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1. Inhaltlicher Schlussbericht

Das ubergeordnete Ziel des Projektes HVBatCycle ist die Auswahl innovativer, nachhaltiger
und energieeffizienter Prozesse entlang der Wertschopfungskette von Hochvoltbatterien
um die Kreislauffihrung von Batteriematerialien zu ermdglichen. Das Fraunhofer IST hat
sich dabei auf die Resynthese von Kathodenaktivmaterialien fokussiert, und eine
skalierbare und robuste Prozessroute etabliert (AP 6). DarUber hinaus erfolgte eine
okologische und 6konomische Bewertung der im Gesamtprojekt betrachteten Prozesse
(AP 9). Die Ergebnisse dieser Untersuchungen werden nachfolgend anhand der
Arbeitspakete vorgestellt.

AP 6: Skalierbare Herstellung resynthetisierter Kathodenaktivmaterialien

Das Ziel von Arbeitspaket 6 war die Identifizierung, Etablierung und Bewertung einer
skalierbaren Prozessroute fir die Resynthese von Kathodenaktivmaterialien aus
Sekundarrohstoffen. Dabei wurden unterschiedliche Zwischenstufen aus dem Recycling
(Mischhydroxid und Metallsulfate) von Projektpartnern zur Verfligung gestellt und
erfolgreich  resynthetisiert. Die  Fallungsreaktion wurde in  unterschiedlichen
Fallungsreaktoren etabliert und die weitere Prozessroute flexibel geplant und angepasst.

UAP 6.1 Erfassung und Festlegung einer relevanten Prozessroute

Es wurde eine Prozessroute zur Herstellung des Kathodenaktivmaterials NCM622 aus
unterschiedlichen Ausgangsmaterialien festgelegt, die die Moglichkeit zur Skalierung des
Prozesses bietet (Abbildung 1). Der Prakursor wird durch eine Hydroxid-Co-Fallung
hergestellt. Daflir wurden basierend auf einer umfangreichen Literaturrecherche Prozesse
ausgewahlt und getestet, die zum Teil industriell bereits etabliert sind und ein gutes
Upscaling ermoglichen.
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Abbildung 1: Skalierbare Prozessroute fir die Herstellung resynthetisierter Kathodenaktivmaterialien

Die Hydroxid-Co-Fallung zur Herstellung des Prakursormaterials wurde in vier
verschiedenen Fallungsreaktoren unter systematischer Variation von diversen
Formulierungs- und Prozessparametern etabliert und durchgefiihrt. Fir geringe Mengen
Ausgangsmaterial und zur Etablierung der (Re-)Syntheseroute wurde die Synthese im
Rundkolben aus unterschiedlichen Vorstufen durchgefihrt. Fir die Verarbeitung von
groBeren Mengen Ausgangsmaterial wurde die Synthese in einer Rihrwerkskugelmuhle
mit einem Mahlraumvolumen von 540 ml etabliert. Das Upscaling des Prozesses auf eine
RUhrwerkskugelmuhle mit einem Mahlraumvolumen von 1,831 konnte im Projekt
ebenfalls erfolgreich gezeigt werden. Zudem wurde ein kontinuierlicher Prozess zur
Synthese in einem Taylor-Vortex-Reaktor erprobt und etabliert. Die Trocknung der
Materialien wurde abhangig vom Fallungsreaktor im Sprihtrockner oder im Trockenofen
durchgefihrt. Die Kalzinierung der Hydroxidvorstufen zum Kathodenaktivmaterial
erfolgte bei allen Prozessen in einem Hochtemperaturofen. Die Konditionierung des
Materials wurde vor und nach der Kalzinierung in einem Luftstrahlsieb oder Siebturm
durchgefihrt.

Durch die Flexibilitat der Prozesskette konnte die Synthese mit unterschiedlichen
Ausgangsmaterialien durchgeflhrt werden. Zum einen mit den kommerziellen und
recycelten Metallsalzen Nickel-, Mangan- und Cobaltsulfat, zum anderen mit den
Mischhydroxiden NCM(OH), aus dem Recycling. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen
werden in den nachsten UAPs diskutiert.

UAP 6.2 & 6.3 Bewertung der notwendigen Anzahl an Aufbereitungsschritten der
Metallverbindungen & Untersuchung der minimal notwendigen Primarrohstoffe
in Abhangigkeit der Vorbehandlungsstufen der Sekundarmaterialien

Die Ergebnisse der Arbeitspakete UAP 6.2 und 6.3 sind fir eine bessere Ubersicht
gemeinsam dargestellt.

Synthese des Kathodenaktivmaterials aus unterschiedlichen Zwischenstufen im
Rundkolben

FUr die Prozessetablierung wurden als Ausgangsmaterialien fur die Fallung kommerzielle
Metallsalze sowie fur die Lithiierung kommerzielles Lithiumhydroxid und Lithiumcarbonat
verwendet. Die Materialien aus dem Recycling wurden von Projektpartnern zur Verfigung
gestellt. Es wurden die Metallsalze Nickelsulfat (NiSO4) und Cobaltsulfat (CoSO4) sowie



Mischhydroxide aus den Metallen Cobalt, Nickel und Mangan bereitgestellt. Fir die
Lithiilerung des Materials wurden zudem Lithiumcarbonat und Lithiumhydroxid
bereitgestellt.

Die Metallsalze aus dem Recycling hatten eine sehr hohe Reinheit, mit vergleichbaren
Verunreinigungen wie kommerzielle Materialien. Die Synthesen konnten analog zu den
mit primaren Metallsalzen durchgefihrt werden. Es konnten zudem im Vergleich zu
kommerziellen Metallsalzen keine signifikanten Unterschiede in der Stochiometrie,
Morphologie oder Kristallstruktur festgestellt werden. Dies war aufgrund der hohen
Reinheit der bereitgestellten Materialien zu erwarten. Die durchgeflhrten
Aufbereitungsstufen sind demnach vollkommen ausreichend, um ein vergleichbares
Kathodenaktivmaterial herzustellen. Neben der Synthese im Rundkolben konnte die
Synthese auf Basis der Metallsalze auch in den anderen betrachteten Fallungsreaktoren
durchgefihrt werden. Dies wird in einem nachfolgenden Abschnitt naher betrachtet.

Neben den Metallsalzen wurden fir die Synthese zudem Mischhydroxiden aus dem
Recycling eingesetzt. Durch die Reduktion von Aufbereitungsschritten in der
hydrometallurgischen Aufbereitung konnten so Materialien, Energie und Kosten gespart
werden. Vor den Synthesen mit den bereitgestellten Mischhydroxiden wurde zunachst das
stochiometrische Verhaltnis von Nickel, Mangan und Cobalt mittels ICP-OES Uberpruft.
Dafur wurde das trockene Mischhydroxidpulver in Schwefelsaure gel6st. In nahezu allen
untersuchten Proben war der Nickelanteil im Verhaltnis zu Cobalt und Mangan zu hoch
(vgl. Abbildung 2). Ursachen hierflr konnen unter anderem die Oxidation von Mangan
wahrend des Recycling-Prozesses oder wahrend des Ldsens der Mischhydroxide sein.
Durch die Zugabe von kommerziellen oder sekundaren Metallsalzen konnte die chemische
Zusammensetzung erfolgreich auf die angestrebte Stochiometrie angepasst werden. Das
vor der Synthese eingestellte stochiometrische Verhaltnis blieb nach der Synthese
erhalten. Die weiteren Prozessschritte konnten nach einigen Anpassungen ahnlich wie bei
der Verwendung von Metallsalzen als Edukte durchgefihrt werden.
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Abbildung 2: stéchiometrische Zusammensetzung ausgewdhlter Mischhydroxide vor der Anpassung, bestimmt via ICP-
OFS

Die bereitgestellten Mischhydroxide wiesen starkere Verunreinigungen im Vergleich zu
den recycelten Metallsulfaten auf, insbesondere durch Aluminium, Eisen und Kupfer.
Eisenverunreinigungen und auch die zum Teil enthaltenen Lithiumverunreinigungen
konnten wahrend der Synthese reduziert werden. Der GroBteil der Verunreinigungen
wurde jedoch bei der Synthese in die Kristallstruktur eingebaut und konnte nicht selektiv
entfernt werden, ohne gleichzeitig die anderen partikularen Eigenschaften nachteilig zu
beeinflussen. Es muss also entweder der Recyclingprozess entsprechend angepasst
werden, um die Verunreinigungen zu entfernen, oder die bei der Synthese hinzugeflgten
Materialien  mussen  entsprechend aufgereinigt werden. Insbesondere die
Kupferverunreinigungen fiihren dabei beispielsweise zu einer verminderten Qualitat der
Materialien. Die etablierte Prozesskette ist robust gegen Verunreinigungen, sodass es
maoglich war, Partikel mit vergleichbaren morphologischen Eigenschaften (vgl. Abbildung
3), sowie ahnlichen PartikelgroBen nach der Sprihtrocknung im Bereich von 6 pm —
10 um herzustellen.

