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(54) Bezeichnung: Siliciumhaltige Elektroden und Verfahren zu deren Herstellung

(57) Zusammenfassung: Eine elektrochemische Zelle kann
eine erste Elektrode umfassen, die ein positives elektroakti-
ves Material umfasst, eine zweite Elektrode, die ein negati-
ves elektroaktives Material und ein Polyacrylatbindemittel
umfasst, und eine Trennschicht, die zwischen der ersten
und der zweiten Elektrode angeordnet ist. Das Polyacrylat-
bindemittel hat ein Molekulargewicht von grof3er/gleich etwa
250.000 mol/g bis kleiner/gleich etwa 500.000 mol/g. Die
zweite Elektrode wird hergestellt, indem eine elektrodenbil-
dende Aufschldammung mit einer Temperatur von gréRer/
gleich etwa 4 °C bis kleiner/gleich etwa 15 °C auf oder
nahe einer Oberflaiche eines Stromkollektors aufgebracht
wird. Die elektrodenbildende Aufschlammung umfasst das
negative elektroaktive Material und das Polyacrylatbindemit-
tel. Das negative elektroaktive Material kann ein siliciumhal-
tiges Material sein.
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Beschreibung
EINLEITUNG

[0001] Dieser Abschnitt enthalt Hintergrundinforma-
tionen zur vorliegenden Offenbarung, die nicht unbe-
dingt zum Stand der Technik gehdren.

[0002] Es besteht ein Bedarf an fortschrittlichen
Energiespeichervorrichtungen und -systemen, um
den Energie- und/oder Leistungsbedarf fiir eine Viel-
zahl von Produkten zu decken, einschlieRlich Auto-
mobilprodukten wie Start-Stopp-Systemen (z. B. 12-
V-Start-Stopp-Systemen), batteriegestitzten Syste-
men, Hybridelektrofahrzeugen (,HEVs*) und Elektro-
fahrzeugen (,EVs®). Typische Lithium-lonen-Akku-
mulatoren umfassen mindestens zwei Elektroden
und einen Elektrolyten und/oder Separator. Eine der
beiden Elektroden kann als positive Elektrode oder
Kathode und die andere als negative Elektrode oder
Anode dienen. Zwischen der negativen und der posi-
tiven Elektrode kann ein mit einem flissigen oder
festen Elektrolyten geflllter Separator angeordnet
sein. Der Elektrolyt ist geeignet, Lithiumionen zwi-
schen den Elektroden zu leiten, und kann, wie die
beiden Elektroden, in fester und/oder flissiger Form
und/oder als Hybrid davon vorliegen. Bei Festkorpe-
rakkumulatoren, die Festkdrperelektroden und einen
Festkorperelektrolyten (oder einen Festkorpersepa-
rator) umfassen, kann der Festkorperelektrolyt
(oder der Festkorperseparator) die Elektroden phy-
sisch trennen, sodass kein eigener Separator erfor-
derlich ist.

[0003] Zur Herstellung von Komponenten fiir einen
Lithium-lonen-Akkumulator kénnen viele verschie-
dene Materialien verwendet werden. Die negative
Elektrode umfasst in der Regel ein Material zur Ein-
lagerung von Lithium oder ein Legierungswirtsmate-
rial. Zu den typischen elektroaktiven Materialien flr
die Bildung einer Anode gehéren beispielsweise
Graphit und andere Formen von Kohlenstoff, Silicium
und Siliciumoxid, Zinn und Zinnlegierungen.
Bestimmte Anodenmaterialien weisen besondere
Vorteile auf. Wahrend Graphit mit seiner theoreti-
schen spezifischen Kapazitat von 372 mAh-g-' am
haufigsten in Lithium-lonen-Akkumulatoren verwen-
det wird, sind Anodenmaterialien mit hoher spezifi-
scher Kapazitat, z. B. mit einer hohen spezifischen
Kapazitat von etwa 900 mAh-g-! bis etwa 4.200
mAh-g-1, von immer grolRerem Interesse. Silicium
hat zum Beispiel die hdchste bekannte theoretische
Kapazitat bezuglich Lithium (z. B. etwa 4.200
mAh-g-1), was es zu einem interessanten Material
fur Lithium-lonen-Akkumulatoren macht. Bei solchen
Materialien kommt es jedoch wahrend der Lithiierung
und Delithiierung haufig zu einer enormen Volumen-
vergroRerung, was zu Teilchenpulverisierung, Ver-
lust des elektrischen Kontakts und Bildung einer
instabilen Solid Electrolyte Interface (SEI) flhren
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kann, wodurch die Elektrode kollabiert und die Kapa-
zitat nachlasst. Entsprechend ware es winschens-
wert, verbesserte Materialien sowie Verfahren zu
deren Herstellung und Verwendung zu entwickeln,
die diese Probleme l6sen kdnnen.

KURZDARSTELLUNG

[0004] Dieser Abschnitt enthalt eine allgemeine
Zusammenfassung der Offenbarung und ist keine
umfassende Offenbarung ihres vollen Umfangs
oder all ihnrer Merkmale.

[0005] Die vorliegende Offenbarung betrifft silicium-
haltige Elektroden, elektrochemische Zellen, die
diese umfassen, und Verfahren zu deren Herstellung
und Verwendung.

[0006] In verschiedenen Aspekten sieht die vorlie-
gende Offenbarung eine Elektrode fiir eine elektro-
chemische Zelle vor, die Lithiumionen zyklisiert. Die
Elektrode kann ein siliciumhaltiges elektroaktives
Material und ein Polyacrylatbindemittel umfassen,
das aus einem Monomer gebildet wird aus der
Gruppe bestehend aus:
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und Kombinationen davon.

[0007] In einem Aspekt kann das Polyacrylatbinde-
mittel ein Molekulargewicht von grof3er/gleich etwa
250.000 mol/g bis kleiner/gleich etwa 500.000 mol/g
haben.

[0008] In einem Aspekt kann die Elekirode grofle-
rigleich etwa 0,5 Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 5
Gew.-% des Polyacrylatbindemittels umfassen.

[0009] In einem Aspekt kann die Elektrode ferner
gréRer/gleich etwa 0,1 Gew.-% bis kleiner/gleich
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etwa 5 Gew.-% eines leitfahigen Zusatzstoffs umfas-
sen.

[0010] In einem Aspekt kann die Elektrode ferner
gréRer/gleich etwa 10 Gew.-% bis kleiner/gleich
etwa 50 Gew.-% des siliciumhaltigen elektroaktiven
Materials umfassen.

[0011] In einem Aspekt kann die Elektrode ferner ein
kohlenstoffhaltiges elektroaktives Material umfas-
sen.

[0012] In einem Aspekt kann die Elektrode grofie-
r/gleich etwa 10 Gew.-% bis kleiner/- gleich etwa 50
Gew.-% des siliciumhaltigen elektroaktiven Materials
und groéRer/- gleich etwa 40 Gew.-% bis kleiner/gleich
etwa 80 Gew.-% des kohlenstoffhaltigen elektroakti-
ven Materials umfassen.

[0013] In verschiedenen Aspekten stellt die vorlie-
gende Offenbarung eine elektrochemische Zelle
bereit, die Lithiumionen zyklisiert. Die elektrochemi-
sche Zelle kann eine erste Elektrode umfassen, die
ein positives elektroaktives Material umfasst, eine
zweite Elektrode, die ein negatives elektroaktives
Material und ein Polyacrylatbindemittel umfasst,
und eine Trennschicht, die zwischen der ersten und
der zweiten Elektrode angeordnet ist. Das Polyacry-
latbindemittel kann ausgewahlt sein aus der Gruppe
bestehend aus: Poly(acrylsaure), mit Magnesium,
Calcium, Lithium, Natrium und/oder Kalium fraktio-
niert neutralisierte Poly(acrylsaure), Poly(ethylenco-
acrylsaure), mit Magnesium, Calcium, Lithium, Nat-
rium und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte Poly
(ethylen-co-acrylsaure), Poly(acrylamid-co-acryl-
saure), mit Magnesium, Calcium, Lithium, Natrium
und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte Poly(acryl-
amid-co-acrylsaure), Polystyrol-Block-Poly(acryl-
saure), mit Magnesium, Calcium, Lithium, Natrium
und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte Polysty-
rol-Block-Poly(acrylsaure),  Poly(N-isopropylacryl-
amid-co-acrylsaure), mit Magnesium, Calcium,
Lithium, Natrium und/oder Kalium fraktioniert neutra-
lisierte Poly(N-isopropylacrylamid-co-acrylsaure)
sowie Kombinationen davon.

[0014] In einem Aspekt kann das Polyacrylatbinde-
mittel ein erstes Polyacrylatbindemittel sein und die
erste Elektrode kann auf3erdem ein zweites Polyac-
rylatbindemittel enthalten. Das zweite Polyacrylatbin-
demittel kann ebenfalls ausgewahlt sein aus der
Gruppe bestehend aus: Poly(acrylsaure), mit Mag-
nesium, Calcium, Lithium, Natrium und/oder Kalium
fraktioniert neutralisierte Poly(acrylsaure), Poly(ethy-
len-co-acrylsdure), mit Magnesium, Calcium,
Lithium, Natrium und/oder Kalium fraktioniert neutra-
lisierte Poly(ethylen-co-acrylsaure), Poly(acrylamid-
co-acrylsaure), mit Magnesium, Calcium, Lithium,
Natrium und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte
Poly(acrylamid-co-acrylsdure), Polystyrol-Block-
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Poly(acrylsaure), mit Magnesium, Calcium, Lithium,
Natrium und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte
Polystyrol-Block-Poly(acrylsaure), Poly(N-isopropy-
lacrylamid-co-acrylsaure), mit Magnesium, Calcium,
Lithium, Natrium und/oder Kalium fraktioniert neutra-
lisierte Poly(N-isopropylacrylamid-co-acrylsaure)
sowie Kombinationen davon.

[0015] In einem Aspekt kann das Polyacrylatbinde-
mittel ein Molekulargewicht von grof3er/gleich etwa
200.000 mol/g bis kleiner/gleich etwa 500.000 mol/g
haben.

[0016] In einem Aspekt kann die zweite Elektrode
gréRer/gleich etwa 0,5 Gew.-% bis kleiner/gleich
etwa 5 Gew.-% des Polyacrylatbindemittels umfas-
sen.

[0017] In einem Aspekt kann die zweite Elektrode
ferner groRer/gleich etwa 0,1 Gew.-% bis kleine-
r/gleich etwa 5 Gew.-% eines leitfahigen Zusatzstoffs
umfassen.

