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1.) Ausgangslage vor Projektbeginn

Lithium-lonen-Batterien mit nickelreichen Kathodenmaterialien sind derzeit eine der wichtigs-
ten Technologien fur die Energiespeicherung, inshesondere in mobilen Anwendungen. Die
kontinuierliche Verbesserung der Materialeigenschaften spielt eine entscheidende Rolle im
Wandel zur Elektromobilitat und ist stark von den verschiedenen Prozess- und Formulierungs-
parametern in der Materialsynthese sowie der anschlieRenden Konditionierung abhangig. Mo-
delle, die die Wechselwirkungen zur qualitdts- und effizienzorientierten Prozessoptimierung
multivariabler Systeme beschreiben, sind meist zeit- und ressourcenaufwandig, wenn sie auf
den zugrunde liegenden experimentellen Ansétzen basieren. Fir die nachhaltige Entwicklung
des Technologiestandorts Deutschland und zur Wahrung der globalen Wettbewerbsfahigkeit
ist die Einfuhrung intelligenter Methoden in der Formulierung und Prozessentwicklung von Bat-
teriematerialien entscheidend. Besonders die Anwendung von Kunstlicher Intelligenz in Kom-
bination mit der Beriicksichtigung technologischer und 6kologischer Aspekte hat das Potenzial
fur ein technologisch-6kologisch optimiertes Produkt- und Prozessdesign bei geringerem Res-
sourcenverbrauch.

Das Ziel des Projektes KIBa bestand darin, eine skalierbare, schnelle und einfache Prozess-
gestaltung zu entwickeln, um reproduzierbare Daten zur Herstellung von Batteriematerialien
zu gewinnen und diese als Grundlage fir eine intelligente Hybridmodellierung mithilfe von ma-
schinellem Lernen zu nutzen. Im Rahmen dieses Gesamtziels konzentrierte sich das Teilvor-
haben des Fraunhofer IST auf die Etablierung der laborskaligen Prozesse und die Integration
geeigneter Analysemethoden, gefolgt von experimentellen Studien zur Variation der Pro-
dukteigenschaften unter gleichzeitiger Erfassung aller relevanten Prozessparameter sowie der
Energie- und Stoffstrome.
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2.) Ablauf des Vorhabens

Das Teilvorhaben des Fraunhofer IST im Rahmen des Gesamtvorhabens KiBa startete mit
dem Aufbau eines geeigneten Reaktorsystems zur Fallung von nickelreichen Aktivmaterial-
prakursoren sowie mit dem Aufbau einer geeigneten Rihrwerkskugelmuihle zur Partikelkondi-
tionierung des Modellsystems Al,Os. In Zusammenarbeit mit dem Konsortium wurde diesbe-
zlglich unterschiedliche Sensorik und online-Analytik ausgewahlt und in die Prozesse imple-
mentiert (AP 1). Hiermit wurde das Ziel verfolgt, eine mdglichst hohe Anzahl von Prozess- und
Produktparametern aufzeichnen zu kénnen. Die aufgebauten Anlagen samt der integrierten
Analytik wurden daraufhin eingesetzt, um zunéchst die jeweiligen Prozesse der Kofallung und
Zerkleinerung zu etablieren. Auf Basis dieser Etablierung wurden im Anschluss systematische
Versuchsreihen zum Féllungs- und Zerkleinerungsprozess durchgefihrt (AP 2). Hierbei wur-
den wesentliche Prozessparameter der jeweiligen Verfahren variiert und relevante Produktei-
genschaften laufend charakterisiert, um die Wechselwirkungen zwischen Prozess und Produkt
zu untersuchen. SchlieB3lich wurde auf Basis der ermittelten Daten eine Quantifizierung und
Bewertung der Umweltwirkungen fir die betrachteten Prozesse vorgenommen. Alle relevan-
ten Daten fir die Etablierung der Hybridmodellierung wurden dem Projektkonsortium in aufbe-
reiteter und gebindelter Form zur Verfiigung gestellt. Des Weiteren stand das Fraunhofer IST
wahrend der gesamten Projektlaufzeit im intensiven Austausch mit dem Projektkonsortium
zwecks Interpretation der erhobenen Daten und der Erfassung zusatzlicher Trainingsdaten fiir
die gezielte Anpassung der Hybridmodellierung (AP 4).

3.) Wesentliche Ergebnisse des Projekts

Der im Rahmen des Projekts KIBa vorgesehene Aufbau eines Fallungsreaktors und einer
Ruhrwerkskugelmuihle konnte erfolgreich vorgenommen werden. In diesem Zusammenhang
konnte unterschiedliche Sensorik in den Anlagenaufbau integriert werden, um eine Vielzahl
von Prozess- und Produktdaten zu erheben. Dies beinhaltet beispielsweise eine optische
Ruckstreusonde und einen Akustikemissionssensor an der Rihrwerkskugelmihle sowie ein
vom Projektpartner Malvern Panalytical entwickeltes System zur online-Probenahme, Vorver-
dinnung und PartikelgrélRenbestimmung am Fallungsreaktor. Mit diesen Aufbauten konnte
anschliel3end die Etablierung der entsprechenden Prozesse und die eingehende Untersu-
chung durch Prozessparameterstudien erfolgreich vorgenommen werden. Fir jeden Versuch
wurden zahlreiche Prozessparameter (z.B. Prozesstemperatur, pH-Wert, Rihrraten, Dosier-
raten, Feststoffgehalt, Leistungsdaten etc.) und Produktparameter (Partikelgro3e, Morpholo-
gie, chemische Zusammensetzung, Schwefelgehalt, spezifische Oberflache etc.) aufgezeich-
net bzw. gemessen und den Projektpartnern fiir die Etablierung der Hybridmodellierung zur
Verfligung gestellt. Fir beide Prozessstudien waren wesentliche Prozess-Struktur-Eigen-
schaftsbeziehungen ableitbar, wie zum Beispiel die starke Abhangigkeit der Partikelmorpho-
logie von der eingesetzten Ammoniakkonzentration beim Fallungsprozess oder die erwar-
tungsgemalfe Beziehung zwischen der Mahlraumwellendrehzahl und der Partikelgré3enent-
wicklung bei der Zerkleinerung. Die Quantifizierung der Umweltwirkungen ergab ebenfalls er-
wartungsgemale Abhéangigkeiten, wie z.B. die Erhdhung des pro kg Produkt auftretenden
Global Warming Potentials bei erh6htem Leistungsbedarf infolge einer h6heren Mahlraumwel-
lendrehzahl oder einer hdheren Reaktionstemperatur.
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Teil 2: Eingehende Darstellung

4.) Beschreibung der durchgefihrten Arbeiten

AP 1: Aufbau experimentelles Setup und Implementierung von In/On-line-Analytik

Im Folgenden werden die gem&R AP 1 durchgefuhrten Tatigkeiten néher beschrieben. Diese
beinhalten laut Teilvorhabensbeschreibung den Aufbau eines flexiblen Fallungsprozesses
(UAP 1.1) und den Aufbau eines flexiblen Konditionierungsprozesses (UAP 1.2) fur die syste-
matische und schnelle Generierung von Daten. Dariliber hinaus vorgesehen ist die Entwick-
lung, Implementierung, Kalibrierung und Validierung von Online-Sensorik fir den Fallungs-
und Konditionierungsprozess im Labormaf3stab (UAP 1.3) sowie die Anpassung von offline
Charakterisierungsmethoden und die Korrelation zu Inline-Messdaten (UAP 1.5).