Abbildung 3: ausgewahlte REM-Aufnahmen des im Rundkolben gefillten Prékursor-Material aus a) kommerziellen
Metallsalzen b) Mischhydroxid



Einfluss der Kalzinierung auf den Prozess

Es wurde unter anderem der Einfluss der Lithiumquelle (Lithiumcarbonat und -hydroxid,
sowohl kommerziell als auch sekundar) auf den Syntheseprozess betrachtet. Im Bezug auf
die  morphologischen Eigenschaften, die Kristallstruktur und die chemische
Zusammensetzung der Proben konnten keine signifikanten Unterschiede festgestellt
werden. Allerdings war die Desagglomeration des Materials bei der Kalzinierung mit
Lithiumcarbonat mit einem hoheren Aufwand verbunden, sodass Lithiumhydroxid als
Quelle bevorzugt wurde. Auch zwischen dem kommerziellen und sekundaren Material
konnten keine signifikanten Unterschiede festgestellt werden, sodass die recycelte
Lithiumquelle fir entsprechende Versuche eingesetzt werden konnte.

Es wurde auBerdem der Einfluss der Kalzinierungstemperatur betrachtet. Fur die
Kalzinierung wurde ein zweistufiger Prozess etabliert. Die Temperatur im Ofen wurde
dabei zunachst 5 h bei 500 °C gehalten. AnschlieBend folgte eine 11-stindige zweite
Haltestufe, in der Zieltemperaturen im Bereich von 750 °C bis 850 °C untersucht wurden.
Dabei wurden sowohl Prakursoren aus recycelten als auch aus primaren Metallsulfaten
untersucht. Hierbei wurden keine signifikanten Unterschiede hinsichtlich der chemischen
Zusammensetzung gefunden. Die Proben bei 850 °C wiesen im Vergleich im XRD eine
etwas bessere Peaktrennung der relevanten Peakpaare (006)/(102) und (008)/(110) auf,
was auf eine verbesserte Kristallstruktur hinweist (vgl. Abbildung 4).
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Abbildung 4: ausgewahlte XRD-Ergebnisse des Kathodenaktivmaterials nach der Kalzinierung bei unterschiedlichen
Temperaturen
Ubertragung der Synthese des Kathodenaktivmaterials in unterschiedlichen
Fallungsreaktoren

Die Etablierung der Prozessroute und der prozessbegleitenden Analytik erfolgte anhand
von Rundkolbenversuchen im LabormaBstab. Der Prozess konnte wahrend des Projektes
erfolgreich auf unterschiedliche MalBstabe skaliert werden. Zunachst erfolgte die
Etablierung des Prozesses in eine Ruhrwerkskugelmuhle mit einem Mahlraumvolumen
von 0,54 L und einem Vorlagebehaltervolumen von 4,5 L. AnschlieBend eine Skalierung



auf eine RUhrwerkskugelmihle mit einem Mahlraumvolumen von 1,83 L und einem
Vorlagebehaltervolumen von 56 L. Der Prozess wurde auBerdem in einen Taylor-Vortex-
Reaktor Ubertragen und etabliert.

Ruhrwerkskugelmuhle

Die Skalierung vom Rundkolben auf die RUhrwerkskugelmihle konnte erfolgreich
durchgefihrt werden. Die zwei Eduktlosungen (Metallsulfat- und Fallungslésung) wurden
Uber Tropftrichtern in den Vorlagebehalter gegeben. Durch die Dosierung der
Fallungslosung wurde der angestrebte pH-Wert eingestellt. Die ermittelten
Fallungsparameter, Konzentration der Metallsalze in der Metallsulfatlosung, sowie die
Konzentrationen von Natriumhydroxid und Ammoniak in der Fallungslosung konnten auf
Basis der Versuche im Rundkolben in den groBeren MaBstab Uberfihrt und dort mittels
systematischer Parametervariation validiert und angepasst werden. Auch die Temperatur
und Alterungszeiten lieBen sich von den Rundkolbenversuchen erfolgreich auf die
Ruhrwerkskugelmuhle Ubertragen. Nach der Zugabe eines definierten Volumens der
Metallsulfatlosung wurde das Produkt fur die Alterung aus der Ruhrwerkskugelmuhle
entnommen und bei Reaktionstemperatur gerihrt. Der Waschprozess des Prakursor-
Materials musste aufgrund der geringeren Massenkonzentration angepasst werden. Die
weitere Prozessroute Uber die Trocknung im Sprihtrockner und Kalzinierung im Ofen
konnte ebenfalls erfolgreich von der Synthese im Rundkolben auf die
Rihrwerkskugelmuhle Gbertragen werden.

Zur Prozesscharakterisierung wurden wahrend der Synthese in festgelegten Zeitabstanden
Proben entnommen und die PartikelgroBe ermittelt. Die mittlere PartikelgroBe Dxso der
gefallten Prakursoren betrug nach 5 Minuten in der Regel teils deutlich Gber 7 ym und
nach der Synthese teils deutlich unter 3 um. Diese kleineren Prakursoren konnten wahrend
des Spruhtrocknungsprozesses aufwachsen werden und bildeten spharische Partikel mit
einer mittleren PartikelgroBe Dxso von > 7 um. Diese Partikelgro3e entspricht etwa der aus
der Fallung im Rundkolben. Die PartikelgroBenverteilungen des Materials aus der
Ruhrwerkskugelmuahle waren jedoch deutlich enger verteilt und deuten daher auf eine
bessere Prozesskontrolle hin. Das in der RUhrwerkskugelmuhle hergestellte Material war
morphologisch vergleichbar mit dem Material aus dem Rundkolben (vgl. Abbildung 6 a
und b). Auch das angestrebte stochiometrische Verhaltnis von NCM622 wurde erreicht.
Bei der elektrochemischen Charakterisierung zeigte sich nur eine etwas niedrigere
Entladekapazitaten im Vergleich zum kommerziellen Kathodenaktivmaterial (vgl.
Abbildung 5).
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Abbildung  5:  Elektrochemische  Charakterisierung von  Kathodenaktivmaterialien —aus unterschiedlichen
Fallungsreaktoren in Halbzellen (vs. Li/Li*)

Abbildung 6: ausgewdhlte REM-Aufnahmen des Prakursor-Material aus kommerziellen Metallsalzen bei der Synthese
(@) im Rundkolben (b) in der kleineren Mhle, sowie Metallsalzen aus Recycling Route bei der Synthese (c) in der
kleinen Mdihle (d) in der groBen Mdhle (e) im Taylor-Vortex-Reaktor



Nach der Etablierung des Prozesses mit kommerziellen Edukten, wurde der Prozess in der
RUhrwerkskugelmuhle erfolgreich auf sekundare Metallsalze (Nickelsulfat und
Cobaltsulfat) Ubertragen. Hierbei konnten die angestrebten morphologischen (vgl.
Abbildung 6c) und stochiometrischen Eigenschaften erreicht werden. Die mittlere
PartikelgroBe Dxso der hergestellten Partikel lag nach dem Sprihtrocknen bei Werten
zwischen 8 und 8,5 um. Die Ubertragung auf die sekundéaren Metallsalze konnte damit
erfolgreich demonstriert werden.

