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Beschreibung
HINTERGRUND DER ERFINDUNG

[0001] Die vorliegende Erfindung ist auf ein Positive-
lektrodenaktivmaterial fir eine Magnesiumsekundar-
batterie und eine Magnesiumbatterie mit einer Katho-
de auf Basis des Aktivmaterials gerichtet.

[0002] Lithium-lonen-Batterien sind seit 1991 in
kommerziellem Gebrauch und werden herkémmli-
cherweise als Leistungsquellen fir tragbare elektro-
nische Vorrichtungen verwendet. Die Technologie im
Zusammenhang mit der Konstruktion und Zusam-
mensetzung der Lithium-lonen-Batterie (LIB) war Ge-
genstand von Forschung und Verbesserungen und
hat einen solchen Reifegrad erreicht, dass eine LIB-
Batterie aus dem Stand der Technik Berichten zufol-
ge eine Energiedichte von bis zu 700 Wh/I aufweist.
Jedoch gilt selbst die am weitesten fortgeschrittene
LIB-Technologie nicht als realisierbar als eine Leis-
tungsquelle, die die Anforderungen an ein kommer-
zZielles Elektrofahrzeug (EV) zukinftig erfillen kann.
Damit beispielsweise ein EV mit einer Reichweite von
300 Meilen einen Antrieb aufweist, der derzeitigen
Fahrzeugen mit konventionellen Verbrennungsmoto-
ren entspricht, ist ein EV-Batteriepack mit einer Ener-
giedichte von ca. 2000 Wh/I erforderlich. Da diese En-
ergiedichte nahe am theoretischen Limit eines Lithi-
um-lonen-Aktivmaterials liegt, werden derzeit Tech-
nologien untersucht, die Batteriesysteme héherer En-
ergiedichte liefern kénnen.

[0003] Magnesium als ein mehrwertiges lon ist ein
Elektrodenmaterial, das eine attraktive Alternative zu
Lithium darstellt und potentiell eine sehr hohe volu-
metrische Energiedichte bereitstellen kann. Es weist
ein stark negatives Standardpotential von -2,375 V
gegen RHE, ein niedriges Aquivalentgewicht von 12,
15 g/eq und einen hohen Schmelzpunkt von 649°C
auf. Im Vergleich zu Lithium ist es leicht zu handha-
ben, zu bearbeiten und zu entsorgen. Aufgrund sei-
ner héheren relativen Haufigkeit ist es als ein Roh-
material kostenginstiger als Lithium, und Magnesi-
umverbindungen sind generell weniger toxisch als Li-
thiumverbindungen. All diese Eigenschaften, gepaart
mit der im Vergleich zu Lithium geringeren Empfind-
lichkeit von Magnesium gegenuber Luft und Feuch-
tigkeit, machen in Kombination aus Magnesium eine
attraktive Alternative zu Lithium als ein Anodenmate-
rial.

[0004] Die Herstellung einer Batterie mit einer An-
ode auf Magnesiumbasis erfordert eine Kathode, die
Magnesiumionen reversibel adsorbieren und desor-
bieren kann, sowie ein Elektrolytsystem, das Magne-
siumionen effizient transportiert. In jedem dieser Be-
reiche werden gegenwartig weltweit betrachtliche An-
strengungen in vielen Forschungsorganisationen un-
ternommen, und die untersuchten aktiven Materialien
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umfassen Schwefel in verschiedenen Formen, ein-
schliel3lich elementarem Schwefel, Materialien, die
als Chevrel-Verbindungen der Formel Mg,MogT,, be-
kannt sind (wobei x eine Zahl von 0 bis 4 ist, T Schwe-
fel, Selen oder Tellur ist, und n 8 ist), und verschiede-
ne Metalloxide, wie etwa MnO, (alpha-Mangandioxid,
das durch Kalium stabilisiert ist), V,05 und ionensta-
bilisierte Mangan-, Titan- oder Vanadium-Oxide oder
-Hollandite.

[0005] Diesbeziglich ist V,05 ein extrem vielver-
sprechender Kandidat fir die Mg-Batterie-Kathode,
da es zu vielfaltigen Redoxreaktionen zwischen V®*/
V4V und V-Metall imstande ist. Auch ist V5* als ein
hoher Wertigkeitszustand ziemlich stabil, was bedeu-
tet, dass die Betriebsspannung einfach erhéht wer-
den kann. Verschiedene Forschungsgruppen haben
Uber Anstrengungen berichtet, die auf den Nutzen
von V,05 als ein Positivelektrodenaktivmaterial ge-
richtet waren.

[0006] Sakuraietal. (US 4,675,260) beschreiben ein
amorphes V,0;5, das durch Zugeben mindestens ei-
nes ersten Zusatzstoffs, ausgewahlt aus der Grup-
pe P,0O5, TeO,, GeO,, Sb,03, Bi,O5 und B,O3, und/
oder mindestens eines zweiten Zusatzstoffs, ausge-
wahlt aus MoO5; und WO,, hergestellt wird. Ein ge-
schmolzenes Gemisch der Komponenten wird herge-
stellt und dann abgeschreckt. In einer bevorzugten
Ausfiuhrungsform erfolgt das Abschrecken durch Hin-
durchleiten durch eine Doppelwalzen-Abschreckvor-
richtung. Das amorphe V,05 wird als ein aktives Ka-
thodenmaterial fiir eine Lithium-Batterie verwendet.

[0007] Tobishima et al. (US 4,737,424) beschrei-
ben eine Lithium-Sekundérbatterie, die eine Kathode
mit einem amorphen V,05-Aktivmaterial enthélt. Im
Wesentlichen reines V,05 oder V,05, das mit P,0s,
TeO,, GeO,, Sb,05 Bi,0;, GeO,, B,0;, MoO3, WO,
und TiO, vermischt ist, ist als ein verwendbares Ka-
thodenaktivmaterial angegeben. Das amorphe Mate-
rial wird durch Schmelzen eines Gemischs der Kom-
ponenten und dann Abschrecken der Schmelze her-
gestellt. Es werden Lithium-Sekundarbatterien mit ei-
ner das amorphe V,05 enthaltenden Kathode be-
schrieben.

