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Der Lehrstuhl ,Production Engineering of
E-Mobility Components” (PEM) der RWTH
Aachen ist seit vielen Jahren im Themenfeld
der Produktion der Lithium-lonen-Batterie-
technologie aktiv. Das Tatigkeitsfeld erstreckt
sich sowohl dber Automotive- als auch
Uber stationdre Anwendungen. Durch eine
Vielzahl nationaler und internationaler Indus-
trieprojekte in Unternehmen aller Wert-
schopfungsstufen sowie zentralen Positionen
in renommierten Forschungsprojekten bietet
das PEM weitreichende Expertise.
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Die Battery LabFactory (BLB) ist ein For-
schungszentrum der TU Braunschweig und
bildet eine Plattform fur die Entwicklung der
zirkularen Produktion sowie von Diagnose-
und Simulationsmethoden aktueller Lithium-
lonen-Batterien und kunftiger Technologien
wie Festkorperbatterien und Lithium-Schwe-
fel-Batterien. Die BLB vereint 18 Professuren
von drei Universitaten sowie weitere Batterie-
fachleute und fuhrt die Kompetenzen ent-
lang der Wertschopfungskette fur elektro-
chemische Batteriespeicher zusammen.
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Batterieproduktion

Der VDMA vertritt mehr als 3.700 deut-
sche und européische Unternehmen des
Maschinen- und Anlagenbaus. Die dortige
Fachabteilung Batterieproduktion fungiert
als Ansprechpartner fur samtliche Fragen
rund um den Batterie-Maschinen- und
Anlagenbau.  Dafur  recherchiert  sie
Technologie- und  Marktinformationen,
veranstaltet Kunden-Events und Roadshows,
bietet Plattformen fur den Austausch
innerhalb der Branche und steht im
fortwahrenden Dialog mit Forschung und
Wissenschaft.
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Abfall- und
Recyclingtechnik

Der  VDMA-Fachverband  Abfall-  und
Recyclingtechnik vertritt die Interessen von
mehr als 100 Mitgliedsunternehmen auf
nationaler und europaischer Ebene. Zu
seinen Aufgaben zahlt auBerdem eine welt-
weit ausgerichtete Messepolitik. Als Plattform
far informelle Begegnungen treibt der
Fachverband Entwicklungen durch technische
und marketingorientierte Arbeitskreise voran,
vor allem in den Bereichen der Recycling-
und der Aufbereitungstechnik sowie auf dem
Feld der biologischen, mechanischen und
thermischen Verfahren.
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Recycling von Lithium-lonen-Batterien (LIB)

e Die Menge der Lithium-lonen-Batterien (LIB) am ,End of Life” (Eol) steigt in
den kommenden Jahren aufgrund des wachsenden Anteils von Elektrofahr-
zeugen stark an, weshalb neue Konzepte zum Recycling und zur Rohstoff-
ruckgewinnung entwickelt werden mussen.

e Die in der Batterieproduktion entstehenden Prozessausschiisse sorgen in
naher Zukunft fur eine Notwendigkeit hdherer Recycling-Kapazitaten.

e Zur Umsetzung nachhaltiger EoL-Konzepte mussen sich alle Akteure entlang
der Wertschopfungskette mit diesem Thema auseinandersetzen — von der
Materialsynthese Uber die Batteriezell-, Batteriemodul- und Batteriepack-
produktion bis hin zur Nutzungsphase und zum Recycling.

e Recycling-Quoten einzelner Materialien (bis zu 95 Prozent) werden dabei
sowohl von der CEID (Circular Economy Initiative Deutschland, acatech)* vor-
geschlagen als auch von der EU in ihrer Batterieverordnung vorgesehen.

Bl nhaltsverzeichnis S

Recycling von Lithium-lonen-Batterien (LIB)

1. Grundlagen des Batterie-Recyclings
— ,End of Life"-Strategien fur LIB

— Materialzusammensetzung von Batteriesystemen

Kathodenzusammensetzung

Anodenzusammensetzung

Gesetzliche Rahmenbedingungen
2. Ubersicht Batterie-Recycling

3. Vorbereitung

4. Mechanische Verfahren

5. Thermische Verfahren

6. Pyrometallurgie

7. Hydrometallurgie

8. Sonderformen des Recyclings
— ,Production Scrap”-Recycling

— Direct Recycling

* Circular Economy Initiative Deutschland (Hrsg.): Ressourcenschonende Batteriekreislaufe — mit Circular Economy die Elektromobilitat
antreiben; Kwade, A., Hageltken, C., et al., acatech/SYSTEMIQ, Munchen/London 2020 4von 28
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Grundlagen des Batterie-Recyclings

Entfernung

Nutzungsphase
Batteriepack

@ Re-Use

Einbau Batteriepack

Recycling

‘ Herstellung Batteriepack

Erlauterungen

e Nach der Nutzungsphase der Batterie wird das Batteriepack aus dem Fahrzeug entfernt. Je nach
Zustand der Batterie kommen unterschiedliche ,End of Life"-Strategien infrage.

e Die Hauptziele der Kreislaufwirtschaft liegen in der unbegrenzten Wiederverwendung von Materialien
durch das SchlieBen des Produktlebenszyklus und der damit einhergehenden minimierten Abfall-
entsorgung, Schadstoffentfrachtung sowie in der Reduzierung der Abhangigkeit von wichtigen
Primarmaterialien.

e Der klassische Wertschopfungskreis kann durch Re-Use (Zweitverwendung) und Remanufacturing
erweitert werden. Die fUr eine nachhaltige Kreislaufwirtschaft relevanten Begriffe ,Re-Use”, ,Remanu-
facturing” und ,Recycling” lassen sich als ,Re-X" zusammenfassen.

e Da zwolf Prozent der gesamten Treibhausgasemissionen Europas von Elektrofahrzeug-Batterien im
EoL-Status verursacht werden, gilt dieser Produktlebensphase eine besondere Aufmerksamkeit.

e Im Folgenden wird daher der Umgang mit EoL-Batterien mittels Recycling erlautert.

Re-Use Remanufacturing

Lithium-lonen-Batterien, die am Ende ihrer Remanufacturing erméglicht die Wiederverwen-
Lebensdauer in batterieelektrischen Fahrzeugen dung von Akkus im BEV durch die Aufbereitung
(BEV) noch tber ausreichende Eigenschaften von Altbatterien, indem beschadigte Kom-
(Restladekapazitat, Sicherheit, Innenwiderstand) ponenten ausgetauscht oder ersetzt werden.

verflgen, kdnnen beispielsweise noch in sta-
tionaren Energiespeichern eingesetzt werden.

Recycling
Recycling ist erforderlich, um durch einen sicheren Prozess Rohstoffe aus Batterien zurlickzugewinnen
und in den Batterieproduktionsprozess zurtickzuftihren.

Kampker et al.: International Conference on Engineering and Technology, 2018; Emilsson et al.: Lithium-lon Vehicle Battery Production, 2019;
Siret et al.. PEFCR for High Specific Energy Rechargeable Batteries, 2018; acatech et al.: Ressourcenschonende Batteriekreislaufe, 2020 5von 28
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Grundlagen des Batterie-Recyclings

Gewichtsverteilung (Systemebene)! Wertverteilung (Systemebene)' 2

Aluminium

Kupfer A
Anodenmaterialien

Kathodenmaterialien

Sonstige Materialien
(Elektrolyt, Plastik,
Stahl, Separator)

T Basierend auf einer NMC622-Kathodenchemie

2 Basierend auf Materialpreisen im Jahr 2023

Erlauterungen

e Die Hauptkomponenten eines Batteriesystems sind Aluminium, Kupfer, Anodenmaterial, Kathoden-
material und sonstige Bestandteile (Elektrolyt, Plastik, Stahl, Separator etc.).

e Aluminium wird neben dem Einsatz als Stromabnehmer in der Kathode hauptsachlich fur die Gehause
der Zellen, der Module und des Packs verwendet. Als Anodenmaterial kommt in mehr als 90 Prozent
der Zellen Graphit zum Einsatz. Die Zusammensetzung des Kathodenmaterials variiert stark (siehe
nachste Seite) — meist sind jedoch Lithium, Nickel, Kobalt und Mangan enthalten.

e Wahrend die Kathodenmaterialien nur knapp 20 Prozent des Materialgewichts ausmachen, sind sie —
bei NMC-Kathoden — fur knapp 70 Prozent des Materialwerts verantwortlich. Aus diesem Grund
konzentriert sich das Recycling von Batterien vor allem auf die Rickgewinnung der Kathodenmaterialien.

e Die Preise der einzelnen Batteriematerialien sind seit einigen Jahren starken Preisschwankungen unter-
worfen. Dies ist eine Herausforderung fur die Planbarkeit und Wirtschaftlichkeit von Recycling-Anlagen.

e Da der Lithium-Preis lange Zeit deutlich unter dem Preis von Nickel und Kobalt lag, konzentrierte sich
das Recycling vor allem auf diese beiden Elemente der Kathode und auf einfach zurtickzugewinnende
Materialien der Gehause, etwa Stahl und Aluminium.

e Die im Jahr 2023 in Kraft getretene EU-Batterieverordnung schreibt Mindest-Recycling-Anteile pro Ma-
terial vor, so dass ab 2027 Lithium, Nickel, Kobalt und Kupfer recycelt werden mussen.

