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Exposé des faits et conclusions

2757.D

Le requérant (demandeur) a formé un recours contre la
décision de la Division d exanmen relative au rejet de |la
demande de brevet n° 89 110 158.6 (nunero de publication
0 345 707).

La Division d exanen était parvenue a |la conclusion que
| a demande ne satisfaisait pas aux conditions prévues
par les articles 52(1) et 56 CBE, eu égard aux docunents
de |'art antérieur suivants :

(D1) EP-A-0 017 400 et
(D4)  EP-A-0 205 856.

Au cours de | a procédure de recours, la Chanbre a tenu
conpt e des docunents ultérieurs suivants

(D2) EP- A-0 243 926,

(D3) US- A-4 567 031 et

(D5) J. Am Chem Soc., 76 (1954), pages 1499 a 1503,
L.D. Dyer et al, Alkali Mtal-N ckel Oxides of
the Type M O.

Le requérant a requis |"annulation de |a décision
attaquée et la délivrance d' un brevet sur |a base des
docunents suivants :

- Revendications :

N° 1 a 4 produites avec lettre du 7 aolt 1995,
| a revendication 2 étant nodifiée
conforménent au résultat de |'entretien du
29 aolt 1995,
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Description :

Pages : 1l et 2 produites avec lettre du
7 aolt 1995,

Pages : 3 a 16 telles que déposées origi nal enent,
| es pages 14 et 16 étant nodifiées
conforménent au résultat de |'entretien du
29 aolt 1995 et selon le P.S. de la lettre
du 5 octobre 1992 respectivenent,

Dessins :

Feuilles : 1/10 a 10/10 telles que déposées

ori gi nal enment .

Le libellé des revendications 1 a 4 est |l e suivant

"1.

Procédé de fabrication d' un matériau cat hodi que
pour générateur électrochim que secondaire a
anode de lithium natériau répondant a la formule
Li Ni ,.,0, caractérise par le fait que, pour
obtenir des val eurs 0.93<y<l1.22, on nél ange sous
forme pul vérulente de |'oxyde de nickel N O et de
| ' hydroxyde de l|ithium hydraté Li OH HO ce
dernier étant en | éger exces par rapport aux
proportions équinolaires LiOH/ N O et on chauffe
al'air le nmélange a une tenpérature conprise
entre 600°C et 800°C.

Procédé de fabrication d' un matériau cat hodi que
pour générateur électrochim que secondaire a
anode de lithium natériau répondant a la formule
Li Ni ,.,Co,0,, caractérisé par le fait que, pour
obtenir des val eurs 0.09<x<0.5, on neél ange sous
forme pul vérul ente de |' oxyde de nickel N O de

| ' hydroxyde de l|ithium hydraté Li OH H,O et de

| ' oxyde de cobalt Co,0;,, et on chauffe a l'air le
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mel ange a une tenpérature conprise entre 600°C et
800°C.

3. Procédé de fabrication selon |'une des revendications
1 et 2, caractérisé par le fait que |l e chauffage est
réali sé en deux phases successives avec une phase
i ntermédi ai re d' honpgénéi sati on du nel ange.

4. Application du nmatériau obtenu a |'aide du proceédé

selon | '"une des revendi cation précédentes a une

él ectrode positive de générateur électrochim que
secondai re dont |'anode est a base de lithiumou des
ses alliages avec d'autres neétaux et dont

| " él ectrol yte conporte un solvant choisi parm |es
esters, les sulfones et les nitriles, seuls ou en
mel ange, et un soluté choisi parm LiAsFs, LiBF,,

Li d O, LiCF;SO,, LiPF;, seuls ou en ngélange.".

Le requérant a dével oppé | es argunents suivants

En ce qui concerne |e conposé Li /N, 0, |'art antérieur

| e plus proche est défini par D1 qui divul gue un procédé
de fabrication de LiggN ;150 selon | equel de |a poudre
de nickel et LiOH HO sont chauffés sous oxygéne a 750°C
D1 ne donne pas d'indications pernettant a |' home de
|"art d' obtenir un produit plus proche de LiN O. Les
résultats des essais effectués nontrent clairenent que

| a mét hode de D1 et celle revendi quée ne peuvent pas
étre consi dérées come équi val ent es.