[0008] Noguchi et al. (US 5,273,848) beschreiben
ein Kathodenaktivmaterial, das eine amorphe fes-
te Losung aus V,0z, P,O5 und einem Erdalkalime-
talloxid (MO) und gegebenenfalls CoO, enthélt. Das
amorphe Material wird durch schnelles Abschrecken
einer Schmelze der Komponenten hergestellt, und
in einer Ausfiihrungsform wird das Abschrecken un-
ter Verwendung von Kupfer-Doppelwalzen durchge-
fuhrt. Beschrieben sind Lithium-Batterien, die auf ei-
ner Kathode aus dem amorphen V,05-Gemisch ba-
sieren.
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[0009] Kelley et al. (US 2005/0079418) beschreiben
ein Verfahren zum Herstellen von Dinnfilmbatterien,
einschlieBlich Lithium-, Lithium-lonen- und lithium-
freien Batterien. Zu den Materialien, die als ein ver-
wendbares Kathodenaktivmaterial beschrieben wer-
den, gehdrt amorphes V,0;. Es sind keine tatsachli-
chen Arbeitsbeispiele fur Batterien angegeben.

[0010] Chen et al. (US 2011/0070500) beschreiben
ein Elektrodenmaterial, das durch Kombinieren eines
amorphen Metalloxids und eines kristallinen Metall-
oxids hergestellt wird. Der Verbund wird sodann bei
der Konstruktion einer Elektrode verwendet. Ein auf
Vanadiumpentoxid basierendes Beispiel wird eben-
falls als von Nutzen als eine Kathode flir eine Lithium-
Sekundarbatterie beschrieben.

[0011] Aoyagi et al. (US 2012/0164537) beschrei-
ben ein Kathodenmaterial, das V,05-Kristalliten in ei-
ner amorphen Phase einer Kombination von Metall-
oxiden enthalt. Die Metalloxide der amorphen Pha-
se beinhalten Vanadium, Eisen, Mangan, Silber, Kup-
fer, Cobalt, Nickel, Wolfram und Bor. Das Kristallit-/
amorphe Zweiphasen-Material wird durch Kombinie-
ren der Metalle als Oxide und Erhitzen des Gemischs
in einem Elektroofen auf eine Temperatur von ca. 900
bis 1100°C und dann GieRen der Schmelze auf ei-
ne Edelstahlplatte erhalten. Es wird eine Magnesium-
batterie beschrieben, die das Zweiphasenmaterial als
ein Kathodenaktivmaterial enthalt.

[0012] Imamura et al. (Mg Intercalation Properties
into V205 gel/Carbon Composites under High-Ra-
te Condition; Journal of the Electrochemical Society,
150 (6) A753-A758 (2003)) beschreiben ein V,05-
Kohlenstoff-Verbundmaterial, das Mg-lonen einla-
gert, wenn daraus eine Elektrode erstellt wird. Der
Verbund wird basierend auf einem V,05-Sol, d. h. ei-
nem hydratisierten V,0;-Kristall, gebildet.

[0013] Miyayama et al. (Characterization of ma-
gnesium-intercalated V205/carbon composites; So-
lid State lonics, 161 (2003) 173-180) beschreiben
V,05/Kohlenstoff-Verbundstoffe und untersuchen die
reversible Diffusion von Mg?* in die V,05-Xerogel-
Struktur. Ein Strukturmodell des Xerogels wird be-
schrieben.

[0014] Banerjee et al. (US 2013/0101848) beschrei-
ben VO,- und V,05-Nanopartikel, die mit Metallio-
nen dotiert sind, um eine Metall-Isolator-Ubergangs-
temperatur des Partikels zu einem Temperaturbe-
reich nahe der Raumtemperatur zu verschieben und
die Nanopartikel-Zusammensetzung fir Beschich-
tungsanwendungen nutzbar zu machen, in denen
thermochromes, elektrochromes und/oder mechano-
chromes Verhalten angestrebt wird. Eine Anwendung
dieser Materialien als aktive Elektrodenstoffe ist nicht
offenbart. Verwiesen wird auf VO,, das mit einem me-
tastabilen Polymorph von Bor dotiert ist und Gber das
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vermerkt ist, dass es als ein Kathodenmaterial fir ei-
ne Lithium-Batterie von Interesse ist. Jedoch wird an
keiner Stelle eine metastabile Form von V,05 als ein
aktives Kathodenmaterial in einer Magnesiumbatte-
rie offenbart oder angeregt.

[0015] Kaneko et al. (US 8,241,792) beschreiben ei-
ne nicht-wassrige Lithium-Sekundarbatterie, die eine
Kathode mit V,05 als aktives Material enthalt. Die
Morphologie des V,0j ist so eingestellt, dass es im
Wesentlichen eine amorphe Matrix mit Einheiten aus
geschichtetem kristallinem V,Oj5 ist. Die Lange der
kristallinen Einheit wird auf 30 nm oder darunter ge-
regelt. Nicht offenbart ist eine metastabile V,05-Pha-
se als ein aktives Kathodenmaterial fir eine Magne-
siumbatterie.

[0016] Fujietal. (US 5,437,943) beschreiben Sekun-
darbatterien mit Lithium- oder Natrium-Anoden und
einer Kathode mit zwei aktiven Bestandteilen: 1) ei-
nem leitfahigen Polymer und 2) einem Metalloxid. In
den Beispielen wird kristallines V,05 als die zweite
aktive Kathodenkomponente beschrieben. Es ist kei-
ne Offenbarung oder Anregung bezlglich eines Ka-
thodenaktivs vorgesehen, welches eine metastabile
Phase von V,0;5 ist, und an keiner Stelle wird eine
Magnesiumbatterie beschrieben.

[0017] Koksbang (US 5,366,830) beschreibt eine Li-
thium-Batterie mit einem anfanglich kristallinen akti-
ven V,05-Kathodenbestandteil, der durch Entladung
unter Lithiumionen-Insertion in die kristalline Struktur
amorphisiert wird, was zu einer Stérung des Kristall-
gitters fuhrt.

[0018] Amatucci et al. (Investigation of Yttrium and
Polyvalent lon Intercalation into Nanocrystalline Va-
nadium Oxide; Journal of the Electrochemical Socie-
ty, 148 (8) A940-A950 (2001)) (in der Erfindungs-
offenlegung zitiert) beschreiben Studien, die zeigen,
dass nanokristallines V,05 zur reversiblen Einlage-
rung von Mg?* imstande ist. Diese Entgegenhaltung
liefert eine Beschreibung des Nutzens von nanokris-
tallinem V,0;5 als ein Kathodenaktivmaterial fiir ein-
wertige und mehrwertige lonen; nicht offenbart oder
angeregt wird der Nutzen von V,05 mit einer metas-
tabilen Morphologie.