Auch die Skalierung des Prozesses Uber die aus dem Projekt beschafften
Ruhrwerkskugelmuihle mit einem Mahlraumvolumen von 1,83L wund einem
Vorlagebehaltervolumen von 56 L konnte nach gezielten Vorversuchen erfolgreich
durchgefihrt werden. Hierbei zeigte sich in den durchgeflhrten Versuchen, eine gute
Ubertragbarkeit der Fallungsparameter, wie die Konzentration der Metallsalze in der
Metallsulfatlosung, die Konzentrationen von Natriumhydroxid und Ammoniak in der
Fallungslauge, sowie die Alterungsdauer. Die Dosierungsrate und die Versuchsdauer
wurden aufgrund des erhohten Vorlagebehaltervolumens deutlich erhoht. Um eine
moglichst gute Vergleichbarkeit zu gewahrleisten, wurde angestrebt ahnliche
Massenkonzentrationen in den verschiedenen Muhlensystemen am Ende der Versuchszeit
zu erreichen. Bei der kleineren Muhle konnte in einer Versuchsreihe beispielsweise eine
Massenkonzentration von 44,2 g/L erreicht werden, wohingegen der Wert bei der
groBeren Muhle bei 43,7 g/L lag. Der Verlauf der PartikelgroBe wahrend des Versuches
war ebenfalls fir beide Muhlen relativ ahnlich (siehe Abbildung 7), was auf eine gute
Skalierbarkeit des Prozesses hindeutet. Infolge der langeren Versuchszeit wurden mit der
groBeren MUhle nach Abschluss der Reaktion geringere mittlere PartikelgroBen erreicht.
Es wurde ein stochiometrisches Verhaltnis (Ni:Mn:Co) im getrockneten Prakursor-Material
von 0,62:0,19:0,19 erreicht.
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Abbildung 7: Verlauf der mittleren PartikelgroBe Dxso wdhrend eines ausgewdhlten Syntheseprozesses zur
Prozesstibertragung von der kleinen in die groBe Rihrwerkskugelmiihle



Taylor-Vortex-Reaktor

Die Skalierung des Prozesses auf den kontinuierlich betriebenen Taylor-Vortex-Reaktor
(TVR) konnte ebenfalls erfolgreich durchgefiihrt werden. Anders als in den anderen
betrachteten Fallungsreaktoren werden im TVR drei Eduktstrome in den Reaktor gefiihrt.
Die Metallsulfatiosung bestehend aus Nickel-, Cobalt-, und Mangansulfat, eine
Ammoniaklosung und eine Natriumhydroxidlosung. Aus diesem Grund wurden zunachst
umfangreiche systematische Anpassungen der Formulierung und Prozessbedingungen
durchgeflhrt. Untersuchte Parameter waren unter anderem das molare Verhaltnis von
Ammoniak zu den Metallsulfaten, die Metallsulfatkonzentration, Prozesstemperatur und
der pH-Wert. Die Dosierrate der Natriumhydroxidlésung wird durch den TVR automatisch
geregelt, um den pH-Wert Uber die gesamte Prozessdauer konstant zu halten. Der
stationare Zustand des Reaktors wird nach etwa 4-6 Verweilzeiten erreicht. Aus diesem
Grund musste der Reaktor zunachst 24 h eingefahren werden, um Uber die Versuchszeit
gleichbleibende Prakursor-Eigenschaften zu erzielen.

Die Trocknung des Materials konnte im Trockenschrank durchgefuhrt werden, da die im
TVR hergestellten Prakursor-Partikel bereits eine spharische Morphologie aufwiesen. Nach
der Trocknung lag das Prakursor-Material stark agglomeriert vor. Die Desagglomeration
wurde mit einem Luftstrahlsieb durchgefihrt. Die Kalzinierung erfolgte mit den zuvor
etablierten Bedingungen mit Lithiumhydroxid, zunachst fiar 5h bei 500 °C und
anschlieBend fur 11 h bei 850 °C.

Das im TVR synthetisierte Kathodenaktivmaterial erreicht etwas hohere spezifische
Entladekapazitaten im Vergleich zum Material aus der kleinen Ruhrwerkskugelmuhle und
dem kommerziellen Referenzmaterial (vgl. Abbildung 5). Ursache daflr konnte
beispielsweise sein, dass in Folge der verbesserten Durchmischung im Prozessraum des
Taylor-Vortex-Reaktors eine homogenere Verteilung der Ubergangsmetalle erzielt wird
und somit hochwertigere Aktivmaterialpartikeln hergestellt werden kénnen.

UAP 6.4 Etablierung der prozessbegleitenden Analytik zur strukturellen und
chemischen Charakterisierung der Eingangs-, Zwischen- und Endprodukte

Es wurden unterschiedliche prozessbegleitende Analysemethoden etabliert. Die
PartikelgroBe der Prakursoren und des kalzinierten Kathodenaktivmaterials wurde mittels
Laserbeugung bestimmt. Die chemische Zusammensetzung der Ausgangsmaterialien,
Prakursoren und des kalzinierten Kathodenaktivmaterials wurde mittels ICP-OES oder ICP-
MS bestimmt und die Morphologie mittels REM-Aufnahmen. Das hergestellte
Kathodenaktivmaterial wurde zusatzlich mittels XRD hinsichtlich seiner Kristallstruktur
untersucht. Die elektrochemischen Eigenschaften des Kathodenaktivmaterials wurden in
Knopfzellen gegen Lithium getestet. Die Ergebnisse dieses Arbeitspaketes werden fur eine
bessere Ubersicht direkt in den jeweiligen UAPs mit den dort erzielten Ergebnissen
diskutiert.



UAP 6.5 Ubertragung bestehender und gewonnener Kenntnisse auf
industrierelevante Verfahren zur wirtschaftlichen und nachhaltigen Herstellung
von resynthetisierten Aktivmaterialien

Aufgrund der Ergebnisse in UAP 6.3 und 6.4 wurde neben der Rihrwerkkugelmihle
zudem der Taylor-Vortex-Reaktor als Fallungsreaktor fur die Kreislauffihrung der
Materialien ausgewahlt. Neben der Skalierung der Synthese wurden auch die weiteren
Schritte der Prozesskette, wie das Ansetzen der Losungen, der Waschprozess, die
Trocknung, die Desagglomeration, die Lithiierung und die Kalzinierung skaliert. Die
Eduktlosungen mussten flr die Synthese nach dem Losen zusatzlich filtriert werden.
AuBerdem stellte insbesondere der Waschvorgang eine Herausforderung dar, da die
vergroBerte Oberflache des Filterkuchens in der groBeren Nutsche zu einem inhomogenen
Filterkuchen flhrte. Durch die Anpassung des Waschprozesses konnte diese
Herausforderung jedoch fast vollstandig gelost werden. Auch die Verwendung des
Trockenofens flr die Trocknung des Materials erforderte einen zusatzlichen
Deagglomerationsschritt, um eine ausreichend gute Vermischung des Prakursors mit dem
Lithiumhydroxid zu gewahrleisten. Die notwendigen Skalierungen konnten im Rahmen
dieses Arbeitspakets erfolgreich umgesetzt werden.

Die Ausgangsmaterialien fUr die Synthese des CAM im ersten Materialkreislauf stammen
aus AP3. Es wurden Mischhydroxide, sowie Cobaltsulfat und Nickelsulfat bereitgestellt.
Die Synthese erfolgte kontinuierlich. Die Metallsalze hatten nur geringe Verunreinigungen
und die Synthese konnte ohne nennenswerte Herausforderungen durchgefuhrt werden.
Die Lithiierung des Prakursor-Materials erfolgte mit sekundarem Lithiumhydroxid, welches
ebenfalls durch AP3 bereitgestellt wurde. Es wurde ein stochiometrische Verhaltnis von
Ni:Mn:Co von 0,58:0,21:0,21 reproduzierbar Uber die gesamte Versuchszeit hergestellt.
Das hergestellte Kathodenaktivmaterial hatte einen Dxso von 5,9 um. Es konnten
erfolgreich Uber 3 kg Kathodenaktivmaterial an AP 7 Ubergeben werden.