[0018] In einem Aspekt kann die zweite Elektrode
groRer/gleich etwa 10 Gew.-% bis kleiner/gleich
etwa 50 Gew.-% des siliciumhaltigen elektroaktiven
Materials umfassen.

[0019] In einem Aspekt kann die zweite Elektrode
ferner ein kohlenstoffhaltiges elektroaktives Material
umfassen.

[0020] In einem Aspekt kann die zweite Elektrode
gréRer/gleich etwa 10 Gew.-% bis kleiner/gleich
etwa 50 Gew.-% des siliciumhaltigen elektroaktiven
Materials und gréRer/gleich etwa 40 Gew.-% bis klei-
ner/gleich etwa 80 Gew.-% des kohlenstoffhaltigen
elektroaktiven Materials umfassen.

[0021] In verschiedenen Aspekten stellt die vorlie-
gende Offenbarung ein Verfahren zur Herstellung
einer siliciumhaltigen Elektrode bereit. Das Verfah-
ren kann beinhalten, eine elektrodenbildende Auf-
schlammung mit einer Temperatur von gréRer/gleich
etwa 4 °C bis kleiner/gleich etwa 15 °C auf oder nahe
einer Oberflache eines Stromkollektors aufzubrin-
gen, um die Elektrode zu bilden. Die elektrodenbil-
dende Aufschldmmung kann ein siliciumhaltiges
elektroaktives Material und ein Polyacrylatbindemit-
tel umfassen.

[0022] In einem Aspekt kann das Verfahren ferner
beinhalten, die elektrodenbildende Aufschlammung
vor ihrer Entsorgung fiir eine Haltedauer auf Tempe-
ratur zu halten.

[0023] In einem Aspekt kann das Polyacrylatbinde-
mittel ein Molekulargewicht von grof3er/gleich etwa
250.000 mol/g bis kleiner/gleich etwa 500.000 mol/g
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haben und aus Monomeren gebildet werden, die
ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus:
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und Kombinationen davon.

[0024] In einem Aspekt kann die elektrodenbildende
Aufschlammung auRerdem einen leitfahigen Zusatz-
stoff enthalten.

[0025] In einem Aspekt kann die elektrodenbildende
Aufschlammung auferdem ein kohlenstoffhaltiges
elektroaktives Material umfassen.

[0026] Entsprechende Bezugszeichen kennzeich-
nen entsprechende Teile in den verschiedenen
Ansichten der Zeichnungen.

KURZBESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0027] Die hier beschriebenen Zeichnungen dienen
nur zur Veranschaulichung ausgewahlter Ausfih-
rungsformen und nicht aller moglichen Ausfuihrungen
und sollen den Umfang der vorliegenden Offenba-
rung nicht einschranken.

Fig. 1 zeigt eine beispielhafte elektrochemische
Zelle mit einer siliciumhaltigen Elektrode geman
verschiedenen Aspekten der vorliegenden
Offenbarung;

Fig. 2A zeigt eine Top-Down-Ansicht einer sili-
ciumhaltigen Elektrode, die mit Hilfe eines Auf-
schlammungsverfahrens bei Raumtemperatur
hergestellt wurde;

Fig. 2B zeigt eine Top-Down-Ansicht einer sili-
ciumhaltigen Elektrode, die im Niedrigtempera-
turverfahren gemafy verschiedenen Aspekten

5/21

2024.03.28

der vorliegenden
wurde;

Offenbarung hergestellt

Fig. 3A zeigt eine grafische Darstellung, die die
Viskositatsdnderungen im Zeitablauf fur eine
beispielhafte elektrodenbildende Aufschlam-
mung zeigt, die gemal verschiedenen Aspek-
ten der vorliegenden Offenbarung hergestellt
wurde;

Fig. 3B zeigt eine grafische Darstellung, die die
Viskositatsdnderungen einer vergleichbaren
elektrodenbildenden Aufschldmmung im Zeitab-
lauf zeigt; und

Fig. 4 zeigt eine grafische Darstellung, die die
Ladungserhaltung einer beispielhaften Zelle
mit einer siliciumhaltigen Elektrode zeigt, die
gemald verschiedenen Aspekten der vorliegen-
den Offenbarung hergestellt wurde.

DETAILLIERTE BESCHREIBUNG

[0028] Es werden beispielhafte Ausfihrungsformen
angegeben, um diese Offenbarung umfassend dar-
zustellen und dem Fachmann ihren vollen Umfang
zu vermitteln. Es werden zahlreiche konkrete Details
aufgefiihrt, wie Beispiele konkreter Zusammenset-
zungen, Komponenten, Vorrichtungen und Verfah-
ren, um ein umfassendes Verstandnis der Ausfih-
rungsformen der vorliegenden Offenbarung zu
bieten. Fir den Fachmann ist es offensichtlich, dass
konkrete Details nicht verwendet werden missen,
dass beispielhafte Ausfuhrungsformen in vielen
unterschiedlichen Formen ausgeflhrt sein kdnnen
und dass keine der Ausfiuihrungsformen so ausgelegt
werden sollte, dass sie den Umfang der Offenbarung
einschrankt. Bei einigen beispielhaften Ausfihrungs-
formen sind bekannte Prozesse, bekannte Gerate-
strukturen und bekannte Technologien nicht im Detalil
beschrieben.

[0029] Die hier verwendete Terminologie dient nur
der Beschreibung bestimmter beispielhafter Ausfiih-
rungsformen und ist nicht als einschrankend zu ver-
stehen. Sofern aus dem Kontext nicht eindeutig
etwas anderes hervorgeht, sollen die hier verwende-
ten Singularformen ,ein®, ,eine“und ,der®, ,die", ,das®
ggf. auch die Pluralformen umfassen. Die Begriffe
,umfassen®, ,umfassend®, ,enthalten® und ,aufwei-
sen“ sind inklusiv und geben somit das Vorhanden-
sein von genannten Merkmalen, Elementen, Zusam-
mensetzungen, Schritten, ganzen Zahlen,
Vorgangen und/oder Komponenten an, schliefen
aber das Vorhandensein oder Hinzufigen von
einem oder mehreren anderen Merkmalen, ganzen
Zahlen, Schritten, Vorgangen, Elementen, Kompo-
nenten und/oder Gruppen davon nicht aus. Obwohl
der offene Begriff ,umfassend als nicht einschran-
kend zu verstehen ist und verschiedene hier darge-
legte Ausfuhrungsformen beschreiben und bean-
spruchen soll, kann er in bestimmten Aspekten
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alternativ auch als ein starker einschrankender und
restriktiverer Begriff verstanden werden, wie z. B.
.bestehend aus“ oder ,im Wesentlichen bestehend
aus“. Daher umfasst die vorliegende Offenbarung
bei jeder beliebigen Ausfiihrungsform, die Zusam-
mensetzungen, Materialien, Komponenten, Ele-
mente, Merkmale, ganze Zahlen, Vorgange und/oder
Verfahrensschritte angibt, ausdricklich auch Ausfiih-
rungsformen, die aus solchen angegebenen Zusam-
mensetzungen, Materialien, Komponenten, Elemen-
ten, Merkmalen, ganzen Zahlen, Vorgangen
und/oder Verfahrensschritten bestehen oder im
Wesentlichen daraus bestehen. Im Falle von ,beste-
hend aus* schliefl3t die alternative Ausfihrungsform
alle zusatzlichen Zusammensetzungen, Materialien,
Komponenten, Elemente, Merkmale, ganzen Zahlen,
Vorgange und/oder Verfahrensschritte aus, wahrend
im Falle von ,im Wesentlichen bestehend aus” alle
zusatzlichen Zusammensetzungen, Materialien,
Komponenten, Elemente, Merkmale, ganzen Zahlen,
Vorgange und/oder Verfahrensschritte, die sich
erheblich auf die grundlegenden und neuartigen
Eigenschaften auswirken, von einer solchen Ausflih-
rungsform ausgeschlossen sind, aber alle Zusam-
mensetzungen, Materialien, Komponenten, Ele-
mente, Merkmale, ganzen Zahlen, Vorgange
und/oder Verfahrensschritte, die sich nicht erheblich
auf die grundlegenden und neuartigen Eigenschaf-
ten auswirken, in der Ausfihrungsform eingeschlos-
sen sein kénnen.

[0030] Die hier beschriebenen Verfahrensschritte,
Prozesse und Vorgange sind nicht so auszulegen,
dass sie zwangslaufig in der bestimmten erlauterten
oder veranschaulichten Reihenfolge durchgefihrt
werden mussen, es sei denn, sie sind ausdricklich
als  Durchfuhrungsreihenfolge  gekennzeichnet.
Sofern nicht anders angegeben, kdnnen natirlich
auch zusatzliche oder alternative Schritte durchge-
fuhrt werden.

[0031] Wird eine Komponente, ein Element oder
eine Schicht als ,auf‘ einem anderen Element oder
einer anderen Schicht befindlich oder als damit ,in
Eingriff* oder ,verbunden® oder als daran ,gekoppelt*
bezeichnet, kann sie sich direkt auf oder in Eingriff
mit der anderen Komponente, dem anderen Element
oder der anderen Schicht befinden oder direkt damit
verbunden oder daran gekoppelt sein, oder es kén-
nen dazwischenliegende Elemente oder Schichten
vorhanden sein. Wird dagegen ein Element als
,direkt auf‘ einem anderen Element oder einer ande-
ren Schicht befindlich oder als damit ,direkt in Ein-
griff* oder ,direkt verbunden® oder als daran ,direkt
gekoppelt“ bezeichnet, dirfen keine dazwischenlie-
genden Elemente oder Schichten vorhanden sein.
Andere Worter, die zur Beschreibung der Beziehung
zwischen Elementen verwendet werden, sollten 8hn-
lich ausgelegt werden (z. B. ,zwischen“ gegenliber
.direkt zwischen®, ,benachbart“ oder ,angrenzend®
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gegeniber ,direkt benachbart* oder ,direkt angren-
zend“ usw.). Der hier verwendete Begriff ,und/oder®
umfasst samtliche Kombinationen von einem oder
mehreren der zugehdrigen aufgelisteten Punkte.