En se référant au conposé Li N ,.,Co,0, D4 indique de
mani ere général e qu' un oxyde conposite de formule AMNG

peut étre réalisé par chauffage a |'air d' un nél ange des
oxydes, hydroxydes, carbonates, nitrates ou des sels des
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métaux A, Met N Dans tous |es exenples de fabrication
D4 choisit le carbonate de lithium |e mélange étant

cal ciné a 650°C pendant 5 heures, puis chauffé a 850°C
pendant 12 heures. L' homre de |"art qui |it D4 est donc
incité a utiliser le carbonate de lithiumau lieu de

| hydroxyde de lithiumhydraté selon |'invention et a
réaliser un traitenent therm que a une tenpérature
supérieure a celle qui est indiquée dans |a

revendi cation 2.

D2, comme D4, propose de partir de carbonates de
[ithium de nickel et de cobalt. Les observations a
propos de D4 val ent égal enent pour D2.

Motifs de la décision

1. Le recours reépond aux conditions énoncées aux
articles 106, 107 et 108 et a la régle 64 CBE;, il est
donc recevabl e.

2. Modifications (article 123(2) CBE)

2.1 La revendication 1 difféere essentiell enent de |la
revendication 1 initiale se référant au cas Li N, ,0 en
ce qu' elle conprend | es caractéristiques suivantes :

- y est conpris entre les valeurs 0.93 et 1.22,

- de |" hydroxyde de lithium hydraté Li OH HO est
utilisé, et

- |"hydroxyde de lithiumhydraté est en | éger excés par
rapport aux proportions équinolaires LiOH N O

2757.D Y A
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En ce qui concerne |'intervalle 0.93<y<1.22, le
requérant argunente dans sa lettre du 25 avril 1995 (cf.
page 2) que |la val eur y=0.93 se déduit directenent de
|"exemple | de | a demande dans |la version initiale qu

se réfere au cas Li N, ,0. En effet, |"'analyse chim que
du mat ériau obtenu nontre que | e nonbre d' oxydation n du
ni ckel est 2.87 (cf. |le Tableau I) dont on obtient
y=0.93, y et n étant reliés par la relation y=(2n-4)/(n-
1).

La relation entre y et |le nonbre d' oxydation n du nickel
peut étre facilenent déduite par |'home du nétier en
vertu de ses connai ssances techniques a partir de la
formul e chim que du conposant considéré. Bien qu' on

n' obti enne pas exactenent y=0.93, mais plutdt
y=0.9304812..., si |'on substitue n=2.87 dans ladite
relation, la valeur y=0.93 peut néannoins étre

consi dér ée comre divul guée inplicitenment dans |edit
exenple |, conpte tenu du fait que | es val eurs indiquées
dans la divulgation initiale sont données seul enent avec
une précision de deux chiffres décinal es.

En outre, dans |l a préparation selon |'exenple | d'un

mat éri au de type Li,Ni, ,O qui se rapproche a |a phase
LiN G, on a y=0.93 si on part d' un mélange N O Li OH H,0
dans des proportions stoechionétriques équi nolaires et
y>0.93, mais en tout cas y<1.22 confornénent a la
revendication 1 originale, si on a un exces de lithine
au départ (cf. page 4, lignes 15 a 17, de | a denmande
tell e que déposée).

Donc, |'intervalle 0.93<y<1.22 pour le Li /N, ,0 en
conbi nai son avec le fait que |'hydroxyde de Iithium
hydrat é est en | éger excés par rapport aux proportions
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équinolaires LIOH N O fait partie de |la divulgation
initiale.

En ce qui concerne |a caractéristique selon |aquelle de
| ' hydroxyde de lithium hydraté Li OH H,O est utilisé, elle
est divul guée dans la revendication 3 initiale.

La revendication 2 difféere essentiell enent de |la
revendication 1 initiale se référant au cas LiN ;. ,Co0
en ce que de |' hydroxyde de |ithium hydraté Li CH H,O est
utilisé, cette caractéristique correspondant a |la
revendi cation 3 initiale.

Les revendications 3 et 4 correspondent respectivenent
aux revendications 2 et 4 telle qu' elles ont été
déposées.

Le texte de | a description a été nodifié afin d étre
har noni sé avec |le texte des revendications et de citer
| e docunent D1 conformément a la regle 27(1)(b) CBE. A
cette occasion, on n'a pas introduit des él énents
dépourvus de base dans | a denmande initiale.