UAP 1.1: Aufbau eines flexiblen Fallungsprozesses

Im Laufe des 1. Projektjahres wurde eine Optimax 1001 Reaktorstation von Mettler-Toledo in
Betrieb genommen, um ein experimentelles Setup zur Synthese von Aktivmaterialprékursoren
aufzubauen. Diese Station wurde in enger Abstimmung mit BASF ausgestattet, um reprodu-
zierbare Hydroxid-Koféallungen durchfiihren zu kénnen. Das System wurde mit zwei automa-
tisch einstellbaren Dosiereinheiten ausgestattet, die eine Doppeldosierung der Edukte (Uber-
gangsmetallsulfatiésung und Natriumhydroxidlésung mit Ammoniak als Chelatbildner) nach
industriellem Vorbild ermdglichten. Mit einem Reaktionsvolumen von 1 L konnten sowohl aus-
reichend groRRe Produktmengen fir Online- und Offline-Analysen als auch ein geringes Volu-
men fiir eine schnelle und flexible Prozessfiihrung bereitgestellt werden. Dies ermdglichte die
Durchfiihrung einer Vielzahl von Versuchen mit unterschiedlichen Prozessparametern in kur-
zen Zeitrdumen. Wesentliche Prozessparameter der Fallungsreaktion, wie pH-Wert und Re-
aktortemperatur, wurden durch integrierte Sensoren erfasst. Ein Rihrwerk und ein Strombre-
cher sorgten fiir die Dispergierung des Mediums im Reaktionssystem. Durch die Kommunika-
tionsschnittstellen aller Komponenten war eine prézise Steuerung und Regelung der wichtigen
Prozessparameter moglich. Beispielsweise konnte der pH-Wert automatisiert eingestellt wer-
den, was fiur eine kontrollierte Prozessflihrung entscheidend ist. Zudem wurde eine Inertisie-
rung des Reaktorinnenraums durch Stickstoffzufuhr realisiert, um die Bildung von Nebenpro-
dukten wie Mangandioxid (Braunstein) durch Luftsauerstoff zu verhindern. Die Fallungsreak-
tion wurde Uber ein angeschlossenes Control Panel und einen mit dem Reaktorsystem ver-
bundenen PC direkt gesteuert. Mit der auf dem PC installierten Software iControl war es mdg-
lich, benutzerdefinierte Experimente zu programmieren, die von der Reaktorstation automa-
tisch ausgefuhrt wurden.

Der beschriebene Fallungsreaktor mit den genannten Funktionen wurde erfolgreich in Betrieb
genommen und genutzt, um im Rahmen von UAP 2.1 einen Hydroxid-Koféllungsprozess zur
Herstellung von NCM 622 Prakursoren zu etablieren.

UAP 1.2: Aufbau eines flexiblen Konditionierungsprozesses

Im Rahmen von UAP 1.2 wurde der Aufbau und die Inbetriebnahme eines experimentellen
Set-Ups zur Konditionierung von Modellmaterialien wie Al,Os; vorgesehen, um diese Uber De-
sagglomeration oder Zerkleinerung gezielt gestalten zu kénnen und Daten in Bezug auf Pro-
dukteigenschaften, Prozessparameter sowie Stoffstrome erfassen zu kénnen. Hierfir wurde
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im Laufe des 1. Projektjahres in enger Abstimmung mit den Projektpartnern BASF, NETZSCH
und IPAT eine LabStar Ruhrwerkskugelmihle mit ZETA-Mahlsystem eingerichtet und in Be-
trieb genommen, welche fir Versuche bezlglich der Zerkleinerung von Al,Os; eingesetzt
wurde. Das eingerichtete Set-Up wurde als Kreislauffahrweise fir die Nasszerkleinerung des
Mahlguts vorbereitet. Uber einen Vorlagebehalter wurde die zu mahlende, wassrige Al,O3 Sus-
pension in das Kreislaufsystem eingefiihrt. In diesem Behélter wurde die Homogenisierung
des Mabhlguts Uber ein RUhrwerk mit integrierter Drehmomentaufzeichnung realisiert. Der pH-
Wert sowie die Leitfahigkeit der Suspension im Vorlagebehalter wurden Uber zwei externe
Sonden erfasst, welche in den Vorlagebehalter hineinragen. Mithilfe einer benutzerdefiniert
steckbaren Schlauch- und Rohrleitungsverbindung sowie einer Zuschickungspumpe erfolgte
der Zulauf der Suspension in den Mahlraum der Mihle und anschlielend zurlick in den Vor-
lagebehalter. Sowohl der Zulauf als auch der Rucklauf waren mit Sensoren ausgestattet, wel-
che das Erfassen von weiteren Betriebsparametern ermoglichte. Eingebaut wurde ein Druck-
sensor direkt vor dem Mahlraum fir die Druckdifferenz im Zulauf mit zusatzlich integriertem
Temperatursensor und ein Temperatursensor am Rucklauf direkt hinter dem Mahlraum. Hinzu
kam eine von BASF zur Verfigung gestellte Riickstreusonde, welche das optische Rickstreu-
signal der Suspension in Form eines elektrischen Leistungssignals wiedergab, und ein Akus-
tikemissionssensor (Hersteller: Fa. Vallen, Beschaffung in Zusammenarbeit mit BASF), wel-
cher akustische Signale am Vorlagebehalter registrierte und in Form eines elektrischen Span-
nungssignals ausgab. Sowohl der Vorlagebehalter als auch der Mahlraum verfligten tber ei-
nen Kihlwassermantel, wodurch mithilfe eines zugehdrigen Umlaufkiihlers eine Temperierung
des Systems mdglich gemacht wurde. Uber einen PC, welcher softwaregestiitzt die erfassten
Betriebsdaten der Mihle (z.B. Leistungsaufnahme, Zuschickungspumprate, Mahlraumdreh-
zahl, Temperatur, Druckdifferenz) sowie die Messdaten der Rickstreusonde und des Akus-
tikemissionssensors aufzeichnete, wurde die datengestitzte Auswertung der Mahlversuche
moglich.

Das beschriebene System zur Konditionierung wurde erfolgreich in Betrieb genommen und
genutzt, um im Rahmen von UAP 2.1 einen Zerkleinerungsprozess fir den Modellstoff Al,O3
zu etablieren.

UAP 1.3: Entwicklung, Implementierung, Kalibrierung & Validierung von Online-
Sensorik

Im Kontext des Projekts UAP 1.3 war die Entwicklung, Implementierung, Kalibrierung und Va-
lidierung von Online-Sensoren fir den Fallungs- und Konditionierungsprozess im Labormal3-
stab vorgesehen. Ein zentraler Aspekt war die Identifikation der wesentlichen Prozess- und
Produktparameter sowie der relevanten Energie- und Stoffstrome, die zur Quantifizierung von
Umweltwirkungen erforderlich waren. Darliber sollten geeignete kommerzielle Online-Sensor-
Ldsungen, die im Konsortium zur Verfligung standen, zur Erfassung der identifizierten Para-
meter ausgewahlt werden. Anschlieend erfolgte die Implementierung geeigneter Sensorik fur
den Fallungs- und Zerkleinerungsprozess sowie die Kalibrierung und Validierung dieser Sen-
soren, um eine hohe Prézision und Reproduzierbarkeit zu gewéhrleisten.

