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1. Urspriingliche Aufgabenstellung

Das Forschungsvorhaben AURRELIA hatte das Ziel, den Recyclingprozess von Post-Consu-
mer Lithium-lonen-Batterien (LIB) durch die Entwicklung geeigneter Verfahren entlang der
Prozesskette von der mechanischen bis zur hydrometallurgischen Aufbereitung signifikant zu
optimieren. Dabei sollte ein mdglichst groRer Anteil der Batteriebestandteile einem Recycling
zuganglich gemacht werden. Zentrale Zielsetzung des Vorhabens war die recyclinggerechte
und wirtschaftliche Aufbereitung der LIB, mittels geeigneter Zerkleinerungs- und weiterer Auf-
bereitungsverfahren. LIB (Zellen und Module) wurden (ggf. nach vorheriger Demontage) mit
optimierter Schreddertechnik im nassen Milieu zerkleinert und anschlielend in feste und flis-
sige Phasen separiert. So sollte eine stoffstromspezifische Weiterbehandlung der Material-
strdome und damit eine umfassende Ruckgewinnung der LIB-Komponenten moglich werden.
Im Vordergrund stand dabei insbesondere die Vermeidung von Lithiumverlusten.

Das IWARU verfolgte in dem entsprechenden Teilvorhaben folgende Ziele:

¢ Entwicklung eines mechanischen Aufschlusses von LIB-Modulen und -Zellen im nas-
sen Milieu

e Adaption nassmechanischer Separationsprozesse zur Trennung der Feinfraktion (v. a.
Aktivmasse) und groben Feststoffe; Erprobung und Adaption weiterer mechanischer
Aufbereitungsprozesse fir die grobe Feststofffraktion

e Optimierung des mechanischen Aufschlusses in Bezug auf die nachgelagerte Fest-
stoffseparation und weiterer Recyclingschritte (z. B. Hydrometallurgie, Extraktionsver-
fahren)

¢ Verringerung der mit dem Aufschluss verbundenen Sicherheitsrisiken

2. Ablauf des Vorhabens

Die Schwerpunkte des IWARU im Rahmen von AURRELIA waren der mechanische Auf-
schluss im nassen Milieu sowie die anschliefende nassmechanische Aufbereitung. Dement-
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sprechend wurde zu Beginn des Projektes eine entsprechende Zerkleinerungseinheit ausge-
legt und beschafft. Hierzu wurden im Rahmen erster Vorversuche bei Herstellern zunachst
erzeugte Schredderfraktionen analysiert und potenzielle, nassmechanische Aufbereitungsver-
fahren konzeptioniert. Nach Beschaffung, erfolgreicher Installation und Inbetriebnahme in
Q4/2021 wurde Meilenstein M1 (Installation des Zerkleinerungsaggregates) erreicht. Im Rah-
men der Arbeitspakete 1 und 2 wurden weitere Aufbereitungs- und Zerkleinerungsversuche
durchgeflhrt, wie in Tabelle 1 dargestellt. Zum Projektabschluss fand mit allen beteiligten Part-
nern im Rahmen von AP 6 ein Scale-Up auf allen Prozessebenen statt. AnschlielRend wurde
dies in ein Ablaufschema Uberflhrt und 6konomisch bewertet.

Tabelle 1: Ubersicht iiber die im Projekt erfolgten Versuche mit Gerétebatterien sowie Modulen aus Elekt-
rofahrzeugen (EV-Module)

Prozessschritt | Beschreibung / Zielstellung Material
Vorversuche 5

Zerkleinerung Vergleich unterschiedlicher Austragssiebe EV-Module,
Siebung Nassmechanische Aufbereitung von LIB Geratebatterien

1. Ermittlung der Zusammensetzung

Zerkleinerung Analyse der zerkleinerten LIB-Fraktionen EV-Module,
Gerétebatterien
Abtrennung der groben Feststoffe
Zerkleine_rung, Wa- fAuswir.kungen unterschiedlic.her Fest—FIUssig-VerhéItnis§e bei 'der EV-Module
schen, Siebung Zerkleinerung auf die anschliefende Abtrennung der Feinfraktion
2. lterative Proéessoptimierung von Zerkleinerung und Abtrennung
Kreislauffiihrung des Prozesswassers (3 bzw. 6 Zyklen)
Zerkleinerung - Auswirkung der zweistufigen Zerkleinerung - EV-Module
:Auswirkung des Modulgehauses auf den Erfolg der Zerkleinerung
3. Aufbereitungsversuche der groben Feststoffe
Schwimm-Sink-Tren- -
nung - Separation von Kunststoff- und Metallpartikeln - EV-Module

Windsichtung

3. Wesentliche Ergebnisse

Der Aufschluss von LIB-Modulen aus der Elektromobilitat funktioniert vor allem bei kleinen
Austragssieben (15, 20 mm) sowie bei Zellgehdusen, welche nicht prismatisch aufgebaut sind.
Hierbei konnte der zurlckbleibende Anteil der Materialverbunde im Schredderoutput auf 4
bzw. 8 Massen-% reduziert werden. Weiter kann mittels mehrstufiger, nassmechanischer Auf-
bereitung Uber 80 Massen-% der Aktivmaterialien zurickgewonnen werden ohne eine thermi-
sche Vorbehandlung vorzuschalten. Damit verbundene Sicherheitsrisiken, in Form von aus-
tretenden Gasen oder Brandpotentialen, wurden durch die angewendete Nass-Zerkleinerung
und die installierte Aktivkohlefilterung der Abluft maRgeblich reduziert. Uber zusétzliche
Wasch- und Siebprozesse konnten mind. 80 Massen-% der Schwarzmasse zurlickgewonnen
werden. Weiter wurde mittels Schwimm-Sink-Trennung eine Separation der Grobfraktion in
Kunststoff- und Metallpartikeln realisiert.
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1. Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse des Teilvorhabens
. Hintergrund

Das Forschungsvorhaben AURRELIA hatte das Ziel, den Recyclingprozess von Post-Consu-
mer Lithium-lonen-Batterien (LIB) durch die Entwicklung geeigneter Verfahren entlang der
Prozesskette von der mechanischen bis zur hydrometallurgischen Aufbereitung signifikant zu
optimieren. Dabei sollte ein mdglichst groRer Anteil der Batteriebestandteile einem Recycling
zuganglich gemacht werden. Mit den aktuellen Aufbereitungsverfahren wie z. B. pyrometallur-
gischen Verfahren ohne mechanische Vorbehandlung, wird Lithium, welches in die Schlacke
Uberfuhrt wird, i. d. R. nicht zurickgewonnen. Eine Lithium-Ruckgewinnung aus den Schla-
cken ist aufwendig und wird bislang kaum bzw. nicht umgesetzt. Auch die Kunststoffe aus den
Modulen und der Elektrolyt aus den Batteriezellen kdnnen so nicht recycelt werden, da sie im
Pyrolyseprozess zerstort werden. Im Sinne eines Zero-Waste-Prozesses, aber auch um die
Verwertungsquoten der EU-Batterieverordnung’ (Lithium: 50 Massen-% bis 2027; 80 Massen-
% bis 2031) zu erreichen, sollten in dem Projekt hohe Ausbeuten und Reinheiten der gewon-
nenen Produkte erzielt werden. Um die o. g. Verwertungsquote flr Lithium, was grundsatzlich
wasserloslich ist, bis 2031 zu erreichen, wurde im vorliegenden Teilprojekt ein mechanischer
Aufbereitungsansatz im nassen Milieu angewendet. Zentrale Zielsetzung des Vorhabens war
die recyclinggerechte und wirtschaftliche Aufbereitung der LIB, mittels geeigneter Zerkleine-
rungs- und weiterer Aufbereitungsverfahren.

" Européische Union (2023): Verordnung (EU) 2023/1542 des Europaischen Parlaments und des Ra-
tes vom 12. Juli 2023 (iber Batterien und Altbatterien, zur Anderung der Richtlinie 2008/98/EG und der
Verordnung (EU) 2019/1020 und zur Aufhebung der Richtlinie 2006/66/EG, 28.07.2023 (Amtsblatt der
Européischen Union; L 191)
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Il Aufgabenstellung und Vorgehen

Mit dem Teilvorhaben B des IWARU wurden folgende Ziele zur Optimierung der Verwertung,
der aus einer mechanischen Aufbereitung von Lithium-Altbatterien im nassen Milieu resultie-
renden Aufbereitungsfraktionen, verfolgt:

e Entwicklung eines mechanischen Aufschlusses von LIB-Modulen und -Zellen im nassen
Milieu

¢ Adaption nassmechanischer Separationsprozesse zur Trennung der Feinfraktion (v. a. Ak-
tivmasse) und groben Feststoffe; Erprobung und Adaption weiterer mechanischer Aufbe-
reitungsprozesse fir die grobe Feststofffraktion

¢ Optimierung des mechanischen Aufschlusses in Bezug auf die nachgelagerte Feststoffse-
paration und weiterer Recyclingschritte (z. B. Hydrometallurgie, Extraktionsverfahren)

¢ Verringerung der mit dem Aufschluss verbundenen Sicherheitsrisiken

Die nachgelagerten Prozesse, wie u. a. die Hydrometallurgie sowie die Riickgewinnung der
organischen Bestandteile und des Lithiums aus dem Prozesswasser wurden durch die Pro-
jektpartner der RWTH Aachen im Teilvorhaben A durchgeflihrt.

Die Bearbeitung des Gesamtprojektes erfolgt in sieben Arbeitspaketen (AP), wobei im Teilvor-
haben B durch das IWARU folgende AP und Unterarbeitspakete (UAP) bearbeitet wurden:

AP 1: Implementierung der mechanischen Aufbereitung von LIB im nassen Milieu und Abtren-
nung der groben Feststofffraktion

UAP 1.1: Auswahl, Beschaffung und Aufbau eines geeigneten Zerkleinerungsaggregats
UAP 1.2: Konzeptionierung und Durchfiihrung von Zerkleinerungsversuchen im nassen Milieu

UAP 1.3: Abtrennung der groben Feststofffraktion von Fliissigkeit und der feinen Feststofffrak-
tion

UAP 1.4: lterative Prozessoptimierung der Zerkleinerung und Abtrennung der groben Fest-
stofffraktion

AP 2: Recycling der groben Feststofffraktion

UAP 2.1: Ermittlung der Zusammensetzung und Ableitung weiterer Aufbereitungsschritte zum
Recycling der groben Feststofffraktion aus LIB

UAP 2.2: Durchfiihrung von Aufbereitungsversuchen

UAP 2.3: Bewertung der aufbereiteten Teilfraktionen im Hinblick auf ein hochwertiges Recyc-
ling und Ableitung von Handlungsempfehlungen

AP 6: Implementierung eines Scale-Ups und Ableitung eines Gesamtkonzeptes zum zukinf-
tigen Lithium-lonen-Batterierecycling im Pilotmalstab

UAP 6.2: Durchfiihrung eines Scale-Ups auf allen Prozessebenen von der Aufbereitung bis
zum Recycling

UAP 6.3: Ableitung eines Gesamtkonzeptes fiir die Umsetzung eines ganzheitlichen industri-
ellen Lithium-Batterierecyclingverfahrens

Zu Beginn des Projektes wurde ein geeignetes Zerkleinerungsaggregat angeschafft und an-
schliel’end die Arbeitspakete und Aufgabenstellung im Rahmen folgender Versuche bearbei-
tet:
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Im Arbeitspaket 1 war eine geeignete mechanische Aufbereitung von LIB im nassen Milieu
und nassmechanische Prozessschritte zur Abtrennung der groben Feststofffraktion zu entwi-
ckeln und zu Uberprifen. Ziel war es, die Schwarzmasse moglichst vollstandig mit in einer
sogenannten Feinfraktion anzureichern und die groben Feststoffe u. a. mittels Dichtetrennung
materialspezifisch voneinander zu trennen.