Par conséquent, |a demande n'a pas été nodifiée de

mani ére que son objet s'étende au-dela du contenu de |la
demande telle qu' elle a été déposée (article 123(2)

CBE)

Nouveauté (article 54 CBE)

Le docunent D1 décrit un procédé de fabrication d' un
mat éri au cat hodi que pour générateur €l ectrochi m que
(cf. page 1, lignes 2 a 4), matériau répondant a |la
formule AMO,, A étant Li, Na ou K, Métant un netal
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transitoire, x et y satisfaisant aux conditions x<1 et
y=1 (cf. la revendication 1). Dans |a revendication 4 on
se reéfere au cas Li,MO, Métant Co ou Ni, x<0.8 et y=1.
En particulier, le matériau LiggNi ;50 est décrit dans

| " exempl e 2 a page 6.

Sel on | ' exenple 2, un nél ange d' hydroxyde de Iithium
hydrat é Li OH. H,O et de poudre de nickel est chauffé sous
oxygene a 750°C pendant 12 heures; ensuite, aprés un
broyage, on opére une nouvell e cuisson (cf. page 6,
lignes 25 et 26).

Le procédé selon la revendication 1 se distingue donc de
celui connu de D1 (cf. |"'exenple 2) par les
caract éristiques suivantes :

(1) y est conpris entre 0.93 et 1.22,

(i) on part de |'oxyde de nickel N Q

(iii) on chauffe a l'air, et

(iv) [ ' hydroxyde de lithium hydraté est en | éger exceés
par rapport aux proportions équinolaires
LiOH/' N O

Des oxydes conposites de formules LiN ,¢Co,,0 et

Li Ni  gCop ,0,, qui correspondent aux cas x=0,4 et x=0, 2
dans | a revendi cation 2, sont connus du docunment D2,

| esdits oxydes étant utilisés come natériaux

cat hodi ques pour générateur €l ectrochim que a anode de
[ithium (cf. la revendication 1 et page 14, lignes 5 a
25) .

Selon | e procédé de fabrication, on part d' un ngél ange de
carbonates de lithium nickel et cobalt sous forne
pul vérul ente dans | e rapport stoechionétrique voulu et



3.3

2757.D

- 8 - T 0948/ 93

|"on chauffe a |'air a une tenpérature de 900°C pendant
5 heures.

Le procédé selon la revendication 2 se distingue donc de
celui connu de D2 par |es caractéristiques suivantes :

(k) on part de |'hydroxyde de lithium de |'oxyde de
ni ckel et de |'oxyde de cobalt et

(kk) on chauffe a une tenpérature conprise entre 600°C
et 800°C.

Le docunent D3 décrit un procédé de fabrication d' un

mat éri au cat hodi que pour générateur €l ectrochi m que,

mat éri au répondant a la fornule Li ,MQ, Métant Co ou Co
et Ni, x, y et z satisfaisant aux conditions 0.1<x<l.1,
1.1>y>0.1 et 1.9<z<2.1 (cf. page 1, lignes 5 a 10, et la
revendi cation 1). En particulier, un oxyde conposite de
formul e Li N 5Coy 50, est nmentionné dans |'exenple 2.

Selon | e procédé de fabrication, on part d' une solution
des sels solubles de lithium cobalt et éventuel |l enent
nickel, en particulier nitrates, oxal ates ou acétates,

| es constituants étant dans un rapport stoechi onétrique
voul u, on concentre la solution, on fait cristalliser un
sel conposé des nétaux utilisés et on fait calciner le
sel conposé dans un four a circulation d air a une
tenpérature conprise entre 400°C et 500°C pendant 1 a 4
heures, |'oxyde conposite étant ainsi forng.

Le procédé selon la revendication 2 se distingue donc de
celui connu de D3 par |les caractéristiques suivantes :

(1) X est conpris entre 0.09 et 0.5,
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(1) on part de |'hydroxyde de lithium de |'oxyde de
ni ckel et de |'oxyde de cobalt sous forne
pul vérul ente et

(jjj) on chauffe a une tenpérature conprise entre 600°C
et 800°C.

L' obj et des revendications 1 et 2 est donc considéré
comme nouveau au sens de |'article 54 CBE

Le procédé de fabrication du matériau cathodi que étant
nouveau, |"'application du matériau obtenu a |'aide d' un
tel procédé (cf. la revendication 4) ne peut étre que
nouvel | e.

