnym zpisobem p¥i 1,5 V bez rozkladu

pevného gelového elektrolytu a inkrustace elektrod.

U vyhodného provedeni pevny gelovy elektrolyt podle
vynidlezu funguje v elektrochemickém <¢lanku spoleiné s

kovovou ancdou a vmeze¥enou katodou.

Je znamo, Ze urlité bezvodé elektrolyty funguiji dobfe
s urditym parem anoda-katoda a jsou nel&inné nebo podstatné
méné G&inné v kombinaci s dalZimi pAry anoda-katoda, a to
bud z divodu neinertnosti elektrolytu nebo z divedu jeho
degradace bé&hem cyklu. Zjistilo se tedy, Ze o8etfeni

elektrolytu souvisi nejen s elektrolytem jako nezidvislou
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entitou, ale spise & elektrolytem jako souddsti systému

obsahujiciho p¥isludny par anoda-katoda.

Podle dalZich znakl v niZe popsanych vyhodnych
provedenich podle vynalezu se pevny gelovy elektrolyt podle
vyndlezu zabuduje do specifickych elektrochemickych &léankh

obsahujicich vhodny pér ancda-katoda.

Pro pevny gelovy elektrolyticky systém jsou sice jako
material anody vhodné rizné kovy, v&etn& hofciku, lithia,
hliniku a vépniku, nicméné zv14%tE& vhodna baterie zahrnuje
pevny gelovy elektrolyt podle vynalezu, kovovy hofZik jako

anodu a ho¥&ikovou vmezeFenou slouenina jako katodu.

U jest& daldiho vyhodné provedeni je hof&ikovou vmezefenou
aloudeninou katody ho¥&ikovd Chevrelova vmezetfend katoda

obecného vzorce
CungyMo £Ss,
kde x=0 a% 1 a y=0 az 2.

Principy provozu elektrolytického &lanku s vylepSenym
elektrolytem podle vyndlezu se stanou z¥Fejm&j&i po
prostudovani nésledujiciho popisu doplné&néhe o odkazy na
doprovodné vykresy a bpo prostudovdni Casti uvadéjici

p¥ikladnd provedeni vynalezu.

Pevny elektrolyt podle vyndlezu zahrnuje polymerni
sloudeninu, organické rozpoustédlo a elektrochemicky
aktivni organokovové soli obecného vzorce M' (ZRpXq-n) ms
ktery byl popsén vyse. Organckovové soli tohoto obecného
vzorce 1lze kombinovat se slufitelnymi neorganokovovymi
solemi nebo se slufitelnymi organokovovymi solemi 7jiného

obecného vzorce.
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Mnoho typd polymernich slou¥enin lze pouZit Jjako
matrici pro vytvofeni pevného gelového elektrolytu podle
vyndlezu, v&etn& poly(ethylenoxidu) (PEO), poly(propylen-
oxidu) (PPO), poly(vinylidenfluoridu) (PVAF), poly (hexa-
fluorpropylenu) (HFP), poly (vinylechloridu) (PVC), poly-
(methylmetakryldtu)  (PMMA), poly(akrylonitrilu)  (PAN),
(PEEK), (MEEP) a jejich smési.

Interkalatové katody pou¥ité ve spojeni s pevnym
gelovym elektrolytem podle vynalezu zahrnuji oxidy
pYfechodnych kovli, chalkogenidy a halogenidy a jejich
kombinace. Konkrétn&ji oxidy pFechodnych kovi zahrnuji
V,05, TiS,, MoS;, 2rS;, Co304, MnO;, Mn04 a chalkogenidy

zahrnuiji{ Chevrelovy féazové slouleniny.

p¥iklady provedeni vynélezu

P¥iklad 1

Ho¥dikova Chevrelova vmeze¥end katoda pouZitelnd ve
spojeni s pevnym gelovym elektrolytem podle vyndlezu se
syntetizovala podle postupu, Ktery vyvinuli Goecke a
Sch&lhorn (E. Goecke, R. Schdlhorn, G. Aselmann a