Zentrale Erkenntnisse

e Um wirtschaftlich tragbare Prozesse zu ermdéglichen, konzentriert sich das Recycling heute auf die
wertvollsten Stoffe in Batterien — in der Regel die Materialien der Kathode. Dies wird zusatzlich po-
litisch forciert, was an der neuen EU-Batterieverordnung deutlich wird. Dartber hinaus vermindert
das Recycling dieser Rohstoffe die Abhangigkeit von Forderlandemn.

e Die Materialien der Lithium-Eisenphosphat (LFP)-Zellchemie sind preiswerter und stellen deshalb
eine Herausforderung fur die Wirtschaftlichkeit des Batterie-Recyclings dar.

Kampker et al.: Montageprozess eines Batteriemoduls und -packs, 2018;
VW: Batterie-Recycling: Alles zur Pilotanlage in Salzgitter, 2021 6 von 28
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Grundlagen des Batterie-Recyclings

— Geschatzte Marktanteile der Kathodenmaterialien im Jahr 2023*
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Erlauterungen

e In der obenstehenden Grafik sind die Massenanteile der im Jahr 2023 funf wichtigsten Kathoden-
Aktivmaterialien dargestellt, die sich aus den Elementen Lithium, Mangan, Kobalt, Nickel, Aluminium,
Eisen und Phosphat zusammensetzen.

e Der Anteil hochnickelhaltiger Kathodenmaterialien (NMC622 und NMC811) hat in den vergangenen
Jahren gegenuber NMC111 stark zugenommen.

e LFP nimmt vor allem in China eine bedeutende Rolle ein, gewinnt aber auch in anderen Mérkten an
Bedeutung. Daruber hinaus existiert die Variante LFMP, in die niedrige Mangan-Anteile integriert sind,
wodurch die Energiedichte des Zellmaterials steigt.

e NCA wurde lange Zeit von Tesla bevorzugt, verliert als Kathodenmaterial jedoch immer mehr an Bedeu-
tung. Wegen der verzogerten Wirkung auf das Recycling muss das Material aber noch einige Jahre lang
mitbetrachtet werden.

e Die stark schwankenden Rohstoffpreise und die begrenzten Forderkapazitaten der bendtigten Elemente
sorgen fur das Streben der Batteriezellhersteller nach Rohstoffsicherheit, die sich unter anderem durch
das Recycling ausgedienter Batteriesysteme erreichen lasst.

e Diese Schwankungen entstehen auch aufgrund der langen Lieferketten, da die Rohstoffvorkommen auf
bestimmte Lander begrenzt sind.

Zentrale Erkenntnisse

e Derzeit gibt es eine starke Marktkonzentration auf NMC-Kathodenmaterialien, die durch kosten-
intensive Materialien gut fur wirtschaftliche Recycling-Prozesse geeignet sind.

e LFP wird durch eine hohe Lebensdauer und niedrige Materialpreise bedeutsam, die fir das Re-
cycling eine wirtschaftliche Herausforderung bedeuten kénnen.

e Die Tendenz zu hohen Nickelanteilen scheint sich in den nachsten Jahren fortzusetzen.

* Interne Marktanalyse PEM, 2023; Friedrich et al.: Recovery of Valuable Metals from E-Waste and Batteries by Smart Process Design, 2020;
Mayyas et al.: The case for recycling: Overview and challenges in the material supply chain for automotive li-ion batteries, 2018 7 von 28
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Grundlagen des Batterie-Recyclings

— Geschatzte Marktanteile der Anodenmaterialien im Jahr 2023*
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Erlauterungen

e In der obenstehenden Grafik sind die Massenanteile der im Jahr 2023 vier wichtigsten Anoden-
Aktivmaterialien dargestellt. Graphit und Graphit-Silizium dominieren den Markt. Silizium- und Lithium-
Anoden werden derzeit nicht groBindustriell produziert und gelten eher als Alternativen in der Zukunft.

e Silizium wird Graphit-Anoden beigemischt, um die Energiedichte zu erhdhen. Derzeit sind dabei Anteile
von unter elf Prozent moglich. Im Massenmarkt ist diese Anodenzusammensetzung jedoch noch nicht
angekommen. Theoretisch sind auch Anoden mit deutlich hdheren Silizium-Anteilen denkbar, die dann
eine noch hohere Energiedichte aufweisen wirden. Die gréBte Herausforderung bei ihrer Imple-
mentierung liegt derzeit darin, dass die Anode beim Lade- und Entladevorgang ihr Volumen stark
verandert — um bis zu 300 Prozent. Das geht oftmals mit einer auBerst kurzen Lebensdauer der
Batteriezelle einher. Aktuell existieren einige Unternehmen mit vielversprechenden Ansatzen, die dieser
Herausforderung begegnen, so dass Anoden mit hohen Silizium-Anteilen und einer Kohlenstoffmatrix
in einigen Jahren realistisch erscheinen.

e Reine Lithium-Metall-Anoden ermdglichen theoretisch eine noch hohere Energiedichte als Silizium- und
Graphit-Anoden. lhre groBte Herausforderung besteht derzeit darin, dass sie in Kombination mit
flissigen Elektrolyten nicht stabil sind. Mit der Implementierung von Festkorperbatterien (,Solid-State
Batteries” — SSB) kdnnte eine Anoden-Revolution einhergehen, wobei der Trend sich auch zu lithium-
freien Anoden hin entwickelt. Nachteilig ist bei Lithium-Anoden zudem, dass der Ausgangsstoff kost-
spielig und knapp ist.

Zentrale Erkenntnisse

e Graphit dominiert als Anodenmaterial derzeit den Markt und durfte auch im kommenden Jahr-
zehnt nicht abgel©st werden.

e Fs existieren vielversprechende Alternativen, die die Energiedichte und die Leistung von Batterien
in Zukunft maBgeblich steigern kénnen.

* Interne Marktanalyse PEM, Chae et al.: Integration of Graphite and Silicon Anodes for Lithium-lon Batteries, 2019;
Asenbauer et al.: The success story of graphite as a lithium-ion anode material, 2020 8von 28
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Grundlagen des Batterie-Recyclings

- Hauptauswirkungen der Material-RUckgewinnungsquoten
ropaischen Batterieverordnun
europaischen Batterieverordnung 2027 2031
Inkrafttreten der EU-Batt < YA
2nd-Life-Anforderungen fur EV-Batterien
50 % Li 80 % Li
Erlauterung zum CO,-FuBabdruck 90 % Co, 95 % Co,
2025 Ni & Cu Ni & Cu

Zugang zum BMS fur Batteriebesitzer und -betreiber

Gesamt-Recycling-Effizienz: 65 % h W 4
2027 Ruckgewinnungsziele: 90 % Co, Cu & Ni; 50 % Li ey
Einflhrung des Batteriepasses
2028 O Maximalgrenze fur CO,-FuBabdruck

- Mindest-Rezyklatanteile

2030 Gesamt-Recycling-Effizienz: 70 %
2031 2036

2031 O Rezyklat-Mindestanteile: 16 % Co, 6 % Li, 6 % Ni Co >
‘ Ruckgewinnungsziele: 95 % Co, Cu & Ni; 80 % Li 6o%L | 12%L
: 6%Ni —new | |_new 1 159% Nj
: 16 % Co 26 % Co
2036 Rezyklat-Mindestanteile: 26 % Co, 12 % Li, 15 % Ni —
— —
O Okologische Gestaltung @ Kennzeichnung und Riickverfolgung [r— DU ——