Hierzu wurden u. a. die GroRRe der Sieblochung des Austragssiebes oder auch die Inputmenge
an Frischwasser variiert. Weiterhin wurden verschiedene mechanische Verfahren (wie z. B.
Nass-Siebung, Schwimm-Sink-Trennung, Waschung oder Trocken-Siebung) zur Abtrennung
der groben Feststofffraktion von der Flissigkeit sowie der feinen Feststofffraktion untersucht.

Zentrale Arbeiten im Unterarbeitspaket (UAP) 1.1 waren Auswahl, Beschaffung, Aufbau
und Inbetriebnahme einer geeigneten Zerkleinerungseinheit fur Batteriemodule und -zel-
len im nassen Milieu. Hierbei waren zentrale Herausforderungen, wie die Komplexitat und die
Gefahren, die mit den eingesetzten Materialien und der Konstruktion der LIB verbunden sind,
zu berucksichtigen, z. B.:

¢ Brand- und Explosionsgefahr wahrend der Zerkleinerung durch die Reaktion von Li-
thium mit Sauerstoff oder den niedrigen Flammpunkten einzelner Elektrolytbestand-
teile

e Freisetzung von gefahrlichen Stoffen, z. B. organische Carbonate aus dem Elektroly-
ten

o Komplexe Materialstruktur: LIB bestehen aus vielen unterschiedlichen Materialien,
welche in kompakten Verbunden in den Zellen und Modulen verbaut sind

¢ Materialanforderungen: Abrasive Materialien, wie z. B. Edelstahl, organische Carbo-
nate, bendétigen robuste und verschleil3feste Komponenten

¢ Optimale Vorbereitung des Outputs fiir die weiteren Aufbereitungs- und Recyclingpro-
zesse

In Zusammenarbeit mit der Abteilung flr Arbeits-, Gesundheits- und Umweltschutz der FH
Munster wurde zusatzlich ein Sicherheitskonzept fir den Betrieb des Schredders erarbeitet,
bei dem die Schwerpunkte auf der Brand- und Explosionsgefahr sowie dem Arbeitsschutz la-
gen. Wahrend der Zerkleinerung kénnten potenziell gefahrliche Stoffe (wie z. B. HCI, HF, CO
oder flichtige Elektrolytbestandteile) freigesetzt werden.

Im UAP 1.2 wurden auf Grundlage der Vorversuche mit verschiedenen LIB-Arten (LIB aus
PKW, Powertools und Handys/Laptops; vgl. Abbildung 1) erste Erfahrungen mit der Zerkleine-
rung, der anschliefienden Nass-Siebung und der weitergehenden Aufbereitung der Grobfrak-
tion gemacht. Hierbei wurden folgende Parameter und Einflussfaktoren mit dem Ziel des opti-
malen Aufschlusses untersucht und variiert:

e Inputspezifische Parameter:
o Bauform der Batterie: Module (aus: PKW, Powertools, Laptops) und Zellen
(Handys)
o Bauformen der Zellen: zylindrisch, prismatisch, Pouch
e Schredderspezifische Parameter, z. B.:
o Lochweite des Austragssiebs: 15/ 20/ 30 mm (- Variation der Korngrélie
des Outputs)
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Abbildung 1: Input bei den Vorversuchen (v.l.n.r.: PKW-Modul, Powertools, Akkus von Handys/Laptops)

Neben dem vollstandigen mechanischen Aufschluss der LIB, sollte eine mdglichst umfassende
Abtrennung der Feinfraktion (v. a. Schwarzmasse) von den groben Feststoffen, insbesondere
der Aluminium- und Kupferfolien, erfolgen (vgl. auch UAP 1.3). Bei dem Aufschluss war zudem
eine Dissipation feiner Folienfragmente sowie Einschliisse der Schwarzmasse in den Folien
moglichst vollstandig zu vermeiden.

Zur Abtrennung der groben Feststofffraktion von der Fliissigphase und der Feinfraktion
(UAP 1.3) erfolgte nach der Nass-Zerkleinerung der Batterien eine Nass-Siebung bei 1 mm.
Zusatzlich sollte dabei die Feinfraktion (< 1 mm, v. a. Schwarzmasse) moglichst vollstéandig in
die flissige Phase gelangen. Fir eine weitergehende Aufbereitung der feinen (< 1 mm) und
groben (> 1 mm) Feststoffe waren diese mdglichst umfassend voneinander zu trennen. Zur
Verbesserung der Qualitat der Grobfraktion wurden nassmechanische Versuche zur Optimie-
rung der Schwarzmasse-Abtrennung (< 1 mm) durchgeflhrt (vgl. Abbildung 2).

Zerkleinerte LIB (FS)

<:'I

() o |

|}

Leichtfraktion <:| [ Schwimm-Sink-Trennung ] ‘:> Schwarzmasse™

ﬂSchwemaktlon (FS)

Nass-Siebung (1 mm) |:> Schwarzmasse*

Trocken-Siebung I:>
(Siebturm)
Manuelle Sortierung der
groben Feststoffe

**Waschung mit den Fest-Flissig-Verhaltnissen:1:3, 1:5und 1:10

Feinfraktion < 1 mm (v. a. Schwarzmasse)

*aus Filtration

Abbildung 2: FlieBbild der Versuchsdurchfiihrung zur Abtrennung der groben Feststoffe von der Fliissigphase
und der Feinfraktion mit ca. 13 kg EV-Module bei 20 mm Austragssieb

Hierzu wurde ein Waschprozess (zur Abtrennung von Schwarzmasse) mit einer Schwimm-
Sink-Trennung (zur Abtrennung von Separatorfolien) und einer Nass-Siebung (zur weiteren
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Aufreinigung der Grobstoffe) kombiniert. Jeder Aufbereitungsschritt wurde separat bewertet,
indem das Prozesswasser jedes Aufbereitungsschrittes erfasst sowie filtriert und anschlielend
die Masse der abgetrennten Schwarzmasse bestimmt wurde. Die erzeugte Grobfraktion (> 1
mm) wurde zusatzlich getrocknet, sowie anschlieRend erneut bei 1 mm gesiebt. Die dabei ab-
getrennte Feinfraktion wurde als Indikator fir die anhaftende Schwarzmasse genutzt. Um die
Auswirkungen des Zell- bzw. Modulgehauses auf den Zerkleinerungsvorgang und die nachfol-
gende Aufbereitung abschatzen zu konnen, wurden weitere Zerkleinerungsversuche mit LIB-
Modulen aus Elektrogabelstaplern durchgefihrt. Diese haben ein Gewicht von ca. 4,3 kg, be-
stehen aus mehreren, verschalteten Pouch-Zellen, welche in ein Gehduse aus Hartkunststoff
integriert werden. Diese wurden einstufig bei einer Sieblochung von 20 mm zerkleinert. Nach
der Installation des Nass-Schredders wurden zur Auslegung einer Abluftreinigung Abluftmes-
sungen wahrend des Schredderbetriebs durch das Institut fur Partikeltechnik (iPAT) der Tech-
nischen Universitat Braunschweig durchgefiihrt. Hierdurch wurden Art und Konzentration
eventuell enthaltener Gefahrstoffe erkannt und die Abluftreinigung entsprechend ausgelegt,
beschafft und installiert. Die Messungen erfolgten mittels FTIR2-Spektroskopie wahrend der
Zerkleinerung eines NMC811 EV-LIB Moduls (Masse: 13 kg). Untersucht wurden hier insbe-
sondere Gase wie Chlorwasserstoff (HCI), Fluorwasserstoff (HF) und Kohlenmonoxid (CO)
sowie fliichtige Elektrolytbestandteile (organische Carbonate, EC3, EMC* und DMC?).

Im Unterarbeitspaket 1.4 wurden die Zerkleinerung und die Abtrennung der groben Fest-
stofffraktion iterativ optimiert. Hierzu wurde v. a. die Kreislauffiihrung des Prozesswassers
sowie die Auswirkungen des Zell- bzw. Modulgehauses und die zweistufige Zerkleinerung fo-
kussiert.

Nach Implementierung des nass-mechanischen Aufschlusses wurde in Arbeitspaket 2 die
Optimierung der Aufbereitung der groben Feststofffraktion mit Hilfe verschiedener, mechani-
scher Trennverfahren untersucht. Im Fokus waren dabei die nass-mechanischen Trennverfah-
ren, wie z. B. Nass-Siebung oder Schwimm-Sink-Trennung. Hierfir wurden nassmechanisch
aufbereitete grobe Feststoffe (< 15 mm bzw. < 30 mm) aus den Vorversuchen getrocknet, auf
ihre KorngrofRenverteilung untersucht (vgl. Abbildung 10) und die einzelnen Siebfraktionen
manuell nachsortiert (Sortierfraktionen: Kupferfolie, Aluminiumfolie, Aluminiumgehause, Se-
paratorfolie, Verbunde, Hartkunststoffe, Eisen/Stahl, Sonstiges, Feinfraktion, UAP 2.1). An-
schliefend wurde bei 2 mm mittels Nasssiebung das Prozesswasser inkl. Schwarzmasse ab-
getrennt. Die groben Feststoffe wurden getrocknet und anschlie®end gemal dem o. g. Kon-
zept analysiert. In einem weiteren Schritt wurden Versuche zur weitergehenden Aufbereitung
grober Feststofffraktionen mit dem Ziel durchgefihrt, méglichst sortenreine Einzelfraktionen
von Metallfolien, Polyolefin-Folien und Gehauseteilen zu erreichen (UAP 2.2). Aufgrund der
Dichteunterschiede von Kunststoffen sowie Wasser und, da die vorherigen mechanischen Auf-
bereitungsschritte bereits im nassen Milieu stattfanden wurde die Schwimm-Sink-Trennung
als dichtebasiertes, mechanisches Trennverfahren genutzt.