[0019] Imamura et al. (Mg Intercalation Properties
into V205 gel/Carbon Composites under High-Ra-
te Condition; Journal of the Electrochemical Society,
150 (6) A753-A758 (2003)) (in der Erfindungsoffen-
legung zitiert) beschreiben ein V,05-Kohlenstoff-Ver-
bundmaterial, das Mg-lonen einlagert, wenn daraus
eine Elektrode erstellt wird. Der Verbund wird basie-
rend auf einem V,05-Sol, d. h. einem hydratisierten
V,0;5-Kristall, gebildet. Der Nutzen von V,05 mit ei-
ner metastabilen Morphologie wird in dieser Entge-
genhaltung nicht offenbart oder angeregt.

3/17



DE 10 2015 116 867 A1

[0020] Doe et al. (WO 2011/150093) (in der Erfin-
dungsoffenlegung zitiert) beschreiben eine Reihe von
Verbindungen, die sich als Kathodenmaterialien fir
eine Mg-Batterie eignen. In einer Ausfihrungsform
wird eine V,05-Struktur hergestellt, indem zuerst ei-
ne MgV,0;-Verbindung synthetisiert wird und dann
das Mg durch ein elektrochemisches Verfahren ent-
fernt wird. Das resultierende Material wird dahinge-
hend beschrieben, dass es eine andere Schichtung
von V,0;5-Schichten aufweist als unmittelbar herge-
stelltes V,0s. Der Nutzen des so hergestellten, an-
ders geschichteten V,05 als ein Kathodenaktivmate-
rial fir eine Mg-Batterie wird vorgeschlagen. In dieser
Entgegenhaltung wird nicht der Nutzen von V,05 mit
einer metastabilen Morphologie offenbart oder ange-
regt.

[0021] Jedoch kann keine der verschiedenen vor-
stehend beschriebenen Formen von V,05 alle An-
forderungen erflllen, die notwendig sind, um als ein
Positivelektrodenaktivmaterial in einer Magnesium-
batterie zu fungieren, welche den Energiebedarf ei-
nes kommerziellen Elektrofahrzeugs decken wirde.
Es ist schwierig, nanokristalline Materialien dicht in
die Kathode zu packen, was bedeutet, dass die Di-
cke der Kathode auf nanokristalliner Basis viel di-
cker sein durfte als jene von mikrometergrof3en. Das
heil’t, dass die volumetrische Energiedichte fur eine
auf derartigen Materialien basierte Gesamtzelle ver-
mindert wirde. Auch férdern nanokristalline Materia-
lien aufgrund des extrem hohen Oberflachenareals,
das mit einer derartigen Struktur verbunden ist, eine
Elektrolytzersetzung.

[0022] In hydratisierten Formen von V,05 wirkt viel
Wasser als ein Ligand in der Struktur. Wahrend der
Insertion/Extraktion von Magnesium in einem typi-
schen nichtwéassrigen Medium ist Wasser ein uner-
winschtes Molekdl, da aufgrund der Freisetzung von
Wasser eine nichtleitende und resistive Sperrschicht
auf der Gegenanode gebildet wird.

[0023] Die prognostizierten Redoxpotentiale von
VOPO, und V,05, die unter Verwendung von Ab-ini-
tio-Berechnungen bei etwa 2,3-2,6 V festgestellt wer-
den, sind niedriger als andere bekannte Technologi-
en, bei denen das Potential bei etwa 3 V festgestellt
wurde. Aufgrund dessen vermindert eine niedrigere
Spannung die Energiedichte der Batterie.

[0024] Daher ist eine Aufgabe der vorliegenden Er-
findung die Bereitstellung eines Kathodenaktivmate-
rials auf Basis von V,0;, das die Anforderungen an
eine Hochenergie-Magnesiumbatterie erflllt und die
Unzulénglichkeiten der herkdmmlich bekannten For-
men von V,05 Uberwindet.

[0025] Eine andere Aufgabe der vorliegenden Erfin-
dung ist die Bereitstellung einer positiven Elektrode,
die auf dem Kathodenmaterial auf Basis von V,0O5
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basiert, und einer Magnesiumbatterie, die die positi-
ve Elektrode enthalt und eine betrachtlich verbesser-
te Energiedichte und Leistungsfahigkeit im Vergleich
zu bekannten elektrochemischen Vorrichtungen aus
Magnesium aufweist.

KURZFASSUNG DER ERFINDUNG

[0026] Auf diese und andere Aufgaben wird in der
vorliegenden Erfindung eingegangen, deren erste
Ausfuhrungsform eine Kathode flr eine Magnesium-
batterie beinhaltet, die umfasst:

einen Stromkollektor; und

ein aktives Material der Formel (1):

[V205]oIMaOpl4 (1)

wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, a eine ganze
Zahl von 1 bis 2 ist, b eine ganze Zahl von 1 bis 5 ist,
¢ von 35 bis 80 Mol-% betragt, d von 20 bis 65 Mol-
% betragt, und das aktive Material der Formel (1) ei-
ne metastabile strukturelle und morphologische Pha-
se zwischen einer amorphen Phase und einer kristal-
linen Phase ist.

[0027] In einer zweiten Ausflihrungsform sieht die
vorliegende Erfindung eine Magnesiumbatterie vor,
umfassend: eine Anode; eine Kathode; und einen
Elektrolyten; wobei die Kathode umfasst: ein aktives
Material der Formel (l):

[V205]oIMaOpl4 (1)

wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, a eine ganze
Zahl von 1 bis 2 ist, b eine ganze Zahl von 1 bis 5 ist,
¢ von 35 bis 80 Mol-% betragt, d von 20 bis 65 Mol-
% betragt, und das aktive Material der Formel (1) ei-
ne metastabile strukturelle und morphologische Pha-
se zwischen einer amorphen Phase und einer kristal-
linen Phase ist.

[0028] In einer dritten Ausfiihrungsform sieht die vor-
liegende Erfindung eine Kathode firr eine Magnesi-
umbatterie vor, die umfasst: einen Stromkollektor;
und ein aktives Material der Formel (l1):

[V205]c[M,Opla[MgXclq (I

wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, X O, F, CI, Br
oder | ist, a eine ganze Zahl von 1 bis 2 ist, b eine
ganze Zahl von 1 bis 5 ist, ¢ von 35 bis 80 Mol-% be-
tragt, g von gréer als 0 bis 25 Mol-% betragt, e 1 ist,
wenn X O ist, e 2 ist, wenn X F, Cl, Br oder | ist, und
die Summe von ¢, d und g im Wesentlichen 100% be-
tragt, und das aktive Material der Formel (ll) eine me-
tastabile strukturelle und morphologische Phase zwi-
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schen einer amorphen Phase und einer kristallinen
Phase ist.