[0032] Obwohl die Begriffe ,erste”, ,zweite®, ,dritte”
usw. hier verwendet werden kénnen, um verschie-
dene Schritte, Elemente, Komponenten, Bereiche,
Schichten und/oder Abschnitte zu beschreiben, soll-
ten diese Schritte, Elemente, Komponenten, Berei-
che, Schichten und/oder Abschnitte nicht durch
diese Begriffe eingeschrankt werden, sofern nicht
anders angegeben. Diese Begriffe dirfen nur ver-
wendet werden, um einen Schritt, ein Element, eine
Komponente, einen Bereich, eine Schicht oder einen
Abschnitt von einem anderen Schritt, einem anderen
Element, einer anderen Komponente, einem ande-
ren Bereich, einer anderen Schicht oder einem ande-
ren Abschnitt zu unterscheiden. Sofern vom Kontext
nicht eindeutig vorgegeben, implizieren Begriffe wie
Lerste, ,zweite“ und andere numerische Begriffe hier
keine bestimmte Abfolge oder Reihenfolge. So
kénnte man einen ersten Schritt, ein erstes Element,
eine erste Komponente, einen ersten Bereich, eine
erste Schicht oder einen ersten Abschnitt, die im Fol-
genden besprochen werden, als zweiten Schritt,
zweites Element, zweite Komponente, zweiten
Bereich, zweite Schicht oder zweiten Abschnitt
bezeichnen, ohne von den Lehren der Ausfiihrungs-
beispiele abzuweichen.

[0033] Raumlich oder zeitlich relative Begriffe wie
»vor‘, ,nach®, jinnere®, ,auflere”, ,unterhalb®, ,unter,
Luntere®, Jiber®, ,obere” und dergleichen kénnen hier
der Einfachheit halber verwendet werden, um die
Beziehung eines Elements oder Merkmals zu einem
oder mehreren anderen Elementen oder Merkmalen
zu beschreiben, wie in den Figuren veranschaulicht.
Raumlich oder zeitlich relative Begriffe konnen dazu
bestimmt sein, neben der in den Figuren dargestell-
ten Ausrichtung auch andere Ausrichtungen des in
Gebrauch oder Betrieb befindlichen Gerats oder
Systems zu umfassen.

[0034] In dieser gesamten Offenbarung stellen die
Zahlenwerte ungefdhre Male oder Grenzen fir
Bereiche dar, um geringfligige Abweichungen von
den angegebenen Werten und Ausfihrungsformen,
die in etwa den genannten Wert aufweisen, sowie
solche Werte, die genau den genannten Wert aufwei-
sen, einzuschliefen. Anders als in den Arbeitsbei-
spielen am Ende der detaillierten Beschreibung sind
alle Zahlenwerte von Parametern (z. B. von Mengen
oder Bedingungen) in dieser Patentschrift, ein-
schlieBlich der im Anhang befindlichen Anspriiche,
S0 zu verstehen, dass sie in allen Fallen durch den
Begriff ,etwa® modifiziert sind, unabhangig davon, ob
.etwa“ tatsachlich vor dem Zahlenwert erscheint oder
nicht. ,Etwa“ gibt den exakten oder genauen angege-
benen Zahlenwert an und bedeutet auch, dass der
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angegebene Zahlenwert eine leichte Ungenauigkeit
zuldsst (mit einer gewissen Anndherung an die
Genauigkeit des Werts; ungefahr oder ziemlich
nahe am Wert; fast). Wird die Ungenauigkeit, die
durch ,etwa“ gegeben ist, im Stand der Technik
nicht anderweitig mit dieser gewdhnlichen Bedeu-
tung verstanden, dann bezeichnet ,etwa“ im hier ver-
wendeten Sinne zumindest Abwandlungen, die sich
aus gewohnlichen Verfahren zur Messung und Ver-
wendung solcher Parameter ergeben kénnen. Zum
Beispiel kann ,etwa“ eine Abweichung von kleine-
r/gleich 5 %, optional kleiner/gleich 4 %, optional klei-
ner/gleich 3 %, optional kleiner/gleich 2 %, optional
kleiner/gleich 1 %, optional kleiner/gleich 0,5 % und
in bestimmten Fallen optional kleiner/gleich 0,1 %
umfassen.

[0035] Darlber hinaus umfasst die Offenbarung von
Bereichen die Offenbarung aller Werte und weiter
unterteilter Bereiche innerhalb des Gesamtbereichs,
einschliellich der Endpunkte und der firr die Berei-
che angegebenen Teilbereiche.

[0036] Anhand der beigefligten Zeichnungen wer-
den nun beispielhafte Ausfiihrungsformen ausfihrli-
cher beschrieben.

[0037] Die vorliegende Technologie betrifft elektro-
chemische Zellen mit siliciumhaltigen Elektroden
sowie Verfahren zu deren Herstellung und Verwen-
dung. Solche Zellen kdnnen in Fahrzeug- oder Kraft-
fahrzeugtransportanwendungen (z. B. Motorradern,
Booten, Traktoren, Bussen, Motorradern, Wohnmo-
bilen, Wohnwagen und Panzern) eingesetzt werden.
Die vorliegende Technologie kann jedoch auch in
einer Vielzahl anderer Branchen und Anwendungen
eingesetzt werden, insbesondere in Komponenten
fur die Luft- und Raumfahrt, in Konsumgutern, Gera-
ten, Gebauden (z. B. Hausern, Biros, Schuppen und
Lagerhallen), in der Biroausstattung und in Bliromo-
beln sowie in Maschinen fir Industrieausriistung, in
landwirtschaftlichen Geraten, Landmaschinen oder
Schwermaschinen. Obwohl die weiter unten veran-
schaulichten Beispiele eine einzelne positive Elektro-
de/Kathode und eine einzelne Anode umfassen, wird
der Fachmann erkennen, dass sich die vorliegenden
Lehren auch auf verschiedene andere Ausbildungen
erstrecken, einschlie8lich solcher mit einer oder
mehreren Kathoden und einer oder mehreren
Anoden sowie verschiedenen Stromkollektoren mit
elektroaktiven Schichten, die auf einer oder mehre-
ren Oberflachen davon oder angrenzend an diese
angeordnet sind.

[0038] Eine beispielhafte und schematische Darstel-
lung einer elektrochemischen Zelle (auch bezeichnet
als Akkumulator) 20 ist in Fig. 1 dargestellt. Der
Akkumulator 20 umfasst eine negative Elektrode 22
(z. B. Anode), eine positive Elektrode 24 (z. B.
Kathode) und einen Separator 26, der zwischen
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den beiden Elektroden 22, 24 angeordnet ist. Der
Separator 26 sorgt fir eine elektrische Trennung zwi-
schen den Elektroden 22, 24, d. h. er verhindert den
physischen Kontakt. Der Separator 26 stellt aul3er-
dem einen minimalen Widerstandspfad fir den inter-
nen Durchgang von Lithiumionen und in bestimmten
Fallen von zugehdérigen Anionen wahrend der Zykli-
sierung der Lithiumionen bereit. In verschiedenen
Aspekten umfasst der Separator 26 einen Elektroly-
ten 30, der in bestimmten Aspekten auch in der nega-
tiven Elektrode 22 und/oder der positiven Elektrode
24 vorhanden sein kann, sodass ein durchgangiges
Elektrolytnetz gebildet wird. Bei bestimmten
Abwandlungen kann der Separator 26 aus einem
Festkdrperelektrolyten oder einem halbfesten Elekt-
rolyten (z. B. einem Gelelektrolyten) bestehen. Zum
Beispiel kann der Separator 26 aus einer Vielzahl
von Festkdrperelektrolytteilchen gebildet sein. Im
Fall von Festkérperakkumulatoren und/oder halbfes-
ten Akkumulatoren kénnen die positive Elektrode 24
und/oder die negative Elektrode 22 (zusatzlich oder
alternativ) eine Vielzahl von Festkorperelektrolytteil-
chen umfassen. Die Vielzahl von Festkdrperelekt-
rolytteilchen, die im Separator 26 enthalten sind
oder diesen bilden, kann gleich oder verschieden
von der Vielzahl von Festkdrperelektrolytteilchen
sein, die in der positiven Elektrode 24 und/oder der
negativen Elektrode 22 enthalten sind.

[0039] Ein erster Stromkollektor 32 (z. B. ein negati-
ver Stromkollektor) kann an oder in der Nahe der
negativen Elektrode 22 angeordnet sein. Der erste
Stromkollektor 32 kann zusammen mit der negativen
Elektrode 22 als negative Elektrodenanordnung
bezeichnet werden. Obwohl nicht dargestellt, weifl}
der Fachmann, dass bei bestimmten Abwandlungen
negative Elektroden 22 (auch als negative elektroak-
tive Materialschichten bezeichnet) auf einer oder
mehreren parallelen Seiten des ersten Stromkollek-
tors 32 angeordnet sein kénnen. Ebenso weild der
Fachmann, dass bei anderen Abwandlungen eine
negative elektroaktive Materialschicht auf einer ers-
ten Seite des ersten Stromkollektors 32 und eine
positive elektroaktive Materialschicht auf einer zwei-
ten Seite des ersten Stromkollektors 32 angeordnet
sein kann. In jedem Fall kann der erste Stromkollek-
tor 32 eine Metallfolie, ein Metallgitter oder -schirm
oder ein Streckmetall sein, das Kupfer oder ein ande-
res geeignetes elektrisch leitfahiges, dem Fachmann
bekanntes Material umfasst.

[0040] Ein zweiter Stromkollektor 34 (z. B. ein positi-
ver Stromkollektor) kann an oder in der Nahe der
positiven Elektrode 24 angeordnet sein. Der zweite
Stromkollektor 34 kann zusammen mit der positiven
Elektrode 24 als positive Elektrodenanordnung
bezeichnet werden. Obwohl nicht dargestellt, weil}
der Fachmann, dass bei bestimmten Abwandlungen
positive Elektroden 24 (auch als positive elektroak-
tive Materialschichten bezeichnet) auf einer oder
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mehreren parallelen Seiten des zweiten Stromkollek-
tors 34 angeordnet sein kénnen. Ebenso weild der
Fachmann, dass bei anderen Abwandlungen eine
positive elektroaktive Materialschicht auf einer ersten
Seite des zweiten Stromkollektors 34 und eine nega-
tive elektroaktive Materialschicht auf einer zweiten
Seite des zweiten Stromkollektors 34 angeordnet
sein kann. In jedem Fall kann der zweite Elektro-
denstromkollektor 34 eine Metallfolie, ein Metallgitter
oder -schirm oder ein Streckmetall sein, das Alumi-
nium oder ein anderes geeignetes elektrisch leitfahi-
ges, dem Fachmann bekanntes Material umfasst.