In regelm&Rigen Abstimmungsgesprachen mit BASF und NETZSCH wurden die entscheiden-
den MessgroR3en fur die Simulationen, die im Rahmen des Projekts KIBa angedacht waren,
definiert. Fur die Konditionierungsversuche wurden folgende Parameter zur Aufzeichnung vor-
gesehen:

KIBa - (03XP0407D) - Public 5/20



. Mihlenleistung (einschlie3lich Gesamt- und Leerlaufleistung)

. Temperatur der Suspension im Vorlagebehalter

. pH-Wert der Suspension im Vorlagebehélter

. Leitfahigkeit der Suspension im Vorlagebehalter

. Drehmoment des Ruhrwerks

. Temperatur und Druckdifferenz im Zulauf

. Temperatur im Rucklauf

. Ruckstreusignal der Suspension im Rucklauf

. Akustisches Signal im Vorlagebehélter

. Entwicklung der Partikelgré3e Uber die Mahldauer

Fur die Fallungsversuche wurde die Erfassung der folgenden Parameter vorgesehen:

. pH-Veranderungen im Reaktionssystem

. Temperatur des Reaktionssystems

. Entwicklung der Partikelgrof3e tber die Reaktionsdauer

. Partikelmorphologie und Kristallstruktur

. Chemische Zusammensetzung

. Veranderung des Rihrwerkenergieeintrags wahrend der Reaktion
. Anpassung der Rihrerdrehzahl

Wichtige Stoff- und Energiestrome, die sich aus den Leistungsaufnahmen der eingesetzten
Anlagen (u.a. Ruhrwerkskugelmuhle, Reaktor, Umlaufkiihlung, Messgeréte und externe Sen-
sorik) sowie der Zufuhr von Ausgangsstoffen, Reinigungsmitteln und Prozessfluiden (z.B.
Stickstoff zur Inertisierung) ergeben, wurden ebenfalls ermittelt.

Zur Bestimmung der genannten Parameter wurden adéquate Losungen fir die inline-, online-
und in-operando-Messung festgelegt. Bei den Prozessparametern der Fallungsreaktion und
Zerkleinerung kamen dabei gangige Messvorrichtungen zum Einsatz, die entweder in den Re-
aktor oder in die Ruhrwerkskugelmiihle integriert oder extern angebracht wurden. Dazu zéhlen
unter anderem pH-Sensoren, Temperatursensoren, Rihrer mit integrierter Drehmomentmes-
sung sowie ein Drucksensor fur den Zulauf in den Mahlraum der Rihrwerkskugelmdihle. Zu-
satzlich wurden fir den Zerkleinerungsprozess zwei weitere Messmethoden etabliert und im-
plementiert. Zum einen stellte BASF eine Riickstreusonde (Eigenbau) bereit, die das optische
Signal der Suspension im Rucklauf als Leistungssignal ausgibt. Zum anderen wurde ein Akus-
tikemissionssensor (Firma Vallen Systeme GmbH) am Vorlagebehalter der Miihle angebracht,
um die dort auftretenden akustischen Signale zu erfassen und in Spannungs- bzw. Energie-
signale umzuwandeln. Die Korrelation dieser Messdaten mit der Partikelgrél3enentwicklung
und dem Fortschritt im Mahlprozess wurde im Rahmen der in AP 2 vorgesehenen Parameter-
studie untersucht. Wahrend der Schulungs- und Inbetriebnahme-Termine mit BASF und Val-
len Systeme GmbH wurden diese Messvorrichtungen kalibriert und geeignete Methoden zur
regelmafigen Validierung etabliert, um die erforderliche Prazision und Reproduzierbarkeit der
erfassten Daten sicherzustellen.
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Fur die online-Messung der Partikelgro3e im Fallungsreaktor kam das automatische Sample-
Loop-Messsystem, das vom Projektpartner Malvern Panalytical entwickelt wurde, zum Ein-
satz. In diesem Zusammenhang wurde das System an den in UAP 2.1 und 2.2 erarbeiteten
Fallungsprozess angeschlossen und entsprechend angepasst. Diese Anpassungen erfolgten
im Rahmen einer kontinuierlichen Zusammenarbeit mit Malvern Panalytical, um bestehende
Funktionen der Softwaresteuerung weiterzuentwickeln. Um den Betrieb des Analysesystems
im Kontext des Fallungsprozesses zu gewahrleisten, wurden folgende Schritte unternommen:

e Bestimmung optimaler Intervalle fur die automatisierte Probenahme und die Messung
der Partikelgrof3en

¢ Integration einer Wartezeit in die Softwaresteuerung zur Einhaltung der definierten
Messintervalle

e Festlegung eines geeigneten Abschattungsfensters zur Verdiinnung der automatisch
entnommenen Proben

e Reduzierung des erforderlichen Probenvolumens fir Messungen, um die Prozesssta-
bilitat zu gewahrleisten

e Anpassung der Systemparameter, um die festgelegte Abschattungsrate in Abhangig-
keit von der Versuchszeit einzuhalten

¢ Validierung der Messergebnisse des online-PartikelgroRenanalysesystems durch re-
gelmaRige offline-Messungen mit dem Mastersizer

¢ Einstellung geeigneter Systemparameter zur automatischen Reinigung des Systems
sowie Festlegung einer Routine fur regelmafiige manuelle Reinigung zur Vermeidung
von Fehlfunktionen

Durch die systematische Variation dieser entscheidenden Parameter und die Durchfiihrung
der oben genannten Schritte gelang es, eine standardisierte Prozedur fiir den Betrieb des au-
tomatischen PartikelgréRenanalysesystems wahrend der Fallungsversuche zu entwickeln. Die
etablierte Prozedur war fir die in UAP 2.2 durchgefuihrten Fallungsversuche allgemein an-
wendbar.

Mit der Integration der beschriebenen Sensoren zur Erfassung von Prozess- und Produktpa-
rametern in den Zerkleinerungsprozess bzw. in den Fallungsprozess wurde die Implementie-
rung geeigneter Methoden zur In-/online-Sensorik in die Prozesse gemanr UAP 1.3 erfolgreich
vorgenommen.

UAP 1.5: Anpassung von offline Charakterisierungsmethoden und Korrelation zu Inline-
Messdaten

Im Rahmen von UAP 1.5 war der zentrale Aspekt die Anpassung von Messvorschriften in
enger Abstimmung mit den Projektpartnern zur Sicherstellung konsistenter Messergebnisse
bei der Bestimmung von Partikeleigenschaften. Zudem sollte eine Korrelation zwischen Off-
line-Messungen zur Partikelgrol3enanalyse und Inline-Messdaten hergestellt werden, um
diese zu etablieren und zu validieren.

Im Verlauf der Planung der Parameterstudien fanden regelmaRige Abstimmungen mit den
Projektpartnern beztiglich der Messvorschriften statt, die wahrend des gesamten Projektver-
laufs kontinuierlich fortgesetzt wurden, um Anpassungen der einzelnen Messvorschriften nach

KIBa - (03XP0407D) - Public 7120



Bedarf zu ermoglichen. Beispielsweise wurden im Zuge der Inbetriebnahme des automati-
schen PartikelgroRenanalysesystems, das von Malvern Panalytical bereitgestellt wurde, Ver-
gleichsmessungen zwischen den online- und offline-Verfahren durchgefihrt, die nahezu iden-
tische Ergebnisse lieferten. Diese Ubereinstimmung zeigte, dass die etablierte Methode repro-
duzierbare und konsistente Messergebnisse ermdglicht. Validierungen wurden zudem fur die
optische Ruckstreusonde von BASF sowie fur die Akustikemissionssensorik durchgefihrt, in-
dem die Systeme in Zusammenarbeit mit geschultem Personal in verschiedenen Betriebszu-
standen der Muhle (z.B. mit/ohne Mahlkdrper oder Kiihlung) getestet wurden und die Messer-
gebnisse auf ihre Plausibilitat geprift wurden. Im weiteren Verlauf des Projekts wurden wah-
rend der Fallungsversuche regelmallig Vergleichsmessungen zwischen generierten offline-
und online-Messverfahren vorgenommen, um die Konsistenz der Messdaten zu Uberprufen.