W. Muller-Warmuth) a publikovali v Inorg. Chem. 26,

str. 1805 (1987). Elementarni sira, molybden a m&d o vysoké
Gistot® se p¥idaly ve stechiometrickém pom&€ru 4:3:1. Po
dokonalém promichani a slisovéni do pelet se smés uzaviela
do kfemikové ampule za podtlaku 0,01 Pa. Ampule se umistilé
do pece a teplota se zvySovala rychlosti 400 °c/h na
450 °C. Teplota se udr¥ovala pfi 450 °C po dobu 24 h. Potom
se teplota op¥t zvyZovala rychlosti 400 °C/h na 700 °C a
p¥i 700 °C udrZovala 24 h. Potom se teplota zvy3ovala
rychlosti 120 °C/h na 1050 °C a p¥i 1050 °C se udrZovala
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48 h. Po ochlazeni na teplotu mistnosti rychlosti 120 °C/h
ge ampule oteviela rozlomenim. Ziskany sulfid
m&dnatomolybdenovy (CuzMosSs) se pomoci hmoZdife a tlouku

rozemlel na jemny prasek.

praskovy sulfid midnatomolybdenovy se smisil s
teflonem obsahujicim saze (CB). Vyslednad pasta se rozet¥ela
na sfto z nerezové oceli a lisovala. Kompozitovd elektroda
vytvo¥end timto zplsobem se suSila za vakua pfi teploté

mistnosti 24 h.

Elektroda se nasledn® podrobila chemickému nebo
elektrochemickému p¥edb&Znému o¥et¥eni, pIi kterém byla
odebrana &ast iont mddi z hostitelské matrice (CuzMogSs).
Elektrochemickd deinterkalace médi se provadd&la v bezvodém
prost¥edi 1M roztoku Mg(ClO.): Vv acetonitrilu. Odebiréni
jontt se provad&lo zplisobem galvanostatického nabijeni, pfi
kterém se ¥idila horni mez potencialu. Chemicka
deinterkalace mé&di se realizovala pfimou reakci CuMoeSs S
vodnym roztokem kyseliny obsahujicim FeCls jako oxida&ni

¢inidlo.

Po dikladném proplachnuti v acetonitrilu a nésledném
sufieni elektrody se cykly nabijeni-vybijeni provadély v 1M
roztoku Mg(ClO,), v acetonitrilu p¥i raznych rychlostech
snimdni v rozsahu -1,6 V a% 0,01 V vzhledem k Ag/ag™
referentni elektrodé. Byla pozorovéana pfedpokladana
elektrochemickd redoxni aktivita s hlavnim oxidaénim pikem
p¥i -1,219 V vs. Ag/Ag" a odpovidajicim hlavnim reduk&nim
pikem pFi -1,41 V vs. Ag/Ag’. N&boj souvisejici s
interkaladnim-deinterkaladnim  procesem byl 71 mAh/g,
respektive 72 mAh/g, coZ odpovidd y=1,09 a% 1,12 v obecném

vzorci

aed
-
*e 01
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Chemickd a elektrochemickd reverzibilita inter-

kala&niho procesu byla demonstrovéna na né€kolika cyklech.

P¥iklad 2

Pokud jde o obrézky, obr. 1 znézortfiuje graf ukazujici
typicky cyklicky voltamogram elektrochemického <&lanku
zahrnujicfho =zlatou elektrodu, pevny gelovy elektrolyt

obsahujici PVdF matrici s ether-ho¥efnatymi organchalo-

genovanymi alumindtovymi solemi a tetraglymovym
rozpou&tédlem.
Obr. 1 znazoriiuje potenciodynamické chovani

Mg (A1Cl,BuEt),, které vykazuje v p¥itomnosti tetraglymu v
PVAF matrici p¥i pouZiti zlaté pracovni elektrody. Pik pfi
0,8 V je disledkem ukladéni kovového hofliku a pik
p¥ibliZné pfi 0,7V je p¥ipisovén naslednému
elektrochemickému rozpoudt&ni kovového ho¥diku.
Elektrochemicky rozsah ziskany za pou2iti tohoto systému
ptesahuje 2,2 V. Z cyklického voltamogramu je zcela zF¥ejmé,

Ye proces ukl&dani a rozpousténi hoffiku je zcela vratny.

