





Recyclinq/\

Bild 3: Entwicklung von Batterierecyclingverfahren am IME ab 2000

wesentlichen Nachteile fiihrte zur
Konzipierung eines emissions- und
energieminimierten, hermetischen
Vakuumdestillationsverfahrens. Nach
thermodynamischer Modellierung und
ingenieurtechnischer Auslegung eines
Kaltwand-Vakuuminduktionsofens
mit angeschlossenem Metalldampf-
kondensator erfolgte der grundsatzli-
che Verfahrensnachweis im halbtech-
nischen MaBstab. Die Ergebnisse flos-
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sen anschliefend in die Entwicklung
einer metallurgischen Pilotanlage im
ProduktionsmaBstab (bis 500 kg) mit
ein. Wahrend der halbjdhrigen Ver-
suchsphase konnten die Verfahrens-
tauglichkeit untermauert sowie Ver-
fahrensgrenzen aufgezeigt werden.
Notwendige Verbesserungsvorschlage
konnten durch eine thermodynami-
sche Nachbetrachtung der experi-
mentellen Ergebnisse erfolgen. Nach

Umsetzung der MaBnahmen konnte
die vakuummetallurgische Behand-
lungstechnik ihren wirtschaftlichen
Betrieb aufnehmen. Mit der konse-
quenten Beibehaltung der Entwick-
lungsvorgaben minimierter Emissio-
nen und maximierten Arbeitsschutzes
konnte so eine innovative Technolo-
gie zur Verfligung gestellt werden.
Dieses Recyclingverfahren wird heute
als BAT (Best Available Technology)
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fiir Haushaltsbatterien definiert und
verhalf dem Unternehmen ACCUREC
Recycling GmbH in Miilheim a. d. R
nach mehrfacher Erweiterung zum
Marktdurchbruch.

Da die Nickel-Metallhydrid-Batterie
die Nickel-Cadmium-Batterie mehr
und mehr ersetzt hat, wurde ab 2001
mit der Entwicklung eines Recyc-
lingverfahrens fiir diesen Batterietyp
begonnen und in 2004 erfolgreich
abgeschlossen. Konventionell werden
Nickel-Metallhydrid-Batterien derzeit
als preiswerte Nickelquelle in der
Stahlindustrie eingesetzt. Verbrauch-
te  Nickel-Metallhydrid-Batterien
enthalten jedoch neben Nickel auch
Kobalt und Seltenerdmetalle (SE) auf
Basis von Lanthan, Cer, Praseodym
und Neodym, die vom Stahlherstel-
ler nicht bezahlt werden bzw. bei
der Stahlherstellung in der Schlacke
fiir eine Wiedergewinnung verloren
gehen. Beim vom IME entwickelten
Prozess werden nach der mechani-
schen Aufbereitung der Batteriemasse
eine Nickel-Kobalt-Legierung sowie
ein seltenerdoxidhaltiges Schlacken-
konzentrat hergestellt. Entscheidend
in der Prozessentwicklung ist die
Auswahl eines geeigneten Schlacken-
systems. Hierzu sind in Labor- und
Technikumsversuchen oxidische und
halogene Schlackensysteme unter-
sucht worden. In Pilotversuchen wur-
den beide Schlackensysteme validiert
und die nahezu vollstindige Sepa-
ration von Nickel bzw. Kobalt in
das Metall sowie der Seltenen Erden
als Oxid in die Schlacke nachge-
wiesen. Im Rahmen des Aachener
Griinderwettbewerbs 2004 wurde ein
Businessplan erstellt, der mit dem
dritten Platz prédmiert wurde. Dabei
wurde in einer Szenarioberechnung
die Wirtschaftlichkeit des Verfahrens
fiir einen Modellfall nachgewiesen.
Dieser Nachweis soll ab 2008 auch
experimentell im industriellen MafB-
stab bestétigt werden.

Das in 2004 begonnene Projekt zur
Entwicklung eines Recyclingver-
fahrens fiir Primérbatterien (Zink-
Kohle/Alkali-Mangan) wurde 2007
erfolgreich abgeschlossen. Um die
unzufriedenstellende Manganaus-
beute im Zuge der gingigen Ferro-
mangan-Produktion aus verbrauch-