@ ,End of Life"-Handling Starker Einfluss auf den Recycling-Markt

Erlauterungen

e Zur Erreichung der klimapolitischen Ziele mit Blick auf die tGberproportional wachsende Elektrifizierung
muss Nachhaltigkeit in Form von Mindestanforderungen gewahrleistet sein. Dabei ist der gesamte
Lebensweg der Batterien zu bertcksichtigen.

e Die 2023 von der Europdischen Kommission verabschiedete Batterieverordnung ersetzt das deutsche
Batteriegesetz 2006/66/EG. Sie stellt die Nachhaltigkeit sowie die Wettbewerbsfahigkeit der Batterie-
produktion in Europa sicher.

e Kernpunkte sind die Sammlung der EolL-Batterien, Einfihrung des Batteriepasses, Maximalgrenzen fur
den CO,-FuBabdruck, Gesamt-Recycling-Effizienz, Rtickgewinnungsziele und Rezyklat-Mindestanteile.

e Ab 2025 wird eine Gesamt-Recycling-Effizienz von 65 Prozent gefordert, die 2030 auf 70 Prozent steigt.
Ab 2027 mussen alle Recycling-Verfahren eine stoffliche Verwertung von 50 Prozent Lithium, 90 Prozent
Kobalt sowie jeweils 90 Prozent Nickel und Kupfer erreichen. Bis 2031 steigt die Anforderung der Ruick-
gewinnungsquote. Dabei entféllt eine 80-Prozent-Rate auf Lithium, wahrend Kupfer, Nickel und Kobalt
jeweils eine Verwertungsrate von 95 Prozent erreichen mussen.

e FUr die Zeit ab 2031 wird auBerdem gefordert, dass neu produzierte LIB einen Rezyklat-Mindestanteil in
Form von 16 Prozent Kobalt, sechs Prozent Lithium sowie sechs Prozent Nickel beinhalten und dies in
beigelegten technischen Unterlagen dokumentiert ist. Im Jahr 2036 soll der Mindestanteil dieser Roh-
stoffe erneut erhoht werden. Dabei soll in neuen LIB ein Rezyklatanteil von 26 Prozent Kobalt, 15 Pro-
zent Nickel und zwolf Prozent Lithium enthalten sein.

Zentrale Erkenntnisse

e Die hohen Anforderungen an die Rickgewinnung von Materialien und den Einsatz von Rezyklat-
mengen starken den Recycling-Markt in Europa.

e Der Batteriepass und die Ausweisung des CO,-FuBabdrucks sorgen fur mehr Transparenz in der
Batteriebranche. Auch die Energieeffizienz der Recycling-Verfahren gewinnt somit an Bedeutung.

European Union: New EU regulatory framework for batteries, 2023
9von 28
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Ubersicht Batterie-Recycling
Mechanische Verfahren Hydrometallurgie
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Die aufgefihrten Recycling-Prozesse kénnen unterschiedlich miteinander in Recycling-Routen kombiniert
werden. Nicht alle Recycling-Prozesse muissen zur Anwendung kommen.

Erlauterungen

e Die Hauptziele des Recyclings von Lithium-lonen-Batterien sind die moglichst unbegrenzte Wieder-
verwendung von Materialien durch das SchlieBen des Produktlebenszyklus und die dadurch reduzierte
Abfallentsorgung sowie die Reduzierung der Abhangigkeit von wichtigen Primarmaterialien.

e Der Recycling-Prozess von Lithium-lonen-Batterien nach der Entladung und Demontage besteht aus
mehreren Verfahrensschritten, die jeweils unterschiedliche Produkte/Wertstoffe freisetzen.

e Wahrend die Kombination der Prozesscluster ,Vorbereitung”, ,Mechanisches Recycling” und ,Thermi-
sches Recycling” bis zum Zwischenprodukt (in der Regel ,Schwarzmasse”) fuhren, kénnen durch die
Pyrometallurgie die Metalle Kobalt, Nickel und Kupfer sowie durch die Hydrometallurgie neben diesen
Metallen in Form von Salzen auch Lithium, Aluminium und Mangan als Metallsalz zurickgewonnen
werden.

e Der Begriff ,Blackmass” definiert dabei ein Gemisch aus Anodenmaterial und/oder Kathodenmaterial
und/oder Elektrolyt und/oder anderen Bestandteilen, das beim Recycling oder bei der Rickgewinnung
von Batteriematerialien nach der mechanischen und eventuell thermischen Aufbereitung und Separation
anfallt und das maglicherweise Verunreinigungen enthalt.

e Die Herausforderung des Recycling-Prozesses liegt unter anderem in der Rickgewinnungsqualitat der
Wertstoffe, um einen erneuten Einsatz zu gewahrleisten. Die derzeitigen industriellen Technologien
kénnen jedoch nicht jedes Material zurtickgewinnen.

Zentrale Erkenntnisse

e Mehrere Recycling-Prozesse existieren in der Forschung und in der Industrie. Viele der Verfahren
existieren bereits auf dem Markt und wurden fir das Recycling von Lithium-lonen-Batterien
adaptiert.

e Viele neue Recycling-Verfahren werden fur das Recycling von Lithium-lonen-Batterien entwickelt.

Harper et al.: Recycling lithium-ion batteries from electric vehicles, 2019;
Islam et al.: Lithium-ion battery recycling in the circular economy: A review, 2022 10von 28
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Ubersicht Batterie-Recycling
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Erlauterungen

e In der Industrie und in der Wissenschaft sind unterschiedliche Ansatze zum Recycling von Lithium-
lonen-Batterien umgesetzt worden: mechanische Behandlung, thermische Behandlung, Pyrometallurgie
und Hydrometallurgie. Die Kombination dieser Recycling-Ansatze ermoglicht diverse Prozessrouten, die
unterschiedlich effektiv sind und je nach Schwerpunkt der Materialrlickgewinnung (etwa Nickel vs.
Lithium) Vorzige und Nachteile aufweisen.

e Die Effizienz, mit der einzelne Wertstoffe aus Batterien zurlickgewonnen werden, ist wesentlich von
der gewahlten Kombination der Prozessschritte abhangig. Es ist notwendig, diese Schritte prazise
aufeinander abzustimmen, um eine optimale Recycling-Quote und eine hohe Qualitat der zurlck-
gewonnenen Materialien zu gewahrleisten.

e Die Vielfalt der Designs von Batteriepacks und der darin verwendeten Materialien erfordert robuste und
anpassungsfahige Recycling-Prozesse. Ziel ist es, zur Sicherung hoher Recycling-Quoten und Produkt-
qualitat die Prozessrouten so auszulegen, dass sie unabhangig vom Materialinput effizient funktionieren.

e Zur Gewahrleistung der Sicherheit der nachfolgenden Schritte im Recycling-Prozess missen bereits
zu Beginn der Recycling-Kette MaBnahmen gegen potenzielle elektrische, chemische und thermische
Risiken des Batteriesystems ergriffen werden.

e Die zurickgewonnenen Materialien mussen eine Reinheit aufweisen, die der ,Battery Grade"-Qualitat
entspricht, um die hohe Qualitdt neu produzierter Batterien sicherzustellen.

Zentrale Erkenntnisse

e Es gibt eine Vielzahl von Recycling-Prozessen fur Lithium-lonen-Batterien, allerdings hat sich noch
kein Industriestandard etabliert.

e Obwohl die Hydrometallurgie héhere anfangliche Investitionen erfordert, ist sie unverzichtbar, um
Metallsalze in der fur Batterien erforderlichen Qualitat zu gewinnen.