Das stochiometrische Verhaltnis des von AP 3 bereitgestellten Mischhydroxids aus dem
ersten Materialkreislauf wies ein Verhaltnis (Ni:Mn:Co) von 0,67:0,19:0,14 auf. Die
Anpassung des stochiometrischen Verhaltnisses wurde mit recyceltem Cobaltsulfat und
kommerziellem Mangansulfat durchgefihrt, sodass fir das synthetisierte Prakursor-
Material ein Verhaltnis (Ni:Mn:Co) von 0,6:0,2:0,2 erzielt werden konnte. Das
Mischhydroxid aus dem Recyclingprozess wies insbesondere hohere Schwefel- und
Magnesiumverunreinigungen im Vergleich zum kommerziellen Referenzmaterial auf.
Diese Verunreinigungen haben den Prozess signifikant beeinflusst und flhrten zu deutlich
erhohtem Arbeitsaufwand bei der Verarbeitung des synthetisierten Materials. Die
Verunreinigungen konnten durch die Synthese nicht entfernt werden. Zudem konnten die
prozessbedingten Verunreinigungen Natrium und Schwefel durch den Waschvorgang im
Vergleich zu der Metallsulfatroute aufgrund von veranderten partikularen Eigenschaften
weniger effektiv entfernt werden. Die Partikel des Kathodenaktivmaterials wiesen einen
Dxso von 6,7 pm auf. Es konnten erfolgreich Uber 2,3 kg Kathodenaktivmaterial an AP 7
Ubergeben werden.



Beim zweiten Materialkreislauf konnten aufgrund der geringeren Stoffstrome in den
unterschiedlichen Arbeitspaketen tber die jeweiligen Recyclingprozesse nicht ausreichend
Material zurickgewonnen werden, um erneut die Kathodenaktivmaterialsynthese
kontinuierlichen Prozess durchzufthren. Aus diesem Grund musste die Synthese im
Rundkolben durchgefihrt werden. Bei der Vorbereitung des Ausgangsmaterials kam es
auBerdem zu vereinzelten Herausforderungen aufgrund der erhéhten Verunreinigungen.
Die hdheren Verunreinigungen resultierten daraus, dass der zweite Materialkreislauf auch
in den anderen Arbeitspaketen in kleineren und somit technologisch weniger ausgereiften
Anlagen und Prozessen aufbereitet wurde. Das stochiometrische Verhaltnis nach dem
Recycling entsprach etwa dem angestrebten Verhaltnis von (Ni:Co:Mn) 0,6:0,2:0,2 und
musste daher nicht mit Metallsalzen angepasst werden. Nach der Synthese wurde dieses
stochiometrische Verhaltnis ebenfalls erreicht. Die Trocknung erfolgte im Trockenschrank
und wurde anschlieBend deagglomeriert. Nach der Kalzinierung wurde eine mittlere
PartikelgroBe Dxso von 18,9 um erreicht. Insgesamt konnten flir den zweiten
Materialkreislauf 13 g Kathodenaktivmaterial synthetisiert und an AP 7 Ubergeben
werden.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die Synthese der Kathodenaktivmaterialien
mit Edukten aus dem Recycling erfolgreich skaliert und eine wiederholte Resynthese
durchgeflhrt werden konnte. Flr eine ressourcenschonende Prozessauslegung ist jedoch
eine gute Qualitat der Edukte notwendig, da eine selektive Abtrennung der
Hauptverunreinigungen prozessbedingt nicht realisierbar ist und zu erhohtem
Verarbeitungs- und Ressourcenaufwands wahrend des Syntheseprozesses fuhren.

AP 9: Okonomisch-6kologische Bewertung

Das Ziel von Arbeitspaket AP9 war die 6kologische und 6konomische Bewertung der im
Projekt untersuchten und fokussierten Demontage-, Recycling-, Rickgewinnungs- und
Resyntheseprozesse zur Kreislauffihrung von ausgewahlten Batteriematerialien. Dafur
wurden nickelreiche Lithium-lonen-Batteriezellen (NMC622-Pouchzellen) auf Basis dieser
Sekundarmaterialien gefertigt und mit Referenzzellen auf Basis von Primarmaterial
verglichen. Die Okobilanz (Life Cycle Assessment, LCA) wurde nach den Vorgaben der ISO
14040/14044 durchgeflihrt und ein ausfihrlicher Bericht dazu erstellt. Eine abschlieBende
kritische Prifung dieser LCA-Studie erfolgte durch zwei unabhangige, externe
Sachverstandige der DEKRA Assurance Service GmbH nach ISO 14071.

UAP 9.1 - Festlegung von Ziel- und Untersuchungsrahmen sowie
Zusammenfiihrung von Energie- und Stoffstromdaten

Das Ziel der LCA-Studie war die Analyse der potentiellen Umweltwirkungen bei der
umfassenden Rlckgewinnung von Wertstoffen aus Hochvolt-Lithium-lonen Batterien
unter Einhaltung der von der EU zukinftig geforderten Recyclingeffizienz (hier fur Lithium,
Nickel, Cobalt), der anschlieBenden Aufarbeitung zu Batteriematerialien
(Kathodenaktivmaterial NMC622, Anodenmaterial Graphit und Elektrolytbestandteil
Ethylmethylcarbonat, EMC) und dem Wiedereinsatz in einer spezifischen NMC622-



Pouchzelle. Durch die Identifikation der dkologischen Hotspots der Prozesskette und einen
Vergleich mit Referenzzellen auf Basis von Primarmaterial sollten Verbesserungspotentiale
fur die Prozessgestaltung zur Kreislauffihrung abgeleitet werden.

Untersuchungsrahmen:

Es werden zwei Produktsysteme gegenibergestellt, die ,, Sekundarmaterialzelle” und die
.Primarmaterialzelle” als Referenz. Das Produktsystem Sekundarmaterialzelle beschreibt
die Herstellung der projektspezifischen NMC622-Pouchzelle aus den sekundaren
Batteriematerialien (sekundares NMC622, Graphit, EMC), die im Rahmen des Projekts im
ersten Materialkreislauf zurlickgewonnen und resynthetisiert wurden und die
entsprechenden Primarmaterialien der Referenzzelle jeweils zu 100% ersetzen. Die
Ubrigen Elektroden-, Elektrolyt- und Zellbestandteile (z.B. Stromableiterfolien, Separator,
Pouchfolie, Binder, Additive etc.) sind identisch mit denen der Primarmaterialzelle. Im
Produktsystem Primarmaterialzelle wird die Herstellung der NMC622-Pouchzelle aus
kommerziell erhaltlichen primaren Batteriematerialien (primares NMC622, Graphit, EMC)
betrachtet. Die Systemgrenze umfasst somit alle Prozesse von der Rohstoffgewinnung bis
zur Zellfertigung bei der Primarmaterialzelle. Die Systemgrenze der Sekundarmaterialzelle
musste im Projektverlauf angepasst werden. Ausgangspunkt ist nun nicht mehr ein
gesamtes Altbatteriesystem, sondern ein Altbatteriemodul, wodurch die Prozessschritte
Entladung und Demontage des Batteriesystems entfallen. Die Systemgrenze umfasst
somit die lastenfreie Aufnahme des Altbatteriemoduls (sekundare Rohstoffquelle) und alle
Prozessschritte der Recycling- und Resyntheseroute, die im Projekt fokussiert wurden, bis
hin zur Zellfertigung. Die sogenannte Funktionelle Einheit dient als Vergleichsbasis fur die
beiden Produktsysteme und ist hier festgelegt als 1 kWh Nennkapazitat, die sich aus der
im Projekt gemessenen Anfangskapazitat (in Ah) und der Nennspannung (hier 3,7 V)
ergibt. Der jeweilige Referenzfluss ist definiert als das Zellgewicht, das zur Bereitstellung
von 1 kWh Nennkapazitat erforderlich ist (in kg/kWh). Diese und weitere wichtige Punkte
des Untersuchungsrahmens sind in Tabelle 1 zusammengestellt.