AP 2: Prozessetablierung und Parameterstudien mit Datenerfassung

Im Folgenden werden die wesentlichen Tatigkeiten in Bezug auf AP 2 dargestellt. Das Ziel von
AP2 bestand hauptsachlich in der Generierung von systematischen, experimentellen Datens-
atzen fur die Entwicklung der an den Herstellungsprozess angepassten Hybridmodellierung.
Des Weiteren wurde die Identifizierung von Potentialen zur Reduzierung der Umweltwirkungen
in der Fallung und Zerkleinerung/Desagglomeration von Aktivmaterialien angestrebt. Zu die-
sem Zweck wurden die zwei betrachteten Prozesse (Fallung und Zerkleinerung) zunachst
etabliert (UAP 2.1), bevor die systematischen Parameterstudien durchgefuhrt wurden (UAP
2.2). Im Zuge dessen wurden die zuvor festgelegten Prozess- und Produktparameter erfasst
und ausgewertet (UAP 2.3) sowie eine 6kologische Bewertung der Prozesse auf Basis der
aufgezeichneten Energie- und Stoffstrome durchgefihrt (UAP 2.6).

UAP 2.1: Etablierung der Prozesse zur Fallung und Zerkleinerung

Im Rahmen von UAP 2.1 stellte die Etablierung der Prozesse zur Féllung im Reaktor sowie
zur Konditionierung in der Ruhrwerkskugelmiihle den Kernaspekt dar. In diesem Zusammen-
hang sollten die spezifischen Prozessraume fir die Fallung und Konditionierung festgelegt
werden. Zudem war eine Literaturrecherche Bestandteil des Unterarbeitspakets, um den ak-
tuellen Stand der Technik zur Herstellung etablierter Batteriematerial-Prakursoren und zur
Konditionierung von Modellstoffen zu ermitteln. Parallel dazu war ein intensiver Austausch von
Proben und Daten zwischen den Projektpartnern vorgesehen, um die Vergleichbarkeit der im
Projekt erzielten Ergebnisse sicherzustellen.

Auf Grundlage der initialen Literaturrecherche wurde in regelmafigen Abstimmungen mit den
Projektpartnern eine grundlegende Versuchsmatrix fur die Zerkleinerungsversuche entwickelt,
die folgende Variationsparameter umfasst:

. Wellendrehzahl der Mihle
. Mahlkérpergattierung

. Produktvolumenstrom

. Feststoffgehalt

Basierend auf Literaturrecherchen und Vorerkenntnissen konnten relevante Prozessparame-
terbereiche identifiziert werden, die als Ausgangspunkt fur die in UAP 2.2 geplante Parame-
terstudie dienten. Die Vorgehensweise fur die Zerkleinerungsversuche wurde anhand von Vor-

KIBa - (03XP0407D) - Public 8/20



versuchen und einer engen Abstimmung mit iPAT, NETZSCH und BASF festgelegt. Dies um-
fasst unter anderem die grundséatzliche Mahldauer, die Art und Haufigkeit der Probenahme,
den Typ des Mabhlhilfsmittels, die Siebweite des Trennsystems im Mahlraum sowie die Aus-
gangsverteilung der Partikelgréf3en des Mahlguts. DarUber hinaus wurde die Datenaufnahme
mit den zuvor genannten Sensoren (u.a. Rickstreusonde und Akustikemissionssensor) er-
probt.

Abbildung 1 zeigt eine Zusammenfassung der erfassten Messdaten eines reprasentativen Vor-
versuchs, der zur Etablierung des Prozesses durchgefuhrt wurde. Die erfassten Verlaufe der
dargestellten Parameter entsprechen weitestgehend den Erwartungen. Die Temperaturent-
wicklung zeigt zunachst eine starke Energiedissipation, bevor sie sich auf ein konstantes Ni-
veau einpendelt, was auf die kontinuierliche Mantelkiihlung des Mahlraums und des Vorlage-
behalters zurtickzufiihren ist. Dabei ist die Temperatur der Suspension im Rucklauf aufgrund
der im Mahlraum erzeugten Warme hoher als im Zulauf und im Vorlagebehélter. Die erfasste
Leistung bleibt in Bezug auf Nettoleistung, Leerlaufleistung und Gesamtleistung nahezu kon-
stant, da der Massenanteil des Mahlguts in der Suspension fiir diesen Versuch bei 10 % nied-
rig gewahlt wurde, wodurch keine signifikanten Anderungen der Leistung durch die neu ge-
schaffene Partikeloberflache zu erkennen ist. Das Drehmoment des Riuhrwerks sowie die Leit-
fahigkeit der Suspension im Vorlagebehélter zeigen den Verlauf einer Sattigungskurve, was
ebenfalls den Erwartungen entspricht. Die Steigung des Ruhrerdrehmoments verringert sich
aufgrund der sinkenden Zunahme der Viskositat im Versuchsverlauf und die Steigung der Leit-
fahigkeit verringert sich aufgrund der sinkenden Dosierrate des Mahlhilfsmittels Salpeterséure.
Die Salpetersdure diente dazu, den pH-Wert der Suspension konstant zu halten, wodurch wie-
derum die Stabilitat der Suspension gewdhrleistet werden konnte. Dies korreliert mit der ge-
messenen PartikelgroRenentwicklung, welche insbesondere innerhalb der ersten 30 Minuten
des Mahlversuchs deutlich sinkt und sich im Anschluss weniger stark verringert, um am Ende
des Versuchs den vorgegebenen Medianzielwert von etwa 0,3 um zu erreichen.

Die Druckdifferenz verhalt sich kurz nach dem Versuchsbeginn konstant und weist einen plau-
siblen Wert von 0,4 bar auf. Der Signalverlauf der Riickstreumessung entspricht nach gemein-
samer Abstimmung mit BASF den Erwartungen und weist einen charakteristischen Verlauf fur
den durchgefihrten Mahlprozess auf. Fur das Energiesignal der Akustikmessung ist flr den
Zeitraum bis etwa 30 min Versuchsdauer eine starke Schwankung zu erkennen, welche an-
schlieBend in einem marginalen Anstieg des durchschnittlichen Signals tber den Versuchs-
zeitraum resultiert. Insgesamt wiesen die durchgefiihrten Vorversuche der Zerkleinerung eine
geeignete Basis fir die Parameterstudie in UAP 2.2 auf.
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Abbildung 1: Darstellung der Temperaturentwicklung, Leistungsentwicklung, Drehmomententwicklung des Riihrwerks, Leitfd-
higkeitsentwicklung der Suspension im Vorlagebehdilter, Partikelgréf3enentwicklung, Druckdifferenzentwicklung, Energiesig-
nalentwicklung des Akustiksignals und Signalentwicklung der optischen Riickstreusonde eines im Rahmen von UAP 2.1 vorge-
nommenen Mahlversuchs, in Abhdngigkeit vom Versuchszeitpunkt.

Im Zuge regelmaRiger Abstimmungen mit dem Projektkonsortium wurde analog zum Vorge-
hen fur die Konditionierungsstudie eine Versuchsmatrix fur die in UAP 2.2 vorgesehene Fal-
lungsstudie abgestimmt. Folgende Versuchsparameter wurden hierbei zur Variation festge-

legt:

. pH-Wert (genormt bei 25 °C Referenztemperatur)

. Reaktionstemperatur
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. Ammoniakkonzentration der zudosierten Basenldsung

Weiterhin wurde die Erfassung folgender Prozess- und Produktdaten vereinbart, um die Fal-
lung sowie den hergestellten Prakursor quantitativ und qualitativ zu charakterisieren:

. Dynamische pH-Wert-Entwicklung im Reaktor

. Dynamische Temperaturentwicklung im Reaktor

. Dynamische Entwicklung der Rihrerdrehzahl

. Dynamische Entwicklung der zudosierten Eduktmengen

. Dynamische Entwicklung der PartikelgroRenverteilung (Online-System)

. Dynamische Entwicklung der Partikelmorphologie (REM-Analytik)

. Dynamische Entwicklung des berechneten Reaktorfillstands

. Kristallstruktur des resultierenden Prakursors (XRD-Analytik)

. Ammoniakkonzentration (Kjedahl-Bestimmung)

. Chemische Zusammensetzung des resultierenden Prakursors (ICP-MS/ICP-
OES)

Fur die Bestimmung der Ammoniakkonzentration wurden nach Absprache mit dem Projekt-
konsortium zunachst die entsprechenden Proben am Fraunhofer IST vorbereitet und im An-
schluss an den Projektpartner BASF versandt, wo die Analytik mittels Kjedahl-Bestimmung
durchgefuhrt wurde.