Doose, S.; Mayer, JK.; Michalowski, P.; Kwade, A.: Challenges in Ecofriendly Battery Recycling and Closed Material Cycles:
A Perspective on Future Lithium Battery Generations, in: Metals 2021, 11, 291; https://doi.org/10.3390/met11020291 11von 28




Bl tntladung I

Vorbereitung
Technologie 1: Technologie 2:
Entladung mit Kochsalzlésung

Energiezurtickgewinnung
Kochsalzlosung

Lastsystem mit ohmschem — —
Widerstand

Batteriepack/-modul

Batteriepack/-modul

- Mechanische Verfahren Hydrometallurgie

Thermische Verfahren
Pyrometallurgie

Erlauterungen

e Batterien werden tiefenentladen und moglichst kurzgeschlossen, um das Risiko fur die weitere
Recycling-Prozessabfolge zu verringern. Es gibt keinen Industriestandard fur die Entladung von Elektro-
fahrzeug-Batterien. In der Fachliteratur werden mehrere Verfahren vorgeschlagen, jedoch gibt es kaum
detaillierte Informationen zu den verwendeten Methoden.

e Zwei mogliche Technologien sind die Entladung mit optionaler Energiezurtickgewinnung oder mittels
Kochsalzlésung. Bei der Salzlosungsentladung werden die Batteriezellen des Moduls oder Batteriepacks
bis zu 24 Stunden lang in eine Salzlésung getaucht. Dabei wirkt das geldste Salz wie ein Elektrolyt, der
eine Elektrolyse durchlauft und in einem langsamen Kurzschluss Elektronen zwischen den Polen leitet.

e Die Tiefentladung beginnt bei 2,5 Volt pro Zelle. Es wurde festgestellt, dass eine Zelle mit 2,5 Volt (SOC
von null Prozent) eine zu hohe Spannung fur eine sichere Zerkleinerung aufweist, da das Potenzial
zwischen Anode und Kathode hoch genug ist, um thermisches Durchgehen oder Funkenbildung bei der
Zerkleinerung zu verursachen. Eine Inertisierung bei der Zerkleinerung sollte damit immer gegeben sein.

Vorteile der Verfahren Herausforderungen

e Die Entladung ermaglicht eine sichere Hand- e Die Entladung von Zellen auf null Volt (Tief-
habung fur die weitere Behandlung und ver- entladung) ﬂih? zur Auflosung von Cu in den
ringert die Gefahr eines thermischen Durch- Elektrolyten. 14
gehens (,Thermal Runaway"”). e Wenn die Batterie nach der Entladung auf null

Volt ruht, steigt die Spannung an, Cu fallt aus
und verursacht seine Verteilung in der
gesamten Zelle, was zu Verunreinigungen in
nachgeschalteten Produkten fuhrt.

e Esist moglich, die verbleibende Energie im
Batteriesystem zurtickzugewinnen (zumindest
fur Technologie 7).

e Die Demontage kann im spannungsfreien Zu- e Der Zustand und der Lebenszyklus einer Eol-
stand vorgenommen werden, wobei ein ther- Batterie ist haufig nicht bekannt und kann
misches Durchgehen nicht mehr méglich ist. stark variieren.

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien

e Keine

Sommerville et al.: A qualitative assessment of lithium-ion battery recycling processes, 2020;
Kim et al.: A comprehensive review on the pretreatment process in lithium-ion battery recycling, 2021 12 von 28



Bl Demontage NN

Vorbereitung

Generisches Vorgehen fur die Batteriepack-zu-Modul-Demontage

— Offnen des Batteriepacks Abnehmen von Peripherie und Modulverbindungen
o B W Sy S
Ausgebautes Ausbau der Schaltbox Entfernen des Entfernen zuganglicher Trennen der Stecker e
Batteriepack Gehausedeckels Modulverbindungen und Verkabelungen Entfernen restlicher
— Demontage des Kiihlsystems Ausbau der Module Moduvetbindunaen

5] o @ o

Leeres Batteriegehause Ausbau des Demontage der Entnahme der Module aus der
Kuhlkreislaufs Gehausewanne Gehausewanne

Entfernen der BMS-
Komponenten und Peripherie

_ Mechanische Verfahren Hydrometallurgie

Thermische Verfahren
Pyrometallurgie

Erlauterungen

e Ziel der Demontage ist die frihzeitige Zerlegung von Komponenten- und Materialgruppen vor einer
mechanischen Weiterverarbeitung. Durch das L&sen der Fugeverbindungen lassen sich einzelne
Materialstrome erzeugen, die nachtraglich nicht mit aufwendigen Recycling-Prozessen und damit ein-
hergehenden Verunreinigungen getrennt werden mussen.

e Die Demontage bildet nicht nur die Absprungbasis fir nachfolgende Recycling-Prozesse, sondern
kommt ebenfalls im Rahmen von Re-Use- und Remanufacturing-Bestrebungen zum Einsatz.

o Aktuell erfolgt der Demontageprozess bis auf die Modulebene in der Regel manuell. Grund dafur sind
die noch zu geringen Rucklaufmengen sowie die groBe Designvielfalt von Batteriesystemen im Markt.

e Die Demontage wird von spezialisierten Arbeitskraften vorgenommen (fur ein Batteriepaket von 400 bis
800 Volt ist eine Hochspannungsausbildung erforderlich) und variiert, abhangig von dem zu demontie-
renden System, in der Prozessdauer von 0,5 bis zwei Stunden.

e Designs wie verklebte oder vergossene Cell-to-Pack-Ansatze sind fur den Prozess herausfordernd.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Im Vergleich mit dem Zerkleinerungs- e Die grofe Variantenvielfalt der Batterie-
verfahren fuhrt die Demontage zu einer systeme ist eine Hurde fur kinftig notwendige
einfacheren Trennung und letztlich zu einer Automatisierungsbestrebungen, die aber zur
gesteigerten Materialqualitat. Kostensenkung benétigt werden.

e fine tiefe Zerlegung kann Kosteneinsparun- e Nicht zerstorungsfrei I6sbare Figeverbindun-
gen fur die gesamte Recycling-Route er- gen erschweren Prozessschritte wie die
zeugen, da sie zu hochreinen Produktstrémen Deckel6ffnung oder die Modulentnahme.

und einer hoheren Ausbeute der Produkte,

i ) e Beim manuellen Vorgehen ergeben sich Ge-
aber auch zu einfacheren ,Flowsheets” fuhrt.

fahrenpotenziale wie die Hochvolt-Umgebung
oder der Kontakt mit toxischem Elektrolyten.

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien
e Gehausekomponenten (bspw. Aluminium), Elektronik, BMS, Modulverbinder (etwa Kupfer)

Wu et al.: A systematic review on lithium-ion battery disassembly processes for efficient recycling, 2023; Klohs et al.: Automated battery
disassembly — Examination of the product- and process-related challenges for automotive traction batteries, 2023 13 von 28



Bl Automatisierte Demontage NG

Vorbereitung

Tiefen-Kamerasystem, Endeffektor-Bahnhof als Wechselstation fur die beiden Roboter
das am Roboter fixiert
und ausgerichtet ist

Industrieroboter zur automatisierten
Realisierung der Demontageschritte

Endeffektoren fur die verschiede-
nen Prozessherausforderungen

Schaltschrank und Steuer-
technik (Anbindung der
Roboter, Controller, An-
bindung Leistungsrechner,
Sicherheitstechnik etc.)

Arbeitsbereich, auf
dem das Batterie-
pack positioniert wird

Fraktionierungsregal mit Boxen fur die
unterschiedlichen Material-/Komponenten-
fraktionen

Sicherheitszaun zum Schutz vor
der Robotik und dem HV-Pack

Leistungsrechner und Steuerung der Demontage

Konzeptdarstellung einer Prototypenzelle aus dem Forschungsprojekt ,DemoSens”

Mechanische Verfahren Hydrometallurgie
Thermische Verfahren
Pyrometallurgie

Erlauterungen

e Mit stetig steigenden Verkaufszahlen von batterieelektrischen Fahrzeugen und einer aktuell abgeschatz-
ten Lebensdauer von durchschnittlich zehn bis 15 Jahren fur Batteriesysteme bis zur Erreichung eines
,State of Health” (SoH) von 70 bis 80 Prozent, wird kinftig ein wirtschaftlich skalierbarer Prozess fur die
Demontage bendtigt.

e fFine Automatisierung des Demontageprozesses unter Einsatz von Robotern reduziert die Gefahren
durch die Hochvolt-Umgebung und austretenden Elektrolyten fur Arbeitskrafte, birgt aber derzeit noch
viele Herausforderungen durch fehlende Marktstandards im Aufbau der Batteriesysteme.

e Neben komplett automatisierten Ansatzen wird derzeit ebenfalls an kollaborierenden Konzepten zur
Steigerung des Automatisierungsgrads gearbeitet.

e Zusatzlich zu den unterschiedlichen Komponentenauspragungen, -positionen und -mengen spielt die
Zuganglichkeit zu Greif- und Schraubpunkten und der Zustand des Systems eine wichtige Rolle fur die
Automatisierbarkeit.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Umgang mit steigenden Ricklaufmengen e Durch hohe Variantenvielfalt der Batterie-
systeme wird eine groBe Menge von Daten

e Schutz von Arbeitskraften vor Gefahren- e = -
fur die Realisierung benétigt

quellen wie der Hochvolt-Umgebung und
toxischem Elektrolyten e Unterschiedliche Zustande der Batterie-
systeme am Ende der ersten Nutzungsphase

e Reduzierung der zeitlichen Umfénge und
(bspw. Dreck, Rost, Verformungen)

damit der Kosten der Demontageschritte
e Der Umgang mit Zuganglichkeiten und
Fugeverbindungen wird komplexer.

e Vereinigung von prozessualer Robustheit mit
groBtmaoglicher Flexibilitat

Marktsituation

e Aktuell liegen erste Konzepte/Pilotprojekte vor. Der Bedarf steigt durch wachsende Ricklaufmengen.