P¥iklad 3

P¥ipravil se elektrochemicky &lanek sestdvajici z
Chevrelovy fézové katody, hoftikové kovové anody a pevného
gelového elektrolytu obsahujiciho PVdF, Mg (A1C1,BuEt), soli
a tetraglymu. Katoda o hmotnosti 74,3 mg se vyrcobila ze
em®si m&di louhovaného Chevrelova fazového materialu

obsahujiciho 10 % hmotn. sazi s 10 % hmotn. PVAF jako

(XN X
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pojiva, kterd byla rozetfend na sito vyrobené z nerezové
oceli. Pevny gelovy elektrolyt se p¥ipravil z 0,25M
Mg (AlCl,BuEt), soli a tetraglymu v PVAF matrici. Anodu
tvo¥il kotou& vyrobeny z &istého kovového ho¥éiku o primé&ru

16 mm a tlou3tce 0,2 mm.

Baterie se zapouzd¥ila do  &¢lanku z nerezové oceli
,mincového typu" bez separdtoru. (lanek se podrobil cyklum
na standardnim pristroji pro nabijeni-vybijeni s proudovou
hustotou 23,3 mA/g. Meze potencidlu pro cyklus byly 0,5V

p¥i stavu Uplného vybiti a 1,8 V p¥i stavu Gplného nabiti.

Baterie se podrobila kontinudlni cyklizaci v d&asové
periodd 3 m&sice. Z obr. 2, na Kkterém Je prezentovano
n&kolik cyklt, je jasnd patrnd schopnost Clénku opakované
se vybijet a nabijet. Vykon baterie zistdvad silny po celou
dobu experimentu. M&¥end hustota néboje dosaZena p¥i kaZdém

vybiti je 61 mAh/g katodového materialu.

P*iklad 4

Pevny gelovy elektrolyt podle vyndlezu se p¥ipravil
nésledujicim zptsobem: komerdni reak&ni <inidlo MgBu; se
rozpustilo v heptanu. Komer&ni reakéni ¢&inidlo AlEtCl, se
po kapkadch p¥idalo do roztoku MgBu, podle moldrniho poméru.
Smés se 48 h michala pod inertnim plynem a Mg(BuEtAlCl;):
se vykrystalizoval z roztoku. RozpouZté&dlo se odstranilo
vakuaci. Do organoho¥ednaté soli se pozvolna p¥idala
etherovd rozpoudt&dla za vzniku nasyceného roztoku
(pFibli¥n& 0,5M). Komerdné dostupny préskovy PVdF urceny
pro aplikace do gelovych polymerd se pfidal do vyse
pridaného roztoku a smds se michala a ohfivala do té doby,

ne¥ se vytvo¥il jednofézovy polymerni gel.
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Na zavdr je t¥eba uvést,

p¥iklady provedeni vynalezu

charakter a nikterak neomezuji
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¥Ye vyde uvedeny popis a

majf pouze ilustrativni

rozsah vynédlezu, ktery je

jednoznadn& vymezen pIiloZenymi patentovymi naroky.
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PATENTOVE NAROKY

1. Elektrochemicky &lanek, vyznafujici se tim, Ze

kovovou anodu;

katodu; a

bezvody elektrolyt zahrnujici:

(1)

alespoil jedno organické rozpoudtédlo a

{ii) alesponl jednu elektrolyticky aktivni sl

reprezentovanou obecnym vzorcem:
M' (ZRnXq-n) o/

kde:

M! gnamend kationt, ktery se zvoli =z mnoZiny
sestdvajici z ho¥&iku, vapniku a hliniku;