Abseits der Variationsparameter und der aufzunehmenden Daten wurden die konstanten Pa-
rameter der Fallung festgelegt. Dies betraf u.a. die Konzentrationen der Metallsulfate und des
Natriumhydroxids im Eduktstrom, die Versuchszeit, die Alterungszeit nach dem Versuch und
die Rampe fur die Ruhrerdrehzahl. Der wesentliche Arbeitsschritt zur Vorbereitung der geplan-
ten Parameterstudie lag in der Einstellung der pH-Regelung. Im Rahmen dieser Einstellung
wurden diverse Versuche durchgefiihrt, um zunéchst eine geeignete Art der pH-Regelung zu
etablieren. Anstelle einer kontinuierlichen Dosierung wurde die Regelung des pH-Wertes Uber
die zeitweise Pausierung der Dosierung fur die Basenldsung als vielversprechendste Methode
ermittelt. Daraufhin wurden in weiteren Versuchsreihen die Parameter dieser Regelung einge-
stellt, um das mdglichst konstante Halten des gewtlinschten pH-Wertes zu gewdhrleisten.

Insgesamt wurden durch die Etablierung der Prozesse alle Vorbereitungen fir die Bearbeitung
der im Konsortium abgestimmten Versuchsmatrix fur die Prakursorherstellung nach UAP 2.2
getroffen.

UAP 2.2 & 2.3: Durchfiihrung der Parameterstudie mit Datenerhebung

UAP 2.2 beinhaltet die Durchfiihrung von Parameterstudien zur Fallung und Konditionierung
im Labormal3stab. Damit einher ging die Variation von Prozess- und Formulierungsparametern
zur Beeinflussung der Produkteigenschaften und zur Generierung ausreichender Daten fir die
Modellierung beim Projektpartner iPAT. Weiterhin war die Ubertragung der Fallung auf die
Herstellung von nickelreicheren Aktivmaterialprakursoren und die Erfassung von Energie- und
Stoffstromen in den genannten Prozessen Bestandteil des Unterarbeitspakets. Aufbauend da-
rauf stellte in UAP 2.3 die Charakterisierung der prozessierten Partikel aus Fallung und Kon-
ditionierung hinsichtlich relevanter Eigenschaften einen weiteren Aspekt dar. Dies betraf u.a.
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die chemische Zusammensetzung sowie strukturelle Eigenschaften, wobei vielversprechende
Aktivmaterialprékursoren gemeinsam mit dem Projektpartner BASF analysiert wurden. Auf-
grund des engen inhaltlichen Zusammenhangs von UAP 2.2 und UAP 2.3 werden diese im
Folgenden gemeinsam dargestellit.

Zur Umsetzung der Parameterstudien wurden zunachst die Parameterbereiche und Parame-
tervariationen der durchzufiihrenden Versuche identifiziert und in Ricksprache mit dem Kon-
sortium festgelegt. So wurde, basierend auf den Erkenntnissen aus UAP 1.3 und UAP 2.1,
eine Versuchsmatrix fir die systematische Parametervariation bei der Konditionierung erar-
beitet. Basierend aus den Erkenntnissen der Vorversuche zu UAP 2.1 wurde hierfiir die Ver-
suchszeit konstant auf 3,5 h gesetzt. Die im Rahmen der Versuchsreihen aufgenommenen
Prozessdaten wurden dem Projektkonsortium bereits wahrend der Durchfiihrung der Versu-
che zur Verfiigung gestellt und fortwahrend diskutiert. Auf diese Weise wurden die Prozess-
fenster und die Variationen anhand der Daten fortwahrend tberprift und angepasst. Nach
Beendigung der Versuchsreihen wurden die erhobenen Rohdaten aufbereitet, ausgewertet
und fUr jeden Versuch in eine geblindelte, Ubersichtliche Form tberfuhrt, sodass sie mit dem
Konsortium geteilt werden konnten. Dabei wurden die Daten wie folgt kategorisiert:

o Manuell erfasste Prozessdaten (Leitfahigkeit, Rihrwerksdrehmoment, pH-Wert, Tem-
peratur im Vorlagebehalter, Ruhrwerksdrehzahl, Leistungsdaten der Muhle, zudosier-
ter Ammoniak)

e Von der Mihlensoftware automatisch aufgezeichnete Prozessdaten (Druck im Zulauf,
Temperatur im Rucklauf)

¢ Automatisch aufgezeichnete Daten der gemalRl UAP 1.3 implementierten Riick-
streusonde (Signalstarkeverlaufe)

¢ Automatisch aufgezeichnete Daten des gemal UAP 1.3 implementierten Akus-
tikemissionssensors (Hits, Counts, Amplituden, Rise Time, Amplitudenmaxima, Ener-
gie des Signals)

¢ Messdaten der PartikelgréRenanalyse (Volumenbezogene Verteilungskurve mit
Dx10, Dx50 und Dx90)

Mit Hinblick auf die Ubergabe von Energie- und Stoffstromdaten gemaR UAP 2.6 wurden die
erforderlichen Leistungsdaten der Mihle sowie die Stoffstrome des Prozesses ermittelt und
standen fir die Quantifizierung der Umweltwirkung zur Verfligung.

Analog zur Zerkleinerungsstudie wurde fir die Fallungsversuche eine Versuchsmatrix zur sys-
tematischen Parametervariation erarbeitet. Die drei relevantesten Variationsparameter stellen
hierbei, wie bereits in UAP 2.1 beschrieben, den initial eingestellten pH-Wert (referenziert auf
25 °C), die Reaktionstemperatur und den Ammoniakgehalt dar. Der Ammoniakgehalt bezieht
sich hierbei auf die Basenldsung des Eduktstroms und wurde in der Darstellung der Matrix ins
Verhéltnis zur Gesamtkonzentration der Ubergangsmetallsulfatiésung gesetzt, welche kon-
stant 2 mol/L betrug. Die Versuchsdauer wurde fiir alle Versuche auf 6 h und die Alterungs-
dauer auf 1 h festgelegt. Da der Reaktor im Fed-Batch-Modus betrieben wurde und der Full-
stand folglich linear mit der Reaktionszeit anstieg, wurde die Ruhrwerksdrehzahl entsprechend
Uber eine lineare Rampe bis zum Reaktionsende erhdht. Diese Rampe war fur jeden Versuch
identisch konfiguriert.
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Wie bei den Zerkleinerungsversuchen erfolgte auch fur die Fallungsstudie die Zusammenfas-
sung der erfassten Prozessdaten innerhalb eines Dokuments fir jeden Versuch. Auch hier
wurden die erhobenen Rohdaten nach Ende der Versuchsreihe aufbereitet, ausgewertet und
fur jeden Versuch in eine gebundelte, tbersichtliche Form Uberfihrt, sodass sie mit dem Kon-
sortium geteilt werden konnten. Hierbei wurden die Daten in folgende Kategorien eingeteilt
und dem iPAT fur die Etablierung der Hybridmodellierung zur Verfligung gestellt.