Wu et al.: A systematic review on lithium-ion battery disassembly processes for efficient recycling, 2023; Klohs et al.: Automated battery
disassembly — Examination of the product- and process-related challenges for automotive traction batteries, 2023 14 von 28



Bl Zerkleinerung NN

Mechanische Verfahren

Technologie T Technologie 2:
Trockenzerkleinerung Nasszerkleinerung
Batteriepacks/-module 1 Inerte Atmosphdre Wassereinlass

3
Zerkleinerte Fragmente Zerkleinerte Fragmente Batteriepacks/
(bestehend aus Batterie- (bestehend aus Batterie- -module
packs/-modulen) packs/-modulen)

Vorbereitung -- Hydrometallurgie

Thermische Verfahren
Pyrometallurgie

Erlauterungen

e Die Zerkleinerung ist ein wesentlicher Prozessschritt fur das mechanische Recycling, da sie die Batterie-
zellen oder -module in ein feineres, férderfahiges Schuttgut Gberfuhrt. Dieser Prozess trennt die aktiven
Materialien von ihrer Verpackung und anderen umgebenden Komponenten.

e Unterschiedliche Zerkleinerungsprozesse fuhren zu verschiedenen Ausgangsmaterialien mit unter-
schiedlichen GréBen und Formen, was die nachgeschalteten Trennverfahren beeinflusst.

e Die trockene Zerkleinerung erfolgt oft in einer inerten Atmosphére. Die Verwendung von Inertgasen
verringert die Explosions- und Brandgefahr.

o Die Nasszerkleinerung kann in einem Wassermedium erfolgen, das mit den aktiven Materialien, dem
Elektrolyten und anderen feinen Partikeln angereichert ist. Die Zerkleinerung in Wasser reduziert die
Brandgefahr und erhoht die Ablésung der Elektrodenschichten von den Stromsammlerfolien. Dieser
Prozess erfordert eine komplexe Wasseraufbereitung.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen
e Die Zerkleinerung der Batterien ist unerlass- e Kompression und Verformung mussen wah-
lich, um das aktive Material in folgenden rend der Zerkleinerung gering sein, um Ein-
Prozessschritten freizusetzen und zu trennen. schltsse von Wertstoffen zu vermeiden, aber
e Zerkleinertes Material lasst sich einfach hoch GJilig): Ll maglichst kleine Teile zu
produzieren.

transportieren und bildet die Grundlage fur
die weitere Recycling-Prozesse. e Nach der Zerkleinerung ist ein komplexer

e Durch die Zerkleinerung werden Schwierig- Trennprozess erforderlich.

keiten beim Offnen der Produkte vermieden, e Die Produktqualitat hinsichtlich der Recycling-
und alle Produkte kénnen mit derselben Me- Effizienz und magliche Verunreinigungen sind
thode gehandhabt werden. stark von der Zerkleinerung beeinflusst.

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien
e Die Zerkleinerung fuhrt keine Materialien ab, sondern macht aus ihnen prozessierbares Schuttgut.

Yan et al.: Research on the high-efficiency crushing, sorting and recycling process of column-shaped waste lithium batteries, 2023;

Sommerville et al.: A qualitative assessment of lithium-ion battery recycling processes, 2020 15 von 28



Bl Fragmentierung I

Mechanische Verfahren

Technologie 1: Technologie 2:
Wasserstrahlbehandlung Schockwellen
Delaminierte
Wasser%. Elj?odenfo/ie Schockwellen
\\/
s w
Sy
T
l
Forderband Prozessmedium Geschredderte
oraerban (bspw. Wasser) Batterie

Vorbereitung - -- Hydrometallurgie

Thermische Verfahren
Pyrometallurgie

Erlauterungen

e Die Wasserstrahlbehandlung erfolgt auf einem Forderband, auf dem die Elektrodenbahnen (Anode und
Kathode separat) mit einem Wasserstrahl beansprucht und somit die Aktivmaterialien von den Elek-
trodenfolien gelost werden.

e Die Schockwellen werden durch den elektrohydraulischen Effekt verursacht, der durch eine Hochspan-
nungsentladung zwischen Elektroden im Prozessmedium erzeugt wird.

e FEine vorgeschaltete mechanische Zerkleinerung (etwa mittels Schredder) ist fur die Schockwellen er-
forderlich. Dadurch wird der Angriff der Schockwellen an den Grenzflachen des Mehrkomponenten-
systems wie einer Lithium-lonen-Batterie ermdglicht.

e Die Trennung erfolgt an makroskopischen Grenzflachen bei Schockwellen (Verklebungen, Verschrau-
bungen und Verklammerungen) sowie an mikroskopischen Grenzflachen bei Schockwellen und Wasser-
strahlbehandlung (Korn- und Phasengrenzen). Die Trennung basiert auf den materialspezifischen
physikalischen Eigenschaften der einzelnen Komponenten.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Kein Bedarf an geféhrlichen und/oder e Die Skalierbarkeit der Prozesse muss noch
toxischen Chemikalien bewiesen werden.

e Keine Erzeugung umweltgefdhrdender e Trocknung fur Folgeprozesse erforderlich
Folgeprodukte

o Eroffnet die Ruckgewinnung hochwertiger
Materialien durch direktes Recycling

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien

e Keine

Sommerville et al.: A qualitative assessment of lithium-ion battery recycling processes, 2020;
Ohl et al.: Efficient Process for Li-lon Battery Recycling via Electrohydraulic Fragmentation, 2019 16 von 28



Bl Trocknung N

Thermische Verfahren

N, 2
H r/ Elektrolytgas

’ ’
/ /

Ofen mit rotierenden Schaufeln Kondensator

Vorbereitung Mechanische Verfahren Hydrometallurgie

Pyrometallurgie
Erlauterungen

e Das Hauptziel des Trocknungsprozesses besteht darin, den Elektrolyten aus den zerkleinerten Batterien
zu gewinnen, indem er verdampft und an anderer Stelle gezielt kondensiert wird.

e Das Verfahren lasst sich in einer inerten Atmosphare, mit Stickstoff oder im Vakuum realisieren.

e Die Trocknung kann durch Vakuumtrocknung, Kontakttrocknung, Konvektionstrocknung und/oder
Infrarottrocknung erfolgen. Gunstig ist es, wenn die Trocknung unter Rihren und/oder Umwalzen des
zerkleinerten Materials vorgenommen wird. Dies fuhrt zu einer homogeneren Temperaturverteilung und
einer weiteren Freilegung der aktiven Materialien.

e Die Vakuumtrocknung erfolgt bei niedrigeren Temperaturen, vorzugsweise unterhalb von 70 °C, mit
einem Druck von maximal 100 Hektopascal, mit dem Ziel, dem Leitsalz mindestens ein Losungsmittel zu
entziehen, so dass die Bildung von Fluorwasserstoff behindert wird.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Die Vakuumtrocknung mit niedrigen Tempe- e Einige Elektrolyt- sowie Binderbestandteile
raturen verhindert die Bildung von Fluor- mit hohen Siedepunkten lassen sich bei
wasserstoff und stellt somit keine potenzielle Temperaturen von bis zu 120 °C maglicher-
Gefahr fur die Batterieverarbeitungsanlage weise nicht aus dem zerkleinerten Batterie-
und die Umgebung dar. material abtrennen.

e Durch die Vakuumtrocknung mit niedrigeren
Temperaturen und einem Kondensations-
system ist es moglich, den Elektrolyten zu-
ruckzugewinnen.