[0029] In einer vierten Ausfihrungsform sieht die
vorliegende Erfindung eine Magnesiumbatterie vor,
die umfasst:

eine Anode;

eine Kathode; und

einen Elektrolyten;

wobei die Kathode umfasst:

ein aktives Material der Formel (1):

[V2051c[M,Oplq (1)

wobei

M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe beste-
hend aus P, B, Si, Ge und Mo ist,

a eine ganze Zahl von 1 bis 2 ist,

b eine ganze Zahl von 1 bis 5 ist,

¢ von 35 bis 80 Mol-% betragt,

d von 20 bis 65 Mol-% betragt, und

das aktive Material der Formel (I) eine metastabile
strukturelle und morphologische Phase zwischen ei-
ner amorphen Phase und einer kristallinen Phase ist.

[0030] Die vorstehenden Abséatze sind als allgemei-
ne Einleitung vorgesehen und sind nicht dazu ge-
dacht, den Umfang der folgenden Anspriiche zu be-
schranken. Die vorliegend bevorzugten Ausfiuhrungs-
formen werden zusammen mit weiteren Vorteilen am
besten unter Bezugnahme auf die folgende ausfihr-
liche Beschreibung in Verbindung mit den begleiten-
den Zeichnungen verstanden.

KURZE BESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0031] Fig. 1 zeigt die Differentialabtastkalometrie-
Kurven fur kristallines V,05 und amorphes V,05:P,05
(Molverhaltnis 75:25).

[0032] Fig. 2 zeigt einen Vergleich der CV-Leis-
tungsfahigkeit (engl. CV performance; (CV = (cy-
clic voltammetry)) zwischen kristallinem V,05, amor-
phem V,05:P,05 (Molverhéltnis 75:25), metastabi-
lem V,05:P,05 (Molverhaltnis 75:25) gemal} einer
Ausfihrungsform der vorliegenden Erfindung und
thermodynamisch stabilem V,05:P,05 (Molverhéltnis
75:25) der kristallinen Phase.

[0033] Fig. 3 zeigt XRD-Spektren von kristallinem
V,05, amorphem V,05:P,05 (Molverhéltnis 75:25),
metastabilem V,05:P,05 (Molverhéltnis 75:25) ge-
maRk einer Ausfihrungsform der vorliegenden Er-
findung und thermodynamisch stabilem V,05:P,05
(Molverhaltnis 75:25) der kristallinen Phase.

[0034] Fig. 4A, Fig. 4B und Fig. 4C zeigen Raster-
elektronenmikroskop(SEM)-Aufnahmen von amor-
phem V,05:P,05 (Molverhéltnis 75:25) (Fig. 4A), me-
tastabilem V,05:P,05 (Molverhaltnis 75:25) (Fig. 4B)
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gemal einer Ausfiihrungsform der vorliegenden Er-
findung und thermodynamisch stabilem V,05:P,05
(Molverhaltnis 75:25) der kristallinen Phase.

[0035] Fig. 5 ist ein schematisches Diagramm ei-
ner Magnesiumbatterie gemafl einer Ausfihrungs-
form der vorliegenden Erfindung.

BESCHREIBUNG DER BEVORZUGTEN
AUSFUHRUNGSFORMEN DER ERFINDUNG

[0036] Die vorliegenden Erfinder fiihren derzeit ei-
ne breitangelegte Untersuchung und Beurteilung von
Materialien durch, welche als Kathodenaktivmateria-
lien fur eine Magnesium-Sekundarbatterie fungieren
kénnen. Ziel dieser Untersuchung ist es, Kathoden-
aktivmaterialien zu finden, die leicht verflgbar, sicher
und in einer Produktionsumgebung vergleichsweise
einfach zu handhaben sind und die eine Magnesium-
batterie mit hoher Kapazitat und hohem Arbeitspoten-
tial bereitstellen.

[0037] In dieser gesamten Beschreibung beinhalten
samtliche beschriebenen Bereiche alle Werte und
Unterbereiche darin, sofern nichts anderes angege-
ben ist. Dartiber hinaus hat der unbestimmte Artikel
,ein” bzw. ,eine” in der gesamten Beschreibung die
Bedeutung von ,eine(r) oder mehrere”, sofern nichts
anderes angegeben ist.

[0038] Wie in US-Patentanmeldung Nr. 14/978,635,
eingereicht am 13. November 2014, beschrieben ist,
haben die Erfinder herausgefunden, dass amorphe
Zusammensetzungen von Vanadiumoxid zur Inserti-
on und Extraktion von Magnesium imstande sind, und
dass ein solches Material, wenn es zu einer Kathode
ausgestaltet wird, die Herstellung einer Magnesium-
batterie mit hoher Kapazitat und hohem Arbeitspoten-
zial erlaubt. In laufenden Untersuchungen derartiger
amorpher Materialien haben die Erfinder in Erfahrung
gebracht, dass die amorphen V,0O5-Materialien bei
Warmebehandlung bei Temperaturen tber der Glas-
Ubergangstemperatur des Systems eine strukturel-
le und morphologische Veranderung erfahren, wobei
vor der Bildung eines thermodynamisch stabilen kris-
tallinen Zustands eine strukturelle und morphologi-
sche Form erhalten wird, welche die Erfinder als den
metastabilen Zustand identifizieren. Die Ubergangs-
temperaturen fir jeden dieser strukturellen und mor-
phologischen Ubergénge werden bei einer Differenti-
alabtastkalorimetrie(DSC)-Analyse des Materials er-
sichtlich.