e Automatisch generierte Prozedur des Optimax-Reaktors (ausgefiihrte Operationen
wahrend des Versuches)

e Automatisch erfasste Prozessdaten des Optimax-Reaktors (zudosierte Eduktstrome,
pH-Wert, Rihrwerksdrehzahl, Temperatur von Reaktorinhalt und Reaktormantel, be-
rechneter Reaktorflllstand)

o Messdaten der PartikelgréRenanalyse (volumenbezogene Verteilungskurve mit Dx10,
Dx50 und Dx90, Prozessparameter des automatischen Sample-Loop-PartikelgroRen-
analysesystems)

¢ REM-Aufnahmen der Prakursorpartikel in Abhangigkeit von der Versuchszeit
¢ Rontgendiffraktogramme des trockenen Prakursors

o pH-Wert bei Referenztemperatur von 25 °C manuell genommener Proben in Abh&n-
gigkeit von der Versuchszeit

e Charakterisierung der Kristallstruktur mittels XRD (inkl. Kristallitgré3enberechnung
tber Scherrer-Beziehung)

o spezifische Oberflachenbestimmung mittels BET
¢ Hauptelemente-Quantifizierung und Schwefelgehaltsbestimmung mittels ICP-OES
¢ Ammoniakkonzentration entnommener Suspensionsproben

Darlber hinaus wurden auch fiir die Fallung Energie- und Stoffstrdme erfasst, die zur dkologi-
schen Bewertung der Prozesse gemal UAP 2.6 verwendet wurden.

Im Zuge der Parameterstudie konnte festgestellt werden, dass die Dauer des Fallungsprozes-
ses sowie die Konzentration des Komplexbildners Ammoniak und die Riuhrergeschwindigkeit
einen signifikanten Einfluss auf die Strukturbildung und folglich auf das Wachstumsverhalten
des Prakursors austiben. Dies wurde u.a. anhand der Gegenuberstellung von REM-Aufnah-
men von Proben in Abhangigkeit von der Versuchszeit ermittelt (siehe Abbildung 2). Basierend
auf diesen Erkenntnissen wurden diverse Maflinahmen abgeleitet, um den Fallungsprozess fur
die Ubertragung auf noch nickelreichere Systeme (NCM 811) anzupassen.
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Abbildung 2: Entwicklung der Partikelmorphologie des Prikursors iiber die Versuchszeit, fiir verschiedene Ammoniakkonzent-
rationen der Fdllungslauge. Aufnahmen entstanden durch Rasterelektronenmikroskopie (REM).

Die vorgenommenen Anpassungen fir die Synthese von NCM 811 Prakursoren beinhalteten
eine Verbesserung des Stromungsprofils durch die Ausstattung des Reaktors mit vier sym-
metrischen, wandseitigen Strombrechern sowie die Einstellung eines htheren Ammoniakge-
halts (insbesondere in der Vorlageldsung zu Versuchsbeginn). Zur Gewahrleistung einer er-
hdhten Kontrolle Uber den hinzugefligten Ammoniak wurde dieser im Rahmen einer zusatzli-
chen Dosierleitung getrennt von der Natronlauge zugefihrt. Des Weiteren wurde die Ver-
suchszeit durch eine langsamere Dosierung von 6 h auf ca. 23 h erhéht, um den Wachstums-
prozess der Prékursorpartikel zu verlangern. Die Charakterisierung der Prakursoreigenschaf-
ten (wie z.B. durch REM und Laserbeugung) war hierbei nahtlos von NCM 622 auf NCM 811
Ubertragbar. Es wurden lediglich leichte Anpassungen an Materialparametern wie z.B. dem
Brechungsindex vorgenommen, um geeignete Konditionen fiir die Messungen zu gewahrleis-
ten. In Abbildung 3 ist ein reprasentativer Versuch fiir die Ubertragung dargestellt. Mit den
vorgenommenen Anpassungen konnten NCM 811 Prakursorpartikel mit einer deutlich ausge-
pragteren Sphaérizitat und einer engen PartikelgroRenverteilung hergestellt werden. Die Uber-
tragung des Versuchsaufbaus auf das System NCM 811 konnte somit erfolgreich durchgefiihrt
werden.
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Abbildung 3 links: REM-Aufnahme von synthetisiertem NCM 811 Prdkursor aus einem reprdsentativen Versuch nach Anpas-
sung des Reaktoraufbaus. Rechts: PartikelgréfSenverteilung derselben Probe, ermittelt mittels Laserbeugung.
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UAP 2.6: Quantifizierung der Umweltwirkungen

In UAP 2.6 ist die Quantifizierung der Umweltwirkungen zur Ergénzung 6kologischer Faktoren
fur die ldentifikation von Wechselwirkungen mit der Prozessfiihrung vorgesehen. Die projekt-
begleitende 6kologische Bewertung erfolgt auf Grundlage von erstellten Energie- und Stoff-
strommodellen und soll der Identifikation von kritischen Parametern in der Fallung und Mate-
rialkonditionierung auf unterschiedlichen Produktskalen dienen.

Die Einbeziehung einer solchen Bewertung in den Entwicklungsprozess innovativer Konzepte
ist von grol3er Bedeutung, um spéatere Verschiebungen von Problemen zwischen entstehen-
den Umweltauswirkungen oder auch zwischen den Phasen des Lebenszyklus zu vermeiden.
Fur eine vergleichbare und quantifizierbare Analyse ist zudem die Festlegung eines Referenz-
flusses erforderlich, der auf 1 kg Material definiert wurde. Im Rahmen des Projekts wird zur
Durchfiihrung der 6kologischen Bewertung die standardisierte Methode des Life Cycle Asses-
sments nach ISO 14040 eingesetzt. Die folgende Abbildung veranschaulicht die Methodik ge-
maf ISO 14040 mit den dazugehdrigen vier iterativen Prozessschritten.
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Untersuchungs-—~

rahmen

Ol

a Interpretation
=/
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QO B

Wirkungs- /~~ v
abschatzung X __~

Abbildung 4: Schematische Darstellung zur Lebenszyklusbewertung nach 1SO 14040

Zunachst wurde das Produktsystem, das untersucht werden sollte, einschlieRlich der dazuge-
hdrigen Bilanzierungsgrenzen und einer funktionellen Einheit, festgelegt.

Tabelle 1 stellt die Rahmenbedingungen fir die 6kologische Bewertung der analysierten Pro-
zesse dar.

Tabelle 1: Rahmenbedingungen fiir die 6kologische Bewertung

Okologische Bewertung

Produktsystem Prozesse Fallung und Materialkonditionierung

Ziel . Quantifizierung der Umweltwirkungen
o Identifikation von Wechselwirkungen mit der Prozessfiihrung

Systemgrenzen ,Cradle to Gate”
Prozessschritte: Fallung und Materialkonditionierung

Funktionelle Einheit Prozessierung fiurr 1 kg Material

Bewertungsmethode LCA nach ISO 14040
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Methoden zur Datenerhe- ° Nutzung von Messequipment zur Erhebung von Energie- und Material-
bung /-nutzung daten

e  Versenden von Datenerfassungsbogen an Prozessexperten mit metho-
discher Unterstiitzung

o Literaturdaten

Wirkungsabschdtzung . Nutzung von LCA for Experts als Modellierungssoftware
. Wirkungskategorien: Fokus auf Treibhausgaspotential, dartiber hinaus
weitere Umweltwirkungskategorien

Zur Erfassung dieser Rahmenbedingungen wurde gemeinsam mit den zustéandigen Prozess-
verantwortlichen ein erster Uberblick (iber die im Projekt betrachteten Prozesse erstellt. Es
wurden entsprechende Annahmen zu den Prozessen sowie den zugehérigen In- und Output-
stromen getroffen, die bei der Datenakquise bertcksichtigt werden und entscheidend fir die
Bewertung sind. Dabei zeigte sich, dass insbesondere der Energiebedarf und der Materialum-
satz fur die 6kologischen Indikatoren von grof3er Relevanz sind. Dies bildete die Grundlage fur
die Erstellung der Sachbilanz, welche die zweite Phase der Methodik darstellt.

