TEIL | = Schlussbericht - Kurzbericht

Zuwendungsempfanger: Forderkennzeichen:

DBFZ Deutsches Biomasseforschungszentrum gGmbH 03WIR3806C

Vorhabenbezeichnung:

WIR! — INGRAIN — AltCell — Alternative cellulosehaltige Rohstoffe flir man-made Cellulosefa-
sern; TP3: Herstellung und Bereitstellung von Zellstoff aus alternativen Rohstoffen und Bench-
mark-Versuchen

Laufzeit des Vorhabens:

01.08.2023-31.07.2025

Ausgangslage und Stand von Wissenschaft und Technik

Im Rahmen von AltCell wurde das OrganoCat-,Lignin-first“-Aufschlussverfahren zur Biomasse-
fraktionierung, das urspriinglich am Forschungszentrum Jiilich (FZJ) im 20-mL-Labormalstab
etabliert wurde, am DBFZ erfolgreich tibertragen und weiterentwickelt. Der Prozess wurde zu-
nachst auf einen 0,5-L-Hochdruckreaktor und anschlieRend auf ein sicheres, integriertes 10-L-
Reaktorsystem hochskaliert. Hierfiir konstruierte und installierte das DBFZ mehrere speziell
angepasste Module — darunter ein Reaction, Stirring & Collection Module (RSCM), einen modi-
fizierten hydrothermalen Membranversuchstand (HTMV), ein N,-gestiitztes Reaktorentlee-
rungssystem sowie ein integriertes Losemittelmanagement mit Riickgewinnung — in einem
geschlossenen System fiir den Betrieb mit 2-Methyltetrahydrofuran (MTHF) als organischer
Phase. Parallel dazu wurde eine gezielte Prozessoptimierung durchgefiihrt, bei der u. a. Tem-
peraturfiihrung, wassrige-Phase-zu-MTHF-Verhaltnis, Riihrbedingungen, PartikelgrolRe, Heiz-
programm sowie Saurekonzentration und pH-Bereich systematisch variiert wurden. Das ska-
lierte OrganoCat-System ermdglicht (i) eine weitgehende Entfernung der Hemicellulose und
deren Uberfiihrung in ein zuckerreiches, xylosedominiertes Hydrolysat, (ii) die selektive Losung
und Abtrennung von Lignin in der organischen Phase mit Lésemittelriickgewinnung sowie (iii)
die Herstellung eines cellulosereichen Zellstoffs (Piilpe), dessen Eignung fiir Nassspinnpro-
zesse und die Erzeugung biobasierter Fasern gemeinsam mit den Projektpartnern weiter un-
tersucht wurde.

Ablauf des Vorhabens — AP 2 — OrganoCat-Skalierung und Zellstoffherstellung

Der Ablauf umfasste Sicherheitskonzept, Reaktoradaption, Prozessvalidierung, Scale-Up-Engi-
neering und Methodenentwicklung.

Sicherheits- und Anlagentechnik

Auf Basis einer umfassenden Sicherheitsbetrachtung zu MTHF wurden Gefahrdungsbeurtei-
lung und Betriebsanweisung erstellt und hausintern freigegeben. Der 0,5-L-Hochdruckriihrkes-
sel wurde in einem Tischabzug mit mafgeschneiderten Rahmen-, Halte- und Bedienstrukturen
installiert, sodass ein sicherer Ein-Personenbetrieb moglich war. Fir den 0,5-L-Reaktor wurden
PTFE-Inliner und -Fittings installiert, um dort Vergleichsversuche bei pH 1 und pH 2 durchfih-
ren zu kdnnen.



0,5-L-OrganoCat-Prozessvalidierung und Optimierung

Der OrganoCat-Prozess wurde im 0,5-L-Mal3stab mit MTHF/H,PO, erfolgreich etabliert und ge-
gen die 20-mL-Referenz validiert. Es wurden ca. 50 g getrockneter Zellstoff mit einer Ausbeute
von etwa 55 Gew.-% erzeugt, bei gleichzeitig effizienter Freisetzung von Hemicellulose (Xylose
im Hydrolysat ca. 4,5g/L). Im Rahmen einer gezielten Optimierung wurden Temperatur
(140-220 °C), Verweilzeit, MTHF-zu-wassrige-Phase-Verhaltnis, Sdurekonzentration bzw. pH-
Bereich sowie Rihrgeschwindigkeit, PartikelgrofRe und Heizprogramm systematisch variiert.
Druckprofile wurden in allen Kampagnen aufgezeichnet und zur Kalibrierung von AspenPlus®-
Modellen genutzt, um Dichtedanderungen, Losungsmittelexpansion und Phasenverteilung fir
das Scale-up abzubilden.

Innovatives Reaction, Stirring & Collection Module (RSCM)

Zur sicheren und betriebssicheren Handhabung der Feststoffphase bei groleren Fiillmengen
wurde ein neuartiges Reaction, Stirring & Collection Module (RSCM) entwickelt: ein 5-um-Edel-
stahlkorb, der sowohl als Riihrorgan als auch als Biomassebehalter fungiert. Im 0,5-L-Reaktor
validiert, verhindert das RSCM das Ablagern von Piilpe im Reaktorboden, reduziert Verstop-
fungsrisiken an Leitungen und ermaoglicht eine kontrollierte Fest-Fliissig-Trennung bereits im
Reaktor. Die positiven Ergebnisse bildeten die Grundlage fiir die Auslegung und Fertigung einer
vergroRerten RSCM-Variante fiir den 10-L-Reaktor.

Konzeption, Aufbau und Inbetriebnahme des 10-L-Systems (HTMV-Integration)

Aufgrund unzureichender Luftwechselraten der verfiigbaren Reaktorraume fir einen offenen
Betrieb mit MTHF wurde ein geschlossenes 10-L-Anlagenkonzept entwickelt. Kernstiick ist die
Integration des 10-L-Reaktors in einen modifizierten hydrothermalen Membranversuchstand
(HTMV), der das RSCM, ein N,-gestiitztes Entleerungskonzept, Edelstahl-/PTFE-Rohrleitungen,
HDPE-Sammelbehélter mit direktem Anschluss an das Raumabluftsystem sowie manuelle
und automatische Ventile mit Uberdruckschutz vereint. Ein zentrales Bedienpanel ermdglicht
die Uberwachung und Fiihrung der Prozessschritte (Befiillung, Reaktion, Entleerung, Phasen-
trennung).

Bis Ende 2024 waren rund 80 % der Anlage realisiert (HTMV-Basic-Design, P&ID, Beschaffung
und Einbau der Kernkomponenten, Integration des RSCM, N,-Infrastruktur, Anpassung eines
Abzugs fiir die Pllpewasche). Im weiteren Projektverlauf wurde die 10-L-Anlage in Betrieb ge-
nommen und fiir mehrtagige Kampagnen mit Weizenstroh eingesetzt. Dabei konnten im ge-
schlossenen System sicher ca. 353 g Weizenstroh pro Batch fraktioniert, das MTHF nach der
Reaktion in hoher Reinheit zurlickgewonnen, Lignin in der organischen Phase abgetrennt und
ein cellulosereicher Zellstoff fiir die Partner bereitgestellt werden.

Methodenentwicklung und Grenzen
Zur Bewertung der Fraktionierung wurden umfangreiche Analysen etabliert und angewendet:

e Gelpermeationschromatografie (GPC) wurde zur Bestimmung der Molmassenvertei-
lung des OrganoCat-Zellstoffs eingesetzt, um die Eignung fiir Nassspinntechnische An-
wendungen einordnen zu kdnnen.

e HPLC diente der Quantifizierung der Zuckerfraktionen (Monomere, Oligomere,
Furanaldehyde) im Hydrolysat.

e Die MTHF-Phase wurde mittels GC-MS hinsichtlich organischer Sauren, phenolischer



Verbindungen und ligninbasierter Fragmente charakterisiert.

e In Zusammenarbeit mit dem FZJ wurden zudem Biopolymeranalysen (Cellulose, Hemi-
cellulose, Lignin) an Ausgangsbiomasse und OrganoCat-Zellstoffen durchgefiihrt.
Diese Daten waren wesentlich fiir die Berechnung von Stoffbilanzen, Ausbeuten und
die prozesstechnische Bewertung der Fraktionierung.