Z se zvoli z mno¥iny sestdvajici z hliniku, boru,
fosforu, antimonu a arsenu;

R reprezentuje radikdly zvolené z nisledujici
mno¥iny obsahujici{ alkylovy radikal, alkenylovy
radik4l, arylovy radikal, fenylovy radikél,
benzylovy radikdl a amidoskupinu;

X znamend atom halogenu (I, Br, Cl, F);

m=2 aZ 3;

n=0 a% 5 a g=6 v p¥ipad&, Ze Z znamena fosfor, antimon

a arsen; a

n=0 a¥ 3 a gq=4 v p¥ipadé, Ze Z znamend hlinik a bor;
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pti¥em? uvedend kovovad anoda a uvedeny kationt zahrnuji
identicky kov zvoleny z mnoZiny gestivajici =z ho¥ciku,

vépniku a hliniku.

5. Elektrochemicky &lanek podle néroku 1, vyznadujici
se tim, ¥e bezvody elektrolyt ddle zahrnuje:

(1ii) alespol jednu polymerni sloueninu.

3. Elektrochemicky &lének podle naroku 2, vyznadujici
se tim, ¥e polymerni sloucCenina, organické rozpoudté&dlo a
elektrolyticky aktivni stl vzadjemn& reaguji za vzniku

bezvodého elektrolytu majiciho strukturu pevného gelu.

4. Elektrochemicky &lének podle néroku 1, vyznadujiel

se tim, %e identickym kovem je ho¥&ik.

5. Elektrochemicky &lanek podle naroku 1, vyznadujici

se tim, Ye kovovou anodou je horlik.

6. Elektrochemicky &lének podle néaroku 1, vyznadujici

ge tim, ¥e Z reprezentuje hlinik.

7. Elektrochemicky &lének podle néroku 1, vyznadujici

ge tim, ¥e M' reprezentuje vépnik.
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8. Elektrochemicky #l&nek podle narocku 1, vyznadujici
se tim, ¥e elektrolyticky aktivni soli je Mg [butylAlCl;],.

9. Elektrochemicky &lanek podle ndroku 1, vyznafujici
se tim, Ze elektrolyticky aktivni soli je
Mg [butylethylAlCl;] ..

10. Elektrochemicky &lanek podle ndroku 1, vyznadujici
gse tim, ¥e se M' zvoli z mnofiny sestévajici =z ho¥&iku a
vépniku, Z reprezentuje hlinik, R reprezentuje alespoil

jeden typ alkalického radikélu a m je 2.

11. Elektrochemicky &lanek podle nédroku 2, vyznadujici

se tim, e organické rozpoudtédlo obsahuje tetraglym.

12. Elektrochemicky &lanek podle naroku 1, vyznadujici

ge tim, Ze katodou je vmezefend katoda.

13. Elektrochemicky Clanek podle naroku 12,
vyznadujici se tim, Ze vmezefenou katodou je Chevrelova

fazova vmezefena katoda.

14. Elektrochemicky ¢lének podle naroku 13,
vyznadujici se tim, Ze Chevrelova fizova vmezetend katoda

je reprezentovéna obecnym vzorcem



01-2739-03-Ce 3

27

CU.ngyMo [ S 8¢

kde 1l=2x>0 a 2zy>0.

15. Elektrochemicky &¢lének podle naroku 2, vyznadujici
se tim, ¥e polymerni slouenina zahrnuje poly (vinyliden-

fluorid) .

16. Elektrochemicky &lének podle naroku 2, vyznadujici
se tim, %e polymerni sloulenina zahrnuje polyethylenoxid

(PEO) .

17. Elektrochemicky &lének podle nédroku 2, vyznadujici
se tim, e polymerni slouCenina zahrnuje poly{vinylchlorid)

(PVC) .

18. Elektrochemicky &lének podle naroku 2, vyznadujici

ge tim, ¥e rozpoudt¥dlo zahrnuje tetrahydrofuran (THF).

zastupuje:
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