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VORWORT

Rohstoffe sind unsere Lebensgrundlage. Als moderne Industriegesellschaft benotigen wir
wirtschaftsstrategische Rohstoffe wie Seltene Erden, Indium, Germanium und Gallium ftir
die digitale Alltags- und Arbeitswelt, tiir den Automobilbau und die Energiewirtschaft.
Die Versorgungssicherheit mit verschiedenen Rohstoffen ist fiir den Wirtschaftsstandort
Deutschland von groBler Bedeutung. Die Bundesregierung hat dafiir mit der neuen High-
tech-Strategie 2020, der Nachhaltigkeitsstrategie, der Rohstoffstrategie sowie dem Deutschen
Rohstoffeffizienzprogramm schon frithzeitig eine Vorreiterrolle im internationalen MaBstab
eingenommen. Damit soll die Rohstoffproduktivitit bis zum Jahr 2020 im Vergleich zu 1994
verdoppelt und der Rohstoftverbrauch vom Wirtschaftswachstum entkoppelt werden. Inno-
vative Eftizienztechnologien verschaffen der deutschen Wirtschaft heute Wettbewerbsvorteile
und machen sie unabhingiger von Rohstoffverbrauch und Umweltauswirkungen.

Mit der FérdermaBBnahme ,,r* — Innovative Technologien fiir Ressourceneffizienz — Strategi-
sche Metalle und Mineralien® innerhalb des Rahmenprogramms ,,Forschung ftir Nachhaltige
Entwicklung (FONA)“ hat das Bundesministerium ftir Bildung und Forschung (BMBF) seine
erfolgreiche Forschungstérderung im Rohstoftbereich fortgesetzt. Rund 30 Mio. EUR stellte
das BMBF in den Jahren 2012 bis 2016 dafiir zur Verftigung, hinzu kamen rund 12 Mio. EUR
aus der Wirtschaft.

Mehr als 100 Akteure aus Wissenschaft und Wirtschaft arbeiteten in 28 Forschungsverbiinden
an Antworten auf dringende Zukunftsfragen: Kénnen seltene Rohstofte in der Produktion
minimiert oder sogar vollstindig durch andere Rohstofte ersetzt werden? Wie kénnen wir die
Riickgewinnung von Wertstoffen aus ausgedienten Technologieprodukten verbessern? Wie
ermdglichen wir eine Riickgewinnung wertvoller Metalle und Mineralien aus Miilldeponi-
en, Abraumhalden und Altgebiuden? Und wie gehen wir zukiinftig verantwortungsvoll mit
knappen Rohstoften um?

Thre Antworten sind wegweisend und erfolgversprechend, wie die Beitrige dieses Bandes
zeigen. Einige der ,,r**~-Innovationen sind bereits auf dem Weg in die wirtschaftliche An-
wendung. Die Projektteams setzen ihre Forschungsergebnisse im eigenen Unternehmen um.
Fiir andere hat das BMBF im Jahr 2014 die neue FérdermaB3nahme ,,r+Impuls — Impulse fiir
industrielle Ressourcenettizienz® gestartet. Damit wird der entscheidende und riskante Schritt

vom Labor auf den Markt unterstiitzt.
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Riickblick auf die FérdermalBnahme aus Sicht
des Sachverstindigenkreises

Fiir die Begleitung des Férderschwerpunkts ,,r** hat das Bundesministerium fiir Bildung und
Forschung (BMBF) einen strategischen Sachverstindigenkreis (SVK) eingerichtet. Der SVK
berit und unterstiitzt das BMBF und den Projekttriger sowie das Integrations- und Trans-
terprojekt des Forderschwerpunktes ,,INTRA r’+* in Fragen der strategischen Ausrichtung
und Weiterentwicklung des Férderschwerpunktes sowie bei der Bewertung der Wirksamkeit
der geférderten Projekte im Hinblick auf deren Beitrag zur Steigerung der Ressourcenef-
fizienz und Versorgungssicherheit mit wirtschaftsstrategischen Rohstoffen. Der SVK trigt
dartiber hinaus zur Verbreitung der Ergebnisse der geférderten Vorhaben in der Fachwelt bei
[BMBF 2013: r* — Strategische Metalle und Mineralien, Bonn 2013].

Dem SVK gehoren folgende Mitglieder an:

Prof. Dr. Martin Faulstich (Vorsitzender), Technische Universitit Clausthal

DirProf. Dr. Michael Angrick, Umweltbundesamt, Berlin

Prof. Dr. Helmut Antrekowitsch, Montanuniversitit Leoben

Rainer Buchholz, WirtschaftsVereinigung Metalle (WVM), Berlin

Dr. Thomas Probst, Bundesverband Sekundirrohstoffe und Entsorgung e.V. (BVSE), Bonn
Prof. Dr. Helmut Rechberger, Technische Universitit Wien

Prof. Dr. Stefan Petrus Salhofer, Universitit fiir Bodenkultur Wien

Dr. Volker Steinbach, Bundesanstalt fiir Geowissenschaften und Rohstoffe (BGR), Hannover

Der Forderschwerpunkt ,,r* des Bundesministeriums fiir Bildung und Forschung (BMBF)
kann mittlerweile bereits auf eine nahezu zehnjihrige Geschichte zuriickblicken.

Im Jahr 2007 wurde ,,r> — Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Rohstoffin-
tensive Produktionsprozesse® ausgeschrieben. Es folgte dann in 2010 die Ausschreibung zu
,,r> — Innovative Technologien fiir Ressourceneffizienz — Strategische Metalle und Mine-
ralien® und 2013 schlieBlich ,,r* — Innovative Technologien fiir Ressourceneffizienz — For-
schung zur Bereitstellung wirtschaftsstrategischer Rohstofte®. Mit ,,r+Impuls — Innovative
Technologien fiir Ressourcenettizienz — Impulse ftir industrielle Ressourceneffizienz* folg-

te 2014 eine stirker umsetzungsorientierte Fordermalnahme.

Flankiert wurden die FérdermaBnahmen durch das Forschungs- und Entwicklungsprogramm
des BMBF fiir neue Rohstofftechnologien ,, Wirtschaftsstrategische Rohstoffe fiir den High-
tech-Standort Deutschland®, welches 2012 vom Programmbeirat R essourcentechnologien erar-
beitet wurde, in dem auch Mitglieder des SVK mitgearbeitet haben. Der r-Férderschwerpunkt
hat zweifelsohne eine groBe Bedeutung im Rahmenprogramm Forschung ftir Nachhaltige Ent-

wicklung (FONA) und der Hightech-Strategie der Bundesregierung,.
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Das hier vorgelegte Buch ist der Schlussbericht der FérdermamaBinahme r3, welche von
2011 bis 2016 bearbeitet und vom SVK begleitet wurde. In den drei thematischen Clustern
,Recycling®, ,,Substitution und Einsparung* und ,,Urban Mining* sowie dem tibergreifen-
den Bereich ,,Bewertung und Transfer” sind 28 Verbundvorhaben erfolgreich bearbeitetet
und abgeschlossen worden. Eine ausftihrliche Wiirdigung der FordermalBnahme ist ebenfalls

in diesem Band zu finden.

Strategische Metalle und Mineralien sind zweifelsohne essenziell sowohl fiir die derzeitige
als auch die zukiinftige Industriegesellschaft, national wie international. Dazu sollten wir uns
vergegenwirtigen, dass rund 80 Elemente des 118 Elemente umfassenden Periodensystems
technisch nutzbar sind und mittlerweile auch genutzt werden. Fiir rund 40 dieser Elemente
sind in der FérdermaBBnahme r? Lésungen zur Einsparung, Substitution, Wiedergewinnung
und zum Recycling erarbeitet worden. Im Einzelnen sind das Antimon, Aluminium, Bari-
um, Bismut, Blei, Chrom, Cobalt, Calcium, Dysprosium, Eisen, Fluor, Gallium, Germani-
um, Gold, Indium, Kupfer, Lithium, Magnesium, Molybdin, Neodym, Nickel, Palladium,
Phosphor, Platin, Rubidium, Selen, Silicium, Silber, Strontium, Tantal, Terbium, Tellur,
Vanadium, Wolfram, Zink, Zinn.

In den Projektverbiinden sind dazu beeindruckende wissenschaftliche Erkenntnisse gewon-
nen und wirtschaftsrelevante Ergebnisse erzielt worden, die maBlgebliche Perspektiven fiir
eine ressourceneftiziente Industriegesellschaft erméglichen. Der SVK mochte datfiir allen
Beteiligten ausdriicklich seinen Dank aussprechen, zunichst dem BMBF und dem Projekt-
triger Jiilich fur die Bereitstellung und Administration der Fordermittel, dann natiirlich den
Forschungsteams aus Wissenschaft und Wirtschaft in den Verbiinden aus ganz Deutschland
tiir ihre engagierte Bearbeitung der Projekte und ihre begeisterte Vermittlung der Ergebnisse.
Ein besonderer Dank ftir ,,Integration und Transfer gilt dem Projektteam von INTRA
r*+ aus Helmholtz-Institut Freiberg fiir Ressourcentechnologie, TU Bergakademie Freiberg,
Bundesanstalt fiir Geowissenschaften und Rohstoffe (BGR), den Fraunhofer-Instituten ISI
und ICT und dem Lehrstuhl Bauphysik der Universitit Stuttgart.

Die in r? erzielten Ergebnisse und aufgezeigten Perspektiven flieBen in die Arbeit von Wis-
senschaft und Wirtschaft ein und inspirieren zu neuen Ideen. Etliche relevante Gremien
wie das VDI Zentrum fiir Ressourceneffizienz, die Ressourcenkommission des Umwelt-
bundesamtes, das Exportnetzwerk der Recyclingbranche RETech oder demnichst auch die
Deutsche Akademie der Technikwissenschaften (Acatech) nutzen die gewonnenen Erkennt-
nisse. Die nationale politische Umsetzung zur nachhaltigen Nutzung und zum Schutz der
natiirlichen Ressourcen geschieht auch tiber die Deutschen Ressourcenettizienzprogramme
ProgRess | und II. Zur internationalen Umsetzung der ehrgeizigen Ziele zur Ressourcenef-
fizienz sind das EU-Kreislaufwirtschaftspaket, die G7 Allianz fiir R essourcenettizienz und die

B20 Koalition fiir Ressourceneftizienz zu nennen.
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Die stets angestrebte Entkopplung des Bevolkerungs- und Wirtschaftswachstums von Roh-
stoffverbrauch und Treibhausgasemissionen ist bislang jedoch noch nicht gelungen und
erfordert mehr denn je ambitioniertes Handeln von Politik, Wirtschaft, Wissenschaft und
Gesellschaft. Dazu ist immer wieder der gesamte Produktlebenszyklus zu analysieren und
zu optimieren, von der Konstruktion und Planung tiber die Nutzung bis zu Sammlung, De-
montage und Recyling. Entlang der Wertschépfungskette geht es dabei nicht nur um inno-

vative Technologien, sondern auch um neue Geschiftsmodelle und verinderte Lebensstile.

Das alles sind wichtige Bausteine fiir unsere zivilisatorische Zukunft. Denn diese muss und
wird eine nachhaltige Industriegesellschaft sein, deren Verwirklichung sowohl eine Energie-
wende als auch eine Rohstoffwende erfordert und das weltweit. Der SVK ist zuversichtlich,
dass im Rahmen des r-Forderschwerpunktes des BMBF noch viele wegweisende Ideen zur

Steigerung der Ressourceneftfizienz entwickelt und umgesetzt werden.

Prof. Dr. Martin Faulstich Technische Universitit Clausthal, Lehrstuhl fiir Umwelt- und Energie-
technik, LeibnizstraBe 23, 38678 Clausthal-Zellerfeld, martin.faulstich@tu-clausthal.de
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Einleitung
Ergebnisse der r*-FérdermaBnahme des BMBF

Deutschland zihlt zu den fiint groBten Importlindern fiir metallische R ohstoffe. Die Wett-
bewerbsfihigkeit der deutschen Industrie, die bei den sogenannten wirtschaftsstrategischen
Rohstoffen fast vollstindig auf den Import angewiesen ist, hingt von der Versorgung und
effizienten Nutzung von Rohstoffen ab. Versorgungsengpisse kénnen die Hightech-Indus-
trie empfindlich treffen. Kostensteigerungen betreffen vor allem die fiir Schliisseltechnologien
erforderlichen metallischen Rohstoffe wie Stahlveredler, Platingruppenmetalle und Seltene
Erden. Um den enormen Bedarf an diesen Ressourcen zu decken, miissen geologische Roh-
stoffe oftmals mit hohem Material- und Kostenaufwand aus teilweise groen Tiefen geférdert
werden. Eine umweltvertrigliche Gewinnung, eine sparsame Nutzung sowie die moglichst
vollstindige Wiederverwendung von Rohstoften bis hin zur Substitution besonders knapper
Rohstofte durch weniger knappe Rohstoffe sind deshalb zentrale Themen einer nachhalti-
gen Rohstoft- bzw. Forschungspolitik, deren prioritires Ziel es sein muss, Anreize fiir einen

effizienten und umweltvertriglichen Umgang mit natiirlichen Rohstoffen zu schaften.

Die Forschungspolitik des BMBF zur nachhaltigen Rohstoffnutzung

Die in diesem Band vorgestellten Ergebnisse der FérdermaBnahme ,,r* — Innovative Tech-
nologien fiir Ressourceneffizienz — Strategische Metalle und Mineralien® (2011 — 2016) sind
Resultate der Forschungsforderung, die das Bundesministerium ftir Bildung und Forschung
(BMBF) seit 2005 im Rahmen seiner nunmehr dritten Auflage des Rahmenprogramms ,,For-
schung fiir Nachhaltige Entwicklung (FONA?)“ zur Rohstoftversorgung betreibt. Die roh-
stoffbezogene Férderung innerhalb von FONA wurde mit dem Forschungs- und Entwick-
lungsprogramm ,, Wirtschaftsstrategische Rohstofte ftir den Hightech-Standort Deutschland*
(2012) gebiindelt. Es fokussiert insbesondere auf Hightech-Metalle und Mineralien, die fiir
Zukunfts- und Schliisseltechnologien sicher verftigbar sein miissen.

Dazu zunichst ein Uberblick: Die abgeschlossene Férdermanahme ,,r> — Innovative Tech-
nologien fiir Ressourceneffizienz — Rohstoftintensive Produktionsprozesse® (2009 —2013)
hat groBe Rohstofteinsparpotenziale in der Metall-, Stahl-, Chemie-, Keramik- und Bau-
stoffindustrie aufgezeigt. Der Bereich Metallerzeugung und -recycling mit den Schwer-
punktthemen Riickfiihrung hochwertiger Metallfraktionen aus Abfallstromen, Verbesserung
der Energie- und Materialeftizienz in der Metallerzeugung und neue Verfahrensentwick-
lungen stellte mit 12 von insgesamt 22 geforderten Verbundvorhaben einen Schwerpunkt
dar. Die prognostizierten Wirkungen der Férderung, die das Fraunhofer-Institut fiir Sys-
tem- und Innovationsforschung ISI im Rahmen seiner Titigkeit als Integrations- und Trans-
terprojekt der FérdermaBnahme abgeleitet hat, kdnnen sich sehen lassen: Bei deutschland-
weiter Umsetzung der Forschungsergebnisse in industrielle Prozesse kénnten pro Jahr z. B.

rund 80 Mio. t Rohstoffe eingespart und die deutschlandweite Rohstoftproduktivitit um
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5—-6% gesteigert werden. Gleichzeitig koénnte der jihrliche Energieverbrauch um rund
75 TWh reduziert werden. In Summe lieBen sich damit die Produktionskosten um rund
3,4 Mrd. EUR jihrlich senken.

Mit den nachfolgenden FordermafBnahmen unterstiitzt das BMBF Forschung und Entwick-
lung fiir neue Rohstofftechnologien entlang der gesamten Wertschdpfungskette mit dem Ziel,
das heimische Angebot an wirtschaftsstrategischen Primir- und Sekundirrohstoften deutlich
zu erhdhen und damit die Importabhingigkeit zu senken. Die FérdermalBnahme ,,r* — Inno-
vative Technologien flir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien* (2011 —
2016) verfolgte die Themen Recycling, Einsparung/Substitution, Urban Mining und Bewer-
tung/ Transfer. Die Férdermalnahme ,,r* — Innovative Technologien fiir Ressourceneffizienz
— Forschung zur Bereitstellung wirtschaftsstrategischer Rohstofte® ist 2015 in ihre erste Run-
de gestartet. Die Forschungsthemen der rund 40 r*-Verbiinde reichen von der Entwicklung
neuer Explorationsverfahren fiir Lagerstitten in groBen Tiefen tiber die Entwicklung eines
autonomen untertigigen Erkundungs- und Gewinnungsfahrzeugs und die Ressourcenpoten-
zialabschitzung ftir bedeutende Erzlagerstitten in Deutschland bis hin zur Riickgewinnung
von Platingruppenmetallen und Seltenerdelementen aus Katalysatorschlacken, Elektronikalt-
geriten und Permanentmagneten.

Ein vielversprechender Ansatz zur Verbreiterung der Rohstoffbasis und Unterstiitzung der
Energiewende ist die Nutzung von CO, als Rohstoff fiir die chemische Industrie. CO, kann
tossile Kohlenstoftquellen in der Chemieproduktion (z. B. fiir Polymere) ersetzen oder che-
mische Energiespeicher bereitstellen, um ,,tiberschiissige® erneuerbare Energie zu nutzen (Po-
wer-to-X-Technologien). Das BMBF fordert Projekte der Wissenschaft und Wirtschaft in
der Férdermalinahme ,,Chemische Prozesse und stoffliche Nutzung von CO,* (2009 —2016),
die zeigen, dass das Treibhausgas CO, als nachhaltiger R ohstoft genutzt werden kann und die
Emissionen der chemischen Industrie drastisch reduziert werden kénnen. Die Férderprojekte
der nachfolgenden Férdermalnahme ,,CO,Plus — Stoffliche Nutzung von CO, zur Verbrei-
terung der Rohstoftbasis® starten Ende 2016.

Kleine und mittelstindische Unternechmen (KMU) sind in vielen Bereichen der Spitzenfor-
schung Vorreiter des technologischen Fortschritts in Deutschland. Durch eine gezielte Férde-
rung von KMU-getriebenen Forschungs- und Entwicklungsvorhaben unterstiitzt das BMBF
diese Unternechmen seit 2007 dabei, thre Wettbewerbs- und Innovationstihigkeit auch im
Bereich Ressourcenettizienz auszubauen.

In FONA? wird die bereits im bisherigen FONA-Rahmenprogramm eingesetzte Malnah-
me ,,CLIENT — Internationale Partnerschaften ftir nachhaltige Klimaschutz- und Umwelt-
technologien und -dienstleistungen® (2010—-2017) weiterentwickelt. Das BMBF fordert
Forschungsverbiinde, die gemeinsam mit Partnern aus Entwicklungs- und Schwellenlindern
Innovationen entwickeln und implementieren. Im Fokus von CLIENT stehen nachfrageori-
entierte Forschungs- und Entwicklungskooperationen, in denen deutsche Forschungseinrich-
tungen und Unternehmen gemeinsam mit internationalen Partnern innovative Technologien

und Dienstleistungen bedarfsgerecht entwickeln und umsetzen. Prioritire Themen sind Res-
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sourcen- und Energieeffizienz sowie Wasser- und Landmanagement. Eine Neuauflage dieses
bewihrten Forderinstruments (CLIENT II — Internationale Partnerschaften ftir nachhaltige
Innovationen) u. a. mit einem Schwerpunkt auf R ohstofttechnologien ist 2016 gestartet.

Um die beschriebenen Potenziale in der Praxis auszuschopfen, werden mit der Férdermal3-
nahme ,,r+Impuls — Innovative Technologien fiir Ressourceneffizienz® weitere konkrete
Schritte und Mafnahmen geférdert, die den Transfer von Forschungsergebnissen aus dem
Technikum oder einer Pilotanlage in die industrielle Praxis beschleunigen. Eine Ubertragung
in den Demonstrations- und Industriemalstab i1st ohne begleitende Forschung oftmals nicht
mdglich und dariiber hinaus mit hohen finanziellen und technischen Risiken verbunden. Die
in 2016 gestarteten Férderprojekte gehodren zu den ersten Aktivititen der Leitinitiative ,,Green
Economy*®, um die Wirtschaft bei der Entwicklung und Hochskalierung von Ressourcenef-
fizienztechnologien zu unterstiitzen. Damit soll der Transfer von Forschungsergebnissen aus
dem Labor in die industrielle Anwendung beschleunigt werden. Denn nur Forschungsergeb-
nisse, die den Weg in die Praxis finden, kénnen durch vielfache Umsetzung tatsichlich zur

Entlastung der Umwelt und Steigerung der Rohstoffproduktivitit beitragen.

Versorgungssicherheit mit Rohstoffen
Im Rahmen von ,,r* — Innovative Technologien fiir Ressourceneffizienz — Strategische Me-
talle und Mineralien® wurden insgesamt 28 Verbundprojekte mit einem Volumen von rund

30 Mio. EUR in folgenden Schwerpunkten gefordert:

Urban Mining (13 Verbiinde)

Die Arbeiten konzentrierten sich auf anthropogene Lager und Ablagerungen, die metallische
und teilweise andere Rohstofte enthalten. Dazu zihlten Ascheablagerungen, Bergbauhalden,
Deponien und Altgebiude. Hieraus konnten Wertmetalle gewonnen werden. Zudem stellte

sich die Frage nach einem sicheren Riickbau dieser Ablagerungen.

Recycling (8 Verbiinde)

Im Bereich Recycling wurde untersucht, wie die in Elektro- und Elektronikaltgeriten oder
Solarmodulen enthaltenen Metalle zuriickgewonnen und aus Produktionsabfillen wiederverwer-
tet werden kénnen. Es wurden zudem Konzepte erarbeitet, die die Riickfithrung von High-

tech-R ohstoffen aus ausgedienten Exportgiitern in das Herstellungsland Deutschland erméglichen.

Substitution und Einsparung (5 Verbiinde)

Die Projekte zum Thema Substitution und Einsparung verfolgten das Ziel, wertvolle Metalle
durch andere Stoffe mit vergleichbaren Eigenschaften zu ersetzen bzw. Metalle einzusparen.
Dazu gehért die Substitution von Indium bei der Herstellung leitfihiger Schichten durch
andere, weniger seltene Elemente oder von Chrom durch neue Gerbverfahren von Leder.
Ein weiterer Forschungsverbund untersuchte Méglichkeiten, den Einsatz von Wolfram und

Molybdin in der Produktion zu verringern.

Einleitung



Bewertung (2 Verbiinde)

Eines der Projekte befasste sich mit der Entwicklung einer Methodik zur Bewertung der Res-
sourceneftizienz, die auf die Bediirfnisse industrieller Anwender zugeschnitten ist. Unter ande-
rem wurden geeignete Indikatoren zur Messung von Ressourceneffizienz bereitgestellt.

Das zweite Bewertungsprojekt, das Integrations- und Transferprojekt der FordermalBnahme,
konnte zeigen, dass bei einer Umsetzung der r’-Forschungsergebnisse deutliche Einsparpoten-
ziale bei den strategischen Metallen und Mineralien zu erwarten sind. Bei deutschlandweiter
Umsetzung in industrielle Prozesse konnten rund 1,55 Mio.t Rohstofte und 1.320 GWh Ener-
gie eingespart sowie der Ausstol von Treibhausgasen um 240.000 t CO,-Aquivalente pro Jahr
gesenkt werden. Die grofiten Einsparpotenziale lassen sich im Bereich Substitution mit knapp
50 % erzielen, gefolgt von den Bereichen Urban Mining und Recycling, die etwa 30 — 40 %
bzw. 13 — 20 % zum Gesamteinsparpotenzial beitragen (Bild 1).

Kun'_lullerter Primarenergiebedarf IEIbhatsERs:
Materialaufwand emissionen
1.550.000 t/a 1.320 GWh/a 240.000 t COz-éq./a

Urban Mining = Recycling = Substitution

Urban Mining ~ Recycling = Substitution Urban Mining = Recycling = Substitution

Bild I: Die theoretischen Einsparpotenziale der FérdermaBnahme r® bei Umsetzung auf deutschlandweiter Ebene

bezogen auf die r3*-Cluster Urban Mining, Recycling und Substitution (Quelle: Brandstetter, Universitat Stuttgart)

Die Beitrige der Forschungsergebnisse zur Verbesserung der Versorgungssicherheit sind fiir
die einzelnen wirtschaftsstrategischen Rohstoffe stark unterschiedlich ausgeprigt. Bei Indium
ergeben sich aus der Kombination von Substitution und Recycling von Altgeriten bedeu-
tende Mdoglichkeiten. Bis 2030 kdnnten theoretisch bei weltweiter Umsetzung der r*-Tech-
nologien ca. 10 % weniger Primirindium im Vergleich zum Basisszenario bendtigt werden.
Bedeutende Beitrige der Forschungsergebnisse zur Versorgungssicherheit Deutschlands sind
auch ftir Flussspat und Magnesium zu erwarten.

Die erzielten Forschungsergebnisse sind also vielversprechend. Entscheidend wird es sein, welche
der Innovationen in der Zukunft tatsichlich den Weg in die industrielle Praxis finden werden.
Ein Teil der Projektkonsortien beabsichtigt, die Ergebnisse im eigenen Betrieb umzusetzen, ande-
re Projektpartner planen weitere Forschungsarbeiten zur Erprobung und Malstabsvergréerung
und suchen eine Anschlusstérderung im Rahmen von ,,r+Impuls®. Wesentlich flir die Umset-
zung ist dartiber hinaus, dass die Ergebnisse verbreitet und bei den potenziellen Nutzern bekannt

gemacht werden. Hierzu soll das vorliegende r’~-Abschlussbuch einen wichtigen Beitrag leisten.
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01. Bo2W — Auf dem Weg zu nachhaltigem Recycling von
Elektroschrott und Altfahrzeugen in Entwicklungslindern —
,,Lessons learned® der Implementierung des Best-of-two-
Worlds-Konzeptes in Ghana und Agypten

Matthias Buchert, Stefanie Degreif, Andreas Manhart, Georg Mehlhart (Oko-Institut e.V.,
Darmstadt)

Projektlaufzeit: 01.06.2012 bis 31.10.2016 Forderkennzeichen: 033R 097

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r3*-Projekt Bo2W

Ag Au Cu Pb Pd Seltene Erden

Das Verbundforschungsprojekt ,,Globale Kreislauftithrung strategischer Metalle: Best-of-
two-Worlds-Ansatz (Bo2W)“ [Buchert et al. 2012 —2015] erprobte zwischen 2012 und 2015
das Bo2W-Konzept in der Praxis in den beiden Pilotlindern Agypten und Ghana. Es wurde
im Rahmen der BMBF-FoérdermalBnahme r* getérdert. Das Konsortium setzte sich aus dem
Oko-Institut e.V. (Koordination), den Industriepartnern Umicore AG, Johnson Controls,
Vacuumschmelze GmbH sowie den lokalen idgyptischen und ghanaischen Partnern City
Waste Recycling Ltd. (Accra, Ghana) und dem Centre for Environment and Development
for the Arab Region and Europe CEDARE (Kairo, Agypten) zusammen. Die Verzahnung
von wissenschaftlicher und unternehmerischer Kompetenz in enger Zusammenarbeit mit
erfahrenen Partnern vor Ort, die tiber entsprechende Kontakte und Zuginge in Agypten und
Ghana verfiigen, war ein besonderes Kennzeichen des umfassenden Projektes.

Das Bo2W-Konzept steht fiir ein erfolgreiches Modell und sollte der Kernansatz flir ein
umweltvertrigliches und sozial akzeptables Elektroschrott- und Altfahrzeugrecycling in Ent-
wicklungs- und Schwellenlindern sein. Die Vorteile der Entwicklungs- und Schwellenlinder
sind insbesondere arbeitsintensive Prozesse, die zu positiven soziobkonomischen Entwick-
lungen, hohen Riickgewinnungsraten fiir Wertstoffe sowie besseren Gesundheits-, Sicher-
heits- und umweltvertrigliche Arbeitsbedingungen fiihren kénnen.

Die hohe Reinheit der manuell getrennten Abfallfraktionen vor Ort ist fiir die Recycling-
wirtschaft von besonderem Interesse. Vergleichbare Qualititen der separierten Fraktionen
sind durch mechanische Vorbehandlungsprozesse meistens nur sehr schwer zu erreichen.
Daher sollten Strategien zur Entwicklung einer angemessenen Recyclinginfrastruktur in Ent-
wicklungs- und Schwellenlindern nicht auf reinen Technologietransfer setzen.

Dennoch ist zu betonen, dass das Bo2W-Modell in den meisten Lindern mit einem sehr star-

ken informellen Sektor konkurrieren muss, der einen klaren wirtschaftlichen Vorteil durch
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Externalisierung der Kosten aufweist. Aus diesem Grund konnte das Bo2W-Konzept derzeit
nur in Nischenmirkten umgesetzt werden. Eine relevante Verbreitung des Bo2W-Konzepts
kann nicht ohne eine konsequente Einwirkung auf die Rahmenbedingungen auf nationaler
Ebene erwartet werden. Dies ist von Bedeutung, da Demontageunternechmen, die sich dem
Bo2W-Konzept verpflichtet haben, unter dem ungleichen Wettbewerb auf dem Abfallmarkt
leiden. Der erwihnte ungleiche Wettbewerb muss durch Anderung der Rahmenbedingun-
gen verbessert werden. Es gilt, einen ,,Business Case® flir das angemessene Recycling in
Entwicklungs- und Schwellenlindern zu realisieren. Das Prinzip der erweiterten Herstel-
lerverantwortung (EPR) im Bereich Elektroschrott ist der Grundstein zur Verbesserung der
Rahmenbedingungen. Basierend auf der anhaltenden nationalen Diskussion kénnte Ghana
die Vorreiterrolle zur Praxiseinfithrung des EPR-Grundsatzes spielen.

Die Herausforderungen an das Recycling von Elektroschrott und Altfahrzeugen werden
durch die steilen Wachstumsraten dieser Abfallfraktionen in Entwicklungs- und Schwellen-
lindern weiter zunehmen. Diese Fakten sind fiir Agypten und Ghana durch die Ergebnisse
des Bo2W-Projekts eindeutig verifiziert. Die detaillierten Ergebnisse sind in den Publikatio-
nen (siche Kapitel Veréftentlichungen) dargestellt.

Aufgrund der dramatisch wachsenden Herausforderung durch unsachgemilBle Praktiken
beim Recycling von Elektroschrott und Altfahrzeugen sollte in vielen Entwicklungs- und
Schwellenlindern ein koordinierter internationaler Forderprozess flir ein umweltgerechtes
Recycling durch die Vereinten Nationen initiiert werden. Dies ist dringend notwendig, da
in vielen Lindern die nationalen Ressourcen auf Regierungsebene nicht ausreichen, um die

wachsenden Probleme und den Notstand zu adressieren.

I. EINLEITUNG

In den Schwellen- und Entwicklungslindern wichst in rasantem Tempo der Anfall von
End-of-Life(EOL)-Giitern wie Altfahrzeuge und Elektronikaltgerite (Computer, TV-Ge-
rite, Mobiltelefone usw.); (vgl. u.a. [Schluep et al. 2009]). Dieses steigende Aufkommen
enthilt einerseits ein gewaltiges Potenzial an Sekundirrohstoffen (sowohl Basismetalle wie
Stahl/Eisen, Aluminium, Kupfer, Blei etc. als auch Technologiemetalle wie z. B. Palladium,
Gold, Silber, Kobalt, Neodym). Andererseits fiihren die meist fehlenden bzw. unzureichen-
den Recyclingstrukturen verbunden mit inakzeptablen Praktiken (u. a. offenes Abbrennen
von Kabeln zur Gewinnung von Sekundirkupfer) in vielen Schwellen- und Entwicklungs-
lindern zu teils extremen Umwelt- und Gesundheitsbelastungen. Die schnell wachsenden
Mengen von EOL-Giitern in den Entwicklungs- und Schwellenlindern werden sowohl aus
dem Import von Gebrauchtwaren aus den Industrielindern als auch aus dem schnell wach-
senden einheimischen Konsum gespeist [Schluep et al. 2011].

Um diesen Herausforderung zu begegnen wurde vor einigen Jahren der Best-of-two-
Worlds-Ansatz (Bo2W) entwickelt. Der Kern des Ansatzes ist eine optimale Arbeitsteilung

zwischen einer weitgehend manuellen Vorbehandlung der EOL-Gditer in Schwellen- und
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Entwicklungslindern und geeigneten und mdoglichst direkten Schnittstellen zu modernen Se-
kundirmetallhiitten in Industrielindern wie Deutschland [Wang et al. 2012]. Es se1 aber her-
vorgehoben, dass das Bo2W-Konzept selbstverstindlich nicht die strikte Durchsetzung des
Basler Ubereinkommens (Basel Convention on the Control of Transboundary Movements
of Hazardous Wastes and Their Disposal) zur Unterbindung der illegalen Verbringung von

E-Schrott von Industrie- in Entwicklungs- und Schwellenlinder ersetzen kann.

2. VORGEHENSWEISE, ERGEBNISSE UND DISKUSSION
Die Vorgehensweise sowie Projektergebnisse werden im Folgenden in sechs Themenblocke

gegliedert.

Einbezug von Stakeholdern

Im Rahmen des Bo2W-Projektes wurde fortlaufend enger Kontakt zu Stakeholdern in Ghana
und Agypten gehalten und diese in die diversen Aktivititen fiir den Projektfortschritt einbe-
zogen. Zu diesen Stakeholdern zihlen lokale Nichtregierungsorganisationen (NGOs), Schliis-
selakteure des informellen Recyclingsektors, Vertreter aus Politik und Verwaltung in Ghana
und Agypten sowie Akteure aus dem Bereich Wirtschaft, Wissenschaft und Medien. Mit-
hilfe der lokalen Projektpartner in Ghana (City Waste Recycling) und Agypten (CEDARE)
konnten diese Kontakte effizient und zeitnah gekniipft werden. Das Projekt, seine Ziele und
Partner wurden den lokalen Stakeholdern in einer frithen Projektphase auf einem Work-
shop im Juni 2013 (in Ghana) und im Rahmen des Runden Tisches der ,, GREEN ICT
Group“ im November 2012 (in Agypten, organisiert vom Ministerium fiir ,,Information and
Communication Technology* (ICT)) direkt vorgestellt. Dabei wurde eine Diskussion auf
Augenhohe bzgl. der prioritiren Schritte zum Aufbau einer fortschrittlichen Recyclingwirt-
schaft in Ghana und Agypten gestartet. In Ghana beispielsweise entwickelte sich ein guter
Kontakt zur dortigen Umweltbehdrde, der fiir die Realisierung von spiteren Exportgench-
migungen von Sekundirmaterial (Leiterplattenschrott, verbrauchte Blei-Siure-Batterien) aus
Ghana nach Deutschland/Belgien sowie bei der Diskussion von zusitzlichem Regelungsbe-
darf in Ghana eine wichtige Rolle spielte und spielt. Im Rahmen der wiederholten Projekt-
reisen von Vertretern des Projektkonsortiums (Oko-Institut plus Vertreter der deutschen/
belgischen Industriepartner) wurden wiederholt die aufgefithrten Schliisselakteure in Ghana
und Agypten kontaktiert, {iber neue Entwicklungen im Projekt informiert und umgekehrt

aktuelle Entwicklungen der lokalen Situation aufgenommen.

Abschitzungen zum EOL-Geriteaufkommen

Ein erstes Ziel des Projektes war eine Abschitzung tiber aktuelle und zukiinftige Mengen an
rohstoff- und mengenrelevanten Altgeriten in Ghana sowie in Agypten und, daraus abgeleitet,
der enthaltenen Sekundirrohstoftpotenziale. Diese Informationen sind fiir die inlindischen

und auslindischen Marktteilnehmer fiir den Aufbau und die Planung von adiquaten Recy-
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cling- und Entsorgungssystemen wichtige Voraussetzung. In einem ersten Schritt wurden
Informationen zu spezifischen Geritegewichten, Ausstattungsgraden und Daten zur Bevél-
kerungsentwicklung in Ghana und Agypten erhoben und aufbauend darauf die Entwicklung
der jeweiligen Gerite in der Nutzungsphase prognostiziert. In der folgenden Abbildung ist
das Ergebnis am Beispiel der Entwicklung der genutzten Mobiltelefone in Ghana dargestellt.

Millionen Stiick Anzahl an Mobiltelefonen in der Nutzung
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Bild I: Entwicklung des Bestandes an genutzten Mobiltelefonen in Ghana zwischen 2002 und 2025

(Quelle: Hochrechnung und Darstellung Oko-Institut)

Aufbauend auf diesen Ergebnissen konnten Abschitzungen ftir das EOL-Potenzial der ein-
zelnen Altgerite bis 2025 aufgestellt werden. Mithilfe der Kenntnisse der Projektpartner
zur Zusammensetzung der untersuchten Gerite wurden die Sekundirrohstoftpotenziale in
Ghana und Agypten fundiert abgeschitzt. So wurden flir Wertmetalle wie z. B. Gold, Sil-
ber, Palladium die aktuellen bzw. bis 2025 zu erwartenden Sekundirrohstoffpotenziale aus
den mengen- und rohstoffrelevanten EOL-Geriten wie Notebooks, Standrechner, TVs,
Mobiltelefone etc. ermittelt. GleichermaBlen wurde auch das Aufkommen von Fraktionen
ohne bzw. mit negativem Wert wie Kunststofte (aus Fernseh- und Computergehiusen) und
Bildrshrenglas quantifiziert. Die umfangreichen Ergebnisse wurden in Prisentationen vor-
gestellt [Manhart et al. 2014, Mehlhart et al. 2015] und in ausftihrlichen Linderreports fiir
Ghana sowie Agypten verdffentlicht [Buchert et al. 2012 —2015]. Daher wird hier auf die
Darstellung weiterer Einzelheiten verzichtet. Zusammenfassend hat sich jedoch bestitigt,
dass sowohl in Ghana als auch in Agypten in den nichsten zehn Jahren mit einem stark
wachsendem Aufkommen an EOL-Geriten zu rechnen ist und die bereits betrichtlichen

Sekundirrohstoftpotenziale z. B. fiir Edelmetalle weiter wachsen werden. Kurzum: Ghana
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und Agypten sind stellvertretend fiir viele Entwicklungs- und Schwellenlinder wachsende

Mirkte fiir die Recyclingwirtschaft.

Transfer von Know-how und Praxistraining

Im Laufe des Bo2W-Projektes wurde von den Projektpartnern auch ein umfassender Know-
how-Transfer hinsichtlich der Qualititsanforderungen (und Einhaltung dieser) an separierte
Materialfraktionen wie z. B. Leiterplatten, Magnetschrotte (Neodym-Eisen-Bor-Magnete)
oder Blei-Siure-Batterien geleistet. Den lokalen Partnern wie City Waste Recycling Ltd.
in Ghana oder ,,Start-ups* zur E-Schrottzerlegung in Agypten, die sich im Projektverlauf
gebildet hatten, konnten wichtige Informationen zur optimalen Zerlegung und Sortierung
sowie zur sachgerechten und sicheren Lagerung, Verpackung und Verschiffung der Sekun-

dirmaterialfraktionen vermittelt werden (Bild 2).

Bild 2: Schulung zur optimierten Demontage von Elektroschrott und Wissenstransfer iiber angemessene Verpackung

ausgedienter Blei-Siure-Batterien auf dem CWR-Gelinde in Accra/Ghana im Jahr 2012 (Quelle: Oko-Institut)

Anleitungen zur Demontage von CRT-Fernsehern und Desktop-Computern sowie Hin-
weise zur Verpackung von gebrauchten Blei-Siure-Batterien wurden auf Postern zur Ver-
fiigung gestellt (Bild 3). Die Poster sind in Englisch, Franzosisch, Arabisch und zwei lokalen
ghanaischen Sprachen (Twi & Hausa) {ibersetzt und mit einer Vielzahl von Bildern versehen,
um sicherzustellen, dass sie von den lokalen Kriften inklusive méglicher Analphabeten ver-

standen werden kénnen.
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Step 1

Apply caps or isolation tape to the
positive poles (+) of all batteries

Place a layer of card-board
between every battery layer
(also on the pallet)

Step 28 C\:. Vo
Close any holes with plastic or
rubber material

Step 6

Stack all batteries upright and
avoid poles getting in contact

Pack damaged batteries in heavy
weight poly-ethylene plastic bags

Make sure that all batteries are
placed within the horizontal limits
of the pallet

Choose strong and intact pallets
for transport *

P : e
Do not stack higher than 3
layers, place max. 1,000 kg on
pallet, place damaged batteries
in top layer

Cover the top layer with card-
board and wrap with shrink wrap
as many times as necessary to
stabilize the load

Mark each pallet with the fol-
lowing warning labels: ® Package
orientation @ Hazard label: Class
8, Corrosives @ UN 2794: BATTE-
RIES, WET, FILLED WITH ACID ®
Overpack

Further information: www.resourcefever.org

Load the stacks into a container in
a way that pallets are protected
from sliding *

Only load one layer of stacked
pallets and avoid overloading ®

Mark container on all 4 sides with
the following labels: @ Hazard
label: Class 8, Corrosives @ UN
2794: BATTERIES, WET, FILLED
WITH ACID

1 Overall, safety boots, work gloves, dust mask, protective goggles
2 Handle with care, do not drop or throw batteries, keep upright at all times
3 Use only intact pallets with a minimum of 3 bottom boards. Best pallet size for loading in 40 ft sea container = 1.100 x 1.140 mm
4 Either by choosing transport-pallets that leave no spacing when placed in a container (see picture) or by inserting wooden bars between pallets to avoid unintended move-

ment

5 40 ft containers should not be loaded with more than 26.48 metric tons of freight

SPONSORED BY THE

@ Faderal Ministry
of Education
and Research

Bild 3: Bo2W-Poster mit Anweisungen zur Verpackung von Blei-Siaure-Batterien zur Information vor Ort

(Quelle: Oko-Institut)
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Die europiischen Industriepartner ftihrten in Zusammenarbeit mit den lokalen Akteuren in
Ghana und Agypten praktische Zerlegeversuche und spezifische Datenerhebungen (beispiels-
weise flir eine Tiefenzerlegung von Festplattenlaufwerken im ghanaischen Kontext [Buchert
et al. 2012 — 2015]) durch. Dieses Praxistraining war eine wichtige Voraussetzung fiir die
Implementierung der Recyclingbeziehungen zwischen den lokalen KMU in Ghana und

Agypten und den international agierenden Industrieunternehmen in Deutschland/Belgien.

Pilothafte Implementierung der Recyclingbeziehungen zwischen

Ghana/Agypten sowie Deutschland/Belgien

Ein Ziel des Projektes war es, beispielhaft in Agypten sowie Ghana EOL-Gerite durch die
lokalen KMU manuell zu zerlegen, die Materialfraktionen zu separieren und geeignete Frak-
tionen wie z. B. Leiterplatten ftir den Export nach Belgien/Deutschland vorbereiten zu las-
sen. Dieses Ziel wurde mit Unterstiitzung der Industriepartner aus Belgien/Deutschland
pilothaft umgesetzt. So konnten aus den Pilotlindern mehrere Container mit ausgedienten
Blei-Siure-Batterien und manuell separierten Leiterplattenschrotten/Mobiltelefonen nach
Europa zum hochwertigen Recycling von Wertmetallen tiberfithrt werden. Basismetalle wie
Stahl werden vor Ort in Ghana/Agypten in lokal vorhandenen Anlagen recycelt. Weitere
Materiallieferungen nach Deutschland betrafen Blei-Siure-Batterien. Die entsprechenden
Wertmetalle (Kupfer, Gold, Silber, Palladium, Blei) konnten in den High-Tech-Anlagen
der Projektpartner Umicore in Belgien bzw. Johnson Controls in Deutschland mit hervor-
ragenden Riickgewinnungsraten (mind. 95 % und mehr) recycelt und den Materialmirkten

wieder zur Verfligung gestellt werden.

Identifizierung von Fraktionen mit negativem Wert und deren
Entsorgungsmdoglichkeiten

Eine wesentliche Herausforderung bei der Verwertung von Altgeriten aus dem Elektronik-
bereich (WEEE) liegt in der Tatsache, dass neben ,,Gewinnbringern (vor allem Kupfer,
Edelmetalle usw.) auch potenzielle ,,Verlustbringer (Fraktionen mit negativem Wert wie
Kunststoffe und Schadstoffe) anfallen und entsprechend sachgerecht verwertet oder beseitigt
werden miissen. Vor dem Hintergrund vielfach fehlender gesetzlicher Rahmenbedingungen
tiir die Kreislaufwirtschaft bzw. kaum vorhandenem angemessenem Vollzug von Regelungen
in Lindern wie Ghana oder Agypten ist der gegenwirtige Umgang mit Fraktionen mit ne-

gativem Wert eine Hauptursache fiir massive Umwelt- und Gesundheitsbelastungen (Bild 4).
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Bild 4: Wilde Entsorgung von Kunststofffraktionen aus dem informellen E-Waste-Sektor in Agbogbloshie, Ghana

(Quelle: Oko-Institut)

Im Bo2W-Projekt konzentrierten sich die Projektpartner auf die Analyse von Lésungsmog-
lichkeiten hinsichtlich des Umgangs mit Bildréhrenglas (u. a. mit hohen Bleianteilen) sowie
Kunststoften aus Elektronikschrotten, die tiberwiegend bromhaltige Flammschutzmittel ent-
halten. Im Rahmen des Projektes wurden fiir diese beiden Fraktionen umfangreiche Recher-
chen hinsichtlich akzeptabler Verwertungs- bzw. Beseitigungswege und die damit verbun-
denen Mehrkosten gegentiber wilder Ablagerung vorgenommen. Diese Ergebnisse sind im
Detail und ausfiihrlich dokumentiert verdttentlicht [Buchert et al. 2012 — 2015, Manhart et
al. 2014, Mehlhart et al. 2015, Bleher 2014a, Bleher 2014b]. Zusammenfassend kann gesagt
werden, dass flir die genannten Kunststoftkomponenten bei intelligenter Zerlege- und Sepa-
rierungsstrategie in Zusammenarbeit mit internationalen High-Tech-Kunststoffrecyclern zu-
mindest eine ,,schwarze Null* beziiglich der Kosten-Erlés-R echnung erreicht werden kann.
Deutlich ungitinstiger sicht es beim Bildrohrenglas aus. Dessen ordnungsgemilBle Verwer-
tung/Beseitigung stellt ein internationales Problem dar [Bleher 2014a]. Zwar gibt es durch-
aus akzeptable Verwertungswege in Europa fiir diese Materialstréme, jedoch sind diese
mit nicht unerheblichen spezifischen Kosten fiir den E-Waste-Zerleger verbunden. Da ein
Export dieser Fraktion von Afrika nach Europa noch zusitzlich Kosten generieren wiirde,
erscheinen zukiinftig fiir Afrika separate Abschnitte auf geeigneten lokalen Deponien die
derzeit sinnvollste Option. Da auch die Errichtung entsprechender Deponien in Afrika mit
Kosten verbunden ist, ist die Einlagerung von Bildréhrenglas fiir den Zerlegebetrieb mit
geringen Kosten und mit einem negativen Erlés verbunden. Fiir das Bildréhrenglasautkom-
men in Agypten bis 2025 hat das Oko-Institut iiberschligig Beseitigungskosten von insgesamt
4,5 Mio. EUR berechnet [Mehlhart et al. 2015]. Zur Lésung dieses Problems in Lindern
wie z. B. Agypten und Ghana wiren daher abgestimmte internationale Aktivititen zur Ge-
genfinanzierung zu empfehlen, um das wilde Ablagern von Bildréhrenglas nach und nach

zu beenden.
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3. AUSBLICK

Ungeachtet der zuvor geschilderten Erfolge des Bo2W-Projektes wurden im Projektver-
lauf eine Rethe von relevanten strukturellen Barrieren fiir die Umsetzung des Best-of-two-
Worlds-Ansatzes in den Pilotlindern Ghana und Agypten identifiziert. Hier sei daran erinnert,
dass Ghana und Agypten Entwicklungslinder mit z. T. spezifischen aber auch z. T. strukturell
tibergreifenden Problemlagen sind. Bei einer Einordnung dieser strukturellen Barrieren muss
sich immer wieder vor Augen gehalten werden, welche groen Unzulinglichkeiten in der
Kreislaufwirtschaft auch in einem Industrieland wie Deutschland noch vor nicht allzu langer
Zeit (70er, 80er Jahre) bestanden haben.

Eine wesentliche strukturelle Barriere zur schnelleren und umfassenderen Umsetzung des
Bo2W-Ansatzes in die Praxis liegt in der Externalisierung von Umwelt- und Gesundheits-
kosten durch die dominierenden informellen Akteure des Recyclingsektors in Lindern wie
Ghana und Agypten. Viele Angehorige des informellen Sektors verdienen sich mit dem Sam-
meln und Zerlegen von E-Waste, Bleibatterien oder auch anderen Schrotten buchstiblich das
tigliche Uberleben. In dieser Konstellation blockieren EinbuBen im Gewinn die Beachtung
von Umweltvorschriften oder auch einen sorgsamen Umgang mit Fraktionen von negativem
Wert. So werden nach wie vor Kabel unter freiem Himmel abgebrannt, Kunststofffraktionen
wild abgelagert oder Batteriesiure in den unbefestigten Boden verkippt.

Vielfach fehlen Umweltgesetze und -regularien, es fehlt der Vollzug bestehender Vorschriften
und oft ist das Gesundheitsrisiko weder genau bekannt noch wird es erfasst. Dabei muss aber
auch bedacht werden, dass ein Vollzug von Umweltauflagen in dem AduBerst uniibersichtlichen
informellen Teil der Volkswirtschaft (in Ghana verdienen 80 % der Erwerbstitigen ihre Ein-
kommen durch Titigkeiten in der informellen Wirtschaft) einerseits nur schwer moglich ist,
andererseits auch mit vielfiltigem sozialen Sprengstoft behaftet ist.

Dies fiithrt dazu, dass Unternehmen wie City Waste Recycling Ltd. groe Probleme haben,
E-Schrottmaterial oder Blei-Siure-Batterien zu wettbewerbstihigen Kosten zu erwerben. Der
Konkurrent, der keinerlet Umwelt- und Gesundheitsvorkehrungen beachtet, ist relativ gese-

hen immer im Wettbewerbsvorteil.

Das Bo2W-Projektteam hat aus den Erkenntnissen des Projektes folgende Ldsungsstrategien

identifiziert:

— Ausweitung des Business-to-Business(B2B)-Geschifts

— Verbesserter Zugang zu Absatzmirkten (B2C — Business-to-Consumer)

— Regulierungen bzw. Anhebung national bindender Umweltstandards

— Finanzierungsmechanismen und Extended Producer Development Systeme

— Finanzierungshilfen fiir afrikanische KMUs

Diese Losungsstrategien konnen flir eine nachhaltige Verbesserung der Situation in Agyp-

ten und Ghana im Sinne des Bo2W-Ansatzes besonders durch Synergien positive Wirkung
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entfalten. Die Ldsungsstrategien sind in bisherigen Verdftentlichungen zum Projekt sowie
dem finalen ,,Synthesis Report® niher beschrieben [Buchert et al. 2012 -2015, Manhart
et al. 2014, Mehlhart et al. 2015] und werden in aktuellen und zukiinftigen Projekten des

Oko-Instituts konsequent weiterverfolgt.
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02. InAccess — Entwicklung eines ressourceneftizienten und
wirtschaftlichen Recyclingprozesses fiir LCD-Bildschirmge-
rite unter besonderer Berticksichtigung der Riickgewinnung
des Indium-Inhalts

Guido Sellin, Hannes Frohlich (Electrocycling GmbH, Goslar), Kai Rasenack (TU Claus-
thal-Zellerfeld, Institut fiir Autbereitung, Deponietechnik und Geomechanik — IFAD)
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle I: Zielwertstoff

Zielwertstoff im r*-Projekt InAccess

In

Ziel des Projektes InAccess ist die Entwicklung eines ganzheitlichen, ressourceneffizienten
und wirtschaftlich umsetzbaren Erfassungs-, Riickftihrungs- und Verwertungssystems von
LCD-Bildschirmgeriten aus TV- und IT-Anwendungen. Das Projekt soll so gestaltet wer-
den, dass eine Erweiterung der zu entwickelnden Indiumriickgewinnung auf andere indi-
umbhaltige Abfallstrome aus dem Bereich der Beschichtungsanwendungen moglich ist. Die
Verbundpartner sind Electrocycling GmbH (ECG), Umicore AG & Co. KG (Umicore),
ENE EcologyNet Europe GmbH (ENE) und TU Clausthal, Institut fiir Aufbereitung, De-
ponietechnik und Geomechanik (IFAD).