[0039] Beispielsweise, wie in Fig. 1 gezeigt, weist
die DSC-Abtastung fir amorphes V,05:P,05 (Mol-
verhaltnis 75:25) ein als P1 gekennzeichnetes erstes
Maximum und ein als P2 gekennzeichnetes zweites
Maximum auf. Die Erfinder haben in Erfahrung ge-
bracht, dass bei Temperaturen von P2 und dartber
eine thermodynamisch stabile Kristallstruktur erhal-
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ten wird. Wird jedoch das amorphe System lediglich
auf eine Temperatur zwischen P1 und einer gerin-
geren Temperatur als dem Einsetzen des P2-Maxi-
mums erhitzt, wird eine metastabile morphologische
Form erhalten, und die Erfinder haben unerwarteter-
weise herausgefunden, dass dann, wenn V,05 die-
ser metastabilen strukturellen und morphologischen
Phase als ein Kathodenaktivmaterial eingesetzt wird,
eine betrachtlich verbesserte Batterieleistung erhal-
ten werden kann im Vergleich zu Kathodenmateria-
lien, die auf der amorphen Phase und/oder der ther-
modynamisch stabilen kristallinen Phase basieren.

[0040] Somit stellt die vorliegende Erfindung in der
ersten Ausflihrungsform eine Kathode fiir eine Ma-
gnesiumbatterie bereit, die umfasst: einen Stromkol-
lektor; und ein aktives Material der Formel (1):

[V2051c[M,Oplq (1)

wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, a eine ganze
Zahl von 1 bis 2 ist, b eine ganze Zahl von 1 bis 5 ist,
¢ von 35 bis 80 Mol-% betragt, d von 20 bis 65 Mol-
% betragt, und das aktive Material der Formel (1) ei-
ne metastabile strukturelle und morphologische Pha-
se zwischen einer amorphen Phase und einer kristal-
linen Phase ist.

[0041] Die Erfinder haben Uberraschenderweise
herausgefunden, dass dann, wenn amorphe V,0;-
Materialien hergestellt und bei einer Temperatur zwi-
schen P1 und einer geringeren Temperatur als dem
Einsetzen des P2-Maximums fiir jenes System hitze-
behandelt werden, eine metastabile strukturelle und
morphologische Form erhalten wird, die ein Katho-
denaktivmaterial bereitstellen kann, welches zu einer
Redoxreaktion der 3V-Klasse imstande ist.

[0042] Wie in Tabelle 1 gezeigt, variieren die Wer-
te der Glaslbergangstemperatur (T,), Ubergqngs-
temperatur der metastabilen Phase (P1) und Uber-
gangstemperatur der thermodynamisch stabilen Pha-
se (P2) je nach der chemischen Zusammensetzung
des amorphen V,0;.

[0043] Eine Amorphisierung des V,05 kann unter
Anwendung von herkémmlich bekannten Abschreck-
und Kugelmahlverfahren durchgefihrt werden. Die
Zugabe von Glasbildnern, die mindestens eines aus
P,0s, B,O3, SiO,, GeO, und MoO4 enthalten, zu dem
V,05 wéhrend der Herstellung und ein sorgfaltiges
Uberwachen der Bildungsverhaltnisse liefern ein im
Wesentlichen amorphes Material. Gemal der vor-
liegenden Erfindung bedeutet die Umschreibung ,im
Wesentlichen amorph”, dass das Material bei einer
XRD-Analyse keine kristallinen Peaks zeigt.

[0044] In einer weiteren Ausfihrungsform kann dem
V,05/MaO,-Gemisch ein Magnesiumhalogenid oder
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Magnesiumoxid zugegeben werden, um ein Ver-
bundgemisch der Formel (Il) zu bilden:

[V205]cM,Opla[MgXclq (I

wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, X O, F, CI, Br
oder | ist, a eine ganze Zahl von 1 bis 2 ist, b eine
ganze Zahl von 1 bis 5 ist, ¢ von 35 bis 80 Mol-% be-
tragt, g von groéBer als 0 bis 25 Mol-% betragt, e 1 ist,
wenn X O ist, e 2 ist, wenn X F, Cl, Br oder | ist, und
die Summe von ¢, d und g im Wesentlichen 100% be-
tragt, und das aktive Material der Formel (ll) eine me-
tastabile strukturelle und morphologische Phase zwi-
schen einer amorphen Phase und einer kristallinen
Phase ist. Erfindungsgemal bedeutet die Umschrei-
bung ,im Wesentlichen 100%”, dass mindestens 98
Mol-% des Gemischs auf die Komponenten von For-
mel (1) zurtckzufihren sind.

[0045] Der relative Gehalt in Mol-% von V,05 in dem
Material der Formel (l) oder Formel (II) beeinflusst
die Leistungsfahigkeit einer Magnesiumzelle, die das
Material als einen aktiven Kathodenbestandteil ent-
halt. So kann in einer Ausflihrungsform handelsub-
liches V,05 mit einer Mindestreinheit von 98%, be-
vorzugt einer Mindestreinheit von 99% und am be-
vorzugtesten einer Mindestreinheit von 99,5% mit
einem Glasbildner und gegebenenfalls Magnesium-
oxid oder einem Magnesiumhalogenid in einem aus-
gewahlten Mol-%-Verhéltnis physikalisch vermischt
werden. Das physikalische Gemisch kann dann in
irgendeiner herkdmmlichen Mahlvorrichtung, wie et-
wa einer Kugelmihle, zerkleinert werden, bis ein
XRD-Spektrum des gemahlenen Verbundgemischs
frei von Peaks ist, die mit einem kristallinen Material
verbunden sind.

[0046] In einer anderen Ausfiihrungsform wird das
physikalische Gemisch des V,0;, Glasbildners und
gegebenenfalls Magnesiumoxids oder Magnesium-
halogenids in einem geeigneten Brennofen oder Ofen
erhitzt und durch Fallenlassen in Wasser oder durch
Pressen zwischen zwei Platten oder Walzen abge-
schreckt. Die erhaltene amorphe feste Losung kann
dann pulverisiert werden.

[0047] In jedem Fall wird das erhaltene Material der
amorphen Phase bei einer Temperatur Uber der Tg
zwischen P1 und einer geringeren Temperatur als
dem Einsetzen des P2-Maximums fir jenes amorphe
Material wadrmebehandelt oder gegliiht, um die me-
tastabile strukturelle und morphologische Form zu er-
halten.

[0048] Die Glihdauer kann zwischen 0,5 und 24 St-
unden betragen, und die optimale Dauer und Tempe-
ratur zum Erhalt der metastabilen Phase kann durch
DSC-Analyse, wie einem Durchschnittsfachmann be-
kannt, bestimmt werden.
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[0049] Das Glihen kann unter einem Inertgas oder
in Umgebungsluft durchgefuhrt werden. In einer Aus-
fihrungsform wird das Glihen in Umgebungsluft
durchgefiihrt.

