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TU Clausthal

Projektlbersicht

= InnoRec (Innovative Recyclingprozesse fur neue
Lithium-Zellgenerationen)

= Laufzeit: 01.10.2019 - 30.09.2022

= Projektpartner:
— Projektpartner 1, IFAD, TU Clausthal
(Projektkoordinator)
— Projektpartner 2, iPAT, TU Braunschweig
— Projektpartner 3, IME, RWTH Aachen
— Projektpartner 4, MVTAT, TU Freiberg
— Projektpartner 5, MEET, WWU Munster
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Motivation und Ziele

Motivation:
= Zunahme der Komplexitat aufgrund Entwicklung innovativer Zelldesigns auf Basis von

neuen Materialien

Gesamtziel:
= Entwicklung eines holistischen Ansatzes fur ein effizientes und robustes

Batterierecycling

InnoRec (ProZell) ﬁ PI'OZE‘”

InnoRec

[”] LiBri LithoRec EcoBatRec ABattReLife [”] thfoicr)(;jfekte
IFAD iPAT, MEET IME MVTAT
9y
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Teilziele

» Weiterentwicklung bekannter Recyclingprozesse
= Entwicklung/ Adaption der Prozessroute(n) flr unterschiedliche

Inputstrdme bei maximalen Recyclingquoten (> 90%), geringe

Prozessreststoffe und Nebenprodukte unter Bertcksichtigung 6kologischer
und 6konomischer Effekte

» Charakterisierung und Re-Synthese von Batterie-Sekundarrohstoffen
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3.Wesentliche Forschungsarbeiten

* Rolle der einzelnen Partner im Projekt
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Rolle der Projektpartner

Batterieschrott
Charakterisierung

Mechanische
Pyrometallurgie Hydrometallurgie ] A eitine
‘ -_’ e - Schraddemn/ iPAT/MVTAT
| Pyr§ vee , & Akiive Matse Schneidzerkleinerung
l > l - I e iPAT/MEET
4 rocknung rme- .
m . IFAD IFAD ®
[ Aufschluss Flotation Laugung/FFT c behandlung/Extraktion
J L Rest I
Aktive Masse + ' Li- IME : w ALl Mstall L MVTAT/iPAT
Pyrolysekoks Phasentrans- - c \ Mechanische Separation

<
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Definition der zu betrachtenden Zellsysteme und
Beschaffung von Vormaterialien

» Die Partner wurden zum Start des Projektes auf denselben
Kenntnisstand gebracht, um die zu betrachtenden Zellsysteme zu
definieren und die Beschaffung der Vormaterialien (Zellen,
generische Materialmischungen) zu organisieren

- Vergleichbarkeit soll gewahrleistet werden
= 1t Lithium-lonen-Batterien wurden als Bedarf festgelegt
- Geschredderte EoL Batterien (Elektroden 622, von

Duesenfeld GmbH) wurden als Versuchsmaterialien
beschafft

Abbildung 1 Die M: ialien werden bei Duesenfeld GmbH
verpackt und an die Projektteiinehmer verteilt
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Wesentliche Forschungsarbeiten
Pyrometallurgie und thermische Prozesse [ [VIEE | RWTH

Pyro-/Thermolyse

= Optimierung der thermischen Konditionierung zur
verbesserten mechanischen Abtrennbarkeit von den Al/Cu-
Tragerfolien wie auch als sicheren Deaktivierungsschritt;

= Ubertragung auf neue Zelltypen sowie Erprobung einer
innovativen Pyrolysemethode

Li-Phasentransformation

= Thermisch aktivierte Uberfiihrung des Li aus dem
Aktivmaterial zu wasserloslichen Verbindungen wie Sulfat
und/oder bi-Karbonat

Hao Qiu | 26.08.2021| InnoRec | REWIMET Symposium
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Wesentliche Forschungsarbeiten

Pyrometallurgie und thermische Prozesse IIM E ROWNTH

Schmelzprozess (EnAM)