Im Ergebnis wurde eine Prozesskette entwickelt, die auf die Erfordernisse im Recycling
dieser Geriteart abgestimmt ist. Bereits fiir die Erfassung und Sammlung konnte ein Behilter
entwickelt werden, der die Gerite zerstorungstrei sammelt und in herkdmmliche Transport-
systeme problemlos integrierbar ist. Im zweiten Schritt in der Prozesskette werden die Gerite
zerlegt und die quecksilberhaltige Hintergrundbeleuchtung wird entnommen. Hierfiir wur-
den zwei teilautomatisierte Prozesse entwickelt, installiert und aus dem Probebetrieb in einen
industriellen Mafstab tiberftihrt. Diese Prozesse verringern das zeitaufwendige, manuelle
Zerlegen der Gerite um das 10-fache. Das in den Geriten enthaltene Quecksilber der Hin-
tergrundbeleuchtung wird sicher erfasst und einer Verwertung zugefiihrt. Das im Displayglas
enthaltene Indium kann iiber eine Kombination aus mechanischer Vorbehandlung (Mahlen
zur Abreicherung der Kunststoftfraktion) und hydrometallurgischem Prozess (Laugung im
Labormalstab und Fillung als Hydroxid) so angereichert werden, dass es — nach weiterer
Nachbehandlung — bei geeigneten Indium-Erzeugern in den bestehenden Prozess eingesetzt

werden konnte und damit der Wirtschaft wieder zur Verftigung steht.
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I. EINLEITUNG

Die Motivation zu diesem Projekt ist, die steigende Anzahl der in Verkehr gebrachten
LCD- Bildschirmgerite im IT- und TV-Sektor, zukiinftig ressourceneftizient zu recyceln.
Trotz des zu erwartenden Altgeriterticklaufs existierte bisher kein industriell eingesetztes
Recyclingverfahren, das speziell auf die Anforderungen dieser Geriteart angepasst ist. Der-
zeit werden solche Gerite noch manuell zerlegt. Der Fokus liegt dabei vor allem auf der
Entfernung der quecksilberhaltigen Hintergrundbeleuchtung. Ein weiterer Fokus im Pro-
jekt InAccess liegt in der Gewinnung des im Displayglas enthaltenen Indiums. Durch den
komplexen Aufbau der Gerite benétigt man bei einer manuellen, hindischen Zerlegung
bis zu 20 min fir ein LCD-Bildschirmgerit. Diese Zerlegzeiten sollen deutlich verringert
werden. Da die Gerite stark in ithrer GroBe variieren, war bisher die ergonomische Gestal-
tung solcher Arbeitsplitze fiir die Zerlegung schwierig. Auch war bisher zu beachten, dass
es bei der Zerlegung von LCD-Bildschirmgeriten leicht zum Bruch der quecksilberhaltigen
Hintergrundbeleuchtung kommen kann. Damit das frei werdende Quecksilber nicht die
Gesundheit der Mitarbeiter gefihrdet und die Umwelt schidigt, werden manuelle Zerle-
gungen dieser Geriteart an Arbeitstischen durchgeftihrt, die mit einer abgesaugten Kabine
ausgestattet sind. Dies erschwert die Zerlegung der LCD-Bildschirmgerite zusitzlich. Daher
war eines der Ziele von Beginn an die Entwicklung eines teilautomatisierten Zerlegeverfah-
rens fiir diese Gerite. Der zu entwickelnde Prozess musste also so gestaltet werden, dass die
quecksilberhaltige Hintergrundbeleuchtung sicher entfernt wird, das Displayglas fiir eine
spitere Indiumriickgewinnung separat zur Verfiigung steht und die nétigen Zerlegezeiten
pro Gerit deutlich verringert werden, um nétige Investitionen zu refinanzieren. Nur mit

diesen Ansitzen kénnen Arbeitsabliufe fiir den einzelnen Mitarbeiter erleichtert werden.

Fiir das in den Displays dieser Gerite enthaltene Indium gab es zu Beginn des Projektes
InAccess keine wirtschaftlichen Verfahren, die es mdglich machen, das Indium aus dem
Displayglas zurtickzugewinnen und es dem Wirtschaftskreislauf wieder zur Verfiigung zu
stellen. Letztendlich bedeutet eine Riickgewinnung von Indium auch den Einsatz von nicht
unerheblichen Mengen Chemikalien und Energie. Besonders fiir die Fraktionen, die men-
genmilig einen grofen Anteil an dem Displaymaterial ausmachen (v.a. Glas), muss ein
entsprechender Markt gefunden werden. Wenn die gesamte Recyclingkette betrachtet wird
und alle einzelnen Prozessschritte aus wirtschaftlicher Sicht Sinn ergeben, kann das Recy-

cling dieser Geriteart wirtschaftlich effizient und 6kologisch sinnvoll gestaltet werden.

2. VORGEHENSWEISE
Aufbau und Funktion von LCD-Bildschirmgeriten

Um die Vorgehensweise der Prozessentwicklung besser zu verstehen, wird zunichst der
Autbau der LCD-Bildschirmgerite beschrieben. Der funktionale Autbau von LCD-Bild-
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schirmgeriten ist bei allen Geritetypen gleich. Die Hauptkomponente eines LCD-Bild-
schirmgerites ist das LCD-Panel (Liquid Cristal Display). Dieses ist die bildgebende Einheit
und besteht aus schichtweise angeordneten Komponenten. Diese sind zwei diinne, auf der
Innenseite mit Indiumzinnoxid(ITO)-Leiterbahnen bedampfte Glasscheiben, zwischen de-
nen sich die Fliissigkristalle befinden. An den AuBlenseiten befinden sich Polarisationsfolien.
Als Hintergrundbeleuchtung dienen LED (Light Emitting Diode) oder quecksilberhaltige
Leuchtstoflampen. Zusitzliche optische Elemente wie z. B. Streuscheiben sind im Panel
verbaut. Die einzelnen Bestandteile des LCD-Panels werden durch einen Kunststoff- und

Stahlblechrahmen zusammengehalten.

Der grundsitzliche modulare Autbau von LCD-Bildschirmgeriten war zunichst zu unter-
suchen, um einen Ansatz flir die Prozessentwicklung einer teilautomatisierten Zerlegung zu
finden. So wurde eine Reihe von manuellen Zerlegeversuchen mit Geriten verschiedener
Hersteller durchgefiihrt und dokumentiert. Der Aufbau unterscheidet grundsitzlich zwi-
schen zwei Bauarten: Gerite mit seitlicher (bis 19* Bildschirmdiagonale) und Gerite mit
flichiger Hintergrundbeleuchtung (> 19 Bildschirmdiagonale). In Bild 1 sind die beiden
Bauarten mit quecksilberhaltiger Hintergrundbeleuchtung dargestellt. In weiteren Versuchen
wurde untersucht, mit welchen Trennverfahren und Werkzeugen es moglich ist, eine teilau-

tomatisierte Zerlegung zu gestalten.

LCD-Bildschirmgerat mit seitlicher LCD-Bildschirmgerat mit flachiger
Hintergrundbeleuchtung Hintergrundbeleuchtung

Bild I: Bauarten von LCD-Bildschirmgeraten mit quecksilberhaltiger Hintergrundbeleuchtung (Quelle: ECG 20I2)

Schadstofthaltige Bauteile

In den ilteren LCD-Bildschirmgeriten sind CCFL (Cold Cathode Flourescent Lamp) als
Hintergrundbeleuchtungen verbaut, die Quecksilber enthalten. Bei der Behandlung dieser
Gerite muss sichergestellt werden, dass diese Hintergrundbeleuchtung so entfernt wird, dass
eine Freisetzung von Quecksilber ausgeschlossen ist. Ferner erfolgten Untersuchungen zur

Bindung des integrierten Quecksilbers mit verschiedenen Aktivkohleherstellern.

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Recycling* InAccess

31



32

Mengenaufkommen, Sammlung und Erfassung von LCD-Bildschirmgeriten

Im Rahmen des Forschungsprojektes InAccess wurde zur Analyse des Mengenautkommens
eine Studie ,,Daten und Prognosen zum Lebenszyklus von LCD-Bildschirmgeriten* [Mi-
chels et al. 2013] bei der Ecowin GmbH in Auftrag gegeben. Dieser Studie zufolge sind die
Mengen an in Verkehr gebrachten LCD-Bildschirmgerite im IT- und TV-Sektor in den
letzten Jahren deutlich gestiegen. Die derzeit zum Recycling zurticklaufende Generation an
LCD-Bildschirmgeriten (Gerite mit quecksilberhaltiger Hintergrundbeleuchtung) befindet
sich bereits seit einigen Jahren kaum mehr im Handel. Das Verkaufshoch dieser Geritegene-
ration lag um die Jahre 2008 — 2010. Fiir das Altgeriterecycling ist im Bereich der LCD-Mo-
nitorgerite mit einer maximalen Riicklaufmenge von 3,05 Mio. [Michels et al. 2013] fiir
das Jahr 2016 zu rechnen. Nach Erreichen dieses Maximalwertes verringert sich das Recy-
clingautkommen bis zum Jahr 2020 auf 2,9 Mio. Gerite pro Jahr. Die Recyclingmengen
wurden ab dem Jahr 2000 dargestellt und entwickeln sich analog zu den Verkaufszahlen. Bild
2 stellt die prognostizierten Riicklaufmengen fiir Monitorgerite dar. Die Prognose basiert auf

einem ermittelten Durchschnittsalter fiir Monitorgerite von acht Jahren.
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Bild 2: Entwicklung des Recyclingaufkommens an LCD-Monitorgeriaten (Quelle: [Michels et al. 2013])

Im Bereich der LCD-Fernsehgerite ist bei einer Nutzungsdauer von 10 Jahren mit einer
Riicklaufmenge von 8,2 Mio. Geriten [Michels et al. 2013] fiir das Jahr 2020 zu rechnen
(siche Bild 3). Das Durchschnittsalter der entsorgten TV-Gerite von 10 Jahren wurde im
Rahmen eines Pilottests als derzeit realistisch ermittelt. Mit der Einfiihrung von LED-Hin-
tergrundbeleuchtung werden sich die zukiinftigen Riicklaufmengen von quecksilberhalti-
gen Bildschirmgeriten reduzieren, da Quecksilber nur in den Leuchtstoffrohren der Hinter-

grundbeleuchtung enthalten ist.
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Bild 3: Entwicklung des Recyclingaufkommens an LCD-TV-Geriten (Quelle: [Michels et al. 2013])

Um ein effektives und umweltgerechtes Recycling von LCD-Bildschirmgeriten zu ermdg-
lichen, 1st ein flichendeckendes Sammel- und Erfassungssystem notwendig. Durch dieses
Sammel- und Erfassungssystem muss ein zerstdrungsfreier Transport bis zur Erstbehandlungs-
anlage gewihrleistet werden, um eine diffuse, unkontrollierbare Freisetzung von Quecksilber
zu vermeiden. Derzeit werden LCD-Bildschirmgerite an kommunalen Sammelstellen in
mind. 30 m® Containern als Sammelgruppe 3 zusammen mit anderen Bildschirmgeriten
erfasst. Das fithrt hiufig zu Beschidigungen der LCD-Bildschirmgerite, wodurch einerseits
Quecksilber freigesetzt wird und anderseits eine fachgerechte Aufbereitung der Gerite er-

heblich erschwert wird.

In Zusammenarbeit mit einem o6ftentlich-rechtlichen Entsorgungstriger (6rE) wird im
Rahmen von InAccess und dariiber hinaus ein neues Sammel- und Erfassungssystem fiir
LCD-Flachbildschirme entwickelt und an iiber 20 kommunalen Sammelstellen in der Re-
gion Hannover erprobt. Bei diesem System werden spezielle Sammelbehilter eingesetzt, in

denen die Bildschirmgerite aufrecht gelagert und bruchfrei erfasst werden (siche Bild 4).

Bild 4: Befiillter Sammelbehalter fir LCD-Bildschirmgerate (Quelle: ECG 2014)
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Manuelle Zerlegung von LCD-Bildschirmgeriten
Bei der manuellen Zerlegung miissen die LCD-Bildschirmgerite bis auf Panelebene zerlegt
werden, um eine Entnahme der Hintergrundbeleuchtung zu ermdglichen. Die manuelle

Zerlegung von LCD-Bildschirmgeriten dauert je nach Aufbau ca. 10 — 20 min pro Gerit.

Bild 5: Bestandteile eines LCD-Panel mit seitlicher Hintergrundbeleuchtung (Quelle: ECG 2012)

Bild 6: Bestandteile eines LCD-Panel mit flichiger Hintergrundbeleuchtung (Quelle: ECG 20I2)

Teilautomatisierte Zerlegung von LCD-Bildschirmgeriten

Im Rahmen des Forschungsprojektes InAccess wurden zwei Zerlegeverfahren entwickelt, die
fiir eine schnellere und wirtschaftlichere Verarbeitung von LCD-Bildschirmgeriten geeignet
sind. Als Ergebnis wurde eine Pilotanlage zur teilautomatisierten Zerlegung von LCD-Bild-
schirmgeriten mit seitlicher Hintergrundbeleuchtung und eine Anlage zur Zerlegung von
Geriten mit flichiger Hintergrundbeleuchtung entwickelt und errichtet. Beide Anlagen ar-

beiten mittlerweile im industriellen Maf3stab.
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Zerlegeverfahren fiir LCD-Bildschirmgerite mit

seitlicher Hintergrundbeleuchtung

Bei der Zerlegung von LCD-Bildschirmgeriten mit seitlicher Hintergrundbeleuchtung
kommt ein Schneidwerkzeug zum Einsatz. Dieses Schneidwerkzeug wird ober- und un-
terhalb der LCD-Anzeige genau senkrecht {iber den CCFL-Beleuchtungseinheiten positi-
oniert. AnschlieBend taucht das Schneidwerkzeug so tief in den LCD-Bildschirm ein, dass
die CCFL-R&6hren der Hintergrundbeleuchtung erfasst und zerstort werden (siche Bild 7).
Das Schneidwerkzeug verfihrt tiber die gesamte Bildschirmbreite. Der dabei entstehende
Schneidspan enthilt unter anderem die gesamte quecksilberhaltige Hintergrundbeleuchtung.
Nach dem Trennvorgang kénnen die einzelnen Fraktionen und das LCD-Panel aus dem
Gerit entnommen werden. Die abgesaugte Luft aus dem Prozess wird tiber eine geeignete
Abluftreinigung gefiihrt und das enthaltene gasférmige Quecksilber entnommen. Bild 8 zeigt

den schematischen Ablauf des Zerlegeverfahrens.

LCD-Monitorgerat 2

Positionen Schnittverléiufe/
Bild 7: Schnittverlauf bei Geraten mit seitlicher Hintergrundbeleuchtung (Quelle: ECG 2013)
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Bild 8: Verfahrensablauf zur Zerlegung von LCD-Geriten mit seitlicher Hintergrundbeleuchtung (Quelle: ECG 2013)
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Zerlegeverfahren fiir LCD-Bildschirmgerite mit

flichiger Hintergrundbeleuchtung

Bei der flichigen Hintergrundbeleuchtung wird das Schneidwerkzeug so positioniert, dass
der Schnitt innerhalb der LCD-Anzeige, parallel entlang des Bildrahmens verliuft (siche
Bild 9). Nach dem Schneidprozess werden die LCD-Anzeige, die Streuscheibe und die
Polarisationsfolien entnommen, wodurch der Zugang zu der Hintergrundbeleuchtung frei-
gegeben ist. Der nichste Arbeitsschritt ist die Separierung der CCFL-R6hren der Hinter-
grundbeleuchtung. Die R6hren werden bei der Entnahme gebrochen und in ein luftdichtes
Gebinde tiberftihrt. Die gesamte Abluft des Prozesses wird von Staubpartikeln und gasfér-
migem Quecksilber gereinigt. Bild 10 zeigt den schematischen Ablauf des Zerlegeverfahrens.

Bild 9: Schnittverlauf bei Geriten mit flichiger Hintergrundbeleuchtung (Quelle: ECG 2013)
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Bild 10: Verfahrensablauf zur Zerlegung von LCD-Geraten mit flichiger Hintergrundbeleuchtung (Quelle: ECG 2013)

Gewinnung des Indiums

Die LCD-Anzeige besteht jeweils aus zwei diinnen Glasscheiben, auf denen innen Indi-
um-Leiterbahnen aufgebracht sind. Zwischen den Glasscheiben befinden sich die Fliissigkris-
talle. Aulen befindet sich jeweils eine aus Kunststoff bestehende Polarisationsscheibe. Durch
die Separierung der LCD-Anzeigen wihrend des Zerlegeverfahrens und der anschlieBen-

den mechanischen Zerkleinerung wird eine Voranreicherung des Indiums erreicht. Durch
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die Behandlung mit einer Hammermiihle und anschlieBender Siebung zur Abtrennung von
Kunststoffanteilen kann von ausgangs rund 12 g/t im Gesamtgerit eine Konzentration von

ca. 190 g/t erreicht werden.

Aufgrund des geringen Gehalts an Indium in den Displays entstehen gewisse Anforderungen
an die Indiumriickgewinnung aus LCDs. Zum einen sollten in Abhingigkeit von der Markt-
situation (Preis, Nachfrage) unterschiedliche Aufbereitungstiefen zur Verftigung stehen, zum
anderen sind lange Transportwege der Panels zu einer Indiumriickgewinnung unwirtschaft-
lich und somit zu vermeiden. Um diesen Anforderungen gerecht zu werden, wurde ein
modulares System entwickelt, sodass in Abhingigkeit von Markt und Produktionsstandort
der Aufbereitungsprozess angepasst werden kann. Das modulare System besteht aus einer
mechanischen Aufbereitung (grau), sowie dem Konzept einer hydrometallurgischen Aufbe-
reitung (Bild 11). Die Laugung wurde systematisch im Labormalstab untersucht und fiir den
Ionenaustauscher wurden geeignete Kandidaten identifiziert. Eine Variante, in der nach der
Laugung eine Fillung von Indiumhydroxid erfolgt, wurde auf die wirtschaftliche Umsetz-

barkeit getestet.

v \4

H,SO,-Laugung

lonenaustauscher A

lonenaustauscher B

Striplésung

v

Konzentrat (s)

v

Konzentrat (s)

Konzentrat (s)

Bild I I: Modularer Prozess zur Indiumriickgewinnung (Quelle: IFAD 2014)

Mechanische Aufbereitung
Die LCD-Anzeigen enthalten noch rund 25 % Kunststoffanteil in Form von Folienbeschich-

tung. Mit einem speziellen Zerkleinerungsverfahren werden die LCD-Anzeigen so aufge-
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schlossen, dass der Glas-Kunststoff-Verbund geldst wird und voneinander separiert werden
kann. Zudem entsteht ein noétiger Aufschluss, der es ermdglicht, das Indium eftektiver im
nachfolgenden Schritt zu laugen. Die kunststofffreie Glasfraktion, welche das Indium ent-
hilt, wird dem Laugeverfahren zugefiihrt.

Die hydrometallurgische Autbereitung kann in zwei Verfahrensschritte geteilt werden, der
Laugung und dem Ionentauscherprozess. Um eine moglichst hohe Flexibilitit zu erreichen,
wurde im Projekt sowohl eine schwefelsaure (H,SO,), als auch eine salzsaure (HCI) Route
betrachtet. Nach der Laugung kann jeweils direkt ein Feststoff mittels Fillung gewonnen
werden. Um eine weiterreichende Qualitit zu ermdglichen, wurden fiir beide Routen
ionenselektive Prozesse betrachtet, die bisher nicht zu einem industriell umsetzbaren Pro-

zess gefiihrt haben. Fiir eine genauere Betrachtung wurde folgender Basisprozess entwickelt:

BASISPROZESS (HCL-LAUGUNG)
Das indiumhaltige Glas aus der mechanischen Autbereitung der LCD-Anzeige wird in einen
Reaktor gegeben, in welchem sich eine Siure mit definiertem pH-Wert befindet. Durch

Riihren erfolgt eine vollstindige Vermischung der Glasfraktion und des Losungsmittels.

Nach einer bestimmten Laugezeit im Reaktor, die eine vollstindige Losung des Indiums
vom Panel gewihrleistet, wird die Suspension tiber einen Vorlagebehilter in eine Fest-Fliis-
sig-Trennung gepumpt. Hier wird die mit Indium aufkonzentrierte Lésung von dem Fest-
stoff durch Filtration getrennt. Nach der Entnahme der mit Indium angereicherten Lésung
aus der Glasfraktion erfolgt ein Spiilen des Porenvolumens mit Wasser. Durch das Spiilen
mit Wasser erfolgt ein ,,Austreiben® der Restlésung. Diese Restlosung wird zusammen mit
dem Filtrat in eine Siurevorlage tiberfithrt und anschliefend fiir einen weiteren Laugeschritt
aufgefrischt. Somit steht eine mit Indium angereicherte Siure fiir einen nichsten Losungs-

prozess zur Verfligung.
Zur Gewinnung des Indiums aus diesem Kreislauf wird jeweils ein definiertes Volumen des
Filtrats einer Fillung zugefiihrt. Hierbei wird das abgenommene Lésungsvolumen mit Natri-

umhydroxid auf einen definierten pH-Wert gebracht, sodass das Indium vollstindig ausfillt.

Durch diese Art der Prozesstithrung ist es méglich, nahezu 95 % des in der LCD-Anzeige

enthaltenen Indiums auszubringen.
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3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Im Forschungsprojekt InAccess sollten drei verschiedene Teilbereiche der Verwertungs-
kette fuir Displaygerite untersucht werden, die im Folgenden detaillierter vorgestellt wer-
den: Sammlung, Zerlegung/Schadstoffentfrachtung und Behandlung der Glasfraktion zur
Riickgewinnung von Indium. So wurde ein Sammelsystem fiir diese Geriteart entwickelt,
welches sich in den bestehenden Logistiksystemen problemlos einsetzen lisst. Dieses Sam-
melsystem (spezielle Gitterboxen) erfasst die LCD-Bildschirmgerite bruchfrei und bietet
gleichzeitig die Mdglichkeit der eindeutigen Vorsortierung von LCD-TV- und LCD-Mo-
nitor-Geriten. Die Sammlung der LCD-Bildschirmgerite wird tiber den Projektzeitraum
bei der Electrocycling GmbH weiter fortgefiihrt. Eine herkémmliche Sammlung in Con-
tainern der Sammelgruppe 3 gemeinsam mit deutlich schwereren CRT-Monitoren und
TV-Geriten ftihrt zu einer Zerstdrung eines GroBteils der LCD-Bildschirmgerite. Zerstor-
te oder teilzerstérte LCD-Bildschirmgerite lassen sich in den entwickelten Prozessen nicht
einsetzen. Sowohl fiir die LCD-TV-Gerite als auch fiir die LCD-Monitorgerite konnte ein
teilautomatisierter Prozess zur Schadstoffentfrachtung und Zerlegung der Gerite entwickelt
werden. In diesen Verfahren wird die quecksilberhaltige Hintergrundbeleuchtung entnom-
men und das enthaltene Quecksilber sicher erfasst. Gleichzeitig wird in diesem Prozess das
indiumhaltige Display freigelegt und steht damit getrennt vom Restgerit fiir eine weitere
Aufbereitung zur Verftigung. Das Schadstoff entfrachtete Restgerit wird durch herkémm-
liche mechanische Verfahren weiter zerlegt und die enthaltenen Sekundirrohstofte werden
der Kreislaufwirtschaft zugefiihrt. Hervorzuheben ist in diesem Projektteil die deutliche
Steigerung der Produktivitit. Benotigte man bei einer manuellen Zerlegung je nach Aufbau
der LCD-Bildschirmgerite 10 — 20 min pro Gerit, so wird mit den entwickelten Apparaten
nun eine Zerlegezeit von ca. 2 min pro Gerit erreicht. Beide Zerlegelinien wurden aus der
Entwicklungsphase in den industriellen MaBstab tiberfiihrt und werden seither eingesetzt.
Zielwertstoft im Projekt war das Indium. Im Projektverlauf ist ein Verfahren entwickelt
worden, mit welchem es gelungen ist, das im Displayglas enthaltene Indium herauszulau-
gen und die Losung fiir bestehende Prozesse der Indiumgewinnung so weit anzureichern,
dass das in den Geriten enthaltene Indium nahezu vollstindig recycelt werden kann. Das
Verfahren erweist sich bet dem derzeitigen Indiumpreis als unwirtschaftlich. Die mechani-
sche Aufbereitung des Displayglases ist aufwendig und verschleiintensiv. Fiir die Laugung
miissen Reagenzien vorgehalten werden und sind siurebestindige Apparate anzuschaffen.
Der Laugungsprozess ist langwierig und bringt weitere Kosten mit sich. Der zu erzielende
Preis fiir das Indiumkonzentrat kann die Kosten fiir diesen Prozessschritt nicht decken. Der
entwickelte Prozess ist in jedem Fall ftir ihnliche indiumhaltige Abfallstréme {ibertragbar

(indiumbhaltige Glasfraktionen aus dem Recycling von Solarmodulen).
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4. AUSBLICK

Um einen ressourceneffizienten und wirtschaftlichen Recyclingprozess fiir LCD-Bild-
schirmgerite zu verwirklichen, muss bereits bei der Sammlung der Gerite angesetzt werden.
Es 1st ein Sammelsystem zu schaffen, dass es ermdglicht, diese Geriteart separat zu erfassen,
bruchfrei zu sammeln und zu transportieren. Um LCD-Bildschirmgerite wirtschaftlich auf-
bereiten zu konnen, muss ein gewisser Geritedurchsatz erreicht werden, welcher durch
den Einsatz von teilautomatisierten Zerlegeverfahren gewihrleistet wird. Fiir den Einsatz
teilautomatisierter Zerlegeverfahren ist eine Unterscheidung der LCD-Gerite in Gerite mit
seitlicher Hintergrundbeleuchtung und in Gerite mit flichiger Hintergrundbeleuchtung
vorzunehmen. Diese Unterscheidung sollte moéglichst schon bei der Sammlung der Gerite
erfolgen. Ein Hauptaugenmerk bei der Aufbereitung von LCD-Bildschirmgeriten ist die
Entfernung der quecksilberhaltigen Hintergrundbeleuchtung aus den Geriten. Mit geeigne-
ten Zerlegeverfahren ist es moglich, diese schadstofthaltigen Bauteile mit wenigen Arbeits-
schritten aus den Geriten zu separieren. Gleichzeitig kann in diesem Arbeitsschritt die indi-
umbhaltige LCD-Anzeige gewonnen werden. Durch die Separation der LCD-Anzeige vom
Restgerit erfolgt bereits eine erste Anreicherung des enthaltenen Indiums. Die indiumhalti-
gen LCD-Anzeigen werden in einem chemischen Laugeverfahren weiter aufbereitet, sodass
am Ende ein vermarktungsfihiges Indiumkonzentrat vorliegt. Dieses Konzentrat kann in
bestehenden metallurgischen Prozessen zur Herstellung von Indium eingesetzt werden. Die
schadstofftreien Restgerite kdnnen mit vorhandenen Verfahrenstechniken der Elektroaltge-

riteaufbereitung zu hochwertigen Sekundirrohstoffen weiterverarbeitet werden.

Fir das Indium aus den LCD-Bildschirmgeriten lassen sich nach Projektende folgende
Aussagen treffen. Legt man die ermittelten Daten tiber Riicklaufmengen der [Michels et
al. 2013] zugrunde, fallen in Deutschland 7.900 t/a Displayglas aus der Verwertung von
LCD-Bildschirmgeriten an. Von dieser Masse stehen nach einer mechanischen Aufberei-
tung 6.715 t/a fiir eine Laugung des enthaltenen Indiums zur Verftigung. In diesem Dis-
playglas sind durch die bis dahin durchgeftihrten Verfahrensschritte 190 g/t Indium an-
gereichert. Wendet man den entwickelten Prozess fiir alle dem Recycling zur Verfiigung
stchenden LCD-Bildschirmgerite an, kann man in Deutschland ca. 1,3 t Indium pro Jahr
zurtickgewinnen, was weniger als 0,25 % der Weltproduktion entspricht. Die im Projekt
gewonnenen Ergebnisse wurden zu einem grof3en Teil umgesetzt und bilden bei der Elec-
trocycling GmbH den Standard zur Verwertung von LCD-Bildschirmgeriten. Gemeint sind
das entwickelte Sammelsystem und die teilautomatisierten Zerlegeverfahren der LCD-Bild-
schirmgerite. Das entwickelte Sammelsystem hat sich als sehr praktikabel erwiesen. Die
oftentlich-rechtlichen Entsorgungstriger, mit denen Optierungsvertrige abgeschlossen sind,
sammeln die LCD-Bildschirmgerite in den speziellen Gitterboxen. Die entwickelte teil-
automatisierte Zerlegung dieser Geriteart wurde in einen industriellen Malstab tiberfiihrt
und macht die Verwertung deutlich wirtschaftlicher und 6kologisch sinnvoller. Die weitere

Aufbereitung der indiumbhaltigen Displays kann derzeit wirtschaftlich nicht betrieben wer-
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den und wird daher nicht angewendet. Ein Hemmnis ist hier der aktuelle Preis, den man
fiir das Indium erzielen kann. Im Projektzeitraum ist der Indiumpreis auf dem Weltmarkt
etwa um ein Viertel gesunken. Das aus dem Prozess anfallende Displayglas geht derzeit
andere Verwertungswege, in welchen das enthaltene Indium verloren geht. Fortschritte
im Bereich der Beschichtungstechnologie fithren auBlerdem dazu, dass immer diinnere
ITO-Schichten erzeugt werden kénnen (bis in den Nanometerbereich) und damit trotz

gréfler werdender Displays weniger Indium in den Geriten enthalten ist.

Liste der Ansprechpartner aller Vorhabenspartner

Dipl.-Ing. (FH) Guido Sellin Electrocycling GmbH, Landstrale 91, 38644 Goslar,
guido.sellin@electrocycling.de, Tel.: +49 5321 3367-44

Dipl.-Ing. Hannes Frohlich Electrocycling GmbH, Landstrale 91, 38644 Goslar,
hannes.frochlich@electrocycling.de, Tel.: +49 5321 3367-65

Dipl.-Ing. Kai Rasenack TU Clausthal-Zellerfeld, Institut fiir Autbereitung, Deponietechnik und
Geomechanik, kai.rasenack@tu-clausthal.de, Tel.: +49 5323 72-3335

Dr. Marcel Picard Umicore AG & Co. KG, Rodenbacher Chaussee 4, 63457 Hanau-Wolfgang,
marcel.picard@eu.umicore.com, Tel.: +49 6181 59-6138

Veroffentlichungen des Verbundvorhabens

[Sellin et al. 2016] Sellin, G.; Frohlich, H.; Rasenack, K.: InAccess — Riickgewinnung von Indium
durch effizientes Recycling von LCD-Bildschirmgeriten. In: Thomé-Kozmiensky, K. J., Goldmann,
D. (Hrsg.) Recycling und Rohstoffe, Band 9, S. 163 — 176, TK Verlag Karl J. Thomé-Kozmiensky,
Neuruppin

[Goldmann & Rasenack 2015] Goldmann, D.; Rasenack, K.: Recycling of indium from end-of-
life LCD:s. In: Proceedings of the European Metallurgical Conference EMC 2015, Diisseldorf,
14.—17.06.2015. GDMB Verlag GmbH, Vol. 2, pp. 759 =770, ISBN: 978-3-940276-62-9
[Rasenack & Goldmann 2014] Rasenack, K.; Goldmann, D.: Herausforderungen des Indium-
Recyclings aus LCD-Bildschirmen und Lésungsansitze. In: Thomé-Kozmiensky, K. J., Goldmann, D.
(Hrsg.) Recycling und Rohstofte, Bd. 7, S. 205 — 215, TK-Verlag, Neuruppin

[Rasenack & Goldmann 2013] Rasenack, K. K.; Goldmann, D.: Herausforderungen des Indi-
um-Recyclings aus LCD-Bildschirmen und Lésungsansitze. In: Herstellung und Recycling von
Technologiemetallen, Heft 133 der Schriftenreihe der GDMB Gesellschaft der Metallurgen und
Bergleute e. V., S. 57 — 70, Hrsg.: Fachausschuss fiir Metallurgische Aus- und Weiterbildung der
GDMB, GDMB Verlag GmbH, Clausthal-Zellerfeld

Quellen

[Michels et al. 2013] Michels, A.: Arlt, M.-K.: Gddde, J.: Daten und Prognosen zum Lebenszyklus
von LCD-Bildschirmgeriten — Ecowin GmbH.

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Recycling* InAccess






03. Photorec — Riickgewinnung von seltenen strategischen
Metallen aus EOL Diinnschicht-PV-Modulen

Reiner Weyhe, Albrecht Melber (Accurec Recycling GmbH, Miilheim), Bernd Friedrich,
Marek Bartosinski (RWTH Aachen, IME Metallurgische Prozesstechnik und Metallrecycling),
Marcel Mallah, Lars Musiol (Fricke und Mallah Microwave Technology GmbH, Peine)

Projektlaufzeit: 01.05.2012 bis 31.10.2015 Forderkennzeichen: 033R 083

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt Photorec

Ga In Te

Gesamtziel des Projektes ,,Photorec’ war die Entwicklung eines thermischen und selektiven
Riickgewinnungsverfahrens von strategischen Wertstoffen auf Cadmiumtellurid (CdTe)
und Kupfer-Indium-Gallium-Diselenid (CIGS) basierenden Diinnschicht-Solarmodulen,
fiir die bisher ein wirtschaftliches Recyclingverfahren fehlt. Wesentliches Merkmal der
Diinnschicht-Technologie stellt der relativ geringe Anteil an Funktionsmetallen (Ga, In,
Te) an der Gesamtmasse dar (ca. 0,1 %). Dementsprechend basieren bisherige Recycling-
methoden ftir Diinnschicht-Solarmodule auf aufwendigen hydrometallurgischen Prozess-
schritten tiber Laugung hin zu Fillung in mehreren Stufen. Im Projekt Photorec wurde
der Einsatz von Mikrowellenstrahlung (MW) zur Trennung von Funktionsschichten unter-
sucht, um auf ressourceneftiziente Art die Wertmetalle wiederzugewinnen. Die verwendete
Mikrowellentechnik wurde vom Projektpartner Fricke und Mallah Microwave Technology
GmbH neu entwickelt und an der RWTH Aachen, Institut fiir Metallurgie (IME), Abtei-
lung Metallurgische Prozesstechnik und Metallrecycling, in Betrieb genommen. Haupt-
merkmal dieser Mikrowellen-Vakuum-Destillationsanlage (MVD) ist die Moglichkeit der
Einstellung einer definierten Atmosphire (Luft, Schutzgas, Vakuum) und eine regelbare
MW-Leistung unter kontinuierlicher Temperaturiiberwachung.

Als zwingend notwendig erwies sich eine fiir den Prozess entsprechende Vorkonditionie-
rung der Solarmodule zwecks Auftrennung des Glasverbundes, Verringerung des metall-
freien Glasanteiles und Freilegung der Wertmetallschichten. Der Projektpartner Accurec
Recycling GmbH entwickelte dazu eine mechanische Vorbehandlungskette, bestehend
aus Walzenmiihlen und Spaltsieben. Der Vorteil dieser Trennmethode liegt darin, dass die
anschlieBende Behandlung in der Mikrowelle (MW) im Wesentlichen ohne anhaftende
Kunststoffe bzw. Ethylenvinylacetat(EVA)-Folie erfolgen kann.
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Neben der theoretischen Betrachtung erfolgte die Validierung der Mikrowellendestillation
am IME anhand von Solarmodulschrotten. Die Arbeiten haben gezeigt, dass eine destillative
Abtrennung der Halbleiterschichten mittels Mikrowellen im Fall von CdTe-Modulen prin-
zipiell moglich ist. Der Cd- und Te-Gehalt konnten so auf unter 20 ppm bezogen auf die
Gesamtmasse gesenkt werden. Fiir CIGS-Module hingegen wird der Prozess durch die Ei-
genschaften des Trigerglases limitiert. Bei Erreichen einer kritischen Temperatur (ca. 600 °C)
wird das Glas zum Mikrowellensuszeptor, was folglich zum Aufschmelzen des Glases fiihrt,
sodass die Wertmetalle eingeschlossen und verschleppt werden kénnen. Vollstindig konnte

lediglich Selen aus dem Verbund abgetrennt werden.

I. EINLEITUNG

Durch das Inkrafttreten des Erneuerbare-Energien-Gesetzes und die dadurch wachsende
Anzahl installierter Photovoltaikmodule ist zukiinftig mit einer stetig zunehmenden Menge
(Bild 1) ausgedienter Altmodule zu rechnen. Die Solarmodule sind seit 2015 im ElektroG
[Bundesregierung 2015], das die WEEE-Richtlinie umsetzt, integriert und unterliegen damit
einer festgeschriebenen Erfassungsquote von 85 Gew.-% und einer Recyclingquote von
80 Gew.-%.

In 2011 wies der Bestand der installierten Solarmodule iiberwiegend Module auf Siliciumba-
sis aus. Fiir die Zukunft werden die Diinnschicht-Photovoltaikmodule aufgrund ihrer einfa-
cheren und kostengiinstigeren Herstellung zunehmend verwendet. Insbesondere Module auf
Cadmiumtellurid- (CdTe) sowie auf Kupfer-Indium-Gallium-Diselenid-Basis (CIGS) gelten
als aussichtsreich. In diesen Modulen werden sowohl die kritischen und wirtschaftsstrategi-
schen Metalle Indium und Gallium als auch Tellur verwendet. Bisherige Recyclingmetho-
den fiir Diinnschicht-Solarmodule befinden sich hauptsichlich in der Entwicklungsphase
und basieren auf komplexen hydrometallurgischen Prozessschritten mit einer vorgeschalteten
mechanischen Aufbereitung. Eine wesentliche Herausforderung beim Recycling dieser Mo-
dule besteht darin, dass die Funktionsschichten nur wenige Mikrometer dick sind und somit
nur ca. 0,1 % der Gesamtmasse ausmachen. Hohe Selektivitit bei der Wiedergewinnung ist

dementsprechend essenziell.
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Bild I: Abfallprognosen fiir Diinnschicht-Solarmodul-Schrott bis 2050 [Green 2013]

Diese hohe Selektivitit konnte tiber eine Mikrowellentechnik erreicht werden. Mikrowel-
lentechnik stellt eine vergleichsweise neue Technologie fiir Hochtemperaturanwendungen
dar und bietet eine bis dato noch nicht erprobte Methode fiir das Recycling von Diinn-
schicht-Solarmodulen. Bei der Mikrowellenerwirmung wird die einfallende Strahlung nur
in dem Material zu Wirme umgewandelt, das entsprechende dielektrische Eigenschaften
aufweist und Mikrowellen absorbiert. Wihrend Oxide wie AL,O; und SiO, transparent sind,
werden Mikrowellen von Leitern mit freien Elektronen aufgrund der geringen Eindringtiefe
groftenteils an der Oberfliche reflektiert. Ist das Oberflichen-zu-Volumen(O/V)-Verhiltnis
wie bet Partikeln, Metallfolien oder mit leitenden Schichten bedampften Oberflichen jedoch
sehr groB3, kann es zu einer signifikanten Anregung der Elektronen an der Oberfliche kom-
men. Die dadurch erzeugte Wirme kann aufgrund des geringen Volumens nicht ausreichend
tiber den Metallkdrper abgefithrt werden und staut sich im angeregten Volumen. Diese
selektive Einkopplung der Mikrowellen in leitenden Metallschichten kann fiir die Aufberei-
tung von Diinnschicht-Solarmodulen genutzt werden. Diinnschicht-Solarmodule bestehen
aus halbleitenden Schichten, deren Dicke ungefihr gleich der Mikrowelleneindringtiefe ist.
Im Vakuum sollen diese Schichten nach der Mikrowellenbehandlung verdampft und wieder-
gewonnen werden. Eigene Entwicklungsvorleistungen im Gramm-Malstab hatten bereits
gezeigt, dass die Mikrowellenenergie tiberwiegend in die Metall- bzw. Halbleiterschicht ein-
gekoppelt wird und so gezielt die Heizleistung zur Flash-Verdampfung der Diinnschichtme-
talle einbringt [Metaxas 1983, Meredith 1998, Agrawal 2006, Yoshikawa 2010].

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Recycling* Photorec
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Eine wirtschaftliche Riickgewinnung strategischer Metalle aus den Solarmodulen mit dieser
Recyclingtechnologie kann durch folgende Entwicklungsziele erreicht werden:

— eine prozessstufenarme und reststoffminimierte Behandlungstechnik

— hohe Ressourceneffizienz

— eine Stoffsystem-flexible Recyclingtechnik

— geringstmoglicher Betriebsmitteleinsatz

— geringstmdglicher Energieaufwand

— eine geringe StérgroBenempfindlichkeit

— eine ,,Zero Waste/Zero Emission““~Technologie durch hermetisch

geschlossenes Vakuumsystem

2. VORGEHENSWEISE

Im Teilprojekt ,,Mikrowellentechnik® wurde die Mikrowellen-Destillationsanlage durch die
Projektpartner entwickelt. Hierfiir konnte zunichst ein Konzept fiir die Mikrowellen-Va-
kuum-Destillationsanlage (MVD) unter Berticksichtigung anlagenspezifischer Kennwerte
ausgearbeitet werden. Der Fokus dieses ,,Basic Engineerings® lag dabei neben der Anlagen-
geometrie auf den elektrischen Parametern Mikrowellenleistung und -frequenz. Die erfor-
derlichen Parameter und Kennwerte (Zusammensetzung der Module, erforderliches Pro-
zessfenster, benotigte Energiedichte) wurden in Laborversuchen und die Anlagengeometrie
der MVD in Computersimulationen von Fricke und Mallah Microwave Technology GmbH
ermittelt und in Zusammenarbeit mit den Projektpartnern ein erstes Anlagenkonzept erstellt.
Anschliefend wurde die MVD konstruiert, eine Steuerungssoftware programmiert sowie die

Anlage am IME in Aachen aufgebaut und in Betrieb genommen.

Die mechanische Vorbehandlung zielt auf eine kurze und effiziente MVD-Behandlung, so-
dass die spontan verdampfenden Halbleitermetalle aus der frontseitigen Glasschicht méglichst
in freiem Stromungsfeld entweichen kénnen und den kiirzesten Gasaustrittsweg erfahren.
Zudem sollte eine groBtmogliche Glasmasse ohne Zielmetall im Vorfeld abgetrennt werden,
um den Mikrowellendurchsatz zu maximieren. Zunichst wurde ein méglichst dichtes Netz
an Spalten und Rissen tiber das Frontglas gelegt und so die Gastransportwege hinter dem
Frontglas auf die Dicke des Frontglases begrenzt. Eine Diffusions- bzw. Transportbehin-
derung mit ggfs. stérender Riickkondensation sollte damit sicher verhindert werden. Der
Aufbau der untersuchten Diinnschicht-Solarmodule unterscheidet sich bei den verschiede-
nen Herstellern in der Art der verwendeten Front- und Riickgliser. Hier kommen fast
ausschlieBlich Einscheibensicherheitsgliser (ESG) und teilvorgespannte Gliser (TSG) zum
Einsatz, Verbundgliser (VG) wurden in den untersuchten Modulen nicht gefunden. Anhand
von mechanischen Belastungstests wurden sowohl Bruchform der einzelnen Gliser als auch
die theoretische Druckkraft ermittelt, die fiir das Einbringen méglichst vieler Risse benétigt

wird. Es stellte sich heraus, dass die erforderliche Druckkraft fiir eine Zwei- oder Dreiwalzen-
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anlage zu hoch ist, um homogen Risse tiber die gesamte Oberfliche einzubringen. Daher wurde
ein alternativer Weg eingeschlagen und es wurden Vorzerkleinerungsmethoden in verschiede-
nen Laboranlagen getestet. Als erfolgreich stellte sich der Einsatz eines R otorwalzenzerkleinerers
heraus, mit dem eine gleichzeitige Abtrennung von Rdiickseitenglas und des Laminationspo-
lymers im Vorbehandlungsschritt erreicht wurde. Dadurch entfillt ein der MW-Behandlung
nachgeschalteter Separationsschritt. Die weitere Kombination mit nachgeschalteten Sieben so-
wie einer Walzenmiihle zur Trennung von Glas und Kunststoften wurde ebenfalls im Rahmen
des Projektes aufgebaut und anhand von CdTe-Modulen erfolgreich validiert.

Im Projektverlauf wurde sowohl eine theoretische Betrachtung der Destillation und eine
Machbarkeitspriifung (proof of principle) als auch die experimentelle Validierung durch-
getiihrt. Im Fokus der Forschung standen vorkonditionierte Modulschrotte auf CdTe- und
CIGS-Basis, welche vom Projektpartner Accurec Recycling GmbH zur Verfligung gestellt
wurden. In einem ersten Schritt wurde das Material charakterisiert und die Zusammen-
setzung der einzelnen Funktionsschichten ermittelt. In Vorversuchen im Vakuumindukti-
onsofen wurde das erforderliche Prozessfenster fiir das Abtrennen der Funktionsschichten
untersucht. Dartiber hinaus konnten die Prozessgrenztemperaturen definiert werden, ab der
das Glassubstrat aufweicht bzw. aufschmilzt oder bei hinreichend geringen Driicken auf-
schiumt. Durch Temperatur- und Druckbehandlung werden die Wertmetalle im Glas geldst
bzw. eingeschlossen und irreversibel verschleppt. Nach Inbetriebnahme der durch den Pro-
jektpartner Fricke und Mallah Microwave Technology GmbH entwickelten MVD-Anlage
erfolgten zunichst Ankopplungsversuche mit den Halbleitermaterialien in Reinform und
des reinen Trigerglases. Es folgten Destillationsversuche in der Mikrowellenanlage mit So-
larmodulschrotten im Gramm bzw. Kilogramm-Ma@stab. Somit durchliefen Modulschrotte

im Rahmen des Projektes die in Bild 2 dargestellte Prozessroute:

Demontage ——> Junk-Box, Kabel

l

Rotorwalze

l

Lochsiebung<3mm = ——>» Glasfraktion fein

l

'Spah'siebun;-ss mm  ——> Frontglas mitCdTe ——p _ — Glas

laﬁckglas mit Laminationspolymer l
'Walzenmiihle ——> Riickglas Halbleiter

l

Laminationspolymer

Bild 2: Photorec-ProzessflieBbild: Demontage (Entfernung der Anschlussdose bzw. Kabel), mechanische Aufbereitung

und Vakuum-Destillation [Photorec]
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3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Die Mikrowellenerwirmung der Funktionsschichten von Diinnschicht-Solarmodulen stellt
aufgrund der geringen Schichtdicke und der GréBe der zu erwirmenden Fliche sehr hohe
Anforderungen an die Feldhomogenitit. Aufgrund der relativ niedrigen Frequenz der Mi-
krowellenstrahlung im Vergleich zum sichtbaren Licht ergibt sich in einer beliebigen Mikro-
wellenkammer stets eine diskrete riumliche Verteilung der Maxima und Minima des Mi-
krowellenfeldes. Daher wurde im Rahmen des Verbundprojektes Photorec ein innovatives
Konzept zur Feldhomogenisierung entwickelt. Besonders vielversprechende Ergebnisse flir
eine optimale Feldhomogenisierung im zeitlichen Mittel haben sich fiir das Konzept einer
Acht-Tor-Mikrowellenkammer mit Zylindergeometrie ergeben. Die acht Mikrowellenein-
kopplungen wurden speziell an die Anforderungen des Projekts Photorec angepasst. Hierbei
erwiesen sich die Vorgaben fiir den im Prozess abzudeckenden Druckbereich als Herausfor-
derung. Bild 3 zeigt die am IME in Betrieb genommene MVD-Anlage. Die acht Mikro-
wellengeneratoren sind tiber die Steuerung der MVD mit einer Wirmebildkamera gekop-
pelt. Auf diese Weise wurde eine gezielte Bewegung des Mikrowellenfeldes bei ruhendem
Erwirmungsgut moglich. Fiir die Erwirmung der groBflichigen Diinnschicht-Solarmodule

notwendige hohe Homogenitit des Mikrowellenfeldes wurde im zeitlichen Mittel erreicht.

-

Bild 3: MVD-Anlage der Firma Fricke und Mallah Microwave Technology GmbH am IME in Aachen [Photorec]

Bild 4 zeigt die von der Accurec Recycling GmbH entwickelte Vorkonditionierungsanlage.
Besonders vorteilhaft bei dieser Zerkleinerungsart ist der Effekt, dass sich das Frontglas mit
der metallischen Schicht in Scherben der Gréf3e 5 — 40 mm vom Restverbund aus Riicksei-
tenglas und EVA-Folie abtrennen lie3. Wihrend die Scherben des Frontglases eine absolut
ebene Geometrie in der Dicke des Frontglases aufwiesen und frei von Kunststoffanteilen
sind, fallen die Verbunde aus Riickseitenglas und Kunststoff in einer gekriimmten Geometrie

an und weisen so eine hdhere mittlere Dicke als die Frontscherben auf.
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Bild 4: Vorbehandlungsanlage fiir Diinnschichtmodule, Teilprojekt Accurec Recycling GmbH [Photorec]

Das nachfolgende Bild 5 zeigt das Material vor und nach der Vorbehandlung. Die schwarz
scheinenden Scherben sind als Oberseite des Frontglases erkennbar. An den dunkelgrauen
Scherben erkennt man die metallisierte Riickseite des Frontglases. Die am Riickglas verblei-
bende Kunststofffolie ist nicht frei von Cadmium und Tellur. Etwa 2,8 % des Gesamtcadmi-
ums aus der Halbleiterschicht haftet an der Kunststoftfolie im Ruiickseitenglas. Eine weitere
Behandlung dieser Verbunde in der Mikrowelle war aufgrund der Vermischung der Kohlen-
wasserstofftkondensate mit den Metalldestillaten erfolglos. Ahnliches gilt fiir die Feinfraktion
Glas (< 3 mm) nach der Lochsiebung. Die Bilanz ergibt, dass ca. 1,6 % Cadmium aus der
Halbleiterschicht des Frontglases tiber feinste Glassplitter ausgetragen wird. Eine konventio-
nelle Verwertung ist wegen der zu hohen Cadmium- und Tellurgehalte noch nicht moéglich,
eine wirtschaftliche Behandlung in der Mikrowelle als Schiittgut jedoch technisch nicht rea-
lisierbar. Daher muss diese Feinfraktion vorerst der Entsorgung zugefiihrt werden. Eine Prii-
fung alternativer, wirtschaftlich sinnvoller Behandlungsmethoden sollte angestrebt werden.
Durch die Verwertung der Frontgliser und der Riickgliser aus der Walzenmiihle kann jedoch

mit einer Verwertungsquote von ca. 86 % die gesetzliche Vorgabe tibertroffen werden.

Bild 5: Intaktes CdTe-Modul (links), Frontglas mit Wertmetallschichten nach mech. Behandlung (rechts) [Photorec]
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Qualitative Ankopplungsversuche mit pulverférmigen Halbleiter-Reinstoffen an der
MVD-Anlage zeigten, dass sich sowohl CIGS als auch CdTe mittels Mikrowellen gut erwir-
men lassen. Die Heizraten betragen bei einer Gesamtgeneratorleistung von 4 kW und einer
Probenmenge von 250 g mehr als 100 °C/min. Die maximal gemessene Temperatur lag bei
ca. 900 °C. Das reine Glassubstrat (Kalk-Natron-Glas: 75 % SiO,, 15 % Na,O, 10 % CaO)
hingegen konnte unter denselben Bedingungen lediglich auf 250 °C erwirmt werden. An-
kopplungsversuche im Vakuum (ca. 0,01 mbar) mit CdTe- und CIGS-Modulschrotten im
Gramm-MaDBstab ergaben, dass Mikrowellen selektiv in die Halbleiterschichten ankoppeln,
was ebenfalls zu Heizraten > 100 °C/min fiihrte. Es konnte im Fall von CdTe ein offen-
sichtlich vollstindiger Abtrag der CdTe-Schicht beobachtet werden, wihrend CIGS-Module
keine Verinderung zeigten. Durch Heizen unter Luft hingegen wurde eine deutliche Ver-
firbung festgestellt, die durch Oxidation von Selen erklirbar ist (Bild 6). Eine Analyse der
Zusammensetzung mittels Réntgenfluoreszenz belegt eine fast vollstindige Abtrennung des
CdTe im Vakuum (bei 700 °C), hingegen nur eine leichte Abnahme bei 700 mbar Stickstoft.
Fiir CIGS-Schrotte konnte eine hochgradige Verfliichtigung des Selens bestitigt werden.
Tabelle 2 fasst die Analyseergebnisse zusammen. Scale-up-Versuche im Kilogramm-MaBstab
zeigten sehr inhomogene Temperaturverteilungen in der Schiittung fiir beide Solarmodular-
ten, was material- und vorbehandlungsbedingt durch die vielen Kanten und Spitzen verur-
sacht wird. Diese fithren zu Feldverzerrungen und Feldfokussierungen und dementsprechend
zu sogenannten ,,Hotspots*, in welche die Mikrowellenstrahlung bevorzugt ankoppelt. Die

Wertmetalle konnten hier nicht ausreichend verdampfen und kondensieren.

Zusammenfassend lisst sich feststellen, dass die Halbleiterschichten mittels Mikrowellen 1im
Fall von CdTe-Modulen prinzipiell destillativ abgetrennt werden kénnen. Fiir CIGS-Modu-
le hingegen wird der Prozess durch die Eigenschaften des Trigerglases limitiert. Bei Uber-
schreiten einer kritischen Temperatur (ca. 600 °C) wird das Glas zum Mikrowellensuszeptor,
was folglich zum Aufschmelzen des Glases fiihrt, und die Wertmetalle dissipativ verschleppt

werden konnen, bevor diese abdampfen kénnen.

Bild 6: CdTe- (links) und CIGS-Modulscherben (rechts) nach MVD-Behandlung [Photorec]
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Tabelle 2: Gehalt der Wertmetalle in CdTe- und CIGS-Diinnschicht-Solarmodule vor (rot) und nach (blau) MW-Be-

handlung [Photorec]

Cd Te Cu Ga Se In
Probe* Probe**
Ppm ppm ppm ppm Ppm Ppm
CdTe CIGS |
(700 mbar) 558 507 braun 320 46 144 190
CdTe CIGS I
@ N0 ) 19 3 rot* 218 68 8 240
ciGsii 152 49 8 160
»transp.
CdTe CIGS
Ausgangs- 780 787 Ausgangs- 311 35 261 140
material material

*Versuche unter Stickstoff-Atmosphire

*kVersuche unter Luft

4. AUSBLICK

Zum einen fiithrt der steigende Bedarf an seltenen bzw. kritischen Metallen fiir die Solarin-
dustrie zu einer Verknappung und damit potenziellen Preissteigerungen fiir diese Metalle.
Zum anderen steigt auch in den nichsten Jahren das Volumen der ausgedienten (End-of-
Life) Solarmodule. Somit kann ein Recycling von strategischen Metallen aus Solarmodulen
zukiinftig durchaus wirtschaftlich sein.

Um einzuschitzen, welche Materialmengen zukiinftig zur Verwertung anstehen, wurden in
einer Studie [Okopol 2004] zunichst die Entwicklung des PV-Marktes seit 1990 und die zu
erwartende Entwicklung in Deutschland und in der EU untersucht. Mithilfe einer simulier-
ten Absterbekurve wurde die zur Entsorgung anstehende Abfallmenge in 2015 bereits auf ca.
5.000 t und 2040 ca. 33.000 t alleine in Deutschland prognostiziert. Bezogen auf Europa ist
in 2030 laut einer weiteren Okopol-Studie [Okopol 2007] mit einem Solarmodul-Abfallauf-
kommen von tiber 130.000 t zu rechnen. Unter Annahme eines Zielmetallgehaltes von 0,1 %
und einer Stabilitit der Rohstoffpreise von 2007 (berticksichtigt werden In, Ga und Te; Cd
und Se werden in dieser Kalkulation aufgrund des geringeren Materialwerts vernachlissigt)
ergibt sich ftir 2030 in erster Niherung ein Zielmetallmaterialwert von tiber 40 Mio. EUR
allein in Europa. Hinzugezihlt werden kénnten noch weitere 15 % Produktionsausschuss
mit einem Erlés von 100 EUR/t rezykliertem Flachglas und einer zur Zeit marktiiblichen
Entsorgungsgebiihr von 150 EUR/t. Daraus ergibt sich ein Gesamtumsatzwert von {iber
87 Mio. EUR.

