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В настоящее время разработка аккумуляторов с высокой плотностью энергии, применяемых в производстве электротранспорта и прочих портативных электронных устройств, является одной из наиболее быстро развивающихся отраслей промышленности. Одними из наиболее перспективных высокоэнергоемких катодных материалов являются Ni-обогащенные слоистые оксиды переходных металлов, обладающие высокой удельной емкостью ~200 мАч/г. Однако при длительном циклировании удельная емкость данных материалов существенно снижается, что связано с наличием Li+/Ni2+ анти-сайт дефектов. Ранее было показано, что влияние поверхностного и объемного вкладов Li+/Ni2+ антиструктурных дефектов на электрохимические свойства катодных материалов на основе слоистых оксидов переходных металлов различно, однако анализ этих вкладов был осуществлен только с помощью качественного оценки. 
В связи с этим, целью данной работы является установление влияния условий синтеза Ni-обогащенного NMC LiNi0.8Mn0.1Co0.1O2 на количество анти-сайт Li+/Ni2+ дефектов на поверхности и в объеме материала и электрохимические свойства.  

В ходе представленной работы однофазные образцы LiNi0.8Mn0.1Co0.1O2 с гомогенным распределением элементов были получены методом соосаждения смешанных гидроксидов или карбонатов, где в качестве источника переходных металлов были использованы сульфаты или ацетаты, с последующей высокотемпературной обработкой с источником лития в атмосфере кислорода. Особое внимание было уделено количественному анализу Li+/Ni2+ анти-сайт дефектов: их содержание было оценено с помощью уточнения структуры методом Ритвельда и анализа микрофотографий высокого разрешения с помощью программного пакета StatSTEM, который, в свою очередь, позволяет количественно оценить поверхностный и объемный вклады. Согласно полученным данным, обнаружено, что количество антиструктурных дефектов значительно меньше в образцах, полученных с помощью гидроксидного соосаждения (2,54 и 2,12% для сульфатных и ацетатных прекурсоров, соответственно), по сравнению с образцами, осажденными в виде карбонатов (3,05 и 4,43 % для сульфатных и ацетатных прекурсоров, соответственно), что, по-видимому, связано с образованием локально восстановительной среды во время высокотемпературной обработки карбонатных соединений. Более того, благодаря методу статистической обработки микрофотографий StatSTEM, установлено, что чем больше объёмный вклад в общее разупорядочение, тем ниже значения разрядной емкости и стабильности. Так, несмотря на меньшее содержание дефектов в образце, полученном с помощью соосаждения гидроксидного прекурсора из ацетатов переходных металлов, по сравнению с образцом, полученным из сульфатов, объемный вклад дефектов для этого образца выше на 5-10%, что приводит к значительному уменьшению удельной емкости на 10-15 мАч/г и стабильности при длительном циклировании примерно на 10%.
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