Fur die Datensammlung wurden wahrend der Durchfihrung der Versuche Energiewerte er-
fasst, um aus den gewonnenen Messwerten einen durchschnittlichen Energieverbrauch fir
den jeweiligen Prozessschritt zu berechnen. Die Mengen der verwendeten Materialien fir die
Fallung und Materialkonditionierung wurden vor und nach den jeweiligen Prozessschritten ge-
messen, um beispielsweise bei der Féallung die Ausbeute zu berechnen und diese in die 6ko-
logische Bewertung einflielBen zu lassen.

Basierend auf diesen Vorarbeiten sowie den im Rahmen von UAP 2.2 erhobenen Energie-
und Stoffstromdaten wurde der Prozess der Fallung und der anschlieRenden Waschung hin-
sichtlich diverser Umweltauswirkungen untersucht. Diese umfassen den Einfluss auf das
Klima, die Okotoxizitat, die Toxizitat fiir den Menschen, die Bodensauerung sowie weitere Fak-
toren. Beispielhaft fir diese Untersuchungen ist in Abbildung 5 der Einfluss der unterschiedli-
chen Prozesstemperaturen bei der Fallung fir die verschiedenen Wirkungskategorien darge-
stellt.
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Umweltauswirkungen - Kofallung
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Abbildung 5: Prozentualer Vergleich der fiir den Kofdllungsprozess berechneten Umweltauswirkungen pro kg Produkt fiir die
unterschiedlichen Reaktionstemperaturen 40 °C, 50 °C und 60 °C bei einem pH-Wert von 10.5 und einer Ammoniakkonzentra-
tion der Féllungslauge von 0,25 mol/L. Die Umweltauswirkungen bei der hGchsten Temperatur sind auf 100 % normiert.

Aus den Untersuchungen wurde deutlich, dass die Erh6hung der Prozesstemperatur, wie er-
wartet, zu einer Erhéhung der resultierenden Umweltauswirkungen fiihrt. Am deutlichsten hier-
von betroffen sind das Global Warming Potential (Klimawandel), die Meerwasser-Okotoxizitat,
die Belastung nicht erneuerbarer Energiequellen, die Eutrophierung und der Ozonabbau. Dies
ist darauf zurtickzufiihren, dass die Erh6hung der Prozesstemperatur mit einem deutlich ge-
steigerten Verbrauch elektrischer Energie einhergeht, welcher die Gesamtheit der Umweltaus-
wirkungen beeinflusst. Die Waschung des geféllten Prékursors flhrt ihrerseits ebenfalls zu
Umweltauswirkungen, ist jedoch unabhéngig von der Versuchstemperatur der Fallung. Dies
ist darauf zurtickzuflinren, dass trotz der Temperaturvariation stets vergleichbare Ausbeuten
des Prakursors vorlagen.

Anhand der im Rahmen von UAP 2.2 & 2.3 generierten Daten zur Fallungsversuchsreihe
konnte gezeigt werden, dass eine Erhdhung der Prozesstemperatur keinen signifikanten Ein-
fluss auf die resultierende Partikelgrof3enverteilung, Partikelmorphologie oder spezifische
Oberflache des synthetisierten Prakursors zeigte. Basierend auf diesen Ergebnissen und dem
Vergleich der Materialeigenschaften ist mit Hinblick auf die Minimierung der pro kg Produkt
entstehenden Umweltauswirkungen eine Temperatur von 50 °C zu wahlen. Weiterhin muss
beachtet werden, dass auf den Fallungsprozess typischerweise ein Kalzinierungsprozess er-
folgt, welcher als Hochtemperaturbehandlung (typischerweise bis zu 850 °C Prozesstempera-
tur) mit einem signifikant hoheren Energiebedarf einhergeht als der Fallungsprozess. Die Kal-
zinierung dient dazu, die Hydroxid-Form des Prakursors in die finale Schichtoxid-Struktur des
Kathodenaktivmaterials zu Gberfihren. Da im Rahmen des Projekts KIBa jedoch die Synthese
des Prakursors fokussiert wurde, wurde die Quantifizierung der Umweltauswirkungen auf die
Fallung und Waschung beschrankt.

Analog zur Fallungsstudie wurde auch fir die Zerkleinerungsversuche eine Quantifizierung
der Umweltauswirkungen vorgenommen, wobei hier die Quantifizierung des Global Warming
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Potentials (GWP) fokussiert wurde (siehe Abbildung 6, exemplarisch fir Versuche mit 10 %
Feststoffgehalt).
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Abbildung 6: Verhdltnis der Wirkungskategorie Treibhauspotenzial (GWP) in kg CO,-eq. pro kg Produkt und des Zerkleine-
rungsergebnis (Dv50) in um bei variierender Mahlkérpergréfse und Drehzahl fiir einen Feststoffgehalt von 10%.

Die Grafik zeigt die Auswirkungen unterschiedlicher MahlkdrpergroR3en auf die Umweltwirkung
unter Berlcksichtigung des Zerkleinerungsgrades, hier quantifiziert anhand der Endpartikel-
grofe.

Die Untersuchung der Zerkleinerung mit kleinen Mahlkérpern (K; Medianwert ca. 350 pum)
zeigt, dass eine hohere Umfangsgeschwindigkeit zu einem héheren Zerkleinerungsgrad fuhrt,
was sich in einem niedrigeren Dv50 auRRert. Allerdings wurde festgestellt, dass dies mit einem
stark ansteigenden GWP einhergeht. Im Vergleich dazu bietet die Verwendung mittelgrof3er
Mahlkorper (M; Medianwert ca. 755 um) ein giinstiges Verhaltnis bei einer Umfangsgeschwin-
digkeit von 10 m/s. Diese Konfiguration erzielt einen niedrigen Dv50 bei moderatem GWP.
Hohere Geschwindigkeiten fihren zwar zu keiner geringeren Endpartikelgrof3e, jedoch findet
ein signifikanter Anstieg des GWP statt, was einer hdheren Umweltbelastung bei nicht verbes-
sertem Zerkleinerungsgrad entspricht. Die Analyse der Verwendung grof3er Mahlkdrper (G,
Medianwert ca. 1200 um) zeigt, dass diese die héchsten GWP-Werte aufweist, gleichzeitig
jedoch ein schlechtes Zerkleinerungsergebnis liefert. Unter den untersuchten Bedingungen
konnte mit groRen Mahlkorpern keine geeignete Betriebsbedingung identifiziert werden, die
ein Optimum in Bezug auf Zerkleinerungsgrad und Umweltwirkung gewahrleistet. Ausgehend
davon, dass fir die Zerkleinerung eine Zielpartikelgrof3e von 0,3 um festgelegt wurde, lasst
sich festhalten, dass die Kombination aus Mahlkodrpergrofe M und einer Umfangsgeschwin-
digkeit von 10 m/s unter den gegebenen Bedingungen den besten Kompromiss zwischen der
erzeugten Umweltwirkung und dem erreichten Zerkleinerungsergebnis bietet.

AP 4: Entwicklung des Hybridmodells
UAP 4.4: Training, Erweiterung und Validierung der Hybridmodellierung

Im Rahmen von UAP 4.4 wurde eng mit der TU Braunschweig zusammengearbeitet, um er-

forderliche zusétzliche Prozessuntersuchungen durchzufiihren, die zur Erfassung relevanter
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Trainingsdaten notwendig sind. Dies diente der gezielten Erweiterung und Validierung der
Hybridmodellierung.