[0041] Der erste Stromkollektor 32 und der zweite
Stromkollektor 34 kénnen jeweils freie Elektronen
sammeln und sie zu einem externen Stromkreis 40
und von diesem wegbewegen. Beispielsweise kon-
nen ein unterbrechbarer externer Stromkreis 40 und
eine Lastvorrichtung 42 die negative Elektrode 22
(Uber den ersten Stromkollektor 32) und die positive
Elektrode 24 (Uber den zweiten Stromkollektor 34)
verbinden. Der Akkumulator 20 kann wahrend der
Entladung durch reversierbare elektrochemische
Reaktionen, die auftreten, wenn der externe Strom-
kreis 40 geschlossen ist (um die negative Elektrode
22 und die positive Elektrode 24 zu verbinden) und
die negative Elektrode 22 ein geringeres Potenzial
als die positive Elektrode aufweist, einen elektri-
schen Strom erzeugen. Die chemische Potenzialdif-
ferenz zwischen der positiven Elektrode 24 und der
negativen Elektrode 22 treibt die durch eine Reak-
tion, z. B. die Oxidation von interkaliertem Lithium,
an der negativen Elektrode 22 erzeugten Elektronen
durch den externen Stromkreis 40 in Richtung der
positiven Elektrode 24. Lithiumionen, die ebenfalls
an der negativen Elektrode 22 erzeugt werden, wer-
den gleichzeitig durch den im Separator 26 enthalte-
nen Elektrolyten 30 zur positiven Elektrode 24 hin
Ubertragen. Die Elektronen flieBen durch den exter-
nen Stromkreis 40 und die Lithiumionen wandern
durch den Separator 26, der den Elektrolyten 30 ent-
halt, um an der positiven Elektrode 24 interkaliertes
Lithium zu bilden. Wie oben erwahnt, befindet sich
der Elektrolyt 30 in der Regel auch in der negativen
Elektrode 22 und der positiven Elektrode 24. Der
durch den externen Stromkreis 40 flieRende elektri-
sche Strom kann nutzbar gemacht und durch die
Lastvorrichtung 42 geleitet werden, bis das Lithium
in der negativen Elektrode 22 verbraucht ist und die
Kapazitat des Akkumulators 20 verringert ist.

[0042] Der Akkumulator 20 kann jederzeit aufgela-
den oder wieder mit Strom versorgt werden, indem
eine externe Stromquelle an den Lithium-lonen-
Akkumulator 20 angeschlossen wird, um die elektro-
chemischen Reaktionen umzukehren, die bei der
Entladung des Akkumulators stattfinden. Der
Anschluss einer externen elektrischen Stromquelle
an den Akkumulator 20 fordert eine Reaktion, z. B.
eine nichtspontane Oxidation von interkaliertem
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Lithium, an der positiven Elektrode 24, sodass Elekt-
ronen und Lithiumionen erzeugt werden. Die Lithiu-
mionen flielen durch den Elektrolyten 30 und durch
den Separator 26 zur negativen Elektrode 22 zurtick,
um die negative Elektrode 22 mit Lithium (z. B. inter-
kaliertem Lithium) zur Verwendung wahrend des
nachsten Akkumulatorentladevorgangs aufzufillen.
Ein vollstandiger Entladevorgang, gefolgt von einem
vollstdndigen Aufladevorgang, wird als ein Zyklus
betrachtet, bei dem Lithiumionen zwischen der posi-
tiven Elektrode 24 und der negativen Elektrode 22
zyklisiert werden. Die externe Stromquelle, die zum
Aufladen des Akkumulators 20 verwendet werden
kann, kann je nach GréRe, Auslegung und besonde-
rer Endanwendung des Akkumulators 20 variieren.
Einige besondere und beispielhafte externe Strom-
quellen sind insbesondere Wechselstrom-Gleich-
strom-Wandler, die Uber eine Wandsteckdose an
ein Wechselstromnetz angeschlossen sind, sowie
Kfz-Wechselstromlichtmaschinen.

[0043] In vielen Lithium-lonen-Akkumulator-Anord-
nungen werden jeweils der erste Stromkollektor 32,
die negative Elektrode 22, der Separator 26, die posi-
tive Elektrode 24 und der zweite Stromkollektor 34
als relativ diinne Schichten (z. B. mit einer Dicke
von einigen Mikrometern bis zu einem Bruchteil
eines Millimeters oder weniger) hergestellt und in
elektrisch parallel geschalteten Schichten zusam-
mengebaut, um ein geeignetes Paket zu erhalten,
das elektrische Energie und Leistung liefert. In ver-
schiedenen Aspekten kann der Akkumulator 20
aulerdem eine Vielzahl anderer Komponenten
umfassen, die hier zwar nicht dargestellt, dem Fach-
mann aber dennoch bekannt sind. Zum Beispiel kann
der Akkumulator 20 ein Gehause, Dichtungen, Pol-
kappen, Laschen, Akkumulatorpole und andere her-
kdmmliche Komponenten oder Materialien umfas-
sen, die sich innerhalb des Akkumulators 20,
einschliellich zwischen der negativen Elektrode 22,
der positiven Elektrode 24 und/oder dem Separator
26 oder um diese herum, befinden. Der in Fig. 1
gezeigte Akkumulator 20 umfasst einen Flissigelekt-
rolyten 30 und zeigt reprasentative Konzepte fir den
Akkumulatorbetrieb. Die vorliegende Technologie gilt
jedoch auch fiir Festkorperakkumulatoren und/oder
halbfeste Akkumulatoren, die Festkdrperelektrolyten
und/oder Festkérperelektrolytteilchen und/oder halb-
feste Elektrolyten und/oder elektroaktive Festkdrper-
teilchen umfassen, die, wie dem Fachmann bekannt
ist, auch anders ausgeflhrt sein kdnnen.

[0044] Grole und Form des Akkumulators 20 kon-
nen je nach spezieller Anwendung, fir die er ausge-
legt ist, variieren. Batteriebetriebene Fahrzeuge und
tragbare Gerate der Unterhaltungselektronik sind
zwei Beispiele, bei denen der Akkumulator 20 sehr
wahrscheinlich nach unterschiedlichen Groflen-,
Kapazitats- und Leistungsspezifikationen ausgelegt
ware. Der Akkumulator 20 kann auch mit anderen
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ahnlichen Lithium-lonen-Zellen oder -Akkumulatoren
in Serie oder parallel geschaltet werden, um eine
héhere Ausgangsspannung, Energie und Leistung
zu erzeugen, wenn dies von der Lastvorrichtung 42
bendtigt wird. Dementsprechend kann der Akkumu-
lator 20 elektrischen Strom fur eine Lastvorrichtung
42 erzeugen, die Teil des externen Stromkreises 40
ist. Die Lastvorrichtung 42 kann durch den elektri-
schen Strom gespeist werden, der durch den exter-
nen Stromkreis 40 fliet, wenn sich der Akkumulator
20 entladt. Wahrend es sich bei der elektrischen
Lastvorrichtung 42 um eine beliebige Anzahl
bekannter elektrisch betriebener Gerate handeln
kann, umfassen einige besondere Beispiele einen
Elektromotor fir ein elektrifiziertes Fahrzeug, einen
Laptop-Computer, einen Tablet-Computer, ein Mobil-
telefon sowie schnurlose Elektrowerkzeuge oder
-gerate. Die Lastvorrichtung 42 kann auch ein Strom-
erzeugungsgerat sein, das den Akkumulator 20 zum
Zwecke der Speicherung elektrischer Energie
aufladt.

[0045] Unter erneuter Bezugnahme auf Fig. 1 kon-
nen die positive Elektrode 24, die negative Elektrode
22 und der Separator 26 jeweils eine Elektrolytlésung
oder das Elektrolytsystem 30 umfassen, z. B. in ihren
Poren, die in der Lage sind, Lithiumionen zwischen
der negativen Elektrode 22 und der positiven Elekt-
rode 24 zu leiten. Jeder geeignete Elektrolyt 30, sei
es in fester, flissiger oder gelierter Form, der in der
Lage ist, Lithiumionen zwischen der negativen Elekt-
rode 22 und der positiven Elektrode 24 zu leiten,
kann in dem Lithium-lonen-Akkumulator 20 verwen-
det werden. In bestimmten Aspekten kann der Elekt-
rolyt 30 z. B. eine nichtwassrige flissige Elektrolytlo-
sung (z. B. > 1 M) sein, die ein Lithiumsalz umfasst,
das in einem organischen Lésungsmittel oder einem
Gemisch organischer Ldsungsmittel geldst ist. In
dem Akkumulator 20 kdnnen zahlreiche herkdmmli-
che nichtwassrige flussige Elektrolytldsungen 30 ver-
wendet werden.

[0046] Eine nicht einschrankende Liste von Lithium-
salzen, die in einem organischen L&sungsmittel
geldst sein kdnnen, um die nichtwassrige flissige
Elektrolytldsung zu bilden, umfasst beispielsweise
Lithiumhexafluorophosphat (LiPFg), Lithiumperchlo-
rat (LiClO4), Lithiumtetrachloraluminat (LiAICl,),
Lithiumiodid (Lil), Lithiumbromid (LiBr), Lithiumthio-
cyanat (LISCN), Lithiumtetrafluorborat (LiBF,),
Lithiumtetraphenylborat (LiB(CgHs)s), Lithium-bis
(oxalato)borat (LiB(C204)-) (LiBOB), Lithiumdifluoro-
xalatoborat (LiBF(C50,)), Lithiumhexafluoroarsenat
(LiAsFg), Lithiumtrifluormethansulfonat (LICF3SO3),
Lithium-bis(trifluormethan)sulfonylimid (LiN
(CF3S0,),), Lithium-bis(fluorosulfonyl)imid  (LiN
(FSO,),) (LiSFI) und Kombinationen davon. Diese
und andere ahnliche Lithiumsalze kénnen in einer
Vielzahl von nichtwassrigen aprotischen organi-
schen Losungsmitteln geldst sein, insbesondere in

9/21

2024.03.28

verschiedenen Alkylcarbonaten, wie z. B. zyklischen
Carbonaten (z. B. Ethylencarbonat (EC), Propylen-
carbonat (PC), Butylencarbonat (BC), Fluorethylen-
carbonat (FEC), Vinylencarbonat (VC) und derglei-
chen), linearen Carbonaten (z. B. Dimethylcarbonat
(DMC), Diethylcarbonat (DEC), Ethylmethylcarbonat
(EMC) und dergleichen), aliphatischen Carbonsau-
reestern (z. B. Methylformiat, Methylacetat, Methyl-
propionat und dergleichen), y-Lactonen (z. B. y-Buty-
rolacton, y-Valerolacton und dergleichen),
Kettenstruktur-Ethern (z. B. 1,2-Dimethoxyethan,
1-2-Diethoxyethan, Ethoxymethoxyethan und der-
gleichen), cyclischen Ethern (z. B. Tetrahydrofuran,
2-Methyltetrahydrofuran, 1 ,3-Dioxolan und derglei-
chen), Schwefelverbindungen (z. B. Sulfolan) und
Kombinationen davon.