ten Priméarbatterien zu erho6hen,
wurden Metall-Schlacke-Gleichge-
wichtsuntersuchungen durchgefiihrt.
AnschlieBend wurde die Erzeugung
einer Eisen-Mangan-Legierung und
eines Zinkoxid-Konzentrates aus
pyrolisiertem Primérbatterieschrott
untersucht. Durch karbothermische
Reduktion im Lichtbogenofen konnte
die prinzipielle Machbarkeit anhand
von drei verschiedenen Schlacken-
zusammensetzungen nachgewiesen
werden. Bei den Lichtbogenofen-
versuchen kamen Chargiermetho-
den wie Hohlelektrodentechnik und
Vibrations-Feeder sowie moderne
Ein-/Aufblastechniken zum Einsatz.
Parallel wurde der Prozess mittels
Berechnungen
theoretisch modelliert. Die Ergebnisse
zeigen, dass eine hochwertige Eisen-
Mangan-Legierung (Mn/Fe > 1) und
ein Zinkoxid-Konzentrat als getrenn-
te Recyclingprodukte gewonnen wer-
den konnen. Basierend auf diesen
Forschungsergebnissen hat die Bat-
rec Industrie AG (Wimmis, Schweiz)
einen Lichtbogenofen installiert, in
welchem sie ab Mitte 2008 das Recyc-
ling entsprechend des IME-Prozesses
aufnimmt.

Seit 2005 wird an einem Recyc-
lingverfahren fiir Lithium-Ionen-
Batterien geforscht. Dieses Projekt
steht kurz vor seinem erfolgreichen
Abschluss. Das Verfahren kombiniert
verschiedene Aufbereitungstechniken
sowie die Vorteile der Pyro- und Hyd-
rometallurgie. Im Unterschied zu den
bisherigen pyrometallurgischen Recy-
clingverfahren sollen die Batterien vor
dem Einschmelzen zerkleinert und die
einzelnen Komponenten so vonei-
nander getrennt werden, dass trotz
der pyrometallurgischen Behandlung
die Wiedergewinnung der unedlen
Komponenten moglich ist. So fal-
len bereits vor dem Einschmelzen

thermochemischer

eine sehr reine Aluminiumfraktion
sowie eine hochwertige Eisen-Nickel-
Fraktion an. Hauptrecyclingprodukte
sollen eine im Elektrolichtbogenofen
erschmolzene Kobalt-Mangan-Legie-
rung sowie ein Lithium-Konzentrat
(Schlacken und Flugstaub) sein. Fiir
den Prozess ist eine Schlacke notwen-
dig, die einerseits eine geringe Auf-
nahmekapazitit fiir Kobalt und Man-

gan aufweist und andererseits eine
hohe Aufnahmekapazitit fiir Lithium.
Mittels umfangreicher Metall-Schla-
cke-Gleichgewichtsuntersuchungen
wurde ein geeignetes Schlackensys-
tem gefunden. Die im Lichtbogenofen
erzeugte Kobalt-Mangan-Legierung
kann als Vorlegierung fiir Superle-
gierungen auf Kobaltbasis verwen-
det werden. Das Lithium-Konzentrat
wird hydrometallurgisch aufbereitet,
um ein hochreines Lithiumkarbonat
zu gewinnen, wofiir sich bereits die
Glasindustrie interessiert.
Batteriesystemiibergreifend wurde fiir
Europa ein Beitrag zur Entwicklung
einer Arbeitsformel fiir Recyclingeffi-
zienzen (gemiB RL 2006/66/EG) erar-
beitet. Die auf EU-Ebene festgelegten
Grenzwerte fiir Recyclingeffizienzen
sind bis dato noch nicht definiert und
bieten daher zahlreiche Interpreta-
tionsmoglichkeiten fiir eine Berech-
nungsmethodik an. Da die Recycling-
effizienz das Ergebnis von Stoff-
stromberechnungen und damit von
Massenbilanzen darstellt, sind deren
Systemgrenzen klar zu definieren. Die
Komplexitit derartiger Systeme wur-
de, angestofen durch die Vorschliage
des IME, intensiv in die o6ffentliche
Diskussion eingebracht und zu einem
Vorschlag verwertet.