2 FTIR: Fourier-Transform-Infrarotspektroskopie
3 EC: Ethylencarbonat

4 EMC: Ethylmethylcarbonat

® DMC: Dimethylcarbonat
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Tabelle 1: Materialdichte der unterschiedlichen Bestandteile von LIB im Vergleich zu Wasser

Stoff Dichte (g/cm?, bei 20 °C)

Polyamid (PA 6) 1,14
Polyethylen (PE) 0,93
Polypropylen (PP) 0,91
Aluminium (Al) 2,70
Kupfer (Cu) 8,96
Wasser 1,00

Hierbei ist eine Abtrennung der Separatorfolien als Schwimmschicht zu erwarten, wahrend alle
weiteren Fraktionen sich eher als Sinkschicht am Boden des Behaltnisses absetzen sollten.
Sollen Hartkunststoffe ebenfalls als Schwimmschicht ausgetragen werden, so ist die Dichte
des Trennmediums (hier: Wasser), z. B. durch Zugabe von z. B. Natriumpolywolframat®, zu
erhéhen. Fur die Schwimm-Sink-Versuche wurde ein rechteckiges 50 Liter-Behaltnis (I x b x
h: ca. 60 cm x 30 cm x 30 cm, Grundflache: 0,18 m?) verwendet, in welches Luftstrémsteine
zur Flotationsunterstutzung integriert wurden. Jeder Versuch wurde mit einer ProbengréfRe von
50 g und in dreifacher Ausfiihrung durchgeflihrt.

Im Rahmen der dichtebasierten Trennung von Wertstoffen werden haufig auch einstufige oder
mehrstufige Windsichter (Zick-Zack-Windsichter) verwendet. Da es sich hierbei um ein tro-
cken-mechanisches Trennverfahren handelt, wurden die zu trennenden Materialfraktionen zu-
nachst im Trockenschrank bei 70 °C fur 24 Stunden getrocknet. Fir die Untersuchungen wur-
den Proben von ca. 1 kg verwendet. Die aufgeschlossene Materialfraktion wurde ungesiebt
(Kornbandbreite 2 — 20 mm) bei acht verschiedenen Luftgeschwindigkeiten (3,3 bis 19,2 m/s)
in einem Laborwindsichter (Modell Labor ZZ Sichter LZS 80x120 der Fa. JOST) aufbereitet.
Zielstellung hierbei war eine kaskadenartige Ausbringung der massiven Gehauseteile und eine
anschlielende Trennung von Metall- und Kunststofffolien.

Im Rahmen des Arbeitspakets 6 wurde ein Scale-Up aller Prozessschritte durchgefihrt,
um ein Gesamtkonzept fiir die mechanische Aufbereitung ableiten zu konnen. Neben
einer technischen Bewertung erfolgte auch eine 6konomische Bewertung auf Basis der ,Total
Cost of Ownership“-Methode’ (TCO). Mit der TCO-Methode kénnen die Gesamtkosten eines
Produktes oder einer Dienstleistung tiber den gesamten Lebenszyklus, einschliel3lich Anschaf-
fung, Betrieb, Wartung, Reparatur, Energieverbrauch und Entsorgung, bewertet werden. Ziel
ist es, eine fundierte Entscheidungsgrundlage zu schaffen, indem alle relevanten Kosten trans-
parent gemacht werden.

Alle im Projekt durchgefiihrten Versuche sind in Tabelle 2 zusammengefasst.

6 Kamps, S. (2019): Feststoffe in Losung, online verfligbar unter: www.heavy-liquid.com/wp-content/up-
loads/2019/06/NachrChem 2019 06 S44-45.pdf, zuletzt aufgerufen am 17.06.2024

7 Ellram, L. M.; Siferd, S. P. (1998): Total cost of ownership: A key concept in strategic cost manage-
ment decisions, Journal of Business Logistics, 19, 1, ABI/INFORM Global, S. 55.
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Tabelle 2: Ubersicht iiber die im Projekt durchgefiihrten Versuche mit Gerétebatterien sowie Modulen aus
Elektrofahrzeugen (EV-Module)

Prozessschritt Beschreibung / Zielstellung Material
Zerkleinerung Vergleich unterschiedlicher Austragssiebe EV-Module,
Siebung Nassmechanische Aufbereitung von LIB Geréatebatterien

1. Ermittlung der Zusammensetzung

EV-Module,
Zerkleinerung Analyse der zerkleinerten LIB-Fraktionen
Geréatebatterien
Abtrennung der groben Feststoffe
Zerkleinerung, Wa- %Auswirkungen unterschiedlicher Fest-Flissig-Verhaltnisse bei der : EV-Module
schen, Siebung Zerkleinerung auf die anschliefiende Abtrennung der Feinfraktion
2. lterative Prozéssoptimierung von Zerkleinerung und Abtrennung
Kreislauffiihrung des Prozesswassers (3 bzw. 6 Zyklen)
Zerkleinerung ;Auswirkung der zweistufigen Zerkleinerung EV-Module
;Auswirkung des Modulgehauses auf den Erfolg der Zerkleinerung
3. Aufbereitung'sversuche der groben Feststoffe
Schwimm-Sink-Tren- - .
g, Separation von Kunststoff- und Metallpartikeln -EV-Module
Windsichtung

1. Ergebnisse
¢ Unterarbeitspaket 1.1

Fir eine optimale Auslegung der Zerkleinerungseinheit (Unterarbeitspaket 1.1) und die not-
wendige Ausschreibung, erfolgte zunachst eine Recherche zu mdglichen und bereits erprob-
ten Schreddertechnologien fir die Zerkleinerung von Batteriemodulen. Hierbei wurden auch
die Erfahrungen aus ahnlich gelagerten FE-Projekte (wie z. B. ,LithoRec 1) bertcksichtigt. Es
stellte sich heraus, dass bislang ausschlieRlich Rotorscheren eingesetzt wurden®. Beim Ver-
gleich der verwendeten Rotorscheren, d. h. schneidenden Aggregaten, zeigten radiale Rotor-
scheren die besten Ergebnisse. Hinsichtlich der Wahl des Siebeinsatzes im Schredder ist die
gewahlte Maschenweite relevant; es ist jedoch unerheblich, ob die Zerkleinerung zweistufig
(z. B. 40 mm, 20 mm) oder einstufig (20 mm) durchgefuhrt wird. Auf Basis der vorliegenden
Erfahrungen und Erkenntnisse sind flr eine Batteriezerkleinerung somit insbesondere radiale
Rotorscheren geeignet, die mit folgenden Komponenten ausgestattet werden sollten:

¢ Pumpen und Auffangmadglichkeiten fir das Prozesswasser
¢ Gasfassung und -reinigungsaggregate (z. B. flr organische Lésemittel und HF)
e Sicherheitseinrichtungen (z. B. Explosionsschutz, Atmosphareniberwachung)

Fir die Beschaffung der Zerkleinerungseinheit wurde eine Leistungsbeschreibung mit Min-
destanforderungen an den Schredder erarbeitet (siehe Tabelle 3):

8 Kwade, A.; Diekmann, J. (Hrsg.) (2018): Recycling of Lithium-lon Batteries - The LithoRec Way,
Sustainable Production, Life Cycle Engineering and Management, 1. Aufl., Springer International Pub-
lishing, Cham, 2018; ISBN: 978-3-319-70571-2
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Tabelle 3: Anforderungen an die Zerkleinerungseinheit geméf3 der Ausschreibung

Parameter

Input

Mindestanforderung

Lithium-lonen-Batterien: Module, Zellen; u. a. EV-Module
o Zustand: entladen, teilentladen und geladen
o  Gehause: Aluminium, Kunststoff, Stahl
o Zellformen:
Durchsatz: ca. 300 kg/h
Zugabe von Flussigkeit (Frisch-/Prozesswasser, ggf. Lauge)

Einwellen-Zerkleinerer
(z. B. radiale Rotorschere)

massive Ausflihrung aus Stahlplatten
Schneidwerksoffnung

o Lange: 550 - 650 mm,

o Breite: 600 - 700 mm
Rotor-Durchmesser: 300 - 350 mm
Siebe: austauschbar, Durchmesser 20 und 40 mm
fest verkabelt und betriebsbereit
inkl. ,Not-Aus-Schalter”

Aulenmalle der Maschine

o Hohe: max. 3.000 mm

o Breite: max. 3.000 mm

o Lange: max. 3.000 mm

Aufgabetrichter

wasserundurchlassige Stahlblechkonstruktion
hydraulische Eindriickvorrichtung fiir das Schreddergut
wasserundurchlassiger Deckel mit Absaugvorrichtung
Vorrichtung fiir Fliissigkeitszufuhr (mind. 2 Offnungen)

Revisionstlr

Wasserundurchlassige Stahlblechkonstruktion
Grofie mind. 400x500 mm
elektrisch gesichert

Antriebsmotor

Leistung: 15 — 22 kW

Maschinengestell

geschlossene, abgedichtete Stahlkonstruktion
im unteren Bereich einseitig zu 6ffnen, um Behalter unterzu-
stellen

Der Schredder wurde im Dezember 2021 geliefert und in Betrieb genommen, sodass der Mei-
lenstein 1 des Projektes wie geplant erreicht wurde (vgl. Abbildung 3).

Abbildung 3: Einwellen-Zerkleinerungsmaschine Typ M700/1-600-15,0 kW vom Hersteller Erdwich
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Die FTIR-Messung des iPAT zeigten hohe Konzentrationen der leicht-siedenden Bestandteile
des Elektrolyten. Ethylencarbonat (EC) als Schwersieder, mit einem Flammpunkt von 143 °C,
war aufgrund der niedrigen Temperaturen in der FTIR-Messung nicht nachzuweisen. Die Kon-
zentrationen von EMC und DMC in der Abluft stiegen Uber den zeitlichen Verlauf der Zerklei-
nerung an, konnten jedoch Uber die vermehrte Zufuhr von Prozesswasser reduziert werden
(vgl. Abbildung 4). Da die Konzentrationen der Gase HCI, HF und CO unterhalb der Bestim-
mungsgrenzen lagen, konnten diese fiir die weitere Betrachtung ausgeschlossen werden. Um
die organischen Carbonate (EMC und DMC) aus der Abluft herauszufiltern, wurde eine Abluft-
reinigung mittels Aktivkohlefilter beschafft und installiert.