Tabelle 1: Untersuchungsrahmen fir die 6kologische und 6konomische Bewertung

Produktsystem Sekundarmaterialzelle Primarmaterialzelle
(Referenz)
Systemgrenze ab Recycling Altbatterie- | von Rohstoffgewinnung bis
modul bis Zellfertigung Zellfertigung
Funktionelle Einheit 1 kWh Nennkapazitat
Referenzfluss 9,35 kg/kWh 6,49 kg/kWh
Allokation/Gutschrift Gutschriften fur sekundare keine Allokation
Uberschussmaterialien erforderlich
Software, LCI-DB LCA for experts, Sphera-DB
Wirkungskategorien/- Methodensatz EF 3.1:
abschatzungsmethoden »  Klimawandel (GWP100) [kg CO,-aq.]
= Ressourcenverbrauch, fossil (ADProssi) [MJ]
= Ressourcenverbrauch, min./metall. (ADP) [kg Sb-aq.]
» Versauerung (AE) [mol H+-aq.]




= QOkotoxizitat/StBwasser (CTUe) [CTUe]

=  Humantoxizitat/Krebs (CTUh) [CTUN]

Methodensatz ReCiPe 2016 v1.1 (H):

» Ressourcenverbrauch, min./metall. (SOP) [kg Cu-aq.]

Annahmen und - je 100% Sekundarmaterial | - je 100% Primarmaterial
Einschrankungen (NMC622, Graphit, EMC) (NMC622, Graphit, EMC)
- Entwicklungsstand - etablierte Technologie
(Projekt), Labor- bis (Literatur),
Pilotmalstab Industriemal3stab

- Gutschrift fir sekundares
Uberschussmaterial

- keine Gutschrift far
Nebenfraktionen aus Nicht-
Zellbestandteilen (z.B.
Modulgehause)

UAP 9.2 — Aufbau von Energie- und Stoffstrommodellen

Grundlage fur die modular aufgebauten Energie- und Stoffstrommodelle fir die
Sekundar- und Primarmaterialzelle bilden die SystemflieBbilder (Abbildung 8, Abbildung
9) und die erhobenen Daten zur Quantifizierung der Energie- und Stoffstrome, die als In-
und Outputs fir die einzelnen Prozesse der dargestellten Prozessmodule identifiziert und
in Sachbilanztabellen zusammengefihrt wurden. Die SystemflieBbilder sowie die Energie-
und Stoffstrommodelle wurden in drei Abschnitte gegliedert:

1a) Recycling- und Resyntheseroute (vom Altbatteriemodul bis zu den sekundaren
Batteriematerialien NMC622, Graphit und EMC) — fUr die Sekundarmaterialzelle

1b) Referenzroute (von der Rohstoffgewinnung bis zur Herstellung der primaren
Batteriematerialien NMC622, Graphit und EMC) — fir die Primarmaterialzelle

2) Elektroden-, Elektrolyt- und Zellfertigung (auf Basis der sekundaren bzw. primaren
Batteriematerialien) — fUr die Sekundar- und Primarmaterialzelle
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(Altbatteriemodul bis sekundare Batteriematerialien NMC622, Graphit, EMC), Abschnitt 2 (grau): Elektroden-,
Elektrolyt- und Zellfertigung (sekundére Batteriematerialien bis Sekundarmaterialzelle)
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Abbildung 9: SystemflieBbild fir die Primarmaterialzelle, Abschnitt 1b: Referenzroute (Rohstoffgewinnung bis primére
Batteriematerialien NMC622, Graphit, EMC), Abschnitt 2 (grau): Elektroden-, Elektrolyt- und Zellfertigung (primére
Batteriematerialien bis Primdrmaterialzelle)

FUr die im Projekt fokussierte Recycling- und Resyntheseroute (Abschnitt 1a) wurden die
Versuchsdaten bei den Projektpartnern erhoben, die sich auf die jeweils prozessierte
Menge beziehen (0,25 - 100 kg). Die Route beinhaltet folgende Schritte:

- Mechanisch-thermische Aufarbeitung: Zerkleinerungs-, Trenn- und Pyrolyse-
verfahren, bei der zwei Wertstoffstrome (Elektrolytkondensat und pyrolysierte
Schwarzmasse) separiert werden

- Elektrolytkondensat-Aufbereitung: destillatives Verfahren zur Abtrennung der
Hauptkomponente EMC aus dem Elektrolytkondensat

- Chemische Konditionierung: hydrometallurgisches Verfahren, bei dem aus der
pyrolysierten Schwarzmasse nacheinander drei Wertstoffstrome getrennt werden
(Lithiumcarbonat mit anschlieBender Konversion in Lithiumhydroxid, rohes Graphit
und Mischhydroxid mit Nickel, Cobalt und Mangan in geléster Form)

- Rekonditionierung  Graphit: Hochtemperaturprozess zur Erzeugung von
batteriefahigem Graphit als Anodenmaterial



- Resynthese Aktivmaterial: Fallung des Prakursors aus dem Mischhydroxid,
Trocknung und Kalzinierung mit sekundarem Lithiumhydroxid zu NMC622

Die resultierenden Mengenverhaltnisse sowohl der drei sekundaren Batteriematerialien
(EMC, Graphit, NMC622) als auch der Zwischenprodukte Mischhydroxid und
Lithiumhydroxid sind abhangig von der Zusammensetzung des Ausgangsmaterials und
von der Effizienz aller beteiligten Prozessschritte. Zur Erflllung der Zielanforderung, die
primaren Batteriematerialien jeweils zu 100% durch sekundare Batteriematerialien zu
ersetzen, wurden zur Anpassung der resultierenden an die erforderlichen
Mengenverhaltnisse sogenannte Verteiler in die Modelle eingefuhrt (Abbildung 8). Das
Material mit dem geringsten Anteil wirkt limitierend und wird zu 100% eingesetzt (hier
EMC und Lithiumhydroxid). Uberschisse aus den Ubrigen Materialien werden mit
Gutschriften kompensiert, um eine Vergleichbarkeit mit dem Referenzsystem zu
gewabhrleisten. Da das Uberschussige Mischhydroxid ein Zwischenprodukt darstellt, das
nicht direkt durch ein entsprechendes primares Material ersetzt werden kann, wurde eine
Weiterverarbeitung mit primarem Lithiumhydroxid zu NMC622 modelliert und eine Netto-
Gutschrift hierflr vergeben.

Die Modellierung der Referenzroute (Abschnitt 1b) zur Herstellung der primaren
Batteriematerialien basiert auf Literatur- und Datenbankdaten und bezieht sich auf
generische Herstellungsverfahren im industriellen MafBstab. Im Gegensatz zur Recycling-
und Resyntheseroute, bei der aus einer gemeinsamen sekundaren Rohstoffquelle
(Altbatteriemodul) die drei Batteriematerialien in einem gekoppelten Mengenverhaltnis
ruckgewonnen werden, werden die drei primaren Batteriematerialien unabhangig
voneinander in separaten Prozessen wie folgt hergestellt:

- NMC622: Cofallung der einzelnen Metallsulfate (Nickel-, Cobalt-, Mangansulfat)
im stochiometrischen Verhaltnis und Kalzinierung mit einer Lithiumverbindung
(hier angepasst auf Lithiumhydroxid). Literaturbasis: Crenna et al. 2021, Dai et al.
2018, Wang et al. 2022

- Graphit: Herstellung von natlrlichem Graphit (Abbau von Graphiterz,
Anreicherungs- und Aufbereitungsverfahren) nach Engels et al. 2022

- EMC: katalysierte Umesterung von Dimethylcarbonat (DMC), welches durch
oxidative Carbonylierung aus Methanol, Synthesegas und Sauerstoff hergestellt
wird. Verwendung des Sphera-Datensatzes fir DMC.