Die 2011 durch massiven Preiskampt ausgel6ste Solarkrise fiihrte zu einer Konsolidierung

des Herstellermarktes und einem weiteren Abbau der Recyclingaktivititen. So hat Bosch
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Solar das Business-Segment verkauft, Herstellungskapazititen geschlossen oder in den asi-
atischen Raum verlagert. First Solar hat die gesamte Fertigung in Frankfurt (Oder) 2014
liquidiert und abgebaut. Dazu zihlt auch die — bisher einzig verfiigbare — spezifische De-
monstrationsanlage zur Aufbereitung von CdTe-Diinnschichtmodulen. Ebenso wurde un-
mittelbar nach Griindung und Ankiindigung einer signifikanten Recyclinginvestition durch
die Firma Sunicon GmbH wegen der Zuspitzung der Krise das Vorhaben zurtickgenommen.
Eine Wiederaufnahme ist nicht geplant, da sich die Recyclingkapazititen auch durch Pro-
duktionsschrotte der Solarworld AG decken sollten, die nunmehr wegen der Marktkonsoli-
dierung nicht mehr gegeben sind. Ankiindigungen der Saperatec GmbH und Loser Chemie
GmbH, nach Weiterentwicklung der nasschemischen Verfahren eine Demonstrationsanlage
bzw. Fertigungsstitte aufzubauen, wurden bisher nicht umgesetzt. Dies liegt zum einen am
bisherigen Entsorgungspreisniveau von Solarmodulen (< 150 EUR/t) und an der Tatsache,
dass hier die bisher verfiigbare geringe Menge von Diinnschichtmodulen im Gros der silici-
umbasierten Altmodule verdiinnend verschwindet. Zum anderen sind die Mengenprognosen
der einschligigen Fachverbinde gering und erkennen fiir die nahe Zukunft insbesondere fiir
Diinnschichtmodule keinen Geschiftstall. Insgesamt waren im Bereich des Diinnschichtrecy-

clings, auch international, wihrend der Projektlaufzeit die Aktivititen riickliufig.

Nach weiteren vergangenen vier Jahren Erfahrung zur Betrachtung des End-of-Life-Solarmo-
dul-Marktes kann der Riicklauf von alten Solarmodulen noch nicht hinreichend sicher kal-
kuliert werden, insbesondere im Hinblick auf Diinnschicht-Solarmodule. Dennoch plant die
Accurec Recycling GmbH konkret zunichst eine Pilotanlage fiir siliciumbasierte Solarmodule
in Deutschland. Hier ist zunichst die bedeutendste Menge schnell anwachsender Jahrestonnagen
zu erwarten, wobei erste Erfahrungen im halbtechnischen Mal3stab gesammelt werden konnten,

und sie eine ftir Diinnschichtmodule férdernde Erfahrungszunahme darstellen.

Das vorgeschlagene Verfahren kommt in regionaler Hinsicht unmittelbar jungen deutschen,
innovativen Mittelstandsunternehmen zugute. Es hat zunichst einerseits intensiv den univer-
sitiren Know-how-Transfer und anderseits den Autbau von fachspezifischem Wissen durch
cigene Entwicklungsleistungen innerhalb der beteiligten Mittelstandsunternechmen gefordert.
Hinsichtlich Forschung und Lehre kam das Verbundprojekt unmittelbar den Auszubildenden
an der Universitit bzw. im Unternchmen sowie der Ingenieurausbildung des beteiligten Ins-
titutes zugute. Im Detail wurden eine begleitende Dissertation abgeschlossen sowie Studenten
mit dieser zukunftsorientierten Materie im Rahmen von Bachelor- und Masterarbeiten ange-
leitet. Die Forschungsergebnisse wurden in Fachzeitschriften (s. u.) veréffentlicht und sollen

auf zukiinftigen internationalen Tagungen (PV-Recycling Conference) vorgestellt werden.

Mit dem erfolgreichen Einsatz der MVD-Anlage im Recycling von Solarmodulen durch

Fricke und Mallah Microwave Technology GmbH wurde fiir diese Technologie eine viel-

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



versprechende zusitzliche Anwendung geschaffen. Dartiber hinaus kann dieses Verfahren

potenziell auch in anderen Bereichen des Recyclings angewendet werden.

Zukiinftig soll die Technologie der Mikrowellenverdampfung mit anschlieBender Kondensa-
tion am IME weiterentwickelt und auf andere Anwendungsfille tibertragen werden.

Die abschlieBende technische Beurteilung der Projektergebnisse weist aber auch darauf hin,
dass unterschiedliche Prozessdetails noch nicht hinreichend erklirt sind oder verbessert wer-
den kénnten. So muss zunichst Reproduzierbarkeit hinsichtlich der Wertmetallabtragung
gewihrleistet werden. Eine allgemeingiiltige Prozessfithrung zum vollstindigen Abtrag der
Wertmetallschichten konnte bislang noch nicht erzielt werden. Hintergrund sind Tempera-
turgradienten, die sich aufgrund der Materialgeometrie an Spitzen und Kanten ausbilden.
Folglich schmilzt das Glas lokal auf, was nicht nur zur Verschleppung der Wertmetalle fiihrt,
sondern auch einen erhéhten Energiebedarf benotigt, da Mikrowellen zunehmend in das
heile Glassubstrat einkoppeln. Hierzu soll der Einsatz eines kontinuierlichen Mikrowel-
lendrehrohrs getestet werden. Wesentlicher Vorteil ist eine definierte Verweilzeit des Auf-
gabeguts bei Durchlaufen derselben Feldverteilung. So sollen Hotspots und folglich auch
Thermal Runaways (lokale unkontrollierte Uberhitzung) vermieden werden. Ein weiterer
kritischer Aspekt ist das Eintreten von Plasmaeftekten, was mit hohen elektrischen Felddich-
ten einhergeht. Bedingt durch die benétigten Energiedichten, die fiir eine Abtrennung der
Halbleiterschichten bei weitestgehender Vermeidung des Energieeintrages ins Glas erforder-
lich sind, kann es zur Ausbildung von Plasmen kommen. Nachteil ist die Einkopplung der
Mikrowellen ins Plasma und ein ,,Abschirmungseftekt® der zu behandelnden Charge. We-
sentliche Einflussparameter sind einerseits die Anlagengeometrie, andererseits die Menge und
Geometrie des Inputmaterials. Um einen plasmafreien Betrieb sicherzustellen, sind weitere

Simulationsrechnungen nétig.

Sind diese Hiirden iiberwunden, lieBe sich ausreichend Wertmetallkondensat sammeln, um

eine finale Bewertung des Gesamtprozesses durchzufiihren.

Die aufgefiihrten technologischen Schwierigkeiten weisen darauf hin, dass vor einem Upsca-
ling in einen industriellen MaBstab — gerade durch die Empfindlichkeit der MVD-Technik
— eine Zwischenstufe in der Ubertragung der Ergebnisse erforderlich ist. Eine Auslegung,
Bau und Test einer angepassten Demonstrationsanlage ftir Inputkenndaten (Bautyp, Zustand
und max. Abmessungen der Diinnschichtmodule sowie Durchsatz) sollte das Verstindnis al-
ler Prozessschritte und ihre gegenseitigen Abhingigkeiten so verbessern, dass ein weiteres
Upscaling in den Produktionsmal3stab fiir Mittelstandsunternehmen mit einem wirtschaftlich
tragbarem bzw. minimalem Risiko verbunden ist. Eine Férderung tiber diesen Demonstra-
tionszwischenschritt hinweg im Sinne eines Folgeprojektes halten die Projektteilnehmer fiir

unbedingt empfehlenswert.

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Recycling* Photorec

53



54

Liste der Ansprechpartner aller Vorhabenspartner

Dr.-Ing. Reiner Weyhe Accurec GmbH, Wichagen 12 — 14, 45472 Miilheim a.d.R.,
reiner.weyhe@accurec.de, Tel.: +49 208 781173

Dr.-Ing. Albrecht Melber Accurec GmbH, Wichagen 12 — 14, 45472 Miilheim a.d.R.,
albrecht.melber@accurec.de, Tel.: +49 208 781175

Prof. Dr.-Ing. Dr. h.c. Bernd Friedrich RWTH Aachen, IME, IntzestralBe 3, 52072 Aachen,
bfriedrich@ime-aachen.de, Tel.: +49 241 8095850

Dipl.-Ing. Marek Bartosinski RWTH Aachen, IME, Intzestral3e 3, 52072 Aachen,
mbartosinski@ime-aachen.de

Dipl.-Ing. Marcel Mallah Fricke und Mallah Microwave Technology GmbH, Werner-Nordmeyer-
Stral3e 25, 31226 Peine, marcel.mallah@microwaveheating.net, Tel.: +49 5171 545719
Dipl.-Phys. Lars Musiol Fricke und Mallah Microwave Technology GmbH, Werner-Nordmeyer-
StraBie 25, 31226 Peine, L. musiol@microwaveheating.net, Tel.: +49 5171 545719

Veroffentlichungen des Verbundvorhabens

[Bartosinski 2014] Bartosinski, M.: Recycling von Diinnschicht-Solarmodulen mittels
Mikrowellen-Vakuum-Destillation. In: ,,Deutschlands Elite-Institute®, Alpha Verlag, ISSN 1614-
8185, erschienen 2014

[Bartosinski 2015a] Bartosinski, M.: Separation of semiconductor layers from thin film solar panels
using microwave radiation. In: Proceedings of the European Metallurgical Conference 2015,

ISBN: 978-3-940276-62-9, S. 715 — 724

[Weyhe 2013] Weyhe, R.: TF-Solar Panel Recycling — New Challenges In Cost Efficiency,

3t Conference on PV-Solar Recycling, Rome 27./28.02.2013

[Weyhe 2014a] Riickgewinnung von seltenen strategischen Metallen aus EOL Diinnschicht-PV
Modulen, Vortrag, r’-Statuskonferenz und Urban Mining Kongress Essen 11./12.06.2014

[Weyhe 2014b] Weyhe, R.: New Technologies in Solar Panel Recycling, 29t European Photovol-
taic Solar Energy Conference and Exhibition 2014, Vortrag, Amsterdam, Netherland, 23.09.2014
[Bartosinski 2015b] Bartosinski, M.: PHOTOREC — Riickgewinnung von seltenen strategischen
Metallen aus EOL Diinnschicht-PV-Modulen, Vortrag, r*-Abschlusskonferenz Bonn, 15./16.09.2015
[Michaelis et al. 2016] Michaelis, D.; Bartosinski, M.; Friedrich, B.: Riickgewinnung von Elektro-
nikmetallen aus Solarpanel-Schrott durch Mikrowellen unterstiitzte Vakuumdestillation, Vortrag,

Berliner Recycling- und Rohstoftkonferenz, 07./08.03.2016, Berlin

Quellen

[Agrawal 2006] Agrawal, D.: Microwave sintering, brazing and melting of metallic materials.

In: International Symposium Advanced Processing of Metals and Materials, Vol 4, 2006, p. 183 — 192
[Bundesregierung 2015] Bundesregicrung der Bundesrepublik Deutschland: Gesetz tiber das
Inverkehrbringen, die Riicknahme und die umweltvertrigliche Entsorgung von Elektro- und Elek-

tronikgeriten, unter: http://www.gesetze-im-internet.de/elektrog/, Stand: 15.05.2015

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



[EUR 2012] Europiisches Parlament: ,,Richtlinie 2012/19/EU des europiischen Parlaments und des
Rates vom 04.07.2012 iiber Elektro- und Elektronik-Altgerite (Neufassung)®,

unter: http://eur-lex.europa.ecu/

[Erdmann et al. 2011] Erdmann, L.; Bernhardt, S.; Feil, M.: , Kritische Rohstoffe fiir Deutschland*,
Institut fiir Zukunftsstudien und Technologiebewertung (IZT) unter: https://www.izt.de/,

Stand: 19.05.2015

[Green 2013] Green Jobs Austria, ,,Recycling von PV-Modulen; Hintergrundpapier zum Round
Table 2013%, 2013

[Meredith 1998] Meredith, R. J.: ,Engineers® handbook of industrial microwave heating. IEE power
series. 1998, London: Institution of Electrical Engineers. xiv, p. 363

[Metaxas & Meredith 1983] Metaxas, A. C.; Meredith, R. J.: Industrial microwave heating.

IEE power engineering series. 1983, London, UK: P. Peregrinus on behalf of the Institution of
Electrical Engineers. xv, p. 357

[Okopol 2004] Institut fiir Okologie und Politik GmbH: Stoftbezogene Anforderungen an Photovol-
taik-Produkte und deren Entsorgung. In: Umwelt-Forschungs-Plan, FKZ 202 33 304 Endbericht, 2004
[Okopol 2007] Institut fiir Okologie und Politik GmbH: Studie zur Entwicklung eines Riicknah-
me- und Verwertungssystems fiir photovoltaische Produkte, Férderkennzeichen 03MAP092, BMU
Abschlussbericht, 2007, unter: http://epub.sub.uni-hamburg.de/epub/volltexte/2012/12655/pdf/ Ge-
samtbericht PVCycle_de.pdf, Stand: 25.06.2016

[Photorec] Bartosinski, M.; Friedrich, B.; Weyhe, R.; Melber, A.; Musiol, L.; Mallah, M.: Photorec-
Riickgewinnung von seltenen strategischen Metallen aus EOL Diinnschicht-PV-Modulen, BMBF Ab-
schlussbericht, Férderkennzeichen 033R 083-A B,C, 2016

[Wirth 2015] Wirth, H.: Aktuelle Fakten zur Photovoltaik in Deutschland, unter www.pv-fakten.de,
Stand: 25.12.2015

[Yoshikawa 2010] Yoshikawa, N.: Fundamentals and applications of microwave heating of metals.

In: Journal of Microwave Power and Electromagnetic Energy, 2010. 44(1): p. 4 — 13

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Recycling* Photorec

55






04. r* BECE — Separate Riickgewinnung von Zinn
und Kupfer aus verbrauchten Zinn-Stripperlésungen der
Leiterplattenindustrie

Christian Berger (BECE Leiterplatten-Chemie GmbH, Rheinbéllen), Egon Erich, Frank
Griining (Institut fiir Energie- und Umwelttechnik e. V., Duisburg), Hans-Jiirgen Klein
(Harmuth Entsorgung GmbH, Essen)

Projektlaufzeit: 01.12.2012 bis 31.03.2015 Forderkennzeichen: 033R096

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt r* BECE

Cu Sn

Bei der Leiterplattenfertigung fallen als verbrauchte Betriebslosungen unter anderem
Zinn-Stripperldsungen mit betrichtlichen Gehalten der hochpreisigen Industriemetalle Zinn
(Sn) und Kupfer (Cu) an. Die derzeitige Entsorgung erfolgt unspezifisch gemeinsam mit
anderen Reststoffstromen. Das Projekt r» BECE hatte daher zum Ziel, ein geeignetes Ver-
fahren ftir das Recycling von Zinn und Kupfer aus den Prozessabfillen (Stripperldsungen)
zu entwickeln.

Im Projekt r* BECE erarbeitete der Forschungsverbund aus Stripperproduzent, Entsor-
ger und Forschungsinstitut einen Losungsweg zur Riickgewinnung der im Produktions-
riickstand enthaltenen Wertmetalle unter zusitzlichem Erhalt der marktfihigen Nebenpro-
dukte Kaliumaluminiumalaun und Kaliumsulfat. Neben der Zielstellung des Recyclings von
Zinn und Kupfer bestand eine weitere Aufgabe in der Gewihrleistung einer Anschlussti-
higkeit hinsichtlich der Riickgewinnung weiterer wirtschaftsstrategischer Metalle aus fliis-
sigen Reststoffstromen. Nach dem Ausscheiden des Projektpartners Harmuth Entsorgung
GmbH musste auf den urspriinglich geplanten Bau und Betrieb der bereits projektierten
Demonstratoranlage verzichtet werden.

Im neuen Verfahren wird die kolloidale Stripperlésung zunichst in eine zinnreiche Fest-
phase und kupferreiche Fliissigphase aufgetrennt. Es reichern sich 99 % des Zinns in der
Festphase an, 97 % des Kupfers in der Losung. Die anschlieBende Aufarbeitung der kup-
ferreichen Fliissigphase erfolgt bis zum Erhalt eines Feststoftkonzentrates, dessen externe
Weiterverarbeitung dkonomisch sinnvoll ist. Aus der zinnreichen Festphase wird tiber eine
rein hydrometallurgische Reaktionsfolge das elementare Metall mit einer Umsatzrate >90 %
bei Reinheiten >80 % erhalten. Zudem liefert das Verfahren als Nebenprodukte Kaliumalu-

miniumalaun und Kaliumsulfat.
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I. EINLEITUNG

Die verbrauchten Zinn-Stripperldsungen haben sich wihrend der Betriebszyklen in erheb-
lichem MaBe mit den Wertstoffen Zinn und Kupfer angereichert. Je nach Beanspruchung
kénnen die Metallgehalte stark schwanken, wobei hohe Zinngehalte von mehr als 150 g/1
moglich sind. Die Kupferkonzentration liegt zwischen 10 und 50 g/l (Betriebserfahrungen
der BECE Leiterplatten Chemie GmbH, Rheinbéllen). Zu deren Riickgewinnung existiert
bislang kein angewandtes spezifisches Recyclingverfahren.

Derzeit erfolgt die Behandlung gemeinsam mit anderen metallionenhaltigen R eststoffstro-
men, was infolge damit einhergehender Verdiinnungs- und Vermengungseffekte keine op-
timale Verwertungsstrategie fiir die Wertstoffe aus dem betrachteten Abfallstrom darstel-
len kann. Erhalten werden Feststoftkonzentrate der unterschiedlichsten Metalle (zumeist als
Oxide und Hydroxide), die anschlieBend ggf. in Verhiittungsbetrieben nach weiterer Kon-
ditionierung als Zuschlagstoft pyrometallurgisch eingesetzt werden kdénnen [WRC 2011].
Eine Beseitigung ohne Verwertung der enthaltenen wertvollen Bestandteile, die aber nach
Vermengung mit anderen Abfillen weiter verdiinnt worden sind, erfolgt auch bis in die
jiingere Zeit durch Deponierung des nach Neutralisationsfillung erhaltenen Hydroxid-/
Oxidschlamms [Kerr 2004, Scott et al. 1997, Keskitalo et al. 2007, Buckle und Roy 2008].
Wirtschaftlich unbefriedigend ist vor allem, dass dem produzierenden Gewerbe fiir die Ent-
sorgung gebrauchter Zinn-Stripperldsungen trotz der wertvollen Inhaltsstofte betrichtliche
Entsorgungskosten entstehen.

Die aktuell tibliche Behandlungspraxis verbrauchter Zinn-Stripperldsungen korrespondiert
mit der recherchierten Literatur- und Patentsituation, wonach die verdffentlichten spezifi-
schen Aufarbeitungswege kosten- und arbeitsintensive Schritte erfordern. Bei den beschrie-
benen Laboruntersuchungen wurde hiufig mit Modelllssungen gearbeitet. Die gewerbliche
Etablierung eines spezifischen Recyclingverfahrens fiir verbrauchte Zinn-Stripper aus diesen
Arbeiten fand nicht statt, sodass hierfiir kein expliziter Stand der Technik existiert.

Das Hauptproblem einer spezifischen Aufarbeitung liegt darin, dass Zinn in Form feinstver-
teilter, chemisch inerter Zinnsiurepartikel als Suspension vorliegt (Bild 1), die sich durch
eine herkdmmliche Filtration nicht separieren lassen. Weiterhin erschweren die als Additive
zugesetzten Komplexbildner beispielsweise elektrochemische Recyclingmethoden, da sich
durch sie die Stromausbeute verringert. Dies ist besonders ausgeprigt unter den vorliegen-
den stark salpetersauren Bedingungen, die zudem eine unerwiinschte Freisetzung von Was-
serstoff und/oder Stickoxiden bei Kontakt mit eingesetzten metallischen Werkstoffen bzw.
Reaktanten férdern [Buckle 2007].
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Bild I: Verbrauchte Zinn-Stripperl6sung aus der BECE-Produktion (Foto: Griining)

2. VORGEHENSWEISE

Der verfahrenstechnische Lésungsweg zur Aufarbeitung verbrauchter Zinn-Stripper sicht
zunichst die Separation der Zinn-Stripperldsung in eine kupferreiche Fliissigphase und eine
zinnreiche Feststoftphase vor. Nach Trennung voneinander erfolgt die Reaktion des Fest-
stoffes zu einer geldsten Zinnverbindung. Beide Fliissigkeiten werden getrennt aufgearbeitet
und liefern neben elementarem Zinn und festem Kupferkonzentrat die Nebenprodukte Ka-
liumsulfat (K,SO,) sowie Kaliumaluminiumsulfat (Alaun, KAI(SO,), - 12 H,O). Bild 2 gibt
das Schema der zunichst vorgeschenen Umsetzungen mit den drei Hauptschritten

— Phasentrennung,

— Aufarbeitung der kupferreichen Fliissigphase zu Kupfer und

— Aufarbeitung der zinnreichen Festphase zu Zinn

wieder.

Um einen moglichst breiten Anwendungshorizont zu gewihrleisten, erfolgten Untersuchun-
gen mit drei unterschiedlichen verbrauchten Zinn-Stripperlésungen: je ein Stoffstrom hoher
und niedriger Metallkonzentrationen aus der BECE-Produktion sowie eine Zinn-Stripper-
16sung eines anderen Herstellers. Tabelle 2 gibt die Haupteigenschaften der untersuchten

Zinn-Stripperldsungen wieder; Bild 3 zeigt Materialproben hiervon im Bild.
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Phasentrennung

Sn-
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Festphase

Nass- Cu- Waschen,
chemische |—| Abscheidung [~ Trocknen
Umsetzungen Filtration des Roh-Cu
Filterkuchen Restlsg. Il ‘

lund Il

Nass- Sn- Waschen,
chemische || Abscheidung — Trocknen
Umsetzung Filtration des Roh-Sn

Bild 2: Geplanter Verfahrensablauf (Grafik: Griining)

Tabelle 2: Eigenschaften der untersuchten Zinn-Stripper

——

SN-STRIPPER | SN-STRIPPER Il SN-STRIPPER Il
Herkunft/Bemerkungen NiedrigeBlI‘E’ICetE::IIgehalte Hohe I‘Ifliglzllgehalte Anderer Hersteller
Dichte / g/ml 1,267 1,374 1,295
H*-Konz. / mol/l 4,4 3,8 52
Metallgehalte / g/l Sn: 65 Sn: 121 Sn:71
Cu: 13 Cu: 44 Cu:8
Fe:7 Fe:7 Fe: 9

Bild 3: Auswabhl der Zinn-Stripper |, I, lll (v.l.n.r.) (Foto: Griining)
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3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Phasentrennung

Von grundlegender Bedeutung fiir die Aufarbeitung ist die Trennung der Zinn- und Kup-
terphasen. Hierbei soll mit groBtmdoglicher Trennschirfe hinsichtlich der Zielmetalle eine
Aufspaltung der urspriinglichen Kolloidsuspension in eine zinnreiche Festphase und eine
kupferreiche Fliissigphase realisiert werden. Ein fiir alle untersuchten Strippersorten gleich-
sam erfolgreich anwendbares Phasentrennverfahren ist aus den Testrethen hervorgegangen.
Die Bilder 4 bis 7 illustrieren den Reaktionsverlauf der Phasentrennung bei der Sedimenta-

tion; in Tabelle 3 sind die Ergebnisse der Phasentrennung der verschiedenen Stripper I bis

IIT aufgezeigt.

Bild 6: 19 Stunden nach Sedimentationsbeginn (Foto: Griining)

Bild 7: Zinnreiche Festphase und kupferreiche Fliissigphase nach Separation (Foto: Griining)
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Tabelle 3: Phasentrennung

SN-STRIPPER | SN-STRIPPER Il SN-STRIPPER llI
Volumenanteile nach 73 % Flissigkeit 60 % Flussigkeit 78 % Fliissigkeit
Phasentrennung 27 % Sediment 40 % Sediment 22 % Sediment
Masse getr. Feststoff* 125 gl 194 gl 139 gl
pro Strippervolumen

* Getrocknet bei 120 °C bis Gewichtskonstanz

Die zusammengefassten Untersuchungsergebnisse (Tabelle 3) zeigen, dass fiir alle Stripper-
16sungen eine eftektive Trennung der Metalle Zinn und Kupfer durch ein Verfahren mit
immer gleichbleibenden Reaktionsparametern méglich ist und stripperspezifisch auch zu
jhnlich zusammengesetzten Zwischenprodukten fithrt. Durchschnittlich reichern sich 99 %
des Zinns in der Festphase, 97 % des Kupfers in der Lésung an, sodass eine hervorragende

Auftrennung der Metalle gegeben ist.

Aufarbeitung der kupferreichen Fliissigphase

Erste Versuche zum Erhalt von elementarem Kupfer aus der kupferreichen Fliissigphase fiithr-
ten zur Erarbeitung einer Reaktionsfolge, mit der das zuriickbleibende Filtrat bis unter die
analytische Bestimmungsgrenze von 0,002 mg/l Kupfer abgereichert werden konnte. Aller-
dings ist die Ubertragbarkeit in ein praktisch anwendbares Verfahren ausgeschlossen, da die
Einzelschritte reaktionstechnisch sensibel sind und auch zu Verschleppungsraten bis hin zu
40 % des enthaltenen Kupfers fithrten. Aufgrund der nicht befriedigenden Resultate zur ele-
mentaren Kupferriickgewinnung wurde die kupferreiche Fliissigphase mit Lauge bis in den
schwach alkalischen Bereich behandelt, wie dies in der physikalisch-chemischen Behandlung
fliissiger Abfille gingig ist. Fiir das dabei entstehende feste Fillungsprodukt kommt auf-
grund des Kupferanteils von > 20 Gew.-% die Weitergabe an externe Verwertungsbetriebe
in Frage, ebenso wie fiir die verbleibende Restlésung. Entsprechende Ubernahmeangebote
aufgrund eingesandter Musterproben liegen vor. Die Menge an Restlosung lisst sich durch

verfahrensinterne Riickfiihrung um ca. 50 % reduzieren.

Aufarbeitung der zinnreichen Festphase

Aus der zinnreichen Feststoftphase lassen sich sowohl das elementare Zinn als auch die Wirtschafts-
minerale Kaliumsulfat (K,SO,) und das Alaun Kaliumaluminiumsulfat (KAI(SO,), - 12 H,O)
gewinnen. Hierzu ist zunichst die Auflésung des schwer 16slichen Feststoftes unter Tempe-
raturzufuhr vorzunehmen. Nach entsprechender Behandlung gelingt die vollstindige Solva-
tisierung zu einer klaren Flassigkeit, aus der beim Abkiihlen sortenrein K,SO, auskristallisiert
(Bild 8). Nach Abfiltration der Kristalle erfolgt der R eaktionsschritt zur Bildung metallischen
Zinns, das mit einer Reinheit von 84 % bei 93%igem Umsatzgrad anfillt (Bild 9 und 10).

Der Zinnabtrennung schliet sich eine nochmalige Kristallisation an, die zur Bildung des
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Alaun (KAI(SO,), - 12 H,0O) fihrt (Bild 11 und 12). Das Filtrat wird vollstindig zurtick zur
Losestufe der zinnreichen Feststoffphase rezykliert (Bild 13).

Die Behandlung der zinnreichen Festphase ergab bei urspriinglichem Einsatz von 10 1
Zinn-Strippergemisch (Tabelle 2) die Mengen von 790 g Rohzinn sowie jeweils 2,3 kg Ka-
liumsulfat und Kaliumaluminiumalaun.

Das optimierte Gesamtverfahren ist in Bild 13 gezeigt. Autbauend hierauf erfolgten Basic-

und Detailengineering flir den urspriinglich vorgesehenen Bau des Demonstrators.

Bild 8: Abgetrennte K,SO,-Kristalle nach Solvatisierung der zinnreichen Festphase (Foto: Griining)
Bild 9: Zinnabscheidungen im Glasreaktor bei fortgeschrittenem Reaktionsverlauf (Foto: Griining)

Bild 10: Elementares Zinn nach Waschen und Trocknen (Foto: Griining)

Bild I 1: Einsetzende Kristallisation von KAI(SO,), - 12 H,0O (Foto: Griining)

Bild 12: Abgetrennte KAI(SO,), * 12 H,0O-Kristalle (Foto: Griining)
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Bild 13: Optimiertes Verfahren (Grafik: Griining)

4. AUSBLICK

Im Projekt r* BECE wurde erstmals die separate Riickgewinnung von Zinn und Kupfer
aus verbrauchten Zinn-Stripperldsungen der Leiterplattenfertigung realisiert. Die technolo-
gische Ubertragbarkeit auf andere Bereiche und eine iibergreifende Verfahrensanwendung
sind prinzipiell denkbar. Die Verwertung der Zielwertstoffe folgt dem Prinzip der Vermei-
dung einer Deponierung, was auch fiir die im Prozess einzusetzenden Hilfsstoffstrome wei-
testgehend gegeben ist und sich deutlich vom derzeitigen Stand der Technik abhebt. Beson-
ders hervorzuheben ist die wertschopfende Aufarbeitung des Zinnanteils zum elementaren
Metall. Neben 6konomischen Aspekten der SchlieBung des kompletten Kreislaufs resultie-
ren aus Vermeidung von Deponierung und auch damit einhergehender Verkehrsminderung
positive Umwelteinfliisse. Es findet eine Wissensgenerierung insbesondere in Bezug auf die
Entwicklung einer Verwertungstechnik kolloiddisperser Systeme statt. Nicht vollig befrie-
digend geldst werden konnte die Aufarbeitung des Kupferanteils, sodass hier die Dienst-
leistung externer Fachbetriebe erforderlich ist. Die Wirtschaftlichkeit des Verfahrens weist
eine gewisse Volatilitit hinsichtlich der Kosten von zu erwerbenden Hilfsstoffen bzw. den
Erlosen fiir die Produkte auf. Marktchancen ergeben sich durch den innovativen Umgang
mit einer verbrauchten Ldsung, die bisher nur diffus genutzt und unspezifisch behandelt
wurde. Zudem ergibt sich die Perspektive zur ErschlieBung von Auslandsmirkten sowie der
Raiickfithrung von Stoffen in den Produktionskreislauf vor dem Hintergrund langfristig an-
steigender Rohstoffpreise. Fiir den Zugang zu den Ausgangsmaterialien bestehen perspek-
tivisch Chancen der Ausweitung von Geschiftsfeldern wie z. B. auf die Elektromobilitit,

was mit einer Steigerung der Leiterplattenproduktion einhergehen wiirde. Den Risiken von
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Stagnation des Leiterplattenmarktes und von verstirkt steigenden Energie- und Personal-
kosten steht der Trend zur Miniaturisierung der Bauteile entgegen, was zur Steigerung der
mittels Stripperlésung zu behandelnden Oberflichen fiihrt [Kleeberg und Schneider 2014].
Die Partner des Projekts r* BECE schitzen den deutschlandweiten jihrlichen Anfall ver-
brauchter Zinn-Stripperldsungen auf ca. 1.200 t, woraus ca. 250 t Zinn und ca. 50 t Kup-
fer recycelt werden konnten. Zusitzlich zur Riickgewinnung von Zinn und Kupfer aus
Restlosungen kann das in r* BECE entwickelte Verfahren auch auf weitere unterschiedli-
che Anwendungsgebiete mit anderen Metallautkommen angewendet werden. Diese liegen
zum einen im mittel- und unmittelbaren Zugriffsbereich der BECE Leiterplatten-Chemie
GmbH tiber bestechende Kundenkontakte, zum anderen bietet sich die Erweiterung des
Produktspektrums auf den Sektor der Edel- und Seltenerdmetalle an, da diese Stofte prin-
zipiell tiber geeignete Stoffeigenschaften verfiigen. Ebenso denkbar ist die Anwendung bei
fliissigen Reststoffstromen der Galvanikindustrie und im Umweltschutz (z. B. bei Deponie-
sickerwissern). Die Eignung des entwickelten Verfahrens fiir die verschiedenen Reststoff-
strome ist im Einzelfall zu tiberpriifen und dementsprechend anzupassen.

Auf der Grundlage des erarbeiteten Verfahrens ist es moglich, strategisch wichtige Metalle
aus Reststoffen effizient zurtickzugewinnen, die ansonsten dem Wirtschaftskreislauf entzo-
gen werden. Hervorstechender Aspekt in der Nachhaltigkeitsbewertung ist die Riickfiih-
rung bisher ungenutzter Giiter in den Produktionsprozess unter weitgehender Vermeidung
von Abfillen.

Liste der Ansprechpartner aller Vorhabenspartner

Christian Berger BECE Leiterplatten-Chemie GmbH, Industriepark Soonwald 6, 55494 Rheinbéllen,
christian.berger@bece-chemie.de, Tel.: +49 6764 961101

Egon Erich Institut fiir Energie- und Umwelttechnik e. V., Bliersheimer Strale 58 — 60,

47229 Duisburg, erich@iuta.de, Tel.: +49 2065 418-268

Frank Griining Institut fir Energie- und Umwelttechnik e. V., Bliersheimer Strale 58 — 60,

47229 Duisburg, gruening@iuta.de, Tel.: +49 2065 418-213

Hans-Jiirgen Klein Harmuth Entsorgung GmbH, Am Stadthafen 33, 45356 Essen,
klein@harmuth-entsorgung.de, Tel.: +49 201 43793300

Veroffentlichungen des Verbundvorhabens

[Berger et al. 2015] Berger, C.; Griining, F.; Berry, A.; Klein, H.-].: Separate Riickgewinnung

von elementarem Zinn und Kupfer aus verbrauchten Zinn-Stripperldsungen der Leiterplattenindustrie.
In: WOMag 12, 2015, S. 4 - 6

[Berger 2014] Berger, C.: Separate Riickgewinnung von elementarem Zinn und Kupfer aus
verbrauchten Zinn-Stripperldsungen der Leiterplattenindustrie. Vortrag, r3-Statusseminar Essen
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05. UPgrade — Integrierte Ansitze zur Riickgewinnung
von Spurenmetallen und zur Verbesserung der Wertschop-
fung aus Elektro- und Elektronikaltgeriten

Vera Susanne Rotter, Maximilian Ueberschaar, Perrine Chancerel, Max Marwede (TU Ber-
lin), Gotthard Walter, Sabine Flamme (FH Miinster), Jakob Breer (INFA)

Projektlaufzeit: 01.08.2012 bis 29.2.2016 Forderkennzeichen: 033R 087

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt UPgrade

Co Ga Ge In Sb Sn Ta Seltenerdelemente

Das Ziel des Projektes ,,UPgrade war die Anreicherung von ausgewihlten Metallen durch
neue und optimierte Prozesse und Prozessketten bei der Behandlung von Elektroaltgeriten
(EAG) und deren Komponenten tiber alle Stufen der Recyclingkette. Mit diesen Ansitzen
soll die Riickgewinnung von Zielmetallen innerhalb existierender Recyclingsysteme verbes-

sert, sollen Verluste minimiert und Kreisliufe geschlossen werden.

Im Rahmen des Projektes konnten Potenziale, Verluste sowie Recyclingkonflikte der Ziel-
metalle gegentiber Leitmetallen, die die finanziellen Treiber beim Recycling sind (vgl. Ta-
belle 1), in aktuellen Aufbereitungsprozessen von EAG aufgezeigt werden. Fiir die Riickge-
winnung der Zielmetalle aus Geriten und Komponenten wurden Einzellosungen entwickelt,
ohne hierbei die Leitmetalle zu verlieren. Hieraus wurden Barrieren und Treiber fiir das
Recycling der Zielmetalle sowie Design-for-Recycling-Empfehlungen fiir die zukiinftige
Gestaltung von Elektro- und Elektronikgeriten abgeleitet.

I. EINLEITUNG

Elektro- und Elektronikaltgerite (EAG) sind aufgrund ihres hohen Gehaltes an hochfunkti-
onalen Elementen als wichtige Sekundirrohstoftquelle anerkannt. Unterschiedliche Aspekte
erschweren eine effiziente Nutzung der hier gebundenen Potenziale. Untersucht man das
Recycling von EAG, wird deutlich, dass derzeit nur unzureichende Riickgewinnungsquoten
tiber die gesamte Behandlungskette umgesetzt werden. Besondere Herausforderungen sind
hierbei die vorhandene Schadstoffbelastung, der Aufbau und die Zusammensetzung sowie
die Stoftvielfalt der Gerite, die kurze Innovations- und Nutzungsdauer sowie die hohe Dissi-
pation der Elemente in Bauteilen und Komponenten. Diese Faktoren setzen technische, aber

auch 6konomische Grenzen und werden allgemein als Recyclingrestriktionen bezeichnet.
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Doch auch aufgrund fehlender gesetzlicher Anreize in der gegenwirtigen Entsorgungspraxis
werden besonders die , kritischen® Metalle, die lediglich in geringen Mengen in Bezug auf
das Geritegewicht vorhanden sind, nur bedingt zuritickgewonnen [UNEP — International
Resource Panel 2011].

In dem Forschungsprojekt ,,Integrierte Ansitze zur Riickgewinnung von Spurenmetallen
und zur Verbesserung der Wertschépfungskette aus Elektro- und Elektronikaltgeriten —
UPgrade® haben Wissenschaftler der TU Berlin und der FH Miinster gemeinsam in einem
Verbund mit Partnern aus der Wirtschaft die Behandlung von EAG und deren Komponen-
ten optimiert. Dazu wurde die Anreicherung von ausgewihlten Metallen durch neue und
verbesserte Prozesse und Prozessketten {iber alle Stufen der Recyclingkette untersucht, um
so deren Riickgewinnung innerhalb existierender Recyclingsysteme zu verbessern, Verluste

zu minimieren und Kreisliufe zu schlieen.

Im Rahmen des Projektes wurden ausgewihlte Metalle, die als kritisch einzustufen sind
und die eine gewisse Relevanz fiir EAG besitzen, als ,,Zielmetalle® definiert. Diese wurden
hinsichtlich der Recyclingméglichkeiten und der Recyclingeffizienz bewertet. Hierbei wur-
den auch sogenannte ,,Leitmetalle® betrachtet (Silber, Gold, Platingruppenmetalle (PGM),
Kupfer, Stahl = Eisen, Aluminium), die als Indikatoren fiir die Effizienz der derzeit ange-
wendeten Recyclingprozesse und der metallurgischen Riickgewinnungsverfahren dienten
(siche Bild 1).

H . UPgrade Zielmetall . Industrielle Basis-Metalle He

UPgrade Leitmetall . Okologisch relevante Metalle

Li Be B (e} E Ne
Na Mg . Si S @ Ar
K Ca Sc ili Vv Cr Mn .. Ni | Cu . As Se Br Kr

%&YBMWTM%M%..'lm.m
Cs Ba Hf . W Re Os Ir Pt Au . Bi Po At Rn

Fr  Ra Rf Db Sg Bh Hs Mt Ds Rg Cn up  Lv  Uus Uuo

Lanthanoide

BN - N -

Actinoide
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Bild I: Ziel- und Leitmetalle im Forschungsprojekt UPgrade [Rotter et al. 2016a]
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2. VORGEHENSWEISE

Um dissipative Verluste von Spurenmetallen im derzeitigen Recyclingsystem zu erfassen, ba-
siert der Forschungsansatz fir UPgrade auf der Betrachtung der gesamten Wertschopfungskette.
Experimentelle Untersuchungen einzelner Prozesse (technisch und organisatorisch) stellen
die Grundlagen zur Prozessoptimierung hinsichtlich der Erhdhung der prozessspezifischen
Recyclingraten dar. Weiterhin wurden Stoffstrommodelle entwickelt, welche als Basis der
Schnittstellen- und Systemoptimierung dienen. Anhand der gewonnenen Daten wurde eine
Barrierenanalyse hinsichtlich des Recyclings der UPgrade-Zielmetalle erstellt. Hieraus wur-
den u. a. Design-for-Recycling-Richtlinien abgeleitet. [Rotter et al. 2016b, Marwede et al.
2015, Chancerel et al. 2016]

2.1 Identifikation von Potenzialen

Die Erfassung von Daten {iber die Materialzusammensetzung der EAG, insbesondere die
Gehalte an strategischen Metallen, ist grundlegend, um die Potenziale zur Metallriickge-
winnung zu quantifizieren. Hierftir wurden die tatsichlichen Gehalte von Zielmetallen in
Geriten und einzelnen Komponenten bestimmt. Allerdings lisst sich nur ein Teil dieses
Gesamtinhalts mit adiquaten technischen Mitteln zuriickgewinnen. Optimierte Verfahren
und innovative Technologien haben das Potenzial, zu verbesserten Riickfithrungsquoten zu
fithren. Daher wurden in UPgrade nicht nur die maximalen, sondern auch die technikba-
sierten Potenziale bestimmt. Dartiber hinaus wurden erste Abschitzungen zu 6konomischen
Zielkonflikten durchgeftihrt.

2.2 Systembilanzierung und -optimierung der Metallriickgewinnung aus EAG
Um die Relevanz von spezifischen Anwendungen der UPgrade-Metalle besser zu verstehen,
wurden Systembilanzierungen durchgefiihrt. Hierzu wurden die Stoftfliisse der Zielmetalle

mit unterschiedlichen Systemgrenzen (Deutschland, Europa und weltweit) untersucht.

Systemoptimierungen organisatorischer Art spielen eine wichtige Rolle, besonders bei der
gezielten Erfassung von EAG. Daher wurden neue Sammlungskonzepte erarbeitet und in-

nerhalb des Projektes getestet.

2.3 Bilanzierung und Verfahrensoptimierung

Behandlungsversuche und Anlagenbilanzierungen im technischen MaBstab ermdglichen es,
Outputfraktionen zu identifizieren, in denen sich Ziel- und Leitmetalle anreichern. Diese
Versuche stellen eine wesentliche Grundlage fiir die Bewertung und Entwicklung von Be-
handlungsstrategien dar. Die Parameter ,,Ausbringen® und ,,Selektivitit* sind hierbei wichtige
Kennziffern. Um die dissipativen Verluste bei der Erstbehandlung von EAG zu ermitteln und
die Wege und den Verbleib von Zielmetallen bei der Behandlung zu identifizieren, wurden

Bilanzierungen in einer Aufbereitungsanlage durchgefiihrt.
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Die Methodik bei diesen unterschiedlichen Behandlungsversuchen orientierte sich an den
moglichen Strategien fiir die verschiedenen EAG (z. B. manuelle Vorsortierung, Verbesse-
rung der Trennschirfe in den Aufbereitungsanlagen, Aufbereitung von Recyclaten). Hierfiir
ist ein Grundverstindnis der Anlagentechnik notwendig. Im Rahmen von Behandlungsver-
suchen wurden daher auch Optimierungen der Sichtertechnik entwickelt sowie Versuche
zur selektiven Zerkleinerung durchgefiihrt. Zusitzlich wurde in weitergehenden Versuchen
mit unterschiedlichen Aufbereitungstechniken das Ziel verfolgt, Zielmetalle anzureichern,

um sie anschlieBend zu separieren.

2.4 Design-for-Recycling

Im Rahmen des Projektes wurden designspezifische Herausforderungen, die das Recycling
der UPgrade-Metalle verhindern, identifiziert. Dazu wurden Metallanwendungen (Erfiillung
einer spezifischen technischen Funktion) in unterschiedlichen Bauteilgruppen betrachtet.
Grundlage dieser Arbeiten war eine projektinterne Analyse von Herausforderungen und Bar-
rieren der existierenden bzw. der innerhalb von UPgrade entwickelten Recyclingprozesse.

Diese Analyse wurde erginzt durch Interviews mit Experten aus Industrie und Forschung.
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3. ERGEBNISSE

3.1 Inventar und Wissensbasis

Die Ergebnisse einer ersten Priorisierung der relevanten Anwendungen hinsichtlich des Ge-
halts an UPgrade-Zielmetallen [Chancerel et al. 2013] zeigt Tabelle 2.

Tabelle 2: Als relevant klassifizierte Anwendungen der UPgrade-Zielmetalle in EAG mit Recyclingpotenzialen

[Rotter et al., 2015a, 2015b]

Metall Bauteil Komponente Funktion Metallmassenanteil in Massenanteil
des Bauteils am
Bauteil Komponente Geritegewicht
Antimon Kun“ststoff- _ Flamméchutz, 0.1-2% |-50%
gehaduse Synergist
Sekundir- Li-lon' {2-8% Li-lon! I —22%
batterien Anode und Kathoden-
i ! - OO i ! - OO
Cobale (Li-lon, NiMH Kathode material NiMH' 2,5-3,5% NiMH |- 12%
und NiCd)' NiCd' 0,5 1,5% NiCd' 1-19%
Gallium Leiterkarte | lochfrequenz oy ier 0-140 ppm 0,1-0,4% 10-30%
Halbleiter, Chips PP T °
Transparentes
Indium LCD-Panel ITO-Schicht Elektrodenmate- ; 100—300 ppm 78% 10—-20%
rial (ITO)
3-12x o,
Neodym, Verbesserung Nd 10° ppm Nd 20-26% .
Dysprosium Festplatte Magnet der magn. 0 A 3-4%
Eigenschaften Dy 103 F;Pm Dy 0-3%
— % il-
Tantal Leiterkarte Kondensator Anode 0-2% 30 - 40% < 0-1% (Mobil

telefone ggf. hoher)

! Li-lon = Lithium-lonen-Batterien, NiMH = Nickel-Metallhydrid-Batterien, NiCd = Nickel-Cadmium-Batterien

Die Kriterien fiir die Auswahl von relevanten Anwendungen von UPgrade-Zielmetallen in
EAG fuir die weiteren Untersuchungen waren a) Kritikalitit des Metalls, b) Gesamtbedarf
der Elektronik am weltweiten Metallverbrauch, c¢) Konzentration und Gehalt pro Gerit,

d) Datenverftigbarkeit, ¢) Gesamtpotenzial und Grad der Dissipation.

3.1.1 Potenziale durch verkaufte Gerite

Um zu untersuchen, welche Mengen an strategischen Metallen auch mittel- und langfristig
relevante Potenziale fiir das Recycling bergen, wurden unter Berticksichtigung der Datenun-
sicherheiten die Masse und der 6konomische Wert von neun Metallen und Metallfamilien ab-
geschitzt (Cobalt, Gallium, Indium, leichte und schwere Seltene Erden, Tantal, Zinn, Gold,
Palladium und Silber). Hierzu wurden nur Metallmengen aus Geriten der Informations- und
Kommunikationstechnologie (IKT) und Unterhaltungselektronik betrachtet, welche in den
Referenzjahren 2007 und 2012 in Deutschland aut den Markt gebracht wurden. Dabei stellen
allein die vier Geritearten ,,Flachbildfernseher®, ,,Desktop-PCs*, ,,.Laptops‘ und ,,Smartpho-
nes* bei Indium und Gallium ca. 90 %, bei Tantal ca. 80 % und bei Gold ca. 70 % der iiber
Elektrogerite in 2012 in Deutschland in den Markt gebrachten Gesamtmenge dar.
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Die Abschitzungen zeigen, dass Gold bei weitem der wichtigste Triger des intrinsischen
Wertes 1st (Bild 2).
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Bild 2: Intrinsischer Wert ausgewihlter Metalle aus Geraten der IKT und Unterhaltungselektronik basierend auf der in

Deutschland auf den Markt gebrachten Menge (Bezugsjahr 2007 und 2012) in Mio. EUR [Chancerel et al. 2015]

3.1.2 Potenziale durch erfasste EAG
Wichtig fiir die Riickgewinnung von Zielmetallen sind die durch die Sammlung von EAG
zur Verfiigung stechenden Mengen. Die durchgefiihrten Potenzialanalysen beziehen sich

auf die Ausgangsmaterialien, die Anwendungen und die hierfiir eingesetzten Metalle (sieche
Tabelle 3).

Die Daten basieren auf den Riicknahmemengen der Sammelgruppe 3 (239 Tsd. Mg) und 5
(96 Tsd. Mg) im Jahr 2013. Autf Grundlage der im Projekt durchgefiihrten Anlagenbilan-
zierung bei einem Erstbehandler konnten die Anteile der zielmetallfiihrenden Gerite bzw.
Komponenten bestimmt werden. Die jeweiligen Mengen fiir anfallende Kunststofte, Leiter-
platten, Batterien, PCs, Laptops und Festplatten wurden hieraus abgeleitet. Fiir die Diffe-
renzierung der Bildschirmgerite in TV, Mobilfunktelefone, PC-Monitore und Notebooks
sowie der Batterien in Li-Ion- und NiCd-Batterien wurden separate projektinterne Unter-

suchungen durchgefiihrt.
Mit der Durchfithrung von recyclingorientierten Produktcharakterisierungen konnten die

Metallpotenziale von Geritetypen und Komponenten fiir die Metalle Indium, Neodym und

Dysprosium sowie Tantal und Antimon erarbeitet werden.
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Tabelle 3: Abschitzung der Potenziale fiir die UPgrade-Zielmetalle in Deutschland in 2013, basierend auf [EMPA &

SWICO 2011, Jalalpoor et al. 2013, Kramer et al. 2010, 2009, Sommer et al. 2015, Stiftung 2015, stiftung elektro-alt-

gerate register 2014, Ueberschaar and Rotter 2014, Ueberschaar et al. 2016b, Wang and Gaustad 2012] und eigenen

Untersuchungen. SG 3 = Sammelgruppe 3, SG 5 = Sammelgruppe 5

Metall Spezifizierung Menge Menge Metall-Potenziale
Ausgangsmaterial Ausgangsmaterial Konzentrat (Produkttyp | gesamt)
Flammschutzhaltige Kunststoffe
PC-ABS I.—1.500 Mg : PCABS 0,1-0,4 Mg
) Kunststoffe aus 70—
Antimon: ¢ ~3 ndsGgs  />-—80.000 Mg PS 7.-10.000 Mg : PS 10-15Mg g5 Mg
ABS 10.-15.000  \gs 60—80 Mg
Mg
SG 3:239.000 Mg; davon LCD Panel
TV 5.000 Mg TV 300 Mg TV 25-70 kg
Indium  Bldschirmgerdte btk 800 M Mobilfunk 60 M Mobilfunk 830 k 200~
iu (SG 3) obilfu g obilfu g obilfu g 400 kg
PC-Monitore :7.500 Mg PC-Monitore : 700 Mg PC-Monitore : 95—135 kg
Notebooks 3.000 Mg' Notebooks 550 Mg Notebooks 65—140 kg
Li-1 -70M Li-l -6M
Batterien aus oon 60-70Me men 76 Me 8
Cobalt : Geriten (SG 3 600 — 800 Mg NiMH 60— 70 Mg NiMH 1-3 Mg
und SG 5) Mg
NiCd 100 — 120 Mg | NiCd -2 Mg
NdFeB Magnete
30.—
Desktop-PC
Desktop- 40.000 Mg : Deskeop-PC | 33 Mg Desktop-PC ;'g mg B‘d' 10-15
Neodym ;| Computer, ,> Mg Ly Mg (Nd)
Dyspro- ; Laptops, externe 1,6 Mg Nd
o Festplatten Notebooks 2.-3.000 Mg : Notebooks 7 Mg Notebooks Oyl Mg Dy, 05-1,5
(SG 3 und SG 5) : Mg (Dy)
Externe 4,1 Mg Nd,
el 600 Mg Festplatten 18 Mg Festplatten 0,3 Mg Dy
Leiterkarten vo Ta-Kondensatoren
DesktopPC | 100~ Desktop-PC §35-5M
esktop- 2.000 Mg esktop- s g
Leiterkarten
Tantal (SG 3 und SG 5) Notebooks 200300 Mg : Notebooks 2-3 Mg 3-5Mg
Festplatten 100 Mg Festplatten 0,6-0,7 Mg
Mobilfunk- 100-200 Mg Mobilfunk- 0,3-07 Mg
telefone telefone

3.2 Erfassung von EAG

Aus den verschiedenen Untersuchungen konnte abgeleitet werden, dass realistisch eine poten-

zielle Erfassungsmenge von ca. 13 kg/(E*a) an EAG in Deutschland erreicht werden kann. Das
wiirde in etwa dem Sammelziel der EU-Kommission (WEEE-RL II) fiir 2019 entsprechen; also

einer Sammelquote von 65 %.
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Von diesem Sammelziel ist Deutschland derzeit ca. 4 kg/(E*a) oder 20 % entfernt. Die Hin-
tergriinde fiir diese Differenz sind vielfiltig. Sie resultiert 1. W. aus

— einem hohem Abfluss tiber den informellen Sektor (ca. 4 — 5 kg/(E*a)),

— einem hohen Anteil an nicht dokumentierten Mengen (bis 2 kg/(E*a)) und

— den beim Konsumenten ,,eingelagerten® Mengen (ca. 5 — 6 kg/(E*a)).

Auf Basis einer Bewertung der Kriterien Effizienz (erfasste Menge), Bequemlichkeit fiir den
Biirger, Tauglichkeit fiir GroB3-, Klein- und Kleinst-EAG, Rechtskonformitit und Kosten
wurde ein Ranking der Erfassungssysteme erarbeitet. Danach wurden folgende Bausteine eines
aus Sicht der dffentlich-rechtlichen Entsorgungstriger (6rE) optimalen Erfassungssystems fiir
EAG erarbeitet:

— Wertstofthofe sind das universelle Bringsystem fiir Gro3- und Kleingerite, welches
jederzeit vom Biirger genutzt werden kann. Der Einsatz von Depot-Containern
(DC) steht unter dem Vorbehalt der Konformitit mit dem Gefahrgutrecht (Stichwort
ADR -Konformitit).