4.000
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— 3.000
£
o
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= 2.000
—
£
c
g 1.500
c
(]
2 1.000
500
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— — — — — — — — — — — — — — — — — — — — — — — — —
— — — — — — — — — — — — — — — — — — — — — — — i —

co, Ethylmethylcarbonat (EMC) Dimethylcarbonat (DMC)

Abbildung 4: Ergebnisse der FTIR-Messung der Abluft bei der Zerkleinerung eines 13 kg NMC811 EV-LIB
Moduls

e Unterarbeitspaket 1.3

Die Zerkleinerungsversuche wurden mit NMC811-Modulen der Marke BMW/mini (vgl. Abbil-
dung 5) durchgefuhrt. Anschliefiend wurde das Schreddergut hinsichtlich der weiteren Aufbe-
reitungsschritte bewertet (Unterarbeitspaket 1.2). In Abhangigkeit der Sieblochweite des Aus-
tragssiebs konnten die Anteile an Materialverbunden im Output verringert werden. Erwartungs-
gemal waren diese bei groferen Austragssieben teilweise deutlich héher (30 mm: ca. 30
Massen-%), als bei geringeren Siebgrofen (15 mm: ca. 8 Massen-%, 20 mm: ca. 18 Massen-
%). Gleichzeitig waren aber die Anteile der Feinkornfraktion (< 2 mm) bei geringeren Austrags-
siebgroflen (15 mm: ca. 51 Massen-%) hoher als bei groReren Austragssieben (30 mm: ca.
40 Massen-%). Fur eine méglichst hohe Rickgewinnung von Schwarzmasse und flachigen
Folienpartikeln wurde fiir die weiteren Zerkleinerungs- und Aufbereitungsversuche eine Sieb-
lochgréfle von 20 mm gewahilt.
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Abbildung 5:  NMC811-Modul der Marke BMW/mini

Die Vorversuche haben zudem gezeigt, dass das Probenmaterial aus zerkleinerten Batterien
in Wasser auch nach einigen Tagen noch reaktiv war. In dieser Zeit stieg der pH-Wert von
9 - 11 direkt nach der Zerkleinerung auf 13 - 14 an; wodurch die zerkleinerten Aluminiumfolien
teilweise in Lésung gingen. Um dieses zukiinftig zu verhindern, sind die zerkleinerten LIB in-
nerhalb weniger Stunden nach der Zerkleinerung zu sieben und weiter aufzubereiten, sodass
die organischen Bestandteile des Elektrolyten entfernt werden. Nur so ist eine quantitative
Ruckgewinnung der Aluminiumfolien Uber eine mechanische Aufbereitung maglich.

Die Module (je ca. 13 kg) wurden einzeln im Schredder unter Verwendung eines Austragssiebs
mit der Sieblochgrofie 20 mm zerkleinert. Der Schredder-Output wurde anschlielend in einem
zweistufigen Siebprozess (2 mm und 0,164 mm) in das Prozesswasser, die groben sowie fei-
nen Feststoffe getrennt. Die Fraktion 0,164 — 2 mm wurde anschlief3end als Zwischenprodukt
in den Prozess der Hydrometallurgie eingebracht. Das Prozesswasser wurde anschlielend
mit geringen Mengen an Frischwasser (je ca. 5 L) aufgefillt und als Flissigkeitsinput im nachs-
ten Zerkleinerungszyklus verwendet. Tabelle 4 zeigt hierfir die gemessenen Versuchspara-
meter.

Tabelle 4: Auswertung von LIB-Schredderversuchen mit Kreislaufflihrung des Prozesswassers
Input in den e FOBIEUE T, vor der T, nach der pH-Wert,
| wasserzu- Output (< | ] . .
Schredder | Zerkleinerung | Zerkleinerung | nach 30 min
| gabe 2 mm) % |
[Einheit] [kl T N (O N (O N
EV-Modul 1 13,1 29,0 18,3 21,5 25 9
EV-Modul 2 13,0 33,6 19,8 / 26,5 9
EV-Modul 3 13,0 38,1 19,5 / 29 10

Das Prozesswasser wurde im Kreislauf gefiihrt, um den Frischwassereinsatzes zu minimieren
und die nachgeschaltete Lithium-Extraktion zu optimieren. Hierbei wurde der Ressourcenein-
satz aus den Vorversuchen von durchschnittlich 4,25 kg Frischwasser pro 1 kg Batterie-Input-
masse auf 1,25 kg Wasser pro 1 kg Batterie-Inputmasse reduziert (vgl. 1. Zwischenbericht
UAP 1.2.). Es lasst sich dabei ein Temperaturanstieg von ca. 21,5 °C auf 29 °C sowie ein
erhéhter pH-Wert von 9-10 beobachten (vgl. Tabelle 2). Fir eine kontinuierliche Prozessflih-
rung im industriellen Mafstab sind dies kritische pH-Werte fur einen stabilen Prozess. Dieser
darf in dem Prozess nicht zu stark steigen, um u. a. eine Auflésung der Aluminiumfolien zu
verhindern. Die Spalte ,Feststoff-Output” stellt den Anteil der groben Feststoffe im nassen Zu-
stand dar. Vorab wurde der Schredder-Output mit einem Sieb (2 mm) von dem Grof3teil des
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Prozesswassers und der Schwarzmasse separiert. Der Anstieg des pH-Wertes in den alkali-
schen Bereich ist vermutlich auf den Anstieg der Lithium-Konzentration im Prozesswasser zu-
rickzufihren, da sowohl Lithiumfluorid, Lithiumcarbonat als auch Lithiumhydroxid alkalisch
wirken. Dies lasst auf eine Anreicherung des Lithiums schlie®en, welche genutzt werden soll,
um dieses in nachfolgenden Prozessschritten zurlickzugewinnen. In den Prozesswassern wur-
den fur den Nachweis die Lithium- und Carbonat-Gehalte mittels ICP-OES bestimmt (vgl. Ab-
bildung 6). Die Carbonat-Gehalte geben Auskunft Gber die im Prozesswasser geldsten Be-
standteile des Elektrolyten, welche Gber chemische Verfahren zurtickgewonnen werden kén-
nen (vgl. AP 4).

6.000
— 5.000
|
2
£.4.000
- —@—organische
kel Carbonate
= 3.000 [ o
= Lithium-
g 2.000 | lonen
c
S
% 1.000
0 5 5 5
0 1 2 3

Zerkleinerungszyklen [-]

Abbildung 6: Verlauf der Lithium- und Carbonat-Konzentration im Prozesswasser bei Batteriezerkleinerung mit
Prozesswasser-Kreislaufflihrung

Bei Zerkleinerung unter Zugabe von entsalztem Wasser (Feststoff-Flissigkeitsverhaltnis
1:1,25) wurde im Prozesswasser ein Lithiumgehalt von 802 mg/L gemessen. Mit der Kreislauf-
fuhrung des Prozesswassers erhdhte sich die Lithiumkonzentration auf 1.126 mg/L (2. Zerklei-
nerungszyklus; 1. Kreislauffihrung) bzw. um 40 %. Mit der 2. Kreislauffiuhrung wurde eine
Lithiumkonzentration von 1.364 mg/L erreicht. Das Lithium kann im Prozesswasser z. B. als
Lithiumfluorid (Loslichkeit in Wasser: ca. 1,3 g/L), als Lithiumcarbonat (L&slichkeit in Wasser:
ca. 13 g/L) oder als Lithiumhydroxid (113 g/L) geldst sein. Die maximale Menge an Lithium im
Prozesswasser wirde also bei ca. 32,74 g/L liegen (wenn 100 % in Form von Lithiumhydroxid
vorliegt). Dementsprechend wurde noch keine Sattigung von Lithium im Prozesswasser er-
reicht, hierfir war eine weitere Kreislauffiihrung notwendig. Diese wurde erneut im Scale Up
(vgl. UAP 6.2) durchgefuhrt.

e Unterarbeitspaket 1.3

Die anschlieRenden Prozesse zur Abtrennung der Schwarzmasse (Unterarbeitspaket 1.3)
wurden mit unterschiedlichen Feststoff-Flussigkeits-Verhaltnissen (vgl. Tabelle 4) untersucht.
Jedes Fest-Flussig-Verhaltnis wurde in dreifacher Ausfiihrung durchgefiihrt, um Schwankun-
gen in der Zusammensetzung der einzelnen Proben mit einer mdglichst reprasentativen Pro-
benahme zu minimieren. Mit Hilfe der optimierten nassmechanischen Aufbereitungsschritte
wurde die Qualitat der groben Feststoffe, die u. a. aus Aluminium-, Kupfer- und Kunststofffolien
sowie Gehauseteilen bestehen, deutlich verbessert. Der Anteil an feinen Feststoffen in der
Grobfraktion konnte von 10 Massen-% aus den Vorversuchen, auf 4 Massen-% reduziert wer-
den. In Tabelle 5 ist die Ruckgewinnung der Schwarzmasse aus dem Schredder-Output nach
jedem Aufbereitungsschritt der Versuchskaskade aus Abbildung 5 dargestellt. Insgesamt
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konnten durch die Aufbereitungskaskade ca. 78 bis 82 Massen-% der gesamten Schwarz-
masse zurickgewonnen werden. Die Verluste von 18 bis 22 Massen-% lassen sich auf die
Ruckstande der feinen Feststoffe, sowie die Materialverbunde in der Grobfraktion zuriickfiih-
ren. Zu beobachten war auf3erdem, dass vor allem durch den Waschprozess und die Nass-
Siebung ein Groliteil der Schwarzmasse zurlickgewonnen werden konnte.

Tabelle 5:
Feststoff-Fliis-

Riickgewinnung der Schwarzmasse durch die einzelnen Aufbereitungsschritte

Waschprozess | Schwimm-Sink- ~Nass-Siebung | Trockensie- Nassmecha-

sigkeits-Ver-

haltnis

[%]

Trennung
[%]

[%]

bung (<1mm)
[%]

nisch gesamt
[%]

33,8 7.3 41,2 17,8 82,2 (82,3)
1:5 31,6 12,3 34,1 22,0 78,0
1:10 29,9 9,9 41,4 18,9 81,2

Aus den durchgefuhrten Zerkleinerungsversuchen resultiert das in Abbildung 7 dargestellte
Aufbereitungs- und Versuchskonzept, welches auch fiir die weiteren Versuche Gbernommen
wurde.

LIB - Module Wasser
- 20 2-20
Nasszerkleinerung = Nasssiebung Waschen
mm mm
A
<2mm
Wasser T Y
Nasssiebung Nasssiebung =1,
mm
<0,164 mm |
l< 1mm
Prozesswasser
im Kreislauf ———»  Schwarzmasse
0,164 -1 mm

Abbildung 7: Versuchsaufbau fiir die Nasszerkleinerung von LIB-Modulen mit Kreislauffiihrung des Prozess-

wassers

¢ Unterarbeitspaket 1.4

Hinsichtlich einer iterativen Optimierung der Zerkleinerung von LIB wurden die Auswirkungen
des Zell- und Modulgehauses auf das Zerkleinerungsergebnis sowie eine zweistufige Zerklei-
nerung untersucht.