[0047] Der Separator 26 kann ein poréser Separator
sein. In bestimmten Fallen kann der Separator 26
beispielsweise ein mikropordser polymerer Separa-
tor sein, der z. B. ein Polyolefin umfasst. Das Poly-
olefin kann ein Homopolymer (von einem einzigen
Monomerbestandteil abgeleitet) oder ein Heteropoly-
mer (von mehr als einem Monomerbestandteil abge-
leitet) sein, das entweder linear oder verzweigt sein
kann. Ist ein Heteropolymer von zwei Monomerbes-
tandteilen abgeleitet, kann das Polyolefin jede belie-
bige Copolymer-Kettenanordnung annehmen, ein-
schliellich derjenigen eines Blockcopolymers oder
eines statistischen Copolymers. Ist das Polyolefin
ein Heteropolymer, das von mehr als zwei Monomer-
bestandteilen abgeleitet ist, kann es sich ebenfalls
um ein Blockcopolymer oder ein statistisches
Copolymer handeln. In bestimmten Aspekten kann
es sich bei dem Polyolefin um Polyethylen (PE),
Polypropylen (PP) oder ein Gemisch aus Polyethylen
(PE) und Polypropylen (PP) oder um mehrschichtige
strukturierte pordse Filme aus PE und/- oder PP han-
deln. Im Handel erhaltliche Membranen 26 flr pordse
Polyolefin-Separatoren umfassen CELGARD® 2500
(einschichtiger Polypropylen-Separator) und CEL-
GARD® 2320 (dreischichtiger Polypropylen-/Poly-
ethylen-/Polypropylen-Separator), die von Celgard
LLC angeboten werden.

[0048] Ist der Separator 26 ein mikropordser poly-
merer Separator, kann es sich um ein einschichtiges
oder ein mehrschichtiges Laminat handeln, das ent-
weder im Trocken- oder Nassverfahren hergestellt
werden kann. Zum Beispiel kann in bestimmten Fal-
len eine einzelne Schicht des Polyolefins den gesam-
ten Separator 26 bilden. Bei anderen Aspekten kann
der Separator 26 eine faserige Membran mit einer
Fille von Poren sein, die sich zwischen den sich
gegeniberliegenden Oberflachen erstrecken, und
beispielsweise eine durchschnittliche Dicke von
weniger als einem Millimeter aufweisen. Als weiteres
Beispiel konnen jedoch mehrere diskrete Schichten
aus gleichartigen oder verschiedenen Polyolefinen
zusammengesetzt sein, um den mikroporésen poly-
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meren Separator 26 zu bilden. Der Separator 26
kann neben dem Polyolefin auch andere Polymere
umfassen, wie z. B. Polyethylenterephthalat (PET),
Polyvinylidenfluorid (PVdF), Polyamid, Polyimid,
Polyamid-Polyimid-Copolymer, Polyetherimid und/o-
der Zellulose oder jedes andere Material, das geeig-
net ist, die erforderliche pordse Struktur zu erzeugen.
Die Polyolefinschicht und alle anderen optionalen
Polymerschichten kénnen ferner als Faserschicht in
den Separator 26 aufgenommen sein, um dazu bei-
zutragen, dem Separator 26 geeignete Struktur- und
Porositatseigenschaften zu verleihen.

[0049] In bestimmten Aspekten kann der Separator
26 ferner ein keramisches Material und/oder ein hit-
zebestandiges Material umfassen. Beispielsweise
kann der Separator 26 auch mit dem keramischen
Material und/oder dem hitzebestandigen Material
gemischt werden, oder eine oder mehrere Oberfla-
chen des Separators 26 kénnen mit dem kerami-
schen Material und/oder dem hitzebestandigen
Material beschichtet werden. Bei bestimmten
Abwandlungen kann das keramische Material und/o-
der das hitzebestandige Material auf einer oder meh-
reren Seiten des Separators 26 angeordnet sein.
Das keramische Material kann ausgewahlt sein aus
der Gruppe bestehend aus Aluminiumoxid (Al,O3),
Siliciumdioxid (SiO,) und Kombinationen davon.
Das hitzebestandige Material kann ausgewahlt sein
aus der Gruppe bestehend aus: Nomex, Aramid und
Kombinationen davon.

[0050] Es sind verschiedene herkdmmliche Poly-
mere und handelsibliche Produkte zur Bildung des
Separators 26 sowie die vielen Herstellungsverfah-
ren, die zur Herstellung eines solchen mikropordsen
Polymerseparators 26 eingesetzt werden konnen,
denkbar. In jedem Fall kann der Separator 26 eine
durchschnittliche Dicke von grofer/gleich etwa 1
Mikrometer (um) bis kleiner/gleich etwa 50 ym und
in bestimmten Fallen optional grofer/gleich etwa 1
um bis kleiner/gleich etwa 20 ym aufweisen.

[0051] In verschiedenen Aspekten kdnnen der
porose Separator 26 und/oder der Elektrolyt 30, der
in dem pordsen Separator 26 gemal Fig. 1 angeord-
net ist, durch einen Festkorperelektrolyten (,SSE®)
und/oder einen halbfesten Elektrolyten (z. B. Gel)
ersetzt werden, der sowohl als Elektrolyt als auch
als Separator fungiert. Beispielsweise kann der Fest-
korperelektrolyt und/oder der halbfeste Elektrolyt
zwischen der positiven Elektrode 24 und der negati-
ven Elektrode 22 angeordnet sein. Der Festkorpere-
lektrolyt und/oder der halbfeste Elektrolyt erméglicht
den Transfer von Lithiumionen und sorgt gleichzeitig
flr eine mechanische Trennung und elektrische Iso-
lierung zwischen der negativen und der positiven
Elektrode 22, 24. Als nicht einschrankendes Beispiel
kann der Festkorperelektrolyt und/oder halbfeste
Elektrolyt eine Vielzahl von Fillstoffen umfassen,
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wie etwa LITI2(PO4)3, Li-Gez(PO4)3, Li7La3Zr2012,
Li3XLaz/3-XTiO3, Li3PO4, Li3N, Li4GeS4, Li1oGeP2812,
Li»S-P5Ss, LigPSsCl, LigPSsBr, LigPSsl, LisOCI, Liz g9
Bap 00sCIO oder Kombinationen davon. Der halb-
feste Elektrolyt kann einen Polymerwirt und einen
Flissigelektrolyten umfassen. Der Polymerwirt kann
ausgewahlt sein aus der Gruppe bestehend aus
Polyvinylidenfluorid (PVDF), Polyvinylidenfluorid-
Hexafluorpropylen (PVDF-HFP), Polyethylenoxid
(PEO), Polypropylenoxid (PPO), Polyacrylnitril
(PAN), Polymethacrylnitril (PMAN), Polymethylme-
thacrylat (PMMA), Carboxymethylcellulose (CMC),
Polyvinylalkohol (PVA), Polyvinylpyrrolidon (PVP)
und Kombinationen davon. Bei bestimmten Abwand-
lungen kann sich der halbfeste oder Gelelektrolyt
auch in der positiven Elektrode 24 und/oder den
negativen Elektroden 22 befinden.

[0052] Die negative Elektrode 22 wird aus einem
Lithiumwirtsmaterial gebildet, das in der Lage ist,
als Minuspol eines Lithium-lonen-Akkumulators zu
fungieren. In verschiedenen Aspekten kann die
negative Elektrode 22 durch eine Vielzahl von nega-
tiven elektroaktiven Materialteilchen festgelegt sein.
Die negativen elektroaktiven Materialteilchen kénnen
in einer oder mehreren Schichten angeordnet sein,
um die dreidimensionale Struktur der positiven Elekt-
rode 22 festzulegen. Der Elektrolyt 30 kann z. B.
nach dem Zusammenbau der Zelle eingebracht wer-
den und in Poren der negativen Elektrode 22 enthal-
ten sein (d. h. in den Zwischenraumen zwischen den
negativen elektroaktiven Materialteilchen). Beispiels-
weise kann die negative Elektrode 22 bei bestimmten
Abwandlungen eine Vielzahl von Festkorperelekt-
rolytteilchen umfassen, die mit den negativen elekt-
roaktiven Materialteilchen dispergiert sind. In jedem
Fall kann die negative Elektrode 22 (einschlielich
der einen oder der mehreren Schichten) eine Dicke
von grof3er/gleich etwa 30 um bis kleiner/gleich etwa
500 pym und in bestimmten Aspekten optional grof3e-
r/gleich etwa 50 uym bis kleiner/gleich etwa 100 ym
aufweisen.

[0053] Bei bestimmten Abwandlungen kénnen die
negativen elektroaktiven Materialteilchen siliciumhal-
tige (oder siliciumbasierte) elektroaktive Materialien
umfassen. Die siliciumhaltigen elektroaktiven Mate-
rialien koénnen Silicium, Lithium-Silicium-Legierun-
gen und andere siliciumhaltige binare und/oder ter-
nare Legierungen umfassen. Bei bestimmten
Abwandlungen kann das siliciumhaltige elektroaktive
Material zum Beispiel elementares Silicium (Si), ver-
schiedene Lithiumsilicid-Phasen (LixSi,, wobei 0 < x
<17 und 1 <y < 4), in eine Siliciumoxid-Matrix (SiO,,
wobei 0 < x < 2) eingebettete Silicium-Nanokorner,
lithiumdotiertes Siliciumoxid (Li,SiOy, wobei 0 < x <
2 und 1 <y < 3) und Kombinationen davon umfassen.