Parallel dazu wurden prozesstechnische Methoden entwickelt und im TechnikumsmaRstab
umgesetzt:

e Ein Aufarbeitungs- und Riickgewinnungsverfahren fiir MTHF wurde ausgearbeitet und
skaliert, sodass das Losungsmittel in hoher Qualitat aufbereitet und in weiteren Orga-
noCat-Kampagnen wiederverwendet werden kann.

o Ein Verfahren zur Verfestigung der Ligninphase sowie zur Riickgewinnung von Furfural
aus der organischen Phase wurde entwickelt und im Labormalstab erprobt.

o Firdie Zellstoffseite wurde ein mehrstufiges Waschkonzept etabliert, bei dem der Zell-
stoff zunéchst im Reaktor (im geschlossenen System) und anschlieBend mit geeigne-
ten Losungsmitteln gewaschen wird. Dieses Vorgehen reduziert Ligninreste an der Piil-
peoberflache, entfernt liberschiissiges MTHF, erhoht die Arbeitssicherheit beim Offnen
des Systems und erleichtert die nachfolgende Trocknung.

Damit liegen zum Abschluss des Vorhabens ein validierter 0,5-L-Benchmarkprozess, ein er-
probtes RSCM-Konzept, eine in Betrieb genommene 10-L-Anlage sowie ein konsistenter ana-
lytischer Werkzeugkasten fir Pllpe, Hydrolysat, Lignin- und Lésungsmittelfraktionen vor, auf
deren Basis weitere Optimierungen und Anwendungen aufgebaut werden kénnen.

Zusammenarbeit mit Verbundpartnern

Die Projektarbeit war charakterisiert durch intensive, interdisziplinare Zusammenarbeit. Be-
sonders hervorzuheben ist der Austausch zwischen dem FZJ und dem Institut fiir Textiltechnik
der RWTH Aachen (ITA). Die Entwicklung von Spinnldsungen wurde gemeinsam bewertet. Das
nova-Institut war ber einen genehmigten Unterauftrag ebenfalls beteiligt und lieferte Daten
zur Nachhaltigkeit und Wirtschaftlichkeit.

Ergebnisse und Fazit

Im AltCell-Projekt wird auf dem Stand der Technik des ,Lignin-first“-OrganoCat-Verfahrens auf-
gebaut, das fiir nicht-holzbasierte Biomassen wie Weizenstroh entwickelt wurde. Das DBFZ
hat diesen Ansatz verfahrenstechnisch auf 0,5-L- und 10-L-Hochdruckreaktoren skaliert und
dabei zentrale EinflussgroRBen (Temperatur 140-220 °C, wassrige-Phase-zu-MTHF-Verhaltnis
1:1-2:1, PartikelgroBe, Riihrstrategie, Aufheiz-/Halteprogramm) systematisch untersucht. Im
10-L-Mal¥stab konnen pro Batch ca. 353 g Weizenstroh zu etwa 185 g getrocknetem Zellstoff
aufgearbeitet werden, bei einer Ligninentfernung von 62—-82 % aus der Zellstofffraktion und
Ligninriickgewinnungsraten von 27-56 % in der MTHF-Phase. Uber eine Gesamts&urehydro-
lyse wurde gezeigt, dass aus Primarhydrolysat und Prozesswasser zusammen 57,0 + 0,3 g 10s-
liche Kohlenhydrate gewonnen werden, entsprechend einer Gesamtausbeute an riickgewon-
nenen Zuckern von 16,0 + 0,1 Gew.-% bezogen auf die Trockensubstanz des eingesetzten Wei-
zenstrohs. Der Prozess erreicht eine hohe Hemicelluloseentfernung von 78 +1 %, wobei
53,0 £ 0,5 % der gebildeten Xylose in der Flissigphase zuriickgewonnen werden. Die lastbezo-



gene Selektivitdt von 4,5 + 0,2 belegt die gezielte Uberfiihrung der Pentosefraktion in die Fliis-
sigphase bei weitgehender Erhaltung der Cellulose im Feststoff. Die so erzeugten Zellstoffe
weisen Glucosegehalte von 55-64 Gew.-% und ein gewichtsgemitteltes Molekulargewicht von
ca. 272 kg/mol auf und erfillen damit das im Konsortium definierte Ziel, einen fiir Nassspinn-
anwendungen theoretisch geeigneten Molekulargewichtsbereich verfahrenstechnisch zu er-
reichen; die endgiiltige Bewertung der Spinnbarkeit erfolgt bei den textiltechnischen Partnern.
Das MTHF kann nach der Reaktion mit ausreichender Qualitat zuriickgewonnen und im Pro-
zesskreislauf wiederverwendet werden, was die Grundlage fiir eine technisch und 6kologisch
verbesserte OrganoCat-Anwendung im groReren Malstab bildet.

Technologische Hiirden

Im Rahmen der Skalierung wurde deutlich, dass die urspriinglich im 20-mL-Mal stab eingesetz-
ten stark sauren Bedingungen (pH = 1) zwar prozesstechnisch vorteilhaft sind, langfristig je-
doch ein Risiko fiir die Werkstoffintegritat der grofRtechnischen Druckreaktoren darstellen.
Gleichzeitig zeigte die Prozessanalytik, dass der pH-Wert nach der OrganoCat-Reaktion an-
steigt und sich typischerweise in einem Bereich von ca. 1,2-2,3 einpendelt, der aus Sicht der
DBFZ-Sicherheits- und Werkstoffrichtlinien als beherrschbar eingestuft wird. Vor diesem Hin-
tergrund wurden Versuche bei 200 °C durchgefiihrt, um gezielt mit hoheren pH-Werten (= 2) zu
arbeiten. Diese Bedingungen fiihrten zwar zu einer effizienten Ligninentfernung, gingen jedoch
mit reduzierten Zellstoffausbeuten und einer deutlich verschlechterten Qualitat des wassrigen
Hydrolysats einher. Aus diesem Grund wurde flir das Projekt ein Kompromissprozess bei
140 °C und initial pH = 1 gewahlt, der die Bereitstellung von drei technisch verwertbaren Pro-
duktstromen (Ligninfraktion, zuckerreiches Hydrolysat, zellulosereiche Pulpe) ermdglichte.

Eine weitere technologische Hiirde ergab sich aus der biphasischen Fahrweise. Vor der Ent-
leerung des Reaktors kommt die Piilpe zwangslaufig in Kontakt mit der MTHF/Lignin-Phase,
wodurch Ligninfragmente an der Zellstoffoberflache anlagern. Dies beeintrachtigt sowohl die
optischen als auch die funktionellen Eigenschaften der Piilpe und ist fiir nachgeschaltete An-
wendungen (z. B. Spinnprozesse) nachteilig. Zur Losung dieses Problems musste ein ergan-
zendes, mehrstufiges Waschkonzept entwickelt werden, bei dem die Piilpe zunachst im ge-
schlossenen Reaktor mit Wasser und anschlieRend mit geeigneten Lésungsmitteln gewa-
schen wird. Erst dadurch konnten Ligninanhaftungen reduziert, Rest-MTHF entfernt und eine
sichere Handhabung und Trocknung des Zellstoffs im Technikumsmalstab gewahrleistet
werden.

Perspektive

Die Ergebnisse bilden die Grundlage fiir das Projekt AltCell2, das unmittelbar im Anschluss
begonnen hat und in dem speziell die Zellstoffqualitat optimiert und weitere Technologien zur
Herstellung von Furfural aus den bei der Fraktionierung abgetrennten Pentosen erweitert wer-
den sollen.