Auswirkungen des Zell- bzw. Modulgehéuses auf die Zerkleinerung

Bei der Zerkleinerung von EV-Modulen mit Pouchzellen und Kunststoffgehduse war zu be-
obachten, dass vor allem der Anteil der Materialverbunde im Schredder-Output mit ca. 4 Mas-
sen-% deutlich kleiner war als bei EV-Modulen mit prismatischen Zellen und Aluminium- bzw.
Stahlmodulgehause (ca. 8 Massen-% bis 22 Massen-%) (vgl. Tabelle 3). Da die Auswirkungen
von Zell- und Modulgehause auf die mechanische Aufbereitung von LIB von Wilke et al. (2023)
sowie im Rahmen der greenBat-Projekte ,DIGISORT* und ,LOWVOLMON® untersucht wur-
den, wird hier nicht detailliert darauf eingegangen.
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Zweistufige Zerkleinerung:

Die in UAP 1.1 und UAP 1.2 dargestellten Zerkleinerungsversuche fiihrten bei kleineren Aus-
tragssiebgroRen (15 mm bzw. 20 mm) mit 8 Massen-% und 22 Massen-% zu einem geringeren
Anteil an Verbunden im Schredder-Output (vgl. UAP 2.1). Da Verbundanteile aber eine weitere
mechanische Separation erschweren, wurde in weiteren Versuchen der Effekt einer Nachzer-
kleinerung Uberprift. Hierzu wurde eine zweistufige Zerkleinerung mit SiebgréRen von 40 mm
und 20 mm getestet. Tabelle 3 zeigt die stoffliche Zusammensetzung der Output-Fraktionen.
Nach der ersten Zerkleinerungsstufe war ein hoher Anteil an Materialverbunden (ca. 60 Mas-
sen-%) zu erkennen, welcher nach der zweiten Zerkleinerungsstufe auf ca. 37 Massen-% re-
duziert werden konnte. Im Vergleich zu den Vorversuchen zur einstufigen Zerkleinerung auf
20 mm (vgl. Tabelle 3) war bei der zweistufigen Zerkleinerung auf 20 mm jedoch ein Anstieg
des Verbundanteils um ca. 52 % zu beobachten. Mit der zweistufigen Zerkleinerung sank dar-
Uber hinaus der Feinanteil (< 2 mm) im Schredder-Output von ca. 28 Massen-% auf ca. 18
Massen-%. Dies lasst sich u. a. durch den héheren Massenanteil an Materialverbunden erkla-
ren, in die auch ein Teil der Aktivmasse eingeschlossen war. Dieser Anteil ist somit auch nicht
Uber einen Siebschritt als Feinfraktion abzutrennen, was zu einer geringeren Schwarzmasse-
rickgewinnung und somit zu einer geringeren Rickgewinnungsquote der in der Batteriever-
ordnung geregelten Elemente (u. a. Lithium und Kobalt) fihrt.

¢ Unterarbeitspaket 2.1

Im Unterarbeitspaket 2.1 wurde die Zusammensetzung der LIB bei unterschiedlichen Aus-
tragssieben untersucht. Dabei wurde die Korngrélienverteilung (vgl. Abbildung 8) sowie die
Massenzusammensetzung der Sortierfraktionen (vgl. Tabelle 6) analysiert. Wie zu erwarten,
war der Anteil der Feinfraktion bei kleinen Austragssiebgréfien (z. B. 15 mm und 20 mm) gro6-
Rer als bei grolen Austragssiebgrofien (30 mm bzw. 40 mm). Dies lasst auf einen besseren
Materialaufschluss schliefien. Dies wird auch durch die Verbundanteile (vgl. Tabelle 6) deut-
lich. Hier zeigten kleine Austragssiebe mit 4 Massen-% bzw. 8 Massen-% einen deutlich bes-
seren Materialaufschluss als grofde Austragssiebe mit bis zu 30 Massen-%.

100%

—@— EV (15 mm)

80%
EV (20 mm)

0,
60% EV (30 mm)

Massenanteil

40% EV (40 mm)

20% Elektrowerkzeuge
(15 mm)

—— Handy/Laptop (15
0% mm)
0 1 2 5 8 10 16 20 30

Siebschnitt [mm]

Abbildung 8: Sieblinien zerkleinerter Lithium-lonen-Batterien verschiedener Anwendungen bei unterschiedli-
chen Austragssieben
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Die Zusammensetzung der LIB wurde nach der Zerkleinerung mittels manueller Sortierung
durchgefihrt (vgl. Abschnitt II). Die Module setzen sich dabei aus Modul- und Zellgehause,
Elektrodenfolien, Separatorfolie und der Feinfraktion zusammen. Die Separator-Folien beste-
hen Uberwiegend aus Polyethylen (PE) oder Polypropylen (PP); die Elektrodenfolien aus Kup-
fer (Anode) bzw. Aluminium (Kathode). Gehause- und Modulperipherieteile (wie z. B. Kabel)
bestehen aus massivem Aluminium, Stahlblech oder auch technischen Hartkunststoffen wie
z. B. Polyamid (hier vor allem PA 6). Der Unterschied des EV-Moduls (Pouch) zu den anderen
EV-Modulen (Prismatisch) war das Gehausematerial (vgl. Tabelle 6). Wahrend alle Module mit
prismatischen Zellen ein Gehduse aus Aluminium (und teilweise aus Eisen/Stahl) hatten, hatte
das EV-Modul mit Pouch-Zellen ein Gehause aus Hartkunststoff (PA 6). Eine Besonderheit lag
aulRerdem in den Massenanteilen der Aluminiumfolie. Hierbei wurden in 3 Versuchen lediglich
0 bzw. 1 Massen-% Aluminiumfolie identifiziert. Eine Erklarung hierflr ist der Verlust von Alu-
miniumfolie in Materialverbunde. Das Referenzmodul zeigt hier Anteile von in Summe 24 Mas-
sen-% an Elektrodenfolie, wobei durchschnittlich lediglich 8,2 Massen-% in den Zerkleine-
rungsversuchen zuriickgewonnen werden konnte. Auch hier ist ein Verlust in die Fraktion der
Materialverbunde wahrscheinlich. Weiter ist auch zu sehen, dass der Anteil der Feinfraktion
eines Referenzmoduls® mit 44 Massen-% hoher ist, als bei 4 der 5 dargestellten Proben. Das
lasst darauf schlie3en, dass zwischen 1 Massen-% bis zu 18 Massen-% der Schwarzmasse
weiterhin an den groben Feststoffen (z. B. in den Materialverbunden) haften bleibt.

Tabelle 6: Sortierfraktionen zerkleinerter Lithium-lonen-Batterien
Probe R 1 2 3 4 5
Typ EV EV EV EV EV (Kreislauf) EV
Zellformat Prismatisch  Prismatisch ~ Prismatisch ~ Prismatisch | Prismatisch Pouch
Diekmann et
Siebgrolie al. 2017 15 mm 20 mm 30 mm 20 mm 20 mm
Kupferfolie 14% 7% 6% 6% 2% 6%
Aluminiumfolie 10% 6% 0% 1% 1% 6%
Aluminiumge-
hause 18% 1% 35% 18% 21% 0%
Separatorfolie 7% 9% 8% 10% 4% 8%
Verbunde 0% 8% 18% 22% 30% 4%
Hartkunststoffe 3% 4% 6% 2% 5% 28%
Eisen/Stahl 4% 2% 0% 0% 0% 0%
Sonstiges 0% 3% 1% 1% 1% 5%
Feinfraktion 44% 51% 26% 40% 37% 43%
100% 100% 100% 100% 100% 100%

° Diekmann et al. 2017: Abschlussbericht zum Verbundvorhaben Recycling von Lithium-lonen-Batterien - LithoRec
Il, TU Braunschweig, 2017
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¢ Unterarbeitspaket 2.2

In Unterarbeitspaket 2.2 wurden verschiedene, nass- und trockenmechanische, Trennverfah-
ren untersucht, um die groben Feststoffe weiter nach ihren Inhaltsstoffen zu sortieren.

Dichtetrennung: Schwimm-Sink-Trennung von Metall- und Kunststoffpartikeln

Ziel der Schwimm-Sink-Trennung war vorrangig die Separation der Kunststofffraktionen von
den Metallfraktionen. Um eine optimale Trennung zu erreichen, wurden verschiedene Verweil-
zeiten untersucht (vgl. Abbildung 9). Zu beobachten war, dass die Schwerfraktion jeweils zwi-
schen 88 Massen-% und 93 Massen-% der gesamten Probe darstellt. Die Schwerfraktion
setzte sich dabei hauptsachlich aus den Sortierfraktionen der Gehauseteile (hier: Aluminium),
der Materialverbunde sowie der Elektrodenfolien zusammen. In der Leichtfraktion waren ne-
ben Materialverbunden, die Fraktionen der Hartkunststoffe und Kunststofffolien zu finden.

100%

- Schwerfraktion - - Leichtfraktion -
[ M Rest
[ ]
80%
B Gehdauseteile
% 60% Materialverbunde
c
a
rE"’c 40% Elektrodenfolien
Hartkunststoffe
20%
B Kunststofffolien
0% | _— .
10 min 20 min 30 min 10 min 20 min 30 min
Verweilzeit
Abbildung 9: Ergebnisse Schwimm-Sink-Trennung (Massenanteile der Leicht- und Schwerfraktion, Trocken-
gewicht)

Dahingehend lie} sich vor allem bei den Verweilzeitenzeiten von 10 min. bzw. 20 min. eine
gute Separation dieser Fraktionen beobachten (vgl. Abbildung 10). Wahrend nach 10 min.
noch ca. 7 Massen-% der Elektrodenfolien in der Leichtfraktionen zu finden, waren nach 20
min. nicht mal mehr 1 Massen-% aufzufinden. Die Fraktionen Hartkunststoffe (91 Massen-%
bzw. 89 Massen-%), sowie Kunststofffolien (95 Massen-% bzw. 90 Massen-%) waren nach 10
min. bzw. 20 min. Uberwiegend in der Leichtfraktion zu finden. Nach 30 min. Verweilzeit hat
sich die Separation der Hartkunststoffe deutlich verschlechtert. Zu Beginn sind die Hartkunst-
stoffe trotz ihrer héheren Dichte als Wasser in der Leichtfraktion zu finden, was mit der Unter-
stlitzung durch die Lufteinstromung zu begriinden ist. Mit fortschreitender Verweilzeit reduziert
sich diese Wirkung wieder und die Hartkunststoffe sind vermehrt auch in der Schwerfraktion
zu finden.
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Abbildung 10:  Anteil der Sortierfraktionen in Leicht- bzw. Schwerfraktion in Abhdngigkeit der Verweilzeit

Die Elektrodenfolien, Gehauseteile sowie Materialverbunde waren nach 20 min. alle zu min-
destens 95 Massen-% in der Schwerfraktion zu finden. Dadurch lasst sich schlie3en, dass bei
der Dichtetrennung mittels Schwimm-Sink-Trennung, bei einer Verweilzeit von 20 min., gute
Ergebnisse erzielt werden kdnnen und diese so umgesetzt werden sollte. Eine weitere Sepa-
ration der Elektrodenfolien von den Gehauseteilen, bzw. der Aluminiumfolien von den Kupfer-
folien ist mit dem Trennmedium Wasser nicht moglich. Hierflir misste die Dichte des Trenn-
mediums auf einen Wert zwischen der Dichte von Aluminium (2,7 g/cm?®) und Kupfer (8,96
g/cm3), durch ein Zuschlagsstoff, erhoht werden. In der Industrie wird dazu u. a. Ferrosilizium
eingesetzt. Fir einen Gesamtprozess wirde also eine zweistufige Dichtetrennung mit unter-
schiedlichen Trennmedien einzuplanen sein.