Die Elektroden-, Elektrolyt- und Zellfertigung (Abschnitt 2) wurde bis auf die Verwendung
der sekundaren bzw. primaren Batteriematerialien identisch durchgefihrt. Durch die im
Projekt festgelegte Spezifikation der NMC622-Pouchzelle sind die eingesetzten Mengen
der drei Batteriematerialien je kg Zelle wie folgt definiert und fur die Primar- und
Sekundarmaterialzelle gleich:

0,172 kg EMC + 0,184 kg Graphit + 0,258 kg NMC622



Die gemessene Nennkapazitat der Sekundarmaterialzelle erreichte jedoch nur ca. 70%
der gemessenen Nennkapazitat der Primarmaterialzelle und wurde entsprechend fir den
Referenzfluss berlcksichtigt (s. Tabelle 1).

UAP 9.3 - Quantifizierung von Umweltwirkungen und Kosten

Aufbauend auf den erstellten Energie- und Stoffstrommodellen wurden die potentiellen
Umweltwirkungen und Kosten quantifiziert.

Umweltwirkungen

Die Okologische Bewertung bezieht sich zunachst auf das Basismodell, das die im Projekt
durchgeflihrten Prozesse auf Basis der erhobenen Daten und Informationen in Bezug auf
den derzeitigen Entwicklungsstand widerspiegelt. Fir das Basismodell wurden Hotspot-
und Beitragsanalysen flr alle betrachteten Wirkungskategorien durchgefihrt. Dabei
identifizierte und im Projektverlauf diskutierte Verbesserungsoptionen wurden in Form
von Szenarioanalysen untersucht.

Im Folgenden sind die Ergebnisse der Wirkungsabschatzung fir das Basismodell der
Sekundarmaterialzelle in Bezug auf die Funktionelle Einheit (1 kWh Nennkapazitat)
exemplarisch far die Wirkungskategorien Klimawandel (GWPi0) (Abbildung 10),
Versauerung (AE) (Abbildung 11) und mineralisch-metallische Ressourcennutzung (SOP)
(Abbildung 12) dargestellt. Die Ergebnisse gliedern sich in die einzelnen Prozessabschnitte,
Gutschriften fir die Uberschussmaterialien NMC622 und Graphit sowie den Nettobeitrag
fur das Uberschissige Mischhydroxid (NMC-Netto-MH). Zudem ist das kumulierte
Ergebnis flur die gesamte Route der Sekundarmaterialzelle dem Gesamtergebnis fir die
Primarmaterialzelle (Referenz) gegenlbergestellt.
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Abbildung 10: Treibhauspotential entlang der Recycling- und Resyntheseroute der Sekundarmaterialzelle

In der Wirkungskategorie Klimawandel ist der Beitrag aus der Rekonditionierung des
Graphits dominierend, der wiederum auf den hohen Energieverbrauch des
Hochtemperaturofens mit geringer Umsatzkapazitat (maximal 0,25 kg pro Durchgang)



zurlckgeht. Das Treibhauspotential fir die gesamte Herstellungsroute der
Sekundarmaterialzelle Gbersteigt das Treibhauspotential der Primarmaterialzelle
(gesamt_Ref.) bei weitem.
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Abbildung 11: Versauerungspotential entlang der Recycling- und Resyntheseroute der Sekundarmaterialzelle

Auch in der Wirkungskategorie Versauerung spielt der Beitrag durch die Regraphitisierung
eine dominierende Rolle. Dieser lasst sich auf die saurebildenden Emissionen aus der
Energiebereitstellung zurtckflhren. Es lassen sich aber auch deutliche Einsparungen an
saurebildenden Emissionen durch die vermiedene Primarherstellung von NMC622
(Gutschriften) verzeichnen.
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Abbildung 12: Mineralisch-metallische Ressourcennutzung entlang der Recycling- und Resyntheseroute der
Sekundarmaterialzelle

In der Wirkungskategorie mineralisch-metallische Ressourcennutzung mit dem Indikator
SOP (Surplus Ore Potential) ist eine deutliche Ressourceneinsparung gegenuber der
Primarmaterialzelle zu verzeichnen. Der hohe Beitrag aus der Graphit-Rekonditionierung
ist wiederum auf den hohen Energieverbrauch des Hochtemperaturofens und dem damit



verbundenen mineralischen Ressourcenverbrauch zuriickzufthren. Dieser wird jedoch
durch die vermiedene metallische Ressourcennutzung bei der Primarherstellung von
NMC622 und Graphit (Gutschriften) Gberkompensiert.

Szenarioanalyse

Die Hotspot-Analyse fir das Basismodell zeigt durchgehend einen Hotspot durch den
hohen Elektrizitatsbedarf bei der Rekonditionierung des Graphits auf. Zudem wurden im
Projektverlauf Verbesserungsoptionen gegentiber den im Basismodell abgebildeten
Versuchsbedingungen identifiziert. Versuchsbedingungen im Basismodell sind:

- eine geringe Rickgewinnungsrate fir das Elektrolytlosemittel EMC, da nur die
reinste Fraktion flr die Weiterverarbeitung zum Elektrolyten verwendet wurde

- Materialverluste bei der Resynthese durch noch enthaltene Verunreinigungen aus
dem Vorprozess

- die auf zehn Tage begrenzte Versuchszeit fur die Resynthese mit dem kontinuierlich
betriebenen Taylor-Vortex-Reaktor, dessen Effizienz mit der Betriebsdauer steigt, da
zu Prozessbeginn die erste 24h-Charge immer verworfen werden muss

Daher wurden folgende Szenarien zur Untersuchung von Verbesserungspotentialen
gegenulber dem Basismodell definiert:

Sz-E: hoher EMC-Ausbeute durch Verwendung von weiteren reinen Fraktionen
fur die Weiterverarbeitung zum Elektrolyten

Sz-EN1: hohere NMC622-Ausbeute durch  Annahme zuklnftig geringerer
Materialverluste bei der Resynthese (zusatzlich zu Sz-E)

Sz-EN2: hohere Prakursor-Ausbeuten durch Effizienzsteigerung des kontinuierlichen
Taylor-Vortex-Reaktors (Annahme einer langeren Betriebsdauer (100 Tage))
(zusatzlich zu Sz-EN1)

Sz-EN2G: geringerer Energiebedarf fUr die Graphit-Rekonditionierung durch
Annahme einer alternativen Ofen-Technologie im Industriemal3stab (wie bei
lyer & Kelly (2022) fur die Graphitisierung von synthetischem Graphit
beschrieben) (zusatzlich zu Sz-EN2)

Durch die Annahmen in den beschriebenen Szenarien verandern sich die Material- und
Energiemengen sowie der zu berlcksichtigenden Gutschriften. Im Folgenden sind die
Ergebnisse der Wirkungsabschatzung fur die vier Szenarien im Vergleich zum Basismodell
der Sekundarmaterialzelle und zur Primarmaterialzelle (Referenz) dargestellt, wiederum
exemplarisch far die Wirkungskategorien Klimawandel (GWPio) (Abbildung 13),
Versauerung (AE) (Abbildung 14) und mineralisch-metallische Ressourcennutzung (SOP)
(Abbildung 15).
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Abbildung 13: Szenarioanalyse zum Treibhauspotential (GWPio0) der Sekundarmaterialzelle (Basis = Basismodell, Sz-E =
Erhéhung Ausbeute EMC, Sz-ENT = + Erhéhung Ausbeute NMC622, Sz-EN2 = + Erhéhung Nutzung MH, Sz-EN2G =
Reduzierung Energie fur Regraphitisierung)) gegenuber der Primarmaterialzelle (Referenz)

Das Treibhauspotential der Sekundarmaterialzelle kann durch eine Erhohung der
Ausbeute an EMC, das fir die Bilanz als limitierender Faktor fur einen 100%-Ersatz in der
Zelle identifiziert wurde, erheblich reduziert werden. Eine weitere entscheidende
Reduzierung des Treibhauspotentials kann durch eine potentiell starke Reduzierung des
Energiebedarfs bei der Regraphitisierung (hier Annahme einer alternativen Ofen-
technologie im Industriemal3stab) erreicht werden.
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Abbildung 14: Szenarioanalyse zum Versauerungspotential (AE) der Sekundarmaterialzelle (Basis = Basismodell, Sz-E =
Erhéhung Ausbeute EMC, Sz-ENT = + Erhéhung Ausbeute NMC622, Sz-EN2 = + Erhéhung Nutzung MH, Sz-EN2G =
Reduzierung Energie fir Regraphitisierung)) gegeniber der Primarmaterialzelle (Referenz)