TEIL Il - Schlussbericht — Eingehende Darstellung

Zuwendungsempfanger: Forderkennzeichen:

DBFZ Deutsches Biomasseforschungszentrum gGmbH 03WIR3806C

Vorhabenbezeichnung:

WIR! — INGRAIN — AltCell — Alternative cellulosehaltige Rohstoffe flir man-made Cellulosefa-
sern; TP3: Herstellung und Bereitstellung von Zellstoff aus alternativen Rohstoffen und Bench-
mark-Versuchen

Laufzeit des Vorhabens:

01.08.2023-31.07.2025

Ziele:

Das Ziel des Teilvorhabens an der DBFZ Deutschen Biomasseforschungszentrum gGmbH
(DBFZ) war die Ubertragung und technische Weiterentwicklung des am Forschungszentrum
Jilich (FZJ) etablierten ,Lignin-first“-Aufschlussverfahrens OrganoCat vom 20-mL-Labormal-
stab auf technisch relevante ReaktorgroRen. Im Fokus stand dabei Arbeitspaket 2 (AP 2), das
die sichere Skalierung des Prozesses, die Bereitstellung von Zellstoff (Piilpe) aus nicht-holz-
basierter Biomasse sowie die Erzeugung definierter Nebenstrome (Lignin und zuckerreiche
Hydrolysate) umfasste. Hierzu entwickelte und implementierte das DBFZ geeignete sicher-
heits- und verfahrenstechnische Konzepte fiir den Betrieb mit 2-Methyltetrahydrofuran (MTHF)
und Uberfiihrte den OrganoCat-Prozess schrittweise in 0,5-L- und 10-L-Hochdruckreaktoren.
Neben der reinen Mal3stabsvergroRerung lag ein wesentlicher Schwerpunkt auf der gezielten
Prozessoptimierung durch Variation zentraler Betriebsparameter (u. a. Temperaturfiihrung,
Saurekonzentration und pH-Bereich, wassrige-Phase-zu-MTHF-Verhaltnis, Rihrbedingungen,
PartikelgroRe der Biomasse und Heizprogramme), um eine reproduzierbare Fraktionierung
und eine stabile Prozessfiihrung im technischen Mal3stab zu gewahrleisten. Ziel war es, einen
robusten, geschlossenen OrganoCat-Prozess zu etablieren, der (i) Hemicellulose effizient ent-
fernt und als xylosehaltiges Hydrolysat bereitstellt, (ii) Lignin selektiv in einer organischen
Phase I6st und mit integrierter Losungsmittelriickgewinnung abtrennt und (iii) einen cellulose-
reichen Zellstoff erzeugt. Dieser Zellstoff sollte die im Konsortium definierten strukturellen
ZielgroRen (insb. Polymerisationsgrad und Zusammensetzung) erreichen, um als geeigneter
Ausgangsstoff fir weiterfihrende Untersuchungen zur Nassspinnbarkeit und Faserherstel-
lung — in Zusammenarbeit mit dem Institut fiir Textiltechnik der RWTH Aachen (ITA) - zu die-
nen. Damit leistete das DBFZ einen zentralen Beitrag zur technischen Validierung des Organo-
Cat-Verfahrens fir alternative, lignocellulosische Rohstoffe und schuf die verfahrenstechni-
sche Grundlage fir eine weitere Skalierung sowie fiir die Bewertung der industriellen An-
schlussfahigkeit innerhalb einer biobasierten, zirkularen Wertschopfungskette.

1 Ergebnisse aus AP 2 unter Beteiligung des DBFZ

In AP 2 stand die Ubertragung des am FZJ im 20-mL-MaRstab entwickelten OrganoCat-Pro-
zesses auf Labor- und technische Malistébe (0,5 L und 10 L) zur Bereitstellung von Zellstoff
(Piilpe) fir spinntechnische Untersuchungen im Fokus. Der Arbeitsumfang umfasste die Ent-



wicklung eines Sicherheitskonzepts, Reaktoradaptionen, gezielte Prozessoptimierung, Metho-
denentwicklung sowie Scale-up-Engineering. Auf Basis einer umfassenden Sicherheitsbe-
trachtung zu MTHF wurden Gefahrdungsbeurteilung und Betriebsanweisung erstellt und haus-
intern freigegeben. Der 0,5-L-Hochdruck-Riihrkesselreaktor wurde in einem Tischabzug mit
malgeschneiderten Rahmen-, Halte- und Bedienstrukturen installiert, sodass ein sicherer Ein-
Personenbetrieb gewahrleistet werden kann. Zusatzlich wurden im 0,5-L-Reaktor PTFE-Inliner
und -Fittings integriert, um systematische Vergleichsversuche bei pH 1 und pH 2 durchfiihren
zu konnen (Abbildung 1).

Abbildung 1 Testaufbau der 0,5-L-Reaktoren fiir den OrganoCat-Prozess (links); Reaction, Stirring & Col-
lection Module (RSCM) (Mitte); Fliissigphasentrennung und Zellstoff im Feststoffkorb (rechts).

Zur sicheren und betrieblich robusten Handhabung der Feststoffphase bei hoheren Einsatz-
mengen wurde ein neuartiges Reaction, Stirring & Collection Module (RSCM) entwickelt. Dabei
handelt es sich um einen 5-um-Edelstahlkorb, der sowohl als Rihrorgan als auch als Bio-
massebehalter fungiert. Die Validierung im 0,5-L-Reaktor zeigte, dass das RSCM das Ablagern
der Pilpe im Reaktorboden verhindert, Verstopfungsrisiken in Rohrleitungen minimiert und
eine kontrollierte Fest-Flissig-Trennung bereits im Reaktor ermdglicht. Im Rahmen einer ge-
zielten Prozessoptimierung wurden zentrale Parameter systematisch variiert, darunter Tem-
peratur (140, 200 und 220 °C), Verhéltnis wéassrige Phase zu MTHF (1:1 bis 2:1), PartikelgroRRe
(0,5 und 1 mm), Rihrstrategie (50 und 100 min~") sowie Aufheiz- und Halteprogramme. Zu
Beginn des Projekts wurde zudem gezielt untersucht, ob durch Erhéhung der Reaktionstempe-
ratur ein vergleichbarer Fraktionierungseffekt bei gleichzeitig reduzierter Sdurezugabe erreicht
werden kann. Ziel war es, den pH-Wert des Systems von etwa pH 1 in Richtung pH 2 zu ver-
schieben. Hierzu wurde die Konzentration der Phosphorsaure schrittweise von 0,74 mol/L auf
bis zu 0,05 mol/L abgesenkt. Tabelle 1 gibt einen Uberblick iiber die zentralen in diesem Zu-
sammenhang durchgefiihrten Experimente.

Die eingesetzte Weizenstroh-Biomasse wurde in Kooperation mit dem FZJ umfassend charak-
terisiert, um die Biopolymerzusammensetzung (Cellulose, Hemicellulose, Lignin) quantitativ
zu bestimmen (Tabelle 2). Die Analytik der Biopolymere war jedoch zeitaufwendig; zum Zeit-
punkt des Abschlusses der Prozessoptimierung traten zudem gerateseitige Einschrankungen
bei der Hemicellulosequantifizierung auf. Entsprechend lag der Schwerpunkt der Auswertung
im Labormalstab primar auf den Cellulose- und Ligninfraktionen, da diese fiir die berechneten
Leistungskennzahlen robust und konsistent bestimmbar waren. Auf dieser Basis sind die zur
Auswertung der Hochtemperaturfraktionierung verwendeten KenngroRen und Berechnungs-
formeln in Tabelle 3 zusammengestellt.



Tabelle 1 Reaktionsbedingungen fiir die hydrothermale Biomassefraktionierung unter Verwendung von
0,05 M H3PO, als Katalysator (Vkat) bei variierenden PartikelgroRen des Weizenstrohs (dws); Haltezeit bei
Zieltemperatur: 3 h.

1:1/140]1.0* 1:1 140 1,0 150 150
1:1/200]0.5 1:1 200 0,5 150 150
1:1]220]0.5 1:1 220 0,5 150 150
2:11200]0.5 2:1 200 0,5 200 100
1:1/200]1.0 1:1 200 1,0 150 150
1:1]1220]1.0 1:1 220 1,0 150 150
2:11200]1.0 2:1 200 1,0 200 100
2:11220]1.0 2:1 220 1,0 200 100

* Verwendung von 0,74 M H3PO4 als Katalysator

Tabelle 2 Zusammensetzung des eingesetzten Weizenstrohs sowie der aus der hydrothermalen Bio-
massefraktionierung gewonnenen Zellstoffe (bezogen auf Trockensubstanz): Gehalte an Essigséaure
(HAc), Cellulose, Lignin, Hemicellulosezucker, alkoholléslichen Bestandteilen (ASC) und Starke.