[0050] Zwar unterliegt die KorngréRe des pulverfor-
migen Materials keinen Einschrédnkungen, doch be-
tragt die Korngrofe in einer bevorzugten Ausflh-
rungsform 10 pym oder weniger, bevorzugter 5 pm
oder weniger und am bevorzugtesten 1 ym oder we-
niger.

[0051] Zum Herstellen der Kathode kann das me-
tastabile [V,05][M,O,]4 der Formel (l) und/oder me-
tastabile Material [V,05][M,0p]4[MgX,], der Formel
(1) mit einem Bindemittel vermischt werden. Das Bin-
demittelmaterial unterliegt keinen besonderen Ein-
schrankungen, und irgendein Bindemittel, das von ei-
nem Fachmann als geeignet erkannt wird, kann ein-
gesetzt werden. Geeignete Bindemittel kénnen unter
anderem Polyvinylidenfluorid (PVDF), Polytetrafluo-
rethylen (PTFE), Styrol-Butadien-Kautschuk (SBR)
und Polyimid sein. Polytetrafluorethylen kann in einer
bevorzugten Ausfiihrungsform eingesetzt werden.

[0052] In einer Ausfihrungsform der Erfindung
kann das metastabile [V,05].[M,O,ly und/oder
[V205][M,Op]d[MgXclg mit einem kohlenstoffhaltigen
Material, wie etwa Graphit, Kohlenstoffnanoréhren
oder Kohlenstoffruf3, vermischt werden.

[0053] Die Menge an Bindemittel und kohlenstoff-
haltigem Material in der Kathodenzusammensetzung
mag hdchstens 50 Gew.-% betragen, bevorzugt
héchstens 30 Gew.-% und bevorzugter héchstens 10
Gew.-%.

[0054] In einer weiteren Ausflihrungsform sieht die
vorliegende Erfindung eine Magnesiumbatterie vor,
die umfasst: eine Anode; eine Kathode; und einen
Elektrolyten; wobei die Kathode umfasst: ein aktives
Material der Formel (I):

[V2051c[M,Op)q (1)

wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, a eine ganze
Zahl von 1 bis 2 ist, b eine ganze Zahl von 1 bis 5 ist,
¢ von 35 bis 80 Mol-% betragt, d von 20 bis 65 Mol-
% betragt, und das aktive Material der Formel (1) ei-
ne metastabile strukturelle und morphologische Pha-
se zwischen einer amorphen Phase und einer kristal-
linen Phase ist.

[0055] In noch einer weiteren Ausflihrungsform sieht
die vorliegende Erfindung eine Magnesiumbatterie
vor, die umfasst: eine Anode; eine Kathode; und ei-
nen Elektrolyten; wobei die Kathode umfasst: ein ak-
tives Material der Formel (l1):
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wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, X O, F, CI, Br
oder | ist, a eine ganze Zahl von 1 bis 2 ist, b eine
ganze Zahl von 1 bis 5 ist, ¢ von 35 bis 80 Mol-% be-
tragt, g von groéBer als 0 bis 25 Mol-% betragt, e 1 ist,
wenn X O ist, e 2 ist, wenn X F, Cl, Br oder | ist, und
die Summe von ¢, d und g im Wesentlichen 100% be-
tragt, und das aktive Material der Formel (ll) eine me-
tastabile strukturelle und morphologische Phase zwi-
schen einer amorphen Phase und einer kristallinen
Phase ist.

[0056] Die Konstruktion der Kathode ist vorstehend
beschrieben.

[0057] Die Anode der Magnesiumbatterie kann ir-
gendeine Anode sein, die sich fur eine Magnesium-
batterie eignet, einschliellich einer Anode aus Ma-
gnesiummetall oder einer Zusammensetzung enthal-
tend Magnesiummetall, wie etwa Mg;Bi,. Das An-
odenaktivmaterial kann ferner ein elektrisch leiten-
des Material und ein Bindemittel beinhalten. Beispie-
le fir elektrisch leitende Materialien sind unter an-
derem Kohlenstoffpartikel, wie etwa Kohlenstoffrul3.
Beispielhafte Bindemittel sind unter anderem ver-
schiedene Polymere, wie etwa PVDF, PTFE, SBR
und Polyimid.

[0058] Eine Elektrolytschicht ist zwischen der An-
ode und Kathode angeordnet und kann einen Sepa-
rator beinhalten, der hilft, eine elektrische Isolierung
zwischen der positiven und negativen Elektrode auf-
rechtzuerhalten. Ein Separator kann Fasern, Partikel,
ein Netz, eine porése Lage oder andere Formen von
Material beinhalten, welches dazu ausgebildet ist, die
Gefahr von physikalischem Kontakt und/oder Kurz-
schluss zwischen den Elektroden zu verringern. Der
Separator kann ein einstickiges Element sein oder
kann eine Mehrzahl von separaten Abstandshalter-
elementen, wie etwa Partikel oder Fasern, beinhal-
ten. Die Elektrolytschicht kann einen mit einer Elek-
trolytldsung getrankten Separator beinhalten. In eini-
gen Beispielen, beispielsweise jenen, die einen Poly-
merelektrolyten verwenden, kann der Separator ent-
fallen.

[0059] Die Elektrolytschicht kann ein nicht-wéssri-
ges Losungsmittel, wie etwa ein organisches L6-
sungsmittel, und ein Salz des aktiven lons, beispiels-
weise ein Magnesiumsalz, beinhalten. Magnesiumio-
nen, die durch das Magnesiumsalz bereitgestellt wer-
den, interagieren elektrolytisch mit dem/den aktiven
Material(-ien). Ein Elektrolyt kann ein Elektrolyt sein,
der Magnesiumionen beinhaltet oder auf andere Wei-
se bereitstellt, wie etwa ein nicht-wassriger oder apro-
tischer Elektrolyt, der ein Magnesiumsalz beinhal-
tet. Der Elektrolyt kann ein organisches Losungsmit-
tel beinhalten. Magnesiumionen kénnen als ein Salz
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oder Komplex von Magnesium oder als jegliche ge-
eignete Form vorliegen.