— Bei den Holsystemen ist die Sperrmiillabfuhr nur noch mit entsprechenden begleitenden
MafBnahmen gegen Beraubung als Baustein zu empfehlen. Die Duotonne wird wegen
des hohen Aufwandes bei geringen Qualititen und Quantititen eher kritisch gesehen

— Halbsffentliche Systeme kénnten vor allem im Sinne der Offentlichkeitsarbeit ein wei-
terer Baustein sein. Allerdings miissen diese Behilter unter Kontrolle stehen, ansonsten
kommt es hier zur ungewiinschten Beraubung

— Aus Sicht des Handels wird fiir GroBgerite die direkte Riicknahme im Tausch zukiinftig
eine immer grofere Rolle im (dokumentierten) Mengenstrom einnehmen. Ob die 1:0-
bzw. 1:1-Riickgabe im Geschift von den Biirgern in gréerem Umfang als bisher ange-

nommen wird, ist derzeit noch offen.

Dariiber hinaus gibt es noch ein tatsichliches zusitzliches Potenzial von ca. 7 kg/(E*a),
welches nach und nach durch Sensibilisierung der Endnutzer fiir eine ordnungsgemile und
zeitnahe Riickgabe ausgeschépft werden kann. Hier sind vor allem MaBnahmen der Offent-

lichkeitsarbeit gefragt.

Im Hinblick auf die Riickgewinnung der UPgrade-Zielmetalle ist es wichtig, dass Laptops,
Flachbildschirme und Tablets einer getrennten Erfassung zugefithrt werden. Da zu vermuten
ist, dass die aktuellen Bildrohren-Verarbeiter zukiinftig auch die Aufbereitung von Flach-
bildschirmen tibernehmen werden, ist deren Erfassung in der im novellierten ElektroG defi-
nierten Sammelgruppe (SG) ,,Bildschirme® zu begriiBen. Das gleiche gilt fiir die SG , kleine
Informations- und Telekommunikationsgerite (ITK)*“. Alle anderen werthaltigen EAG aus
den Kategorien ITK und Unterhaltungselektronik (UE) werden sich in der neuen SG 5

wiederfinden. Letzteres wird die Gewinnung der Zielmetalle deutlich erschweren, denn es
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tehlen derzeit noch geeignete Aufbereitungstechniken, um die sehr werthaltigen von den
weniger werthaltigen Geriten zu trennen. Aus der Mischung wird die z. Z. noch sehr an-

spruchsvolle gezielte Gewinnung der Zielmetalle kaum mdoglich sein.

3.3 Aufbereitungsversuche und Verfahrensoptimierung

3.3.1 Anlagenbilanzierung

In der untersuchten Anlage, die dem Stand der Technik bei der Aufbereitung von EAG ent-
spricht und durchaus als typisch angesehen werden kann, werden die in der SG 3 und 5 auf-
geftihrten Geritekategorien, auBer Bildschirme, aufbereitet. Die Anlage verfligt tiber zwei
aufeinanderfolgende, umfangreiche manuelle Vorsortierungsstufen, denen jeweils eine Zer-
kleinerungsstufe vorgeschaltet ist. Durch diese beiden Schritte werden komplette Gerite oder
Bauteile mit hohen Wertstoft- bzw. Schadstoftgehalten abgetrennt und einer anlagenexternen
weiteren Aufbereitung zugeftihrt. Dariiber hinaus werden Komponenten entfernt, die in der
nachfolgenden maschinellen Aufbereitung Stérungen verursachen konnen. Nach der manu-
cellen Demontage wird das Material zerkleinert und so fiir die mechanischen Separationsstufen
vorbereitet. In der mechanischen Aufbereitung werden durch verschiedene Prozesse NE- und
Fe-Metalle, eine Shredderleichtfraktion, Kunststoffe und geschredderte Leiterplatten abgetrennt.
Im Rahmen eines Batch-Versuches mit 40 Mg Inputmaterial aus der SG 3 und SG 5 wurden die

Anlagenprozesse analysiert und die jeweiligen Outputfraktionen intensiv untersucht.

Danach stellen die Kunststoff- und die Fe-Fraktion mit 47 bzw. 37 Gew.-% den groBten An-
teil bei den Outputfraktionen aus der mechanischen Aufbereitung. Alle anderen Fraktionen

des Outputs liegen im Bereich zwischen 2 und 6 Gew.-% (Bild 3).

Bei einem Vergleich der stofflichen Zusammensetzung fallen die relativ hohen Reinheiten bei
der NE- und Fe-Fraktion mit 92 bzw. 93 Gew.-% auf, wihrend alle anderen Fraktionen deut-
lich héhere Anteile an Verunreinigungen durch weitere Fraktionen aufweisen (unter Sonstiges

sind hier Fraktionen wie z. B. Schaumstoffe, Glas/Keramik und Organik zusammengefasst).
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Bild 3: Massenanteile der hdndisch sortierten Materialien in der Sortieranalyse an den jeweiligen untersuchten Output-

Fraktionen in der mechanischen Aufbereitung des durchgefiihrten Batch-Versuchs [Ueberschaar et al. 2016a]

Betrachtet man die Stofffliisse innerhalb der Anlage wird deutlich, dass die manuelle Vorsor-
tierung in dieser Anlage eine wichtige Rolle spielt. Hier werden rd. 35 % des Gesamtinputs

und damit auch groBe Anteile der Zielmetalle separiert (siche Bild 4).
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Bild 4: Verteilung von Zielmetallen, abgetrennt durch die manuelle Vorsortierung und verarbeitet in mechanischer Aufbe-
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reitung inkl. der Gesamt-Massenverteilung innerhalb des durchgefiihrten Batch-Versuchs [Ueberschaar et al., 2016a, 2015]
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So werden theoretisch tiber 40 % des Palladium- und Cobaltpotenzials und rd. 65 % des
Kupferpotenzials in der manuellen Sortierung abgetrennt. Bei den tibrigen Metallen gelangt
der iiberwiegende Anteil in die mechanische Aufbereitung. Hierbei ist jedoch die, vor allem
analysenbedingte, gro8e Unsicherheit der Daten zu berticksichtigen (insbesondere bei Gold
und den SEE). Weitere kritische Metalle wie Indium oder Tantal wurden fast vollstindig in

der manuellen Sortierung abgetrennt und sind daher nicht gesondert aufgeftihrt.

Fiir die UPgrade-Zielmetalle ftihrt die nachgeschaltete mechanische Aufbereitung, wie Bild 5

zeigt, meist zu einer Dissipation tiber die Outputfraktionen.
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Bild 5: Verteilung der Zielmetalle und der Gesamtmasse in den Outputfraktionen der mechanischen Behandlung

innerhalb des durchgefiihrten Batch-Versuchs [Ueberschaar et al., 2016a, 2015]

3.3.2 Autbereitungsversuche

Um eine Auftkonzentration von UPgrade-Zielmetallen zu erreichen, wurden verschiedene
Versuche zur Optimierung der Aufbereitungstechnik sowie experimentelle Aufbereitungs-
versuche mit als relevant eingestuften Baugruppen und Recyclaten aus der Erstbehandlung

von EAG durchgefiihrt. In Tabelle 4 werden die Ergebnisse dieser Versuche kurz erliutert:
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Tabelle 4: Ubersicht iiber die im UPgrade-Projekt durchgefiihrten Behandlungsversuche

[Rotter et al. 2016b, Marwede et al. 2015, Chancerel et al. 2016]

Versuche Zielstellung Ergebnisse
e Zerkleinerung mittels Ultra-Rotor ist grundsatzlich geeignet um
komplexe Materialverbiinde aus Metall und Kunststoff aufzuschlieBen.
* Selektive Zerkleinerung von SLF zwecks Auflosung der kupferhaltige
. Verbesserter Aufschluss und . L ‘ e 2 2 &
Selektive ) Gewaollestruktur ist nicht zielfiihrend.
. Reduzierung der Wertstoffver- i . X
o Zerkleinerung N . * NE-haltige Festplattenkomponenten konnen feinst vermahlen und
= luste liber Materialverbunde R X .
£ anschlieBend nasschemisch gelost werden.
[
< *Vorzerkleinerte Leiterplatten konnen feinst vermahlen werden,

hierbei Anreicherung von Kupfer und Gold in Fein- und Staubfraktion.

Optimierung von
Sichterprozessen

Erhohung der Trennscharfe in
Windsichtern und Entwicklung
von Optimierungsansatzen

Modellierung der Trennvorginge ermoglicht gezielte Anpassung im
Hinblick auf die Gewinnung von ausgewahlten Metallen.

Mechanische Aufbereitung
von Recyclaten (Filterstaub,
Fluff, Mischkunststoffe,
Metallfraktionen)

Potenzialanalyse,Versuche zur
Anreicherung von Zielmetallen
durch Siebung

Gezielte Anreicherung von Zielmetallen ist moglich, aber haufig mit
einer Erhohung der Schwermetallkonzentrationen verbunden.

Aufbereitung von
Festplatten

Herstellung von NdFeB-
Magnetkonzentraten

* Aufkonzentration der Magnetmaterialien in der ferro-
magnetischen Fraktion in der mechanischen Aufbereitung.

* GroBer Austrag des Zielstoffes durch Staub; dies gilt insbesondere bei
der Prall-, Schlagbeanspruchung wihrend der Zerkleinerung.

* Hydrometallurgische Ansitze lieBen sich nicht trennscharf anwenden.

* Durch pyrometallurgische Ansitze konnten die SEE weiter
aufkonzentriert werden.

Tantal aus
Kondensatoren

Visuelle Identifizierung, Poten-
zialanalyse, Trennbarkeit der
Kondensatoren

* Mobiltelefone, Laptops, Festplatten und Server enthalten besonders
tantalhaltige Leiterplatten.

* Eine Aufkonzentration von Tantal durch die Separation von visuell
identifizierbaren Kondensatoren ist moglich.

* Edelmetallverluste in Hohe von ca. 10-20 % (Silber)

* Verringerung der eingesetzten Tantalmengen in neueren Geraten

Indiumriickgewinnung
aus LCD-Panels

Auftrennung des LCD-Ver-
bunds zur Riickgewinnung der
ITO-Schicht sowie von Glas
und Kunststoffen

Eine Auftrennung des LCD-Panel-Verbunds wurde erreicht. Hierdurch
konnen Folien (Celluloseacetat), Glas und das Indium-Zinn-Oxid
(ITO) einzeln aufbereitet und vermarktet werden.Allerdings wurden
Storstoffe im Glas nachgewiesen. Das Indium aus dem ITO konnte in
weiteren Verfahren separiert und aufkonzentriert werden.

Riickgewinnung von
Ga und SEE aus LED

Trennung des Konvertermate-
rials (mit SEE) vom Chip (mit
Gallium, Indium & Edelmetalle)

Gezielte Trennung des SEE-fiihrenden Konverters von dem Ga-fiih-
renden Chip ist moglich. Fur die Isolierung der Zielmetalle aus der
Silikonmatrix fehlen entsprechende Technologien.

Gallium-
Aufkonzentration
aus IC (Chips)

Aufbereitung von Komponenten

Identifizierung, Potenzialanaly-
se, thermischer Aufschluss

Gezielte Anreicherung von Gallium in hohen Konzentrationen ist
moglich. Allerdings werden auch Gold und Kupfer transferiert, sodass
weitere Selektierung erforderlich ist, die sich pyrometallurgisch
einfach umsetzen lasst.

Anreicherung von
Flammhemmern

Identifizierung antimonhaltiger
Kunststoffe und Aufkonzen-
tration von Antimon und Brom

* Antimonanreicherung aus Kunststofffraktion ist gelungen.

* Antimonfreie Hauptfraktionen (ABS und PS in der Leichtfraktion und
Polymerlosung) lassen sich in werkstoffliche Kunststoffrecyclingver-
fahren integrieren.

* Extraktion erfasst aber nur 50 % des Antimons.
= Umfassendere Extraktionsausbeute durch Erweiterung des
Zielkunststoffspektrums sinnvoll.

« Kunststoffrecyclate aus antimonfreien Polymerlosungen weisen gerin-
ge Qualitdt auf = Polymerextraktionen polymerspezifisch gestalten.

* Antimonkonzentrate sind noch nicht marktfahig
= bessere Reinigungsverfahren notwendig.

Vorbehandlungs-
strategien fiir
Batteriesysteme

Potenzialanalyse, Zuordnung
zu Geritegruppen und
Trennbarkeit werthaltiger
Inhaltsstoffe

* Batteriesysteme lassen sich bestimmten Geratearten zuordnen.
Durch entsprechende Sortierungen lassen sich Ziel- und Storstoffe
separieren.

* Analysen zeigen groB3es Potenzial an Zielmetallen.
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3.4 Design-for-Recycling

Anstatt konkrete Design-MalBnahmen vorzugeben, wurden im UPgrade-Projekt bewusst
designspezifische Herausforderungen aufgezeigt [Chancerel et al. 2016]. Produktdesignern
und -entwicklern wird somit die Mdglichkeit gegeben, recyclinggerechte Designs abhin-
gig vom Produkt und den zu erwartenden Recyclingprozessen zu entwickeln. Hierfiir
wurde eine Liste von technischen und nicht technischen Herausforderungen fiir das De-
sign-for-Recycling im Zusammenhang mit kritischen Metallen erstellt. Basierend auf den
Herausforderungen wurden (u. a. politische) Vorschlige entwickelt, mit denen die beste-
henden Barrieren tiberwunden werden kénnen. Die Ergebnisse in UPgrade zeigen, dass es
nicht reicht, das Produktdesign zu indern, um die Recyclingfihigkeit der Zielmetalle zu er-
hohen. Zusitzlich sind Verinderungen im Recyclingsystem, in den Wirtschaftsmodellen, in
der Politik und beim Konsumentenverhalten erforderlich. Derzeit verhindern unterschiedli-
che Lock-in-Phinomene wie fehlende 6konomische Anreize, fehlende Gesetze oder deren
Vollzug, fehlende Zusammenarbeit zwischen Recyclern und Herstellern sowie technische
Einschrinkungen auf Produkt- oder Recyclingprozessebene, dass der Kreislauf fiir die hier
betrachteten Zielmetalle geschlossen wird. Solange das Recycling dieser Zielmetalle ohne
zusitzliche Finanzierung nicht 8konomisch ist, muss politisch entschieden werden, ob ein
nationales oder &ffentliches Interesse besteht, z. B. der Industrie die Metalle in ausreichen-
dem MaBe zur Verfligung zu stellen. In diesem Fall miissen (z. B. ordnungspolitische) Mal3-
nahmen das Recycling dieser Metalle vorschreiben oder entsprechende (z. B. wirtschaftliche)
Anreize geschaffen werden, die von Konsumenten, Produzenten oder durch 6ftentliche Gel-
der (ko-)finanziert werden [Chancerel et al. 2016, Marwede et al. 2015].

4. AUSBLICK

Aus den technischen Ergebnissen sowie dem intensiven Austausch mit projektexternen Ak-
teuren wurden designspezifische, technikspezifische, stoffstromspezifische und 6konomi-
sche Barrieren abgeleitet. Da alle Barrieren spezifisch fiir einzelne technische Anwendungen
von Zielmetallen sind, wurde eine Matrix aufgestellt, in der die Barrieren pro Zielmetallan-

wendung bewertet wurden.

Dabei wurde deutlich, dass alle Anwendungen der Ziel- und Leitmetalle Barrieren fiir eine
Steigerung des Recyclings haben, welche iberwunden werden miissen, um eine Kreislauf-

fithrung zu ermdoglichen.

Fiir Kupfer, Edelmetalle und Zinn sind das cher technische Hindernisse, welche mit
neuen Aufschlusstechniken bzw. einem neuen Design fiir einen guten Aufschluss behoben
werden konnen. Die aktuellen gesetzlichen Rahmenbedingungen setzen wenig Anreize flir
qualitativ hochwertiges Recycling. Eine bessere Kontrolle und ein Monitoring der Stoft-

strome konnen hier als Losungsansitze genannt werden.
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Antimon, Indium, Tantal und Neodym sind Metalle, die nicht im Rahmen der Lei-
terplatten-Behandlung zurtickgewonnen werden. Hier ist zuvor eine Separierung wertme-
tallhaltiger Bauteile und Komponenten erforderlich, da die Riickgewinnung dieser Metalle
technisch moglich 1st. Ob diese zusitzlichen Separierungsschritte tatsichlich in der Praxis
umgesetzt werden, hingt von dem Autbau einer entsprechenden Endverwertungsinfra-
struktur ab, welche eine gewisse kritische Masse an Material erfordert. Hier kénnte kiinftig
eine Biindelung von Stoffstromen unterstiitzend wirken. Jedoch wird dies aufgrund von
Designinderungen flir Neodym und Tantal nur eine Briickentechnologie sein, da diese
Rohstoffe mittlerweile substituiert und somit in neuen Produkten weniger oder gar nicht

mehr verbaut werden.

Bei Cobalt sind die Separierung und die Verwertung von Batterien zielfithrend. Aufgrund
neuer Anforderungen an den Umgang mit energiereichen Batterien ist zu erwarten, dass als
,Nebeneffekt auch die Verwertung rentabler wird, da eine spezifische Sammlung, Sepa-

rierung und Behandlung aus Sicherheitsaspekten heraus notwendig ist.

Deutlich komplexer ist die Situation fiir das Recycling von Dysprosium, Europium,
Yttrium und Gallium. Die Barrieren treten entlang der gesamten Recyclingkette auf.
Hier sind weitere Forschungsarbeiten notwendig; jedoch ist eine baldige grof3technische

Umsetzung und somit Steigerung der Recyclingquoten nicht zu erwarten.

Fiir alle Zielmetalle gilt tibergreifend, dass eine Biindelung der Stoffstrome sinnvoll ist. Da
die Recyclingketten lindertibergreifend strukturiert sind, kénnen internationale Kooperati-
onen sowie eine Harmonisierung entsprechender Aktivititen Grundbausteine fiir ein mog-
liches Recycling sein. Die Transparenz der Stoffstréme ist allerdings wichtig. Auch spielt die
Marktstabilitit eine groBe Rolle, damit die notwendigen Investitionen in die Anlagen und die
Infrastruktur getitigt werden. Hier konnten politische Rahmenbedingungen eine Basis schaf-
fen. Dies beinhaltet zum Beispiel die Einftihrung von Anreizsystemen fiir die Férderung von

Endverwertungsquoten. Auf dieser Grundlage kdnnten so neue Geschiftsmodelle entstehen.
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06. CaF, — Riickgewinnung von Calciumfluorid als
Sekundirrohstoft fiir Fluorpolymere
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoff

Zielwertstoff im r*-Projekt CaF,

CaF,

Im Rahmen des Projektes wurde ein neuartiges Verfahren zum chemischen Recycling von
teilfluorierten Polymeren entwickelt, bet dem diese zu Fluorwasserstoft und Kohlenstoffdio-
xid oxidativ umgesetzt werden. Dabei wird Fluorwasserstoft an einen Calciumtriger gebun-
den. Das so mit einem CaF,-Gehalt von tiber 90 % gewonnene Material dient als Sekundir-
rohstoft zur Herstellung von wasserfreier Flusssiure und fiihrt so zur Einsparung idquivalenter
Mengen des Primirrohstoffs Flussspat.

Um einen geeigneten Werkstoff fiir die extremen Prozessbedingungen auszuwihlen, wurden
zunichst Korrosionsversuche durchgefiihrt. Im Anschluss daran wurde eine auf den Versuchs-
ergebnissen basierende Laboranlage zur Hochtemperaturkonvertierung (HTC) fluorierter
Polymere ausgelegt, gebaut und betrieben.

Das entstehende fluorwasserstofthaltige Gas wurde in unterschiedlichen Verfahren an einen
Calciumtriger gebunden. Es erfolgte ferner ein Vergleich zwischen einem nasschemischen
und einem trockenen Verfahren. Konkret wurden zum einen die nasschemische Losungs-
kristallisation von Calciumhydroxid und Fluorwasserstoft und zum anderen die quasitro-
ckene Umkristallisation von Calciumcarbonat und Fluorwasserstoft untersucht. Die Um-
kristallisation stellte sich dabei als besonders geeignet heraus und wurde im Anschluss an die
Laborphase erfolgreich im Pilotmalstab getestet.

Bei dem Verfahren zur Trockensorption von Fluorwasserstoff an Calciumcarbonat wurde
der fluorwasserstoffhaltige Abgasstrom durch eine Reaktorkaskade geleitet. Dabei wurde

eine hohe Ausbeute an Calciumfluorid generiert.
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I. EINLEITUNG

Calciumfluorid bzw. das Mineral Flussspat ist einer von 14 strategisch wichtigen Rohstof-
fen, welche die Europiischese Kommission als ,,critical raw material® fiir die Europiische-
se Union eingestuft hat [EC 2014]. China ist mit einem Marktanteil von tiber 60 % der
Hauptproduzent von Flussspat [Merchant 2014], wihrend in Deutschland im Jahre 2011 ca.
380.000 t importiert werden mussten [BGS 2014]. Der GroBteil des Flussspates wird fiir die
Weiterverarbeitung zu Fluorchemikalien verwendet, weitere Anteile werden in der metall-
verarbeitenden Industrie benotigt.

Trotz der hohen Bedeutung von Calciumfluorid fiir viele Industriezweige und der prog-
nostizierten Ressourcenknappheit gibt es heute kaum Recyclingkonzepte fiir fluorhaltige

Materialien.

Konvertierung '
teilfluorierter Reststoffe

Nutzungskreislauf |

uorolymer‘e in Calciumfluorid
Synthetischer
Flussspat ‘
Call,
Herstellung von
Flusssaure
S— Natiirlicher
Herstellung der Herstellung der Fluor- Flussspat
Fluorpolymere monomere TFE/HFP

Bild I: Synthetischer Flussspat aus teilfluorierten Polymeren (Quelle: Universitit Bayreuth, Gerdes)

In den letzten Jahren wurde ein Recyclingverfahren fiir perfluorierte Polymere, wie Polyte-
trafluorethylen entwickelt. Die weltweit erste Demonstrationsanlage im technischen Mal3-
stab wurde 2015 vom Projektpartner Dyneon GmbH in Betrieb genommen. Dieser Prozess
ist aufgrund der Beeinflussung der Selektivitit durch Wasserstoffatome in organischen Ver-
bindungen nicht fiir teilfluorierte Polymere nutzbar. Fiir teilfluorierte Polymere existiert
neben dem ,,Repro“~-Markt kein Recyclingkonzept. Diese Fluorpolymere miissen zurzeit
in speziellen Miillverbrennungsanlagen thermisch verwertet werden, da das Deponieren von
Stoften mit einem Brennwert héher 6000 kJ/kg mit Inkrafttreten der neuen Deponieverord-
nung gesetzlich untersagt ist.

Um diese Fluorquelle nutzbar zu machen, wurde ein Verfahrenskonzept (Kreislauf in Bild 1)
entwickelt, bet dem in einer Hochtemperaturkonvertierung (High Temperature Conversion
HTC) Fluorpolymere zu Fluorwasserstoff und Kohlenstoftdioxid oxidiert werden und der

Fluorwasserstoff aus dem Gasstrom an Calciumtrigern zu Flussspat umgesetzt wird.
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Um diesen Flussspat als Sekundirrohstoft zur Herstellung von wasserfreier HF einsetzen zu

konnen, miissen die in Tabelle 1 zusammengefassten Qualititsmerkmale erfiillt sein.

Tabelle 2: Qualitatsanforderungen an Flussspat zur wasserfreien HF-Herstellung

Merkmal Spezifikation
Gehalt an CaF, >90 %
PartikelgroBe 90 — 40 um
Organische Bestandteile <200 ppm (g/t)

2. VORGEHENSWEISE
Die im Projekt bearbeiteten Teilprozesse zur Herstellung von synthetischem Flussspat sind
in Bild 2 dargestellt.

Fluorhaltige —> HTC-Prozess Is—Luft

Reststoffe
Abgas
HF-haltige Gase J/ 1\
Trockene Sorption

Nasschemische
Umsetzung
T CaCO; ——
Filtration, Synthetischer
H0 < Trocknung Flussspat
\L—HZSO4

HF <— HF-Synthese ——¢

Caso,

Bild 2: Teilprozesse zur Herstellung von synthetischem Flussspat (Quelle: Universitiat Bayreuth, Gerdes)

Im Gegensatz zur Pyrolyse der perfluorierten Polymere, bei der wieder die Monomere als
Produkt entstehen, wurden die teilfluorierten Polymere mit Sauerstoff umgesetzt und ein
fluorwasserstofthaltiges Gas als Wertprodukt gewonnen.

Bei der exothermen Verbrennung im HTC-Prozess entsteht ein Produktgas mit hoher Flu-
orwasserstoff-Konzentration und entsprechenden Herausforderungen an das Reaktordesign
und die Wahl der Werkstoffe. So miissen die Werkstoffe nicht nur einem korrosivem Angriff
durch gastérmigen Fluorwasserstoff, sondern auch beziiglich Sauerstoft bei Temperaturen

von tiber 500 °C bestindig sein.
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Als Referenzmaterial fiir teilfluorierte Polymere wurde das Ethylen-Tetrafluorethylen-Co-
polymer (ETFE) ausgewihlt. Dieses besteht aus den beiden Monomeren Ethylen und Te-
trafluorethylen. ETFE enthilt zudem keine weiteren Elemente wie Schwefel oder Chlor und
besitzt ein Molverhiltnis von 1:1 zwischen Ethylen und Tetrafluorethylen, weswegen es sich
als Testmaterial fiir Verbrennungsuntersuchungen teilfluorierter Polymere sehr gut eignet. In
Bild 3 ist die Strukturformel eines ETFE-Monomers grafisch dargestellt.
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Bild 3: Strukturformel des ETFE-Monomers [Scheirs 1997]

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

HTC-Prozess

Die Grundlagen fiir die Auslegung des Prozesses bilden thermodynamische und reaktions-
kinetische Untersuchungen zur Verbrennung von ETFE. Durch thermogravimetrische Un-
tersuchungen der maximalen Masseninderung in Abhingigkeit vom Sauerstoffpartialdruck
wurde deutlich, dass zunichst die Polymerkette bricht und kurzkettige volatile Komponen-
ten bildet. In einer Massenspektroskopiecuntersuchung konnten als organische Hauptbestand-
teile Vinylidenfluorid und Difluorcarben bzw. deren Derivate in der Gasphase nachgewiesen
werden. Da der gréere Anteil aus der homologen Reihe des Vinylidenfluorids bestand,
wurde der in Bild 4 und Gleichung (1) dargestellte Depolymerisationsmechanismus als Start-

punkt der Berechnungen ausgewihlt.

C,H,F, (s) 5 2 C,H,F, (g) (1)

F F H H F H
pdddby T e e
— — —
I Z N

F F H H

Bild 4: Depolymerisationsmechanismus des ETFE (Quelle: Universitat Bayreuth, Schymura)
Hierbei zersetzt sich das feste Polymer in gasférmiges Vinylidenfluorid, welches dann in der Gasphase nach

Gleichung (2) zu Fluorwasserstoff und Kohlenstoffdioxid verbrennt.
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2C;H,F,(g) + 40,(g) + 4N,(g) — 4C0,(g) + 4HF(g) + 4N,(g) (2)

Bei der Prozessfiihrung ist zu beachten, dass dem System ausreichend Sauerstoft zugefiihrt
wird, um die Bildung von unerwiinschten Nebenprodukten wie z.B. dem toxischen Fluor-
phosgen (COF,) zu vermeiden. Bild 5 gibt die Berechnung des thermodynamischen Gleich-
gewichts in Abhingigkeit der Temperatur wieder, wobei hier der Sauerstoff um die Hilfte

unterstdchiometrisch vorgegeben wurde (vgl. Gl. 29).
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Bild 5: Thermodynamische Berechnung der Verbrennung von ETFE mit unterstochiometrischem Sauerstoffanteil

(Quelle: Universitat Bayreuth, Schymura)

Bei der Verbrennung von ETFE handelt es sich um eine exotherme Reaktion (AHp=
-2.100 kJ/mol), deren Reaktionsenthalpie nach Erreichen des Ziindpunktes aus dem Reak-
tor abgefiihrt werden muss.

Aus thermogravimetrischen Analysen war es moglich, Riickschliisse auf die R eaktionskinetik
der ETFE-Verbrennung bzw. -Pyrolyse zu zichen. In Bild 6 sind die Ergebnisse der thermo-

gravimetrischen Analyse fiir unterschiedliche Sauerstoftkonzentrationen dargestellt.
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Bild 6: Ergebnisse der thermogravimetrischen Untersuchungen zur Verbrennung von ETFE

(Quelle: Universitat Bayreuth, Schymura)

Bei der Pyrolyse von ETFE blieb eine Restmasse von etwa 20 Gew.-% zuriick, die als Koks
identifiziert werden konnte. Dieser Koks verbrennt, sobald Sauerstoft zugegeben wird, was
bei den O,-Konzentrationen von 16 bis 50 Vol.-% an einem charakteristischen Knick der
Kurve zu erkennen ist (Bild 6). Je hoher die Sauerstoffkonzentration gewihlt wird, desto
frither und stirker setzt die Masseninderung ein.

Die gewonnenen Daten ermdglichten es, die Aktivierungsenergie und die Reaktionsge-

schwindigkeit unter Verwendung der Gleichung (3) nach [Andresen 2009] zu berechnen.

mc Kimco Co, Mc RT? &, 2! 3! 4!
=exXp|-——— % exr 1+ + +

o B¢ ¢ I E RO

Weiter konnten nun die Ziindtemperaturen der exothermen Gas-/Feststoftreaktion in Ab-

hingigkeit der Sauerstoftkonzentration berechnet werden, was in Bild 7 dargestellt ist.
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Bild 7: Berechnete Ziindtemperaturen der ETFE-Verbrennung (Quelle: Universitit Bayreuth, Schymura)

Die beiden Kurven in Bild 7 zeigen die Feststoff- und Gasphasen-Ziindtemperaturen, wel-
che fir Luft als Brenngas auch von [Lin 2009] bestitigt werden. Ein kostengiinstiger Betrieb
der Anlage mit Luft ist somit bei Ziindtemperaturen von 550 °C méglich.

Die Werkstoffauswahl ist ftir die extreme Beanspruchung wie Temperatur, Fluorwasser-
stoff-Angrift, Verzunderung und Abrasion durch das Bettmaterial entscheidend. Zur Korro-
sion von Metallen unter Hochtemperatur- und gleichzeitiger Fluorwasserstoft-Einwirkung
existieren wenige Angaben in der Literatur. Daher wurden ausgewihlte Legierungen ei-

genhindig untersucht. Die Ergebnisse der untersuchten Legierungen sind in Bild 8 zusam-

mengefasst.
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Bild 8: Auftragung der Korrosionsschichtdicke gegen die spezifische Massendanderung.

Griin: Nickelbasislegierungen, Rot: Austenitische Stihle (Quelle: Universitat Bayreuth, Schymura)
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In Bild 9 1st das FlieBbild des HTC-Prozesses der Laboranlage zu sehen. Die verfahrenstech-
nische Auslegung des Wirbelschichtreaktors erfolgte nach [Kunii 1991]. Das Rohgas des
Reaktors wird in der Quensche mit Wasser gekiihlt und das HF absorbiert.
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Bild 9: FlieBbild des HTC-Prozesses (Quelle: Universitit Bayreuth, Schymura)
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Nasschemische Umsetzung
Zur Umwandlung des im ersten Prozessschritt gewonnenen HFs wurden zwei nasschemi-
sche Varianten untersucht, mit denen der Fluorwasserstoff als Calciumfluorid ausgefillt wer-
den kann:

1. Fillung aus der Losung und anschlieBendes Aufwachsen auf CaF,-Keimkristallen

2. Umbkristallisation calciumhaltiger Partikel zu Calciumfluorid
Im Fall der Losungskristallisation stellte sich heraus, dass es zu einer Bildung von CaF,-Kris-
tallen mit einer bimodalen Verteilung mit Maxima von 7 und 18 pm kam. Das Ergebnis
konnte nicht durch eine Parameterstudie verbessert werden. Dieses sehr feine Material ist fiir
die Weiterverarbeitung im nachfolgenden Drehrohprozess ungeeignet.
Die Umbkristallisation von Calciumcarbonat zu Calciumfluorid zeigte eine Diffusion des Flu-
ors bis in den Kern. Dies konnte durch energiedispersive Rontgenspektroskopie (EDX) der
Partikelquerschnitte sichtbar gemacht werden (siche Bild 10).

Reaktionsfront

Zeit

[Levenspiel 1999]

Zeit

Bild 10: Umkristallisation analog dem ,,Shrinking core model“ EDX-Mapping Aufnahme von Partikeln nach 10, 60 und

150 Minuten Versuchszeit. Griin: Fluor, Rot: Sauerstoff, Blau: Kohlenstoff (Quelle: Universitit Bayreuth, Schymura)

Mit dieser Methode konnten Umsitze der Umkristallisation von CaCQO; zu CaF, von bis zu
94 % bei hoher Formtreue beztiglich des vorgegebenen Carbonats erreicht werden.
Zur ersten Uberpriifung der Industrietauglichkeit wurden 673 kg Flussspat mit einem CaF,-

Anteil von 90 Gew.-% durch nasschemische Umbkristallisation hergestellt und im Drehrohrofen
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der Fluorchemie Stulln mit Schwefelsiure umgesetzt. Der synthetische Spat wurde mit
95 Gew.-% mineralischem Spat verschnitten. Mit dieser Mischung konnten alle Prozesspara-
meter bei der HF-Herstellung in den geforderten Grenzen gehalten werden, womit gezeigt

wurde, dass der synthetische Flussspat geeignet ist, den Primirrohstoft zu substituieren.

Trockensorption
Als Alternative zu den nasschemischen Verfahren wurde bei der Trockensorption die direkte

Chemisorption von HF mit CaCO; ohne Quenschprozess nach Reaktion (3) untersucht.
CaCO;+ 2HF — CaF,+ CO,+ H,0 AHR=-150kJ/mol (3)

Zur Bestimmung der Reaktionskinetik der Umkristallisation war es notwendig, definierte

HF-Konzentrationen einstellen zu kénnen. Als Modellreaktion diente Reaktion (4).
CH,F,+ 0, — 2HF + CO, AHR=-490 k]J/mol (4)

Als inertes Trigergas wurde Stickstoff gewihlt, um die Konzentration des Fluorwasserstoffes

im Reaktor einzustellen.

Bild | I: Rasterelektronenmikroskopaufnahmen der Partikelquerschnitte nach den jeweiligen Versuchszeiten aus Kartusche I.
(A) 5 Stunden, (B) 10 Stunden, (C) 15 Stunden und (D) 19,5 Stunden.

Energiedispersive Rontgenspektroskopie: Rot = O, Blau = Ca, Griin = F (Quelle: Universitit Bayreuth, Schymura)

In der Anlage konnten nach 19,5 h Verweilzeit bei 10 Vol.-% HF im Gas ein Umsatz von

98 % erzielt werden.

Okobilanz

Im Rahmen der Konzepterstellung fiir die Integration der Verfahren in einen industriellen
Anlagenverbund wurde ftir die nasschemische Sorption an CaCOj; ein Life Cycle Assessment
(LCA), auch als Okobilanz bezeichnet, erstellt.
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Zur Durchftihrung der LCA wurde die Software SimaPro mit der Datenbank Ecoinvent
verwendet. Zur Ermittlung des Energiebedarfes wurde die Methode Cumulative Energy
Demand (CED) angewendet, fiir den Umwelteinfluss ReCiPe [Goedkoop 2009].

Basis fiir die Bewertung ist ein Vergleich der Herstellung von mineralischem Flussspat mit
synthetischem Flussspat. Die Funktionseinheit wurde als 1 kg CaF, definiert.

Als Edukt fiir die synthetische Route wird Diinnsiure mit einem HF-Gehalt zwischen
6 und 12 Gew.-% und Verunreinigungen von 0 bis 12 Gew.-% an HCIl angenommen. Beim
mineralischen CaF, wird ein Abbau tiber Tage in den Hauptlagerstitten auBBerhalb Europas,
also Mexiko oder China, angenommen.

In Bild 12 sind die Stoffstréme der synthetischen CaF,-Herstellung schematisch dargestellt. Im
ersten Verfahrensschritt erfolgt die Umbkristallisation des Calciumcarbonats zu Calciumfluorid
durch Reaktion mit HE. Als Nebenprodukt wird CO, gebildet. Nach der Neutralisierung der
Siure mit Kalkhydrat wird das feste Endprodukt abgetrennt, welches aus CaF,, CaCO;, H,O
und CaCl, besteht. Das Abwasser enthilt die gleichen Bestandteile in geldster Form.

______________________________________________________ i
T l Produkt

Dinnsdure

H20

Energie,
Verbrauchsmaterial, :

Infrastruktur,
Gewinnung der
Rohstoffe usw.

Bild 12: FlieBbild der synthetischen Flussspatherstellung aus Diinnsdure als Grundlage der LCA
(Quelle: InVerTec, Schmidt)

Das Verfahren zur CaF,-Gewinnung im Tagebau ist in Abbildung 13 dargestellt. In analoger

Form ist es auch in SimaPro hinterlegt.
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Bild 13: FlieBbild der Gewinnung von mineralischem Flussspat als Grundlage der LCA (Quelle: InVerTec, Schmidt)

Das geférderte Erz wird zunichst gebrochen und gemahlen und durch Flotation von der
Gangart abgetrennt. Nach einer Trocknung und der optionalen Pelletisierung ist das fertige
CaF, transportbereit zum Ort der Weiterverarbeitung. Mit China, Sitidafrika und Mexiko
als bedeutendste Produktionslinder und einem Importanteil auflerhalb Europas von 75 %
wird ein durchschnittlicher Transportweg (mit Hamburg als Zielhafen) von 12,5 tkm pro
kg CaF, angenommen.

Bei bergminnisch gewonnenem Flussspat errechnet sich ein Energiebedarf von 4,02 MJ/kg,
wobei mit 1,55 MJ/kg rund 40 % des Gesamtenergiebedarfs auf den Transport entfallen.
Bild 14 zeigt den deutlichen energetischen Vorteil der Gewinnung von synthetischem se-

kundirem Flussspat gegentiber der bergminnischen Gewinnung von primirem Flussspat.
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Bild 14: Vergleich des KEA von natiirlichem (rot) und synthetischem (blau) Flussspat (Quelle: InVerTec, Schmidt)
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In Bild 15 werden die CO,-Emissionen bei der Herstellung von sekundirem synthetischem
Flussspat mit der Primirressource verglichen. Bei der synthetischen Flussspatherstellung gibt
es zwel dominierende CO,-Quellen. Die kleinere ist hierbei die Herstellung von Ca(OH),,
das im Prozess zur Neutralisierung der Restsiure verwendet wird. Der gréBere Teil an CO,
wird bei der Umbkristallisation von CaCQOj5 zu CaF, frei.

Wird berticksichtigt, dass teilfluorierte EOL-Polymere gemill dem Stand der Technik ver-
brannt und die Abgase mit Kalkmilch neutralisiert werden, entstehen dabei CO,-Emissionen,
die vergleichbar sind mit den Emissionen, die bei der Herstellung des synthetischen Fluss-

spates entstehen. Dieser Beitrag wurde bei der Darstellung in Bild 15 nicht berticksichtigt.
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Bild 15: Vergleich des CO,-AusstoBes fiir Sekundirspat aus unterschiedlich konzentrierten Flusssduren im Vergleich

Primédrrohstoff Flussspat (Quelle: InVerTec, Schmidt)

4. AUSBLICK

Trotz der positiven Projektresultate zur SchlieBung des Fluorkreislaufes stellt die Uberfiith-
rung in einen industriellen Prozess eine erhebliche Herausforderung dar. Der stark gesunke-
ne Rohstoftpreis fiir Flussspat in Verbindung mit dem noch anstehenden, anlagentechnischen
Entwicklungsaufwand sowie die damit verbundenen technischen Risiken stellen erhebliche
Hiirden dar. So muss das Verfahren zur Herstellung von sekundirem Flussspat sich wirt-
schaftlich rechnen, um diese Investitionen tatsichlich zu titigen.

Zur Ubertragung der Laborergebnisse in den DemonstratormaBstab soll daher im Rahmen
des ,,r+Impuls“-Programms des BMBF eine Anlage zum Recycling von HF-haltigen Siuren
mit einer Kapazitit von 900 t/a, bezogen auf produzierten Flussspat, geplant, gebaut und

betrieben werden. Das Projekt ist im April 2016 gestartet und hat eine Laufzeit von 3 Jahren.
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07. NickelRiick — Ressourcenschonende neuartige Nickel-
rlickgewinnung aus Prozesswissern der Phosphatierung

Ralf Wolters, Matthias Kozariszczuk (VDEh-Betriebsforschungsinstitut, Diisseldorf); Axel
Bocking, Matthias Wessling (RWTH Aachen, AVT.CVT, Aachen); Michael Jeske, Bernd
Bauer (FuMA-Tech, Bietigheim-Bissingen); Wilfried Moosbauer, Christoph Hinzen (IAM,
Kaarst); Klaus Liier, Markus Jankowski (Adam Opel, Riisselsheim)

Projektlaufzeit: 01.11.2012 bis 31.10.2015 Forderkennzeichen: 033R 089

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r3*-Projekt NickelRiick

Mn Ni Zn

Im Rahmen des Vorhabens sollte erstmalig eine betriebstaugliche, ressourcenschonende Tech-
nologie zur selektiven Riickgewinnung strategisch wichtiger Metalle aus Prozesswissern der
Phosphatierung von Stahl entwickelt und erprobt werden. Die Entwicklung erfolgte exempla-
risch ftir die Phosphatierung mit Nickel an einer Betriebsanlage eines deutschen Automobilpro-
duzenten und kann als Verfahren in verschiedene Branchen (bspw. Stahlindustrie, Galvanotech-
nik) zur Ressourcenschonung tibertragen werden. Es wurden neuartige Membrankontaktoren
zur Extraktion und Re-Extraktion eingesetzt, die sich durch ihre hohen volumenspezifischen

Stoffaustauschflichen auszeichnen, ohne dass die Einsatzphasen dispergiert werden miissen.

In Betriebsversuchen wurde chargenweise Spiilwasser aus der Produktion aufbereitet, wobel
das Spiilwasser mit einem Nickelgehalt von ca. 200 mg/1 auf weniger als 20 mg/1 abgereichert
wurde. Neben Nickel wurden in einem zweistufigen Extraktionsverfahren die Metalle Zink
und Mangan zuriickgewonnen, die bei der Trikationenphosphatierung eingesetzt werden.
Die Riickgewinnung der strategisch wichtigen Metalle erfolgt bei dem gegebenen pH-Wert
von ca. 4 im Spiilwasser zunichst bevorzugt fiir Zink und Mangan, wihrend Nickel in einem
2. Prozessschritt bei pH-Werten von 5 bis 6 abgetrennt wird. In der Re-Extraktion konnten
Nickel und die Begleitmetalle Zink und Mangan in der Stripsiure auf Werte autkonzen-
triert werden, die oberhalb des Niveaus im Phosphatierbad liegen. Die Betriebsversuche
bestitigten die systematischen Labor- und Technikumsversuche. Desweiteren wurden porése
Membranfasern mit einer SPEEK-Beschichtung (sulfoniertes Polyetheretherketon) modifi-
ziert, sodass der geringe (aber unvermeidbare) Organikiibergang durch den Phasenkontakt
zwischen Prozesswasser und Extraktionsmittelsystem weiter verringert werden konnte. Das
Funktionsprinzip der extraktiven Nickelrtickgewinnung in Membrankontaktoren wurde im

Rahmen des Verbundvorhabens erfolgreich nachgewiesen.
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I. EINLEITUNG

Die Phosphatierung von Stahl bzw. Karosserien in der Automobilindustrie dient dem Kor-
rosionsschutz und als Haftgrund fiir die nachfolgende Lackbeschichtung [Konig & Schultze
2007]. Durch die Phosphatierung bildet sich auf der Oberfliche der Stahlteile eine fest haf-
tende Metallphosphatschicht, die eine Schutzfunktion tibernimmt. Nach der Phosphatie-
rung miissen die Oberflichen mittels Sptilwasser gereinigt werden. Dabei reichert sich das
Spiilwasser mit den Wertmetallen an, bei der Trikationenphosphatierung mit Nickel sowie

Mangan und Zink. In Bild 1 sind exemplarisch eine Phosphatierungslinie mit nachfolgender

Spiilstufe sowie das KTL-Tauchbecken fiir Automobilkarosserien dargestellt.

Bild I: Phosphatierungslinie mit Spiilstufen und KTL-Tauchbecken (Quelle: Adam Opel)

Stand der Technik

Zur Riickgewinnung von geldsten Metallen aus Prozesswissern konnen prinzipiell verschie-
dene Verfahren eingesetzt werden, z. B. Nanofiltration/Umkehrosmose [Herr et al. 2009],
Ionenaustausch [Neumann 2009, Schwarz & Schifter 2009] und Fliissig-Fliissig-Extraktion
[Lo et al. 1983]. In diesem Forschungsvorhaben wurde das Verfahren der Fliissig-Fliissig-Ex-

traktion mit Einsatz von Membrankontaktoren als innovativem Trennapparat untersucht.

Die Fliissig-Fliissig-Extraktion ist ein aus mindestens zwei Prozessschritten bestehendes Trenn-
verfahren, mit dem sich u. a. in wissrigen Lésungen enthaltene Metallionen selektiv entfernen
und aufkonzentrieren lassen. Wie in Bild 2 dargestellt, wird im ersten Prozessschritt, der Ext-
raktion, die wissrige Phase mit dem Extraktionsmittel in Kontakt gebracht. Das Extraktions-
mittel ist iblicherweise in einem organischen Losungsmittel geldst. Im Extraktionsschritt bil-
den die Metallionen mit dem Extraktionsmittel einen Komplex, der eine hohe Loslichkeit in
der organischen Phase aufweist. In diesem Komplex gehen die Metalle in die organische Phase
tiber, bis sich ein Gleichgewichtszustand eingestellt hat. Es liegen danach eine metallarme,
wissrige Phase und eine metallreiche, organische Phase vor. Die Extraktionsreaktion findet an
der Phasengrenze statt, weshalb eine groBe Phasengrenzfliche vorteilhaft ist, die speziell von

den betrachteten, innovativen Membrankontaktoren angeboten wird.
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Bild 2: Funktionsschema der Fliissig-Fliissig-Extraktion zur Metallriickgewinnung

In einem zweiten Prozessschritt, Re-Extraktion oder Strippung genannt, wird die metallrei-
che, organische Phase durch Einsatz einer Siure regeneriert, sodass diese in einem geschlosse-
nen Kreislauf erneut der Extraktion zugefiihrt werden kann. Aus der Strippung resultiert ein
Metallkonzentrat, das im Prozess wieder eingesetzt oder weiterverarbeitet werden kann. Die
Metallextraktion dient somit der selektiven Entfernung von Metallionen aus einer Losung
bei gleichzeitiger Aufkonzentrierung der Metallionen. Fiir die Abtrennung von Metallionen
aus wissrigen Losungen mittels Reaktivextraktion kommen verschiedene Extraktionsmittel-
systeme in Betracht. Vielfach in der Literatur beschrieben sind bspw. fiir Zink Extraktionen
mit Phosphorsiure-di(2-ethylhexyl)-ester (D,EHPA) in Kombination mit verschiedenen Lo-
sungsmitteln. Das reaktive Extraktionsmittel wird tiblicherweise in einem geeigneten Losungs-
mittel verdiinnt. Dadurch werden generell die Eigenschaften des Extraktionsmittelsystems
z. B. hinsichtlich der Viskositit und Dichte verbessert. Das Losungsmittel selbst extrahiert
keine Stoffe, beeinflusst aber die Extraktionstihigkeit des Extraktionsmittelsystems. Uner-
wiinscht ist das Losen der organischen Phase in der wissrigen Phase. Die Loslichkeit ist
abhingig von der Zusammensetzung des Extraktionsmittelsystems, der Temperatur und den

Eigenschaften der wissrigen Phase.

2. VORGEHENSWEISE

Die Forschungsstelle BFI hat ein neuartiges Extraktionsverfahren ftir metallhaltige Pro-
zesswisser der Phosphatierung mittels Membrankontaktoren entwickelt (Bild 3). Bei der
Extraktion im Membrankontaktor wird die Phasengrenze zwischen der wissrigen und der
organischen Phase durch die Membran bzw. die Membranporen gebildet, sodass die beiden
Phasen nicht ineinander dispergiert werden und folglich eine abschlieBende Phasentren-
nung mit den damit einhergehenden Problemen wie der unzureichenden Phasenseparation

unnétig ist. Durch den Wegfall der Dispergierung der Phasen — wie im konventionellen
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Mixer-Settler — wird der Eintrag von organischen Komponenten in die wissrige Phase signi-
fikant verringert.

Die Extraktion im Membrankontaktor ist daher besonders geeignet zur Behandlung von Lo-
sungen, die in qualititsrelevante Prozesse zurtickgeftihrt werden sollen. Genau dies gilt fur
Prozesswisser der Phosphatierung.

metallbeladenes Extraktions-
Extraktionsmittel Hohlfaser Barriere mittel

Eintrittskanal \\ Austrittskanal

N
metallhaltiges ‘\'

= A iny 7 : |
Spiilwasser W ; i\
N = o) —1 Ay

Bild 3: Aufbau eines Membrankontaktor-Moduls mit Hohlfasermembranen [Membrana 2008]

etallarmes
pllwasser

v 3

Im Membrankontaktor dient eine mikropordse Membran zur Kontaktierung der beiden Pha-
sen. Die Phasengrenze wird durch die Druckdifterenz der Phasen in der Membran stabilisiert:
Bei Einsatz einer hydrophoben Membran benetzt die organische Phase die Membran und wird
durch den hdheren Druck der wissrigen Phase am Durchtritt durch die Membran gehindert.
Hierbei werden bevorzugt Hohlfasermembranen mit einem Durchmesser von ca. 300 pm
eingesetzt. Durch die dichte Packung der Hohlfasern kénnen ca. 500 =750 Fasern/cm?
untergebracht werden und damit spezifische Stoffaustauschflichen von 1.000 —3.000 m?/m?
erreicht werden. Fiir die betriebliche Umsetzung ist damit ein héchst kompakter Stoffaus-

tauschapparat verfiigbar.

In einem weiteren Entwicklungsschritt wurden die mikroporésen Membranen beschich-
tet, sodass ein Organikiibergang mdoglichst vollstindig vermieden wird (Projektpartner Fu-
MA-Tech und AVT.CVT). Hier wurde die porése Membranfaser als Stiitzstruktur verwendet
und mit einer diinnen Schicht von Ionentauschern versehen. Die Stiitzstruktur gewihrleistet
die mechanische Stabilitit, wihrend die diinne, aktive Schicht fiir die Membranfunktion ver-

antwortlich ist, die nur Ionen mit der vorgegebenen Polaritit transportiert.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Zur Autbereitung von nickelhaltigen Prozesswissern wurden an der Phosphatierungslinie
von Opel in Riisselsheim die Spiilwisser aus der Vorabspritzung und dem Uberlauf des
Spiilbades als geeignete nickelhaltige Stoffstréme identifiziert.

Der Nickelgehalt in den Proben der Phosphatierung liegt zwischen 1.085 und 1.239 mg/1,
in denen der Vorabspritzung (ca. 1,2—1,5 m?/h) zwischen 155 und 247 mg/l sowie im
Uberlauf des Spiilbades (ca. 0,8 m?/h) zwischen 12,1 und 26,6 mg/l. Die Ergebnisse von

drei reprisentativen Probenahmen sind in der nachfolgenden Tabelle 2 aufgetiihrt.
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Tabelle 2: Metallkonzentrationen und pH-Wert an der Phosphatierungslinie

Probenahme Ni Zn Mn Fe pH-Wert

in mg/l in mg/l in mg/l in mg/l [-1
Phosphatierung
I. Probe 1085
2. Probe 1239 9 1420 D 640 D 4,4 93,2
3. Probe 1160
Vorabspritzung
I. Probe 219
2. Probe 247 2190 120 <0l D 4,2
3. Probe 155
Spiilbad
I. Probe 16,6

<

2. Probe 26.6 1,2 95,0 0,1 D 6,6
3. Probe 12,1

Die dargestellten Analysen der Inhaltsstofte erfolgten mittels ICP-OES (Inductively Cou-
pled Plasma — Optical Emission Spectrometry). Die Schwankungen der Konzentrationen
in den Spiilstufen sind durch die industrielle Fertigung bedingt. Insbesondere sind diese
abhingig vom Karosseriedurchsatz und der vorgegebenen Spiilwassermenge. Mit zunch-
mender Spiilwassermenge verringern sich die Metallkonzentrationen im Prozesswasser der

Vorabspritzung sowie im Spiilbad entsprechend dem Verdiinnungseftekt.