[0054] Bei bestimmten Abwandlungen kann die
negative Elektrode 22 eine Verbundelektrode mit
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einer Kombination aus negativen elektroaktiven
Materialien sein. Die negative Elektrode 22 kann
zum Beispiel ein erstes negatives elektroaktives
Material und ein zweites negatives elektroaktives
Material umfassen. Ein Verhaltnis zwischen dem ers-
ten negativen elektroaktiven Material und dem zwei-
ten negativen elektroaktiven Material kann gréRe-
rigleich etwa 5:95 bis kleiner/gleich etwa 95:5 sein.
Bei bestimmten Abwandlungen kann das erste nega-
tive elektroaktive Material ein volumenvergréf3ern-
des Material sein, das beispielsweise Silicium ent-
halt, und das zweite negative elektroaktive Material
kann ein kohlenstoffhaltiges Material (z. B. Graphit,
Hartkohle und/oder Weichkohle) umfassen. Bei
bestimmten Abwandlungen kann die negative Elekt-
rode 22 groRer/gleich etwa 10 Gew.-% bis kleine-
r/gleich etwa 50 Gew.-% des siliciumhaltigen elektro-
aktiven Materials und gréRer/gleich etwa 40 Gew.-%
bis kleiner/gleich etwa 90 Gew.-% und in bestimmten
Aspekten optional gréRer/gleich etwa 40 Gew.-% bis
kleiner/gleich etwa 80 Gew.-% des kohlenstoffhalti-
gen elektroaktiven Materials umfassen. Das negative
elektroaktive Material kann beispielsweise einen auf
kohlenstoffhaltigem Silicium basierenden Verbund-
werkstoff mit z. B. etwa 10 Gew.-% eines gebunde-
nen Nano-Silizium-Materials (z. B. SiO,, wobei 0 < x
< 2) und etwa 90 Gew.-% des kohlenstoffhaltigen
Materials (z. B. Graphit) umfassen.

[0055] In verschiedenen Aspekten kann das nega-
tive elektroaktive Material mit einem elektronisch leit-
fahigen Material (d. h. einem leitfahigen Zusatzstoff)
vermischt sein, das einen elektronenleitenden Pfad
bereitstellt. Zum Beispiel kann die negative Elektrode
22 groRer/gleich etwa 80 Gew.-% bis kleiner/gleich
etwa 97 Gew.-% des negativen elektroaktiven Mate-
rials und grofRer/gleich etwa 0,1 Gew.-% bis kleine-
r/gleich etwa 5 Gew.-% und in bestimmten Aspekten
optional gréler/gleich etwa 1 Gew.-% bis kleine-
rigleich etwa 5 Gew.-% des elektronisch leitfahigen
Materials umfassen. Beispiele fur leitfahige Zusatz-
stoffe sind Materialien auf Kohlenstoffbasis, pulver-
formiges Nickel oder andere Metallteilchen oder leit-
fahige Polymere. Materialien auf Kohlenstoffbasis
sind beispielsweise Graphitpartikel, Acetylen-
schwarz (wie etwa KETCHEN™-Schwarz oder
DENKA™-Schwarz), Kohlenstoff-Nanofasern und
-Nanordhren (z. B. einwandige Kohlenstoff-Nanordh-
ren (SWCNT), mehrwandige Kohlenstoff-Nanoréh-
ren (MWCNT)), Graphen (z. B. Graphenplattchen
(GNP), oxidierte Graphenplattchen), leitfahige
IndustrieruRe (wie SuperP (SP)) und dergleichen.
Beispiele fur leitfahige Polymere sind Polyanilin
(PANi), Polythiophen, Polyacetylen, Polypyrrol
(PPy) und dergleichen.

[0056] In verschiedenen Aspekten kann das nega-
tive elektroaktive Material (und auch das elektronisch
leitfahige Material) mit einem Polyacrylatbindemittel
vermischt sein. Zum Beispiel kann die negative
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Elektrode 22 gréRer/gleich etwa 0,5 Gew.-% bis klei-
ner/gleich etwa 5 Gew.-%, optional grof3er/gleich
etwa 1 Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 4 Gew.-%
und in bestimmten Aspekten optional grof3er/gleich
etwa 2 Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 4 Gew.-%
des Polyacrylatbindemittels umfassen. Das Polyac-
rylatbindemittel kann eine begrenzte Quellung auf-
weisen (zum Beispiel kann lithiiertes Polyacrylatbin-
demittel mit einem Acrylamid-Copolymer (LiPAA-1
genannt) eine Quellung von etwa 5,0 % erfahren,
Styrol-Butadien-Kautschuk (SBR) kann eine Quel-
lung von etwa 10,0 % erfahren und lithiiertes Polyac-
rylatbindemittel (LiPAA-2 genannt) kann eine Quel-
lung von etwa 29,2 % erfahren), wenn es mit einer
nichtwéassrigen flussigen Elektrolytldsung (z. B.
Elektrolyt 30) in Kontakt gebracht wird, sodass
mehr Volumen der Elektrolytldsung fur den Transport
zur Verfugung steht und sich die mechanischen
Eigenschaften der negativen Elektrode 22 nur
begrenzt verschlechtern. Das Polyacrylatbindemittel
kann auch eine bessere Haftung mit den negativen
elektroaktiven Materialien und auch mit dem elektro-
nisch leitfahigen Material aufweisen.

[0057] Das Polyacrylatbindemittel kann beispiels-
weise Poly(acrylsaure), Poly(ethylen-coacrylsaure),
Poly(acrylamid-co-acrylsaure), Polystyrol-Block-
Poly(acrylsaure), Poly(N-isopropylacrylamid-co-
acrylsaure) und Kombinationen davon umfassen.

[0058] Bei bestimmten Abwandlungen kann die Poly
(acrylsaure), Poly(ethylen-co-acrylsaure), Poly
(acrylamid-co-acrylsaure), Polystyrol-Block-Poly
(acrylsaure) und/oder Poly(N-isopropylacrylamid-
co-acrylsaure) mit Magnesium und/oder Calcium
fraktioniert neutralisiert sein. Bei bestimmten
Abwandlungen kann die Poly(acrylsaure), Poly(ethy-
len-co-acrylsdure), Poly(acrylamid-co-acrylsaure),
Polystyrol-Block-Poly(acrylsaure) und/oder Poly(N-
isopropylacrylamid-co-acrylsdure) mit Magnesium
oder Calcium fraktioniert neutralisiert sein. Bei
bestimmten Abwandlungen kann die Poly(acryl-
saure), Poly(ethylen-co-acrylsaure), Poly(acrylamid-
co-acrylsaure), Polystyrol-Block-Poly(acrylsaure)
und/oder Poly(N-isopropylacrylamid-co-acrylsaure)
mit Magnesium oder Calcium fraktioniert neutralisiert
sein.

[0059] Bei bestimmten Abwandlungen kann die Poly
(acrylsaure), Poly(ethylen-co-acrylsdure), Poly
(acrylamid-co-acrylsaure), Polystyrol-Block-Poly
(acrylsaure) und/oder Poly(N-isopropylacrylamid-
co-acrylsaure) geringfiigig mit Lithium, Natrium
und/- oder Kalium neutralisiert sein. Bei bestimmten
Abwandlungen kann die Polyacrylsaure), Poly(ethy-
len-co-acrylsdure), Poly(acrylamid-co-acrylsaure),
PolystyrolBlock-Poly(acrylsaure) und/oder Poly(N-
isopropylacrylamid-co-acrylsaure) geringfliigig mit
Lithium, Natrium oder Kalium neutralisiert sein. Bei
bestimmten Abwandlungen kann die Poly(acryl-
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saure), Poly(ethylen-co-acrylsaure), Poly(acrylamid-
coacrylsaure), Polystyrol-Block-Poly(acrylsaure)
und/oder Poly(N-isopropylacrylamid-co-acrylsaure)
geringfigig mit Lithium, Natrium und Kalium neutrali-
siert sein.

[0060] Das Polyacrylatbindemittel kann zum Bei-
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und Kombinationen davon umfassen.

[0061] In verschiedenen Aspekten kann das Polyac-
rylatbindemittel ausgewahlt sein aus der Gruppe
bestehend aus: Poly(acrylsaure), mit Magnesium,
Calcium, Lithium, Natrium und/oder Kalium fraktio-
niert neutralisierte Poly(acrylsaure), Poly(ethylenco-
acrylsaure), mit Magnesium, Calcium, Lithium, Nat-
rium und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte Poly
(ethylen-co-acrylsaure), Poly(acrylamid-co-acryl-
saure), mit Magnesium, Calcium, Lithium, Natrium
und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte Poly(acryl-
amid-co-acrylsaure), Polystyrol-Block-Poly(acryl-
saure), mit Magnesium, Calcium, Lithium, Natrium
und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte Polysty-
rol-Block-Poly(acrylsaure),  Poly(N-isopropylacryl-
amid-co-acrylsaure), mit Magnesium, Calcium,
Lithium, Natrium und/oder Kalium fraktioniert neutra-
lisierte Poly(N-isopropylacrylamid-co-acrylsaure)
sowie Kombinationen davon.

[0062] In verschiedenen Aspekten kann das Polyac-
rylatbindemittel ausgewahlt sein aus der Gruppe
bestehend aus: Poly(acrylsaure), mit Magnesium,
Calcium, Lithium, Natrium oder Kalium fraktioniert
neutralisierte Poly(acrylsaure), Poly(ethylen-coacryl-
saure), mit Magnesium, Calcium, Lithium, Natrium
oder Kalium fraktioniert neutralisierte Poly(ethylen-
co-acrylsaure), Poly(acrylamid-co-acrylsaure), mit
Magnesium, Calcium, Lithium, Natrium oder Kalium
fraktioniert neutralisierte Poly(acrylamid-co-acryl-
saure), Polystyrol-Block-Poly(acrylsaure), mit Mag-
nesium, Calcium, Lithium, Natrium oder Kalium frak-
tioniert neutralisierte Polystyrol-Block-Poly
(acrylsaure), Poly(N-isopropylacrylamid-co-acryl-
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saure), mit Magnesium, Calcium, Lithium, Natrium
oder Kalium fraktioniert neutralisierte Poly(N-isopro-
pylacrylamid-co-acrylsaure) sowie Kombinationen
davon.

[0063] In verschiedenen Aspekten kann das Polyac-
rylatbindemittel ausgewahlt sein aus der Gruppe
bestehend aus: Poly(acrylsdure), mit Magnesium
und/oder Calcium und/oder Lithium und/oder Nat-
rium und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte Poly
(acrylsaure), Poly(ethylen-co-acrylsaure), mit Mag-
nesium und/oder Calcium und/oder Lithium und/oder
Natrium und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte
Poly(ethylen-co-acrylsaure), Poly(acrylamid-co-
acrylsaure), mit Magnesium und/oder Calcium
und/oder Lithium und/oder Natrium und/oder Kalium
fraktioniert neutralisierte Poly(acrylamid-co-acryl-
saure), Polystyrol-Block-Poly(acrylsaure), mit Mag-
nesium und/oder Calcium und/oder Lithium und/oder
Natrium und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte
Polystyrol-Block-Poly(acrylsaure), Poly(N-isopropy-
lacrylamid-co-acrylsaure), mit Magnesium und/oder
Calcium und/oder Lithium und/oder Natrium und/o-
der Kalium fraktioniert neutralisierte Poly(N-isopro-
pylacrylamid-coacrylsdure) sowie Kombinationen
davon.