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien

o Niedrigsiedende Elektrolytkomponenten und Wasser

Yan et al.: Research on the high-efficiency crushing, sorting and recycling process of column-shaped waste lithium batteries, 2023;

Sommerville et al.: A qualitative assessment of lithium-ion battery recycling processes, 2020 17 von 28



Bl Dichteseparation I

Mechanische Verfahren

Zick-Zack-Sichter .
<

’
’\ Leichtgut

Zerkleinertes
Einsatzmaterial

\

Schwergut /’
g A

.

Vorbereitung - - Hydrometallurgie

Thermische Verfahren
Pyrometallurgie

Erlauterungen

e Die Dichtetrennung wird verwendet, um Partikel mit geringer Dichte von solchen mit hoher Dichte zu
separieren. Prinzipiell gibt es zwei Anwendungsfalle: die Abtrennung der schweren Gehauseteile vom
restlichen Schreddergut sowie die Abtrennung der Separatorfolien aus den schwereren Elektrodenfolien
aus Aluminium mit einer Dichte von 2,7 g/cm3 oder Kupfer mit einer Dichte von 8,96 g/cm3. Material
fr den Separator in der Batteriezelle — Polyethylen und/oder Polypropylen — mit einer Dichte von
weniger als 1 g/cm wird Uber das Leichtgut abgetrennt.

e GrofBe und Form der Partikel haben einen signifikanten Einfluss auf die Trennleistung. Vor oder nach der
Dichtetrennung ist haufig eine Siebung erforderlich.

e Die Dichtetrennung kann mit Hilfe von Schatteltischen, in einer Flussigkeit mit mittlerer Dichte oder
durch Windsichtung (etwa Zick-Zack-Sichter) erfolgen.

e Die Dichte- und GroBentrennung mittels Zick-Zack-Sichter kann zweimal vorgenommen werden: einmal
zur Abtrennung der schweren Gehausebestandteile sowie spater zur Abtrennung der Separatoren.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Der Trenngrad kann durch die Anzahl der o Die Geometrie der Stlicke und der Grad der
Wiederholungen des Trennprozesses in Freisetzung von LIB-Fragmenten haben einen
Abhéangigkeit von der erforderlichen Reinheit groBeren Einfluss auf die Trennleistung als die
der nachfolgenden Recycling-Schritte Dichteunterschiede allein.
eingestellt werden. e Stiicke mit hoher Dichte und geringer Dicke

(plattchen- oder nadelférmig) kénnen im
Zick-Zack-Sichter die gleichen Bahnen auf-
weisen wie Stlicke mit geringer Dichte und
hoher Wandstarke (Warfel oder Kugeln).

e Bei optimalen Prozessbedingungen eine
effiziente Moglichkeit, Materialien relativ
sortenrein aufzutrennen

e Der Prozess reagiert empfindlich auf

Anderungen des Eingangsmaterials.

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien

o (Teilweise) Aluminium, Kupfer, Separatormaterial (Polyethylen oder Polypropylen)

Sommerville et al.: A qualitative assessment of lithium-ion battery recycling processes, 2020;
Wang et al.: Effective separation and recovery of valuable metals from waste Ni-based batteries: A comprehensive review, 2022 18 von 28



Bl Magnetische Separation IS

Mechanische Verfahren

Zerkleinertes
Einsatzmaterial Material wird entlang des Magneten

transportiert.

Y

Nichtmagnetisierbare Materialien
fallen aufgrund der Schwerkraft
fruher von der Trommel ab.

Magnet

Magnetisierbare Materialien fallen
am Ende des Magneten von der
Trommel ab.

Vorbereitung -- - Hydrometallurgie
Thermische Verfahren
Pyrometallurgie
Erlauterungen

e Bei der magnetischen Trennung werden die Partikel in magnetisches und nichtmagnetisches Material
sortiert.

e Ziel der Magnetabscheidung ist die Entfernung von Stahlresten und anderen magnetischen bezie-
hungsweise magnetisierbaren Bestandteilen aus dem Materialstrom.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Effiziente Ruckgewinnung von groben Stahl- e Erganzende Schritte sind zur Entfernung
teilen (Gehauseteile, Schrauben, Peripherie- der weiteren unerwinschten Partikel in der
geréate) zum Schutz der folgenden Prozess- schwarzen Masse notwendig.

anlagen vor Verschlei

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien
e Magnetische Materialien — vor allem Stahl, aber auch Kupfer- und Aluminiumbestandteile

Sommerville et al.: A qualitative assessment of lithium-ion battery recycling processes, 2020;
Wang et al.: Effective separation and recovery of valuable metals from waste Ni-based batteries: A comprehensive review, 2022 19von 28



Bl Sicben I

Mechanische Verfahren

Zerkleinertes
Batteriematerial \'

Gehduse- und

| — Folienbestandteile

(Schutzsieb)

Feinere Folienbestandteile
mit Verunreinigungen

Aktivmaterialien mit
Verunreinigungen

Vorbereitung -- Hydrometallurgie

Thermische Verfahren
Pyrometallurgie

Erlauterungen

e Der Recycling-Prozessschritt des Siebens klassiert das geschredderte Batteriematerial nach seiner Par-
tikelgroBe. Durch die Siebung werden die Batteriegehausematerialien (Al/Fe/Mn-Legierung), Kunststoffe
und Stromabnehmer als grobe Partikel zurtickgehalten, wahrend die Feingutfraktion hauptsachlich aus
der Schwarzmasse (vor allem aktive Materialien) besteht.

e Diese Trennung ist moglich, weil Batteriegehause, Separator und Metallfolien elastisch-plastisch gut ver-
formbar sind und sich nur durch Schneiden sinnvoll zerkleinern lassen, wahrend die aktiven Elektroden-
schichten sich deutlich sproder verhalten und urspringlich als feines Pulver vorliegen.

e Die Siebe werden durch Schwingungen oder Taumelbewegungen angeregt, um das Siebgut je nach
Antrieb in unterschiedlichen Richtungen zu bewegen. Der Prozess kann in einem Siebturm mit verschie-
denen Maschenweiten stattfinden, um das Material in mehreren Stufen zu trennen und unterschiedliche
Ausgangsstrome zu erzeugen.

e Die GroBenfraktion der Batterietypen ist in Bezug auf die Materialkonzentration recht verschieden.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Die Homogenitat der durch Siebung ge- e Verlust von aktivem Material in den grobe-
trennten Materialien kann den Einsatz nach- ren Fraktionen, die an Metallen (Cu, Al, Fe)
folgender Recycling-Schritte vereinfachen aus dem Batteriegehduse und den Strom-
und den Verlust wertvoller Ressourcen in abnehmern anhaften

Abfallstromen minimieren.

e Aktive Materialien kénnen aufgrund der
partikularen Natur effizient von weiteren
Zellbestandteilen abgetrennt werden.

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien
e Grobe Partikel von Al/Fe/Mg-Legierung, Kunststoffe und Stromabnehmer

Sommerville et al.: A qualitative assessment of lithium-ion battery recycling processes, 2020;
Wang et al.: Effective separation and recovery of valuable metals from waste Ni-based batteries: A comprehensive review, 2022 20 von 28



Bl Pyrolyse/Kalzinierung IS

Thermische Verfahren

Eingangsmaterial Abgase

Pyrolysiertes
Batteriematerial

Temperaturanstieg

Die Visualisierung stellt eine Moglichkeit der Technologieausfihrung dar.