Weizen-
stroh

1:1|1140]1.0 04+01 535+05 17107 85+14 10,5+0,1 20+01 919+1,7
1:11200]0.5 00+02 570+10 10505 1,7+09 19,1+0,1 1,1+02 893+32
1:11220]0.5 00+£0,1 490+1,4 9,3+0,6 52+05 13,00, 07200 77306
2:1/200]0.5 00+01 503+12 11,90, 30+04 10,7+0,0 04+01 760+1,6
1:1]1200]1.0 00+0,1 661+18 11805 6,4 +0,5 8,0+0,1 1,2+02 935+1,0
1:11220]1.0 00+01 586+08 105+04 5804 74 10,0 08+00 831+14
2:1/200]1.0 02+01 602+14 11205 6,0+0/4 5300 1,1+0,1 839+0,8
2:1]220]1.0 00+02 413+10 11607 350,22 8000 07+00 65018

alle Angaben als Mittelwert + Standardabweichung auf Basis drei individueller Messungen

20+0,1 340+05 257+08 21618 8,8+0,1 75+00 995+08

Tabelle 3 Ubersicht der verwendeten Gleichungen und KenngréRen zur Bewertung der OrganoCat-
Fraktionierung von Weizenstroh (WS) insb. mit Blick auf die Qualitat des erzeugten Zellstoffs (ZS).

mZS

Zellstoffausbeute Vs = X 100 % [1]
mWS
.. . _ Mceel,out o
Celluloseriickgewinnung Reey = ——x 100 % (2]
cellin
m .
Ligninentfernung (Zellstoff) RMy; g = <1 — M) X 100 % [3]
mlign,in
. . . m .
Ligninausbeute (organische Vign = lignrecov 400 o [4]
Phase) Myign,in
Hemicelluloseentfernung (Zell- < Mpemcell out)
RM = (1 — —2emeehot ) % 100 % (5]
StOff) hemeelt Mhpemcell,in

Fir x € {cell, lign, hemcell} Qilt: m, j, = M5 - Wy s UNA My 5y = My - Wy 25

Die Ergebnisse zeigen eine deutliche Anreicherung der Cellulose aus dem Weizenstroh
(34,0 Gew.-%) in den gewonnenen Zellstoffen (41,3-66,1 Gew.-%). Gleichzeitig sind Hemicel-
lulosezucker, Starke und Essigsadure gegeniiber dem Ausgangsmaterial deutlich reduziert, was



eine effektive Abtrennung nicht-cellulosischer Bestandteile widerspiegelt. Eine Erhéhung der
Temperatur von 200 auf 220 °C fihrt in allen untersuchten Fallen zu einem Riickgang des Cel-
lulosegehalts; der hochste Wert (66,1 Gew.-%) wurde bei 1:1|200/1.0 erreicht. ASC
(5,3-17,4 Gew.-%) und Lignin (9,3-17,9 Gew.-%) verbleiben als relevante Restfraktionen im
Zellstoff.

Die daraus berechneten Kennwerte sowie die prozessseitig relevanten MessgrolRen, ein-
schliellich des jeweils beobachteten Maximaldrucks (pmax), sind in Tabelle 4 zusammenge-
fasst und ermoglichen eine vergleichende Bewertung der Fraktionierung unter den untersuch-
ten Hochtemperaturbedingungen.

Tabelle 4 Experimentelle Prozess- und Leistungskennwerte (bezogen auf Trockensubstanz) der Hoch-
temperatur-OrganoCat-Fraktionierung von Weizenstroh unter variierenden Reaktionsbedingungen.

1:1|140]1.0 16 +1 55+2 85+ 1 61+3 26
1:1/200]0.5 25+0 45+2 744 81+2 39
1:1|220]0.5 34+0 37+2 52+4 86 +2 52
2:11200]0.5 24+2 51+2 73+4 764 25
1:1/200]1.0 23+1 43+2 82+5 79+5 45
1:1]1220]1.0 34+3 30+1 51+3 87+2 48
2:11200]1.0 22 +1 46 + 1 78+2 79+2 33
2:11220]1.0 33+1 35+1 42+2 83+2 38

alle Angaben als Mittelwert + Standardabweichung (Ausnahme VYiign aufgrund Herausforderungen in der reprodu-
zierbaren Riickgewinnung von MTHF im 0,5-L-MafRstab)

Die Versuche bestatigten zudem die zuverlassige Funktion des RSCM unter allen untersuchten
Bedingungen. Insb. zeigte sich, dass eine Riihrdrehzahl von 50 min~" eine stabile Prozessfiih-
rung ermdglicht und sich als geeignete Referenzbedingung fiir die Ubertragung auf den 10-L-
MaRstab erwiesen hat. Druckprofile wurden in allen Versuchsreihen kontinuierlich aufgezeich-
net und zur Kalibrierung von AspenPlus®-Modellen genutzt, um Dichteanderungen, Losungs-
mittelexpansion und Phasenverteilung fiir das Scale-Up abzubilden. Der Maximaldruck (pmax)
lag zwischen 16 bar und 34 bar, wobei bei 220 °C durchgangig hohere Werte als bei 200 °C
beobachtet wurden. Die Zellstoffausbeute (Yzs) variierte zwischen 30 £ 1 % und 51 + 2 %. Ins-
gesamt deutet die Erhéhung der Temperatur von 200 °C auf 220 °C auf eine gesteigerte Reak-
tionsschwere hin, die mit einer Abnahme von Yzs einhergeht — selbst bei der im Hochtempera-
turbetrieb eingesetzten niedrigeren Sdurekonzentration (0,05 M). Dies steht im Gegensatz zu
den Referenzexperimenten bei 140 °C (0,74 M H3PQ,), bei denen eine hohere Zellstoffaus-
beute von 55 + 2 % erzielt wurde.

Die Celluloseriickgewinnung (Rcei) erreichte mit 82 +5 % ihr Maximum fiir den Versuch
1:11200|1.0, wahrend der niedrigste Wert (42 +2 %) fiir den Versuch 2:1|220|1.0 bestimmt
wurde. Die Ligninentfernung (RMign) war unter allen untersuchten Bedingungen hoch (76—
87 %) und erreichte mit 87 + 2 % ihr Maximum beim Versuch 1:1|220|1.0. Die hochste Lignin-
ausbeute (Yiign) wurde fiir den Versuch 1:1]220]0.5 mit 52 % bestimmt. Nicht fiir alle Yiig:-Werte
liegen Standardabweichungen vor, da die Riickgewinnung der MTHF-Lignin-Phase in einigen
Wiederholungen aufgrund von Handhabungsverlusten nicht vollstandig reproduzierbar war.
Dies verdeutlicht, dass eine effiziente Ligninriickgewinnung mal3geblich von einem robusten



Management des organischen Losungsmittels abhangt, einschliellich zuverlassiger Reaktor-
abdichtung, reproduzierbarer Phasentrennung sowie kontrollierter Handhabung, Lagerung und
Eindampfung der organischen Phase zur Ligninverfestigung.

Die positiven Ergebnisse des innovativen RSCM im 0,5-L-Malstab bildeten die Grundlage fir
die Auslegung und Fertigung einer vergroRerten RSCM-Variante fiir den 10-L-Reaktor. Auf-
grund unzureichender Luftwechselraten in den verfligbaren Reaktorraumen fiir einen offenen
Betrieb mit MTHF wurde ein geschlossenes 10-L-Anlagenkonzept entwickelt. Kernstiick ist die
Integration des 10-L-Reaktors in einen modifizierten hydrothermalen Membranversuchsstand
(HTMV), der das RSCM, ein N,-gestiitztes Entleerungskonzept, Edelstahl-/PTFE-Rohrleitungen,
HDPE-Sammelbehélter mit direktem Anschluss an das Raumabluftsystem sowie manuelle
und automatische Ventile mit Uberdruckschutz vereint. Ein zentrales Bedienpanel ermoglicht
die Uberwachung und Fiihrung der Prozessschritte (Befiillung, Reaktion, Entleerung, Phasen-
trennung). Das DBFZ verantwortete das Engineering (HTMV-Design, P&ID), die Spezifikation,
Beschaffung und Montage der erforderlichen Komponenten sowie die Installation und Integra-
tion der Teilsysteme (RSCM-Skalierung, N,-Infrastruktur, Abluftanbindung, Anpassung eines
Abzugs fiir die Piilpewéasche). Im Februar 2025 wurde die 10-L-Anlage erfolgreich in Betrieb
genommen (Abbildung 2). AnschlieBend wurden mehrtégige Kampagnen mit Weizenstroh im
geschlossenen System durchgefiihrt. Dabei konnten pro Batch sicher ca. 353 g Weizenstroh
fraktioniert, MTHF nach der Reaktion in hoher Reinheit zuriickgewonnen, Lignin in der organi-
schen Phase abgetrennt und ein cellulosereicher Zellstoff bereitgestellt werden. Infolge der
stabilen Anlagenfiihrung wurden gréRere Probenmengen erzeugt und an das Konsortium fir
Bleich- und Nassspinnversuche geliefert.