Systematische Laboruntersuchungen zur Nickelextraktion wurden vom BFI mit einem poro-
sen Liqui-Cel-Kontaktor der Firma Membrana und der kleinsten kommerziell verfiigbaren
GroBenordnung (2,5 x 8 inch; Membrankontaktorfliche AM=1,4 m?) durchgeftihrt. Fiir
die Technikums- und Betriebsversuche wurden kommerziell verfiigbare, pordse Kontaktoren
vom selben Typ ausgewihlt, da diese fiir eine betriebliche Anwendung eine reprisentativ
groBe Membranfliche (4 x 13 inch; Membrankontaktorfliche AM=8,1 m?) zur Verftigung
stellen. Die Entwicklung bzw. Fertigung der neu beschichteten Kontaktoren in der erfor-
derlichen Gréfenordnung war zu diesem Zeitpunkt noch nicht weit genug fortgeschritten,
sodass diese nicht in der Technikumsanlage getestet werden konnten. Als Extraktionsmittel
wurde 30 Ma.-% D2EHPA in Exxsol D80 eingesetzt und durch die Hohlfasern geférdert. Zur
moglichst vollstindigen Metallabtrennung wird ein mehrstufig geftihrter Extraktionsprozess
mit pH-Wert-Anpassung vorgegeben, da sich dieser in den Laborversuchen und spiter in den
Technikumsversuchen als geeignet in Bezug auf die Metallriickgewinnung erwiesen hat. Fur
die Bestimmung der Metalle Nickel, Mangan und Zink in den Prozesswissern wurden zahl-
reiche Analysen mittels RFA durchgefiihrt und die Uberpriifung der Endkonzentrationen er-
folgte mittels ICP-OES. Bild 4 zeigt die mobile, vom Partner IAM umgebaute Technikums-

anlage 1m BFI, die speziell fiir die Anforderung der Nickelriickgewinnung angepasst wurde.
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Bild 4: Technikumsanlage im BFI mit Membrankontaktoren zur Extraktion und Re-Extraktion (Quelle: BFI, R. Wolters)

In den Technikumsversuchen zur Extraktion wurde eine Abreinigung der Metallgehalte auf
Werte unter 20 mg/l (Nachweisgrenze RFA) erzielt. Mangan und Zink werden bei dem
anfinglich im Spilwasser vorliegenden pH-Wert von ca. 4 bevorzugt extrahiert, Nickel
wird bet hdheren pH-Werten abgetrennt. Durch die Extraktion erfolgt ein Protonenaus-
tausch — beim Ubergang der Metalle in das Extraktionsmittel wird eine entsprechende An-
zahl von Wasserstoff-Protonen in das Prozesswasser transferiert. Die Steuerung der Anlage
wurde so eingestellt, dass der Anfangs-pH-Wert 60 min konstant gehalten wird, danach
erfolgt ein Anstieg auf einen pH-Wert von 5,5 bis 6. Um auf der Prozesswasserseite ei-
nen konstanten pH-Wert zu erméglichen, wird kontinuierlich die entsprechende Menge
Natronlauge benétigt (d. h. auch bereits mit Beginn des Extraktionsvorgangs). Mittels der
Technikumsversuche wurden die Betriebsparameter identifiziert, die eine gute Riickgewin-
nung der Metalle ermdglichen. AnschlieBend wurde die Membrankontaktoranlage fiir die
Betriebsversuche zur Phosphatierungslinie von Opel in Risselsheim befordert. Die Anlage

wurde vom Anlagenbauer IAM direkt an die Produktionslinie angebunden (Bild 5).
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Bild 5: Anbindung der Membrankontaktoranlage an die Phosphatierungslinie wahrend der Betriebsversuche

(Quelle: BFI, R. Wolters)
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Bild 6: Betriebsversuche — Verlauf der Metallkonzentrationen Nickel, Mangan und Zink
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Bild 7: Typischer Verlauf der Metallkonzentration beispielhaft in Betriebsversuch V2
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In den Betriebsversuchen wurden chargenweise ca. 200 Liter Spiilwasser aufbereitet, wobei
ein Nickelgehalt von < 20 mg/] im Sptilwasser erreicht werden kann. Insgesamt wurden
1,2 m? nickelhaltiges Spiilwasser behandelt (Bild 6). Bild 7 zeigt exemplarisch die Aufberei-
tung einer Charge. Es ist zu erkennen, dass die Abtrennung der Metalle Zink und Mangan
bei dem gegebenen Anfangs-pH-Wert von ca. 4 stattfindet, wihrend die Nickelabtrennung
in einem zweiten Prozessschritt bei hherem pH-Wert erfolgt. Die vorangegangenen La-
bor- und Technikumsversuche wurden bestitigt. Bei der Re-Extraktion konnte die Nickel-
konzentration bis auf 10 g/1 in der Stripsiure autkonzentriert werden. Die Begleitmetalle
Zink und Mangan wurden ebenfalls auf Werte, die oberhalb des Niveaus im Phosphatierbad
liegen, angereichert. Der Prozess der Re-Extraktion lisst sich bedarfsspezifisch anpassen,
sodass gemill den Anforderungen sowohl héhere als auch niedrigere Konzentrationen vor-

gegeben werden kénnen.

Das Verfahren der Metallriickgewinnung aus dem Spiilwasser der Phosphatierung wurde in
den Betriebsversuchen mittels poréser Membrankontaktoren zur Extraktion und R e-Extrak-

tion somit erfolgreich nachgewiesen.

Bei der Extraktion im pordsen Kontaktor wurde jedoch ein geringer Organikiibergang durch
den Kontakt der Phasen festgestellt (ca. 50 — 150 mg/1 TOC im metallarmen Spiilwasser bei
einer Grundbelastung von etwa 10 mg/l). Zur Vermeidung des Organikiibergangs wurden
porése Membranen modifiziert. Die Herstellung dieser Membranmaterialien durch Funk-
tionalisierung der Hohlfasern erfolgte durch den Projektpartner FuMA-Tech. Zu diesem
Zweck wurden Funktionsschichten auf Basis von sulfoniertem Polyetheretherketon (SPEEK)
entwickelt und auf Hohlfasermembranen vom Typ Accurel®PP S6/2 (Fa. Membrana) sowie
in einer spiteren Projektphase auf Hohlfasermembranen vom Typ VM-HFEM-D1/140702
sowie VM-HFM-D1-15/121104 aufgebracht.

In verschiedenen Versuchsreihen wurden zunichst die Sulfonierungsreaktionen derart ange-
passt, dass die IEC-Werte der SPEEK-Beschichtung sehr genau eingestellt werden konnten.
AnschlieBend wurden die Lésungen auf SPEEK-Basis beziiglich der Konzentration so ge-
wihlt, dass eine moglichst effektive Infiltration der pordsen Struktur der Hohlfasern erzielt
wurde. Die Fasern wurden dann mit den verschieden konzentrierten Lésungen beschichtet
und die Ausprigung dieser Funktionsschichten mittels Rasterelektronenmikroskopie (REM)
untersucht. Die REM-Untersuchungen zeigten neben der Ausprigung der oben aufliegen-
den Schichten auch Einblicke in die Porenstruktur, wobei sich die Eindringtiefe der Be-
schichtungslésungen visuell nachvollziehen lisst. Basierend auf diesen Ergebnissen wurden
die Lsungen angepasst und die Beschichtungstechnik verfeinert. In Bild 8 ist die Funktions-
schicht dargestellt, die in das Innere der Porenstruktur eingedrungen ist und diese auskleidet.
Durch die Anpassung der Konzentrationen in den Lésungen konnte eine sehr gute Infiltra-

tion in die tieferen Strukturen der Hohlfasermembran erreicht werden.
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Bild 8: Auskleidung der Oberfliche und Porenstruktur mit der Funktionsschicht auf Basis von SPEEK

(links ohne Beschichtung / rechts mit SPEEK-Beschichtung) (Quelle: FuMA-Tech, M. Jeske)

Die funktionelle Schicht verschlieBt die Struktur nicht véllig, es wird vielmehr eine homo-
gene Auskleidung insbesondere der Poren erzielt. Dies schrinkt die Penetrierung durch die
jeweilige Losung in die Membranstruktur nicht ein, da sich keine komplett durchgehende
Barriere der Funktionsschicht ausbildet. Die Schichten mit den funktionellen Sulfonsiure-
gruppen unterstiitzen den selektiven Transport der Nickelionen durch das weiterhin zu-
gingliche Porengefiige der Hohlfasermembran. Durch weitere Optimierung der Beschich-
tungsparameter oder mehrfache Beschichtung ist die Dichtigkeit dieser Schicht gezielter

einstellbar und Transporteigenschaften sowie Selektivitit kénnen verbessert werden.

Die neuentwickelten Hohlfasermembranen wurden in Testrethen beim Projektpartner
AVT beziiglich der Leistungstihigkeit und der Trenneigenschaften untersucht. Dazu wur-
den sowohl Modelllosungen als auch Originallésungen aus den Phosphatierbidern des

Projektpartners Opel AG in Riisselsheim verwendet.

Anhand eines Optionsbaums wurden zunichst fiir D2ZEHPA die Losemittel Decanol, Exxsol
D80 und Octan als prinzipiell geeignet zur Nickelextraktion bewertet. Beste Extraktionser-
gebnisse flir Nickel ergaben zwar Versuche mit Decanol. Dieses Losemittel wurde im Laufe
der Untersuchungen jedoch ausgeschlossen, da die Versuche zur Riickextraktion im Mem-
brankontaktor keine zufriedenstellenden Ergebnisse lieferten. Das Losemittel Octan wurde
nicht bevorzugt, da es keinen Vorteil gegeniiber Extraktion mit Exxsol bietet und deutlich
teurer ist. Fiir das Extraktionsmittel D2EHPA wurde anhand von Testrethen der AVT fest-
gestellt, dass eine Konzentration tiber 30 Ma.-% im Losemittel keinen Vorteil bei der Me-
tallabtrennung bietet (Bild 9). Eine Verringerung der Konzentration fiihrte zu schlechteren

Extraktionsraten.
Die mit den Funktionsschichten modifizierten Einzelfasermembranen zeigten einen verbes-

serten Organikriickhalt. Die Untersuchungen zum Riickhalt der Organik (TOC-Wert) in

grofleren 50-Fasermodulen konnten diesen positiven Trend bestitigen (Bild 10). Die Versu-
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che mit innen und auBlen beschichteten Membranen ergaben einen bis zu 60 % geringeren
Anstieg des TOC-Werts (hoherer Organikriickhalt) als die unbeschichteten Membranfa-
sern. Die Versuche mit beschichteten Membranfasern zeigten auch, dass nur ein zweistufiger
Prozess mit einer Anpassung des pH-Wertes eine vollstindige Nickelextraktion ermoglicht,
wobei das Nickel selektiv abgetrennt werden kann. Fiir alle Fasertypen sind weitere Optimie-
rungsschritte zur Verbesserung der Trenneigenschaften und der Selektivitit méglich, insbe-

sondere um eine dichtere SPEEK-Schicht mit einem héheren TOC-Ruiickhalt zu generieren.

Auf Basis eines Modells ftir den Stoffiibergang konnten die Versuchsergebnisse in guter Nihe-

rung u.a. mithilfe eines pH-Wert abhingigen Extraktionsparameters wiedergegeben werden.
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Bild 9: Vergleich des Konzentrationsverhiltnisses des Nickelions fiir verschiedene D2EHPA-Konzentrationen
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Bild 10: Reduktion des TOC-Gehalts durch Beschichtung von Membranfasern mit SPEEK (50-Faser-Modul)
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Verfahrenskonzept zur Metallriickgewinnung

Das entwickelte Konzept zur Metallriickgewinnung ist in Bild 11 dargestellt. Die Metalle
aus der Vorabspiile werden mittels Membranextraktion zunichst in das Extraktionsmittel
und anschlieBend tiber einen zweiten Membrankontaktor als Konzentrat in eine Siure tiber-
fithrt. Vorzugsweise gibt man fiir die Aufkonzentrierung Metallkonzentrationen vor, die
auch im vorhandenen Prozessbad vorliegen. Bei einer Trikationenphosphatierung werden
nach diesem Verfahren Nickel, Mangan und Zink zurtickgewonnen. Um die Metalle in das
Phosphatierbad zuriickzufiihren, wird als Stripmedium bevorzugt Phosphorsiure ausgewihlt.
Zusitzlich lisst sich neben der Vorabspiile das Prozesswasser aus der nachfolgenden, ersten
Spiilstufe behandeln, wobei hier die zuriickgewonnene Menge an Metallen aufgrund der

niedrigeren Konzentrationen geringer ausfillt.

Trikationen-
. Phosphorsaure
phosphatierung
l J Spuilwasser Spulwasser
Karosserien J' KTL
. Phosphatierbad i ) (Lackierung)
r———p| Vorabspiile [ SpUlbad |e—
Phosphor-
Metall- Metallriickgewinnung saure
—
konzentrat (Membrankontaktor)
v
Phosphat- metallfreies Abwasser
schlamm
Abwasserbehandlungs- Kanal
—>
anlage

Bild I I: Verfahrenskonzept zur Metallriickgewinnung aus Prozesswissern der Phosphatierung

Wirtschaftlichkeit
Die wirtschaftliche Bewertung des Verfahrensprinzips ist signifikant von den Rahmenbe-

dingungen abhingig und insbesondere von den stark volatilen Rohstoftpreisen der Metalle.

Im Rahmen der Untersuchungen zur Wirtschaftlichkeit wurden in Zusammenarbeit mit
der Begleitforschung die eingehenden und austretenden Inputstréme erfasst (IST-Zustand)
und mit den Stoffstromen nach erfolgreicher Bearbeitung des Forschungsprojekts an der
Linie verglichen. Es ergibt sich fiir die Aufbereitung des Spiilwassers exemplarisch eine
Riickgewinnung von Metallen in Hohe von 2.400 kg/a Nickel, 1.500 kg/a Mangan und
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2.500 kg/a Zink. Dies entspricht bei einem Nickelpreis von 14.000 USD/t (Stand 2014)
und der Moglichkeit der Riickfithrung in den Prozess einem potenziellen Ertrag von
25.200 EUR/a. Entsprechend ergeben sich auf das jeweilige Metall bezogen fiir Mangan
und Zink Ertrige in Hohe 2.600 bzw. 3.700 EUR /a. Berticksichtigt man, dass das Spiilwas-
ser nahezu metallfrei in die Abwasserbehandlung geleitet werden kann, verringert sich die
zu entsorgende Abwassermenge um bis zu 16.000 m?/a und es ergeben sich bei Abwasser-
kosten von 2 EUR/m? zusitzliche Einsparungen in Héhe von 32.000 EUR /a.

Bei beschichteten Membrankontaktoren und unter der Annahme, dass hier der Organikiibergang
vermieden werden kann, lisst sich ein Teil des Spiilwassers in einer Spiilkaskade wieder nutzen. Bei
0,8 EUR/m? Frischwasserkosten entspricht dies Einsparungen von max. 12.800 EUR /a. Ins-
gesamt lisst sich so eine jihrliche Kosteneinsparung von < 77.300 EUR abschitzen. Gleich-
zeitig fallen bei Realisierung des Konzepts Anlagenkosten in Hohe von etwa 215.000 EUR
an (Annahme: Scale-up um Faktor 10). Die Amortisationszeit liegt somit bei ca. drei Jahren,
wobel zusitzlich eine 6kologische Wertschopfung durch die Vermeidung der Dissipation von

Nickel (sowie Mangan und Zink) in die Umgebung bzw. in den Deponieschlamm vorliegt.

Da der Nickelpreis sehr volatil ist, handelt es sich bei der Abschitzung der Amortisations-
zeit um eine Momentaufnahme, die abhingig vom Metallpreis deutlich positiver, aber auch

schlechter ausfallen kann.

Bei der Betrachtung der Wirtschaftlichkeit wurde angenommen, dass das Extraktionsmittel
durch den Phasenkontakt nicht in das Abwasser tibergeht, sondern die Kosten bei Kreislautbe-
trieb (mit Extraktion und Aufbereitung des Extraktionsmittels) zunichst nur einmalig bei In-
betriebnahme der Anlage anfallen. Des Weiteren lisst sich aktuell noch keine belastbare Aus-
sage zur Membranstandzeit treffen; fiir konkrete Abschitzungen ist der lingerfristige Betrieb
einer Demonstrationsanlage notwendig. Die Phosphorsiure, die als Stripsiure benotigt wird,
verhilt sich in dem Verfahrenskonzept kostenneutral, da die Siure alternativ zum Neuansatz

des Phosphatierbades mit neuwertigem Trikationen-Konzentrat bendtigt wird.

4. AUSBLICK

Ressourceneffizienz
Die Betriebsversuche zeigten exemplarisch, dass sich die Wertmetalle Nickel, Mangan und
Zink aus dem Spiilwasser von Phosphatierungen zurtickgewinnen lassen. Diese Wertmetalle

sind ohne Riickgewinnung verloren und werden aktuell in Deponieschlamm tiberfiihrt.

Der Ressourcenverbrauch der eingesetzten Wertmetalle verringert sich um etwa 2.400 kg/a
Nickel, 1.500 kg/a Mangan und 2.500 kg/a Zink pro Linie bei Umsetzung der Techno-
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logie. Deutschlandweit ist von einer Einsparung von ca. 50 t/a Nickel und Zink sowie
30 t/a Mangan auszugehen, jeweils unter der Voraussetzung eines identischen Betriebs der
Linien und vergleichbarer Rahmenbedingungen. Dabei wurde die Ubertragung auf insgesamt
20 Linien angenommen. Die 6konomische Wertschdpfung liegt bei 1.270.000 EUR/a (laut

Berechnung der Begleitforschung dieser Férdermafnahme).

Die Kosteneinsparungen durch die Prozessoptimierung fiihren bei Umsetzung des Konzepts
zu einer Stirkung des Wirtschaftsstandorts Deutschland und somit auch zu einer Sicherung
deutscher Arbeitsplitze — einerseits in den produzierenden Betrieben der Automobilindustrie
und andererseits bei Anlagenbauern und Membranherstellern, die diese neuartige Techno-

logie vertreiben.

Eine Ubertragung auf weitere Anwendungen fiir metallhaltige Spiil- und Prozesswisser ist
moglich. Das Verfahren ist dann wirtschaftlich sinnvoll, wenn es sich um ausreichend hohe
Konzentrationen (bspw. > 100 mg/1) eines Metalls mit hohem Rohstoftpreis handelt. Hierzu
zihlt Nickel, d. h. das Verfahren kénnte bspw. auch bei der Vernickelung in der Galvanoin-
dustrie eingesetzt werden. Durch Anpassung des Extraktionsmittelsystems kénnen prinzipi-
ell auch andere Wertmetalle (wie bspw. Silber, Gold) abtrennt werden, die bislang tiber das
Prozesswasser verloren gehen. Uber eine mogliche Umsetzung des Verfahrens entscheidet

jeweils eine Kosten-Nutzen-Analyse.

Fiir die Verfahrensentwicklung im Rahmen des Forschungsvorhabens besitzt das BFI ein
europiisches Patent (,,Vorrichtung und Verfahren zur selektiven Abtrennung zumindest
eines Metalls aus einem Phosphatierungsbad®), wodurch die genannte Anwendung fiir eine
spitere betriebliche Umsetzung und fiir die spitere Vervielfiltigung der Technologie ge-
schiitzt werden soll [EP 2014].

Weiterer Entwicklungsbedarf ist fiir den Einsatz beschichteter Membrankontaktoren gege-
ben. Die Herstellung von Membranen mit einer zunechmend dichteren Schicht wiirde den
Organikiibergang minimieren bzw. vorzugsweise vollstindig vermeiden. Auf Basis geeignet
beschichteter Membranfasern ist dann ein Kontaktor mit der erforderlichen Austauschfliche

(ca. 10 m?) herzustellen und in einem Pilotvorhaben zu untersuchen.
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoff

Zielwertstoff im r*-Projekt EcoTan

Cr

Die Lederherstellung basiert zu tiber 90 % aut der Nutzung von Chrom-III-Salz als Gerbstoff.
Ein groBer Teil des Chroms wird dabei nicht im Leder gebunden, sondern tiber das Abwasser
emittiert. Da Chrom zu den wirtschaftsstrategischen Metallen mit begrenzter Reichweite
gehort, wurde im Rahmen des Projekts EcoTan eine signifikante Einsparung dieses Metalls
fokussiert.

Das Ziel des Projektes lisst sich in zwei Schwerpunkte gliedern. Zum einen soll ein am
Fraunhofer-Institut UMSICHT entwickeltes, vollkommen neuartiges chrombasiertes, aber
chromabwasserfreies Gerbverfahren weiterentwickelt werden und zum anderen soll ohne die
Emission von chromhaltigem Abwasser die jihrlich eingesetzte Menge an Chromgerbstoft
von 500.000t signifikant gesenkt werden. Weiterhin soll durch die ErschlieBung eines
pflanzlichen Gerbstoffreservoirs eine Substitution von Chrom als Gerbstoft erfolgen.

An der Entwicklung des Gerbprozesses unter dem Einfluss verdichteten Kohlendioxids wa-
ren die Projektpartner Fraunhofer UMSICHT, Lanxess und die Lederfabrik Heinen beteiligt.
Fraunhofer UMSICHT hat die Gerbung unter Kohlendioxideinfluss durchgefiihrt. Hierfiir
sind speziell fiir die Gerbung hergestellte Hochdruckanlagen verwendet worden. Lanxess
und Heinen haben alle Hiute fiir die Gerbung vorbereitet (enthaaren, spalten, pH-Wert
verindern etc.) und die Leder zu marktiiblichen Ledern weiterverarbeitet (firben, fetten,
diinnschneiden, teilweise prigen, beschichten, hydrophobieren etc.), analysiert und getestet.
Grundlegende Idee war es, Gerbstoft aus Pappelrinde zu gewinnen und damit Chrom im
Gerbverfahren zu substituieren. Vattenfall hat in den Regionen um Berlin 2.000 ha Pappel-
plantagen zur Biomassegewinnung angelegt. Die Pappeln werden auf Kurzumtriebsplantagen

(KUP) in Zyklen von 4 Jahren (Pflanzung bis Ernte) gefillt und dann in Form von Hackschnit-
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zeln in Biomassekraftwerken energetisch verwertet. Da die Rinde jedoch einen schlechten
Brennwert aufweist, ist sie fiir die thermische Verwertung irrelevant. Untersuchungen bei
Fraunhofer UMSICHT haben gezeigt, dass vor allem die Rinde von Pappeln gerbstofthaltig
ist. Ziel eines Teils des Projektes war es daher, die Nutzung der Rinde zur Extraktion von
Gerbstoften zu untersuchen, um damit die Wertschépfung pro Flicheneinheit Pappelplan-
tage zu steigern und gleichzeitig Chromgerbstoft zu substituieren. Vattenfall AG stellte fiir
das Projekt den Rohstoft Pappel bereit. Das Fraunhofer UMSICHT und die Ruhr-Univer-
sitit Bochum (RUB) haben damit die Extraktion der Rinde und die Gerbstoffaufbereitung
bis hin zur Anwendung in der Gerbung durchgefiihrt. Die Hiute wurden wiederum von
Lanxess und Heinen speziell vorbereitet sowie die Leder zum Endprodukt verarbeitet und
analysiert. Der Partner Phytowelt hat den Gerbstoff modifiziert, um eine hohere Anbindung
des pflanzlich basierten Gerbstoffs an das Hautkollagen zu ermdglichen.

Das Projekt hat gezeigt, dass tiber die Gerbung mit pflanzlichen Gerbstoften eine signifikant
hohe Menge an Chrom eingespart werden kann. Die Ergebnisse des zweiten Verfahrenswe-
ges haben gezeigt, dass eine Substitution grundsitzlich durch die Verwendung von Pappel als

Gerbstofttriger moglich ist.

I. EINLEITUNG

Die Gerbereiindustrie produziert jihrlich ca. 2.200 km? Leder (dies entspricht ungefihr 50 %
der Fliche des Ruhrgebiets) unter Verwendung von Chromgerbstoften zur Produktion von
tiber 90 % aller Leder.

Ziel des Gerbprozesses ist es, hochgradig fiulnisanfillige, rohe Hiute oder Felle zu einem
haltbaren Material, dem Leder, zu verarbeiten. Das Gesamtverfahren beinhaltet zahlreiche
komplexe chemische Reaktionen und mechanische Bearbeitungsschritte. Der Gerbschritt
bildet dabei die grundlegende Prozessstufe, durch die das Leder haltbar wird und seine we-
sentlichen Merkmale erhilt. Bei der Gerbung gelangen Gerbstofte in die Haut, die fiir eine
Briickenbildung zwischen den Hautkollagenen und dem Gerbstoft sorgen. Auf diese Weise
vernetzt sich die Haut noch stirker als im Ursprungszustand und wird haltbar und stabil.
Das Fraunhofer-Institut UMSICHT hat ein neues Verfahren entwickelt, das es erméglicht
tiber 95 % des chromkontaminierten Abwassers und somit bis zu 50 % des zu verwendenden
Chromgerbstoffs gegeniiber konventionellen Verfahren einzusparen.

Erstmals wird beim neuen Gerbverfahren Wasser durch verdichtetes Kohlendioxid substitu-
tert. Hierfiir ist eine neue Anlagen- und Verfahrenstechnik entwickelt worden. Durch die
Verwendung verdichteten Kohlendioxids lisst sich zum einen der pH-Wert, der entschei-
dend fiir den Gerberfolg ist, druckinduziert steuern. Zum anderen diffundieren die fiir den
Gerberfolg essenziellen Chromionen durch einen durch Kohlendioxid vereinfachten Stoff-
transport schneller durch die kollagene Struktur der Haut. Dartiber hinaus kann bis zu 50 %
des einzusetzenden Chroms gespart werden, indem nur genau so viel Chrom verwendet

wird, wie sich in der Haut binden kann.
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Um eine moglichst groe Menge an Chromgerbstoft einsparen zu kénnen, wurde das r*~Pro-
jekt EcoTan in zwei Themenschwerpunkte gegliedert:

— die Minimierung der Chrommenge im Chromgerbprozess sowie

— die Substitution von Chrom durch die Verwendung pflanzlicher Gerbstofte aus heimischen

Holzern und Kombinationsgerbung von synthetischen und vegetabilen Gerbstoften.

Im Fokus der bisherigen Untersuchungen standen die Reduzierung der Prozessdauer und
die Einsparung chromkontaminierten Abwassers. Als vollkommen neuartig einzuschitzendes
Ziel dieses Vorhabens bzgl. der Reduktion der Chrommenge im Gerbprozess ist die Redu-
zierung des nicht gebundenen Chroms im Leder. Unterstiitzt wird die Einsparung an Chrom
durch die weitere Verringerung der Chrommenge im Abwasser.

Die Extraktion von pflanzlichen Gerbstoftfen aus dem regional verftigbaren Holz der Pap-
pel ist als vollkommen neuartiger Forschungsansatz zu bezeichnen. Die grundlegende Idee
ist eine Verbesserung entlang der Produktionskette, beginnend beim Gerbstoft. Die Vege-
tabilgerbstoffe werden bisher zu einem GroBteil in Stidamerika hergestellt und von dort
aus verschiftt. Ziel des Vorhabens ist daher die Gewinnung von pflanzlichem Gerbstoftf aus
curopiischen Hélzern. Vattenfall will daftir bis 2020 jihrlich 200.000 t Pappelholz fiir die
thermische Verwertung ernten. Somit fallen jihrlich 20.000 t Rinde an, die ftir die ener-
getische Verwertung nicht geeignet sind, aber als Gerbstofflieferant dienen konnen. Auf
diese Weise wird eine Kaskadennutzung (von der energetischen Nutzung hin zur stofflichen
Nutzung als Gerbstoft) méglich. Das Konzept kann auch auf andere gerbstofthaltige europi-
ische Holzer wie Kastanie, Birke, Sumach etc. tibertragen werden. Durch die Substitution
von strategischen Metallen wie z. B. Chrom kann eine Losldsung vom Import gelingen.
Durch pflanzliche Gerbung ist es somit moglich, anorganische durch organische Materialien
zu substituieren. Das Ziel der kohlendioxidunterstiitzten Gerbung ist die Verwendung der
durch Extraktion gewonnenen, vegetabilen Gerbstoffe und eine signifikante Prozessverbes-
serung durch gesteigerte Diffusion von geldsten Gerbstoftkomponenten und nicht 16slichen,
tilllend wirkenden Partikeln. Gerade die fiir das Produkt Leder wichtigen Partikel sind im
konventionellen Prozess nur mit groBem Aufwand in die Haut einzubringen. Die kohlendi-
oxidunterstiitzte Gerbung soll dieses Problem minimieren und den Einsatz an Gerbstoft sig-
nifikant senken. Die von dem Projektpartner Phytowelt zu entwickelnden Enzyme sollen die
Vorteile des neuen Verfahrens unterstiitzen. Die Enzyme vernetzen die 16slichen Gerbstoft-
bestandteile (Tannine) zusitzlich und sollen eine Anbindung der fiillenden Partikel an die
Kollagenmatrix ermdoglichen. Dies ist im konventionellen Prozess bisher kaum moglich.
Die Kombination der beiden Schwerpunkte des Vorhabens macht das Verfahren fiir eine
grofle Zahl von Anwendern noch attraktiver. Das Einsparungspotenzial an Chrom kann
nicht nur gegentiber dem Stand der Technik, sondern auch im Vergleich zum Stand der
Wissenschaft (das von Fraunhofer UMSICHT entwickelte chromabwasserfreie Verfahren)

signifikant gesteigert werden.
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2. VORGEHENSWEISE

Die Aufgabe von Fraunhofer UMSICHT, Lanxess und Heinen bestand in der Reduzierung
und Optimierung des Chromgerbstoffeinsatzes bei der kohlendioxidintensivierten Gerbung.
Die Partner sollten ihre jeweilige Expertise in der Hochdruckgerbung und der konventio-
nellen Gerbung einsetzen. Es sollte im Gerbschritt gepriift werden, wie eine nahezu vollstin-
dige Bindung und damit eine optimale Ausnutzung des eingesetzten Gerbstoffes verwirk-
licht werden kann. Lanxess und Heinen sollten die zu gerbenden Hiute vorbereiten und
zu fertigen Ledern verarbeiten. Durch diese aufwendige Vorgehensweise sollte sichergestellt
werden, dass die Verfahrensentwicklung aussagekriftige Ergebnisse liefert. Die Qualititsbe-
urteilung der erzeugten Leder erfolgte sowohl bei Heinen als auch in der Versuchsgerberei
von Lanxess.

Die zweite Aufgabenstellung war die Substitution von Chromgerbstoffen durch vegetabile
Gerbstoffe. Die Aufgaben von UMSICHT umfassten die Verwendung der an der Ruhr-Uni-
versitit Bochum hergestellten pflanzlichen Gerbstoffextrakte im CO,-beaufschlagten und im
konventionellen Gerbprozess. Dies sollte im Labor-, Technikums- und PilotmaBstab erfol-
gen. Die Priparation bzw. Vorgerbung der Hiute vor allem mit synthetischen Gerbstoften,
die Versuchsbegleitung, die Nachgerbung, Zurichtung und Qualititsbeurteilung erfolgte
durch und mit Lanxess und Heinen.

Die Aufgaben des Lehrstuhls fiir verfahrenstechnische Transportprozesse an der RUB um-
fassten die Planung und den Aufbau einer Hochdruckextraktionsanlage zur Extraktion der
KUP-Pappelrinden, die Entrindung der KUP-Biume und Konditionierung der Rinden und
die Herstellung von Pappelextrakten. Bei der Pappelrindenextraktion lag ein besonderer
Fokus auf der mit CO,-Druck-beaufschlagten Extraktion der Pappelrinde. Die KUP-Biume
wihlte die RUB in Absprache mit Vattenfall aus.

Das von Phytowelt im Rahmen von EcoTan bearbeitete Teilprojekt ,,Enzymentwicklung*
umfasst zwei Aspekte: Zum einen die Bereitstellung von Pappelbiomasse zur vergleichen-
den Untersuchung der Tannine durch die Projektpartner und zum anderen die Durchfiih-
rung von Proof-of-Concept-Arbeiten, welche die Erzeugung verbesserter Gerbstofte mit-
tels enzymatischer Funktionalisierung zum Ziel hatten. Die Evaluierung der enzymatischen
Gerbstoftfunktionalitit stellte hierbei die Hauptaufgabe dar.

Vattenfall lieferte Holzer aus KUP zur Gewinnung von gerbstofthaltigen Pflanzenextrakten
und zur Erhebung von KUP-spezifischen Massenbilanzen. Aulerdem entwickelte Vattenfall
ein Anbaukonzept, welches die Maximierung der Gerbstoffertrige aus KUP zum Ziel hatte.
Entscheidend fiir die Umsetzung der Technologie bis in den vorindustriellen MaBstab war
die Nutzung einer vollkommen neuen Anlagentechnik bei Fraunhofer UMSICHT. Zentra-
les Element der Anlagentechnik ist ein Hochdruckbehilter, in dem sich das Leder rotierend
bewegen muss. Die Rotation beruht auf den Erfahrungen mit der konventionellen Verfah-
rensweise und ist fiir die Hochdrucktechnik erstmals adaptiert worden. Das Verfahren ist
vom Labormaf3stab mit einem Behiltervolumen von 63 ml tiber den TechnikumsmaBstab

mit einem Behiltervolumen von 20 1 bis in den vorindustriellen MaBstab mit einem Behil-
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tervolumen von 1.700 1 entwickelt worden. In der 1.700-1-Anlage lassen sich bis zu einer

halben Tonne Leder pro Batch verarbeiten.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Zusammenfassung der Ergebnisse | TechnikumsmaBstab — 20-1-Anlagenvolumen

Die Verwendung von Chromgerbstoff und anderen Chemikalien sollte signifikant redu-
ziert werden. Damit wird entstehendes Abwasser und der Chemikaliengehalt des Abwassers
reduziert. Die grundsitzliche Idee war, einen Teil der in den zu gerbenden Hiuten enthal-
tenen Fliissigkeit auszupressen und diese Fliissigkeit als Basis fiir die Gerblésung zu nutzen.
Es zeigte sich, dass genau so viel Gerbstoft in der abgepressten Fliissigkeit geldst werden
kann, dass eine ausreichend hohe Chrommasse im ,,Wet-blue* (nasse, mit Chrom gegerbte
Haut; Zwischenprodukt im Gerbprozess, das weiterverarbeitet werden muss, um Leder zu
werden (Fettung, Firbung, Beschichtung etc.)) gebunden werden kann. Eine Kombination
verschiedener Parameter fithrte dabei zu einem optimalen Ergebnis. Der pH-Wert der Haut
vor der Gerbung sollte einen Wert von pH 4 nicht unterschreiten. Die Haut wird in diesem
Zustand PickelbléBe genannt. Ein optimales Ergebnis wurde bei einer auf das Gewicht der
PickelbléBe bezogenen Masse an Chromgerbstoff von minimal 4,5 Gew.-% (ca. 3 Gew.-%
bezogen auf das Gewicht nach dem Aschern, das in der Branche {iblicherweise verwendet
wird) erzielt. Die Gerbzeit betrug 4 h bei einem Druck von 60 bar.

Bei allen Prozessen ist keine Gerblésung im Autoklaven zurtickgeblieben. Somit ist das Ver-
fahren abwasser- bzw. flottenfrei. Die Bestimmung des mit Wasser aus dem ,, Wet-blue* aus-
waschbaren Anteil an Chrom hat Werte zwischen 700 und 1.100 mg Chrom pro Kilogramm
,, Wet-blue* ergeben.

Zusammenfassung der Ergebnisse | vorindustrieller MaBstab —
1.700-1-Anlagenvolumen

Im Technikumsmalstab konnte bei einem minimalen Druck von 60 bar und einer Gerbzeit
von 4 h qualitativ hochwertiges ,,Wet-blue* hergestellt werden. Fiir die Gerbung wurde die
BlsBe auf einen pH-Wert von pH 4 eingestellt und es wurden 4,5 Gew.-% Chromgerbstoff
eingesetzt. Ein Chromgehalt von 3,2 bis 3,5 Gew.-% wurde erzielt. 700 bis 1.100 mg Chrom
pro Kilogramm ,,Wet-blue* konnten ausgewaschen werden.

Es konnte demonstriert werden, dass die im Technikumsma@stab entwickelten Parameter im
PilotmaBstab angewendet werden konnen. Dariiber hinaus konnte gezeigt werden, dass der
Druck auf 30 bar und die Gerbzeit auf 3,5 h reduziert werden konnte. Rinderbl68en eines
Querschnitts von 1,7 bis 3,9 mm und ungespaltene Kilberbl6Ben mit einem Hautquerschnitt
von {iber 8 mm wurden zu qualitativ hochwertigen Ledern gegerbt. Es wurde ein Chromo-
xidgehalt von 3,1 bis 4,3 Gew.-% im Leder gebunden. Dieser Gehalt konnte gezielt durch die

Variation der eingesetzten Gerbstoffmenge und des pH-Wertes eingestellt werden. Die Ver-
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suchsreithen haben gezeigt, dass ein pH-Wert der zu gerbenden BléBen von tiber pH = 3,9
zu einer hohen Auswaschstabilitit des Chroms und einem hohen Chromgehalt in der ,,Wet-
blue“~Losung fiihrt. Es konnte nachgewiesen werden, dass die Menge an auswaschbarem
Chrom auf unter 500 mg/kg reduziert werden kann. Die Auswaschstabilitit konnte somit
gegeniiber dem TechnikumsmaBstab nochmals reduziert werden.

Die im Vergleich zu den im Technikumsmalstab erzielten Ergebnissen nochmals verbes-
serten Messwerte bzgl. Chromgehalt der ,,Wet-blue® und Auswaschstabilitit des Chroms
sind vor allem auf den verbesserten Stofftransport zurtickzufiihren. Die Walkung der Haut
und die damit verbundenen Pump- und Saugeftekte férdern den Stofftransport. Somit kann
bei nochmals verkiirzter Gerbzeit und nochmals reduziertem Druck ein, bezogen auf den
Chromgehalt, gleichwertiges, qualitativ hochwertiges Leder hergestellt werden. Die auf das
Niveau hochwertiger industriell erzeugter Leder gesteigerte Qualitit wird vor allem im Er-
scheinungsbild der ,,Wet-blue®, der Crust (nahezu fertiges Leder, optisch kaum von fertigem
Leder zu unterscheiden, aber vor allem noch nicht oberflichlich beschichtet und somit kann
jeder oberflichliche Fehler einfach detektiert werden) und der fertig zugerichteten Leder
sichtbar. Die ,,Wet-blue* zeigen eine homogene Blaufirbung bzgl. der Fliche sowie bzgl. des
Hautquerschnitts. Sowohl am ,,Wet-blue®, wie auch am Crust konnte ein festes und feines
Narbenbild festgestellt werden. Es kam zu keinem oberflichlichen Schrumpfen des Narbens
und es konnte keine irreversible Faltenbildung detektiert werden. Die Weichheit der Leder
entsprach Standardledern. Simtliche Nachgerb- und Zurichtsubstanzen konnten im indus-

triell tiblichen Vorgehen appliziert werden.

Gewinnung des Rohstoffes ,,Pappelrinde**

Nach einem zuvor von der RUB und von Vattenfall festgelegten Anforderungsprofil hat
Vattenfall die jeweilige KUP ausgewihlt, geeignete Biume ausgesucht und gefillt und den
Transport der Biomasse organisiert. Je nach Bedarf wurden die Biume von Vattenfall mar-
kiert, entastet und zugeschnitten und einzelne KUP-Flichen fiir das BMBF-Projekt EcoTan
reserviert.

Zur Gewinnung der Pappelrinde wurden die KUP-Stimme manuell entrindet. Die Rinde
fiel hierbe1 in Rindenstreifen von bis zu 300 mm Linge und 15 mm Breite an. Da die Stim-
me von 1- bis 4-jihrigen KUP-Pappeln maximale Stammdurchmesser von ca. 100 mm und
eine Rindendicke von 1 bis 4 mm (im feuchten Zustand) aufweisen, konnten existierende
Entrindungstechnologien zur Entrindung der Stimme nicht eingesetzt werden. Die Gewin-
nung der Pappelrinde stellte sich dadurch als sehr zeit- und arbeitsintensiv dar.

Fiir die meisten Versuchsrethen wurden Pappeln der Sortenmischung ,,Max 1, Max 3 und
Max 4 eingesetzt. Das Alter der Pappeln betrug, abhingig von der jeweiligen Versuchsreihe,
1 bis 4 Jahre. Der Erntezeitpunkt wurde nach Bedarf variiert. Alle KUP-Biume stammten aus
dem 1. Umtrieb. Der 1. Umtrieb geht immer mit einem geringeren Biomasseertrag einher als
die folgenden Umtriebe. Grund hierfiir ist vor allem, dass im ersten Umtrieb ein Stamm pro

Setzling aufwichst und in den folgenden Umtrieben mehrere Stimme aufwachsen.
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Nach der Entrindung wurde die noch feuchte Pappelrinde fiir die meisten Versuchsreithen
getrocknet. Die Rinde wurde auf dem Hallenboden an der Luft getrocknet. Jede Stammlie-
ferung entsprach einer Charge, sodass die zugehérigen Rindenchargen nach der Trocknung
separiert voneinander in Boxen gelagert und nach Bedarf fiir die jeweiligen Versuchsreithen
ausgewihlt wurden.

Fiir die Extraktionen wurde die Rinde konditioniert. Es wurde der Trocknungsgrad, d. h.

die Rindenfeuchte und der Zerkleinerungsgrad der Rinde variiert.

Bilanzierung der Gerbstoffextrakte aus KUP-Rinde

Im Rahmen des EcoTan-Projektes konnte gezeigt werden, dass aus KUP-Pappelrinde
gerbstofthaltige Extrakte gewonnen werden konnen, die fiir den Einsatz in der Lederher-
stellung geeignet sind.

Um den Ertrag des Pappelextrakts pro Hektar KUP berechenbar zu machen, wurde die an-
fallende Stammrinde pro Hektar Pappel-KUP mittels Erntestichproben (1. Umtrieb, 4-jih-
rig) bilanziert, Massenbilanzen bzgl. verschiedener Massenstrome tiber den gesamten Extrak-
tionsprozess erhoben und Gerbstoffgehalte analysiert und berechnet. Fiir eine Pappel-KUP
(1 ha, 1. Umtrieb, 4-jihrig) wurde eine gesamte Extraktmasse (atro) von ca. 650 kg mit einer
enthaltenen Gerbstoffmasse von 55 bis 90 kg bilanziert.

Die vorgenommene Bilanzierung gilt nur in Bezug auf 4-jihrige KUP im 1. Umtrieb. Bei
Pappeln aus einem ,,hoheren Umtrieb als dem 1. Umtrieb wird von einer Steigerung der
Biomasseertrige ausgegangen, die in héheren Extraktertrigen resultieren wiirden.

Bei Identifikation weiterer Wertsubstanzen im Spektrum der extrahierbaren Nichtgerbstoffe
im Pappelextrakt ist eine Fraktionierung des Extraktes voraussichtlich wertschépfend. Durch
die Extraktfraktionierung kénnten zukiinftig ein gerbstofthaltiges Extrakt mit hoherem
Gerbstoffgehalt und mindestens ein weiteres Extrakt mit der entsprechenden Wertsubstanz

gewonnen werden.

Verwendung des Pappelgerbstoffes im Gerbprozess

UMSICHT testete die an der RUB hergestellten Pappelrindenextrakte in verschiedenen
Gerbprozessvarianten in Zusammenarbeit mit Lanxess und Heinen.

Der hergestellte Pappelgerbstoff wurde tiberwiegend in Kombination mit Glutardialdehyd
oder Austauschgerbstoffen oder anderen pflanzlichen Extrakten oder mit Chromsalzen in
der Gerbung eingesetzt. In den Gerbungen wurden in Bezug auf das Hautgewicht zwischen
3 und 50 Gew.-% Pappelextrakt der Flotte (= fliissige, wasserbasierte Fliissigphase) zugege-
ben. Die Schrumpfungstemperaturen betrugen zwischen 72 und 100 °C. Dies ist ein indus-
triell iiblicher Wert und kann somit als Erfolg eingeschitzt werden. Der Narben (typische
Oberflichenstruktur von Leder) von pappelgegerbten Ledern zeigte sich als besonders fest.
Ein fester Narben stellt z. B. im Automobilbereich eine ZielgréBe dar. Es wurden iiberwie-

gend Leder fiir den Automobil- und den Mdébellederbereich hergestellt.
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In einigen Versuchsreihen wurde die Zugabe von unterschiedlichen Partikelfraktionen an
Pappel- oder Eichenrinde zur Gerbflotte getestet. Entweder wurde die Rinde als alleinige
Gerbstoftquelle der Gerbflotte zugegeben oder in Kombination mit weiteren Gerbstoffextrak-
ten. Die Partikelfraktionen waren von der GroBlenordnung 125 bis 250 pm, 250 bis 500 pm
und 500 bis 1000 um. Durch die Zugabe der aufgemahlenen Rinde dickte die Gerbflotte
in Abhingigkeit der vorgenommenen Rindeneinwaage und des Mahlgrades unterschiedlich
stark ein, sodass die Gerbstoffdiffusion aus der Rinde in die Flotte und dann aus der Flotte in
die Haut verzogert oder ganz gestoppt wurde. Die Zugabe von Pappel- oder Eichenrinde er-
scheint fiir den Grubengerbprozess mitunter geeignet, fiir den Gerbprozess im Fass aufgrund
der starken Schlammbildung im Fass, dem damit verbundenen Reinigungsaufwand und der
Gefahr der Narbenbeschidigung und der unvollstindigen Durchgerbung (bei ausschlieB3li-
cher Rindenzugabe) aber nicht.

4. AUSBLICK

In Europa arbeiten iiber 26.000 Menschen in mehr als 1.600 Gerbereien. Ein Viertel des
weltweit produzierten Leders (2.200 km?, davon tiber 90 % mit Chrom-III-Gerbstoften ge-
gerbt) wird in der EU hergestellt. Ein GroBteil dieser Leder wird fiir qualitativ hochwertige
Produkte eingesetzt. Der Umsatz fiir das Zwischenprodukt Leder liegt bei 50 Mrd. USD.
Das Interesse europiischer und weltweiter Gerbereien und der Unternehmen in den Be-
reichen Automobil-, Bekleidungs-, Schuh-, Luftfahrt- und Mébelindustrie, die das Leder
weiterverarbeiten, an umweltfreundlicheren und nachhaltigeren Verfahren ist immens grof3.
Es gibt bislang keine Alternative, Chromgerbstoft groBindustriell signifikant zu ersetzen oder
einzusparen. Gerade die geforderte hohe Qualitit des Leders, die durch die Verwendung
von Chromgerbstoften erzielt werden kann, schlieBt zumeist die Verwendung alternativer
Gerbstofte aus. Zudem ist die Verfiigbarkeit gerade pflanzlicher Gerbstofte limitiert. Emissi-
onsgrenzwerte fiir Gerbereien, aber auch das gestiegene Bewusstsein der Konsumenten fiir
die Verantwortung gegeniiber der Natur und den Menschen, welche die Artikel herstellen
und in Gerbereiregionen leben, bieten eine groBe Chance fiir das neue Gerbverfahren.

Der Anfall von rohen Fellen und Hiuten wird vom Tierbestand und dem Schlachtautkom-
men bestimmt und hingt in erster Linie vom weltweiten Fleischkonsum ab. Der entschei-
dende Schritt der Lederherstellung ist die Gerbung. Im Gerbprozess werden hochgradig fiul-
nisanfillige, rohe Hiute oder Felle zu einem haltbaren und widerstandstihigen Material, dem
Leder, verarbeitet, das zur Herstellung verschiedenster Produkte verwendet werden kann.
Den groBen Vorteilen, die das Material Leder mit sich bringt, steht ein groB3er Nachteil ge-
geniiber — die starke Umweltbelastung durch den Prozess. Nahezu alle Prozessschritte bei
der Gerbung werden in wissriger Phase durchgefiihrt. Wie bereits beschrieben werden 90 %
aller Leder aufgrund der hohen Lederqualitit und der einfachen Prozesstithrung mittels
Chrom-III-Gerbsalzen gegerbt. Hierfiir werden ca. 500.000 t Gerbstoft eingesetzt. 160.000 t

des Gerbstoffes werden nicht im Leder gebunden und gelangen ins Abwasser. Weltweit, vor
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allem in Europa, aber auch in vielen asiatischen Lindern, werden die Abwassergrenzwerte
bzgl. der Chemikalienbelastung reduziert, was zur Stilllegung von nicht umweltgerecht pro-
duzierenden Gerbereien fiihrt.

Die im Projekt EcoTan entwickelten bzw. weiterentwickelten Gerbtechnologien erméog-
lichen eine drastische Reduzierung des Chrom-, Chemikalien- und Wassereinsatzes bei
gleichzeitig erheblich kiirzerer Gerbdauer durch die Zugabe von verdichtetem Kohlendi-

oxid im Prozess.

Die Einsparungspotenziale des Verfahrens konnen folgendermalen beziffert werden:

— 100 % weniger chromkontaminiertes Wasser

— 75 % weniger Zeit

— 50 % weniger Chromgerbstoff

Explizit bedeutet das bei weltweiter Betrachtung des Potenzials:

— Reduzierung des chromkontaminierten Abwassers um 14 Mrd. |

— Reduzierung der Gerbdauer von 12 auf unter 3 h

— Chromeinsparung von 160.000 t pro Jahr (daraus resultieren 6 Mrd. 1
Wasser- und 7,744-10'° MJ Energieeinsparung, die zur Herstellung des
Chromgerbstoffs notwendig wiren)

— Reduzierung der Kohlendioxidemission um 4 Mio. t Kohlendioxid

Diese Zahlen zeigen das immens grofle Umweltentlastungs- und Nachhaltigkeitspotenzial

des Verfahrens. Industriepartner (OEMs), bei denen eine nachhaltige Produktion einen ho-

hen Stellenwert einnimmt, haben explizit bestitigt, dass es fiir eine grofindustrielle Produk-
tion chromgegerbten Leders keine Alternative zum hier vorgestellten kohlendioxidbasierten

Chromgerbverfahren gibt. Ein Bumerangeffekt kann ebenfalls ausgeschlossen werden, da das

verwendete natiirliche Gas Kohlendioxid ist. Das fiir den Prozess verwendete Kohlendioxid

wird vollstindig aus industriellen Prozessen abgeschieden (garantiert durch die Hersteller
weltweit). Somit wird das Kohlendioxid einer Kaskadennutzung zugeftihrt. Dies gilt sowohl
in Europa wie auch weltweit.

Ebenso besteht die Hoffnung, mit dem neuen Verfahren Arbeitsplitze in bestehenden Ger-

bereien in Europa zu sichern und neue Arbeitsplitze im Bereich des Anlagenbaus zu schaf-

ten. Die wichtigsten Griinde hierftir sind:

— Die Grenzwerte innerhalb Europas werden zunchmend gesenkt und werden ohne
Prozessalternativen in Zukunft nur durch Investitionen im Bereich des Abwasserrecy-
clings zu realisieren sein. Die einfachste Lésung ist es, die Verschmutzung in Form von
Chrom, Salz und weiteren Chemikalien erst gar nicht zu verursachen. Die in EcoTan
entwickelten neuen Technologien erméglichen dies.

— Durch die hohen Anforderungen an das Engineering und die Stahlbearbeitung sind
deutsche und europiische Firmen pridestiniert fiir den Anlagenbau. Die bisher aufge-
baute Anlagentechnik ist bei allen zentralen Elementen vollstindig mit deutschen und

schweizerischen Komponenten aufgebaut worden. Auch fiir die industrielle Umsetzung
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ist dies geplant. Somit kdnnen gerade in diesem spezialisierten Bereich neue Arbeitsplitze

geschaften werden.

Der nichste Schritt in der Verwertung ist fiir die beiden entwickelten Technologien unter-
schiedlich. Die kohlendioxidbasierte Chromgerbung muss im nichsten Schritt in den indus-
triellen MaBstab tiberfiithrt werden. Explizit bedeutet das eine Steigerung des Volumens des
Hochdruckbehilters um den Faktor 10 von 1.700 I auf 17.000 1. Eine solche Anlage wird
mit ca. 10 — 12 t Haut pro Batch beladen. Der Standort muss in einer Gerberei sein. Eine
solche Anlage kann nicht im Institut betrieben werden. Eine Gerberei, die diese Technologie
umsetzt, wird zurzeit gesucht und das neue Verfahren wird international vermarktet.

Die Gerbung mit Pappelgerbstoff befindet sich noch nicht in einem mit der kohlendioxid-
intensivierten Gerbung vergleichbaren Entwicklungsstadium. Eine der wesentlichen, noch
nicht beantworteten Fragestellungen ist die Entrindung der Biume. Im Anschluss an das
Projekt soll in einem neuen Vorhaben eine Entrindungstechnik entwickelt werden. Ideal
wire die Entrindung in dem Forstgerit (Harvester), mit dem die Biume geerntet werden. Im
unmittelbaren Anschluss daran wiirde die Rinde in Hackschnitzel geschreddert. Wenn diese
Aufgabe gel6st 1st, muss die Extraktion und die Aufkonzentration des Gerbstoffs optimiert
werden, um eine wirtschaftliche Verfahrensweise zu erméglichen. Mit potenziellen Verwer-
tern des pappelgegerbten Leders und Projektpartnern aus den verschiedenen adressierten

Bereichen werden zurzeit vorbereitende Gespriche geftihrt.

Liste der Ansprechpartner aller Vorhabenspartner

Dr. Manfred Renner Fraunhofer Institut UMSICHT, Osterfelder Stral3e 3, 46047 Oberhausen,
manfred.renner@umsicht.fraunhofer.de, Tel.: +49 208 8598-1411

Prof. Dr. Andreas Kilzer Ruhr-Universitit Bochum, Lehrstuhl fiir Verfahrenstechnische Trans-
portprozesse, UniversititsstralBe 150, 44780 Bochum, kilzer@vtp.rub.de, Tel.: +49 234 322-6581
Dr. Dietrich Tegtmeyer Lanxess GmbH, Business Unit Leather, Haus 106, 51369 Leverkusen,
dietrich.tegtmeyer(@Lanxess.com

Thomas Heinen Lederfabrik Josef Heinen GmbH & Co KG, Fussbachstraie 13 — 17,

41844 Wegberg, t.Heinen@Heinen-leather.de, Tel.: +49 2434 9920-0

Dr. Jan Grundmann Vattenfall Europe New Energy GmbH, Uberseering 12, 22297 Hamburg,
jan.grundmann@Vattenfall.de, Tel.: +49 40 2718-2280

Dr. Peter Welters Phytowelt Green Technolgies GmbH, Kélsumer Weg 33, 41334 Nettetal,
peter.welters@Phytowelt.com, Tel.: +49 2162 7785-9

Veroffentlichungen des Verbundvorhabens
[Renner et al. 2013] Renner, M.; Weidner, E.; Geihsler, H.: cleantan — chromium tanning without
chromium and water residues (2013). Journal of the American Leather Chemists Association,

Vol. 108 (8), pp. 289 — 294
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09. Innodruck — Einsparung von Refraktirmetallen

und deren Legierungen durch Entwicklung einer
innovativen Siebdrucktechnologie zur Direktherstellung
von komplexen Bauteilen

Thomas Studnitzky, Kay Reuter (Fraunhofer IFAM Dresden), Stefan Wirth (Siemens AG),
Guido Stiebritz (H. C. Starck Hermsdorf GmbH)

Projektlaufzeit: 01.07.2012 bis 30.06.2015 Forderkennzeichen: 033R 084

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt Innodruck

Mo Nb Ta w

Bei der konventionellen Herstellung von Bauteilen aus Refraktirmetallen in der Medizin-
technik fithrt die mechanische Nachbearbeitung von metallischen Bauteilen zu einem Ver-
lust an strategischen Metallen wie Wolfram, Molybdin, Tantal. Hinzu kommt, dass manche
filigrane und komplexe Strukturen, wie sie vom Industriepartner Siemens benétigt werden,
mit konventionellen Verfahren nur mit unverhiltnismiBigem Aufwand bezichungsweise gar
nicht hergestellt werden kénnen. Im r*-Projekt Innodruck wurde eine Technologie zur Di-
rektherstellung von Bauteilen entwickelt, die die Prozessschritte verringert, einen Verlust
an den o. g. Metallen minimiert und eine neue Md&glichkeit eréffnet komplexe Strukturen

effizient herzustellen.