[0060] Ein Elektrolyt kann andere Verbindungen be-
inhalten, beispielsweise Zusatzstoffe, um die ioni-
sche Leitfahigkeit zu verbessern, und er kann in ei-
nigen Beispielen saure oder basische Verbindungen
als Zusatzstoffe beinhalten. Ein Elektrolyt kann ei-
ne Flussigkeit, Gel oder Feststoff sein. Ein Elektro-
Iyt kann ein Polymerelektrolyt sein, der beispiels-
weise ein plastifiziertes Polymer beinhaltet, und er
kann ein Polymer aufweisen, das mit Magnesiumio-
nen getrankt ist oder auf andere Weise Magnesiumio-
nen beinhaltet. In einigen Beispielen kann ein Elek-
trolyt ein geschmolzenes Salz beinhalten. In einem
Aspekt kann der Elektrolyt Phenylmagnesiumchlorid
(PhMgCI*), Aluminiumtrichlorid (AICI5™) in Tetrahydro-
furan (THF) oder Magnesium-bis(trifluormethansul-
fonyl)imid [Mg(TFSI),] in Acetonitril (ACN) beinhalten.
In einer bevorzugten Ausfiihrungsform kann der Elek-
trolyt Mg(TFSI), in ACN sein.

[0061] Das Kathodenaktivmaterial kann als ein Fla-
chengebilde, Band, Partikel oder als andere physika-
lische Form vorliegen. Eine das Kathodenaktivmate-
rial enthaltende Elektrode kann durch einen Strom-
kollektor gestitzt bzw. getragen sein.

[0062] Ein Stromkollektor kann ein Metall oder ein
anderes elektrisch leitendes Flachengebilde beinhal-
ten, auf dem die Elektrode getragen ist. Der Stromkol-
lektor kann aus Kohlenstoff, Kohlenstoffpapier, Koh-
lenstofftuch oder einem Metall- oder Edelmetall-Git-
ter oder Folie gebildet sein.

[0063] Fig. 4 zeigt ein Beispiel fir eine Ausgestal-
tung einer wiederaufladbaren Magnesiumzelle 5. Die
Zelle 5 beinhaltet eine positive Elektrode 10, die das
erfindungsgemafie metastabile [V,05].[M,O,]4- und/
oder [V,05][M,0p]4[MgX.],-Material als das Katho-
denaktivmaterial, eine Elektrolytschicht 12, eine ne-
gative Elektrode 14, einen Kathodenstromkollektor
16 und ein Negativelektrodengehause 18, ein Posi-
tivelektrodengehause 20, einschliellich einer inerten
Schicht 21, und eine Dichtung 22 beinhaltet. Die Elek-
trolytschicht 16 kann einen in Elektrolytlésung ge-
trankten Separator beinhalten, und die positive Elek-
trode 10 kann durch den Kathodenstromkollektor 16
getragen sein. In diesem Beispiel beinhaltet die ne-
gative Elektrode 14 ein aktives Material aus Magne-
siummetall.

[0064] Nachdem diese Erfindung allgemein be-
schrieben wurde, kann ein weitergehendes Verstand-
nis durch Bezugnahme auf bestimmte spezifische
Beispiele erlangt werden, welche hier lediglich zu
Veranschaulichungszwecken vorgesehen sind und
nicht als einschrankend gedacht sind, sofern nichts
anderes angegeben ist.
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[0065] Testmaterialien wie in Tabelle 1 aufgeflhrt
wurden durch 20-stiindiges Kugelvermahlen der
V,05- und P,0O5-Materialien bei einer Rotationsge-
schwindigkeit von 370 UpM unter Ar-Atmosphare
hergestellt. Die Kugeln und das Gefal3, welche fir
die Kugelmahlen-Synthese verwendet wurden, wur-
den aus ZrO, erstellt. Nach dem Kugelmahlen wur-
den die Proben in einer Umgebungsluftatmosphare
zu metastabilen bzw. thermodynamisch stabilen Pha-
sen gegliht.

V:P Tg(°C) P1(°C) P2(°C)
8515 234,67 265,24 423,05
8020 236,07 287,02 390,84
7525 244,45 313,32 391,43
7030 256,76 409,42 440,45

[0066] Fig. 3 zeigt die XRD-Muster von thermody-
namisch stabilem kristallinem V,05:P,05 (Molverhalt-
nis 75:25), amorphem V,05:P,05 (Molverhéltnis 75:
25), metastabilem V,05:P,05 (Molverhéltnis 75:25)
und kristallinem V,05. Nach Herstellung des amor-
phen Materials wie oben beschrieben wurde das
V,05:P,05 der metastabilen Phase (Molverhaltnis
75:25) durch 5-stiindiges Glihen bei 325°C erhalten,
und das kristalline V,05:P,05 (Molverhaltnis 75:25)
wurde durch 5-stiindiges Glihen bei 450°C erhalten.

[0067] Fig. 4 zeigt die SEM-Aufnahmen von ther-
modynamisch stabilem kristallinem V,05:P,05 (Mol-
verhaltnis 75:25), amorphem V,05:P,05 (Molverhait-
nis 75:25) und metastabilem V,05:P,05 (Molverhalt-
nis 75:25). Nach Herstellung des amorphen Materials
wie oben beschrieben wurde das V,05:P,05 der me-
tastabilen Phase (Molverhaltnis 75:25) durch 5-stln-
diges Gliihen bei 325°C erhalten, und das kristalline
V,05:P,05 (Molverhéltnis 75:25) wurde durch 5-stiin-
diges Glihen bei 450°C erhalten.

[0068] Zyklische Voltammogramme jeder der herge-
stellten Proben wurden durch Verwenden einer Ag-
Referenzelektrode erhalten. In jedem Fall war die
Arbeitselektrode aus dem hergestellten aktiven Ma-
terial, Acetylen-Ruf3 und PVDF-Bindemittel mit ei-
nem Gewichtsverhaltnis von 50:25:25 auf Edelstahl-
gitter zusammengesetzt. Mg-Metall wurde als Ge-
genelektrode verwendet, und dann wurde entweder
Mg(TFSI), oder Mg(ClO,), als ein Mg-Elektrolytsalz
in Kombination mit einer Acetonitrilldsung in Batterie-
gute verwendet. Die Ag-Referenzlésung bestand aus
0,1 M AgNO3 und 0,01 M TBAP als Trégersalz in Ace-
tonitrilldsung. Die Abtastrate betrug 0,1 mV/s, und die
Betriebstemperatur betrug 25°C unter Ar-Atmospha-
re. Die zyklischen Voltammogramme sind in Fig. 2
gezeigt. Wie in der Kurve angegeben, wurde mit der
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metastabilen Phase eine hohere Oxidationspeak-Ho-
he erhalten.