\
......

Abbildung 2 Aufskaliertes RSCM fiir den 10-L-Reaktor (links) und modifizierter hydrothermaler Memb-
ranversuchsstand (HTMV) als geschlossenes 10-L-Scale-Up-System zur Biomassefraktionierung

(rechts).

Zur Bewertung der Fraktionierung wurden umfangreiche Analysen etabliert und angewendet:

e Gelpermeationschromatografie (GPC) zur Bestimmung der Molmassenverteilung des Zell-
stoffs und zur Beurteilung der Eignung fiir nassspinntechnische Anwendungen,



e Hochleistungsflissigkeitschromatografie (HPLC) zur Quantifizierung der Zuckerfraktio-
nen (Monomere, Oligomere) sowie der Nebenprodukte (z. B. Furanaldehyde) im Hydroly-
sat,

e Gaschromatografie gekoppelt mit Massenspektrometrie (GC-MS) zur Charakterisierung
der MTHF-Phase hinsichtlich organischer Sauren, phenolischer Verbindungen und lignin-
basierter Fragmente.

Parallel wurden prozesstechnische Methoden entwickelt und im Technikumsmalstab umge-
setzt:

e Entwicklung und Skalierung eines Aufarbeitungs- und Rickgewinnungsverfahrens fir
MTHF, sodass das Losungsmittel in hoher Qualitat aufbereitet und in weiteren Kampagnen
wiederverwendet werden kann,

o Entwicklung eines Konzepts zur Verfestigung der Ligninphase sowie zur Riickgewinnung
von Furfural aus der organischen Phase (labormalstablich erprobt),

o Etablierung eines mehrstufigen Waschkonzepts fiir den Zellstoff (zunachst im geschlos-
senen System/Reaktor, anschlieBend I6sungsmittelbasiert) zur Reduktion von Ligninres-
ten, zur Entfernung von MTHF, zur Erhéhung der Arbeitssicherheit beim Offnen und zur
Unterstiitzung der nachfolgenden Trocknung.

Damit liegen zum Abschluss des Vorhabens ein validierter 0,5-L-Benchmarkprozess, ein er-
probtes RSCM-Konzept, eine in Betrieb genommene 10-L-Anlage sowie ein konsistenter ana-
lytischer Werkzeugkasten fiir Zellstoff-, Hydrolysat-, Lignin- und Losungsmittelfraktionen vor,
der als Basis fiir weitere Optimierungen und Anwendungen dient.

Auf Basis der gezielten Prozessoptimierung im Kleinmalstab sowie der dabei gewonnenen
Erkenntnisse wurde der Fraktionierungsprozess erfolgreich auf den 10-L-Malstab tbertragen.
Die im Vorfeld erzielten experimentellen Ergebnisse dienten dabei als Eingangsdaten fiir ein in
AspenPlus® aufgebautes Prozessmodell, mit dem die Phasenausdehnung, die Lésungsmit-
telverteilung sowie die zu erwartenden Maximaldriicke wahrend Aufheiz- und Haltephase be-
rechnet wurden. Diese modellbasierte Auslegung ermdglichte eine sichere Dimensionierung
und Betriebsfiihrung der 10-L-Anlage und stellte die Grundlage fiir den geschlossenen Betrieb
unter Verwendung von MTHF dar.

Die Betriebsparameter wurden gezielt an die im 0,5-L-MaRstab identifizierten optimalen Bedin-
gungen angepasst. Hierzu zahlten insb. eine Rihrerdrehzahl von 50 min~', die Optimierung der
Aufheiz- und Halteprogramme zur Vergleichbarkeit mit den kleinmalstablichen Ergebnissen
sowie die Fixierung der Partikelgrée der Biomasse auf 1 mm. Im Rahmen der 10-L-Kampag-
nen wurden anschlielfend die Reaktionstemperatur zwischen 140 °C und 200 °C sowie das den
Einfluss der Reaktionsschwere auf die Fraktionierungseffizienz, die Produktverteilung und die
Zellstoffqualitat im TechnikumsmalRstab zu bewerten.



Tabelle 5 Reaktionsbedingungen fiir die hydrothermale Biomassefraktionierung unter Verwendung von
HsPO, als Katalysator (Vkat); Partikelgréien des Weizenstrohs (dws); Haltezeit bei Zieltemperatur: 3 h.

1:1|140]0.74 1:1 140 0,74 4760 4760 1,0
2:1114010.74 2:1 140 0,74 5700 2850 1,0
1:1/200]0.05 1:1 200 0,05 3620 3620 1,0
2:11200]0.05 2:1 200 0,05 5760 2880 1,0

In Zusammenarbeit mit dem FZJ wurden Biopolymeranalysen (z. B. Cellulose, Hemicellulose,
Lignin) an Ausgangsbiomasse und Zellstoffen durchgefiihrt (Fehler! Verweisquelle konnte
nicht gefunden werden.); diese Daten bildeten die Grundlage fiir Stoffbilanzen, Ausbeutebe-
rechnungen und die prozesstechnische Bewertung.
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Abbildung 3 Zusammensetzung des eingesetzten Weizenstrohs sowie der aus der hydrothermalen Bi-
omassefraktionierung gewonnenen Zellstoffe aus der Technikumskala (bezogen auf Trockensubstanz);
Angaben als Mittelwert + Standardabweichung in Gew.-%.

Abbildung 3 zeigt eine deutliche Anreicherung von Cellulose aus dem Einsatzmaterial in den
10-Liter-Zellstoffen, wobei der Cellulosegehalt bei 50,1-64,1 Gew.-% liegt. Parallel dazu wei-
sen die Pllpen einen starken Riickgang an nicht-cellulosehaltigen Fraktionen auf, insb. an aus
Hemicellulose gewonnenen Zuckern (3,4-9,0 Gew.-%), Starke (0,7-1,8 Gew.-%) und Essig-
sdure (0,1-0,4 Gew.-%), verglichen mit den jeweiligen Gehalten im Rohmaterial. Diese Ver-
schiebungen stehen im Einklang mit einer effektiven Fraktionierung und Reinigung der cellulo-
sehaltigen festen Phase.



Der héchste Cellulosegehalt wurde bei Versuch 1:1]200(0,05 (64,1 + 1,5 Gew.-%) erzielt, beglei-
tet von einem deutlich reduzierten Ligningehalt (10,2 + 0,3 Gew.-%) im Vergleich zu den bei
140 °C hergestellten Zellstoffen (15,9-20,8 Gew.-%). Die Erhdohung des Verhéltnisses von
wassriger Phase zu MTHF von 1:1 auf 2:1 fihrte zu einer geringeren Celluloseanreicherung
und zu einem hoheren relativen Anteil an Restfraktionen wie alkoholléslichen Komponenten.

Die analytischen Massensummen (76,9-92,7 Gew.-%) liegen systematisch unter 100 %. Diese
Nichtiibereinstimmung ist methodisch bedingt und spiegelt den angewandten sequenziellen
nasschemischen Arbeitsablauf zur Bestimmung der Zusammensetzung wider, bei dem ASC,
Starke, Hemicellulosezucker, Acetylbromid-losliches Lignin, Cellulose und Essigsdure quanti-
fiziert werden, wahrend der Mineral-/Aschegehalt sowie andere nicht quantifizierte Bestand-
teile nicht erfasst werden. Darliber hinaus kann die mehrstufige Probenhandhabung zu gerin-
gen kumulativen Verlusten und zu analytischen Unsicherheiten fiihren. Dennoch ermdglichen
die Daten eine zuverldssige vergleichende Bewertung der Zellstoffzusammensetzung sowie
der Fraktionierungsleistung unter verschiedenen Prozessbedingungen.

Insgesamt zeigen die Ergebnisse, dass Temperatur und Phasenverhaltnis die Zusammenset-
zung und Qualitat der Zellstoffe im 10-L-MaRstab mafgeblich bestimmen und die im Klein-
malstab identifizierten Trends konsistent bestatigen. Die daraus berechneten Kennwerte so-
wie die prozessseitig relevanten Messgrolen, einschliellich des jeweils beobachteten Maxi-
maldrucks, sind in Tabelle 6 zusammengefasst und ermdglichen eine vergleichende Bewer-
tung der Fraktionierung unter den untersuchten Reaktionsbedingungen.