Im Rahmen des Projekts konnte gezeigt werden, dass Bauteile aus Refraktirmetallen mit-
tels dreidimensionalem Siebdruck gedruckt und endformnah zu dichten Kérpern gesintert
werden kénnen. Hierbei wurden vor allem Probekdrper aus Wolframverbundwerkstoft und
Molybdin gedruckt. Das Verfahren bietet dabei prinzipiell auch die Méglichkeit, weitere
Refraktirmetalle wie Niob oder Tantal zu drucken, wobei diese Elemente im Rahmen des
Projekts nicht verdruckt wurden. Es wurde zudem gezeigt, dass das angestrebte Einspar-
potenzial in vollem Umfang erreicht wird und so, gegeniiber konventionellen Verfahren,

der Energie- und Materialverbrauch deutlich reduziert wird.

Mit diesem Projekt unter der Leitung von H.C. Starck sollten insbesondere technologische
Grundlagen zur Herstellbarkeit von auf Refraktirmetallen basierenden Bauteilen fiir Com-
putertomographen (CT) mittels 3D-Siebdruck erarbeitet werden. Die anvisierten Bauteile

(Kollimatoren) werden in der Detektoreinheit des CTs bendtigt und sind essenziell fiir die
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Bildgebung, da sie die unerwiinschte Streustrahlung herausfiltern und nur durchlissig sind

fiir senkrecht auftreffende Strahlung, welche nicht im untersuchten Objekt gestreut wurde.

Das Vorhaben umfasst die Entwicklung von druckfihigen Pasten, den Druckvorgang selbst

und die Untersuchung des Entbinderungs- und Sinterverhaltens der gedruckten Bauteile.

Fir die ersten grundlegenden Arbeiten im Projekt war das Fraunhofer-Institut fiir Ferti-
gungstechnik und Angewandte Materialforschung IFAM Dresden zustindig. Mit seiner lang-
jihrigen Erfahrung auf dem Gebiet der Pulvertechnologie und in der Herstellung zellularer
metallischer Strukturen konnte das IFAM eine druckbare Paste entwickeln und zunichst zu
Probekorpern im kleinen Format verdrucken. Die dabei gewonnenen Erkenntnisse wurden
genutzt, um Probekérper zu drucken, die den erwarteten Dimensionen der Industriepartner
(H.C. Starck, Siemens AG) entsprachen.

Die H.C. Starck Gruppe gehort zu den Weltmarktfithrern in der Herstellung und Verar-
beitung von Refraktirmetallpulvern zu Produkten fiir diverse Anwendungsbereiche. H. C.
Starck besitzt daher umfangreiche Erfahrungen in der gesamten Prozesskette von der Pulver-
herstellung tiber die Formgebung und Wirmebehandlung bis hin zum fertigen Bauteil. Im
Anschluss an die im Projekt durchgefiihrten Druckversuche fithrte H. C. Starck Versuche zur
Wirmebehandlung durch, um ein Bauteil mit einer entsprechenden mechanischen Festigkeit
und entsprechenden physikalischen Eigenschaften zu erhalten. Eine der wichtigsten physi-
kalischen Eigenschaften ist hierbei eine hohe Dichte, welche mit einem Wert von 17 g/cm?
erreicht werden konnte. Da bei der Wirmebehandlung eine Verdichtung des Materials statt-
findet, welche mit einer erheblichen Schwindung verbunden ist, kann es bedingt durch
Asymmetrien im Bauteil und ungleichmiBigen Wirmeeintrag bei der Wirmebehandlung zu
einem Verzug der Bauteile kommen. Also das Bauteil wird nicht gleichmifBig kleiner und es
ergeben sich unerwiinschte Formabweichungen. Dieser Verzug beim Sintern konnte wei-

testgehend minimiert, aber noch nicht vollstindig beseitigt werden.

Die Siemens AG tibernahm als Verwerter die rechnerische und konstruktive Auslegung der
Demonstratorteile, die am Fraunhofer IFAM Dresden hergestellt und bei der H. C. Starck
Hermsdorf GmbH gesintert wurden. Die fertigen Teile wurden zudem bei der Siemens
AG getestet und liefern den Input fiir eine weitere Verbesserung. Die Siemens AG besitzt
das noétige Know-how zur Bewertung der erzielten Qualitit der Bauteile und deren Wei-
terentwicklung ftir die Verbesserung in der Bildgebung von CT-Scannern, da sie fithrender
Hersteller von CTs in Europa ist und das gesamte Spektrum von bildgebenden Systemen fiir

die Diagnose und Therapie in der Elektromedizin abdeckt.
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I. EINLEITUNG

Fiir die Herstellung komplexer Strukturen aus Pulvern haben sich in den letzten Jahren ver-
schiedene Verfahren des Rapid-Prototyping [Kumar & Kruth 2010, Qiana et al. 2008] und
Rapid-Manufacturing [Zhong et al. 2004] etabliert, bei denen in einem geschlossenen Pul-
verbett Bauteile hergestellt werden kénnen. Diese erlauben zwar komplexe dreidimensionale
Strukturen, jedoch bleibt die Strukturprizision, Oberflichengiite und die minimale Bauteil-
teinheit weit hinter dem Siebdruck zuriick, was eine aufwendige Nachbearbeitung erfordert.
Des Weiteren wird durch das geschlossene Pulverbett im Vergleich zum Siebdruck mehr
Primirmaterial benétigt, was bei teuren Ausgangsmaterialien wie beispielsweise Refraktirme-

tallen weitere Kosten verursachen kann.

Im Rahmen des Projekts Innodruck sollte mit dem dreidimensionalen Siebdruck eine neue
Technologie zur Direktherstellung von komplexen Bauteilen aus Refraktirmetallen wie
zum Beispiel Wolfram, Wolframverbundwerkstoff, Molybdin, Niob oder Tantal entwickelt
und getestet werden. Der dreidimensionale Siebdruck ist eine Erweiterung des klassischen
zweidimensionalen Siebdrucks. Eine Erweiterung in die dritte Dimension bis zu mehreren
Zentimetern zur Realisierung von integrierten Kiihlstrukturen oder Hinterschneidungen
konnte auch bei bestechenden Anwendungen zu einem Innovationssprung fithren. Diese
unikale Technologie erméglicht gegentiber dem Stand der Technik eine signifikante Einspa-
rung des Primireinsatzes von Refraktirmetallen von bis zu 80 % gegentiiber konventionellen
Herstellungsverfahren, da deutlich weniger Prozessschritte erforderlich sind. Weil durch die
endformnahe Fertigung die bisherige mechanische Nachbearbeitung entfallen kann, leistet
der damit mogliche Wegfall des Recyclings einen zusitzlichen Beitrag zum Umweltschutz,
da die Aufbereitung von Refraktirmetallen sehr energieintensiv ist und spezielle MafBnah-
men zum Umweltschutz verlangt. Dazu kénnen wihrend der Fertigung weitere Ressour-
cen wie Energie und Kosten wesentlich reduziert werden. AuBlerdem kénnen mit dem
dreidimensionalen Siebdruck auch vollkommen neue funktionsoptimierte Strukturen dar-
gestellt werden, die mit den zurzeit existierenden Herstellungsverfahren nicht realisierbar
sind. In diesem Projekt sollen beispielhaft fiir Refraktirmetallbauteile sog. Kollimatoren aus
Wolfram- und Molybdinlegierungen entwickelt werden, die z. B. in Rontgendetektoren
tiir die Computertomographie zur Unterdriickung storender Streustrahlen verwendet wer-
den. Diese Kollimatoren erméglichen zusitzlich zur Ressourceneinsparung ein hoheres
Auflésungsvermogen bei gleichzeitiger Dosisreduktion und verbessern somit die Diagnose-

genauigkeit in der Medizin wesentlich.

Neben der angestrebten spiteren Verwertung des Kollimators dient das Projekt als Referenz-
projekt, da nach einer erfolgreichen Bearbeitung die Ergebnisse auch auf andere Anwen-
dungen und Branchen tibertragen werden kénnen. Dies sind zum einen weitere Bauteile
aus Refraktirmetallen wie spezielle Heizleiterstrukturen, Brennstoftzellenkomponenten oder

Sensorelemente. Zum anderen kénnen die Ergebnisse auch auf andere Werkstoftgruppen
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tibertragen werden wie z. B. auf Titanwerkstoffe im Flugzeugbau, Magnetwerkstofte aus sel-

tenen Erden oder Superlegierungen fiir Hochtemperaturbauteile.

Der dreidimensionale Siebdruck hat zwar seine Machbarkeit bei Bauteilen aus Keramik
und Stahl [Studnitzky & Strauf3 2008, Studnitzky & Straufl 2009, Studnitzky et al. 2010]
prinzipiell bewiesen, allerdings ist die technologische und kommerzielle Reife insbe-
sondere bei metallischen Bauteilen noch nicht so hoch wie fiir konventionelle Bauteile,

gefertigt mit der klassischen zweidimensionalen Siebdruckmethode.

2. VORGEHENSWEISE

Beim dreidimensionalen Siebdruck werden die Vorteile des klassischen Siebdrucks wie
Strukturfeinheit und Massentauglichkeit mit der Komplexitit der Rapid-Prototyping-Ver-
fahren verkniipft. Die Machbarkeit fiir metallische Werkstofte wurde grundsitzlich nachge-

wiesen, ist aber von der kommerziellen Reife noch deutlich entfernt [Studnitzky et al. 2010].

Im r’-Projekt Innodruck wurde tiber das dreidimensionale Siebdruckverfahren eine Pul-
ver-Binder-Suspension Schicht ftir Schicht durch ein Sieb gedruckt, sodass ein mechanisch
stabiler Griinkorper entstand, der anschlieBend versintert wurde und ein dreidimensiona-
les Bauteile ergab (Bild 1 und 2). Durch optionalen Siebwechsel kénnen auch komplexe
dreidimensionale Bauteile hergestellt werden. Ein entscheidender Vorteil ist, dass durch die
einstellbare Rheologie der Pasten ohne Stiitzstrukturen gearbeitet werden kann und so kein
tiberschiissiges Pulver anfillt, das nachher entfernt werden muss. Dies ist insbesondere bei
teuren und strategisch relevanten Metallen entscheidend.

Das Verfahren ist daher insbesondere daftir geeignet, sprode und schwer bearbeitbare Werk-
stoffe in hoher Prizision zu Bauteilen zu verarbeiten. Ein Beispiel fiir solche Werkstof-
fe 1st dabei die Gruppe der Refraktirmetalle, zu deren technologisch und wirtschaftlich
wichtigsten Vertretern Legierungen aus Wolfram, Tantal und Molybdin zihlen. Alle Re-
fraktirmetalle gehdren zu den strategisch relevanten Metallen. Bei der Verarbeitung von
Refraktirmetallen ist wegen der besonderen Eigenschaften mangelnder Bearbeitbar- und
Umformbarkeit sowie wegen der hohen Schmelzpunkte die Nutzung von konventionellen
Verfahren eingeschrinkt. In der Regel kénnen nur einfache Geometrien realisiert werden,

dies oft auch nur unter hohem Ressourceneinsatz.
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Im Einzelnen geht es um folgende Ziele:

— Erhshung der maximalen Bauteilhéhe von Metallen auf mehrere Zentimeter
— Verbesserung der Oberflichengiite der gesinterten Bauteile

— Erhohung der Lagendicke zur Verkiirzung der Prozesszeiten

— Erweiterung des Werkstoffportfolios

— Optimierung der Maschinenparameter

— Verbesserung der Suspensionsformulierung

— Erweiterung der Bauteilkomplexitit

— Verringerung der Steg-/Wanddicken auf < 50 um

Druckmasse

CAD Design
ﬁ —

Schichl fr Schicht
Drucken und Trocknen

Warmebehandlung
Entbindern & Sintern
Generierung der Druckmaske ' @

Bild I: Siebdruckschema. Die Druckpaste wird lagenweise durch ein Sieb zu einem 3D-Bauteil gedruckt

und anschlieBend versintert. (Quelle: Fraunhofer IFAM Dresden)
Bild 2: Demonstratorbauteile von metallischen Siebdruckstrukturen aus Chrom-Nickel-Stahl 316L

(Quelle: Fraunhofer IFAM Dresden)

Bild 3: Siebgedruckte dreidimensionale Bipolarplatte fiir Brennstoffzellen (Quelle: Fraunhofer IFAM Dresden)

Bild 4: Tomographenbauteil mit integriertem Refraktirkollimator (Quelle: Siemens AG)
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Beispielhaft wurden im Projekt Gitterstrukturen aus Wolfram mit diinnen Winden herge-
stellt, die in medizinischen Anwendungen als Kollimatoren genutzt werden (Bild 4). Die
bisherige Herstellung erfordert mehrere Verfahrensschritte bei Temperaturen > 2.000 °C, bei
denen bis zu 80 % des eingesetzten Primidrmaterials nicht fiir das Bauteil Verwendung finden.

Zudem kann die eigentlich gewtiinschte Bauteilgeometrie prinzipiell nicht erreicht werden.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Im Rahmen des Projekts konnte erfolgreich gezeigt werden, dass mittels dreidimensionalen
Siebdrucks Bauteile aus Wolframverbundwerkstoft gedruckt werden konnten (Bild 5 und 6).
Die Zielhohe von 7,5 mm des gesinterten Bauteils konnte realisiert werden, ebenso die an-
gestrebte Dichte des Bauteils von 17 g/cm?®. So wurde auch die erwiinschte Einsparung von
80 % des Primireinsatzes von Energie und Material bei der Herstellung gegentiber konventi-
onellen Verfahren vollstindig erreicht. Es gibt nahezu keinen Materialverlust beim Drucken
und auch der Energicaufwand beim Drucken sowie beim Sintern ist deutlich geringer im
Vergleich zu konventionellen Verfahren. Zudem wurden Bauteile realisiert, die den An-
forderungen der Anwendung mehr entgegenkommen und damit eine hdhere Performance
erzielen kénnen. So kann durch die Gitterstruktur eine Abschirmwirkung gegen Streustrah-
lung an vier Seiten, im Gegensatz zu tiblicherweise zwei Seiten, realisiert werden. Dadurch
ergeben sich Verbesserungen in der Auflésung und die eingesetzte Strahlendosis kann redu-

ziert werden.

Daher war das Projekt von den angestrebten Zielen vor allem im Hinblick auf den Nachweis

der Ressourcenettizienz sehr erfolgreich.

Bild 5: Gedruckte, ungesinterte Bauteile (Quelle: Fraunhofer IFAM Dresden)

Bild 6: Gesinterte Wolframverbundstrukturen (Quelle: H.C. Starck Hermdsorf GmbH)

Innovative Technologien fiir Ressourceneffizienz — Strategische Metalle und Mineralien



Abstriche miissen jedoch bei der Realisierung der angestrebten Toleranzen gemacht wer-
den (Bild 7). Das ehrgeizige Ziel, Positionstoleranzen von £0,02 mm zu erreichen, war im
Projektzeitraum nicht moglich. Dabei ermdglicht das Siebdruckverfahren durchaus einen
solchen Toleranzbereich. Da sich das anschlieBende Sintern mit teilweise hohen Schwin-
dungsraten jedoch schwer auf diese filigranen Bauteile abstimmen lieB3, sind noch weitere

Tests und Versuche notwendig, um die Vorgaben zur Positionstoleranz zu erreichen.
Die Messungen zeigen jedoch, dass man diesen Vorgaben tiber kleinere Bereiche schon sehr

nahe kommt und mit einem noch besseren Verstindnis fiir das System sowie einer weiteren

Entwicklung der Prozessparameter diese Zielstellung durchaus erreichbar ist.

Abweichung in x-Richtung
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_ 003 Abweichung vom Soll
E 002 /—/ Messfeld 1 [mm]
E'n 0.01 / / == Abweichung vom Soll
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- 1 2 \ 3 / 4 5 5 .
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3 \_/
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-0,06 v — ax
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Bild 7: Darstellung der Abweichungen der Stegpositionen nach der Sinterung.

Die Zieltoleranz von * 0,02 mm wurde nur knapp nicht erreicht. (Quelle: H. C. Starck Hermdsorf GmbH)
Im Laufe des Projektes wurde deutlich, dass der Siebdruckprozess keine signifikanten Nach-

teile fir die Herstellung von Refraktirmetallbauteilen besitzt, sodass das Projektkonzept

ohne Abstriche und Anderungen weiterhin Giiltigkeit hat. Die Weiterentwicklung des drei-
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dimensionalen Siebdrucks zum industriellen Fertigungsverfahren fiir diese Werkstofte mach-
te durch dieses Projekt deutliche Schritte nach vorn, dennoch ist das Gesamtkonzept indust-
riell noch nicht nutzbar. Reproduzierbarkeit, Prozesskontrolle und Durchsatz miissen weiter
gesteigert werden, damit es fiir den Endanwender nutzbar und bezahlbar wird. Insbesondere
fehlt es noch an qualititssichernden MaBBnahmen, um das Verfahren industriell nutzbar zu
machen. Diese Fragestellungen waren jedoch nicht Teil des bisherigen Projektes, sondern

sollen in Nachfolgeprojekten betrachtet werden.

4. AUSBLICK

Effizienzpotenzial

Das Effizienzpotenzial kann in Werkstoft-, Energie- und Bauteileftizienz unterteilt werden.

Beztiglich der Werkstofteftizienz konnte gezeigt werden, dass das eingesetzte Primirmaterial
nahezu zu 100 % in Bauteile umgesetzt werden kann. Dies ist eine entscheidende Verbes-
serung gegeniiber dem Stand der Technik von derzeit 20 %. Zwar fillt beim Druck immer
ungenutzte Restpaste an, diese kann aber mit wenig Aufwand wieder zu neuer Paste umge-

arbeitet werden.

Bezitiglich der Energieeffizienz sind ebenfalls wichtige Fortschritte in der Herstellung der Re-
fraktirmetallbauteile erzielt worden. Bisher sind bei der konventionellen Herstellung dieser
Bauteile mit hoher Auflésung mehrere Hochtemperaturprozessschritte notwendig, wihrend
in dem im Projekt erstellten Konzept nur ein einziger Sinterschritt benétigt wird. Mit diesem

Ansatz werden daher erhebliche Energieeinsparungen erzielt.

Fiir die Bauteileftizienz ist darauf hinzuweisen, dass die konventionelle Herstellung nur eine
eingeschrinkte Designfreiheit erlaubt. Bei den gewihlten Beispielbauteilen des Kollimators
(Bild 4) waren bisher nur schlitzartige Strukturen realisierbar, fiir die Anwendung waren
jedoch Gitterstrukturen als effizienter eingeschitzt worden. Der Siebdruck hat die Moglich-
keit aufgezeigt, diese Gitterstrukturen in hoher Prizision zu fertigen, was fiir den Einsatz in
Rontgenanwendungen erhebliche Fortschritte bedeuten kann. So kann einerseits die Bild-
auflosung von Computertomographen gesteigert und andererseits die Strahlungsbelastung

der Patienten ggf. sogar signifikant gesenkt werden.

Notwendige weitere Schritte

Im Projekt wurde zwar erfolgreich die prinzipielle Machbarkeit nachgewiesen, jedoch liegt
der Technical Readyness Level (TRL) zurzeit noch bei 4 (= Nachweis im Labor). Fiir eine
erfolgreiche Erh6hung des TRL bis TRL 9 (= kommerzielle Anwendung) sind noch tech-

nologische Herausforderungen zu meistern, die teilweise schon in diesem Projekt eingear-
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beitet wurden. So konnte im Laufe des Projektes eine neue, moderne Anlagentechnikgene-
ration am IFAM in Betrieb genommen werden. Diese Anlage beinhaltet bereits Elemente,
die auch fur industrielle Fertigungsanlagen notwendig sind. Beispielhaft zu nennen sind ein
Zweitischsystem zur Erh6hung der Produktivitit, eine Klimatisierung der Prozesskammer
zur Sicherung konstanter Druckbedingungen und Vorrichtungen zur Riickverfolgbarkeit.
AuBlerdem konnte mit dieser Anlage nach einer Einfahrphase die Bauteilqualitit gesteigert

werden. Die Anlage ist in Bild 8 dargestellt.

Bild 8: 3D-Siebdruckmaschine der neuesten Generation (Quelle: EKRA Automatisierungssysteme GmbH)

Zusitzlich fehlen aber noch Konzepte zur Qualititssicherung und die notwendige Hochska-
lierung zu einer echten Massenfertigungsanlage. Da der eigentliche Druckprozess nicht der
zeitlich bestimmende Faktor ist, kénnen auf einer Druckstation gleichzeitig mehrere Tische
bedient werden. Mit einer so industriell optimierten Anlage mit mehreren Tischen und einer
Druckfliche von bis zu einem Quadratmeter kénnte der Ausstol um mehrere GréBenord-

nungen gesteigert werden (Bild 9).

Bild 9: Schematische Darstellung einer potenziellen industriellen Anlage mit zwolf Drucktischen

und vier Druckstationen (Quelle: Fraunhofer IFAM Dresden)
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Der Prozessparametersatz hat noch nicht die erforderliche Reife, da noch zu viele Quali-
titsprobleme auftreten, welche im Laborbetrieb zu einer erhdhten Ausschussquote fithren.
Zusitzlich ist es erforderlich, die Wirmebehandlung weiter zu verbessern, damit die Lageto-
leranzen der Stege verbessert werden kénnen (Bild 7). SchlieBlich erscheint es erforderlich,
die Schichtdicke jeder Drucklage zu erhchen, um die Fertigungszeit zu reduzieren und da-
mit die Produktivitit zu steigern und Kostensenkungspotenziale zu erschlieBen.

Da dies bei hohen Chancen weiterhin Risiken beinhaltet, wird hier mehrgleisig vorgegan-
gen. Einerseits werden in den laufenden Projekten auch zu anderen Werkstoffen kontinuier-
lich Verbesserungen des Prozesses entwickelt. Andererseits planen die Verbundpartner auch
nach Ablauf des bisherigen Forderprojektes weitere intensive Kooperationen. Neben Pro-
duktverbesserungen ist hier vor allem die Einreichung einer Skizze beim Projekttriger Karls-
ruhe (PTKA) zu nennen. In der vom BMBF geférderten Mafnahme ,,ProMat 3D sollen
die Kernelemente der Anlagentechnik (Drucker, Trockner) weiterentwickelt und Qualitits-
sicherungssysteme integriert werden. Dabei konnte auch ein Anlagenhersteller fiir industri-
elle Siebdrucklinien ins Konsortium integriert werden, sodass schlieBlich eine prototypische

Fertigungsanlage entstehen soll, die den Ubergang in die industrielle Praxis vorbereitet.

Liste der Ansprechpartner aller Vorhabenspartner

Dr. Stefan Wirth Siemens AG, Siemensstrale 1, 91301 Forchheim,
stefan.sw.wirth@siemens.com, Tel.: +49 9191 18-9853

Dr.-Ing. Thomas Studnitzky Fraunhofer-Institut fiir Fertigungstechnik und

Angewandte Materialforschung IFAM, Institutsteil Dresden, Winterbergstrae 28, 01277 Dresden,
thomas.studnitzky@ifam-dd.fraunhofer.de, Tel.: +49 351 2537-339

Dipl.-Ing. Guido Stiebritz H. C. Starck Hermsdorf GmbH, Robert-Friese-Stral3e 4,

07629 Hermsdorf, guido.stiebritz@hcstarck.com, Tel.: +49 36601 922-262

Veroffentlichungen des Verbundvorhabens

Im Rahmen des Projekts gab es keine Verdffentlichungen.
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10. PitchER — Magnetloser Pitchantrieb in Windenergie-
anlagen durch den Einsatz elektrischer Transversalfluss-
R eluktanzmaschinen

Holger Raffel (Bremer Centrum fiir Mechatronik, Bremen), Bernd Orlik, Jacek Borecki,
Alexander Norbach (Universitit Bremen — IALB, Bremen)

Projektlaufzeit: 01.04.2013 bis 31.07.2016 Forderkennzeichen: 033R 106

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt PitchER

Cu Dy Ne Tb Seltene Erden

In Maschinen von Windenergieanlagen kommen Antriebssysteme zum Einsatz, die mit Per-
manentmagneten (PM) konstruiert werden. Das Magnetmaterial der PM besteht zu einem
hohen Anteil aus Seltenen Erden (SEE) wie Neodym, Terbium und Dysprosium. Chinas
Weltmonopol bei den weltweiten Reserven von SEE sowie Exportrestriktionen Chinas fiir
SEE treiben die Preise von hocheffizienten Antrieben mit PM-erregten Synchronmaschinen
in die Hohe. Dadurch entstand in der Vergangenheit bereits eine Verknappung und kritische
Versorgungslage ftir SEE in Deutschland. Durch die Entwicklung einer Transversalfluss-R e-
luktanzmaschine (TFRM) wird ein magnetloser, kraftdichteoptimierter Motor realisiert, der
mit heutigen, Permanentmagnet-basierten Stellantrieben konkurrieren kann. Da hierbei
prinzipbedingt die konventionellen und aufwendigen Wicklungen mit thren Wicklungskdp-
fen entfallen, lisst sich auBerdem am Rohstoft Kupfer sparen. Die Transversalfluss-Relukt-
anzmaschine wird mehrstringig ausgelegt, um eine fehlertolerante Motor-Umrichter-Topo-

logie zur lingerfristigen Aufrechthaltung des Betriebs in einem Fehlerfall zu erhalten.

Im Themenfeld der nachhaltigen Nutzungsstrategien fiir strategische Metalle und Industrie-
mineralien werden diese strategischen Rohstoffe — im vorliegenden Projekt die SEE — sub-

stituiert bzw. eingespart.

In dem Projekt PitchER wurde ein neuartiger magnetloser Antrieb ohne SEE mithilfe einer
TFRM entwickelt und getestet. Obwohl das Prinzip der TFRM schon linger bekannt ist, gibt
es bisher keine industriellen Anwendungen. Es existieren lediglich wissenschaftliche Abhand-
lungen und einige wenige rein akademische Anwendungen. Der neu entwickelte Antrieb
(Pitchantrieb) zur Fliigelverstellung in Windenergieanlagen stellt einen modernen Industrie-

antrieb vor, der erstmalig in der Praxis mithilfe einer TFRM demonstriert werden kann.
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I. EINLEITUNG

TFRM kénnen fiir den sogenannten Pitchantrieb in Windenergieanlagen (WEA) verwen-
det werden. In WEA werden die Rotorblitter durch Pitchantriebe verstellt. Unter einem
Pitchantrieb versteht man die Verstellung des Pitchwinkels, d. h. des Einstellwinkels der Ro-
torblitter zum Wind. Elektrische Pitchantriebe bestehen gewdhnlich aus einer Motor-Ge-
triecbe-Kombination, die in einen Zahnkranz am Blattful} eingreift. An dem Blattzahnkranz
wird ein hohes Drehmoment benétigt, wihrend nur kleine Drehzahlen gefahren werden.
Als eine vielversprechende Losung fiir diese Anwendung wurde im Projekt PitchER eine
neuartige TFRM fiir den Pitchantrieb entwickelt.

Dank ihrer besonderen Eigenschaften, u. a. des einfachen Aufbaus, kénnen die tiblich ver-
wendeten geschalteten Reluktanzmaschinen (SRM: Switched Reluctance Machine mit
konventionellen Kupferwicklungen) bereits eine kostengiinstige Alternative fiir Antriebs-
systeme im Vergleich zu PM-erregten Synchronmaschinen darstellen. Durch das Fehlen ei-
nes Kommutators und von PM oder Wicklungen im Rotor sind SRM kaum fehlerantillig.
Der wesentliche Unterschied zwischen SRM und der entworfenen TFRM ist der komplett
andere Autbau der Maschine. Zum einen ist bet der TFRM der jeweilige Phasenstrom im
jeweiligen Strang integriert, zum anderen ist die Feldfiihrung und Ansteuerung eine andere.
Des Weiteren kann die einfachere Spulenfertigung als wesentliches Merkmal der TFRM
erwihnt werden. Der unipolare Strom, der fiir SRM benétig wird, ermdglicht ein weites
Spektrum von neuen Umrichtertopologien, die mit einer geringeren Anzahl von Halbleiter-
elementen auskommen. Enorme Fortschritte in der Steuerelektronik wie die digitale Sig-
nalverarbeitung ermdglichen eine kosteneftektive Realisierung von vielen hoch entwickel-
ten Regelungsverfahren, Fehlererkennungsmethoden und Fehlerbehandlungen. Alle oben
genannten Aspekte erschaffen ein groBles Potenzial fiir eine fehlertolerante, effektive und
vor allem kostengiinstige Alternative zu Maschinen mit PM-Erregung. Heutzutage finden
Reluktanzmaschinen ihren Platz in modernen, effizienten Haushaltsgeriten, insbesondere
in Hochgeschwindigkeitsanwendungen, also dort, wo ein groBBes Drehmoment bei kleiner
Drehzahl erforderlich ist.

Die im Projekt PitchER durchgefiihrten Arbeiten konzentrierten sich auf das Anforde-
rungsprofil fiir den Einsatz der TFRM als Pitchantrieb, der Spezifikation, die Vorgaben
der Fehlertoleranz und der Redundanz sowie die Modellierung der TFRM. Ziel war es
auBerdem, fiir diesen neuartigen Transversalfluss-R eluktanzantrieb eine ebenso hohe Kraft-
dichte zu erreichen, wie die mit Magneten betriebenen Motoren haben. Bei diesem Antrieb
entfallen tiberdies die Wickelkdpfe im Motor, sodass im Vergleich zu den konventionellen
Maschinen Kupfer eingespart wird. Ein weiterer Schwerpunkt des Vorhabens war dariiber
hinaus, die Zuverlissigkeit des Motor-Umrichter-Systems zu erhéhen. Dies hat deshalb ei-
nen hohen Stellenwert, da das Pitchsystem auch als Sicherheitssystem dient. So miissen die

Rotorblitter im Falle einer Notabschaltung der Turbine in die sichere Fahnenstellung ge-
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fahren werden, um den Rotor zu bremsen. Das Pitchsystem sollte also stets in der Lage sein,

das Blatt schnell um 60 bis 90° mit Geschwindigkeiten im Bereich von ca. 6°/s zu drehen.

Erreicht wird die erhdhte Zuverlissigkeit der TFRM durch mehrere, voneinander entkop-
pelte Motorwicklungen in transversaler Flusstiihrung. Sie stellen sicher, dass der Betrieb auch
dann aufrechterhalten wird, wenn in einem einzelnen Strang ein Fehler auftritt. Zusitzlich
soll eine spezielle Ausfiihrung des Umrichters dazu beitragen, dass das Antriebssystem auf

Fehler reagiert und langfristig zuverlissig arbeitet.

Das neue PitchER-Konzept schiitzt vor Wicklungsausfall, Stromkreisunterbrechung durch
Leistungshalbleiterdefekt in einzelnen Phasen, Diodenkurzschluss, Wicklungskurzschluss,-
Kurzschluss im Frequenzumrichter, gleichzeitiger innerer Kurzschluss in verschiedenen
Wicklungen. Jede Phase im Motor wird dazu als eine geschlossene Einheit aufgebaut, um eine
Fehlerfortpflanzung im Storungsfall zu vermeiden. Um im Notfall kurzfristig ein vielfaches
Nenndrehmoment zu liefern, damit das Windblatt in die sichere Fahnenstellung zum Schutz
der Windenergieanlage gefahren werden kann, ist der PitchER-Motor mit der notwendi-
gen Uberlastfihigkeit ausgelegt. Mit dieser fehlertoleranten Konstruktion kann u. a. auch der

Markteintritt fiir dieses neue Antriebssystem erleichtert werden.

2. VORGEHENSWEISE

Die Technologie der Reluktanzmaschinen ist bislang wenig erforscht und verspricht, eine
aussichtsreiche Entwicklung fiir Antriebe mit langsamer Drehzahl aber hohem Drehmoment
zu werden. Die Primisse der Optimierung ist eine Maschine mit moglichst groem Drehmo-
ment, moglichst geringer Drehmomentwelligkeit und maximalem Wirkungsgrad. Innerhalb
vorgegebener maximaler Kenngréflen wie Abmessung, Spannungsversorgung und Kiihlung
wurde die Dimensionierung ausgeftihrt. AnschlieBend wurden insbesondere geometrische
Parameter wie beispielsweise die Polzahl, die Strangzahl, die Polform und die Windungs-
zahl hinzugezogen. Die Wirkungsweise der TFRM entspricht der von SRM, wobei bei der
TFRM allerdings immer alle Polelemente einer Phase an der Drehmomentbildung beteiligt
sind. Dies ist bei der SRM, bei der sich immer nur ein Polpaar im Eingrift befindet, nicht der
Fall. Hieraus begriindet sich auch die héhere Kraftdichte der TFRM gegeniiber den SR M.
TFRM weisen gegeniiber Transversalflussmaschinen mit Dauermagneten zwar geringere
Kraftdichten auf, erreichen aber dhnliche Kraft-/Leistungsdichten und hohere Wirkungsgra-
de als elektrisch- oder PM-erregte Drehfeldmaschinen bei gleichzeitig kleinerer Masse. Der
Wirkungsgrad der TFRM ist aufgrund ihrer Rotorverluste ebenfalls deutlich ungiinstiger.
Der Hauptunterschied der TFRM gegeniiber konventionellen, dreiphasigen Drehfeldma-
schinen (Longitudinalflussmaschinen) besteht darin, dass der Magnetfluss quer zur Bewe-
gungsrichtung gefiihrt wird. Dadurch ist es moéglich, die Polteilung zu verkleinern, ohne

den Querschnitt fiir den Statorstrom zu reduzieren. Die Wicklungen bestehen aus einfachen
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Ringspulen. Hierbei entstehen unmittelbar auch Einsparungseffekte beim Kupfer, da bei
Transversalflussmaschinen keinerlei Wickelkdpfe an den Enden der Maschinen entstehen.

Dieser Umstand ist gleichzeitig bei der Fertigung der Maschine sehr vorteilhaft.

Im Projekt ist die komplette Auslegung und Optimierung einer TFRM durchgefiihrt wor-
den. Basierend auf den grundsitzlichen Betrachtungen zu magnetischen Kreisen wurde die
Bau- und Funktionsweise der TFRM eingefiihrt. Entscheidendes Wirkprinzip hierbei ist,
dass ein magnetischer Kreis stets nach der minimalen Reluktanz strebt. Besitzt ein magneti-
scher Kreis einen beweglichen Teil, so wirkt auf diesen die Reluktanzkraft so lange, bis die

minimale Reluktanz und somit der energetisch giinstigere Zustand erreicht ist.

Nach der Bestimmung einzelner Referenzparameter auf Basis vorgegebener Maximalab-
messungen wurde die Polzahl optimiert und wurden erste Parameter mittels eines zweidi-
mensionalen Simulationsmodells untersucht. Auf dieser Basis wurde ein dreidimensionales
Modell in Flux3D angepasst, das die komplexe, riumliche Flussverteilung besser beschreibt.
In zahlreichen Simulationen wurden geometrische Parameter der aktiven Bauteile in Stator

und Rotor vor dem Hintergrund einer mdglichst groBen Drehmomentausbeute optimiert.

FEM-Simulationen und Optimierungen

Die Simulation und die Optimierung der TFRM erfolgte tiberwiegend mittels Finite-Ele-
mente-Methode (FEM)-Simulation mithilfe der Software Flux 3D von Cedrat (Bild 1). Im
Anschluss an die Simulationen zur Optimierung der Geometrie werden die Ergebnisse in
ein bestechendes Hybrid-Simulationsmodell in MATLAB/Simulink fiir die mehrstringige
TFRM eingearbeitet. Das Simulink-Modell gibt eine Drehmoment-/Drehzahlkennlinie aus,

die es abschlieBend zu untersuchen gilt.

Rotor Stator

Wicklungs-
fenster

Bild I: Geometrische Abmessungen und die Darstellung eines Pols mit Flux 3D (Quelle: IALB, Universitit Bremen)
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Bild 2: Geometrische Abmessungen und die Felddarstellung eines magnetisch durchflossenen Kerns in Flux 3D

(Quelle: IALB, Universitit Bremen)

Bild 2 zeigt das geometrische Modell eines magnetisch durchflossenen Kerns in Flux 3D.
Bei dem Aufbau wird die Symmetrie in z-Richtung ausgenutzt, sodass nur ein halber Pol
zu simulieren ist. Durch anschlieBende Skalierung wird das gleiche Ergebnis gewonnen, al-
lerdings in etfizienterer Berechnungszeit. Ebenso wird die Periodizitit der Kerne im Modell
verwendet, bei der eine Rotation um die Drehachse (z-Achse) eine p-fache Wiederholung
der Ergebnisse der Simulation nach sich zieht. Das 3D-Modell liefert daher direkt als Ergeb-
nis das Strangdrehmoment fiir jeweils eine Rotorstellung.

Zur Beschreibung des stationiren Betriebsverhaltens der mehrstringigen TFRM wurde ein
Hybridmodell in MATLAB/Simulink genutzt. Der Zusammenhang zwischen Strom, Fluss
und Drehmoment wird dabei aus den dreidimensionalen Simulationen bereitgestellt und in
Form einer Werte-Tabelle in MATLAB/Simulink integriert. Die Werte-Tabellen vermeiden
die Implementierung der nicht linearen Gleichungen und erlauben gleichzeitig eine schnelle
Anpassung der Geometrie, indem sie durch neue Simulationsdaten ersetzt werden. Im Zuge
der Simulation wurde die urspriinglich auf drei Stringen optimierte Geometrie auf vier
Stringe erweitert, um bei hoheren Drehzahlen die geringe Welligkeit zu erreichen. Gleich-
zeitig wurde die Wicklungszahl geringer dimensioniert, um das Ein- und Ausschaltverhalten
jedes Strangs zu verbessern. Deutlich wird insbesondere, dass die TFRM bei kleinen Dreh-

zahlen sehr groBe Momente liefern kann.

Die wichtigste Eigenschaft ist die nahezu vollstindige magnetische und elektrische Entkopp-
lung der einzelnen Phasen, sodass die detaillierten FEM-Simulationen nur fiir eine einzelne
Phase durchgefiihrt werden miissen. Die mit der FEM-Simulation gewonnenen Daten wur-

den verwendet, um unter MATLAB/Simulink das Modell einer einzelnen Phase zu erstellen.
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Nach der Erstellung einer Phase kann eine Simulation des Motors ohne groBen Mehraufwand
mit unterschiedlichen Phasenzahlen und bei unterschiedlichen Fehlerfillen durchgeftihrt wer-

den. Anderungen kénnen einfach vorgenommen werden.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Die Ergebnisse der dreidimensionalen Simulation mit der Finite-Elemente-Methode liefern
sehr detaillierte Werte fiir das erreichte Drehmoment, die durch Wirbelstrome auftretenden
Verluste und diverse andere Parameter, die fiir die weitere Entwicklung des Antriebssystems
notwendig sind. Leider sind solche Simulationen sehr rechenintensiv, was ftir die Analyse
eines Motors mit unterschiedlichen Phasenzahlen und verschiedenen Kombinationen von
Stérungen in den einzelnen Phasen mit einer enormen Berechnungszeit verbunden ist. Da-
her wurden fiir die Untersuchung des Antriebssystems die Vorteile der dreidimensionalen

FEM-Simulation mit der Simulation im Zeitbereich mit MATLAB/Simulink kombiniert.

Mithilfe der oben beschriebenen Modelle wurden verschiedene Konfigurationen der TFRM
mit drei bis neun Phasen durchgetfiihrt. Der Einfluss von defekten Phasen in allen méglichen
Kombinationen wurde fiir alle Motorkonfigurationen untersucht und die sich ergebenden

Drehmomentverliufe wurden miteinander verglichen.

In Bild 3 wird die Beispielanalyse fiir einen sechsphasigen Motor durchgefiihrt. In dieser
Konfiguration bewirkt der Ausfall einer Phase, zweier bestimmter Phasen oder im Einzelfall
auch dreier Phasen nur eine Absenkung des mittleren Drehmoments, der Motor kann aber
weiter im Normalbetrieb mit vertretbaren Momentpulsationen betrieben werden und auch

ein kurzzeitiger Uberlastbetrieb bleibt weiterhin moglich.

Die Untersuchungen haben gezeigt, dass ein Betrieb der Maschine beim Ausfall einer Phase
ab einer Phasenzahl von fiinf méglich ist, jedoch schrinkt dies die moglichen Umrichterto-
pologien ein, welche auf symmetrischen Eigenschaften basieren. Eine tibermifig hohe Pha-
senzahl wiederum erhsht aufgrund der erhdhten Komplexitit und Anzahl an Bauteilen die
Ausfallwahrscheinlichkeit. Unter Beachtung dieser Ergebnisse wurde fiir den Pitchantrieb
eine sechsphasige Konfiguration ausgewihlt. Hierdurch gewinnt man Freiheitsgrade beziig-
lich der Umrichtertopologie, der Regelung, der Mdglichkeiten fiir eine Fehlerdetektion und

der Parametrierung des Antriebs.
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Bild 3: Drehmomentverlauf bei unterschiedlichen Ausfallkombinationen (Quelle: IALB, Universitit Bremen)

In Bild 4 sind die Drehmomentverliufe abgebildet, die iiber eine Periode fiir unterschiedli-
che Strome aufgetragen sind. Als eine Periode wird der Durchlauf des Liuferpols zwischen
zwei Polen des Stators bezeichnet. Fiir den Betrieb des Motors wird je nach Drehrichtung

jeweils nur eine Halbperiode benutzt und die zweite bleibt inaktiv.
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Bild 4: Drehmoment iiber dem Rotorwinkel fiir verschiedene Strangstrome (Quelle: IALB, Universitat Bremen)

Mittels Simulationen von Parametervariationen wurde eine optimale Geometrie festgelegt,
die beim Aufbau des PitchER-Motors realisiert wurde. Bei der Erstellung der Konstruk-
tionspline konnten weiterhin kleine Anderungen vorgenommen werden, ohne dabei die
magnetischen und elektrischen Eigenschaften stark zu verindern. Diese Anderungen sind
erforderlich, um beispielsweise die Befestigung der Bleche im Liufer und Stinder zu ermog-

lichen, die mechanische Konstruktion zu vereinfachen oder die Festigkeit zu erhhen.
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Der Konzeptions- und analytischen Entwurfs- und Optimierungsphase schlossen sich Struk-

tur-, Temperatur- und Magnetfeldanalysen mit der Methode der finiten Elemente an.

Nach der aus der Zusammenfassung der Untersuchung resultierenden Endspezifikation wur-
den die detaillierten Konstruktionsunterlagen aller Baugruppen erarbeitet, finalisiert und
schlieBlich der erste TFRM-Prototyp gefertigt. Wichtige Vorgehensweise war dabei die Op-
timierung der Abmessungen mit Blick auf die Sicherstellung eines ausreichenden Drehmo-
ments. Die Spezifikation des PitchER-Motors sicht eine fehlertolerante Auslegung mit sechs
Phasen vor, die um einen elektrischen Winkel von jeweils 60° zueinander verdreht sind. Um
eine maximale Ausnutzung fiir das maximal erreichbare Drehmoment zu bekommen, wur-
de die maximal mogliche Durchflutung berticksichtigt. Die TFRM wird in diesem Fall im
Sittigungsbereich des Magnetwerkstoffes betrieben. Durch voneinander unabhingige Wick-
lungen, die den elektrisch entkoppelten Betrieb aller Phasen bewirken, kann der Totalausfall
der elektrischen Maschine verhindert und die Zuverlissigkeit der Anwendung gesteigert

werden. Folgende Konstruktionsmerkmale besitzt die gefertigte Variante:

— Der Rotor der Maschine besteht aus sechs Scheiben, die versetzt zueinander angeordnet
sind, um den entsprechenden elektrischen Phasenversatz zu realisieren.

— Die einzelnen Rotorscheiben bestehen aus jeweils zwei Stirnscheiben sowie je 16 Polen
in Form von 16 Einzelblechpaketen, die miteinander verschweil3t sind.

— Der Stator besteht ebenfalls aus sechs Scheiben, die zueinander ausgerichtet angeordnet
sind.

— Alle sechs Statorscheiben bestehen aus einem bewickelten Wicklungstriger, auf den
jeweils 16 Statorblechpakete aufgesteckt werden (Bild 5).

— Die einzelnen Statorblechpakete werden nach dem Aufstecken mit einem Aulenring

verschweil3t.

Bild 5: Aufbau der Transversalfluss-Reluktanzmaschine (Quelle: IALB, Universitat Bremen)

Da der PitchER -Prototyp fiir Versuche unter Laborbedingungen gefertigt ist, besitzt er kein
Gehiuse. Statorzihne und Wicklung sind so z. B. fiir Messung der Betriebstemperatur frei
zuginglich. Die Maschine hat einen Durchmesser von 370 mm, eine Linge von 840 mm und

ein Gewicht von 119 kg, wovon 25 kg auf den Rotor entfallen.
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Bild 6: Aufbau der Maschine (links) am Drehmomentpriifstand (rechts) (Quelle: IALB, Universitiat Bremen)

Der Prototyp wurde zur Parameteridentifikation auch ohne Steuerelektronik in Betrieb ge-
nommen mit einer daftir konstruierten Messvorrichtung fiir das Drehmoment sowie mit
Messaufnehmer und Bremseinrichtung. Die in Bild 6 dargestellte Vorrichtung dient dazu, die
stationidren Messungen des Drehmoments in Abhingigkeit der Rotorlage zu untersuchen.
Um den Pitchantrieb zu vervollstindigen, wurde parallel der intelligente Frequenzumrichter
entwickelt und aufgebaut. Sowohl die komplette Leistungselektronik als auch die Imple-

mentierung der TFRM-R egelung wurden in den speziell angepassten Umrichter integriert.

Fiir die Ansteuerung der TFRM kann kein handelstiblicher Umrichter fiir Synchron- oder
Asynchronmotoren mit drei Halbbriicken-Phasenausgingen verwendet werden. Die Ansteu-
erung eines Wicklungsstranges der TFRM erfordert eine asymmetrische Vollbriicke aus zwei
aktiven Schaltern und zwei Dioden. Aufgrund der geringen Verbreitung von Reluktanzma-
schinen und der besonderen Motorwicklung aus sechs Phasen ist ein passender Standardum-
richter auf dem Markt kaum erhiltlich, sodass ein spezieller Umrichter gesondert angefertigt
werden musste. Aufgrund der Forderung nach Redundanz besteht die Leistungsstufe dieses
Umrichters aus zwei Blécken zur Ansteuerung von je drei Motorstringen. Jeder dieser Leis-
tungsblocke besteht aus Gleichrichter, Chopper-Switch und drei asymmetrischen Halbbrii-
cken. Bei einem Ausfall eines Leistungsblockes kann der zweite Leistungsblock die Funktion
bei vermindertem Drehmoment aufrechterhalten. Hier zeigt sich ein weiterer Vorteil der
TFRM ohne PM, die selbst bei einem Kurzschluss im defekten Leistungsblock die Maschine
nicht nennenswert durch Induktion abbremst. Die Steuerung des Umrichters ist nicht redun-
dant ausgefiihrt, da eine exakte Synchronisierung der beiden Leistungsblocke erforderlich ist.
Die Leistungsendstufen des Umrichters sind gekiihlt und erlauben einen kurzzeitigen Uber-
lastbetrieb fiir das Erreichen von Losbrechmomenten. Nachdem die fehlertolerante Motor-/
Unmrichtertopologie in Betrieb genommen wurde, folgten Testreithen, in denen die Stromre-

gelung zur Motorsteuerung nachgewiesen werden konnte.
Speziell den Forderungen einer hohen Fehlertoleranz wird durch diese Umrichterkonfi-

guration bzw. Mehrphasigkeit Rechnung getragen. Mit einem Phasenstrom von < 80 A

lisst sich das spezifizierte maximale Drehmoment erzielen. Die PitchER-Spezifikation be-

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Substitution und Einsparung* PitchER

147



zieht sich auf eine TFRM, die sich als direkte Alternative zu herkémmlichen Pitchmotoren
in aktuellen Pitchsystemen integrieren lisst. Die spezifizierten Werte beziehen sich auf die
schnell drehende Seite des Pitchgetriebes (HSE: high speed equivalent) und sind in Tabelle 2
zusammengefasst. Die Werte wurden von einem Motor abgeleitet, der von der Firma Moog

GmbH in marktiiblichen zwei bis dre1 Megawatt WEA eingesetzt wird.

Tabelle 2: Spezifikation der TFRM als Pitchmotor

Nenn-Pitchbetrieb (HSE)
Nenn-Pitchmoment (S9/S1) 55 Nm
Nenn-Pitchdrehzahl (S9/S1) 500 rpm
S2 20s Moment 50 Nm
S2 20s Drehzahl 2600 rpm
S2 3s Peak-Moment 170 Nm
S2 3s Peak-Drehzahl 750 rpm

(SI: Dauerbetrieb bei konstanter Belastung; S2: Kurzzeitbetrieb bei konstanter Belastung;

S9: Ununterbrochener Betrieb mit nichtperiodischer Last-/Drehzahlinderung)

Eine zusitzliche Randbedingung fiir die TFRM ergibt sich aus dem beschrinkten Einbau-
raum in bzw. an der Turbinennabe. Eine maximale GréBe des Motors wurde durch den
Vergleich verschiedener Naben festgelegt. Zwei Beispiele fiir die Einbaubedingungen des
Motors werden in Bild 7 gezeigt. In den Zeichnungen ist der maximale Bauraum durch
farbige Zylinder markiert. Uber die Schnittmenge der verschiedenen Zylinder wurden die
maximalen Mal3e ftir Durchmesser und Linge definiert. Ein Durchmesser von 430 mm und

eine Linge von 1.050 mm darf demnach von der TFRM nicht tiberschritten werden.

Bild 7: Einbauraum fiir Pitchmotoren in der Nabe verschiedener WEA (Quelle: MOOG Unna GmbH)

148 Innovative Technologien fiir Ressourceneffizienz — Strategische Metalle und Mineralien



Verifikation des Simulationsmodells

Um das vorhandene Hybridmodell der TFRM durch Wertetabellen zu verbessern, wurde
ein experimenteller Messautbau entwickelt, um die Induktivitit, den magnetischen Fluss und
das Drehmoment in Abhingigkeit von verschiedenen Strémen und Rotorlagen zu messen.
Dabei wird das sogenannte Superpositionsverfahren (Uberlagerungsverfahrens) mit einem

Gleichstrom- und einem zusitzlichen Wechselstromanteil angewendet.

Mit einer Hochspannung wird ein variabler Gleichstrom eingestellt, mit dem der Motor in
verschiedene Arbeitspunkte bzw. Sittigungsbereiche gefahren wird. Der Gleichstrom wird
zwischen 0 und 100 A variiert. Mit einem Stelltransformator, der primirseitig an ein 230-V-
Netz angeschlossen ist, wird ein Wechselstrom mit einer Amplitude von 40 mA eingeprigt.
Es findet somit eine Uberlagerung von Gleichstrom mit einem geringen Wechselstrom statt.
Die Induktivitit kann aus den Effektivwerten von Wechselstrom, Wechselspannung und

dem ohmschen Statorwiderstand berechnet werden.

Um die vergleichsweise kleinen WechselgroBen mit hoher Auflésung messen zu koénnen,
wird zur Unterdriickung der Gleichstromanteile ein zweiter Stelltransformator eingesetzt.
Die Gleichspannung iiber dem Motorstrang wird mithilfe eines Hochpasses unterdriickt. Die
Messergebnisse der WechselgréBen sowie des Drehmoments (Bild 8) liefern eine gute Uber-
einstimmung mit den simulierten Ergebnissen der entworfenen TFRM. Somit kénnen diese

Ergebnisse fiir eine Regelung mit der optimalen Stromform verwendet werden.

Drehmoment in Nm

186 s T
180 o5 B, 80

0 e
i’ 33 360 100

Strom in A

Bild 8: Gemessenes Drehmoment liber dem Rotorwinkel fiir unterschiedliche Strangstrome

(Quelle: IALB, Universitit Bremen)

Optimierte Stromformen

Die Hauptgriinde, aus denen sich Transversalflussmaschinen mit PM-Erregung bisher nicht
in der Industrie durchgesetzt haben, sind die ungew&hnliche mechanische Konstruktion mit
einem minimal gehaltenen Luftspalt und die prinzipiellen groBen Drehmomentschwankun-

gen. Wihrend der erste Nachteil heutzutage durch gewonnene Konstruktionserfahrungen
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aufgehoben werden kann, ist der zweite nur durch intelligente R egelungsverfahren zu 16sen.
Ein Ansatz sind hier angepasste Stromformen, wobei die meisten bis jetzt untersuchten Ver-
fahren auf mehreren Annahmen basieren wie z. B.:

— volle mechanische Symmetrie,

— unbegrenzte Ausgangsspannung des Wechselrichters,

— begrenzter Drehzahlbereich.

Um einen energieeffizienten Betrieb zu garantieren, miissen zudem die herkémmlichen Rege-
lungsalgorithmen einem Optimierungsverfahren unterzogen werden. In dem PitchER -Projekt
wurde ein neuartiges Verfahren untersucht, welches von Anfang an als reine Optimierungs-
methode klassifiziert ist. Damit werden vor einem praktischen Einsatz abschlieBend keine

besonderen Annahmen oder weitere Optimierungsschritte mehr notwendig.

Bei dem Verfahren handelt es sich um die sogenannte Methode des kiirzesten Pfades (Dijk-
stra-Algorithmus), wobei der Pfad durch verschiedene Strangstromkombinationen fiihrt, und
das resultierende Drehmoment aller Stringe bei jeder diskreten Position das Solldrehmo-
ment erzeugt. Wichtig ist, parallel dazu die notwendige Spannung zu beachten, sodass die
zur Verfiigung stechende Wechselrichterspannung nicht tiberschritten wird. Eine erfolgreich
abgeschlossene Optimierung in dem ausgewihlten Arbeitspunkt garantiert sowohl den mini-
malen Durchschnittswert des Strangstromes als auch einen konstanten Drehmomentverlauf

unter Berficksichtigung der vorgegebenen Spannungsbegrenzung.