Vorbereitung Mechanische Verfahren Hydrometallurgie

Pyrometallurgie
Erlauterungen

e Die Pyrolyse oder Kalzinierung kann vor oder innerhalb der mechanischen Recycling-Kette (etwa fur
Schreddergut) eingesetzt werden, um die Ruckgewinnung von Kathoden- und Anodenmaterialien aus
gebrauchten Lithium-lonen-Batterien zu verbessern.

e Bei der Pyrolyse werden organische Verbindungen bei hohen Temperaturen (600 °C) unter Ausschluss
von Sauerstoff zersetzt. Die Kalzinierung erfolgt in einer Sauerstoffatmosphéare. Das Hauptziel dieser
thermischen Verfahren besteht darin, schwersiedende Lésemittel und Salze des Elektrolyten sowie die
Binder zu entfernen, so dass weitere Recycling-Schritte mit geringem Brandrisiko und geringeren Anfor-
derungen an Flourwasserstoffoildung durchlaufen werden kénnen.

e Durch die Zersetzung der Binder wie etwa Polyvinylidenfluorid (PVDF) werden die aktiven Materialien
der Anode und der Kathode von der Kupfer- oder Aluminiumfolie besser abgeltst, so dass die
Recycling-Ausbeute und die Sicherheit im Materialhandling erhéht werden.

e Die Pyrolyse wird auBer fur ganze Batterien auch fur die Schwarzmasse zur Verbesserung von Flotation
und in der hydrometallurgischen Aufbereitung eingesetzt. Nach der Pyrolyse muss das Material in Kuhl-
rohren oder Kuhlschnecken abgekuhlt werden.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Batterien kénnen nach der Pyrolyse sicher e PVDF zersetzt sich wahrend der Behandlung,
gelagert werden, ohne dass ein Explosions- wobei gasférmiger'Fluorvvasserstoﬁ‘ und ein
risiko besteht, da die Batterie deaktiviert und fluorhaltiges organisches Nebenprodukt
der Elektrolyt entfernt ist. freigesetzt werden. Fluorwasserstoffsaure ist

schadlich und kann Glas, Beton und zahlrei-

e Ruckgewinnungsrate und Rickgewinnungs- che Metalle angreifen.

qualitat steigen, da die organischen Binde-
mittel zersetzt werden und die Entschichtung
der Elektrodenfolien und damit die

Ruckgewinnung der aktiven Materialien
erleichtert wird. e FElektrolyt- und Binderbestandteile gehen
verloren und kénnen nicht recycelt werden.

e FEine Abgasbehandlung ist notwendig und
erhoht die Investitions- sowie Wartungskosten
der Recycling-Anlage.

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien
e Bindemittel wie Polyvinylidenfluorid (PVDF) und Elektrolytbestandteile, teilweise Leitsaltz

Kim et al.: A comprehensive review on the pretreatment process in lithium-ion battery recycling, 2021
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Pyrometallurgie

§

Hochtemperaturofen

Schlacke

Legierungsphase (Al Fe, Li Mn)
(Ni, Co, Cu)
Vorbereitung Mechanische Verfahren Hydrometallurgie

Thermische Verfahren

Erlauterungen

Im Zuge der Pyrometallurgie werden die Batteriematerialien bei hohen Temperaturen geschmolzen, wo-
durch Metallschmelzen (Ni, Co, Cu), Schlacken und Staube entstehen. Der Prozess findet in einem Ofen
statt, in dem das Material auf 1.200 bis 1.450 °C erhitzt wird. Durch diese Erhitzung werden organische
Bestandteile (etwa Kunststoff, Elektrolyt, Graphit) verbrannt und energetisch verwertet.

e Mit der Erhohung der Schmelztemperatur der Metalle gehen Nickel (Ni), Kobalt (Co) und Kupfer (Cu) in
die Legierungsphase uUber, wahrend Aluminium (Al), Eisen (Fe), Lithium (L)) und Mangan (Mn) in die
Schlackenphase Ubergehen.

e Neben der Metalllegierung fallen auch Schlacke und Ofenstaub an. Diese Nebenprodukte enthalten
Metalle wie Lithium und Mangan und mussen in weiteren Recycling-Schritten, insbesondere Hydro-
metallurgie, aufbereitet werden. Eine der Pyrometallurgie vorgelagerte Abtrennung von Lithium und
anderen Metallen zu deren Rickgewinnung wird derzeit untersucht, ist aber noch nicht kommerziell im

Einsatz.
Vorteile des Verfahrens Herausforderungen
e Die Batteriezellen und kleinere Batteriemodule e Das Graphit kann nicht zurtickgewonnen
konnen direkt in einen pyrometallurgischen werden, da es energetisch und auch als Re-
Prozess eingesetzt werden, und die Metall- duktionsmittel genutzt wird.

schmelze (Legierungsphase) lasst sich direkt
der Laugung zufuhren, wodurch die Gesamt-
zahl der Prozesse drastisch reduziert wird.

e Da die Schlacke chemisch sehr stabil ist, ist
ein duBerst hoher mechanischer und
chemischer Aufwand notwendig, um die

e Robustheit gegenuber differierenden Auspra- Materialien zu trennen.
gungen des Batteriedesigns und Batterie-

) e Erreichung der Recycling-Quoten der EU,
chemien

insbesondere fur Lithium, das in der Schlacke
stark gebunden ist

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien
e Schlacke (Aluminium, Eisen, Lithium, Mangan)

Makuza et al.: Pyrometallurgical options for recycling spent lithium-ion batteries: A comprehensive review, 2021
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Hydrometallurgie

Hydrophobes
Material

Hydrophiles
Material

Vorbereitung Mechanische Verfahren -

Thermische Verfahren
Pyrometallurgie

Erlauterungen

e Die Behandlung der Schwarzmasse mittels Schaumflotation hat als Methode zur Auftrennung wertvoller
Kathodenmaterialien und Graphitpartikel zuletzt Interesse erzeugt.

e Bei der Schaumflotation wird unter Einsatz von Flotationsadditiven der Unterschied in der Hydrophobie
zwischen den Materialien ausgenutzt, um die aktiven Anoden- und Kathodenmaterialien der Lithium-
lonen-Batterien zu trennen.

e Feine Luftblasen werden am Boden in einen Ruhrbehalter eingestromt, in dem das zu trennende Ma-
terial gemeinsam mit chemischen Additiven in Schwebe gehalten wird. Die Luftblasen legen sich an die
hydrophoben Materialien (Graphit) an und transportieren diese zur Oberflache, wo diese abgetrennt
werden. Hydrophile Partikel verbleiben in der Suspension und werden mit dem Unterlauf der Trenn-
einheit abgezogen.

e Esist ratsam, Techniken zur Oberflachenmodifizierung — wie anaerobe Pyrolyse und/oder mechanische
Feinstzerkleinerung — anzuwenden, um die Effizienz des Schaumflotationsverfahrens zu verbessern.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Durch die Entfernung der Graphitpartikel (als e Wird das Bindemittel nicht ausreichend ent-
Produkt) aus der schwarzen Masse wird der fernt, geht eine betrachtliche Menge Katho-
Materialstrom homogener und weniger denmaterials zusammen mit dem Graphit in
voluminos, was fur die nachgeschalteten die Schaumphase Uber, was gleichzeitig zu
hydrometallurgischen Prozesse von Vorteil ist. Verlusten wertvoller Metalle und zu minder-

wertigem Graphit fihrt.

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien
e Graphitpartikel

Sommerville et al.: A qualitative assessment of lithium-ion battery recycling processes, 2020
Wang et al.: Effective separation and recovery of valuable metals from waste Ni-based batteries: A comprehensive review, 2022 23 von 28
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Hydrometallurgie
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Erlauterungen

e Die Auslaugung dient der Umwandlung von Metallen aus dem Kathodenmaterial in lonen in wassriger
Losung bei Verwendung von Saure, so dass die Metalle in den folgenden Prozessen durch eine Reihe
chemischer Methoden (etwa Ausfallung, Losungsmittelextraktion) zurtickgewonnen werden kénnen.

e Die Auslaugungsreaktion findet an der Grenzflache zwischen Feststoff- und Flussigkeitsphase statt.

e [s existieren einige Sauren, die fur den Auslaugungsprozess verwendet werden kénnen, darunter orga-
nische und anorganische Sauren.

e Auslaugungsprozesse kdnnen durch verschiedene Parameter beeinflusst werden, etwa durch die Aus-
laugungszeit, die Temperatur (60 bis 90 °C) der Losung, das Verhaltnis von Feststoff zu FlUssigkeit, die
Zugabe eines Oxidationsmittels und die Konzentration der Auslaugungsséaure.

e Die Losungsmittelextraktion ist eine Trennmethode, bei der die unterschiedliche Loslichkeit von Sub-
stanzen in zwei nicht mischbaren Ldsungsmitteln ausgenutzt wird. Sie folgt nach der Auslaugung, um
die Metalle selektiv aus dem Sickerwasser in eine organische Phase zu extrahieren, wobei diese eine
geringere Dichte aufweist und aufschwimmt.