Tabelle 6 Experimentelle Prozess- und Leistungskennwerte (bezogen auf Trockensubstanz) der hydro-
thermalen Biomassefraktionierung unter variierenden Reaktionsbedingungen.

1:1|140]0.74 16 52 84 78 62 27
2:11140(0.74 16 52 76 86 66 17
1:1/200]0.05 27 48 91 84 81 56
2:11200]0.05 29 46 69 93 80 48

Der maximale Druck lag im untersuchten Bereich zwischen 16 bar und 29 bar und war bei
200 °C durchgéangig hoher als bei 140 °C. Die Zellstoffausbeute variierte nur moderat. Bei
200 °C war sie im Vergleich zu 140 °C leicht reduziert, was auf eine erhdhte Reaktionsschwere
trotz der niedrigeren Saurekonzentration von 0,05 M hinweist.

Die Celluloseriickgewinnung erreichte mit 91 % beim Versuch 1:1|200|0,05 ihr Maximum. Eine
Erhohung des Phasenverhaltnisses von 1:1 auf 2:1 fiihrte in beiden Temperaturstufen zu einer
deutlichen Abnahme der Celluloseriickgewinnung.

Die Entfernung der Hemicellulose war unter allen Bedingungen hoch. Die Ligninentfernung
zeigte eine klare Temperaturabhangigkeit und war bei 200 °C mit 80—-81 % deutlich hoher als
bei 140 °C (62-66 %). Entsprechend wurde die hochste Ligninausbeute bei 200 °C erzielt.

Tabelle 7 zeigt die mittels GPC bestimmten Molmassen und Verteilungsparameter der gewon-
nenen Zellstoffe. Die gewichtsmittleren Molmassen (My) liegen im Bereich 46-272 kg/mol
und entsprechen Polymerisationsgraden (DP) von 91 bis 722. Zellstoffe, die bei 140 °C erzeugt
wurden, weisen héhere My~ und DP-Werte auf, was auf eine bessere Erhaltung der Cellulose-
ketten unter geringerer Reaktionsschwere hindeutet. Mit steigender Temperatur auf 200 °C



nehmen M,, Dispersitat (D) und DP ab, was mit einer verstarkten Kettenspaltung wahrend der
Fraktionierung konsistent ist.

Gemal den Vorgaben der Konsortialpartner fiir nachgelagerte Verarbeitungsschritte wurde ein
Zielwert von DP > 200 definiert. Dieses Kriterium wird von den meisten Zellstoffen erfillt,
wodurch die Eignung der erzeugten Pilpen fiir die weitere Verarbeitung bestatigt wird. Der
Versuch 2:1120010,05 unterschreitet diesen Zielwert aufgrund hoherer Prozessschwere.

Die Dispersitat (2,5-8,6) beschreibt die Breite der Molmassenverteilung, wobei hohe D-Werte
auf eine breite Verteilung der Kettenlangen hinweisen, wahrend niedrige D-Werte eine homo-
genere Cellulose mit engerer Molmassenverteilung widerspiegeln.

Tabelle 7 Berechnete mittlere Molmassen der untersuchten Celluloseproben bestimmt mittels GPC.

1:1[140]0.74 32 272 8,6 722
2:11140(0.74 16 52 7,7 628
1:1]200]0.05 27 48 52 276
2:11200]0.05 29 46 2,5 91

* Die Dispersitat ist definiert als Verhéltnis aus Mw zu Mn
** Der Polymerisationsgrad wurde berechnet auf Basis der mittleren Molmasse der Anhydroglucoseeinheit der Cel-

lulose
Abbildung 4 vergleicht die mittels GPC aufgenommenen Chromatogramme der gewonnenen
Celluloseproben und die daraus abgeleiteten Molmassenverteilungen.
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Abbildung 4 GPC-Analyse der Cellulose im Zellstoff: Chromatogramme als Funktion des Elutionsvolu-
mens (links) und daraus abgeleitete Molmassenverteilungen (rechts).

Wie in Abbildung 5 dargestellt, konnte die organische Phase bestehend aus MTHF und gelos-
tem Lignin effizient aus dem hochskalierten hydrothermalen Biomassefraktionierungssystem
abgezogen werden. Nach Abschluss der Reaktion wurden die organische und die wassrige
Phase mittels Scheidetrichter voneinander getrennt.



Abbildung 5 Entnahme und Phasentrennung nach der hydrothermalen Biomassefraktionierung: Blick in
das modifizierte HTMV-Modul zur sicheren und automatisierten Aufnahme des Reaktionsgemisches in
einem geschlossenen System (links) und Phasentrennung der organischen Phase (rechts).

Die HPLC-Analysen zeigen, dass im Rahmen der hydrothermalen Biomassefraktionierung xy-
losereiche Hydrolysate erzeugt werden konnen. Im Versuch 1:1|140]0,74 wurden Xylosekon-
zentrationen von bis zu 4,2 g/L erreicht. Glucose lag in diesen Fallen deutlich niedriger vor
(0,7 g/L), was auf eine selektive Umsetzung der Hemicellulose hinweist. Mit steigender Reak-
tionsscharfe (200 °C, 0,05 M H,P0,) nahmen die Konzentrationen monomerer Zucker deutlich
ab, wahrend die Bildung von Dehydratisierungsprodukten zunahm. So wurden Furfuralkonzen-
trationen von bis zu 0,9 g/L sowie HMF-Gehalte bis 0,5 g/L gemessen.

Im Prozesswasser aus der in-situ-Waschstufe konnten weiterhin signifikante Mengen an Xy-
lose nachgewiesen werden (bis 2,4 g/L bei 140 °C), was auf eine effektive Auswaschung I6sli-
cher Hemicelluloseabbauprodukte aus dem Zellstoff hinweist. Die mittels GC-MS bestimmten
phenolischen Verbindungen lagen iberwiegend im mg/L-Bereich, wobei im Hydrolysat unter
scharferen Bedingungen insb. Vanillin (bis 5,3 mg/L) und Syringaldehyd (bis 3,6 mg/L) detek-
tiert wurden, wahrend diese Komponenten im Prozesswasser Uberwiegend unterhalb der
Nachweisgrenze lagen.

In Abstimmung mit dem Konsortium wurden die Prozessbedingungen 1:1|140|0,74 als optimal
im Hinblick auf die Projektziele (Bereitstellung eines geeigneten Zellstoffs bei gleichzeitiger
Erzeugung eines xylosereichen Hydrolysats) ausgewahlt. Diese Bedingungen wurden an-
schlieBend reproduzierbar gefahren, um ausreichend Zellstoffmaterial fiir nachgelagerte Un-
tersuchungen im Konsortium bereitzustellen.

Zur quantitativen Bewertung der Prozessperformance wurden auf Basis der Analytik zusatzli-
che KenngréRen berechnet (Tabelle 8), darunter die Massenfracht einzelner Stoffstrome, der
Zuckerausbeute bezogen auf die eingesetzte Trockenmasse, die Xyloserlickgewinnung in der
flissigen Phase sowie die Selektivitat als Xylose-Glucose-Verhaltnis.



Tabelle 8 Gleichungen zur Berechnung zentraler Prozesskennzahlen der hydrothermalen Biomasse-
fraktionierung (Zuckerausbeute, Xylose-Riickgewinnung, Selektivitdt Xylose/Glucose).