Zur Anwendung dieser Stromformenberechnungsmethode sind folgende Maschinenkenn-
linien notwendig:
— Abhingigkeit des Drehmoments von Rotorposition und Stromwert (Bild 3),

— Abhingigkeit des verketteten Flusses von Rotorposition und Stromwert.

Diese Kennlinien kénnen entweder durch FEM-Simulationen oder durch die Vermessung
der Maschine auf einem Priifstand gewonnen werden. Im Friithstadium des Projekts sind

Simulationsergebnisse verwendet worden.

Nach dem Maschinenaufbau sind statische Messungen durchgefiihrt worden, um die Ergeb-

nisse der Simulationen unter realen Bedingungen abzugleichen (siche auch Kapitel 3).

In Bild 9 auf der linken Seite werden die Drehmomentverliufe unter MATLAB/Simulink
simuliert, die durch eine konventionelle Bestromung mit Zweipunktregler erreicht werden
konnen. Es ist gut zu erkennen, dass die Drehmomentschwankung hierbei bis zu 30 % des
Solldrehmoments entspricht, was zu zusitzlichen mechanischen Belastungen und einer Ge-
riuschentwicklung ftihren wiirde. Auf der rechten Seite in Bild 9 ist alternativ ein Beispiel-

ergebnis der vorgeschlagenen Optimierungsmethode dargestellt. Im Vergleich zu dem kon-
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ventionellen Verfahren, weist nun der Drehmomentverlauf keine Schwankungen mehr auf.

Hierdurch wird auch gleichzeitig der Betrieb mit minimalen Kupferverlusten garantiert.
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Bild 9: links — Drehmomentverlaufe durch konservative Bestromung; rechts — Optimierungsmethode

(Quelle: IALB, Universitat Bremen)

Nach der Durchftihrung der Optimierungsmethode kann das potenzielle Arbeitsfeld der Ma-
schine dargestellt werden. Das Simulationsergebnis in Bild 10 zeigt, dass die neuentwickelte
TFRM ein sehr dhnliches Verhalten wie die bisher in den Pitchantrieben eingesetzte Syn-

chronmaschine mit PM aufweist.

In der dargestellten Arbeitsfeldkennlinie sind lediglich die Wechselrichterbeschrinkungen

einbezogen, die thermische Belastung der Maschine ist hier nicht berticksichtigt worden.
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Bild 10: Drehmoment-Drehzahl-Arbeitsfeld der Maschine (Quelle: IALB, Universitit Bremen)
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4. AUSBLICK

Der neuartige Transversalfluss-Reluktanzantrieb TFRM ermd&glicht den Einsatz als Pitch-
antrieb in Windenergieanlagen ohne Magnetmaterial in gleicher BaugroBe wie die bisher
eingesetzten konventionellen Maschinen, die PMs mit SEE enthalten. Da China quasi ein
Monopol bei der Gewinnung von SEE hat, besteht ein erhShtes Versorgungsrisiko an diesen
Rohstoften, die zudem starken Preisschwankungen unterworfen sind. In dem von der For-
dermalBnahme r? des Bundesministeriums ftir Bildung und Forschung geférderten Verbund-
projekt PitchER wurde ein innovativer Antriecbsmotor entwickelt, der ohne Dauermagnete
und somit ohne SEE auskommt. Der Wirkungsgrad der Maschine zeigte sich in den Simu-
lationen zwischen 550 — 750 U/min am deutlichsten. Allerdings erreicht der Wirkungsgrad
nicht die gewiinschten 90 %. Genauere Ergebnisse werden erst nach weiteren, genaueren
Tests bekannt sein. Deshalb sollten weitere Untersuchungen den Fokus auf die Optimierung
des Wirkungsgrads richten. Im Wesentlichen gilt es, das Design der magnetisierten Kerne in
der TFRM weiter zu optimieren. Konkret verspricht die Optimierung der Schrigung auf die
zuletzt betrachtete tangentiale Polbreite Erfolgsaussichten (siche Bild 2). Ebenso gilt es, eine
Verinderung der Liuferjochhdhe zu untersuchen, den Luftspalt weiter zu optimieren und
die in diesem Projekt durchgefiihrte Simulation des Luftspalts auf den Produktionsaufwand

hin zu priifen.

Der Wirkungsgrad der TFRM ohne PM ist zwar geringer als bei den konventionellen Elek-
tromotoren mit Magneten, daftir besitzt der neue Antrieb aber einen robusten Aufbau. Dank
der voneinander entkoppelten Wicklungen besitzt die Maschine eine sehr hohe Fehlertole-
ranz, was einen langfristigen und zuverlissigen Einsatz unter schweren Bedingungen ermdg-
licht. Aufgrund der verhiltnismifBig komplizierten Geometrie der Blechpakete ist eine kos-
tengtinstige Produktion nur bei gréferen Stiickzahlen und einer hohen Automatisierung der
Herstellungsprozesse denkbar. Das Einsparpotenzial der NdFeB-Magneten liegt bei 1,8 kg
pro Antrieb. Zukiinftig soll diese Technologie ebenfalls in der industriellen Antriebstechnik
Verwendung finden. Beispielsweise ist diese Technologie auch sehr gut auf Linearantriebs-
systeme tibertragbar und kann erfolgreich mit den herkémmlichen Antrieben mit PM kon-

kurrieren. Hierdurch wird das Einsparpotenzial an SEE noch weiter erhoht.

Weitere Arbeiten werden sich mit der genauen Vermessung der TFRM befassen. Dabei
wird die TFRM auf einem Priifstand Messungen unterzogen, die ebenfalls bei der Qua-
lifizierung von herkdmmlichen Pitchmotoren angewendet werden. Bei diesem Priifablauf
werden insbesondere fiir einen Pitchantrieb typische Belastungszyklen appliziert, um die
Leistungsfihigkeit des Antriebs fiir den Dauerbetrieb, aber auch fiir den Spitzenlastbetrieb zu
untersuchen. Des Weiteren wird wihrend des Priifablaufs die Stabilitit der Regelung unter-
sucht, insbesondere in den Spitzenlastbereichen. Ein konstantes Drehmoment erméglicht die
Verwendung der TFRM als Direktantrieb mit hoher Kraftdichte, da bei kleinen Drehzahlen

bereits hohe Drehmomente erzielt werden konnten.
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11. SubITO — Entwicklung eines Schichttransferverfahrens
fiir die Substitution von Zinn-dotiertem Indiumoxid (ITO)
durch Fluor-dotiertes Zinnoxid (FTO) in leitfihigen,
transparenten Polymerfolien

Thomas Abendroth, Holger Althues (Fraunhofer IWS Dresden), Andrea Glawe (KROE-
NERT GmbH Hamburg), Steffen Bornemann, Rene Kalio (Folienwerk Wolfen GmbH,
Bitterfeld-Wolfen), Werner Schubert (UBW Universal-Beschichtung GmbH Wolfen),
Julia Grothe, Florian Michael Wisser (TU Dresden)

Projektlaufzeit: 01.05.2012 bis 30.04.2015 Forderkennzeichen: 033R 082

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoff

Zielwertstoff im r3*-Projekt SubITO

In

Ziel des Projektes SubITO war es, Technologien fiir die Herstellung von Polymerfolien mit
transparenter, leitfihiger Beschichtung auf Basis von Fluor-dotiertem Zinndioxid (FTO) zu
entwickeln. Ein solches Material ist bisher nicht verfiigbar und hat das Potenzial, die Folien-
beschichtung mit Zinn-dotiertem Indiumoxid (ITO) in Anwendungen verschiedener Zu-
kunftstechnologiefelder zu substituieren. In diesem Entwicklungsprojekt waren Forschungs-
institute aus dem Bereich Oberflichentechnik und Beschichtungsverfahren (Fraunhofer
Institut fiir Werkstoft- und Strahltechnik, Technische Universitit Dresden) sowie Unter-
nehmen aus den Bereichen der Anlagenentwicklung (Kroenert GmbH), der Folienherstel-
lung (Folienwerk Wolfen GmbH) und Folienbeschichtung (Universalbeschichtung Wolfen
GmbH) sowie potenzielle Endanwender der FTO-Folien eingebunden.

Folgende wissenschaftliche und technische Ergebnisse wurden im Rahmen des Projektes erzielt:

— Entwicklung eines Verfahrens zur kontinuierlichen FTO-Beschichtung mittels
chemischer Gasphasenabscheidung bei Atmosphirendruck (AP-CVD)

— Entwicklung geeigneter Verfahren, Substrate und Polymerfolien fiir den Schichttranster

— Nachweis geforderter Schichteigenschaften (Flichenwiderstand < 200 €,
Transmission > 75 %)

— Herstellung und Evaluierung von Applikationsdemonstratoren (Touchpanel,
Elektrolumineszenz-Folie)

— Entwicklung eines Anlagenkonzeptes fiir die Umsetzung der Prozessschritte im
Rolle-zu-Rolle-Verfahren
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Im Rahmen des Projektes ist es somit gelungen, das Konzept zur Substitution von Indium
durch ein innovatives Verfahren zu demonstrieren. Das Verfahren hat zudem das Potenzial,
zukiinftig auch in anderen Produkten bzw. funktionellen Polymeroberflichen Anwendung

zu finden.

I. EINLEITUNG

Motivation

Ziel des Projektes war es, Technologien ftir die Herstellung von Polymerfolien mit trans-
parenter, leitfihiger Beschichtung auf Basis von FTO zu entwickeln. Ein solches Material
ist bisher nicht verftigbar und hat das Potenzial, ITO-beschichtete Folien in Anwendungen
verschiedener Zukunftstechnologiefelder zu substituieren. Die Abhingigkeit vom verknap-

penden Rohstoff Indium soll somit reduziert werden.

Indium ist ein Element von besonderer strategischer Relevanz [Hunt et al. 2013, Angerer
2009]. Sein Anteil an der kontinentalen Erdkruste betrigt nur 0,05 ppm [Wedepohl 1995]
und 1st damit seltener als Silber mit einer Konzentration von 0,079 ppm. Die Europiische

Union importiert diesen Rohstoff zu 81 % aus China, dem weltgréten Indiumproduzenten
[EU-2010].

Stand zum Vorhabenbeginn

Die Hauptanwendung von Indium ist die Diinnfilmbeschichtung, insbesondere in Form der
Verbindung ITO. Dieses Material wird als transparentes leitfihiges Oxid (transparent con-
ducting oxide TCO) genutzt und ist eine Schliisselkomponente in Displays (z. B. Flat Panel,
LCD, Touchscreen), Beleuchtung (organic light emitting diode OLED, electro luminesence
EL) und Solarzellen. Diese Mirkte stellen mit einem weltweiten Jahresbedarf von 234 t In-
dium (2006) bei einer Gesamtproduktion von 581 t den gréBten Verbraucher fiir das seltene
Metall dar. Fiir das Jahr 2030 wird eine drastische Zunahme des Indiumbedarfs von 1.911 t
tiir die Zukunftstechnologien abgeschitzt [EU-2010]. Fiir die genannten Zukunftstechno-
logien ist das Element Indium somit eine entscheidende Schliisselkomponente und droht
zum Engpass fiir deren Weiterentwicklung zu werden. Um eigene Ressourcen zu schonen,
hat China bereits im zweiten Halbjahr 2010 die Austuhrquoten von Indium um ca. 30 %
reduziert [US 2011].

In Deutschland sind unter anderem Hersteller von Flachdisplays und Beleuchtungstechnik
(potenzielle) Nutzer des elektrisch leitfihigen I'TO-Materials. Diese Bereiche der optischen
Technologien erzielten 2008 einen Umsatz von 1,1 Mrd. EUR (Flachdisplays), bzw. 2,5 Mrd.
EUR (Beleuchtungstechnik). Ein weiteres starkes Wachstum wurde nach einem leichten
Produktionsriickgang im Jahr 2009 festgestellt [BMBF 2010]. Verstirkt werden Entwick-
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lungen der OLED-Technologie sowohl fiir Flachdisplays als auch ftir Beleuchtungsanwen-
dungen erwartet, in denen TCO-Schichten eine Schliisselfunktion einnehmen. Auch fiir
neuere Entwicklungen im Bereich der elektrooptischen Bauteile wie dem elektronischen
Papier oder organischen Solarzellen werden zukiinftig leitfihige Folien mit transparenten

Elektroden bendtigt.

Um die Abhingigkeit der Zukunftstechnologien von dem sich verknappenden strategischen
Metall Indium zu reduzieren, sollten u. a. zukiinftig Technologien entwickelt werden, die
auch ohne das strategische Metall auskommen. Eine indiumfreie leitfihige Folienbeschichtung
mit denselben Eigenschaften bei gleichzeitig wirtschaftlicher Umsetzbarkeit ist bisher noch
nicht entwickelt worden.

Deutsche Unternehmen dieser Branchen beziechen zurzeit ITO-beschichtete Materialien
tiberwiegend aus dem Ausland und machen sich damit in Qualitit, langen Lieferzeiten und
Preis von diesem Markt abhingig. Der Preis wird zudem durch den stark schwankenden
Rohstoftpreis des Indiums bestimmt und bildet einen schwer zu kalkulierenden Faktor.
Substitute, die I[TO-beschichtete Folien ersetzen und die am Standort Deutschland erzeugt
werden, wiirden die Abhingigkeit vom Rohstoftpreis und von auslindischen Lieferanten um-
gehen. Gerade neue Entwicklungen im Bereich der genannten Zukunftstechnologien kénn-
ten von einer engen Kooperation mit den Folienherstellern durch die Entwicklung malge-
schneiderter Produkte profitieren. Die Produkte und die dazugehérige Technologie kénnten
dartiber hinaus einen neuen Exportmarkt adressieren und wiirden insgesamt die Wertschop-
fung der Produkte fiir Deutschland entscheidend erhhen.

Stand der Technik

ITO ist das meistverwendete Material fuir transparente, leitfihige Elektroden und wird in der
Regel durch Sputterprozesse abgeschieden. Optimierte I'TO-Schichten auf Glassubstraten
weisen eine hohe optische Transmission von > 90 % im sichtbaren Wellenlingenbereich
und einen geringen elektrischen Widerstand von < 2:10-* €-cm auf. Abscheidetemperaturen
liegen dabei typischerweise bei 250 — 300 °C. Bei der Beschichtung von Polymeren werden
aufgrund geringer Substrattemperaturen in der Regel Qualititseinbullen in Kauf genom-
men. Mittels gepulster Laserabscheidung gelang es I'TO-Schichten mit einem spezifischen
Widerstand von ca. 4:10-* Q-cm auf PET (Polyethylenterephtalat) bei 100°C herzustellen
[Kim 2001]. Handelstibliche ITO-beschichtete PET-Folien sind mit Flichenwiderstinden
zwischen 10 und 500 €2 und Transmissionen von > 80 % verfiigbar.

Alternativen ftir ITO sind die TCO-Materialien auf Basis von n-dotiertem Zinkoxid und
n-dotiertem Zinndioxid. Technisch relevant sind dabei Bor- oder Aluminium-dotiertes Zink-
oxid (AZO), die ebenfalls durch Sputterprozesse hergestellt werden, aber gentigend hohe
Leitfihigkeiten auch nur bei erhéhten Temperaturen > 200°C aufweisen [Ellmer 2001].
FTO erreicht spezifische Widerstinde von 5104 €-cm bet der Herstellung tiber AP-CVD

[Proscia 1992] oder Spraypyrolyse auf Glassubstraten. Fiir diese Prozesse werden Tempera-
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turen > 350°C benétigt, was die direkte Beschichtung von Polymersubstraten ausschlief3t.

Als transparente, leitfihige Glasbeschichtung fiir die Photovoltaik oder OLED-Beleuchtung
werden bereits indiumfreies FTO und AZO eingesetzt. Zur flexiblen ITO-Polymerfolie gibt
es jedoch derzeit keine kommerzielle Alternative. Um vom Rohstoff Indium auch in diesem
Bereich unabhingig werden zu kénnen, miissen also neue Technologien zur Herstellung von

Polymerfolien mit alternativen TCO-Beschichtungen entwickelt werden.

Herausforderung

Die groBBe Herausforderung liegt in der Herstellung der FTO-Folien. Da eine direkte
FTO-Beschichtung von flexiblen, transparenten Polymerfolien mit bisher bekannten Ver-
tahren nicht moglich ist, soll das Produkt tiber einen indirekten Schichttransterschritt her-
gestellt werden. Fiir die dafiir notwendigen Prozessschritte sollen geeignete skalierbare und
kostengiinstige Verfahren entwickelt werden. Die resultierenden FTO-Folien sind fiir ver-

schiedene Anwendungen im Vergleich zum Stand der Technik zu evaluieren.

2. VORGEHENSWEISE

Um eine FTO-PET-Folie herzustellen, wurden in unterschiedlichen Prozessschritten
verschiedene Materialverbiinde hergestellt und danach gezielt an bestimmten Grenzfli-
chen wieder getrennt. Dazu wurden verschiedene Schichtabscheideverfahren verwendet,
um Schichten mit bestimmten Eigenschaften zu erzeugen. Die Material- und Prozessent-
wicklung konnte dabei jedoch nicht getrennt voneinander entwickelt werden, da diese
einander bedingen. Die Bewertung der einzelnen Beschichtungsprozesse konnte schluss-
endlich nur hinreichend vorgenommen werden, wenn sich die Schichten vom tempori-
ren Substrat auch auf die PET-Folien tibertragen lieBen. Aus den im Projekt hergestellten
FTO-PET-Folien wurden dann verschiedene Demonstratoren (Elektrolumineszenz-Bau-
teil, Touchpanel, Solarzelle) hergestellt und evaluiert.

Zur Herstellung einer FTO-PET Folie wurden die folgenden Materialien und Verfahren

untersucht und entwickelt. Die gesamte Material- und Prozesskette ist in Bild 1 dargestellt.

2.1 Temporires Substrat

Auf dem temporiren Substrat soll die transparente und leitfihige FTO-Schicht bei hohen
Temperaturen abgeschieden werden. Daher sollte diese den folgenden Anforderungen
entsprechen:

— hohe Oberflichenqualitit

— als Bandmaterial verfiigbar (spiterer Einsatz im Rolle-zu-Rolle (R2R)-Prozess)

— thermische Bestindigkeit (fiir nachfolgende CSD- und CVD-Prozesse)

— chemische Bestindigkeit (fiir nachfolgende CSD- und CVD-Prozesse)
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2.2 Opferschicht

An der Opferschicht soll die groBflichige Trennung des FTO-PET-Verbunds gewihrleistet

werden. Hergestellt werden soll diese Opferschicht mit Beschichtungen aus der fliissigen

Phase (CSD — Chemical Solution Deposition). Die Anforderungen an die anorganischen

Opferschichten sind vielfiltig:

— thermische Bestindigkeit (fiir nachfolgende CVD-Prozesse)

— chemische Bestindigkeit (fiir nachfolgende CVD-Prozesse)

— chemische Losbarkeit (flir nachgelagerten Atzschritt)

— Morphologie (Einfluss auf das Wachstum der FTO-Schichten im CVD-Prozess, Rauheit
der FTO-Schichten).

2.3 Herstellung der transparenten und leitfihigen FTO-Schicht mittels AP-CVD
Das FTO ist die Schicht mit den bendtigten Eigenschaften (Transparenz und Leitfihigkeit),
welche den ITO-Ersatz darstellen soll. Um mit den ITO-Schichten vergleichbare Eigen-
schaften zu erreichen, miissen bestimmte Prozesstemperaturen (> 400 °C) gewihrleistet
werden. Zudem muss die Schicht so kompakt sein, dass sich diese auch groBflichig auf ein
PET-Substrat tibertragen lisst. Die Anforderungen dieser FTO-Schicht sind:

— Flichenwiderstand < 200

— Transmission > 75 % (bei 550 nm)

2.4 Herstellung und Oberflichenveredelung einer PET-Folie
PET-Folien sollten als Substrat eingesetzt werden. Um die FTO-Schichten erfolgreich auf
PET-Folien zu iibertragen, miissen die PET-Folien gegebenenfalls hinsichtlich ihrer physi-

kalischen Eigenschaften verindert bzw. angepasst werden.

2.5 Herstellung eines Verbunds
In diesem Prozessschritt wird das temporire Substrat mit Opferschicht und FTO-Schicht
gegen die PET-Folie kalandriert.

2.6 Trennung des Verbunds und Ubertrag der FTO-Schicht auf PET-Folie
In diesem Prozessschritt wird die FTO-Schicht vom temporiren Substrat auf die PET-Folie

tibertragen.
2.7 Nasschemischer Reinigungsschritt (chemisches Atzen)

Im letzten Schritt werden FTO-PET-Folie bzw. gegebenentfalls das temporire Substrat mit-

tels nasschemischer Reinigung von eventuell verbliebenen Resten der Opferschicht befreit.
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CcsD CcVvD Kalandrieren Trennen Atzen

PET-GAG

Sn0O,
Opferschicht
Substrat

Bild I: Prinzipielle Darstellung aller einzelnen Prozessschritte im Rolle-zu-Rolle-Verfahren zur Herstellung

einer FTO-PET-Folie (Quelle: Fraunhofer IWS)

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

FTO-PET-Folie
Im Rahmen des SubITO-Projekts konnten durch gezielte Einstellung von Materialeigenschat-
ten und Prozessschritten erfolgreich FTO-PET-Folien hergestellt werden. Diese FTO-PET-Fo-
lien wurden hinsichtlich optischer (siche Bild 2, links) und elektrischer Eigenschaften untersucht
und es konnte gezeigt werden, dass sich die Meilensteinkriterien erfiillen lieBen.
SOLL: 100 x 100 mm; Transmission T > 75 %; Widerstand R < 200 Q

IST: 100 x 100 mm; T = 76 % fiir FTO-PET (500 pm); R = 150 €

Transmission [%)]

—— PET-GAG
—— FTO-PET
FTO | — 100n=s FHG-THS

T T T T 10, 0kY UED BEM

T T T T T T
300 400 500 600 700 800 900 1000
Wellenlange [nm]

Bild 2: Transmissionsspektren von PET-Folie (500 pm), FTO-PET-Folie (500um) sowie FTO-Schicht ohne Substrat
(links), sowie REM-Aufnahme einer praparierten FTO-PET-Folie (Trennung der Grenzfliche FTO-PET) zur Verdeutli-

chung der mechanischen Verklammerung durch Oberflichentextur der FTO-Schicht (rechts) (Quelle: Fraunhofer IWS)
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Zudem wurden Rasterelektronenmikroskopie (REM)-Aufnahmen gemacht, um Aussagen
zur Struktur zu treffen. In Bild 2 (rechts) ist deutlich die raue Grenzfliche zwischen FTO-
Schicht und PET-Folie zu sehen. Diese Rauheit kommt durch die charakteristische Ober-
flichentextur der kristallinen FTO-Schicht zustande. Diese Oberfliche ist durch ihre grofBe
Rauheit und den damit verbundenen Hinterschneidungen besonders fiir eine gute Haftung

mit dem Polymer geeignet.

Demonstrator Touchpanel

In Absprache mit einem Touchpanel-Hersteller wurden FTO-PET-Folien (Folienstirke 200 pm)
hergestellt. Zum Bau von Touchpanel-Demonstratoren wurden FTO-PET-Folien mit Fli-
chenwiderstinden im Bereich von 100 — 170 € zum Hersteller gesendet. Diese Folien wur-
den zu funktionierenden Touchpanels weiterverarbeitet, sodass hier erste Demonstratoren

bereitgestellt werden konnten (siche Bild 3, links).

Bild 3: Touchpanel auf Basis von FTO-PET-Folie (links) sowie EL-Bauteil auf Basis von FTO-PET-Folie (rechts)
(Quelle: Fraunhofer IWS)

Demonstrator fiir ein Elektrolumineszenz-Bauteil
Die im Projekt entstandenen FTO-PET-Folien wurden zu Elektrolumineszenz-Bauteilen ver-
arbeitet. Der prinzipielle Funktionsnachweis konnte ebenfalls erbracht werden (siche Bild 3,

rechts).

Demonstrator fiir eine Diinnschicht-Photovoltaikzelle

Mithilfe von FTO-PET-Folien sollte eine flexible Diinnschicht-Photovoltaikzelle herge-
stellt werden. Da sich im Gegensatz zu den ITO-Schichten die FTO-Schichten aufgrund
ihrer hohen chemischen Bestindigkeit sehr schlecht mit Atzpasten nachtriglich strukturie-
ren lassen, wurde zudem die Strukturierung mittels Laserabtrags untersucht. Dadurch war es
moglich, den Anforderungen entsprechend, die gewiinschten Strukturen zu erzeugen (siche
Bild 4, links). Die Herstellung der Solarzellen-Demonstratoren erwies sich jedoch als schwie-

rig, da die zur Herstellung benétigten Temperaturen von 150 °C nicht durch die PET-Folien
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realisiert werden kénnen. Als Resultat kommt es zu Schichtenthaftungen auf der Folie. Eine

Aktivitit unter Sonnenlichtbestrahlung konnte daher bisher nicht nachgewiesen werden.

Bild 4: Laserstrukturierung von FTO-PET-Folie (links) sowie antistatische Eigenschaften einer CNT-PET-Folie im

Vergleich zu einer unveredelten PET-Folie (rechts) (Quelle: Fraunhofer IWS)

Demonstrator fiir eine antistatische CNT-PET-Folie

Neben den drei beschriebenen Demonstratoren wurde zudem ein weiterer Demonstrator in
Form einer antistatischen CNT-PET-Folie hergestellt. Die optischen Eigenschaften dieser
Folie sind vergleichbar mit den untersuchten ITO-PET- bzw. FTO-PET-Folien. Jedoch ist
die elektrische Leitfihigkeit um GroBenordnungen geringer, sodass mit diesem Produkt nur
antistatische Eigenschaften erreicht werden konnten. Jedoch kénnen die CNT-PET-Folien
fiir diese Anwendung ebenfalls zur Substitution von ITO beitragen (siche Bild 4, rechts).

Verfahrenstechnische Prozess- und Anlagentechnik

Die zur Herstellung der FTO-PET-Folie benétigten Verfahrensschritte wurden alle hin-
sichtlich ihrer Rolle-zu-Rolle-Eignung ausgesucht und entwickelt. Zudem wurden einzelne
Systemkomponenten wie CVD-Beschichtungskopt und eine Rolle-zu-Rolle-fihige Sub-
stratheizung fiir den CVD-Prozess entwickelt und angefertigt (siche Bild 5, links).

Bild 5: Simulation der Stromungsverhaltnisse in der Schlitzdiise am Diisenausgang (links), CVD-Beschichtungskopf

(Mitte) und CVD-Modul und Substratheizung in Laboranlage (rechts) (Quelle: Fraunhofer IWS)
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Mithilfe der gewonnenen Erkenntnisse aus den einzelnen Verfahrensschritten konnte ein ganz-
heitliches Anlagenkonzept fiir ein Rolle-zu-Rolle-Verfahren entwickelt werden. In Bild 6

ist ein Anlagenbeispiel gezeigt, wie die fertige Produktionslinie ausschauen kénnte.

Bild 6: Anlagenbeispiel einer moglichen Kroenert Rolle-zu-Rolle-Produktionslinie (Quelle: Kroenert GmbH & Co KG)

Das wichtigste wissenschaftlich-technische Ergebnis dieses Vorhabens ist das Verfahren
des Schichtiibertrags, d. h. die Trennung der Schichtherstellung von der eigentlichen Be-
schichtung. Dadurch sind Materialpaarungen moglich, welche bisher prozessbedingt nicht
moglich waren. Im konkreten Fall konnte eine bei 450 °C hergestellte FTO-Schicht auf
eine PET-Folie (Schmelztemperatur: 250 —260 °C) aufgebracht werden. Der Flichen-
widerstand von < 200 € und die Transmission der FTO-PET-Folie > 85 % entsprechen
den Kriterien des Meilensteins im Projekt. Um dieses Ziel zu erreichen, erforderte es je-
doch fundierte Prozess- und Materialkenntnisse. Um Schichten erfolgreich von tempe-
raturstabilen Substraten auf temperatursensitive Polymerfolien zu tibertragen, miissen die
Schichtspannungen sowie die Grenzflichen gezielt konfektioniert werden. Zudem ist eine
gute Prozesskontrolle der einzelnen Verfahrensschritte (CVD, Kaschieren, Trennen) er-
forderlich. Neben dem FTO-Schichtiibertrag aut PET-Folie wurden im Projekt auch der
Ubertrag und die Integration von Nanopartikeln, insbesondere Kohlenstoffnanoréhren
(CNTs), in PET-Folien untersucht. Mit CNTs lassen sich jedoch nicht die elektrischen
Leitfihigkeiten erreichen, welche sich mit ITO bzw. FTO erreichen lassen. Daher ent-
sprechen CNT-PET-Folien mit ihren Eigenschaften (Flichenleitfihigkeiten im 106-Q-
Bereich bei geringen Transmissionsverlusten < 10 %) auch nicht den Anforderungen fiir
elektrooptische Anwendungen. Dennoch kann auch diese Materialpaarung einen Beitrag zur
Ressourcenettizienz von Indium leisten, da auch fiir viele antistatische Anwendungen (z. B.

Ex-Schutz) bisher ITO-Schichten auf Polymeren verwendet wurden.
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4. AUSBLICK

Effizienzpotenzial

Die im SubITO-Projekt hergestellte FTO-PET-Folie besitzt optische und elektrische Ei-
genschaften, welche den Anforderungen vieler elektrooptischer Anwendungen gerecht
werden. Da die erforderten Eigenschaften gezielt durch ein neues indiumfreies Materialsys-
tem (FTO) eingestellt werden kénnen, ist die Effizienz dieser Materialsubstitution maximal,

sodass ein hohes Potenzial zur Schonung der Ressource Indium besteht.

Im Begleitvorhaben INTRA r’+ wurden u. a. verschiedene 8konomische und 6kologische
Deutschlandpotenziale bestimmt [Diirkoop et al. 2016]. Auf der 6kologischen Seite kénnen
unter den gewihlten Randbedingungen durch die Substitution von ITO-PET-Folien mit
FTO-PET-Folien Treibhausgasemissionen in Hohe von ca. 690.000 kg CO,-Agvivalenten
pro Jahr eingespart werden. Auf der Skonomischen Seite ergibt sich (abziiglich Investitions-
kosten und Aufwendungen ftir Personal, Wartung und Betrieb der fiir die Umsetzung not-

wendigen Anlagen) ein Einsparpotenzial von ca. 409.000 EUR /a [Brandstetter 2015].

Zudem wurde eine SWOT-Analyse mit den Stirken und Schwichen sowie den Chancen
und Risiken der Technologieentwicklung im Projekt SubITO von der TU Bergakademie
Freiberg angefertigt (s. u.) [Kleeberg 2015]. Eine aggregierte Auswertung der SWOT-Ana-
lysen fiir die r*-Projekte steht online auf www.r3-innovation.de zur Verftigung [Kleeberg
et al. 2016].

SWOT-Analyse fiir das r*-Projekt SubITO der TU Bergakademie Freiberg im

Rahmen von INTRA r*+ Integration und Transfer der r*-FérdermalBnahme

STARKEN

Als Stirke wurde die Neuartigkeit der Idee bewertet, da hier erstmalig ein Schichttrans-
ter-Verfahren zur Substitution von I'TO durch FTO fiir transparente, leitfihige Polymerfolien
entwickelt wurde. Auch die technologische Funktionsfihigkeit wurde positiv bewertet, da
es sich um ein ganzheitliches Verfahren zur direkten Applikation auf transparente Polymer-
folien handelt. Zudem wurde der Funktionsnachweis in der Einsatzumgebung erbracht, was
zu erfolgreichen Applikationsdemonstratoren (Elektrolumineszenz-Folien, Touchpanels, Or-
ganische Solarzellen) gefiihrt hat. Eine Verbesserung der Qualitit und Eigenschaften bzw.
Funktionalititen (hohe Leitfihigkeit, Vermeidung elektrostatischer Aufladungen, Transpa-
renz, elektrooptische Bauteile, hohe Abscheidetemperaturen bei Beschichtungen méglich) ist
ebenfalls als Stirke bewertet worden. Der Zielwertstoff Indium wird durch den vollstindigen
Ersatz von ITO nachhaltig geschont. Durch die giinstigeren Rohstoftkosten sowie ein kos-
tengtinstigeres Beschichtungsverfahren kénnen Kosten eingespart werden und die potenzielle
Wirtschaftlichkeit des Verfahrens ist somit ebenfalls als Stirke bewertet worden.
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SCHWACHEN

Da derzeit noch keine Pilotisierung durchgefiihrt bzw. abschlieBend gesicherte Qualitit (Leit-
tihigkeit, Geschwindigkeit der Beschichtung, Prozessstabilitit) tiberpriift werden konnte,
wurde die technologische Funktionsfihigkeit als Schwiche bewertet. Zudem wurde davon
ausgegangen, dass voraussichtlich zusitzliche Prozessschritte bendtigt werden. Auch kénnten
sich der steigende Zinnverbrauch sowie das Schadstoftpotenzial durch HF nachteilig auswir-
ken. Die zusitzlich bendtigte Energie flir die Prozesse, zusitzlich benétigtes Siliciumoxid
fiir die Zusatzschicht (Spezialbehandlung Stahlsubstrat) sowie der Umgang mit chlorhaltigen

Lssungen (Entsorgung vs. Recycling) wurden als Schwiche bewertet.

CHANCEN

Als Chancen wurden der Markt und der Zugang zu den Ausgangsmaterialien bewertet.
Weiterhin wurde ein hoher Nutzenvorteil in der Antistatik gesehen, da sich hierdurch wei-
tere Verwertungsmoglichkeiten erschlieBen. Positiv bewertet wurden Patente ftir Schliis-
selprozesse, da mithilfe dieser Technologien langfristig die Abhingigkeit von Rohstoftim-
porten aus China verringert werden kann. Auch zukiinftige Entwicklungstelder und neue
Anwendungsfelder, z. B. biologisch abbaubare oder biogene Folien, werden als Chance
bewertet, da hiermit Alternativfolien bzw. neue Produkte entstehen kénnen. Zudem hiitte
der Produktions- und Folienentwicklungsstandort Deutschland ein Alleinstellungsmerkmal.
Durch die Herstellung von Halbzeugen wiirde auBlerdem ein Imagezugewinn entstehen.
Die Méglichkeit, die Anwendung bzw. das Produkt weiter zu spezifizieren, konnte die

Kundenorientierung erhdhen.

RISIKEN

Als Risiken wurde der Wegtfall von bisherigen Fertigfolien-Produzenten bewertet. Zudem
ist noch kein groBBer Markt in Deutschland zu sehen. Fiir die Umsetzung besteht jedoch die
Notwendigkeit der Adaption von Prozessen. Weiterhin sind die Materialkosten als Treiber

fiir Folienkosten als Risiko zu betrachten.

Ergebnisverwertung

Auch wenn das SubITO-Projekt als erfolgreich zu bewerten und das entstandene Produkt in
seinen elektrischen und optischen Eigenschaften konkurrenzfihig ist, sind jedoch noch wei-
tere Entwicklungsarbeiten notwendig, um die Aufskalierung der einzelnen Prozessschritte
zu einem wirtschaftlichen Herstellungsprozess zu realisieren. Zudem sind hohe Investitio-
nen notwendig, um diese Aufskalierung zu untersuchen. Um diese Investitionen zu recht-
fertigen, miissen weitere Interessenten gefunden werden. Daher soll kurz- und mittelfristig
das Produkt FTO-PET und CNT-PET sowie deren Herstellungsprozess durch Teilnahme
an Messen und Konferenzen einem groBeren Publikum vorgestellt werden. Dadurch wird
mittelfristig eine bessere Verzahnung der Forschungsaktivititen und Produktionsstrategien

erwartet. Der wirtschaftliche Vorteil des im Projekt erarbeiteten Verfahrens soll zudem
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deutlicher herausgestellt werden, besonders auch indem gezielt die kostengiinstige Vere-
delung von sogenannten Lowtech-Produkten untersucht und publiziert wird. Besonders
antistatische Polymeroberflichen stellen eine Veredelung dar, welche ein riesiges Markt-
potenzial (Anti-Staub-Produkte, Explosionsschutz) besitzen. Durch CNT-PET kann nicht
nur ein kostengtinstiges Verfahren bzw. eine Materialpaarung mit interessanten optischen
und elektrischen Eigenschaften angeboten werden, sondern auch technisch eine verbesserte
Losung im Vergleich zum Stand der Technik (Additive wie Rul3 oder Tenside) vor allem

hinsichtlich Transparenz und Langzeitstabilitit gegeben werden.

Fir den Prozess des Schichtiibertrags wird ein breites Anwendungspotenzial tiber den
Markt der transparenten, leitfihigen Folien hinaus gesechen. Durch den Transfer anorga-
nischer Schichten auf Folien sind vollig neue Materialkombinationen und damit weitere
Anwendungsbereiche moglich. Durch die Integration von Funktionen ausschlieBlich in die
Oberfliche wird das Verfahren immer ein ressourcenschonender Ansatz sein (insbesondere
gegeniiber Additiven von Kunststoffen). Am Fraunhofer IWS ist dazu ein Patentportfolio
im Aufbau und in weiteren Entwicklungsprojekten sollen neue Anwendungsméglichkeiten
erschlossen werden. Neue brancheniibergreifende Anwendungen werden z. B. durch die
mit Integration von Nanomaterialien erzielten Eigenschaften moglich:

— antistatisch (Explosionsschutz, Staubfreiheit)

— lumineszierend (Produktschutz)

— niedrig- bzw. hochbrechende Grenzflichen (Antireflex).

Fiir die konkrete kommerzielle Verwertung der Ergebnisse iiber die Produktion einer
FTO-Folie werden weitere Schritte gepriift. Dabei spielen die Marktentwicklung im Be-
reich der Anwendungen (Zukunftsmirkte im Bereich OLED-Beleuchtung, PV und Dis-
plays), die damit verbundenen Materialanforderungen und die Kostenentwicklungen bei
den Robhstoffen eine wichtige Rolle. Als nichster Schritt wire die Ubertragung der Er-
gebnisse auf eine Pilotlinienproduktion und die Materialentwicklung fiir eine spezifische

Anwendung notwendig.
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12. SubMag — Substitution von Magnesium bei1 der
Entschwefelung von Gusseisen
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle I: Zielwertstoff

Zielwertstoff im r*-Projekt SubMag

Mg

Die EU hat im Rahmen einer Rohstoffstrategie kritische Rohstoffe [EC 2014] identifiziert,
fiir deren Versorgungssicherheit spezielle Konzepte entwickelt werden miissen. Zu diesen
Elementen zihlt auch Magnesium (Mg), das in Eisengief3ereien zur Herstellung von Gusseisen
mit Vermiculargraphit (GJV) und Gusseisen mit Kugelgraphit (GJS) in Form von Eisen-Silici-
um-Magnesium-Legierungen oder als Reinmagnesium eingesetzt wird. Magnesium ist nicht
aufgrund seiner physischen Verftigbarkeit als kritischer Rohstoff einzustufen, sondern weil

heute ca. 85 % des weltweit produzierten Magnesiums aus China stammen [EC 2014].

In solchen Marktstrukturen ist die Preisgestaltung durch eine hohe Volatilitit gekennzeich-
net, sodass in einem marktwirtschaftlichen Wirtschaftssystem der kurzfristige Aufbau neuer
Produktionskapazititen durch existierende oder neu in den Markt eintretende Wettbewerber
mit nicht zu kalkulierenden wirtschaftlichen Risiken verbunden ist und daher mit hoher
Wahrscheinlichkeit unterbleiben wird. Eine dauerhafte Versorgungssicherheit der deutschen
Eisengussindustrie ist unter solchen Bedingungen nur gegeben, wenn es im Rahmen einer
nachhaltigen Innovation gelingt, Magnesium als Entschwefelungsmittel moglichst durch al-

ternative heimische R ohstoffe zu substituieren.

Deshalb wurde in diesem Vorhaben untersucht, wie Magnesium, das nach der Entschwe-
felung in einer extrem dissipativen Struktur vorliegt und daher nicht mehr wirtschaftlich
recycelt werden kann, durch ein anderes Produkt in Kombination mit einer neuen Tech-

nologie bei gleicher Funktionalitit substituiert werden kann.
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Die Innovation des Verfahrens beruht darauf, dass kalkbasierte Mischungen untersucht wur-
den, die eine dhnlich schnelle Entschwefelung erlauben wie die bisher verwendeten Legie-

rungen auf der Basis von Eisen-Silicium-Magnesium (FeSiMg) bzw. R einmagnesium.

Ausgehend von Laborversuchen tiber Technikums- bis hin zu Industrieversuchen wurden
kalkbasierte Entschwefelungsmischungen zur Entschwefelung von Gusseisen getestet. Diese
Arbeiten erlauben eine Abschitzung der technischen und 6konomischen Potenziale fiir eine

industrielle Umsetzung.

I. EINLEITUNG

Im Jahr 2014 wurden weltweit 85,9 Mio. t Eisen-, Stahl- und Temperguss (EST) [WC 2015]
produziert, wobei 46 % der Produktion auf China entfielen. Deutschland ist mit 4,1 Mio. t
Eisen-, Stahl- und Temperguss im Jahr 2014 (Bild 1) die groBte Gusseisen produzierende

Nation in Europa.

Eisen-, Stahl- und Tempergussproduktion (EST) in Deutschland
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Bild I: Entwicklung der Eisen-, Stahl- und Tempergussproduktion in Deutschland (Quelle: Deike, Uni Duisburg-Essen)

Die deutsche Eisengussindustrie ist mit einem Exportanteil von ca. 50 % eine international
absolut wettbewerbstihige Industrie. Das hat unter anderem zur Folge, dass Deutschland
mit einer durchschnittlichen Gussproduktion von 47 kg/Kopt (China: 27 kg/Kopf) zu den
sechs groBten Eisenguss produzierenden Nationen (China, Indien, USA, Japan, Russland)
auf der Welt gehort [Deike 2013].

Dies ist insbesondere vor dem Hintergrund zu erwihnen, dass Eisengiefereien unter dem

Aspekt ,,Green Economy* absolute Spitzenunternehmen sind. Denn die Eisengussindustrie

gehort — allerdings wenig beachtet von der Offentlichkeit — und abgesehen von der Edel-
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metallbranche, zu den ressourceneffizientesten Industrien. So ist es in der Eisengussindustrie
seit Jahrzehnten Stand der Technik, aus Schrott, Kreislaufmaterial und sehr geringen Antei-
len an Roheisen, das unter Umstinden selbst auch ein Recyclingprodukt [Deike 2007] sein
kann, qualitativ hochwertige Gussprodukte (Motorbldécke, Bremsscheiben, Schwenklager,
Radtriger) herzustellen, die hiufig als Sicherheitsbauteile im Automobil- und Maschinen-
bau Anwendung finden. Neben dem nahezu 100%igen Einsatz von Sekundirrohstoffen
werden insgesamt in der GréBenordnung von ca. 1 =5 % Legierungsmittel und Magnesium

zur Herstellung von Gusseisen mit GJV und GJS und Impfmittel eingesetzt.

Mit 1,5 Mio. t GJS entfallen 37 % der EST-Gesamtproduktion in Deutschland auf diese
Werkstoffgruppe, in der das Gusseisen zurzeit mit Magnesium entschwefelt wird, um in Kom-
bination mit einer Impfbehandlung (Férderung der Keimbildung) die kugeltérmige Ausbil-

dung des Graphits einstellen zu kénnen.

Durch die so erzielte kugelartige Ausbildung des Graphits zeichnet sich der Werkstoft GJS
gegeniiber dem Gusseisen mit Lamellengraphit (GJL), das nicht mit Magnesium behandelt
wird, durch eine generell héhere Festigkeit bei gleichzeitig hoherer Dehnung aus. Im Ver-
gleich dazu bedingt die lamellenférmige Graphitausbildung beim GJL eine bessere Dimp-
fung (wichtig im Motorenbau) und héhere Wirmeleitfihigkeit (wichtig bei Bremsschei-
ben). Bei dem modernsten Werkstoff unter den Gusseisenqualititen, dem GJV, wird durch
eine wurmartige Graphitstruktur versucht, die Vorteile des GJS und des GJL in einem

Werkstoft zu vereinigen.
Die Hauptanwendung des GJV (Tabelle 1) [Deike 2014] liegt im Antriebsbereich von
Nutzfahrzeugen (Zylinderképfe bzw. Zylinderkurbelgehiuse), aber auch im zunehmenden

MaB im Antriebsbereich von Personenkraftwagen (Zylinderkurbelgehiuse).

Tabelle 2: Eigenschaften unterschiedlicher Gusseisenwerkstoffe (Quelle: Deike, Uni Duisburg-Essen)

Werkstoffe Zugfestigkeit Bruchdehnung Elastizitatsmodul Wirmeleitfahigkeit
Rm in [MPa] A in [%] E in [kN/mm?] A in [W/mK]
(GJL) 140 — 450 0,8-0,3 78 - 143 50,0 - 43,5
(G)V) 300 - 575 1,5-0,5 140 — 185 45,0 - 35,0
(GJS) 300 - 900 22-2,0 169 - 176 36,2-31,1

Im Falle des Nutzfahrzeug-Zylinderkopfes kommt aufgrund der Kombination von ther-
mischer und mechanischer Belastung die Zwischenstellung des GJV am wirkungsvollsten
zum Tragen, da in diesem Bereich sowohl gute mechanische Eigenschaften als auch eine
annehmbare Wirmeleitfihigkeit gefordert werden. Im Zuge der Gewichtsreduktion in der

gesamten PKW- und Nutzfahrzeugindustrie wird zukiinftig mit dem verstirkten Einsatz
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von GJV-Produkten zu rechnen sein, da sie ein hohes Potenzial fiir Wanddicken- und somit
auch Gewichtsreduktionen bieten, sodass selbst Leichtbauwerkstoffe wie Aluminium oder

Magnesium in diesem Bereich substituiert werden kénnen.

Ein besonderes Merkmal der Herstellung von GJV und GJS 1st die Tatsache, dass durch eine
Magnesiumbehandlung die Schwefelgehalte aut < 0,02 % (im Vergleich zu ca. 0,1 % beim
GJL) gesenkt werden miissen, da ansonsten nicht die gewiinschten Graphitausbildungen
beim GJV und GJS erreicht werden kénnen. Weltweit werden Magnesiumbehandlungen
in der GieBereiindustrie zur Herstellung von GJS derzeit fast ausschlieBlich mit zwei unter-

schiedlichen Arten von Rohstoffen durchgefiihrt:

1. Vorlegierungen auf Basis von Eisen-Silicium-Magnesium (3% — 7% Mg)

Da Magnesium bei Behandlungstemperaturen des fliissigen Eisens von 1.500 °C sehr reaktiv
1st, wird es in Eisen-Silicium-Legierungen mit unterschiedlichen Magnesiumgehalten (nach
Wiinschen der Kunden) legiert, um durch den Verdiinnungseffekt den Reaktionsablauf in
gewissen Grenzen kontrollieren zu kénnen. Diese FeSiMg-Legierungen werden mit zahl-
reichen Abwandlungen in einer Pfanne mit dem Gusseisen tiberschiittet oder iiber einen

Filldraht in die Schmelze eingespult.

2. Reinmagnesium

Fiir GieBereien, die von der GréBenordnung her mehr als 40.000 t/a an GJS produzieren,
kann sich unter Kostengesichtspunkten die Magnesiumbehandlung nach dem Georg-Fi-
scher-Verfahren (GF) lohnen. Bei dem GF-Verfahren wird mit Reinmagnesium entschwe-
telt, wobei1 dass Reinmagnesium in stiickiger Form in einen Konverter gegeben wird. Diese
Konverterbehandlung muss in speziell verschlieBbaren Kammern mit entsprechender Ab-

saugung der Reaktionsgase erfolgen.

Magnesium, das zur Entschwefelung benutzt wird, liegt anschlieBend in einer ausgeprigt
dissipativen Verteilung, tiberwiegend als Magnesiumoxid (MgO) vor, das durch Folgere-
aktionen des Magnesiumsulfids (MgS) mit dem Luftsauerstoff entstanden ist. Das in der
Schlacke vorliegende MgO ist durch eine sehr hohe negative Standardbildungsenthalpie ge-
kennzeichnet, sodass ein erheblicher Energicaufwand zur Reduktion des MgO notwendig
wire. Diese Tatsache in Kombination mit der dissipativen Verteilung ist der Grund dafiir,
dass das Magnesium unter diesen Bedingungen wirtschaftlich nicht mehr zuriickgewonnen

werden kann.

Bet einer derartigen Verwendung des Magnesiums kann eine Verbesserung der R ohstoftettizi-
enz und eine Verringerung des Versorgungsrisikos nur bedeuten, dass im Rahmen einer nach-
haltigen Substitutionsstrategie versucht werden muss, Magnesium durch andere Elemente,

unter Umstinden in Kombination mit einer verinderten Verfahrenstechnik, zu ersetzen.
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2. VORGEHENSWEISE
Durch dieses Vorhaben soll es zukiinftig moglich sein, Magnesium durch die Anwendung
kalkbasierter Mischungen in Kombination mit einer neuen Technologie bei gleicher Funk-

tionalitit der Entschwefelung zu substituieren.

Die Innovation des Verfahrens beruht auf der Entwicklung einer kalkbasierten Mischung zur
Entschwefelung von Gusseisenschmelzen in der GieBereiindustrie. Kalkbasierte Mischungen
werden auch in der Stahlindustrie eingesetzt, allerdings sind in einer GieBerei die folgenden

extrem unterschiedlichen Rahmenbedingungen zu beachten:

— In einer GieBerei werden im Gegensatz zu einem Stahlwerk deutlich kleinere Pfannen
(1 =10t / 150 — 350 t) benutzt, die dazu fithren, dass die Schmelzen schneller auskiihlen
und somit nur begrenzte Reaktionsriume und Reaktionszeiten zur Verfligung stehen.

— In einer GieBerei wird im Gegensatz zu einem Stahlwerk die Entschwetelung kurz vor
dem AbgieBen der Schmelze in die Form durchgeftihrt, sodass keine groen Korrektu-
ren mehr durchgefiihrt werden kénnen. In diesem Zusammenhang muss gewihrleistet

sein, dass sich die bildende Schlacke gut von der Schmelze trennen lisst.

Dieses Vorhaben wurde in einer strategischen Partnerschaft zwischen Wissenschaft und

Wirtschaft entlang der gesamten Wertschopfungskette durchgefiihrt, da sowohl grundsitz-

liche wissenschaftliche als auch technische Fragestellungen untersucht werden mussten. Die

Entschwefelung von Gusseisenschmelzen in der GieBerei zur Herstellung von GJV oder GJS

st eine Behandlung der Schmelze, die in einer definierten Zeit (< 10 min) und in einem

definierten Temperaturbereich stattfinden muss. Damit eine vergleichbare Funktionalitit ge-
withrleistet 1st, mussten eine hohe Reaktivitit des Kalks in dem neuen Prozess realisiert und
dafiir folgende Aspekte berticksichtigt werden:

— Die Reaktivitit des Kalks wird durch die Brennbedingungen bestimmt, Weich- und
Hartbranntkalk zeichnen sich z. B. durch unterschiedliche KristallitgréBen und Porenvo-
lumina aus.

— Die Art und Weise der Zugabe muss gewihrleisten, dass das Entschwefelungsmittel in

der zur Verfiigung stehenden Zeit die Schmelze entschwefelt.

Dartiber hinaus waren aber im Rahmen einer Gesamtbetrachtung dieser neuen innovativen

Technologie zur Erhéhung der Ressourceneffizienz auch die folgenden Fragestellungen zu

berticksichtigen:

— Wie wirken sich die kalkhaltigen Schlacken auf die Standzeit der Feuerfestausmauerung
der Pfannen aus?

— In welchen Mengen und Zusammensetzungen fallen die Entschwefelungsschlacken an
und wie konnen sie entsorgt werden?

— Wie stark kiihlen sich die Schmelzen durch die Entschwefelungsbehandlung ab?
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In diesem Vorhaben hat der Kalkproduzent (Fels-Werke GmbH), vor dem Hintergrund sei-
ner Erfahrungen aus der jahrzehntelangen Herstellung von Kalk, in einem kontinuierlichen
Entwicklungsprozess optimierte Kalkmischungen fiir die Entschwefelung in der GieB3ereiin-

dustrie hergestellt.

Diese verschiedenen Mischungen wurden durch das Institut fiir Technologien der Metalle
der Universitit Duisburg-Essen intensiv unter Labor-, Technikums- und letztendlich Be-

triebsbedingungen (Bild 2) untersucht.

In gemeinsamer Abstimmung mit der Fels-Werke GmbH und nach zwischenzeitlich erfolg-

ten Optimierungen wurden Mischungen flir den betrieblichen Einsatz identifiziert.

Der betriebliche Transfer des neuen Verfahrens in die Fritz Winter Eisengieferei GmbH &
Co. KG wurde von der Fa. OCC GmbH federfiihrend begleitet, da die OCC GmbH in der
GieBereiindustrie tiber ein spezielles Know-how in der Regelungs- und Steuerungstechnik

gieBereitechnischer Prozesse verfiigt.

Die Fritz Winter EisengieBerei GmbH & Co. KG, eine der weltgroBten GieBereien, stellte
thre Betriebsanlagen zur Verfiigung und ftihrte die betrieblichen Versuche und die damit

einhergehenden Untersuchungen (chemische und metallographische Untersuchungen, Zug-

versuche etc.) durch.

Bild 2: Entschwefelungsversuche unter Labor- (a), Technikums- (b) und Betriebsbedingungen (c)

(Fotos: Kahrl, Briimmer, Uni Duisburg-Essen)
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3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Im Rahmen von Labor- und Technikumsversuchen wurde eine Vielzahl von kalkbasierten
Entschwefelungsmitteln an einem selbst entwickelten Versuchsautbau getestet, der die Er-
probung von Kalkmischungen im Labormaf3stab erlaubt. Besondere Aufmerksamkeit wurde
hierbei einem geeigneten Verfahren zur Probennahme gewidmet, das die schnelle und re-
produzierbare Analyse der Schwefelgehalte aus dem Metallbad erlaubt, ohne die Reaktionen
zwischen Schmelze und Entschwefelungsmittel zu unterbrechen. Durch die Analysen der
Schmelzen in 5 min Abstinden konnten somit die Entschwefelungsverliufe exakt gemessen,
dokumentiert und ausgewertet werden. Zusitzlich wurden die einzelnen Versuche in ent-

sprechenden Videosequenzen dokumentiert.