[0069] Zahlreiche Modifikationen und Variationen
der vorliegenden Erfindung sind im Hinblick auf die
obige Beschreibung und Beispiele mdglich. Daher
sollte verstanden werden, dass die Erfindung im Rah-
men der folgenden Ansprliche anders ausgeubt wer-
den kann als hier konkret beschrieben. Jegliche sol-
chen Ausflhrungsformen sind dazu gedacht, in den
Umfang der vorliegenden Erfindung zu fallen.
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Patentanspriiche

1. Kathode fiir eine Magnesiumbatterie, umfas-
send:
einen Stromkollektor; und
ein aktives Material der Formel (1):

[V20s5][MaOylq (1)

wobei

M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe beste-
hend aus P, B, Si, Ge und Mo ist,

a eine ganze Zahl von 1 bis 2 ist,

b eine ganze Zahl von 1 bis 5 ist,

¢ von 35 bis 80 Mol-% betragt,

d von 20 bis 65 Mol-% betragt, und

das aktive Material der Formel (I) eine metastabile
strukturelle und morphologische Phase zwischen ei-
ner amorphen Phase und einer kristallinen Phase ist.

2. Kathode nach Anspruch 1, wobei ein Gehalt des
V,05 von 50 bis 80 Mol% betragt.

3. Kathode nach Anspruch 1, wobei ein Gehalt des
V,05 von 70 bis 80 Mol-% betragt.

4. Kathode nach Anspruch 1, wobei ein Gehalt des
V,05 75 Mol-% betragt.

5. Kathode nach Anspruch 1, wobei MO, mindes-
tens ein Material ausgewahlt aus der Gruppe beste-
hend aus P,0g, B,O,, SiO,, GeO, und MoO; ist.

6. Kathode nach Anspruch 1, wobei MO, P,O5 ist.

7. Kathode fir eine Magnesiumbatterie, umfas-
send:
einen Stromkollektor; und
ein aktives Material der Formel (l1):

[V205]o[M4Opli[MgXclq (I

wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, X O, F, CI, Br
oder 1 ist, a eine ganze Zahl von 1 bis 2 ist, b eine
ganze Zahl von 1 bis 5 ist, ¢ von 35 bis 80 Mol-% be-
tragt, g von gréRer als 0 bis 25 Mol-% betragt, e 1 ist,
wenn X O ist, e 2 ist, wenn X F, CI, Br oder | ist, und
die Summe von ¢, d und g im Wesentlichen 100% be-
tragt, und das aktive Material der Formel (Il) eine me-
tastabile strukturelle und morphologische Phase zwi-
schen einer amorphen Phase und einer kristallinen
Phase ist.

8. Kathode nach Anspruch 7, wobei ein Gehalt des
V,05 von 50 bis 80 Mol% betragt.

9. Kathode nach Anspruch 7, wobei M,O, mindes-
tens ein Material ausgewahlt aus der Gruppe beste-
hend aus P,0g, B,O,, SiO,, GeO, und MoO; ist.

2016.04.21

10. Kathode nach Anspruch 7, wobei M,O, P,05
ist.

11. Magnesiumbatterie, umfassend:
eine Anode;
eine Kathode; und
einen Elektrolyten;
wobei die Kathode umfasst:
ein aktives Material der Formel (l1):

[V205]o[M,Opla[MgXc]q (I

wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, X O, F, CI, Br
oder | ist, a eine ganze Zahl von 1 bis 2 ist, b eine
ganze Zahl von 1 bis 5 ist, ¢ von 35 bis 80 Mol-% be-
tragt, g von gréer als 0 bis 25 Mol-% betragt, e 1 ist,
wenn X O ist, e 2 ist, wenn X F, Cl, Br oder | ist, und
die Summe von ¢, d und g im Wesentlichen 100% be-
tragt, und das aktive Material der Formel (ll) eine me-
tastabile strukturelle und morphologische Phase zwi-
schen einer amorphen Phase und einer kristallinen
Phase ist.

12. Magnesiumbatterie nach Anspruch 11, wobei
ein Gehalt des V,05 in der Verbindung der Formel (l)
von 50 bis 80 Mol-% betragt.

13. Magnesiumbatterie nach Anspruch 11, wobei
ein Gehalt des V,05 in der Verbindung der Formel (l)
von 70 bis 80 Mol-% betragt.

14. Magnesiumbatterie nach Anspruch 11, wobei
ein Gehalt des V,05 in der Verbindung der Formel (l)
75 Mol-% betragt.

15. Magnesiumbatterie nach Anspruch 11, wobei
M,O, mindestens ein Material ausgewahlt aus der
Gruppe bestehend aus P,0Os, B,O5, SiO,, GeO, und
MoO;, ist.

16. Magnesiumbatterie nach Anspruch 11, wobei
M,O, P,0Os ist.

17. Magnesiumbatterie, umfassend:
eine Anode;
eine Kathode; und
einen Elektrolyten;
wobei die Kathode umfasst:
ein aktives Material der Formel (l1):

[V205]cM,0pla[MgXc]q (I

wobei M ein Element ausgewahlt aus der Gruppe be-
stehend aus P, B, Si, Ge und Mo ist, X O, F, CI, Br
oder | ist, a eine ganze Zahl von 1 bis 2 ist, b eine
ganze Zahl von 1 bis 5 ist, ¢ von 35 bis 80 Mol-% be-
tragt, g von groéer als 0 bis 25 Mol-% betragt, e 1 ist,
wenn X O ist, e 2 ist, wenn X F, Cl, Br oder | ist, und
die Summe von ¢, d und g im Wesentlichen 100% be-
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tragt, und das aktive Material der Formel (ll) eine me-
tastabile strukturelle und morphologische Phase zwi-
schen einer amorphen Phase und einer kristallinen
Phase ist.

18. Magnesiumbatterie nach Anspruch 17, wobei
ein Gehalt des V,05 in der Verbindung der Formel (1)
von 50 bis 80 Mol-% betragt.

19. Magnesiumbatterie nach Anspruch 17, wobei
ein Gehalt des V,05 in der Verbindung der Formel (1)
von 70 bis 80 Mol-% betragt.

20. Magnesiumbatterie nach Anspruch 17, wobei
M,O, mindestens ein Material ausgewéhlt aus der
Gruppe bestehend aus P,0s, B,O3, SiO,, GeO, und
MoOj ist.

Es folgen 5 Seiten Zeichnungen
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