Dichtetrennung: Zick-Zack-Windsichter von Metall- und Kunststoffpartikeln

Fir einen Vergleich wurde, neben der Schwimm-Sink-Trennung, auflerdem eine trocken-me-
chanische Dichtetrennung mit einem Zick-Zack-Windsichter durchgefuhrt. Dabei wurden die
unterschiedlichen Massenverhaltnisse von Leicht- und Schwerfraktion, je nach eingestellter
Luftgeschwindigkeit, untersucht (vgl. Abbildung 11).
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Abbildung 11: Vergleich der Sortierfraktionen bei unterschiedlichen Luftgeschwindigkeiten im Labor Zick-Zack-
Windsichter

Dabei war zu beobachten, dass bei hohen Luftgeschwindigkeiten von > 12 m/s der Anteil der
Schwerfraktion konstant bei bis zu 9 Massen-% lag. Die Schwerfraktion bestand hier aus-
schlief3lich aus massiven Modulgehauseteilen (vgl. Abbildung 12). Aufgrund der grofl3en Ge-
wichtsunterschiede der einzelnen Partikel war das ein erwartbares Ergebnis.

Y=

S oy RS -
Luftgeschwindigkeit 14,4 m/s Luftgeschwindigkeit 12 m/s

Abbildung 12:  Schwerfraktion aus den Windsichter-Versuchen bei 12 bis 19,2 m/s Luftgeschwindigkeit

Eine Separation von Kunststoff- und Metallfraktionen, ahnlich wie bei der Schwimm-Sink-Tren-
nung, war mit dem Zick-Zack-Windsichter nicht moéglich. Hier wurden bei niedrigen Luftge-
schwindigkeiten noch alle Hartkunststoffe in das Schwergut ausgetragen, die Kunststofffolien
waren in beiden Trennfraktionen zu finden (vgl. Abbildung 13).
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Abbildung 13:  Zusammensetzungen von Leicht- und Schwerfraktion bei Windsichterversuchen mit 4,8 m/s
bzw. 7,2 m/s Luftgeschwindigkeit

Ein Ansatz zur besseren Ausnutzung der Dichteunterschiede ist die Reduzierung der Korn-
bandbreite durch vorherige Siebung sowie eine Verkugelung mittels Prallmihle. Entspre-
chende Untersuchungen wurden in den Clusterprojekten ,DemoSens” (FKZ 03XP0314A) so-
wie ,DIGISORT* (FKZ 03XP0337) durchgefiihrt, weshalb diese hier nicht weiter vertieft wur-
den. Da, im Rahmen eines vorgelagerten, nass-mechanischen Aufbereitungsprozess, eine
vorherige Trocknung der Materialfraktionen notwendig ware und eine Separation ohne Verku-
gelung nicht zu funktionieren scheint, ist die Dichtesortierung mittels Zick-Zack-Windsichter fur
ein entsprechendes Aufbereitungskonzept (vgl. AP 6) hier nicht zielfihrend.

¢ Unterarbeitspaket 2.3

Fir die Bewertung der aufbereiteten Teilfraktionen im Hinblick auf ein hochwertiges Recycling
(UAP 2.3) sind vor allem deren weitere Verwendung in mechanischen, chemischen und me-
tallurgischen Prozessen sowie die Vermarktbarkeit der Einzelfraktionen als Sekundarrohstoffe
relevant. Lithium I&sst sich Uber die Kreislauffuhrung des Prozesswassers anreichern und aus
diesem wieder mittels Membrantechnologie oder Fallungsreaktionen zuriickgewinnen (siehe
auch TV-A). Alternativ ist auch denkbar, das Prozesswasser kontinuierlich im Kreislauf zu fah-
ren, damit das Lithium, z. B. als Lithiumcarbonat, ausféllt und Uber die hydrometallurgische
Prozesskette zurlickgewonnen werden kann.

Die Schwarzmasse lasst sich zu ca. 80 % Uber mechanische Prozesse (Nass-Siebung, Wa-
schung, vgl. UAP 1.3) zuriickgewinnen. Die Materialverluste lassen sich mit dem nicht-was-
serldslichen Binder des Kathodenaktivmaterials (PVDF) erklaren. Im Vergleich zum Kathoden-
aktivmaterial (hier: NMC811, LFP) lasst sich das Anodenaktivmaterial (Grafit) von den als
Anode verwendeten Kupferfolien einfacher 16sen. Der hierfir verwendete Binder ist wasser-
I6slich ist. Dadurch ist davon auszugehen, dass ein Grofdteil der Schwarzmassenverluste in
die Grobfraktion aus dem werthaltigen Kathodenaktivmaterial besteht. Entsprechende Analy-
sen werden im Schlussbericht des TV-A der RWTH Aachen dargestellt.

In Bezug auf die Elektrodenfolien lasst sich festhalten, dass die Aluminiumfolien sich vor
allem in der Fraktion < 5 mm anreichern, wahrend Kupferfolien zum GrofRteil in der Fraktion 5
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— 10 mm zu finden sind (siehe auch 1. Zwischenbericht). Dieses resultiert aus den physikali-
schen Eigenschaften der Metalle, da Kupfer ein harteres Metall ist als Aluminium. Kupferfolien
unterliegen somit bei einer mechanischen Abtrennung der Aktivmasse geringeren Zerkleine-
rungseffekten, als die Aluminiumfolien. Fur ein werkstoffliches Recycling der Elektrodenfolien
mussen diese jedoch noch voneinander getrennt werden. Etwaige Aufbereitungsversuche
wurden dafur im BMBF-Projekt ,DemoSens® (FKZ 03XP0314A) durchgefuhrt. Das Alumini-
umgehause lasst sich grundsatzlich mittels Dichtetrennverfahren gut von der Folien- und Ver-
bundfraktion separieren. Vor allem mittels Zick-Zack-Sichter konnten die Gehauseteile fast
vollstéandig zurickgewonnen werden wodurch ein hochwertiges Recycling dieser Fraktion
moglich wird.

Die als Separator eingesetzten Kunststofffolien lassen sich Gber eine Schwimm-Sink-Tren-
nung mit einer stofflichen Reinheit von Uber 90 Massen-% abtrennen. Die Ausbringungsraten
fur diese Folien liegen bei maximal 60 Massen-%. Durch die Ruckstande der Aktivmaterialien
(Nickel, Kobalt, Mangan, Graphit) ist jedoch aktuell kein werkstoffliches Recycling der Kunst-
stofffolien moglich.

¢ Unterarbeitspaket 6.2

Implementierung eines Scale-Ups in allen Prozessschritten

Durch die unterschiedlichen Dimensionen des Zerkleinerungsaggregates (vgl. AP 1) und die
der Gerate und Maschinen der Projektpartner wurde in dem durchgeflhrten Scale-Up (Unter-
arbeitspaket 6.2) vor allem der Fokus auf die Simulation eines kontinuierlichen Prozesses ge-
legt. Hierflir wurden 6 PKW-Module (BMW-Mini, NMC811, je ca. 13 kg), sowie 6 Stapler-Mo-
dule (Toyota, LFP, je ca. 4,3 kg) in zwei Versuchsreihen aufgeschlossen. Bei der Versuchs-
reihe der EV-Module wurde das Prozesswasser im Kreislauf gefiihrt, um den gewiinschten
Anlagenbetrieb zu simulieren. Als Ergebnis der Versuche aus AP 1, AP 2 sowie AP 6 wurde
eine Massenbilanz (normiert auf 1 kg Batterieinput EV-Module) erstellt (vgl. Abbildung 14).

|

v

1,15kg 1kg 2,27 kg
Wasser LB Wa

Vibrationssieb

______________ 0,1kg 0,77kg
'l Filter i Riickstande Wasser + SM
"""""" (> 20 mm) (<2 mm)

sser Ausbringung KST: 94 %

Reinheit KST: 74 %
Schwimm-Sink

0,61 kg Sinkfraktion (0,36 kg trocken)

Zerkleinerung Waschen 0,08 kg (0,05 kg trocken)

Schwimmfraktion

2,05 kg
(<20 mm)

Sedimentation

Ausbringung Metalle: 100 %
Reinheit Metalle: 71 %

2,75kg 0,11 kg
Wasser feuchte SM
+SM

Abbildung 14: Normierte Massenbilanz Aufbereitungsversuche von EV-Module (NMC811, prismatische Zellen)
im Scale Up

Als Zwischenprodukte wurden

Prozesswasser,

Mittelkornfraktion (0,5 — 2 mm),
Stromleiterfolien (Aluminium, Kupfer),
e Schwarzmasse (< 0,5 mm),

und als Endprodukte
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o Elektrolytbestandteile (vor allem organische Carbonate), aus der Abluftreinigung,
o Separatorfolie (PE, PP),

e Aluminium (massiv),

o Eisenmetalle (massiv),

erzeugt. Das Prozesswasser wurde dabei im Kreislauf verwendet und ab einer Lithiumcarbo-
nat-Sattigung (zu erwarten sind hier die Lslichkeitsgrenze von ca. 13 g/l, siehe auch TV-A) in
die Lithiumrickgewinnung gegeben. Wie in UAP 1.4 wurde die Lithium-Konzentration im Pro-
zesswasser nach jedem Zerkleinerungsschritt gemessen (vgl. Abbildung 15). Hierbei ist ein
Anstieg der Lithium-Konzentration ahnlich zu UAP 1.4 zu beobachten, wobei dieser durch ei-
nen hohen Input von Frischwasser im Versuch 8.4 kurz unterbrochen wird. Dies verdeutlicht
erneut die Notwendigkeit eines kontinuierlichen Frischwassermanagements fir die nachfol-
gende Lithiumrickgewinnung.
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Abbildung 15:  Anreicherung von Lithium bei der Kreislauffiihrung des Prozesswassers in Abhangigkeit des
Frischwasserinputs

Die Mittelkornfraktion wurde im Rahmen dieses Projektes nicht weiter betrachtet, da es bereits

Ansatze aus dem Clusterprojekt ,DemoSens"” gibt, welche angewandt werden kénnen 0. Die

Stromleiterfolien gingen auch als Input in den ,DemoSens®-Prozess. Die generierte Schwarz-

masse diente als Input fir das hydrometallurgische Recycling, welches durch das IME der

RWTH Aachen untersucht wurde (vgl. TV-A AP 5).

e Unterarbeitspaket 6.3

Auf Basis aller — und insbesondere der Scale-Up — Versuche wurde im Unterarbeitspaket 6.3
ein Gesamtkonzept fUr die nassmechanische Aufbereitung erarbeitet (vgl. Abbildung 16). Hier-
bei wird mit einer Aufschlusszerkleinerung bei 20 mm begonnen, um nicht nur die Schwarz-
masse, sondern auch die groben Feststoffe weiter aufbereiten zu kénnen. Im Anschluss wer-
den die flichtigen Elektrolytbestandteile Uber eine Aktivkohlefilterung extrahiert und kdnnen

0 Zorn, M. et al.: Weitergehende mechanische Aufbereitung von Lithium-lonen-Batterien. In: Mall und Abfall
12/2023, S. 695-703, https://muellundabfall.de/ce/weitergehende-mechanische-aufbereitung-von-lithium-ionenbat-
terien/detail.html
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so als Endprodukt des mechanischen Prozesses, einem potentiellen Recycling zugefiihrt wer-
den. Fir eine optimale Abtrennung der Schwarzmasse von den groben Feststoffen, hat sich
eine Kombination von Nass-Siebung und Waschen als vorteilhaft erwiesen (vgl. UAP 1.2). Um
die Ruckgewinnung noch weiter zu steigern, soll ein zweiter Nass-Siebschritt in das Aufberei-
tungskonzept integriert werden. Fiir die Aufbereitung der feinen Feststoffe muss erst eine Fest-
Flissig-Trennung sowie eine anschlielende Klassierung (bei 0,5 mm) erfolgen. Dies wurde
im Projektvorhaben durch das IME im TV-A durchgefihrt.