Par conséquent, |'objet de |la revendication 4 est aussi
nouveau.

Activité inventive (article 56 CBE)

En ce qui concerne | e procédé selon |la revendication 1
| e docunent D1 est considéré comme |'état de |la
techni que | e plus proche.

Le requérant fait remarquer dans | e nenmoire du

5 octobre 1993 (cf. page 2 et |'annexe |I) que D1 décrit
un procédé anal ogue au procédé nentionné dans la fiche
JCPDS n° 9-63 de 1991 relative a LIN G, qui fait

réf érence au docunent D5 correspondant a |'article de
L.D. Dyer et al. cité dans |la description telle que
déposée a page 1, lignes 16 a 19. Cette méthode de
synthése a | e désavantage d' opérer sous oxygeéne et
pernmet de préparer seul enent de petites quantités de
produit (cf. la description initiale, page 1, lignes 24
et 25).
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En partant du procédé connu de D1 (cf. |'exenple 2), le
probl ene a résoudre par |'invention est donc de proposer
un procédé, plus sinple a nettre en oeuvre, pour
fabriquer une plus grande quantité du conposé en
question (cf. la description initiale, page 1, lignes 28
a 30).

Le probl éne est résolu par |les caractéristiques (ii),
(iii) et (iv). L'intervalle (i), en revanche, contribue
a définir le matériau cathodi que fabriqué et doit étre
consi dér ée conjoi ntement avec |la caractéristique (iv).
En effet, de |'"exenple | de |a description on peut
déduire (cf. le point 2.1 ci-dessus) que pour obtenir
une val eur de y supérieure a 0.93, nais en tout cas
inférieure a 1.22 conforménent a |la revendication 1
originale, il faut prévoir un exces de lithine au départ
qui conpense la | égére volatilisation qui a lieu au
cours du chauffage.

En ce qui concerne les caractéristiques (ii) et (iii),

l e requérant, dans |le nénoire du 5 octobre 1993 (cf.
pages 3 et 4) alleégue que |'homre du nétier ne peut pas
choisir librenment entre |'utilisation de |'oxyde de

ni ckel dans une atnosphére d' air (selon |'invention)

d' une part, et |'utilisation de nickel métallique dans
une at nosphére oxydante (selon D1) d' autre part. A

| " appui de cette thése il a fourni des essais, dont

| "essai n° 1 fourni avec la notivation du recours du

5 octobre 1993 et |'essai n° 3 fourni avec la lettre du
25 avril 195 sont particuliérement significatifs.

Selon |"essai n° 1 un nmélange de NI nétallique et
Li OH. H,O dans une proportion équinolaire est chauffé a
750°C pendant 6 heures sous courant d'oxygéne. On
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obtient un solide A avec 73.3% de Ni. Le diagramme de
diffraction X effectué sur |la poudre de ce solide nontre
| a présence de NiO et Li,Ni 3O, Le solide A ne contient
pas de LiN O

En revanche, selon |'essai n° 3 un nélange de N O
metal | i que et Li OH HO dans une proportion équinolaire
est chauffé a 750°C pendant 6 heures sous courant

d' oxygéne. Un solide B avec 61% de N est obtenu, dont
l e diagramme de diffraction X nontre | a présence de
Li Nl O, seul.

Il apparait donc que |a meéthode connue de D1 et celle
suivant la revendication 1 ne sont pas équival entes.

Dans D1 on ne trouve aucun €l énent qui puisse inciter
" homre du nétier a nodifier |a néthode connue sel on

| "invention afin de résoudre | e probl éme posé. De plus,
une conbi nai son éventuelle de D1 avec un autre docunent
cité ne pernettrait non plus d obtenir |e procédé
conforne a la revendication 1

A ce propos, |e docunent D4 décrit un générateur
secondaire dont | a cathode est constituée par un oxyde
conposite de formule AAMNG, A étant un metal alcalin,
de préférence Li, Métant un nmétal de transition, de
préférence Ni ou Co, N étant choisi parm |e groupe
formé de Al, In et Sn, x, y et z satisfaisant aux
conditions 0.05<x<1.10, 0.85<y<1.00 et 0.001<z<0.10 (cf.
colonne 4, lignes 1 a 19 et colonne 4, ligne 54 a
colonne 5, ligne 31). Ledit oxyde peut étre fabriqué par
chauffage a |'air d un nmélange des oxydes, hydroxydes,
carbonates, nitrates ou des sels des netaux A, Met N a
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une tenpérature conprise entre 600°C et 950°C pendant 5 a
48 heures (cf. colonne 6, lignes 9 a 18).