Das Versauerungspotential flr die Sekundarmaterialzelle kann durch die in den Szenarien
angenommene Erhohung der Ausbeuten deutlich reduziert werden. Eine potentielle
Reduzierung des Energiebedarfs bei der Regraphitisierung flhrt zu einer weiteren starken



Minderung des Versauerungspotentials, das in diesem Fall sogar geringer ist als das der
Primarmaterialzelle.
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Abbildung 15: Szenarioanalyse zur mineralisch-metallischen Ressorcennutzung (SOP) der Sekundérmaterialzelle (Basis
= Basismodell, Sz-E = Erhéhung Ausbeute EMC, Sz-ENT = + Erhéhung Ausbeute NMC622, Sz-EN2 = + Erhéhung
Nutzung MH, Sz-EN2G = Reduzierung Energie fiir Regraphitisierung)) gegeniiber der Primarmaterialzelle (Referenz)
Eine  Minderung des mineralisch-metallischen  Ressourcenverbrauchs bei der
Sekundarmaterialzelle gegenliber der Primarmaterialzelle konnte bereits fUr das
Basismodell aufgezeigt werden. Die angenommene Erhohung der Ausbeuten und
Reduzierung des Energiebedarfs andern die Verhaltnisse an Gut- und Lastschriften
innerhalb der Prozesskette der Sekundarmaterialzelle und fihren zum hier dargestellten
Netto-Ergebnis. Daraus lasst sich ableiten, dass durch die Ruckgewinnung der drei
Batteriematerialien und deren Wiedereinsatz in der Sekundarmaterialzelle der mineralisch-
metallische Ressourcenverbrauch gegendber der Primarmaterialzelle sicher gesenkt
werden kann.

Damit lassen sich die potentiellen Umweltwirkungen fur die Sekundarmaterialzelle
gegenUber der Primarmaterialzelle in drei Gruppen einteilen:

- potentielle Umweltwirkungen immer Sekundarmaterialzelle < Primarmaterialzelle;
dazu zahlen die Wirkungskategorie mineralisch-metallischer Ressourcenverbrauch
(SOP) und die hier nicht gezeigten Wirkungskategorien mineralisch-metallischer
Ressourcenverbrauch (ADP) und Humantoxizitat-Krebs (CTU)

- potentielle Umweltwirkungen zurzeit Sekundarmaterialzelle > Primarmaterialzelle,
aber im letzten Szenario (5z-EN2G) Sekundarmaterialzelle < Primarmaterialzelle;
dazu zahlen die Wirkungskategorie Versauerung (AE) und die hier nicht gezeigte
Wirkungskategorie Okotoxizitat-StiBwasser (CTUe)

- potentielle Umweltwirkungen Sekundarmaterialzelle > Primarmaterialzelle, zurzeit
auch noch im letzten Szenario (Sz-EN2G); dazu zahlen die Wirkungskategorie
Klimawandel (GWP1q0) und die hier nicht gezeigte Wirkungskategorie fossiler
Ressourcenverbrauch (ADProssi)



Um fir die dritte Gruppe weitere Verbesserungspotentiale zu identifizieren, wurde eine
zusatzliche Hotspot-Analyse fir das letzte Szenario (Sz-EN2G) hinsichtlich der
Wirkungskategorien Klimawandel (GWP100) und fossiler Ressourcenverbrauch (ADPsossi)
durchgeflhrt. Die verbleibenden Hotspots lagen bei der chemischen Konditionierung, der
thermischen Aufbereitung der Schwarzmasse sowie der Resynthese des Aktivmaterials
und wurden stets durch die Energiebereitstellung flr diese Prozesse dominiert. Hier zeigt
sich, dass ein direkter Vergleich der sich in Entwicklung befindenden Sekundar- gegentber
der generischen Primarmaterialzelle insbesondere fiur die Wirkungskategorien
Klimawandel und fossiler Ressourcenverbrauch nur bedingt maglich ist, da sich die jeweils
zugrunde liegende Technologiereife und Produktionskapazitat stark unterscheidet und
sich am deutlichsten auf den Energiebedarf auswirkt. Unter Annahme von Skaleneffekten,
wie sie fir die Hochtemperaturbehandlung des Graphits im letzten Szenario (Sz-EN2G)
aufgezeigt wurde, kann jedoch auch fur die hier identifizierten Prozesse eine deutliche
Steigerung der Energieeffizienz und damit verbundene Minderung dieser
Umweltwirkungen erwartet werden.

Kosten

Aufbauend auf dem Energie- und Stoffstrommodell wurde eine Kostenbewertung fir die
im Projekt fokussierte Recycling- und Resyntheseroute durchgefiihrt. Diese beschrankt
sich zunachst auf die Material-, Energie- und Abfallkosten, da die Einbeziehung von
Investitions- und Abschreibungskosten fir die verwendeten Gerate sowie Personal- und
Overheadkosten zum gegenwartigen Zeitpunkt noch mit groBen Unsicherheiten
verbunden ist. Fur die Kostenbewertung wurden die Material- und Energiestrome aller
Prozesse mit den jeweiligen erhobenen Kosten verknupft.

Kostenanteile im Basismodell - je Kostenart Kostenanteile im Basismodell - je
0.1% Prozessabschnitt
2% 0%
u Mechanisch
u Material u Thermisch
= Energie u Chemisch
= Abfall = EMC-Aufber.

64.9% m Regraphitisierung

u NMC-Resynthese

Abbildung 16: Kostenanteile bei der Recycling- und Resyntheseroute (Basismodell), links je Kostenart, rechts je
Prozessabschnitt

Im Basismodell Uberwiegen die Energiekosten mit 65% gegenuber den Materialkosten
mit 35%, wahrend die Abfallkosten mit 0,1% vernachlassigbar sind (Abbildung 16). Wie
bei der Umweltbewertung hat auch bei der Kostenbewertung die Graphit-
Rekonditionierung den groBten Anteil an den Kosten. Diese gehen sowohl auf die
Energiekosten als auch weitere Betriebsmittelkosten fur den Hochtemperaturofen zurlck.
Im energie- und materialeffizienteren Best-Case-Szenario (SZ-EN2G) verschieben sich die



Kostenanteile fir Material (78%), Energie (21%) und Abfall (0,5%) und die Gesamtkosten
kénnen um Uber 90% gesenkt werden.

Ableitung von Handlungsempfehlungen

Die Ergebnisse der 6kologischen und okonomischen Bewertung beziehen sich auf den
derzeitigen Entwicklungsstand der Recycling- und Resyntheseroute. Ein Vergleich der
Sekundarmaterialzelle mit der Primarmaterialzelle dient daher nur der Orientierung.
Jedoch konnte insbesondere durch die Szenarioanalyse ein groBes Potential zur
Verbesserung der Umweltwirkungen und Kosten aufgezeigt werden.

Das erstellte Okobilanzmodell spiegelt den im Projekt untersuchten 100%-Ersatz aller drei
Batteriematerialien in der Zelle wider. Darauf bezieht sich auch die gemessene
Nennkapazitat der Sekundarmaterialzelle, auf die sich wiederum die Funktionelle Einheit
bezieht. Abmischungen mit Primarmaterial wurden nicht untersucht. Aussagen dazu
konnen mit den vorliegenden Okobilanzergebnissen nicht getroffen werden.

Die weitere Entwicklung der Prozesstechnologien fir die Recycling- und Resyntheseroute
sollte die in der Szenarioanalyse aufgezeigten Verbesserungspotentiale umsetzen und sich
auf eine energie- und materialeffiziente ProzessfUhrung ausrichten. Die aufgezeigten
Potentiale sollten fur die weitere Entwicklung validiert werden.