Abbildung 16:  Prozessfliebild Nass-Mechanische Aufbereitung von EV-Modulen

Die weitere Aufbereitung der groben Feststoffe erfolgt Uber eine zweistufige Schwimm-Sink-
Trennung, wobei zunachst Wasser als Trennmedium verwendet wird, um die Separatorfolien
abzuscheiden. In einem zweiten Trennschritt werden die Metallfolien von den massiven Me-
tallen abgetrennt, welche anschliellend mit einem Magnetabscheider in Eisen- und Nichtei-
senmetalle (vor allem Aluminium) separiert werden.

Wirtschaftlichkeitsbetrachtung der nass-mechanischen Aufbereitung

Neben den zu betrachtenden Grundparametern, wie z. B. Planungszeitraum und Anlagen-
durchsatz missen Betrage fiir (Re-)Investitionen und jahrliche Fixkosten sowie Betriebskosten
ermittelt werden. Hierzu wurden, entsprechend des in Abbildung 18 dargestellten Prozess-
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flieBbildes, Maschinenhersteller zu Investitions- und Betriebskosten befragt. Eine Liste der an-
zuschaffenden Maschinen inklusive Budgetpreisen sind in Tabelle 7 dargestellt. Fir den Bar-
wert der zu tatigenden Reinvestitionen wurde mit einem Inflationsfaktor von 1,05 gerechnet.

Tabelle 7:

Ubersicht Investitionskosten nassmechanische Aufbereitung ,AURRELIA*

Investitionskos- | Nutzungs-

Kosten Technik Investitionskosten | Montagekosten
(€/Stiick (netto)) [% des Invest) ten (€ (netto)) | dauer (a)

Schredder (Lindner Antares 1300) 1 95.000 0,15 121.541 6
Vibrationssieb (Fest-Flissig-Trennung) 6 59.500 0,15 456.737 6
Aktivkohlefilter 1 33.791 0,15 43.231 6
Radialventilator Absaugung, ATEX 1 1719 0,15 2199 5
Schwimm-Sink-Tank 2 121.500 0,15 310.888 10
Magnet-Entwasserungssieb 1 12.700 0,15 16.248 6
Magnetscheider (aushebend) 1 43.441 0,15 55.577 6
Stahlkonstruktion 7 10.000 0,15 80.500 6
Arbeitsbiihne 1 30.000 0,15 34.500 6
Anlagensteuerung 1 50.000 0,15 57.500 6
Aufgabeband 7 35.000 0,15 281.750 6
Austragsband 7 25.000 0,15 201.250 6
Radlader 2 120.000 0,15 276.000 4
Summe 1.937.921

Die jahrlichen Fixkosten setzen sich aus Kosten fur Personal, Abschreibungen, Versicherun-
gen sowie Wartung und Instandhaltung zusammen. Die Abschreibungen wurden linear tber
die Nutzungsdauer angesetzt. Fir die Versicherung der Anlagentechnik wurde eine Pauschale
von 1 % der Investsumme angesetzt, fir Wartung und Instandhaltung zusammen eine Pau-
schale von 3 %. Die Personalkosten wurden pauschaliert kalkuliert mit technischem, sowie
Leitungspersonal.

Tabelle 8: Ubersicht technische Betriebskosten fiir die Nass-Mechanische Aufbereitung von EV-Modulen
Variable Kosten, Betrieb Technik ' Einheit
Kosten Strom 0,15 : €/kWh
Kosten Wasser (inkl. Abwasser) 6,5 €/m3
Kosten Aktivkohle 3,91 ; €/kg
Stromverbrauch 80,82 : kWh/Mg
Kosten 12,12 €/Mg
Wasserverbrauch 3,70  m3/Mg
Kosten 24,05 €/Mg
Aktivkohleverbrauch 23,41 : kg/Mg
Kosten 91,55 : €/Mg
Bigbags Kosten 5:€/Bag

2 Bags/Mg 10: €/Mg
Summe technische Betriebskosten 137,72 i €/Mg
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Tabelle 9 zeigt einen Uberblick des TCO-Modells anhand des in Abbildung 18 dargestellten
Prozesses fiir eine jahrliche Durchsatzleistung von 4.000 Mg LIB. Bei einer, in UAP 1.3 dar-
gestellten, Rickgewinnung von 80 Massen-% der Schwarzmasse, wirde eine ,Produktion®
von 1 Mg Schwarzmasse in dem dargestellten Prozess ca. 1.182 €''/ an Kosten bedeuten. Zu
beachten ist hier jedoch, dass in diesem Teilvorhaben nur einer von drei Teilprozessen des
AURRELIA-Gesamtprozesses dargestellt wird. Eine genaue Betrachtung potentieller Erldése
ist nicht moglich, da in diesem Teilvorhaben ausschlieRlich Zwischenprodukte fiir weitere Auf-
bereitungsschritte erzeugt werden. Eine entsprechende Wirtschaftlichkeitsbetrachtung des
Gesamtprozesses erfolgt im TV-A unter Verwendung der hier berechneten Gesamtkosten pro
Mg LIB.

Tabelle 9: Berechnung der Gesamtkosten pro Mg LIB anhand der TCO-Methode
. E
‘Planungszeitaum ~~ 10a
spezifischer Durchsatz 1.000 : kg/h

Arbeitstage 250 d/a

Arbeitsstunden pro Tag (2-Schicht-Betrieb) 16 h/d

Durchsatz 4.000 - Mg/a

Investition Technik 1.937.921: €

Inbetriebnahme (10 % von Invest) 193.792 €
Unvorhergesehenes (10% von Invest) 193.792 €

Reinvestition 1.666.382 €

Summe 3.991.888 : €

Kosten pro Jahr 628.078 €/a

Investition und Reinvestition pro Mg Module 157 ! €/Mg LIB*a
Jahrliche Kosten

Fixkosten (Personal, Versicherung, Wartung ...) 484.809 : €

Fixkosten (Personal, Versicherung, Wartung ...) 121 :€/Mg LIB
Betriebsmittel (Strom, Hilfsstoffe) 138 :€/Mg LIB
jahrliche Gesamtkosten pro Mg LIB 259 €/Mg LIB

Summe (Investitionen, Fixkosten, Betriebsmittel) 416 : €/Mg LIB

2. Wichtigste Positionen des zahlenméaRigen Nachweises

Die geplante Arbeits- und Zeitplanung hat sich innerhalb des Berichtszeitraums nicht geandert.

3. Nutzen und Verwertbarkeit der Ergebnisse

Die im Rahmen des Projektes erzielten Ergebnisse sind hinsichtlich ihres Nutzens und ihrer
Verwertbarkeit entsprechend der Kategorien ,wirtschaftlich, wissenschaftlich und technisch®
wie folgt zu beschreiben:

" Die Kosten der Aufbereitung von 1 Mg LIB belaufen sich auf 416 €. Bei einem Schwarzmassenanteil
von 44 Massen-% belaufen sich die Kosten fir 1 Mg Schwarzmasse auf ca. 945 € (416 € / 0,44). Bei
der erreichten Rickgewinnung von ca. 80 Massen-% der Schwarzmasse durch die Aufbereitungs-
kaskade belaufen sich die tatsachlichen Kosten pro Mg produzierter Schwarzmasse auf 1.182 € (416 €
/0,44 /0,8)
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Erfolgsaussichten

Wirtschaftlich

Wissenschaftlich

Technisch

Kenntnisse im Bereich des Batte-
rierecyclings und der mechani-
schen Aufbereitung ausbauen und
durch Industrieberatung auch eine
Starkung von Unternehmen.
Frihzeitige Erkennung von potenti-
ellen Markten aufgrund der nach-
haltigen Gestaltung der gesamten
Prozesskette von der Demontage
bis zum Recycling und den Erfah-
rungsaustausch u. a. mit Industrie-
partnern

Aus- und Weiterbildung von Fach-
kraften fir die Batterierecyclingin-
dustrie, um die Umsetzung zu be-
schleunigen

Publikation von Verdéffentlichungen
(siehe 5.)

Nutzung der Erkenntnisse und von
Anwendungsbeispielen in der
Lehre und Ausbildung
Datenaustausch mit Projekten

(z. B. HydroLIBRec) aus dem
greenBatt Cluster.

Weiterfliihrung des Forschungsan-
satzes in neuen Forschungsprojek-
ten im Projektverlauf und direkten
Anschluss

Projektarbeit: Verbesserung der
Abtrennung der Schwarzmasse von
zerkleinerten Lithium-lonen-Batte-
rien mit Hilfe nassmechanischer
Prozesse — abgeschlossen
Bachelorarbeit: Verbesserung der
Abtrennung der Separatorfolien von
zerkleinerten Lithium-lonen-Batte-
rien mithilfe nassmechanischer
Prozesse — abgeschlossen

Inhaltlicher Transfer der theoreti-
schen Arbeit in die Praxis parallel
zum Projektverlauf und im direkten
Anschluss

Unterstutzung von Unternehmen
zur Optimierung ihrer Verfahrens-
technik parallel zum Projekt und im
direkten Anschluss

Verbesserte Abtrennung der
Schwarzmasse von den groben
Feststoffen

Entwicklung einer (nass-) mechani-
schen Aufbereitung von Batte-
riemodulen und -zellen

4. Wahrend der Laufzeit bekannt gewordene, relevante Ergebnisse Dritter

Die wahrend der Projektlaufzeit bekannt gewordenen, relevanten Ergebnisse Dritter lassen
sich folgenden Veroéffentlichungen entnehmen. Die Erkenntnisse wurden bei der Planung und
Durchfuihrung von Untersuchungsreihen wahrend des Projektes bertcksichtig (vgl. Abschnitt
[1).
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5. Erfolgte und geplante Veroffentlichungen

Im Folgenden sind die Verdffentlichungen im Rahmen des Projektes aufgefuhrt.