= Design und Erprobung eines Schmelzprozesses zur
metallischen oder sulfidischen Konzentrierung von Cu, Co und
Ni. Hierbei soll durch gezieltes Schlackendesign eine fur den
bautechnischen Einsatz absatzfahige Fe-/Si-/Al-haltige
Schlacke erzeugt werden, indem relevante Zielelemente in
diskrete, mechanisch abtrennbare Kristallphasen uberfuhrt
werden.
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Wesentliche Forschungsarbeiten @E,Bg@@x;
Mechanische Aufbereitung i

= Feinzerkleinerung der Schlacken

Mechanische
Aufbereitung

* Mechanischer Aufschluss nicht thermisch
vorbehandelter Zellen und Zellblocke

Schreddern/
Schneidzerkleinerung

[ TrocknunIg/War \/F
. behandlung/Extraktion
= Siebung und Verkugelung zur Abtrennung
von Folien- und Separatormaterial von der [ NAachaiilaia Sepisstion Llem
Schwarzmasse l

Aktive Masse

‘
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Wesentliche Forschungsarbeiten

Mechanische Aufbereitung

= Sichtprozesse zur Ruckgewinnung von
Folien- und Separatormaterial

= Feinkornaufschlussprozesse flr die
Schwarzmasse u.a. fur Graphit-Silizium-
Kompositmaterialien und
Kathodenmaterialien

= Physikalische Trennprozesse im
Feinkornbereich

Hao Qiu | 26.08.2021| InnoRec | REWIMET Symposium

K

f?’f a
f‘i-.& %E Technische
i

= Universitit

S Braunschweig
NscH

IPAT e

Institut fir Partikeltechnik

IFAD

o

A
g

L

15



TU Clausthal

QY
TU Clausthal "ﬁv

Wesentliche Forschungsarbeiten A Rkt i iy — [FAD
Flotation, Hydrometallurgie und Nutzbarmachung von

Nebenprodukten und Prozessreststoffen Batterieschrot

F I Otat i O n [ Hydrometallurgie ]

= Trennung von Graphit ggfs. auch Si von metallischen und
mineralischen Bestandteilen, Bindern etc. im

Abgas Aktive Masse

Feinstkornbereich aus mechanisch oder thermisch 1 — D l/ IFAD
Flotation Laugung/FFT gest

vorbehandelten Zellen, als Vorstufe der nachfolgenden | ] o

Laugung sche al unV

= Rickgewinnung von Wertmetallen als EnAM-Konzentrate
aus gezielt beeinflussten Schlacken

)
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Wesentliche Forschungsarbeiten B2 U crausthal =

IFAD Rohstoffaufbereitung und Recycling IFAD

Flotation, Hydrometallurgie und Nutzbarmachung von
Nebenprodukten und Prozessreststoffen

Hydrometallurgie

= Ruckgewinnung von Metallsalzen/-oxiden/-hydroxiden
sowie Graphit und ggfs. Si aus Vorkonzentraten der
mechanischen und thermischen Prozesse sowie
Kathodenmaterialien

Konfektionierung der Reststoffe

= zur Nutzung von Prozessreststoffen wie Mineralstoffen
aus Schlacken nach moglichst vollstandiger Abtrennung
und Ruckfuhrung der Batterierohstoffe in die
Batterieproduktion
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Wesentliche Forschungsarbeiten ———wwu mee

Analytik, Materialcharakterisierung und Re-Synthese
sowie Sonderprozesse

T

Analytik
= Analytik und Ruckkopplung zur erzeugbaren Materialqualitat

Re-Synthese

= Bewertung des Anoden- und Kathodenmaterials aus dem
Recyclingprozess. Aus den getrennten und aufgereinigten Materialien
werden Kathodenmaterial und Anodenmaterial (Graphit/Si) hergestelit.
Aus den rickgewonnenen Materialien werden Kathoden und Anoden
produziert und diese in kleinen Testzellen elektrochemisch untersucht
und bewertet.