[0064] Bei jeder Abwandlung kann das Polyacrylat-
bindemittel ein Molekulargewicht (z. B. einen gewich-
teten Mittelwert) von groRer/gleich etwa 100.000
mol/g bis kleiner/- gleich etwa 5.000.000 mol/g, optio-
nal grofler/gleich etwa 200.000 mol/g bis kleine-
r/gleich etwa 500.000 mol/g und in bestimmten
Aspekten optional gréRer/gleich etwa 250.000 mol/g
bis kleiner/gleich etwa 500.000 mol/g aufweisen. Das
Polyacrylatbindemittel kann eine begrenzte Quellung
aufweisen, wenn es mit dem Elektrolyten 30 in Kon-
takt kommt.

[0065] Die positive Elektrode 24 ist aus einem akti-
ven Material auf Lithiumbasis gebildet, das in der
Lage ist, einer Lithium-Interkalation und -Deinterka-
lation, einem Legier- und Entlegiervorgang oder
einem Beschichtungs- und Ablésevorgang unterzo-
gen zu werden, wahrend es als Pluspol eines
Lithium-lonen-Akkumulators fungiert. Die positive
Elektrode 24 kann durch eine Vielzahl von elektroak-
tiven Materialteilchen festgelegt sein. Solche positi-
ven elektroaktiven Materialteilchen kénnen in einer
oder mehreren Schichten angeordnet sein, um die
dreidimensionale Struktur der positiven Elektrode
24 festzulegen. Der Elektrolyt 30 kann z. B. nach
dem Zusammenbau der Zelle eingebracht werden
und in Poren der positiven Elektrode 24 enthalten
sein. Bei bestimmten Abwandlungen kann die posi-
tive Elektrode 24 eine Vielzahl von Festkorperelekt-
rolytteilchen umfassen. In jedem Fall kann die posi-
tive Elektrode 24 eine durchschnittliche Dicke von
groRer/gleich etwa 1 um bis kleiner/gleich etwa 500
gm und bei bestimmten Aspekten optional grofie-
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r/gleich etwa 10 uym bis kleiner/gleich etwa 200 pm
aufweisen.

[0066] In verschiedenen Aspekten umfasst das
positive elektroaktive Material ein Schichtoxid, dar-
gestellt durch LiMeO,, wobei Me ein Ubergangsme-
tall wie Kobalt (Co), Nickel (Ni), Mangan (Mn), Eisen
(Fe), Aluminium (Al), Vanadium (V) oder Kombinatio-
nen davon ist. Bei anderen Abwandlungen umfasst
das positive elektroaktive Material ein Oxid vom Oli-
vin-Typ, dargestellt durch LiMePQO,, wobei Me ein
Ubergangsmetall wie Kobalt (Co), Nickel (Ni), Man-
gan (Mn), Eisen (Fe), Aluminium (Al), Vanadium (V)
oder Kombinationen davon ist. Bei weiteren Abwand-
lungen umfasst das positive elektroaktive Material
ein Oxid vom monoklinen Typ, dargestellt durch
LisMe,(PO,4)s, wobei Me ein Ubergangsmetall wie
Kobalt (Co), Nickel (Ni), Mangan (Mn), Eisen (Fe),
Aluminium (Al), Vanadium (V) oder Kombinationen
davon ist. Bei weiteren Abwandlungen umfasst das
positive elektroaktive Material ein Oxid vom Spinell-
Typ, dargestellt durch LiMe,O,, wobei Me ein Uber-
gangsmetall wie Kobalt (Co), Nickel (Ni), Mangan
(Mn), Eisen (Fe), Aluminium (Al), Vanadium (V)
oder Kombinationen davon ist. Bei weiteren Abwand-
lungen umfasst das positive elektroaktive Material
einen Tavorit, dargestellt durch LiMe-SO4F und/oder
LiMePO4F, wobei Me ein Ubergangsmetall wie
Kobalt (Co), Nickel (Ni), Mangan (Mn), Eisen (Fe),
Aluminium (Al), Vanadium (V) oder Kombinationen
davon ist. Bei weiteren Abwandlungen kann die posi-
tive Elektrode 24 eine Verbundelektrode mit einer
Kombination aus positiven elektroaktiven Materialien
sein. Die positive Elektrode 24 kann zum Beispiel ein
erstes positives elektroaktives Material und ein zwei-
tes elektroaktives Material umfassen. Ein Verhaltnis
zwischen dem ersten positiven elektroaktiven Mate-
rial und dem zweiten positiven elektroaktiven Mate-
rial kann gréRer/gleich etwa 5:95 bis kleiner/gleich
etwa 95:5 sein. Bei bestimmten Abwandlungen kon-
nen das erste und das zweite elektroaktive Material
unabhangig voneinander aus einem oder mehreren
Schichtoxiden, einem oder mehreren Oxiden vom
Olivin-Typ, einem oder mehreren Oxiden vom mono-
klinen Typ, einem oder mehreren Oxiden vom Spi-
nell-Typ, einem oder mehreren Tavoriten oder Kom-
binationen davon ausgewahlt sein.

[0067] Bei jeder Abwandlung kann das positive
elektroaktive Material optional mit einem elektronisch
leitfahigen Material (d. h. einem leitfahigen Zusatz-
stoff), das einen elekironenleitenden Pfad bereit-
stellt, und/oder einem polymeren Bindemittel, das
die strukturelle Integritat der positiven Elektrode 24
verbessert, vermischt (z. B. aufgeschlammt) sein.
Beispielsweise kann die positive Elektrode 24 gréRe-
r/gleich etwa 70 Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 98
Gew.-% und in bestimmten Aspekten optional groflie-
r/gleich etwa 80 Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 97
Gew.-% des positiven elektroaktiven Materials, gro-
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Rer/gleich 0 Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 30 Gew.-
% und in bestimmten Aspekten optional grofie-
rigleich etwa 0,5 Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 10
Gew.-% des elektronisch leitenden Materials und
gréRer/gleich 0 Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 20
Gew.-% und in bestimmten Aspekten optional grof3e-
rigleich etwa 0,5 Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 10
Gew.-% des polymeren Bindemittels umfassen. Der
in der positiven Elektrode 24 enthaltene leitfahige
Zusatzstoff kann mit dem in der negativen Elektrode
22 enthaltenen leitfahigen Zusatzstoff identisch sein
oder sich davon unterscheiden. Wie bei der negati-
ven Elektrode 22 kann das in der positiven Elektrode
24 enthaltene Bindemittel ein Polyacrylatbindemittel
sein. Das in der positiven Elektrode 24 enthaltene
Polyacrylatbindemittel kann mit dem in der negativen
Elektrode 22 enthaltenen Polyacrylatbindemittel
identisch sein oder sich davon unterscheiden.

[0068] In verschiedenen Aspekten sieht die vorlie-
gende Offenbarung Verfahren zur Herstellung von
siliciumhaltigen Elektroden wie der in Fig. 1 darge-
stellten negativen Elektrode 22 vor. Siliciumhaltige
Elektroden sind oft schwierig herzustellen, weil ele-
mentares Silicium bei der Aufschldammung leicht mit
Wasser reagiert und dabei Wasserstoffgas bildet,
was zur Bildung von entsprechenden Elektroden
fuhrt, die eine ungleichmafige Topografie (z. B. Strei-
fen- oder Kordmuster) mit Nadelléchern aufweisen,
und auch zu ungleichmaRigen Stromdichten in Zel-
len, die die gebildeten Elektroden umfassen. Dari-
ber hinaus weisen Aufschlammungen fir die Herstel-
lung siliciumhaltiger Elektroden haufig eine schlechte
Lagerstabilitat auf, da sich Viskositat und Elektroden-
struktur durch Sedimentation und Verdinnung ver-
andern. Die vorliegende Offenbarung schlagt ein
Niedrigtemperatur-Aufschlammungsverfahren  vor,
das die Bildung von Wasserstoffgas einschrankt,
und es hat sich (wie weiter unten beschrieben) auch
gezeigt, dass das Vorhandensein von Polyacrylatbin-
demitteln in der Elektrodenaufschlammung die
Lagerstabilitat der elektrodenbildenden Aufschlam-
mung verbessert.

[0069] In verschiedenen Aspekten umfasst das
Niedrigtemperatur-Aufschlammungsverfahren das
Aufbringen einer elektrodenbildenden Aufschlam-
mung mit einer Temperatur von groRer/gleich etwa
4 °C bis kleiner/gleich etwa 15 °C auf oder in der
Nahe einer oder mehrerer Oberflachen eines Strom-
kollektors (wie des in Fig. 1 dargestellten Stromkol-
lektors 32). Bei bestimmten Abwandlungen kann das
Verfahren auch beinhalten, die elektrodenbildende
Aufschlammung vor Aufbringen auf oder in der
Nahe der einen oder mehreren Oberflachen des
Stromkollektors fiir eine Haltedauer auf Temperatur
zu halten. Bei bestimmten Abwandlungen kann die
elektrodenbildende Aufschlammung beispielsweise
ab dem ersten Kontakt der Aufschlammungskompo-
nenten (z. B. des siliciumhaltigen elektroaktiven
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Materials und/oder des leitfahigen Zusatzstoffs
und/oder des Polyacrylatbindemittels und eines
Lésungsmittels wie Wasser) bis zum und wahrend
des Aufbringens der elektrodenbildenden Auf-
schldammung auf den Stromkollektor zur Bildung der
Elektrode bei niedriger Temperatur gehalten werden.
Das Niedrigtemperaturverfahren kann die Blasenbil-
dung unterdriicken, da die chemische Reaktionsge-
schwindigkeit sinkt und die Gasléslichkeit sowie die
Oberflachenspannung des Wassers bei niedrigeren
Temperaturen aufgrund von Viskositatsanderungen
zunehmen. Bei bestimmten Abwandlungen kann
sich die chemische Reaktionsgeschwindigkeit pro
10°C-Anderung um einen Faktor von etwa 2 verrin-
gern. Nur zum Vergleich zeigt Fig. 2A eine Top-
Down-Ansicht einer siliciumhaltigen Elektrode 300,
die mit Hilfe eines Aufschlammungsverfahrens bei
Raumtemperatur (z. B. etwa 25 °C) hergestellt
wurde, und Fig. 2B zeigt eine Top-Down-Ansicht
einer siliciumhaltigen Elektrode 350, die mit Hilfe
eines weiter oben beschriebenen Herstellungsver-
fahrens mit einer Niedrigtemperatur-Aufschlammung
(z. B. gréRer/gleich etwa 4 °C bis kleiner/gleich etwa
15 °C) hergestellt wurde. Wie dargestellt, weist die
siliciumhaltige Elektrode 300 ein Streifen- oder Kor-
dmuster auf, wahrend die siliciumhaltige Elektrode
350 eine glatte Oberflache hat.