DarUber hinaus wird empfohlen, auch Abmischungen der Sekundarmaterialien mit
Primarmaterialen zu prufen. Die zu untersuchenden Abmischungen sollten sich an den
Anforderungen der EU (Europaisches Parlament und Rat, 2023) hinsichtlich zukUnftig
einzuhaltender Mindest-Rezyklatgehalte orientieren.

2. Fortschreibung des Verwertungsplans:

a. Erfindungen/Schutzrechtsanmeldungen und erteilte Schutzrechte, die vom
ZE oder von am Vorhaben Beteiligten gemacht oder in Anspruch genommen
wurden, sowie deren standortbezogene Verwertung (Lizenzen u. a.) und
erkennbare weitere Verwertungsmoglichkeiten

Im Projekt HVBatCycle sind seitens des Fraunhofer IST keine Erfindungen oder
Schutzrechtsanmeldungen in Anspruch genommen worden.

b. Wirtschaftliche Erfolgsaussichten nach Projektende (mit Zeithorizont) - z. B.
auch funktionale/wirtschaftliche Vorteile gegeniiber Konkurrenzlésungen,
Nutzen fiir verschiedene Anwendergruppen/-industrien am Standort
Deutschland, Umsetzungs- und Transferstrategien (Angaben, soweit die Art
des Vorhabens dies zulasst)

e Akquise von Folgeprojekten zur Bewertung von Sekundarrohstoffen
(Rezyklaten) bzgl. der Eignung fUr Batteriematerialien (kurz- bis mittelfristig, 1-
3 Jahre)



e Akquise von Folgeprojekten zur Ubertragung der gewonnenen Erkenntnisse zur
Bewertung von  Recyclingrouten  fir  bspw. Brennstoffzellen und
Photovoltaikmodulen (kurz- bis mittelfristig, 1-3 Jahre)

e Akquise von Direktauftragen bei Industriepartnern zur Entwicklung und
Optimierung  von  Resyntheseprozessen  basierend auf spezifischem
Recyclingmaterial (kurz- bis mittelfristig, 1-3 Jahre)

e Realisierung eines 6konomisch und okologisch konkurrenzfahigen Recyclings
von Batteriezellmaterialien (Mittel- bis langfristig, 5 bis 10 Jahre)

e Beitrag zur Entwicklung von wettbewerbsfahigeren und effizienteren
Recyclingprozessen durch Kooperationen, Projekte und wissenschaftliche
Dienstleistungen, um die nationale Versorgungs- und Rohstoffsicherung zu
starken (Langfristig, >10 Jahre)

¢. Wissenschaftliche und/oder technische Erfolgsaussichten nach Projektende
(mit Zeithorizont) - u. a. wie die geplanten Ergebnisse in anderer Weise (z.
B. fiir 6ffentliche Aufgaben, Datenbanken, Netzwerke, Transferstellen etc.)
genutzt werden kénnen. Dabei ist auch eine etwaige Zusammenarbeit mit
anderen Einrichtungen, Firmen, Netzwerken, Forschungsstellen u. a.
einzubeziehen

e Wissens-/Kompetenzaufbau hinsichtlich des ressourceneffizienten Recyclings
von Kathodenaktivmaterialien am Fraunhofer IST und Projektzentrum fir
Energiespeicher und Systeme ZESS in Braunschweig (kurz- bis mittelfristig, 1-3
Jahre)

e Ergebnistransfer in die industriellen Bereiche Recycling, Maschinenbau und
Materialherstellung (Besuch von Konferenzen, Industrietagen, Publikation in
Fachjournals) (kurz- bis mittelfristig, 1-3 Jahre)

e Kooperationen mit Industrieunternehmen (D und EU) (mittel- bis langfristig, 3
bis 10 Jahre)

e Ausbildung des wissenschaftlichen Nachwuchses (bspw. Abschlussarbeiten
(kurz- bis mittelfristig, 1-5 Jahren)

e Forderung der Lehre  (Ausbildungen im  Bereich  nachhaltige
Energiespeichertechnologien, Recycling und Kreislaufwirtschaft sind ein
hochrelevantes Thema und von groBem Interesse flr Absolvent/-innen) (kurz-
bis mittelfristig, 1-5 Jahre)

d. Wissenschaftliche und wirtschaftliche Anschlussfahigkeit fiir eine mogliche
notwendige nachste Phase bzw. die nachsten innovatorischen Schritte zur
erfolgreichen Umsetzung der Ergebnisse

Das Fraunhofer IST wird die Projektinhalte und die erzielten Ergebnisse in
allgemeingultige Erkenntnisse wandeln und eine Verbreitung Uber Lehre, Forschung
und in Industrienetzwerke vornehmen. Aufgrund der engen Kooperation mit



anderen Forschungseinrichtungen und -zentren, insbesondere durch die
Forschungsarbeiten im Rahmen der Battery LabFactory Braunschweig (BLB) sowie
mit anderen Fraunhofer Instituten unter dem Dach des Zentrums flr Energiespeicher
und Systeme (ZESS), konnen bisher fokussierte Prozesse zur Herstellung von Lithium-
lonen und Post-Lithium-lonen Batterien um innovative nachhaltigkeitsorientierte
Verfahren zur Ruckfihrung von Produktionsausschissen erganzt und somit
Materialkreislaufe geschlossen werden. Weitere Forschungsprojekte im Bereich des
gezielten Aktivmaterialdesigns, der Rickfihrung von Sekundarrohstoffen in den
Stoffkreislauf sowie dessen 6konomische-okologische Bewertung sollen zukUlnftig
beantragt und bearbeitet werden. Insbesondere die Kopplung der Resynthese von
Aktivmaterialien im PilotmaBstab am IST mit den Pilotanlagen zum Batterierecycling
sowie zur Elektroden- und Zellherstellung an der BLB (TU Braunschweig und TU
Clausthal) verspricht ein hohes Verwertungspotential, da der Materialkreislauf
vollstandig im PilotmalBstab abgebildet werden kann. Damit konnen Losungen fur
die zirkulare Wertschopfung in einem relevanten MaBstab in der Region
Braunschweig erarbeitet und untersucht werden. Die Erfolgschancen flr
Anschlussprojekte in Bezug auf die Aktivmaterialherstellung werden aufgrund der
besonderen Wichtigkeit realisierbarer Effizienz- und Qualitatssteigerungen fir das
Batterierecycling am Standort Deutschland als sehr hoch angesehen. Wesentlich ist,
dass dabei keine IP-Rechte von Unternehmen gefahrdet werden, dass ein
wirtschaftlich orientierter Umgang im Hinblick auf das IP-Management gestaltet
wird und durch die vollstandige Forderung des Projektes durch den Bund die
Starkung der nationalen und europaischen Kreislaufwirtschaft ermaglicht wird.
Projektergebnisse des Instituts dienen als Grundlage fur weitere Projekte und stellen
fur das |Institut einen wichtigen Zwischenschritt auf dem Weg von
grundlagenorientierten Arbeiten zur konkreten Umsetzung in die Praxis
(Technologietransfer) dar. Ziel ist es das Gesamtziel Uber das Projekt hinaus durch
die Zusammenarbeit mit Industrie und Wissenschaft in weiteren Projekten
voranzutreiben.

3. Haben Arbeiten zu keiner L6sung gefiihrt?
Im Projekt HVBatCycle konnten alle Arbeiten im Sinne des Projektplans erfolgreich
umgesetzt werden. Anpassungen an der TVB mussten nicht vorgenommen werden

4. Vergleich des abgeschlossenen Vorhabens mit der urspriinglichen (bzw. mit

Zustimmung des ZG gednderten) Arbeits-, Zeit- und Ausgaben-/
Kostenplanung.
Im Hinblick auf die Zeitplanung erfolgte eine kostenneutrale Verlangerung bis zum
30.06.2025. Grundsatzlich wurde der Ausgaben- und Zeitplan eingehalten. Die
Ausgabenplanung wurde gesondert an den Projekttrager durch die Fraunhofer
Zentrale in Mdnchen Ubermittelt. Ein Mehr- oder Minderbedarf ergab sich nicht.
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