L' oxyde conposite connu de D4 est différent de cel ui
fabriqué avec le procédé de la revendication 1. La
mesure de chauffer a |'air un nél ange des oxydes,

hydr oxydes, carbonates, nitrates ou des sels des métaux
A, Met N est vague et se réfere, en tout cas, a la
fabrication de |'oxyde AIMNO, seul ement. En outre, le

traitenent therm que est a une tenpérature supérieure a
cell e indiquée dans |a revendication 1

Par ces notifs, la nesure selon D4 se référant au
chauffage a |'air ne rend pas évidente |la solution
revendi quée de chauffer un mél ange contenant de |'oxyde
de nickel NNOa l'air au lieu d un mélange contenant de

ni ckel sous oxygéne afin d obtenir | e conposé LiN O

L' objet de la revendication 1 inplique donc une activité
inventive au sens de |"article 56 CBE

En ce qui concerne | e procédé selon |la revendication 2,
il correspond essentiellenent au procédé suivant |a
revendi cation 1 dans | equel on substitue dans le

mat ériau produit une fraction nolaire x de nickel par
une fraction nolaire x de cobalt en renplacant de

| " oxyde de nickel par de |'oxyde de cobalt. De toute
facon, il est essentiel de partir d un nélange de N Q
Li OH HO et Co,0, qu'il faut chauffer a l'air a une
tenpérature conprise entre 600°C et 800°C

Le docunent D2 peut étre considéré come |'état de la
technique | e plus proche. Dans ce docunment on ne trouve
aucune incitation ni a utiliser un nmélange d' oxydes au
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lieu du nmél ange de carbonates, ni a chauffer a une
tenpérature conprise entre 600°C et 800°C au lieu de |la
tenpérature de 900°C. De plus, |es carbonates ne peuvent
pas étre consi dérées conme équival entes aux oxydes
utilisés dans |'invention dans |le but d obtenir le

mat éri au répondant a la formule Li N, ,Co,0,.

Une conbi nai son éventuell e de D2 avec un autre docunent
cité ne pernettrait non plus d' obtenir |e procédé

~

conforne a |la revendi cation 2.

En particulier, D3 s'éloigne de D2 en ce qu'il enseigne
d utiliser d autres natériaux de départ, a savoir des
sel s sol ubl es contenant de |'oxygene, en particulier des
nitrates, oxalates ou acétates, et de chauffer a une
tenpérature différente.

En ce qui concerne D4, |es observations faites ci-dessus
a propos de la revendication 1 val ent égal enent.

L' objet de la revendication 2 inplique donc une activité
inventive au sens de |"article 56 CBE

Le procédé de fabrication du matériau cathodi que sel on
| es revendications 1 et 2 étant inventif, |'application
du mat ériau obtenu a |"aide d un tel procédé (cf. la
revendi cation 4) ne peut étre qu'inventif.

L' objet de la revendication 4 inplique aussi une
activiteé inventive.

Par conséquent, |'objet des revendi cations indépendantes
1, 2 et 4 est brevetable, de nméne que celui de la
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revendication 3 du fait de son rattachenent aux
revendi cations 1 et 2.

Dispositif

Par ces motifs, i1l est statué comme suit :

1. La décision attaquée est annul ée.

2. L'affaire est renvoyée a |'instance du prem er degré
afin de délivrer un brevet dans |a version suivante :

- Revendications :

N° 1 a 4 produites avec lettre du 7 aolt 1995,
| a revendication 2 étant nodifiée
conforménent au résultat de |'entretien du
29 aolt 1995,

- Description :
Pages : 1l et 2 produites avec lettre du
7 aolt 1995,
Pages : 3 a 16 telles que déposées origi nal enent,

| es pages 14 et 16 étant nodifiées
conforménent au résultat de |'entretien du
29 aolt 1995 et selon le P.S. de la lettre
du 5 octobre 1992 respectivenent,
- Dessins :
Feuilles : 1/10 a 10/10 tell es que déposées
ori gi nal enment .

Le Geffier : Le Prési dent

2757.D
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