Massenfracht je Stoffstrom m; =c¢; XV, [6]

Zuckerausbeute bezogen auf die Y = (mH +m
= (W

PW
1009 7
Weizenstroh-TS My )X % [7]

Xyloseriickgewinnung (flissige _ <mxyz,recovered,mmz
xyl —

0,
Phase) ) x 100 % [8]

mxyl,theoretical

m [ -Vy)+ (c -V
Selektivitat (Xylose/Glucose) Suyi/giu = LMaxyLtotal = ( XyLH u) + xyLPW ow) [9]
XMy, total (Cglu,H ) VH) + (Cglu,PW : VPW)

H: Hydrolysat; PW: Prozesswasser (Waschstufe)

Im 10-L-MaBstab konnten pro Batch 353 + 2 g Weizenstroh zu etwa 185 + 2 g getrocknetem
Zellstoff aufgearbeitet werden, bei einer Ligninentfernung von 62-82 % aus der Zellstofffrak-
tion und Ligninriickgewinnungsraten von 27-56 % in der MTHF-Phase. Uber eine Gesamts&u-
rehydrolyse wurde gezeigt, dass aus Primarhydrolysat und Prozesswasser zusammen
57,0 £ 0,3 g Iosliche Kohlenhydrate gewonnen werden konnen, entsprechend einer Gesamt-
ausbeute an riickgewonnenen Zuckern von 16,0 + 0,1 Gew.-% bezogen auf die Trockensub-
stanz des eingesetzten Weizenstrohs. Der Prozess erreicht eine hohe Hemicelluloseentfer-
nung von 78 £ 1 %, wobei 53,0 + 0,5 % der gebildeten Xylose in der Fliissigphase zurtickgewon-
nen werden. Die lastbezogene Selektivitat von 4,5 + 0,2 belegt die gezielte Uberfiihrung der
Pentosefraktion in die Fliissigphase bei weitgehender Erhaltung der Cellulose im Feststoff. Die
so erzeugten Zellstoffe weisen Glucosegehalte von 55-64 Gew.-% und ein gewichtsgemittel-
tes Molekulargewicht von ca. 272 kg/mol auf und erfiillen damit das im Konsortium definierte
Ziel, einen fiir Nassspinnanwendungen theoretisch geeigneten Molekulargewichtsbereich ver-
fahrenstechnisch zu erreichen. Die endgiiltige Bewertung der Spinnbarkeit erfolgt bei den tex-
tiltechnischen Partnern. Das MTHF kann nach der Reaktion mit ausreichender Qualitat zuriick-
gewonnen und im Prozesskreislauf wiederverwendet werden, was die Grundlage fiir eine tech-
nisch und 6kologisch verbesserte OrganoCat-Anwendung im groBeren Mal3stab bildet.

2  Wichtigste Position des zahlenmaBigen Nachweises

Die wichtigsten Kostenpositionen im zahlenmaRigen Nachweis fiir AP 2 betreffen insb. Perso-
nal, Verbrauchsmaterialien, sowie externe analytische Dienstleistungen. Diese Ausgabenbl6-
cke stehen in direktem Zusammenhang mit der ergebnisorientierten Bearbeitung der Arbeits-
pakete in AP 2. Den gréf3ten Anteil nehmen die Personalkosten ein, die fir die Konzeption, den
Aufbau und die Inbetriebnahme der Upscaling-Module sowie fiir die Durchflihrung der experi-
mentellen Arbeiten zur hydrothermalen Biomassefraktionierung angefallen sind. Erganzend
waren Verbrauchsmaterialien (u. a. Chemikalien) sowie externe Analysen erforderlich, um die
erzielten Ergebnisse analytisch abzusichern.

Die Ausgaben- und Kostenplanung wurde im Wesentlichen eingehalten. Die im Finanzplan vor-
gesehenen Mittel wurden zweckgebunden fiir die Entwicklung, Optimierung und Skalierung
des OrganoCat-Prozesses eingesetzt. Zwei Rechnungen wurden erst nach der Projektlaufzeit
beglichen, liegen jedoch innerhalb des bewilligten Budgets und sind direkt durch den Projekt-
verlauf begriindet.



Insgesamt beeintrachtigen diese zeitlich nachgelagerten Ausgaben weder die Zielerreichung
noch die Budgettreue des Vorhabens, sondern waren erforderlich, um die wissenschaftlich-
technische Qualitat der Ergebnisse im Rahmen von AltCell sicherzustellen. Die detaillierte Auf-
stellung und Zuordnung der Kostenpositionen sind in den separat eingereichten Unterlagen
zum zahlenmaBigen Nachweis enthalten. Auf Gesamtprojektebene wurden die genehmigten
Projektmittel eingehalten. Es kam zu keinen budgetrelevanten Abweichungen.

3 Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten
Projektarbeit

Der Schwerpunkt von AP 2 auf die technische Optimierung und Skalierung der hydrothermalen
Biomassefraktionierung war fachlich notwendig und wirtschaftlich angemessen, um innerhalb
der Projektlaufzeit einen reproduzierbaren Prozessraum fir die Bereitstellung alternativer Zell-
stoffe zu etablieren. Nur durch die Ubertragung des Verfahrens von der Laborentwicklung
(20 mL) auf den 10-L-MaRstab konnte eine robuste, kontrollierbare Prozessfiihrung umgesetzt
werden, die die Herstellung ausreichender Zellstoffmengen bei konsistenter Qualitat fir kon-
sortiale Folgearbeiten ermdglicht. Arbeiten an einer weiteren Skalierung auf 100 L wurden im
Projektverlauf bewusst nicht weiterverfolgt, nachdem die Komplexitat und der Ressourcenbe-
darf fiir den Upscaling-Schritt von 20 mL auf 10 L eindeutig belegt waren. Die Fokussierung
auf den 10-L-Malstab stellte damit eine sachgerechte Abwagung zwischen technischem Er-
kenntnisgewinn, verfligbarem Budget und den priorisierten Projektzielen dar.

Ziel war es, einen robusten, geschlossenen Fraktionierungsprozess zu etablieren, der (i) Hemi-
cellulose effizient entfernt und als xylosehaltiges Hydrolysat bereitstellt, (ii) Lignin selektiv in
einer organischen Phase |0st und sicher abtrennt und (iii) eine cellulosereiche Zellstofffraktion
erzeugt. Diese Zellstofffraktion sollte die im Konsortium definierten strukturellen ZielgroBen
(insb. Polymerisationsgrad und Zusammensetzung) erreichen, um als geeigneter Ausgangs-
stoff fiir weiterfliihrende Untersuchungen zur Nassspinnbarkeit und Faserherstellung zu die-
nen. Damit leistete das DBFZ einen zentralen Beitrag zur technischen Validierung des Verfah-
rens fir alternative lignocellulosische Rohstoffe und schuf die Grundlage fiir eine weitere Ska-
lierung sowie fiir die Bewertung der industriellen Anschlussfahigkeit innerhalb einer biobasier-
ten, zirkularen Wertschopfungskette.

Der Umfang der Arbeiten in AP 2 entsprach dem definierten Arbeitsprogramm und wurde plan-
malig umgesetzt. Dies umfasste insb. die verfahrens- und sicherheitstechnische Auslegung,
den Aufbau und die Inbetriebnahme des 10-L-Systems einschlieBlich der notwendigen Anpas-
sungen zur geschlossenen, sicheren Handhabung der organischen Phase (MTHF) sowie die
systematische Durchfiihrung reproduzierbarer Versuchsreihen unter konsortial abgestimmten
Zielbedingungen. Erganzend war eine umfassende Probenahme- und Analytikstrategie erfor-
derlich, um die Stoffstrome (Zellstoff, Hydrolysat, Prozesswasser und organische Phase)
quantitativ zu bilanzieren und die technische Machbarkeit, Selektivitat sowie die Erreichung
der Zielparameter belastbar nachzuweisen. Insgesamt waren die durchgefiihrten Arbeiten er-
forderlich, um die im Projekt definierten Ziele in AP 2 zu erreichen. Sie waren dem Umfang und
Ressourceneinsatz nach angemessen, da sie die konsortial benétigte Daten- und Materialba-
sis flir nachgelagerte Arbeitspakete zuverlassig bereitgestellt haben.



4 Voraussichtlicher Nutzen und Verwertbarkeit der Ergebnisse

Technisch Die im Rahmen von AP 2 erzielten Ergebnisse liefern einen wesentlichen Beitrag zur
technischen Bewertung und Weiterentwicklung der hydrothermalen Biomassefraktionierung
fiir lignocellulosische Rohstoffe. Durch die erfolgreiche Ubertragung des Prozesses auf den
10-L-Mal¥stab konnte ein robuster und reproduzierbarer Prozessraum definiert werden, der die
Grundlage fir eine weiterfiihrende Skalierung sowie fiir eine belastbare Abschéatzung der in-
dustriellen Umsetzbarkeit bildet.

Der entwickelte Prozess ermdoglicht die gezielte Bereitstellung einer cellulosereichen Zell-
stofffraktion mit definierter Zusammensetzung und geeigneten strukturellen Eigenschaften.
Diese Zellstoffqualitat stellt einen unmittelbar verwertbaren Ausgangsstoff fiir nachgelagerte
Anwendungen dar, insb. fiir die Faserherstellung und Nassspinnprozesse, wie sie im Projekt
in Zusammenarbeit mit dem Institut fiir Textiltechnik (ITA) der RWTH Aachen untersucht wur-
den. Damit wird die Nutzung alternativer, nicht-holzbasierter Rohstoffe flir textile Anwendun-
gen technisch untermauert.