Vorteile des Verfahrens Herausforderungen

e Das Auslaugungsverfahren ist bei den meis- e Geringe Prozessflexibilitat hinsichtlich stoff-
ten Kathodenchemien anwendbar (lediglich licher Zusammensetzung des Kathoden-
LFP benétigt eine Vorbehandlung). materials

e Das Auslaugen ermdglicht hohe Reinheit e Anorganische Séuren setzen als Neben-
sowie hohe Ruckgewinnungsraten mit ge- produkt giftige Gase (Cl,, SO;, NO,) frei.

ringem Energieaufwand und ist fur grof-
technische Anwendungen geeignet.

e Die Extraktion erreicht hohe Wirkungsgrade
bei sehr geringem Energieaufwand.

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien

e Keine

Jung et al.: A review of recycling spent lithium-ion battery cathode materials using hydrometallurgical treatments, 2021
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Hydrometallurgie
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Erlauterungen

e Die Ausfallung dient der Ruickgewinnung von Salz aus einer Losung durch Zugabe von Fallungsmitteln —
etwa nach Auslaugung oder Losungsmittelextraktion —, um wertvolle Stoffe wie Li, Ni, Mn oder Co zu

erhalten.

e Der Trenneffekt tritt ein, wenn die Loslichkeit des Salzes aufgrund von Anderungen der Umgebungs-
bedingungen (beispielsweise Anpassung von Druck, Temperatur oder pH-Wert) Uberschritten wird.

e [in bekannter Prozessablauf ist die selektive Fallung, bei der der pH-Wert des Sickerwassers sukzessive
erhoht wird, um die Wertstoffe Schritt fr Schritt aus der Flussigkeit zu extrahieren.

e Das gangigste Verfahren fir die Rlckgewinnung von Metallsalzen aus Lithium-lonen-Batterien bildet die
Verdampfungskristallisation. Sie wird in der Regel zur Herstellung von Ni (NiSO,)-, Co (CoSO,)- und Mn
(MnSO,)-Sulfaten nach der Losungsmittelextraktion eingesetzt und erzielt aufgrund der hohen Tem-
peraturen (zirka 350 °C) relativ hohe Kristallwachstumsraten.

Vorteile des Verfahrens

e Die Fallung ist das sicherste, wirtschaftlichste
und effizienteste Verfahren (Rickgewinnungs-
effizienz) der hydrometallurgischen Metho-
den.

o Zur Li,CO;s-Herstellung wird im Allgemeinen
die Fallung verwendet, da es in neutraler oder
basischer wassriger Losung praktisch unléslich
ist.

e Niedrige Betriebskosten machen die Kristalli-
sation zu einem attraktiven Prozessschritt.

Herausforderungen

e Die Fallungsmethoden sind am besten er-
forscht. Eine genaue Kontrolle der Betriebs-
bedingungen (bspw. pH-Wert und Tempera-
tur) ist jedoch erforderlich, um das ge-
wunschte Eigenschaftsprofil zu erreichen.

e Die Verdampfungskristallisation ist ein sehr
zeit- und energieintensiver Prozessschritt, da
die wassrige Losung vollstandig verdampft
werden muss.

e Prozesse reagieren empfindlich auf Variation
des Inputmaterials

Aus Hauptmaterialflussstrom entfernte Materialien

e Keine

Jung et al.: A review of recycling spent lithium-ion battery cathode materials using hydrometallurgical treatments, 2021
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Erlauterungen

e Production Scrap”-Recycling bezeichnet das Recycling von Produktionsausschissen der Batterie-
fertigung. Durch die exponentiell steigende Menge produzierter Batterien und die Dauer bis zur Errei-
chung ihres Lebensendes ist ,Production Scrap”-Recycling in den nachsten Jahren mengentechnisch
relevanter als das ,End of Life"-Recycling.

e Die Vielfalt der Materialien auf Zellebene ist geringer als auf Pack-Ebene. Dies vereinfacht die Trennung
und fuhrt zur potenziellen Reduktion einzelner Prozessschritte im Vergleich zum Recycling von Eol-
Batterien. Interessant ist dabei auch die die direkte getrennte Aufbereitung von Anoden und Kathoden.

Durch die Verwendung von Produktionsabfallen kénnen einzelne Prozessschritte des Recyclings ent-
fallen. Dazu zahlt etwa die Demontage, die Entladung oder auch die Pyrolyse, je nachdem in welchem
Prozessschritt der Produktionsabfall entsteht.

Abhangig davon, an welchem Punkt der Produktionsschrott anféllt, kann der Recycling-Prozess ver-
einfacht werden. Insgesamt ist das Recycling von Produktionsausschuss weniger geféhrlich, da weniger
kritische Komponenten beziehungsweise Systeme gehandhabt werden mussen.

Batterieproduktionsausschuss EoL-Batterien

e Der Ausschuss bei der Produktion von LIB er- e ,End of Life” (EoL)-Batterien erreichen im Jahr
reicht bei Annahme von zehn Prozent Aus- 2030 eine prognostizierte Menge von welt-
schussrate weltweit eine prognostizierte weit 820.000 Tonnen.
Menge von 905.000 Tonnen im Jahr 2030. e Zu den Quellen der EolL-Batterien zahlen

e Die Quelle des Batterieausschusses liegt in neben der Uberschreitung der Lebensdauer-
den Batterieproduktionsanlagen. Bis zur erwartung auch Unfallszenarien oder Ruick-
Zellassemblierung ist eine getrennte Samm- rufe vor Auslieferung an die Kunden aufgrund
lung von Anoden und Kathoden maglich. von Defekten.

e Genutzt werden mechanische, thermische
und nasschemische Verfahren.

Bis zum Jahr 2030 Ubertrifft die weltweite Menge des Ausschusses aus der Batterieproduktion
die Masse der ,End of Life"-Batterien.

Gaines et al.: Tracking Flows of End-of-Life Battery Materials and Manufacturing Scrap, 2023;
Gaines et al.: Direct Recycling R&D at the ReCell Center, 2021 26 von 28
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Sonderformen des Recyclings
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Erlauterungen

e ,Direct Recycling” beschreibt den Ansatz, das zu recycelndes Material nicht in seine Grundelemente
zu zerlegen, sondern direkt Kathodenmaterial zurtickzugewinnen. Dieses Verfahren zahlt zu einem
engeren Zirkel des Batteriekreislaufs und ist potenziell mit weniger Kosten und Emissionen verbunden
als es ,State of the Art"-Recycling-Prozesse wie Pyrometallurgie und Hydrometallurgie zeigen. Aus
diesem Grund hat das direkte Recycling in den vergangenen Jahren einige Aufmerksamkeit erfahren
und wird von Forschung und Industrie intensiv erforscht.

e ,Direct Recycling” umfasst in der Regel eine mechanische Zerkleinerung (Schreddern), die Rackgewin-
nung des Elektrolyten, eine Separation von Anoden- und Kathodenmaterial, die Entfernung des Binders
und eine abschlieBende Relithiierung. Auch Verfahren wie die Schockwellen-Zerkleinerung besitzen
groBes Potenzial fur das ,Direct Recycling”, da dies eine sortenreine Zerkleinerung ermoglicht.

e Der Prozess der Relithiierung dient der Instandsetzung des Kathodenmaterials auf molekularer Ebene.
Wahrend der Nutzungsdauer werden Lithium-lonen chemisch gebunden, die dann nicht mehr zur
Ladungsverschiebung beitragen kénnen und so zu einer reduzierten Batteriekapazitat fuhren. Diese
Verluste lassen sich durch unterschiedliche Relithilerungsprozesse teilweise rickgangig machen.

e Die groBte Herausforderung liegt derzeit in der noch mangelhaften Qualitét des Kathodenmaterials und
im niedrigen technologischen Reifegrad der beteiligten Prozesse. Zudem ist ein direktes Recycling vor
allem dann wirtschaftlich attraktiv, wenn die zurtickgewonnenen Aktivmaterialien vergleichbare spezifi-
sche Kapazitdten wie das gerade aktuelle Aktivmaterial besitzen.

Zentrale Erkenntnisse

e Direct Recycling” bildet eine interessante Alternative zu ,State of the Art"-Recycling-Verfahren, da
es verkUrzte Prozesszeiten, geringere Kosten und niedrigere Emissionen erméglicht.

e Das zurlickgewonnene Material gentigt derzeit in der Regel noch nicht den hohen Ansprichen
der Batterieproduktion.

e Die Skalierung der ,Direct Recycling”-Prozesse stellt eine zusatzliche Herausforderung dar.

Gaines et al.: Direct Recycling R&D at the ReCell Center, 2021;
Vi et al.: Direct recycling technologies of cathode in spent lithium-ion batteries, 2021 27 von 28
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