Fachartikel
Lfd. | Autoren Titel Journal, Volume, | DOI Datum
Nr. Issue, Page
1 Petzold, Moritz; Nass-Mechanische Aufbereitung von Li- | MUll und Abfall, 10.37307/j.1863- 12/2023
Flamme, Sabine; thium-lonen-Batterien 55, 12, 688-694 9763.2023.12.03
Hams, Sigrid
Konferenzbeitrag
Lfd. | Autoren Titel Typ (Poster, Pra- | Konferenz/Tagung Datum
Nr. sentation)
1 Petzold, Moritz; Hams, | Wet-Mechanical Processing of End-of- Poster IBPC Braunschweig 11/2022
Sigrid; Flamme, Sab- Life Lithium-lon Batteries to optimize the
ine Recovery of Lithium and other Materials
2 Petzold, Moritz Nassmechanische Zerkleinerung und Prasentation 12. DGAW-Wissenschafts- 03/2023
Aufbereitung von Lithium-lonen-Batterien kongress Abfall- und Res-
aus Elektrofahrzeugen zur optimierten Li- sourcenwirtschaft
thium-Rlckgewinnung
3 Buchmann, Julius; Comprehensive Characterization of Pro- | Poster ABAA - 14th International 11/2023
Lechtenfeld, Christian; | cess Water in Lithium-lon Battery Recy- Conference on Advanced
van Wickeren, Stefan; | cling - an Analytical Guide Lithium Batteries for Automo-
Petzold, Moritz; Winter, bile Applications
Martin; Nowak, Sascha
4 Buchmann, Julius; van | Wet Mechanical Treatment of Spent Lith- | Poster APB — Advanced Battery 04/2024

Wickeren, Stefan; Pet-
zold, Moritz; Flamme,
Sabine; Winter, Martin;
Nowak, Sascha

ium-lon Batteries — Analytical Insights
into Contaminated Process Water

Power Conference
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Teil 3 — Erfolgskontrollbericht

Vorhabenbezeichnung:

AURRELIA — Optimierung nasser Aufbereitungstechniken zur Rickgewinnung recycling-
fahiger Fraktionen aus Lithium-Altbatterien — TV 2: Entwicklung eines mechanischen Auf-
bereitungsprozesses von Lithium-Altbatterien im nassen Milieu zur Optimierung der Ver-
wertung der resultierenden Aufbereitungsfraktionen

Zuwendungsempfanger: Forderkennzeichen

FH Mdunster, Institut fur Infrastruktur, Wasser, Ressourcen, | 03XP0351B
Umwelt (IWARU)

Projektleiter*in Laufzeit

Prof. Dr.-Ing. Sabine Flamme 01.01.2021 — 31.12.2023
Dipl.-Biol. Sigrid Hams
Moritz Petzold, M. Sc.

1. Wissenschaftlich-technische Ergebnisse des Vorhabens, die erreichten Nebener-
gebnisse und die gesammelten wesentlichen Erfahrungen

Das Forschungsvorhaben AURRELIA hatte das Ziel, den Recyclingprozess von Post-Consu-
mer Lithium-lonen-Batterien (LIB) durch die Entwicklung geeigneter Verfahren entlang der
Prozesskette von der mechanischen bis zur hydrometallurgischen Aufbereitung signifikant zu
optimieren. Dabei sollte ein méglichst groRer Anteil der Batteriebestandteile einem Recycling
zuganglich gemacht werden. Zentrale Zielsetzung des Vorhabens war die recyclinggerechte
und wirtschaftliche Aufbereitung der LIB, mittels geeigneter Zerkleinerungs- und weiterer Auf-
bereitungsverfahren. LIB (Zellen und Module) wurden (ggf. nach vorheriger Demontage) mit
optimierter Schreddertechnik im nassen Milieu zerkleinert und anschlielend in feste und flis-
sige Phasen separiert. So sollte eine stoffstromspezifische Weiterbehandlung der Material-
strome und damit eine umfassende Rickgewinnung der LIB-Komponenten mdéglich werden.
Im Vordergrund stand dabei insbesondere die Vermeidung von Lithiumverlusten.

Das IWARU verfolgte in dem entsprechenden Teilvorhaben folgende Ziele:

e Entwicklung eines mechanischen Aufschlusses von LIB-Modulen und -Zellen im nas-
sen Milieu

¢ Adaption nassmechanischer Separationsprozesse zur Trennung der Feinfraktion (v. a.
Aktivmasse) und groben Feststoffe; Erprobung und Adaption weiterer mechanischer
Aufbereitungsprozesse fir die grobe Feststofffraktion

e Optimierung des mechanischen Aufschlusses in Bezug auf die nachgelagerte Fest-
stoffseparation und weiterer Recyclingschritte (z. B. Hydrometallurgie, Extraktionsver-
fahren)

e Verringerung der mit dem Aufschluss verbundenen Sicherheitsrisiken



2. Fortschreibung des Verwertungsplans, insbesondere zu folgenden Punkten (Ge-
schaftsgeheimnisse des Zuwendungsempfangers brauchen nicht offenbart zu wer-
den):

a) Erfindungen/Schutzrechtsanmeldungen und erteilte Schutzrechte, die vom Zu-
wendungsempfanger oder von am Vorhaben Beteiligten gemacht oder in An-
spruch genommen wurden, sowie deren standortbezogene Verwertung (Lizen-
zen u.a.) und erkennbare weitere Verwertungsmaoglichkeiten

keine

b) Wirtschaftliche Erfolgsaussichten nach Projektende (mit Zeithorizont) — z. B.
auch funktionale/wirtschaftliche Vorteile gegeniiber Konkurrenzlésungen, Nut-
zen fur verschiedene Anwendergruppen / -industrien am Standort Deutschland,
Umsetzungs- und Transferstrategien

Die wirtschaftlichen Erfolgsaussichten nach Projektende sind sehr positiv zu bewerten.
Bis zum Jahr 2040 steigen die Ricklaufmengen an LIB von ca. 200.000 Mg/a auf tber
ca. 3.000.000 Mg/a in Europa, wahrend Recyclingkapazitaten noch nicht in entspre-
chendem Umfang aufgebaut wurden. Die nass-mechanische Aufbereitung aus dem
AURRELIA-Prozess kann dabei eine kostenguinstige Alternative zur thermischen De-
aktivierung oder mechanischen Aufbereitung unter Schutzgasatmosphare werden.
Weiter erlaubt die nass-mechanische Aufbereitung auch die Prozessierung von LIB,
welche vorab nicht tiefenentladen und kurzgeschlossen wurden. Dies kann vor allem
bei der Aufbereitung von Geratebatterien angewandt werden, da sich hier bisher solche
Vorbehandlungen 6konomisch und technisch nicht sinnvoll darstellen lassen.

Weitere Erfolgsaussichten sind folgende:

¢ Kenntnisse im Bereich des Batterierecyclings und der mechanischen Aufberei-
tung ausbauen und durch Industrieberatung auch eine Starkung von Unterneh-
men,

e Frihzeitige Erkennung von potentiellen Markten aufgrund der nachhaltigen Ge-
staltung der gesamten Prozesskette von der Demontage bis zum Recycling und
den Erfahrungsaustausch u. a. mit Industriepartnern,

e Aus- und Weiterbildung von Fachkraften fir die Batterierecyclingindustrie, um
die Umsetzung zu beschleunigen.

c) Wissenschaftliche und/oder technische Erfolgsaussichten nach Projektende
(mit Zeithorizont) — u. a. wie die geplanten Ergebnisse in anderer Weise (z. B. fiir
offentliche Aufgaben, Datenbanken, Netzwerke, Transferstellen etc.) genutzt
werden konnen. Dabei ist auch eine etwaige Zusammenarbeit mit anderen Ein-
richtungen, Firmen, Netzwerken, Forschungsstellen etc. darzustellen

e Nutzung der Erkenntnisse und von Anwendungsbeispielen in der Lehre und
Ausbildung,

e Weiterfuhrung des Forschungsansatzes in neuen Forschungsprojekten im Pro-
jektverlauf und direkten Anschluss,

03XP0351B 2



e Nutzung der erzielten Netzwerkverbindungen zu anderen Forschungsinstituten,
sowie Industrieunternehmen fur die Beantragung und Durchfihrung von neuen
Forschungsprojekten,

e Projekt- und Abschlussarbeiten zum Themenbereich (Nass-)Zerkleinerung und
(Nass-)Mechanische Aufbereitung von Lithium-lonen-Batterien.

d) Tabellarische Zusammenfassung von a-c

Lfd. Nr. | Bezeichnung Zeithorizont
1 Transfer der Ergebnisse im Sinne einer Bis 6 Jahre nach Projektende
Industrieberatung
2 Aus- und Weiterbildung von Fachkraften | Bis 3 Jahre nach Projektende
fur die Batterierecyclingindustrie
3 Veroffentlichung in Fachzeitschriften, auf | Bis 2 Jahre nach Projektende
Fachkongressen und Veranstaltungen
4 Nutzung der Erkenntnisse in der Lehre Wahrend der Projektlaufzeit
und danach
5 Fachaustausch im Rahmen des Clusters | Wahrend der Projektlaufzeit
und danach
6 Weiterfiihrung des Forschungsansatzes | Bis 4 Jahre nach Projektende

3. Wissenschaftliche und wirtschaftliche Anschlussfahigkeit fiir eine moégliche not-
wendige nachste Phase bzw. die nachsten innovatorischen Schritte zur erfolgrei-
chen Umsetzung der Ergebnisse

Im Anschluss an das Projekt soll wie folgt an das Vorhaben angekntipft werden:

o Vertiefung der Erkenntnisse und Transfer in die Industrie im Rahmen eines mdglichen
Folgeclusters greenBatt2

e Geplante Folgeprojekte mit Industriebeteiligung im Rahmen von Fdérderaufrufen, wie
z. B. ,clustergoesindustry®

¢ Initiierte Projekte, basierend u. a. auf den Erkenntnissen dieses Vorhabens, wie z. B.
das bereits gestartete EFRE-Projekt ,SeRoBat®

4. Angaben zu Arbeiten, die zu keiner Losung gefiihrt haben

Folgende Arbeiten haben zu keiner Losung gefunden:
1. Mehrstufige Zerkleinerung

Mit Hilfe einer mehrstufigen Zerkleinerung von EV-Modulen wurde erwartet, den Anteil an Ma-
terialverbunden im Schredder-Output weiter zu reduzieren. Die dazu durchgefiihrten Versuche
haben jedoch das Gegenteil gezeigt, weshalb keine weiteren Versuche hierzu durchgefiihrt
wurden.

2. Trocken-mechanische Dichtetrennung mittels Windsichter

Mittels Windsichtung sollte nicht nur eine Abtrennung der massiven Gehauseteile erfolgen,
sondern auch eine Abtrennung der Kunststofffolien sowie anschlieRend eine Separation zwi-
schen Aluminium- und Kupferfolien. Beides hat sich als nicht umsetzbar herausgestellt.
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5. Angaben liber die Einhaltung der Ausgaben- und der Zeitplanung. Abweichungen
sind kurz zu begriinden (bspw. bei vermindertem Mittelabruf).

Siehe finanzieller Verwendungsnachweis.
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