Sonderprozesse zur Extraktion mit sub- und tiberkritischem CO,
= Extraktion und Deaktivierung der Zellen durch Elektrolyt und Li-
Extraktion
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4.Einblick in die Forschung
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Mechanisch-
hydrometallurgische Route

Physikalische

y
Fall
Trennverfahren ° ""g% Co, |

—+—1 1 [ I

Flotation von Schwarzmasse

= Zielprodukt 1: NMC (Zellriickstand)
= Zielprodukt 2: Graphit (Schaumprodukt)

Vergleich des Effekts verschiedener
Vorbehandlungsmethoden auf die Flotation

= Flotation ohne Vorbehandlung
= Flotation nach chemischer Vorbehandlung
= Flotation nach thermischer Vorbehandlung
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Abgas Aktive Masse

dTU Clausthal l

Mechanisch-hydrometallurgische .
ROUte PhysIkallsch

Trennverfahren

Multi-Metall Lésu

Ergebnisse:

@ Flotation ohne Vorbehandlung: nicht
ausreichende Selektivitat

@ Flotation nach chemischer Vorbehandlung:
nicht ausreichende Selektivitat

© Die besten Flotationsergebnisse werden mit
Proben erzielt, die thermisch vorbehandelt
wurden (450°C)
> NMC-Ausbringen ca. 90%
» Graphit-Ausbringen ca. 75 %
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Projektergebnisse - Aktueller Forschungsstand

= Ubertreffen der aktuellen gesetzl. Vorgabe von 50 % bezgl. Gesamtgewicht der Batterie bei maximaler
Ruckflihrung der wirtschaftsstrategischen Batterierohstoffe in die Batterieproduktion
» Recyclingquote > 90 % fur alle relevanten Wertstoffe und Wiederverwendung als Batterierohstoff > 75%

Status: bislang erzielte Ausbeuten/Ausbringen in Einzelprozessen

Prozess Co, Ni Cu Al Li Graphit

Schmelzprozess > 98 % bzw. > 99% In ~ 80 % Reduktionsmittel
99 % (Metallpha Schlacke Anreicherungin flir zuséatzliches
(Metallphase) se€) Schlacke CuO
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Projektergebnisse - Aktueller Forschungsstand

= Ubertreffen der aktuellen gesetzl. Vorgabe von 50 % bezgl. Gesamtgewicht der Batterie bei maximaler

Ruckflihrung der wirtschaftsstrategischen Batterierohstoffe in die Batterieproduktion

» Recyclingquote > 90 % fur alle relevanten Wertstoffe und Wiederverwendung als Batterierohstoff > 75%

Status: bislang erzielte Ausbeuten/Ausbringen in Einzelprozessen

Prozess Co, Ni Cu \ Li Graphit
Mech. Warme ~ 90 % (Flotation) Noch keine Noch keine ~ 65 % ~75 %
Route ~90 % Ergebnisse Ergebnisse (Abtrennung (Flotation)
(Laugungsprozess) nach therm.
Vorbehandlung)
Mech. Kalte In Bearbeitung >95 % > 95 % In Bearbeitung In
Route (Elektroden- (Elektroden- Bearbeit-
/Gehausefraktion) /Gehausefra -ung
ktion)
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5.Zusammenfassung und Ausblick
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Zusammenfassung

= Im Schwerpunkt der Arbeit steht die Entwicklung eines holistischen Ansatzes fir ein effizientes
und robustes Recycling zuklinftiger Batteriezellengenerationen

= Erhohte Abtrennung der Feinfraktion in mechanischer Aufbereitung
- Erhohung der Recyclingeffizienz bzgl. Entschichtung

= Pyrolyse sorgtim Vergleich zur chemischen Vorbehandlung der Schwarzmasse zur vollstandigen
Binderzersetzung
- Vorteil fur folgende hydrometallurgische Schritte

= Eine geeignete Vorbehandlung ist ein wichtiger Faktor fur eine erfolgreiche Flotationstrennung von
NMC und Graphit

= Die Ergebnisse des InnoRec-Projektes werden nachfolgend im greenBatt-Cluster vertieft

%
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Ausblick: Einbettung in die Entwicklung der
Batterie-Recyclingforschung

s \é
| | PyroLith EarLiMet LOWVOLMON EVanBatter S2taR | | greemBattF }
S \; / = _/@
InnoRec (ProZzZell) ﬁ Proze”
InnoRec
Frihe Projekte
LiBri LithoRec EcoBatRec ABattReLife [I [I 2010 ff
%
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Vielen Dank fur lhre Aufmerksamkeit!
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