Wahrend der aktiven Durchfihrung der Versuchsreihen fand ein regelmaRiger Austausch in-
nerhalb des Projektkonsortiums statt, wodurch UAP 4.4 parallel zu UAP 2.2 und 2.3 bearbeitet
wurde. Durch die kontinuierliche Abstimmung uber die erzielten Versuchsergebnisse im Kon-
sortium wurde beispielsweise die zusatzliche Ermittlung der spezifischen Oberflache von syn-
thetisierten Aktivmaterialprakursoren mittels BET festgelegt und auch durchgefihrt. Gleiches
gilt fir die Berechnung der Kristallitgro3e nach der Scherrer-Methode sowie die Bestimmung
des Schwefelgehalts. Diese ergdnzenden Daten aus den Versuchen ubertrafen die urspriing-
lich geplanten Erhebungen und dienten zur Unterstiitzung der Hybridmodellierung. Basierend
auf den zusatzlichen Messungen konnten zusatzliche Erkenntnisse tber die Zusammenhange
zwischen den Prozessparametern und den Produkteigenschaften gewonnen werden. Wah-
rend beispielsweise eine hohere Ammoniakkonzentration der Féllungslauge nahezu aus-
nahmslos zu einer starken Verringerung der spezifischen Oberflache flihrte, resultierte eine
Erhéhung des pH-Wertes von 10,5 oder 11,0 auf 11,5 in einem signifikanten Anstieg der spe-
zifischen Oberflache. Zusammenfassend lagen hinsichtlich der Beziehungen zwischen den
Prozessparametern und den Produkteigenschaften weitere Trends vor, welche als Basis fur
das Training von KI-gestitzten Modellen am iPAT genutzt wurden. Die Analyse des Schwefel-
gehalts vom getrockneten Prakursor ergab zudem, dass dieser mit steigendem pH-Wert bei
der Fallung deutlich abnimmt. Diese Beobachtung stimmt mit den Erwartungen tberein, da ein
hoherer pH-Wert mit einer weniger ausgepragten Adsorption von Sulfationen an der Oberfla-
che des Prakursors assoziiert wird. Insgesamt trug die Bearbeitung von UAP 4.4 zur Erhebung
zusatzlicher Daten und Gewinnung zusatzlicher Erkenntnisse bei, welche bei der Hybridmo-
dellierung zur Hilfe gezogen werden konnten.

5.) Wichtigste Positionen des zahlenmafigen Nachweises

Grundsatzlich wurde der Ausgaben- und Zeitplan eingehalten. Die Ausgabenplanung wurde
gesondert an den Projekttrager tbermittelt. Ein Mehr- oder Minderbedarf ergab sich nicht. Es
wurden innerhalb des Bearbeitungszeitraums keine Umwidmungen von Projektmitteln bean-
tragt.

6.) Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Projektarbeiten

Die im Rahmen des Projektes KiBa geleisteten Arbeiten entsprachen dem bewilligten Antrag
und waren daher sowohl nhotwendig als auch angemessen. Alle Arbeiten wurden bis zum Pro-
jektende (unter Beriicksichtigung der kostenneutralen Verlangerung bis Ende Februar 2025)
abgeschlossen.

7.) Voraussichtlicher Nutzen und Verwertbarkeit

Wirtschatftliche Erfolgsaussichten nach Projektende

Die Ergebnisse werden von der Fraunhofer-Gesellschaft als gemeinnitzige Forschungsein-
richtung in Ubereinstimmung mit den satzungsgemafRen Zwecken (Auftragsforschung, Tech-
nologietransfer) nicht durch eigene Produktion oder eigenen Vertrieb verwertet. Die Projekter-
gebnisse des Instituts dienen mittelfristig (2-5 Jahre) als Grundlage fiir zukinftige Projekte und
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werden zudem durch Lizenzvergaben an Dritte genutzt und verwertet. Die im Rahmen dieses
Projekts erzielten Ergebnisse stellen fur das Institut einen bedeutenden Zwischenschritt auf
dem Weg von grundlagenorientierten Arbeiten zur praktischen Umsetzung (Technologietrans-
fer) dar. Die erwarteten Resultate bilden langfristig (5-8 Jahre) die Grundlage fir weitere Auf-
trage aus der Wirtschaft und somit fur die konkrete Entwicklung neuer Produkte oder Verfah-
ren.

Wissenschaftliche und/oder technische Erfolgsaussichten nach Projektende

Das Fraunhofer IST wird die Projektinhalte sowie die erzielten Ergebnisse in allgemeingiltige
Erkenntnisse umwandeln und deren Verbreitung tUber Lehre, Forschung und in die Industrie-
netzwerke kurzfristig (0-2 Jahre) vorantreiben. Durch die enge Zusammenarbeit mit anderen
Forschungseinrichtungen und -zentren, insbesondere durch die Forschungsaktivitaten inner-
halb anderer Cluster wie greenBatt und FestBatt sowie mit weiteren Fraunhofer Instituten unter
dem Dach des Zentrums fiir Energiespeicher und Systeme (ZESS), kdnnen bestehende Pro-
duktionsprozesse von Batteriematerialien langfristig (5-8 Jahre) durch den Einsatz kiinstlicher
Intelligenz effizienter gestaltet werden. Zudem werden andere Forschungseinrichtungen au-
Rerhalb des Konsortiums sowie Unternehmen mittelfristig (2-5 Jahre) von den kontinuierlichen
Veroffentlichungen neuer Forschungsergebnisse profitieren.

Wissenschaftliche und wirtschaftliche Anschlussfahigkeit

Die Erfolgsaussichten fur mittelfristige (2-5 Jahre) Anschlussprojekte im Bereich der Aktivma-
terialherstellung werden aufgrund der besonderen Relevanz von realisierbaren Effizienz- und
Qualitatssteigerungen fir Batterieproduktionsprozesse am Standort Deutschland als hoch ein-
geschatzt. Dabei ist es entscheidend, dass keine IP-Rechte von Unternehmen geféahrdet wer-
den und ein wirtschaftlich orientierter Umgang im Hinblick auf das IP-Management gewahr-
leistet ist. Das Ziel des Fraunhofer IST besteht darin, das Gesamtziel Uber das Projekt hinaus
durch die Kooperation mit Industrie und Wissenschaft kurzfristig (0-2 Jahre) voranzutreiben.

8.) Fortschritt bei anderen Stellen

Die Verwendung von Hybridmodellierung unter Zuhilfenahme von kinstlicher Intelligenz zur
ressourcenschonenden Bewertung von Prozessketten hat im Verlauf der Projektlaufzeit immer
starker an Bedeutung gewonnen. Dies ist auf die steigende Bedeutung von modellgestiutzter
Prozessoptimierung im Bereich der Materialsynthese zurlckzufuhren. Folglich finden modell-
getriebene Ansatze immer intensivere Anwendung im industriellen Bereich. Die Anwendungs-
mdglichkeiten der modellgestitzten Prozessoptimierung sind extrem breit gefachert, verlan-
gen aber zu ihrer Etablierung auch einen hohen Arbeitsaufwand, u.a. durch die Generierung
von experimentellen Daten. Demzufolge ist die Generierung von Kapazitaten und Erfahrung
im Bereich der systematischen Datengenerierung als sehr zukunftstrachtig einzustufen.

9.) Veroffentlichungen

Zurzeit befinden sich mehrere Veroffentlichungen, die den Aspekt der Hybridmodellierung und
der experimentellen Durchfiihrungen des Projektes KIBa fokussieren, in Arbeit. Dariber hin-
aus wurden im Rahmen von KIBa entwickelte Konzepte (wie z.B. der Einsatz des vom Pro-
jektpartner Malvern Panalytical entwickelte Sample-Loop-Systems zur online-Partikelgrof3en-
bestimmmung wéhrend der Fallung) auf der DECHEMA Fachgruppentagung fur Kristallisation

(Frankfurt am Main, 27.02.2024) vorgestellt.
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