Daruber hinaus zeigt der Prozess das Potenzial zur kaskadischen Nutzung der Biomasse, in-
dem Hemicellulose als xylosereiches Hydrolysat und Lignin als separierte organische Phase
gewonnen werden. Diese Stoffstrome eroffnen Perspektiven fiir eine weitergehende stoffliche
Verwertung, beispielsweise als Plattformchemikalien oder als funktionale biobasierte Zwi-
schenprodukte, und tragen somit zur Erhohung der Gesamteffizienz und Wertschopfung bei.
Die im Projekt generierten Prozess-, Stoffstrom- und Analysedaten stellen eine belastbare Ba-
sis fir techno-6konomische Bewertungen sowie fiir kologische Betrachtungen (z. B. Lebens-
zyklusanalysen) dar. Damit sind die Ergebnisse nicht nur innerhalb des Konsortiums verwert-
bar, sondern auch fiir eine weiterfiihrende Nutzung in Forschung, Entwicklung und industriellen
Machbarkeitsstudien relevant.

Insgesamt leisten die Ergebnisse von AP 2 einen Beitrag zur Starkung biobasierter, zirkularer
Wertschopfungsketten, indem sie zeigen, dass die hydrothermale Biomassefraktionierung
technisch skalierbar ist und hochwertige Zwischenprodukte fiir material- und chemieorien-
tierte Anwendungen bereitstellen kann.

5 Konkrete Planungen fur die nahere Zukunft

Auf Basis der in AP 2 erzielten Ergebnisse ergeben sich klare Ansatzpunkte fiir weiterfiihrende
Arbeiten innerhalb und Gber den Projektkontext hinaus. Zwar konnten mit dem entwickelten
Verfahren die konsortial definierten Zielwerte des Polymerisationsgrades der erzeugten Zell-
stofffraktion erreicht werden, jedoch traten in den nachfolgenden Verarbeitungsschritten bei
den Konsortialpartnern — insb. im Rahmen der Nassspinnversuche — weiterhin technische Her-
ausforderungen auf. Eine mogliche Ursache hierfiir ist das Vorhandensein von Spuren weiterer
Biopolymere im Zellstoff, die trotz der erfolgreichen Fraktionierung nicht vollstandig entfernt
wurden. Fir die ndchsten Arbeitsschritte erscheint daher eine zusétzliche oder optimierte Rei-
nigungsstufe sinnvoll, um die Cellulose weiter zu konzentrieren und die Verarbeitbarkeit in
nachgeschalteten Prozessen gezielt zu verbessern.

Parallel dazu besteht ein wesentliches Entwicklungspotenzial in der weiteren Optimierung der
Wertstoffkaskade der hydrothermalen Biomassefraktionierung. Neben der Bereitstellung von
Zellstoff und xylosehaltigen Hydrolysaten soll kiinftig insb. die gezielte Erzeugung von Platt-
formchemikalien starker in den Fokus riicken. In diesem Zusammenhang plant das DBFZ im



Rahmen des Folgeprojekts AltCell2, die Bildung von Furfural wahrend der hydrothermalen Bio-
massefraktionierung systematisch zu untersuchen.

Der zukiinftige Ansatz zielt darauf ab, Furfural nicht nur aus zuckerreichen Losungen nachge-
schaltet zu erzeugen, sondern dessen simultane Bildung und Abtrennung wahrend der Frakti-
onierung zu ermoglichen. Hierfir sind die konzeptionelle Weiterentwicklung, Auslegung und
Installation eines zusatzlichen Moduls am bestehenden 10-L-System vorgesehen. Dadurch
sollen sowohl die Prozessintegration als auch die Gesamteffizienz der Wertschopfungskette
weiter gesteigert werden. Insgesamt zielen die geplanten Arbeiten darauf ab, die hydrother-
male Biomassefraktionierung von einem reinen Fraktionierungsprozess zu einer integrierten
Plattform fiir Zellstoff- und Plattformchemikalienproduktion weiterzuentwickeln und damit die
industrielle Anschlussfahigkeit des Verfahrens weiter zu erhéhen.

6 Darstellung wahrend der Durchfiihrung des Vorhabens dem ZE
bekannt gewordener Fortschritte auf dem Gebiet des
Vorhabens bei anderen Stellen

Parallel zum Projekt AltCell fanden keine weiteren Forschungsprojekte mit dem Ziel alternative
Reststoffe via herkommliche Spinnverfahren wie CarbaCell, Cupro und Salzhydratschmelzen
in Textilien zu verarbeiten statt.

7 Veroffentlichungen

Im Projektkontext sind studentische Abschlussarbeiten sowie interne Berichte entstanden, die
die in diesem Endbericht dargestellten Ergebnisse technisch dokumentieren. Hervorzuheben
ist insb. eine Abschlussarbeit der Fakultat fiir Chemie der Universitat Leipzig, die sich auf die
zielgerichtete Prozessoptimierung im Labormalstab konzentrierte und damit eine wichtige
Grundlage fiir die spatere Ubertragung und Parameterauswahl im Upscaling lieferte.

Fir die externe Kommunikation hat das DBFZ zudem ein Disseminationsvideo erstellt, das den
Prozess der hydrothermalen Biomassefraktionierung sowie dessen Upscaling anschaulich er-
lautert.

e Acosta, A. C. (2025). Raw Material Revolution with Biomass — How Straw is Converted into
Textiles and Chemicals [Disseminationsvideo]. Fast Forward Science 2025. Férderkennzei-
chen: 03WIR3806C. https://www.youtube.com/watch?v=n2s4Uhlniak&t=10s.

Daruiber hinaus wurden bzw. werden die Projektergebnisse fiir die Prasentation auf einschla-
gigen Fachformaten aufbereitet. Dazu zéahlen Beitrage zur ACHEMA 2024 sowie zum HTP Ex-
pert Forum on Hydrothermal Processes 2024 (Vortrag und Tagungsreader-Beitrag). Im Rah-
men der HTP-Beitrdge wurde die hydrothermale Biomassefraktionierung als Ausgangspunkt
zur Einbettung weiterflihrender hydrothermaler Prozesskonzepte diskutiert und dabei explizit
auf das Projekt AltCell referenziert. Eine weitere Dissemination erfolgte iber die 21! Internati-
onal Conference on Renewable Resources & Biorefineries im Jahr 2025.

Ausgewdhlte Beitrage mit Relevanz fiir AP 2:

e Acosta, A. C.; Herklotz, B.; Kliipfel, C. (2024). Catalytic Hydrothermal Synthesis [HTS] of
Platform Chemicals: Paving the Way for an Integrated Biorefinery Approach. Vortrag,
ACHEMA, Frankfurt am Main, 10.-14.06.2024.


https://www.youtube.com/watch?v=n2s4UhIniak&t=10s

Acosta, A. C; Klipfel, C.; Herklotz, B. (2024). Katalytische Hydrothermale Synthese von
Plattformchemikalien: Wegbereitung flir einen integrierten Bioraffinerie-Ansatz. In: DBFZ-
Jahrestagung 2024: Multitalent Biomasse (Tagungsreader, 31), ISBN: 978-3-949807-16-9,
S. 142-143.

Acosta, A. C; Klipfel, C.; Herklotz, B. (2024). Hydrothermale Synthese [HTS] von Plattform-
chemikalien: Wegbereitung fiir einen integrierten Bioraffinerie-Ansatz. Poster, DBFZ-Jah-
restagung, Leipzig, 11.-12.09.2024.

Acosta, A. C. (2024). Catalytic Hydrothermal Synthesis [HTS] of Platform Chemicals: Pa-
ving the Way for an Integrated Biorefinery Approach. Vortrag, 8. HTP-Fachforum, Leipzig,
12.-13.11.2024.

Acosta, A. C. (2025). Catalytic Hydrothermal Synthesis [HTS] of Platform Chemicals: Pa-
ving the Way for an Integrated Biorefinery Approach. In: 8th Expert Forum on Hydrothermal
Processes (Tagungsreader, 33), ISBN: 978-3-949807-22-0, S. 54-69.

Acosta, A. C.; Herklotz, B. (2025). Alternative Cellulose Feedstocks for Man-Made Cellulose
Fibers: Hydrothermal Processing and Scale-Up Perspectives. Poster, 215 International
Conference on Renewable Resources & Biorefineries (RRB), Turku, Finnland.
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