Bedeutung der wissen-
schaftlichen Arbeit in der
praktischen Umsetzung und
Anwendernutzen

Es ist bereits jetzt absehbar, dass die
gesetzlich festgelegten Recyclingeffi-
zienzen der verschiedenen Batterien
nur durch eine Wiedergewinnung
von deutlich mehr als 85 % des
jeweiligen Hauptmetallinhaltes und
damit einer deutlich verbesserten
Metallausbeute sicher einzuhalten
sein diirften. Um Recyclingprozes-
se zukiinftig dauerhaft 6konomisch
betreiben zu konnen, miissen ferner
die dabei erzeugten Produkte hohen
Anforderungen, z. B. hinsichtlich
ihrer chemischen Zusammensetzung
oder Konsistenz, standhalten. Durch
die hier vorgestellten systemspezifi-
schen neuartigen Kombinationen aus
Aufbereitungstechnik und angepass-
ter Ofenarbeit in pyrometallurgischen
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Direktschmelzprozessen wird es mog-
lich, die in den jeweiligen Batte-
rieschrotten enthaltenen Metalle unter
Ausnutzung der Kohlenstoffinhalte
mit erhéhten Ausbeuten unmittelbar
bei hochster durchweg metallischer
Produktqualitidt zu recyceln. Hierbei
werden die iibrigen Batteriebestand-
teile groBtenteils harmlos verbrannt
oder im Rahmen des Gesamtprozesses
anderweitig genutzt (Reduktionsmit-
tel, Schlackenzusatz). Neben einer
optimierten Recyclingeffizienz ergibt
sich infolge einer Verbesserung von
prozentualen Gewinn-/Verlustantei-
len so auch eine deutliche Abfallent-
lastung. Jeder Metallanteil, der beim
Batterierecycling verschlackt oder
verstaubt wird, stellt einen echten
Verlust dieser teilweise energiein-
tensiven Import(legierungs-)metalle
dar. Bei Einsatz der vorgeschlagenen
Direktverfahren kann - im Vergleich
zur derzeitigen europaweiten Recy-
clingpraxis - der in die Batteriepro-
duktion rezirkulierte Metallanteil auf
bis zu 60 % gesteigert und damit eine
bessere Ressourcenschonung erreicht
werden. Die anfallenden Schlacken
erstarren komplett aus dem schmelz-
flissigen Zustand; ihre Umweltre-
levanz ist im Gegensatz zu anderen
Verfahrensvarianten als unkritisch
einzustufen.

In den vorgeschlagenen einstufig
arbeitenden, abgasarmen metallur-
gischen Ofenaggregaten werden mit
erhohten Metallausbeuten zumeist
direkt Endprodukte erzeugt.
Wertmetallverzettelung verbunden
mit einer Erzeugung neuer Abfille
und Emissionen findet nicht mehr

Eine

statt. Durch diese Prozesskettenver-
kiirzung entstehen einerseits weniger
Prozessabgase, die effektiver gerei-
nigt werden konnen; es entfallen
andererseits auch auBerbetriebliche
Transporte und damit verbundene
Emissionen. Energieeinsparungsef-
fekte werden allein dadurch evident.
Hauptsédchlich bedingt durch mehr-
stufige Prozessarbeit und/oder ver-
minderte Wertmetallausbeuten ist es
zweifelhaft, ob derzeit G6kologisch/
okonomische Verfahren existieren, mit
denen die jeweils geforderten Recyc-
lingraten sicher einzuhalten sind. In
den vorgeschlagenen Direktverfahren
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Bild 4: Moderne Hybridantriebstechnik in Automobilen

(links — Einbau, rechts — Batterie)

mit erhdhten Metallausbeuten werden
anstelle von teils umweltrelevanten
Zwischen- oder minderwertigen End-
produkten durch einstufige umwelt-
freundliche Lichtbogenofen- bzw.
Vakuumofentechnologie metallische
und damit qualitativ hochwerti-
ge Sekundirprodukte mit gleichen
Eigenschaften wie die entsprechen-
den Primérprodukte emissionsarm
erzeugt. Insbesondere die Kopplung
dieser direkten Metall(Legierungs-)
gewinnung mit dem Ausbringen wei-
terer hochwertiger und damit markt-
fahiger Nichtmetallprodukte stellt
eine innovative technische Heraus-
forderung dar, die jedoch der Umwelt
und der Umweltgesetzgebung deutlich
besser als bisher gerecht wird. Infolge
der durch die gesetzlich europaweit
verschirften Rahmenbedingungen
miissen in nichster Zukunft geeigne-
te Recyclingzentren geschaffen wer-
den, in denen die entsprechenden
Forderungen sicher und 6kologisch/
6konomisch sinnvoll umzusetzen
sind. Die prinzipielle Eignung der
vorgeschlagenen Losungswege wurde
bereits vielversprechend teils bis zum
IndustriemaBstab getestet. Die bei der
weiteren Umsetzung der Verfahrens-
vorschldge gesammelten Erfahrungen
und das technische Know-how kénn-
ten von Deutschland aus exportiert
werden. Der durch die Umweltpolitik
hervorgerufenen gesteigerten Nach-
frage an geeigneten Losungswegen
zur Realisierung und Berechnung der
Recyclingeffizienz kann damit ver-
stairkt Rechnung getragen werden.
Deutschland kann einer Art Vorreiter-
rolle tibernehmen. Das breite 6ffentli-
che Interesse an den am IME durch-
gefiihrten Arbeiten zum Batterierecy-
cling léasst sich neben den Dissertati-
onen durch zahlreiche Publikationen,

Vortrage, Interviews und Reportagen
der letzten Jahre eindrucksvoll doku-
mentieren (vgl. Anhang).