[0070] Bestimmte Merkmale der vorliegenden Tech-
nologie werden in den folgenden, nicht einschrank-
enden Beispielen naher erlautert.

Beispiel 1

[0071] Beispielhafte Akkumulatoren und Akkumula-
torzellen kdnnen gemal verschiedenen Aspekten
der vorliegenden Offenbarung hergestellt werden.
Bereitgestellt wird etwa eine beispielhafte Auf-
schldammung 410 mit einem Polyacrylatbindemittel.
Zum Vergleich wird eine Vergleichsaufschlammung
450 mit einem Styrol-Butadienkautschuk (SBR) als
Bindemittel bereitgestellt. Die beispielhafte Auf-
schlammung 410 und die Vergleichsaufschlammung
450 konnen jeweils etwa 3,9 Gew.-% des jeweiligen
Bindemittels zusammen mit etwa 95 Gew.-% eines
siliciumhaltigen elektroaktiven Materials und etwa
1,1 Gew.-% eines leitfahigen Zusatzstoffs (z. B.
etwa 1 Gew.-% SuperP und etwa 0,1 % einwandige
Kohlenstoff-Nanoréhren (SWCNT)) umfassen. Die
beispielhafte Aufschlammung 410 und die Ver-
gleichsaufschlammung 450 kénnen jeweils einen
Feststoffgehalt von etwa 45 % aufweisen.

[0072] Fig. 3A ist eine grafische Darstellung, die
Viskositatsanderungen der beispielhaften Auf-
schlammung 410 zeigt, wobei die x-Achse 400 die
Scherrate (s-') und die y-Achse 402 die Viskositat
(Pa s) darstellt. Wie dargestellt, andert sich die Vis-
kositdt wahrend einer vierundzwanzigstindigen
Mischzeit kaum. Die beispielhafte Aufschlammung
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410 mit dem Polyacrylatbindemittel weist eine ver-
besserte Lagerstabilitat auf.

[0073] Fig. 3B ist eine grafische Darstellung, die
Viskositatsanderungen der Vergleichsaufschlam-
mung 450 zeigt, wobei die x-Achse 460 die Scherrate
(s71) und die y-Achse 462 die Viskositat (Pa s) dar-
stellt. Wie dargestellt (Linie 452 steht fir null Stun-
den, Linie 454 fir finf Stunden und Linie 456 fir vier-
undzwanzig Stunden), nimmt die Viskositat der
Vergleichsaufschlammung 450 wahrend der vierund-
zwanzigstindigen Mischzeit allmahlich ab.

Beispiel 2

[0074] Beispielhafte Akkumulatoren und Akkumula-
torzellen kénnen gemal verschiedenen Aspekten
der vorliegenden Offenbarung hergestellt werden.
Eine beispielhafte Zelle 510 kann zum Beispiel eine
siliciumhaltige negative Elektrode enthalten, die ein
Polyacrylatbindemittel gemaR verschiedenen Aspek-
ten der vorliegenden Offenbarung umfasst. Zum Ver-
gleich: Eine beispielhafte Vergleichszelle 520 mit
einer siliciumhaltigen negativen Elektrode, die einen
Styrol-Butadienkautschuk (SBR) als Bindemittel ent-
halt. Die negativen Elektroden der beispielhaften
Zelle 510 und der Vergleichszelle 520 kbénnen
gemischte Anoden sein, die beispielsweise etwa 20
Gew.-% Silicium und etwa 80 Gew.-% Graphit enthal-
ten. Die negativen Elektroden der beispielhaften
Zelle 510 und der Vergleichszelle 520 kénnen jeweils
eine Ladung von etwa 5,5 mAh/cm2 aufweisen. Die
beispielhafte Zelle 510 und die Vergleichszelle 520
kénnen jeweils auch eine Kathode enthalten, die z.
B. LiNiCoMnAIO, (NCMA) enthalt und eine Ladung
von etwa 5 mAh/cm2 aufweist. Die beispielhafte
Zelle 510 und die Vergleichszelle 520 kénnen jeweils
auch einen Elektrolyten enthalten, der z. B. 1 M
Lithiumhexafluorphosphat (LiPFg) in einem Lésungs-
mittelgemisch enthalt. Das Losungsmittelgemisch
kann Ethylencarbonat (EC) und Dimethylcarbonat
(DMC) sowie etwa 1 Gew.-% Vinylencarbonat (VC)
und etwa 2 Gew.-% Fluorethylencarbonat (FEC) ent-
halten,

[0075] Fig. 4 ist eine grafische Darstellung, die die
Ladungserhaltung der beispielhaften Zelle 510 im
Vergleich zur Vergleichszelle 520 zeigt, wobei die x-
Achse 500 die Anzahl der Zyklen und die y-Achse
502 die Ladungserhaltung (%) darstellt. Wie darge-
stellt, hat die beispielhafte Zelle 510 nach 500 Zyklen
etwa 90 % der urspriinglichen Kapazitat. Im Gegen-
satz dazu hat die Vergleichszelle 520 nach 500 Zyk-
len nur noch etwa 85 % der urspriinglichen Kapazi-
tat. Nach 500 Zyklen ist der Kapazitatsverlust der
beispielhaften Zelle 510 geringer als der Kapazitats-
verlust der Vergleichszelle.

[0076] Die vorstehende Beschreibung der Ausfih-
rungsformen dient der Veranschaulichung und
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Beschreibung. Sie ist weder vollstandig, noch soll
sie die Offenbarung einschranken. Einzelne Ele-
mente oder Merkmale einer bestimmten Ausfiuh-
rungsform sind im Allgemeinen nicht auf diese
beschrankt, sondern sind gegebenenfalls austausch-
bar und kdénnen in einer ausgewahlten Ausflihrungs-
form verwendet werden, auch wenn sie nicht konkret
dargestellt oder beschrieben sind. Sie kénnen auch
auf vielerlei Art und Weise abgewandelt werden. Sol-
che Abwandlungen sind nicht als Abweichung von
der Offenbarung zu verstehen, sondern sind viel-
mehr in den Anwendungsbereich der Offenbarung
einzubeziehen.

Patentanspriiche

1. Elektrochemische Zelle, die Lithiumionen
zyklisiert, wobei die elektrochemische Zelle umfasst:
eine erste Elektrode, die ein positives elektroaktives
Material umfasst;
eine zweite Elektrode, die ein negatives elektroakti-
ves Material und ein Polyacrylatbindemittel umfasst,
das aus einem Monomer gebildet wird, das ausge-
wahlt ist aus der Gruppe bestehend aus:

[ O« _OR
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“
n

H, Li, Na, K, Mg, or Ca

R=

- o ‘R, - o
OsNHe | 00" o _on,
L
- -m - In

R,=H, Li, Na, orK; R, =Mg or Ca
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und Kombinationen davon; und
eine Trennschicht, die zwischen der ersten und der
zweiten Elektrode angeordnet ist.

2. Elektrochemische Zelle nach Anspruch 1,
wobei das Polyacrylatbindemittel ein Molekularge-
wicht von gréRer/gleich etwa 250.000 mol/g bis klei-
ner/gleich etwa 500.000 mol/g aufweist.

3. Elektrochemische Zelle nach Anspruch 1,
wobei die zweite Elekirode gréRer/gleich etwa 0,5
Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 5 Gew.-% des Poly-
acrylatbindemittels umfasst.

2024.03.28

4. Elektrochemische Zelle nach Anspruch 1,
wobei die zweite Elektrode aulRerdem einen leitfahi-
gen Zusatzstoff umfasst.

5. Elektrochemische Zelle nach Anspruch 4,
wobei die zweite Elektrode gréRer/gleich etwa 0,1
Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 5 Gew.-% eines leit-
fahigen Zusatzstoffs umfasst.

6. Elektrochemische Zelle nach Anspruch 1,
wobei das negative elektroaktive Material ein sili-
ciumhaltiges elektroaktives Material umfasst.

7. Elektrochemische Zelle nach Anspruch 6,
wobei die zweite Elektrode groéRer/gleich etwa 10
Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 50 Gew.-% des sili-
ciumhaltigen elektroaktiven Materials umfasst.

8. Elektrochemische Zelle nach Anspruch 6,
wobei das negative elektroaktive Material ferner
ein  kohlenstoffhaltiges elektroaktives Material
umfasst.

9. Elektrochemische Zelle nach Anspruch 8,
wobei die zweite Elektrode grofRer/gleich etwa 40
Gew.-% bis kleiner/gleich etwa 80 Gew.-% des koh-
lenstoffhaltigen elektroaktiven Materials umfasst.

10. Elektrochemische Zelle nach Anspruch 1,
wobei das Polyacrylatbindemittel ein erstes Polyac-
rylatbindemittel ist und die erste Elektrode ferner ein
zweites Polyacrylatbindemittel umfasst, das ausge-
wahlt ist aus der Gruppe bestehend aus: Poly(acryl-
saure), mit Magnesium, Calcium, Lithium, Natrium
und/oder Kalium fraktioniert neutralisierte Poly
(acrylsaure), Poly(ethylen-co-acrylsaure), mit Mag-
nesium, Calcium, Lithium, Natrium und/oder Kalium
fraktioniert  neutralisierte  Poly(ethylen-co-acryl-
saure), Poly(acrylamid-co-acrylsdure), mit Magne-
sium, Calcium, Lithium, Natrium und/oder Kalium
fraktioniert neutralisierte Poly(acrylamid-co-acryl-
saure), Polystyrol-Block-Poly(acrylsaure), mit Mag-
nesium, Calcium, Lithium, Natrium und/oder Kalium
fraktioniert neutralisierte Polystyrol-Block-Poly(acryl-
saure), Poly(N-iso-propylacrylamid-co-acrylsaure),
mit Magnesium, Calcium, Lithium, Natrium und/oder
Kalium fraktioniert neutralisierte Poly(N-isopropylac-
rylamid-co-acrylsaure) sowie Kombinationen davon.

Es folgen 5 Seiten Zeichnungen
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