Verwendung des Preisgeldes
- Ausdehnung der For-
schungsarbeiten auf das
Recycling von Lithium-
lonen-Batterien fiir Hybrid-
antriebe in Automobilen

Der Einsatz der Lithium-Ionen-Bat-
terietechnologie in Automobil-Hyb-
ridantrieben (HEV - Hybride Electric
Vehicle) soll innerhalb der nichsten
zwei Jahre erfolgen und die bis dahin
verwendeten Nickel-Metallhydrid-
Batterien ersetzen (vgl. Bild 4). Zur-
zeit werden neue Lithium-Ionen-Bat-
teriesysteme entwickelt, die fiir diese
Anwendung geeignet sind.

Die zukiinftigen Systeme stellen das
Batterierecycling wieder vor neue
Herausforderungen. Erstmalig ist am
IME geplant, zeitgleich mit der Bat-
teriesystementwicklung ein geeigne-
tes Recyclingkonzept zu entwickeln,
um die Idee eines ganzheitlichen
Batteriemanagement-Konzeptes von
der Entwicklung iiber die Anwen-
dung bis hin zum Recycling von
Anfang an zu verwirklichen. Hierzu
soll einem Jungingenieur mit Hilfe
des Preisgeldes eine auf zwei Jahre
befristete Forschungsstelle mit der
Moglichkeit zur Promotion angebo-
ten werden (2 x 25.000 EUR/a). Mit
der Sicherstellung des Recyclings
zukiinftiger Hybridantriebsbatterien
und der damit verbundenen weiteren
Etablierung der Hybridantriebstech-
nologie in Automobilen will das IME
seinen aktiven Beitrag gegen die
globale Erderwdrmung und fiir den
Klimaschutz leisten.
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Profile der verantwortlichen
Nachwuchsforscherin und
des Forschungsinstituts

Die Teamleiterin Frau Dr.-Ing. Elinor
Rombach (geb. 1964) studierte Metall-
hiittenkunde an der RWTH Aachen
bis 1992, wurde 1997 am Institut fiir
Metallhiittenwesen und Elektrome-
tallurgie promoviert (Prof. Dr.-Ing. J.
Kriiger) und ist seitdem als Post-Doc
am IME beschiftigt. Wahrend ihrer
wissenschaftlichen Tatigkeit arbei-
tet sie in Forschung und Lehre in
den Bereichen Galvanotechnik, Stoff-
strommanagement/@kobilanzierung,
Abfallverwertung und Umweltschutz.
Dariiber hinaus wirkt sie seit 1997
ehrenamtlich als aktives Mitglied in
Ausschiissen und Gremien des VDI
(Richtlinienerstellung fiir die Metall-
industrie), der GDMB (Metallurgische
Seminare zur Berufsfortbildung) und
des HDT (Fortbildungsseminare im
Bereich Umweltschutz) mit. Seit 2000
ist sie Lehrbeauftragte fiir ,Umwelt-
schutz beim Metallrecycling” an der
RWTH Aachen.

Das IME in Aachen vertritt die metal-
lurgische Prozesstechnik und das
Metallrecycling in Forschung und
Lehre an der RWTH Aachen. Kern-
ziele sind die Entwicklung nachhal-
tig umweltschonender und kosten-
effizienter Verfahren zur Herstellung
metallischer Werkstoffe. Ausgehend
von der Georessource ,Erz* oder der
Konsumressource ,Schrott” werden
moderne Funktionswerkstoffe bereit-
gestellt. Seit der Ubernahme der Insti-
tutsleitung durch Prof. Dr.-Ing. Bernd
Friedrich (vormals GfE und VARTA)
im Jahr 1999 verfolgt das IME das
Ziel, neu entwickelte Verfahren aus-
gehend von anwendungsorientierten
Grundlagenarbeiten experimentell bis
in den technischen MaBstab zu erpro-
ben. Diese industrienahe Entwicklung
erfolgt immer unter Einbeziehung der
Wirtschaftlichkeit.
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