Die Ergebnisse der Labor- und Technikumsversuche zeigen im Wesentlichen die folgenden

Ergebnisse:

— Die Entschwefelung erfolgt nach der Aufgabe des Entschwefelungsmittels sehr schnell
und kommt dann zum Stillstand [Deike 2015] bis die nichste Charge an Entschwefe-
lungsmittel aufgegeben wird. Aus dieser Tatsache ist zu entnehmen, dass eine gleichmi-
Bige und kontinuierliche Zuftihrung des Entschwefelungsmittels in optimierten Mengen
sehr wichtig ist.

— Entschwefelungsmittel mit einer sehr feinen Kérnung (< 100 pm) kénnen unter Um-
stinden einen geringeren Entschwefelungseffekt aufweisen als Entschwefelungsmittel mit
einer groberen Kérnung (2 — 6 mm).

— Abstichtemperaturen oberhalb von 1.500 °C haben nicht unbedingt ein besseres Ent-
schwefelungsergebnis zur Folge.

— An der Grenzfliche zwischen einem CaO-Korn und einer Gusseisenschmelze bilden sich
Calciumsilkatphasen aus, die von Calciumsulfidschichten (Bild 3) umhiillt sein kénnen.

— Mit Entschwefelungsmitteln ohne Magnesium auf Basis von CaO koénnen Schwefelgehal-

te sehr schnell reduziert werden (Bild 4).
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Bild 3: Elementmapping einer Reaktionsgrenzschicht zwischen CaO und einer Gusseisenschmelze

(Fotos: Briimmer, Uni Duisburg-Essen)
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Bild 4: Schwefelabbau durch verschiedene untersuchte Entschwefelungsmittel

(Ein fehlender Wert in der dunkelroten Kurve basiert auf einer fehlerhaften Probe.)

Mit diesen Erkenntnissen aus den Labor- und Technikumsversuchen wurde eine ausgewihlte
kalkbasierte Mischung in einen Fiilldraht verpackt und in einem Betriebsversuch tiber die
Drahteinspulanlage der Firma Fritz Winter EisengieBerei GmbH & Co. KG der Gusseisen-

schmelze zugegeben.
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Aus den Gefiigebildern und den Zugfestigkeiten in Bild 5 ist ersichtlich, dass in den Ver-
suchen 1, 2 und 4 hochfester GJS mit Kalk, Soda, Flussspat mit einer Zugfestigkeit von
736 MPa hergestellt werden konnte. Aus den beiden rechten Teilbildern (Pfanne 4) ist er-
sichtlich, dass ohne Probleme ausgehend von einem lamellaren Ausgangsgefiige ein Gussel-
sen mit Kugelgraphit hergestellt werden konnte. In dem mit Pfanne 3 bezeichneten Versuch
wurde ein Calcium/Eisen-Draht der Schmelze zugegeben, der aber wider Erwarten nicht

den gewtinschten Entschwefelungserfolg gezeigt hat.

mm Mischung [m)] m— Kalzium [m) s Magnesium [m] —@—Rm
‘/IOmM - (60%Ca0/30%Na2C03/10%CaF) (metallisch) {Inform M 45113) 800 MPa
736 MPa 736 MPa
300m - L 700 MPa
+ 600 MPa
8 250m -
g - S0OMPa &
g 200m - 2
] o
S5 FAOMPY R
‘E‘ 150 m - 'g
g - 300MPa M
100 m - S
S0m - - 100 MPa
Om - L OMPa
120 % 4 = Modularitit
% 80 % -
3
0% + . T - - T
Pfanne 2 Pfanne 3
&5 Y
- Nodularitat: 78,4% 9} -'i' e Nodularitat: 60,5%
Modularitat: 77,1% Sk
PDS: 168, 8men . PDS:138,9/mm? o, PDS: 301/mm?
Perlit: 94.5% e, Perit96.1% i Perlit: 94,4%
Rm: 736 MFa 2" Rm: 803 MPa Rm: 736 Mpa
Daten nach Schritt 2
{rechtes Bild)

Bild 5: Gefiigebilder und Zugfestigkeiten (Rm) von GJS-Proben nach unterschiedlichen Zugabemengen kalkbasierter

Entschwefelungsmittel mittels eines Drahteinspulverfahrens (Quelle: Baumgart, OCC GmbH)

Die tiberzeugendsten Ergebnisse konnten in einem weiteren industriellen Versuch durch das
Einblasen einer Entschwefelungsmischung in die fliissige Schmelze erzielt werden. Hierbei
tibertrafen sowohl die Ausbringung und die damit erreichten Schwefelendgehalte von unter

40 ppm als auch die tiberaus kurze Behandlungsdauer die Erwartungen bei Weitem.

Die industriellen Versuche (Bild 5) haben gezeigt, dass nach der Entschwefelung mit der
Kalk-Soda-Flussspat-Mischung noch kleine Mengen an Magnesium (keimbildende Wir-
kung) nachgespult werden mussten, um das gewtiinschte Gefiige einstellen zu kénnen. Diese
kleine Menge ist moglicherweise bet allen kalkbasierten Mischungen notwendig, was aller-
dings noch weiter zu untersuchen ist, da das Magnesium bei der Bildung von Keimen [Deike

et al. 2014a, Hag 2015] fiir die Graphitkristallisation vermutlich eine wichtige Rolle spielt.
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4. AUSBLICK

Die Ergebnisse des Vorhabens SubMag zeigen, dass Magnesium als Entschwefelungsmittel
durch ein neuartiges Entschwefelungsverfahren auf Basis von Kalkmischungen prinzipiell
substituiert werden kann. Dies ist zudem mit geringeren Kosten und dartiber hinaus auch
unter der Verwendung von derzeit zu deponierenden Schlacken aus der Stahlindustrie und

Abfallstoffen aus der chemischen Industrie méglich.

Durch die Vernetzung des r’-Vorhabens SubMag mit dem r’-Vorhaben CaF, konnte fest-
gestellt werden, dass der in den kalkbasierten Mischungen enthaltene Flussspat (CaF,) tiber
Schlacken aus dem Elektroschlackeumschmelzverfahren, die derzeit deponiert werden miis-
sen, oder tiber Riickstinde aus der chemischen Industrie ersetzt werden kann. Flussspat ge-
hort nach der Definition der EU [EC 2014] ebenfalls zu den strategischen Rohstoften, fiir
die ein Versorgungsrisiko identifiziert wurde. Durch die Verwendung der Schlacken aus
dem Elektroschlackeumschmelzverfahren kénnen somit die natiirlichen Flussspatressourcen

geschont und gleichzeitig die zu deponierenden Schlackenmengen verringert werden.

Moderne GieBereien, insbesondere auf den GrofBserienguss spezialisierte GieBereien fiir die
Automobilindustrie, sind in die Lieferketten der Kunden eingebunden, sodass Verfahrens-
inderungen nur dann — auch bei noch so groflen technisch-6konomischen Potenzialen —

moglich sind, wenn der gesicherte Produktionsablauf in keiner Weise gefihrdet ist.

Vor diesem Hintergrund wire ein weiteres Forschungsprojekt zu empfehlen, dass sich dem
Einblasen von kalkbasierten Mischungen widmet, sodass am Ende eine groBtechnische Um-

setzung im Produktionsablaut einer modernen GroBseriengieBerei realisiert werden kann.

Da die Entschwefelung mit kalkbasierten Mischungen mit der Entstechung nicht unerhebli-
cher Abgasmengen verbunden ist, miissen entsprechende Absaugeinrichtungen konstruiert
werden, die vom Prinzip her aber schon mit gréBeren Abgasmengen in der Stahlindustrie
existieren. Des Weiteren sind die Einblasparameter entsprechend der eingesetzten Anlagen-
technik zu optimieren. In diesem Zusammenhang ist es ebenfalls wichtig, den Prozess so zu
optimieren, dass die Abkiihlung der Schmelze durch das Einblasen der Mischungen in einem

zu tolerierenden Bereich erfolgt.

Durch die Verwendung der kalkbasierten Mischungen entstehen gréBere Schlackenmengen
als bei der Verwendung von Eisen-Silicium-Magnesium(FeSiMg)-Legierungen, die nach der
Behandlung von der Oberfliche der Schmelze entfernt werden miissen. Die Schlackenkon-
sistenz wird zum einen durch die Zusammensetzungen der Mischungen und zum anderen
durch die eingeblasene Menge an Entschwefelungsmittel bestimmt. Die Schlacken miissen so

konditioniert werden, dass sie sich gut und vollstindig entfernen lassen.
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Da je nach verwendeter Schlacke die Schlacken Calciumfluorid (CaF,) in entsprechenden
Bindungen mit anderen Schlackenkomponenten enthalten kénnen, miissen die Schlacken in

Hinblick auf die Schlackeentsorgung sehr detailliert untersucht werden.

In der Eisengussindustrie sind Pfannen aufgrund hiufiger Temperaturwechsel mit sauren
Feuerfestmassen auf der Basis von Si0O, ausgekleidet. Im Kontakt mit kalkhaltigen Schla-
cken geht die Standzeit durch entsprechende Reaktion zwischen CaO und SiO, drastisch
zuriick. Um diese Reaktionen zu vermeiden, miissen die Pfannen fiir eine Entschwefelung
mit kalkbasierten Mischungen mit anderen Feuerfestmassen ausgekleidet werden. Hier soll-
ten entsprechende Feuerfestsysteme untersucht und identifiziert werden, die einerseits eine
adiquate Standzeit garantieren, aber auch fiir die hiufigen Temperaturwechsel der Pfannen

geeignet sind.

Mit dem hier entwickelten, neuartigen Verfahren zur Substitution von Magnesium bei der
Entschwefelung von Gusseisen wiirde bei einer Implementierung in einen kontinuierlichen
Produktionsprozess einer Grof3seriengiesserei eine innovative und effiziente Technologie zur
Ressourcennutzung existieren, da kritische Rohstoffe nicht mehr in dissipativen Strukturen
verwendet werden. Die bei der Realisierung zu erwartenden Kosteneinsparpotenziale und
die damit ebenfalls verbundene Versorgungssicherheit wiirden dartiber hinaus der deutschen
GieBereiindustrie Wettbewerbsvorteile verschaffen und ihr helfen, eine Spitzenposition im

internationalen Wettbewerb zu verteidigen.
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13. ATR — Aufschluss, Trennung und Riickgewinnung von
ressourcenrelevanten Metallen aus Riickstinden thermischer
Prozesse mit innovativen Verfahren

Olat Holm, Franz-Georg Simon (Bundesanstalt fiir Materialforschung und -priifung, Berlin),
Stefan Liibben (Stadtreinigung Hamburg), Claus Gronholz (TARTECH eco industries AG)

Projektlaufzeit: 01.07.2012 bis 30.06.2015 Forderkennzeichen: 033R 086

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt ATR

Al Cu Pb Zn

Ziel des Vorhabens war die Steigerung der Riickgewinnung von Metallen aus Aschen und
Schlacken, insbesondere aus Hausmiillverbrennungsaschen (HMVA), durch Aufschluss aus
den mineralischen Verbunden. Durch das innovative Prallzerkleinerungsverfahren des Pro-
jektpartners TARTECH eco industries AG sollten Verunreinigungen an den Metallen voll-
stindig abgeschlagen werden. Fiir die groBtechnische Demonstration dieses Verfahrens wur-
den durch die Projektpartner Stadtreinigung Hamburg (SRH) und Berliner Stadtreinigung
(BSR) unterschiedliche Chargen HMVA, insgesamt ca. 5.000 Mg, zur Verfiigung gestellt. Das
zerkleinerte und von Eisen- und Nichteisen-Metallen entfrachtete Material mit vorwiegend
oxidisch gebundenen Metallen wurde fiir weitere Verfahren verwendet. Zur Riickgewin-
nung von Kupfer wurden an der Bundesanstalt fiir Materialforschung und -priiftung (BAM)
Verfahren zur Flotation und Dichtesortierung und bei der Spicon GmbH Verfahren zur en-
zymatischen Extraktion erforscht. An der Ludwig-Maximilians-Universitit (LMU) wurde die

hydrothermale Extraktion von Blei und Zink sowie deren Riickfillung untersucht.

Mit Blick auf die weitgehende Verwertung separierter Stoffstréme wurde zum einen unter-
sucht, ob die mineralische Fraktion nach einer derartigen Behandlung noch zur Verwertung
bei der Deponiesanierung einsetzbar ist. Zum anderen wurde eine aus HMVA gewonnene
Aluminiumfraktion (< 3 mm) beim Projektpartner Helmholtz-Zentrum fiir Material- und

Kiistenforschung GmbH (HZG) zur Synthese von Wasserstoffspeichermaterialien eingesetzt.

Mit Blick auf einen moglichen Technologietransfer fiir das innovative Prallzerkleinerungs-
verfahren wurden seitens des Projektpartners Universitit Duisburg-Essen (UDE) geeigne-
te Schlacken aus der Stahl-, Edelstahl- und NE-Metallindustrie ermittelt. Zudem wurden
beim Projektpartner Fraunhofer-Institut fiir Umwelt-, Sicherheits- und Energietechnik UM-
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SICHT Reststoffe aus WEEE-R ecyclingprozessen verbrannt und in Teilen der gro3technisch

umgesetzten Anlage autbereitet.

Die Arbeiten im Rahmen des Verbundprojektes haben gezeigt, dass mit innovativen Tech-
nologien die NE-Riickgewinnungsquoten aus HMVA gegentiber Anlagen, die nach dem
Stand der Technik arbeiten, deutlich erhéht werden kdnnen. Vor allem die Metalle Alumi-
nium, Kupfer sowie Legierungselemente aus Messing konnten vermehrt zurtickgewonnen
werden. Die Anreicherung von weiteren wertvollen Metallen in separierten Stoffstrémen
aus der Fraktion < 2 mm wurde im Rahmen des Projektes nicht systematisch untersucht,
wurde jedoch durch die Abnehmer der gewonnenen Konzentrate bestitigt. Der Anteil dieser
Fraktion < 2 mm wird zwar bereits in der Alpha-Linie deutlich erhoht, eine Verwertung im

Deponiebau auf der Deponie Schoneicher Plan ist jedoch weiterhin moglich.

I. EINLEITUNG

Siedlungs- und Gewerbeabfille, welche in die thermische Abfallbehandlung gelangen, ent-
halten das vollstindige Spektrum anthropogen genutzter Stoffe und Materialien. Durch eine
getrennte Sammlung und Behandlung werden zwar erhebliche Mengen an Wertstoffen vor
dem Verbrennungsprozess abgeschdpft und in den Wirtschaftskreislauf zurtickgefiihrt, den-
noch gelangen volkswirtschaftlich relevante Mengen von Metallen in den Restabfall und
somit in die thermische Abfallbehandlung. Diese Metalle werden bisher nur teilweise nach

dem Verbrennungsprozess zurtickgewonnen.

Bei Verbrennungsprozessen entstehen verschiedene feste und gastérmige Riickstinde. Flug-
aschen und andere Riickstinde aus der Rauchgasreinigung werden meist untertage entsorgt.
Die grofite Riickstandsfraktion bildet die HMVA. Unter HMVA wird im Allgemeinen der
Verbrennungsriickstand verstanden, der bei der Feuerung nicht tiber die Abluft, sondern in
der Regel durch ein Rost nach unten aus dem Verbrennungsraum ausgetragen wird. Vielfach
wird daher auch der Begriftf Rostasche verwendet. Aus 1.000 kg Siedlungsabfall entstehen
etwa 250 kg HMVA. Da in Deutschland jihrlich etwa 20 Mio. Mg Siedlungsabfille ver-
brannt werden, fallen folglich rund 5 Mio. Mg HMVA an. HMVA enthilt weit weniger Pro-
blem- und Storstofte als die Flugaschen und die Riickstinde aus der Rauchgasreinigung. Sie
enthilt zudem Metalle in elementarer Form und hat sehr gute bautechnische Eigenschaften.

Aber auch sie kann nicht ohne weiteres als Ersatzbaustoft genutzt werden.

Frische HMVA ist ein inhomogenes Stoffgemisch mit metallischen und mineralischen Antei-
len sowie sogenannten Durchliufermaterialien wie Steine, Glas, Keramik und einem kleinen
Anteil Restorganik. Der Metallanteil betrigt etwa 10 Ma.-%, wobei ein GroBteil auf magneti-
sche Eisenmetalle (Fe-Metalle) entfillt. Ein kleinerer, nichtmagnetischer Anteil (NE-Metalle)

besteht vornehmlich aus den Metallen Aluminium und Kupfer sowie Legierungen wie Mes-
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sing und Edelstahl. Uber 80 Ma.-% der HMVA ist mineralisches Material, das etwa in gleichen
Teilen aus Asche und Schlacke, also glasigen oder kristallinen Schmelzprodukten besteht.
Daher werden sie hiufig auch als HMV-Schlacken bezeichnet.

HMVA wird in Deutschland fast ausschlieBlich nass, z. B. iiber ein Wasserbad, aus der Miill-
verbrennungsanlage (MVA) ausgetragen. Der mineralische Anteil besteht in der Hauptsache
aus den Oxiden von Silicium, Aluminium sowie den Oxiden und Carbonaten der Erdal-
kalimetalle Calcium und Magnesium. Der Gehalt an Erdalkalioxiden prigt das chemische
Verhalten von HMVA im Kontakt mit Wasser. Calcium- und Magnesiumoxid werden von
Wasser zu den entsprechenden Hydroxiden geldscht. Es stellt sich ein pH-Wert von tiber 12
ein. Diese hohen pH-Werte ftihren zur Oxidation unedler Metalle. Aluminium setzt dabel
Wasserstoff frei. Zudem gehen abhingig vom pH-Wert unterschiedliche Schwermetalle in

Lésung und konnen ausgewaschen werden.

Aus diesen Griinden wird in technischen Regelwerken zur stofflichen Verwertung von
mineralischen Reststoffen gefordert, dass HMVA autbereitet und abgelagert werden muss,
bevor sie einer Verwertung zugefiihrt werden. Konkretisiert wird die Ablagerung z. B. in
den Technischen Lieferbedingungen fiir Gesteinskérnungen im StraBenbau, wonach die
Ablagerung nass zu erfolgen hat und mindestens drei Monate umfassen soll. Da fast ein
Drittel der HMVA im Strallenbau eingesetzt wird, hat sich dieser Prozessschritt als Stand
der Technik etabliert.

Ziel der Lagerung ist es, Alterungsprozesse im Vorfeld der Verwertung ablaufen zu las-
sen. Die resultierende chemische und physikalische Stabilisierung der HMVA sichert unter
anderem deren Raumbestindigkeit und damit die Stabilitit oder Beschatfenheit der Bau-
werke. So wird beispielsweise bei den resultierenden pH-Werten kein Wasserstoff mehr
aus der Oxidation von Aluminium freigesetzt, der hohe Driicke und schlieBlich Risse in
Bauwerken verursachen kénnte. Zudem werden Schadstoffe teilweise immobilisiert bzw.
deren Auswaschung gemindert. Durch Prozesse wie Carbonatisierung, Hydratbildung und
Oxidation werden aber nicht nur Schadstofte, sondern auch wertvolle Rohstofte (vor allem
Metalle) beeinflusst. Im Wesentlichen entstehen auf nahezu allen Partikeloberflichen mine-
ralische Verkrustungen, die teilweise zusammenwachsen, die HMVA insgesamt verfestigen

und so die Metallriickgewinnung erschweren.

Zur Steigerung der Riickgewinnung von Metallen aus HMVA wurden in der Projektlaufzeit
bei den Aufbereitern von HMVA in Deutschland grofe Anstrengungen unternommen. So
wurden z. B. immer mehr Sieblinien mit kleineren Kornbandbreiten eingesetzt, um die Effi-
zienz von Sortierverfahren, vor allem die der Wirbelstromscheidung, zu steigern. Um die
Metalle diesen und anderen Prozessschritten zuginglich zu machen, wurden die Aufberei-

tungsverfahren auf unterschiedliche Art und Weise umgestellt. Vielfach sollen, wie bei dem
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Projektpartner TARTECH, Metalle mittels mechanischer Beanspruchung von den minerali-
schen Anhaftungen befreit werden. Ein anderer Weg ist die méglichst schnelle Aufbereitung
nach der Verbrennung, um der Bildung von mineralischen Anhaftungen und der Verfestigung
der HMVA zuvorzukommen. Laut einer Befragung deutscher Aufbereiter von HMVA aus
dem Jahr 2014 werden nach dem Stand der Technik derzeit im Durchschnitt 7,7 Ma.-%
Fe-Metalle mit 5 Magnetscheidern und 1,3 Ma.-% NE-Metalle mit 5 Wirbelstromscheidern
zurtickgewonnen [Kuchta et al. 2015].

Durch die Implementierung oben genannter zusitzlicher Prozessschritte zur Verbesserung
der Metallausbeute bei der Aufbereitung von HMVA erhoht sich der Feinanteil der ver-
bliebenen mineralischen Fraktionen zum Teil erheblich. Bereits ohne diese Aufbereitungs-
schritte besteht HMVA zu rund 25 Ma.-% aus Kérnern unter 4 mm. Der Anteil der Frak-
tion < 0,25 mm hat immer noch rund 10 Ma.-%. In Anlagen, die nach dem Stand der
Technik operieren, wird der Feinkornanteil im Allgemeinen nicht zur Metallriickgewin-
nung aufbereitet. Im Laufe der Projektzeit hat sich die durchschnittliche Untergrenze der
NE-Metallriickgewinnung von etwa 4 auf 2 mm verringert [Kuchta et al. 2015]. Allerdings
zielen alle in der Praxis realisierten Verfahren lediglich auf die Riickgewinnung gediegener
Metalle ab. In der Feinfraktion von HMVA befinden sich allerdings auch relevante Anteile
Metalle in chemisch gebundener Form. Die Verfahren im Verbundprojekt ATR adressieren
sowohl die ungenutzten Potenziale der Riickgewinnung chemisch gebundener Metalle als

auch die der Riickgewinnung gediegener Metalle aus der Feinfraktion < 2 mm.

2. VORGEHENSWEISE

Ziel des Vorhabens war die Steigerung der Riickgewinnung von Metallen aus Aschen und
Schlacken durch Aufschluss aus den mineralischen Verbunden. Durch ein innovatives Prall-
zerkleinerungsverfahren des Projektpartners TARTECH sollten die Verunreinigungen an
den metallischen Anteilen praktisch vollstindig abgeschlagen werden. Diese Technologie
wurde 1m Rahmen des Projektes so verfeinert und angepasst, dass auf diese Weise Parti-
kel > 2 mm 1in einer groBtechnisch operierenden Anlage (Alpha-Linie, Durchsatzleistung
ca. 100 Mg/h) aufbereitet werden kénnen. Fiir die Fraktion 0 — 2 mm wurde zudem eine

weitergehende, mehrstufige Aufbereitungsanlage entwickelt und errichtet (Beta-Linie, bis

zu 8 Mg/h).

Fiir die Leistungsbeschreibung dieser Anlagenteile wurde im Rahmen des Projektes HMVA
aus mehreren Hamburger MVA zu verschiedenen Jahreszeiten jeweils direkt nach der Ver-
brennung geliefert, gealtert und spiter aufbereitet. Teilweise waren diese Chargen bereits mit
vorhandener Technik vorbehandelt, also teilberaubt. So sollten Wechselwirkungen zwischen
MafBnahmen der Getrennthaltung von Abfall, der HMVA-Autbereitung und der Wiederfin-
dungsrate von strategischen Metallen fiir HMVA aus Hamburg ermittelt werden. Stellver-
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tretend fiir Aschen aus Monodeponien wurde untersucht, ob von der BSR seit 2009 auf der
Deponie Schéneicher Plan eingelagerte HMVA ausgebaut und die darin noch enthaltenen
Metalle mit der innovativen Technik der TARTECH-Anlage separiert werden kdnnen.

Weitergehende Aufbereitung der Feinfraktion unter Beriicksichtigung

chemisch gebundener Metalle

Das zerkleinerte und von Fe- und NE-Metallen entfrachtete Material mit vorwiegend oxi-
disch gebundenen Metallen sollte fiir weitere Prozessschritte verwendet werden. Durch
Flotation und Dichtesortierung gewonnene Kupferkonzentrate kdnnten als Rohstoff fiir
die Kupfermetallurgie eingesetzt werden. Entsprechende Verfahrensansitze wurden bei der
BAM entwickelt und getestet. Andere gebundene Metalle wie Zink und Blei aus der Feinst-
fraktion konnten hydrothermal extrahiert, als Carbonate wieder ausgefillt und der Verhiit-
tung zugefiihrt werden (Arbeiten an der LMU). Durch SpiCon wurde zudem die biogene
Extraktion von Kupfer und spiter Zink durch Ganzzellverfahren untersucht. Daftir wurden
Mikroorganismen eingesetzt, die speziell daftir geeignete Enzyme bilden kénnen. So soll-
te unter Berticksichtigung der Anlagenentwicklung bei TARTECH ein mehrstufiges Auf-
schluss-, Trennungs- und Riickgewinnungsverfahren entstchen, um die in HMVA enthalte-

nen Wertmetalle weitestgehend nutzbar zu machen.

Verwertung der Restmineralik und feiner Aluminiumfraktionen

Mit Blick auf die Verwertung separierter Stoffstréme wurde zum einen untersucht, ob die
mineralische Fraktion nach einer derartigen Behandlung noch zur Verwertung bei der De-
poniesanierung einsetzbar ist. Fraglich waren hier die verbliebene Gasdurchlissigkeit und
die Einhaltung hiesiger Zuordnungswerte. Zum anderen ist bekannt, dass sich Aluminium
in KorngréBen < 3 mm nicht fiir eine direkte Verwertung durch Einschmelzen eignet (zu
hoher Anteil an Al,O;). Daher wurde beim Projektpartner HZG die Synthese von Wasser-
stoffspeichermaterialien mit Aluminiumfraktionen aus o. g. Verfahren im LabormaBstab un-
tersucht und die Moglichkeit der Synthese von Wasserstoff anhand einer Literaturrecherche

tiberpriift.

Weitere Anwendungsgebiete der TARTECH-Technologie abseits von HMVA
Schlacken aus der Metallurgie enthalten ebenfalls Einschliisse elementarer Metalle in Form
kleinster Tropfchen, die nicht mit klassischen mechanischen Trennverfahren vom mine-
ralischen Anteil getrennt werden kdnnen. Projektpartner UDE ermittelte daher geeignete
Schlacken aus der Stahl-, Edelstahl- und NE-Metallindustrie, die sich fiir eine Prallzerkleine-
rung mit der TARTECH-Technologie anbieten. Insbesondere Schlacken aus der Edelstahl-
und NE-Metallindustrie enthalten wertvolle Metalle wie z. B. Nickel und Kupfer.

Beim Projektpartner Fraunhofer UMSICHT wurden zudem Verbrennungsversuche mit
Resten aus Recyclingverfahren fiir Elektro- und Elektronikschrott (WEEE-Abfall) durchge-
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fithrt und in der Beta-Linie aufbereitet. Diese Untersuchungen sollten als Grundlage fiir die

Bewertung einer Mitverbrennung von im Hausmdill enthaltenen Elektrokleingeriten dienen.

Bilanzierung, Quantifizierung und Bewertung

Simtliche Projektschritte und -ergebnisse werden durch eine tibergeordnete Nachhaltig-
keitsbetrachtung bewertet. Von besonderer Bedeutung ist dabei das Ressourcenettizienzpo-
tenzial, welches sowohl fiir die im Projekt aufzubauenden Anlagen als auch fiir verschiedene
Szenarien der Marktentwicklung dargestellt wird. Dartiber hinaus werden nach der Metho-
dik der Multikriterienanalyse weitere 6kologische, dkonomische und soziale Kriterien in
die Bewertung einbezogen. Hierzu werden verschiedene Indikatoren definiert, welche die
Auswirkungen auf die Nachhaltigkeitsaspekte hinreichend charakterisieren. Als 6kologische
Indikatoren bieten sich beispielsweise Treibhauspotenzial (GWP in CO,-Aquivalenten) und

Energieverbrauch an.

Das Teilprojekt bet UMSICHT wurde kostenneutral verlingert. Fiir eine detaillierte Bewer-

tung wird daher auf den noch ausstehenden, finalen Schlussbericht verwiesen.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Die Technologieerprobung wurde in einer neu errichteten Anlage in Wiesbaden durchge-
fithrt. Die dort errichtete TARTECH-Anlage (siche Bild 1) besteht im Wesentlichen aus zwei
Anlagenteilen (Alpha- und Beta-Linie). Die Alpha-Linie wurde entwickelt, um aus Riick-
stinden thermischer Prozesse Metalle > 2 mm zurtickzugewinnen. Die innovative Beta-Linie
erginzt diesen Ansatz flir die Aufbereitung von Riickstinden < 2 mm und ermdglicht zudem

die Anreicherung von in diesen KorngréBen vorhandenen strategischen Metallen.

Im Verbundprojekt wurde in der Alpha-Linie erstmals mit einer Ausbaustufe des sog.
TAR-Prozessors (Hochgeschwindigkeits-R otations-Beschleuniger, siche Bild 2 links) gear-
beitet. Mit dieser Ausbaustufe konnten die Aufprallgeschwindigkeiten in der Rotorkammer
von zuvor max. 300 km/h auf > 650 km/h gesteigert werden.
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Bild I: Ansicht der Aufbereitungsanlage fiir Hausmiillverbrennungsaschen (HMVA) in Wiesbaden:

Alpha-Linie im Hintergrund, Beta-Linie (weiB) im Vordergrund (Quelle: TARTECH AG Gronholz)

Bild 2: Im Rahmen des Projektes (weiter-)entwickelte TAR-Prozessoren (Hochgeschwindigkeits-Rotations-Beschleuniger)
zum Prallaufschluss von HMVA: Alpha-Linie (links) und Beta-Linie (rechts) (Quellen: BAM, Holm (links), SRH, Liibben

(rechts)

Die SRH stellte fiir die Untersuchungen ca. 4.300 Mg HMVA in sieben verschiedenen
Qualititen zur Verfiigung. Aus 3.480 Mg frischer HMVA unterschiedlicher Chargen wurden
insgesamt 62,64 Mg NE-Metalle zurtickgewonnen. Dabei sind die VA-Metalle (Chrom-Ni-
ckel-Stihle) nicht berticksichtigt. Der Verschmutzungsgrad lag bei max. 15 Ma.-%. Unter
der Berticksichtigung dieses sogenannten Schuttabzugs und der VA-Metalle ergibt sich eine
Riickgewinnungsquote von 1,80 Ma.-% fiir die reinen NE-Metalle. Zudem wurden be-
reits in SRH-Anlagen fertig aufbereitete HMVA-Chargen nachbehandelt. Aus 348,60 Mg
HMVA der MVA Borsigstrale konnten noch 1,24 Ma.-% und aus 506,0 Mg HMVA der
MVA Rugenberger Damm noch 1,27 Ma.-% reine NE-Metalle zurtickgewonnen werden.
Auch aus der ebenfalls bereits konventionell aufbereiteten und bereits abgelagerten HMVA
(534,38 Mg) der BSR konnten relevante Mengen NE-Metalle (0,95 Ma.-%) separiert wer-
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den. Aufgrund oben genannter Verfestigungsreaktionen konnten die enthaltenen Metalle

jedoch nicht mit dem gleichen Reinheitsgrad abgeschieden werden wie aus frischer HMVA.
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Bild 3: VerfahrensflieBschema der Beta-Linie zur Aufbereitung von HMVA-Fraktionen < 2 mm (Quelle: BAM, Holm)

Mit der innovativen Beta-Linie wurde im Rahmen des Verbundvorhabens 4.487 Mg
HMVA aufbereitet. Die Aufbereitung erfolgte je nach Witterung in unterschiedlichen Char-
gen. Aus dem Inputstoftstrom 0 —2 mm HMVA wurden zwischen 1,58 und 1,70 Ma.-%
NE-Metalle zurtickgewonnen. Der Anteil dieser Inputfraktion 0 —2 mm aus der Aufbe-
reitung in der Alpha-Linie schwankte zwischen 48,0 und 50,5 Ma.-%. Unter Beriick-
sichtigung der Schuttabziige konnten somit insgesamt (Alpha- und Beta-Linie) im Mittel
2,61 Ma.-% reine NE-Metalle aus der HMVA der SRH zuriickgewonnen werden. Das
entspricht gegeniiber dem Stand der Technik (s. 0.) einer Verdopplung der Ausbeute an
NE-Metallen.

Weitergehende Aufbereitung der Feinfraktion unter Beriicksichtigung

chemisch gebundener Metalle

FEin im Vorfeld bekanntes Problem bei der Flotation von HMVA ist, dass die Metalle und
Metallverbindungen nicht frei vorliegen. Doch auch kiinstlich zugegebene Kupferkompo-
nenten lieBen sich nicht zuriickflotieren. Dass die Chemikalien grundsitzlich geeignet wa-
ren, konnte in den Versuchen mit einer Hallimond-R 8hre gezeigt werden, doch die Mili-
cubedingungen, die durch die Suspension von HMVA in der Triibe entstehen, sind derart
ungtinstig, dass weitergehende Untersuchungen nicht zielftihrend waren. Die komplexen

Eigenschaften von HMVA fiihrten auch dazu, dass die Abhingigkeiten der hydrothermalen
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Extraktion von Blei und Zink unter unterschiedlichen pH-Wert-Bedingungen und unter
Verwendung verschiedener Siuren mittels Modellierungen nur eingeschrinkt erklirbar sind.
Anhand der Dichtesortierung mittels Zentrifugalsortierer hingegen konnte Kupfer gut auf-
konzentriert werden. Besonders die Teilfraktion 0 —710 wm aus der Beta-Linie (siche Bild 3)
erwies sich als gutes Ausgangsmaterial fiir die Zentrifugalsortierung. Bei Anreicherungsfak-
toren zwischen 25 und 90 konnten aus dieser Fraktion unter verschiedenen Milieubedin-
gungen jeweils rund 40 % des enthaltenen Kupfers in das Konzentrat tiberfithrt werden.
Die biogene, enzymatisch kontrollierte Extraktion von Metallen (vor allem von Kupfer) aus

HMVA wurde unter Laborbedingungen erfolgreich durchgeftihrt.

Verwertung der Restmineralik und feiner Aluminiumfraktionen

Die chemische Untersuchung der Eluate der verbliebenen mineralischen Fraktion nach der
Autbereitung in der Alpha-Linie ergab, dass die Zuordnungswerte der Deponieverordnung
eingehalten wurden. Ausgehend von der Kornsummenkurve (ermittelt nach DIN 18 123)
ist eine Verwertung dieser mineralischen Fraktion in der gasgingigen Trag- und Ausgleichs-

schicht der Deponie Schéneicher Plan méglich.

Die Oberflichen der Partikel der aus HMVA separierten Aluminiumfraktion waren mit einer
Oxidschicht tiberzogen, die vornehmlich Silicium und Calcium enthielt. Dieses Aluminium
wurde mit NaH unter einem Wasserstoftdruck von 100 bar gemahlen. Aus der Druck- und
Temperaturentwicklung konnte die Bildung von NaAlH, abgeleitet und mittels R éntgen-
diffraktometrie-Messungen bestitigt werden. Weiterhin wurde mittels dynamischer Difte-
renzkalorimetrie gezeigt, dass die Probe zuerst zu Na;AlH, und erst spiter weiter zu NaAlH,
reagierte. Die Synthese von Wasserstoft aus einer entsprechenden Aluminiumfraktion ist laut

Literaturrecherche chemisch moglich.

Weitere Anwendungsgebiete der TARTECH-Technologie abseits von HMVA

Die Bestimmung des Metallinhaltes der untersuchten metallurgischen Schlacken wurde
durch zerkleinernde Verfahren erreicht. Der Metallanteil der untersuchten Schlacken be-
trug ca. 25 Ma.-% Untersuchungen mit dem Rasterelektronenmikroskop ergaben, dass die
Metallpartikel weitestgehend der Zusammensetzung der Schmelze entsprechen, aus der sie
stammen. Zurtickgewonnene Metalle kénnten somit ohne die Gefahr von Kreuzkontami-
nation durch unerwiinschte Legierungselemente in Schmelzen dhnlicher Zusammensetzung

recycelt werden.
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4. AUSBLICK

Die Gewinnung elementarer Metalle aus HMVA hat gegenitiber der Herstellung aus Primir-
rohstoffen deutliche Vorteile. In der Tabelle 2 werden kumulierter Energicaufwand (KEA)
und kumulierter Exergieverbrauch (cumulative exergy consumption CExC) der Herstellung

von Eisen (Fe), Kupfer (Cu) und Aluminium (Al) verglichen [Simon et al. 2014].

Die energetischen Vorteile von Metallen aus Sekundirproduktion wirken sich vorteilhaft in
Okobilanzen aus. Fiir den Prozess der HMVA-Aufbereitung resultieren aus der Abtrennung
der elementaren Metalle Gutschriften fiir verschiedene Wirkungskategorien einer Okobi-
lanz. Die aufgefiihrten Gutschriften in der Tabelle 3 bezichen sich auf 18 kg elementare
Metalle (88 % Fe, 1,4 % Cu und 11,6 % Al), einer Menge, die im Durchschnitt mit heutiger
Technik aus 1 Mg Siedlungsabfall gewonnen werden kann. Diese sind den Umweltbelas-
tungen durch die Verbrennung in einer MVA mit trockener Rauchgasreinigung gegentiber-
gestellt [Verein Deutscher Ingenieure 2016]. Weitere Erlose resultieren aus der Produktion
von Strom und Wirme. Die Werte in Tabelle 3 gelten flir eine MVA mit {iberwiegend
Stromproduktion. Trotz der geringen Menge an Metallen im Vergleich zum mineralischen
Anteil (rund 10 Ma.-% gegeniiber > 80 Ma.-%) ist die Hohe der Gutschriften beachtlich.
Im Prozess der thermischen Abfallbehandlung sind die Gutschriften fiir Strom- und Wir-
meerzeugung jedoch hoher (siche Vergleichswerte in Tabelle 3).

Tabelle 2: Vergleich von KEA und CEXxC fiir die Primdr- und Sekundirproduktion von Metallen

[Simon et al. 2014, ergianzt]

Primar Sekundar Differenz Ref.
KEA [M)/t]
Fe 32000 10100 21900 [Alcorn et al. 1998]
Cu *44214 30716 13498 [Verein Deutscher Ingenieure 2013]
Al 204050 15694 188356 [Verein Deutscher Ingenieure 201 3]
CExC [M)/t]
Fe |*¥26690 22740 3950 [Szargut et al. 1987]
Cu 67000 #44450 20150 | 46850 — 62550 Eizyi;gs“‘etezlf;(;gf]7]'
Al 157300 9960 147340 [Koltun et al. 2006]

* unter Einsatz von 43 % Sekundarmaterial

** unter Einsatz von |5 % Sekundarmaterial

*#* abhingig von der Schrottqualitit, siehe [Ayres et al. 2002]
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Tabelle 3: Gutschriften fiir die Abtrennung elementarer Metalle im Vergleich zu Gutschriften aus der Energieproduktion

und Umweltbelastungen durch die Abfallverbrennung [Verein Deutscher Ingenieure 2016, erginzt]

GWP100 AP HTP EP

Einfluss der ... [kg CO,eq.]  [kg SO, eq.] [kg DCB eq.] : [kg PO4 eq.]

... Metallriickgewinnung

aus der HMVA-Aufbereitung 62,5 0,37 2,49 -0.08
... Strom- und Wirmeerzeugung

aus der Abfallverbrennung -3587 0,57 -5.97 0.19
... Verbrennung 349,8 0,36 15,9 0,06

Abkiirzungen: GWP global warming potential, AP acidification potential, HTP human toxicity potential,

DCB [,4-Dichlorbenzol, EP euthrophication potential

Als Wirkungskategorie fiir die Ausbeutung natiirlicher Ressourcen wurde der Parameter
ADP (abiotic resource depletion potential, Knappheitsverhiltnis bezogen auf die Referenz-
ressource Antimon) mit der Einheit kg Sb-eq. /kg Metall bzw. Mineral entwickelt. Tabelle 4
zeigt die Charakterisierungsfaktoren fiir die Zielwertstofte fiir den Parameter ADP (bezogen

auf 8konomisch nutzbare Reserven) [van Oers et al. 2002].

Tabelle 4: Charakterisierungsfaktoren fiir den Parameter ADP fiir die Metalle Fe, Cu, Al, Zn und Pb

(Antimon und Gold zum Vergleich) [van Oers et al. 2002]

Sb Fe Cu Al Pb Zn Au
ADP
[kg Sb eq./kg | 3,64x10-¢ : 3,94x103 i 2,14x105 : 2,67x102 : 8,05x10-3 39,9
Metall]

Die erhdhte Metallausbeute durch die verbesserte HMVA-Aufbereitung hat daher deutli-
che 8kologische Vorteile. Diese beruhen im Wesentlichen auf der Energiceinsparung im
Vergleich zur Metallproduktion aus Erzen und damit verbunden dem Treibhauspotenzial
(Eisen hat hier wegen der Menge den gréften Anteil [Simon et al. 2016]) und der Schonung

natiirlicher Ressourcen (hier vor allem Kupfer).

Laut TARTECH hat die Alpha-Linie einen TRL (technology readiness level) von 9 er-
reicht und wird daher als marktreif und groBitechnisch einsetzbar eingeschitzt. Weltweit
laufen demnach derzeit 5 vergleichbare Anlagen. Die im Rahmen des Projektes realisierte
Beta-Linie zur Autbereitung des Stoffstromes < 2 mm wird als Prototyp mit dem TRL 6
angesehen. Aufgrund der guten Ergebnisse soll dieser Anlagenteil in Hamburg groBtechnisch

umgesetzt werden. Fiir diesen Schritt wurde ein Antrag fiir die BMBF-FordermalB3nahme r+
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Impuls (www.bmbf.de/foerderungen/bekanntmachung-961.html) eingereicht. Angestrebt ist

im Rahmen des beantragten Projektes einen TRL von 8 zu erreichen.

Zusitzlich zur erwarteten Steigerung der NE-Riickgewinnungsquoten konnte ein positiver
Einfluss des Prallzerkleinerungsverfahrens auf die Granulometrie der Mineralik festgestellt
werden, was in eine gezielte Herstellung mineralischer Baustoffe mit bestimmten bauphysika-
lischen und chemischen Eigenschaften miinden kénnte. Die sich abzeichnenden Verinderun-
gen rechtlicher Vorgaben (Mantelverordnung derzeit im 3. Arbeitsentwurf, darin: Einfithrung
einer ErsatzbaustoffV und Novellierungen der DepV, BBodSchV und GrwV) lassen erwarten,
dass sich der Absatz von HMVA in die konventionellen Wege verindern wird. Bereits heut-
zutage 1ist es problematisch, die aus der HMVA erzeugten mineralischen Fraktionen am Markt
zu platzieren, sie werden wieder zunehmend deponiert. Physikalische und chemische Verfah-
ren und Verfahrenskombinationen zur Riickgewinnung verschiedener R ohstoffe aus HMVA
sind daher weiterzuentwickeln, um den kiinftigen Anspriichen gerecht zu werden. Aktuelle
Marktentwicklungen fokussieren allerdings hauptsichlich auf die Erh6hung der NE-Metall-
ausbeute, in deren Folge sich der bisher nicht verwertbare, mineralische Feinanteil erhdht.
Neben der Rohstoffverwertung der groberen mineralischen Fraktionen (z. B. fiir den Stra-
Benbau oder die Beton- und Asphaltindustrie) riickt damit auch die mineralische Feinfraktion
(z. B. fiir die Zementklinkerproduktion) in den Vordergrund. In einem ebenfalls vom BMBFE
getdrderten Folgeprojekt (OPTIMIN, Fordermanahme KMU-Innovativ, www.optimin.de)
sind zukiinftige Rohstoffabnehmer anhand von Eignungspriifungen direkt beteiligt. Die Tro-
cken- und Nassaufbereitung mineralischer Riickstinde bis hin zum groftechnischen Einsatz
in bestehenden Anlagen berticksichtigt dabei die gesamte Breite der mineralischen Fraktionen.
Nicht verwertbare Anteile sollen minimiert und definierte mineralische Rohstoffe zur Subs-

titution von Primirrohstoffen bereitgestellt werden.
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14. Kraftwerksasche — Abfall oder potenzielle Ressource —
Untersuchung von mdoglichen Optionen zur Metallriickge-
winnung und Verwertung
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r3*-Projekt Kraftwerksasche

Al Ca Fe Mg Si NE-Metalle / Spurenelemente

Aschen aus Braunkohlen stellen eine potenzielle Quelle industriell bendtigter Rohstofte dar.
Sie enthalten strategische Metalle, Metalloide sowie Spurenelemente und Seltene Erden Ele-
mente (SEE). Die Ziele des Projektes Kraftwerksasche beinhalteten die Recherche von fiir
eine Verwertung verfligbaren Aschemengen in Deutschland, die Bewertung des Wertstoff-
potenzials der verfligbaren Aschen sowie die Entwicklung eines Verfahrens, um Wertstofte
aus Braunkohlenaschen effizient zu gewinnen und die Aschen dabei mdglichst ganzheitlich
zu verwerten.

Im ersten Teil des Projektes wurde eine Bestandsaufnahme zur Ermittlung des Wertstoft-
potenzials von Braunkohlenaschen durchgefiihrt. Diese zeigte auf, dass in Deutschland die
groBten Aschemengen fiir eine potenzielle Verwertung im Lausitzer Revier verfiigbar sind
und dort somit das hochste Wertstoftpotenzial vorliegt. Als Hauptprobe diente daher eine
stabilisierte Braunkohlenasche (,,Stabilisat®), die dem Landschaftsbauwerk ,,Spreyer Hohe®,
Lausitz, entnommen wurde. Daneben wurden auch Filteraschen und Aschen aus anderen
Revieren untersucht. Zur Abtrennung und Extraktion von Wertstoffen aus den Aschen
wurden mechanische und thermische Aufbereitungstechnologien sowie chemisch-bio-
technologische Laugungsansitze angewendet. Versuche zur mechanischen Aschevorbe-
handlung zeigten, dass eine Wertstoffanreicherung aus der Asche mithilfe verschiedener
Sortierungs- und Trennmethoden prinzipiell méglich ist. Jedoch konnte ftir die produ-

zierten Aschefraktionen nur eine sehr geringe Ausbeute erzielt werden. Thermische An-
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sitze zur Aschevorbehandlung erbrachten eine Vielzahl von Mineralphasenumwandlungen
im Vergleich zur Ausgangsasche, die die spiteren Laugungsversuche positiv beeinflussten.
Durch chemische Extraktionsansitze wie Aufschlussversuche mit {iberkritischem CO,
(sc-COy,) und Mineralsiure-Laugungsversuche mit HCL,, wurde ein hohes Metallausbringen
fiir die Metalle Al, Ca, Fe und Mg erzielt. Die Behandlung der thermisch vorbehandel-
ten Asche erbrachte hierbei etwas hdhere Werte gegentiber Versuchen mit unbehandelter
Asche. Weiterhin wurden biologische Laugungsversuche unter Benutzung von acidophilen
Fe-/S-oxidierenden oder Fe-reduzierenden Mikroorganismen (MO) sowie heterotrophen
MO durchgefiihrt. Die Ergebnisse zeigten, dass eine dhnlich hohe Metallextraktion wie bei
den chemischen Ansitzen fiir eine Reihe von Elementen wie z. B. Al, Ca, Fe, Mg, Mn,
V, Zn und Zr sowie fiir einige SEE erzielt wurde. Zum Teil konnte auch eine gewisse
Spezifitit des Metallausbringens beobachtet werden. Anhand von Experimenten zur Ver-
wertung der unbehandelten Asche sowie von Aschefraktionen und Asche-Laugungsriick-
stinden wurden zwei prinzipielle Verwertungsrouten identifiziert: 1) die Teilsubstitution
des Originalausgangsstoffes durch unbehandelte Stabilisat-Asche und Aschefraktionen bei
der Herstellung von Al-Fe-L&sungen, die zur Wasserbehandlung eingesetzt werden kénnen
und 2) die Nutzung unbehandelter Stabilisat-Asche oder von Laugungsriickstinden als Roh-
mehlkomponente bei der Portlandzementklinker-Herstellung oder als reaktiver Zusatzstoff
bei der Zement-, Beton- und Moértelherstellung (mit der Einschrinkung einer geringeren

puzzolanischen Aktivitit als z. B. bei Steinkohlenflugaschen).

I. EINLEITUNG

Aschen sind in der Vergangenheit in groBen Mengen bei den Verbrennungsprozessen zur
Wirme- und Energiegewinnung angefallen. Sie entstehen heute noch bei der Energieer-
zeugung aus Gas, Ol und Kohle. Die Gewinnung von Metallen aus Kraftwerksaschen wird
deshalb seit Jahrzehnten intensiv diskutiert. Dabei stand typischerweise die Gewinnung
von Aluminiumoxid, Eisenoxid und Titandioxid aus den Aschen im Vordergrund [Bohdan
1986]. Angesichts des im vergangenen Jahrhundert noch unzureichend ausgeprigten Be-
wusstseins in Bezug auf einen nachhaltigen Umgang mit Ressourcen wurde die technische
Ascheverwertung zwar immer wieder diskutiert, blieb aber stets ein Gebiet, dem mangelnde
Wirtschaftlichkeit attestiert wurde. Bereits 1981 wurde festgestellt, dass die Verwertung von
Kraftwerksaschen noch nicht hinreichend wirtschaftlich war, dass aber die Verwertung der

Aschen auf lange Sicht alternativlos wire [Calzonetti und Elmes 1981].

Wihrend die Aschen von Ol, Heizél und Raffinerieriickstinden mit ihren hohen Vanadium-,
Eisen- und Nickelkonzentrationen heute bereits verwertet werden [Hopf et al. 2006, Meawad
et al. 2010], werden die in den Aschen der Braun- und Steinkohlen enthaltenen Metalle und
Spurenelemente stofflich nicht genutzt. Das lag in der Vergangenheit vorrangig an den schr

niedrigen Rohstoffpreisen, ungeeigneten Aufarbeitungstechnologien und der geschilderten
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Unwirtschaftlichkeit. Einen Uberblick tiber die Arbeiten zur Elementgewinnung aus Koh-
leaschen (vor allem Ge, Ga, Be, Mo) findet sich in [Smirnova 1977, Miinch 1996]. Ebenso
wurde intensiv versucht, Eisen aus den Flugaschen zu gewinnen. Diese Arbeiten sind bis
zur groBtechnischen Priifung gefiihrt worden, eine Uberfiihrung in die Produktion ist aber
aus analogen Griinden nicht erfolgt [Miinch 1996, Zenger 1991]. Im Gegensatz dazu wurde
in einer Studie das hohe Wirtschaftlichkeitspotenzial einer Metallrtickgewinnung aus Flug-
aschen aufgezeigt [Gilliam et al. 1982], indem konsequent alle Wertkomponenten betrachtet
wurden, so wie dies heute tiblich 1st. Obwohl die vorgeschlagene Technologie aufgrund von
zu vielen Prozessstufen den Nachteil einer zu hohen Komplexitit hatte, hebt sie dennoch das

hohe wirtschaftliche Potenzial hervor.

Aufgrund des gestiegenen Interesses an Spurenmetallen in den letzten Jahren riickte die
Metallgewinnung aus Aschen wieder mehr in den Vordergrund. Obwohl die Gewinnbar-
keit von Metallen aus Aschen angesichts ihrer geringen Gehalte unterschiedlich bewertet
wird, gibt es Hinweise, dass diese unter Laborbedingungen prinzipiell 16sbar ist [Fytianos et
al. 1998, Llorens et al. 2001, Okada et al. 2007]. Fiir die Ubertragung auf den technischen
MafBstab erweisen sich aber hohe Siureeinsitze, die Anwendung kostenintensiver Laugungs-

reagenzien sowie eine hohe Anzahl von erforderlichen Prozessstufen als hinderlich.

Neben chemischen Ansitzen zur Metallriickgewinnung aus Aschen gab es auch biologische
Ansitze unter Benutzung von Mikroorganismen (Biolaugung). Die bekanntesten Biolau-
gungs-Mikroorganismen sind acidophile Fe(II)- und S-oxidierende Arten, die die Um-
wandlung von unloslichen Metallsulfiden in wasserldsliche Formen wie z. B. Metallsulfate,
vermitteln [DECHEMA 2013, Schippers et al. 2014]. Biolaugung wurde auch fiir eine
Reihe nicht-sulfidischer Minerale und Reststoffe untersucht wie z. B. Material aus Berg-
bauhalden, industrielle Reststoffe wie Schlimme, Schlacken und Aschen sowie Elektronik-
schrott. Klassischerweise wurden hierfiir autotrophe acidophile Bakterien (z. B. Acidithioba-
cillus ferrooxidans) sowie heterotrophe Bakterien und Pilze eingesetzt [Lee und Pandey 2012,
Glombitza et al. 2014]. In einer Reihe von Studien mit acidophilen Fe(II)- und S-oxidie-
renden Arten konnte im Labor- und teilweise auch im PilotmaBstab die Anwendbarkeit der
Biolaugung fiir die Riickgewinnung verschiedener Metalle und Spurenelemente aus Aschen
gezeigt werden, wobei diese Versuche auf Aschen aus der Miillverbrennung begrenzt sind
[Bosecker 1987, Brombacher et al. 1997, Brombacher et al. 1998, Krebs et al. 2001, Jain
und Sharma 2004]. Neben der Biolaugung mit autotrophen Mikroorganismen sind sili-
katische, oxidische und carbonatische Erze mithilfe von heterotrophen Mikroorganismen
unter Zugabe eines organischen Substrates laugbar [Schippers et al. 2014, Glombitza und
Reichel 2014]. Die Biolaugung mit Heterotrophen wurde fiir Flugaschen und Schlacken
aus Miillverbrennungsanlagen [Xu und Ting 2003, Bosshard et al. 1996] sowie fiir Flug-
aschen aus Braunkohlekraftwerken [Krejcik 2012, Singer et al. 1982, Torma und Singh
1993] untersucht.
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Aufgrund einer fehlenden stofflichen Verwertung bestand die Nutzung der Braunkohle-
aschen in der Vergangenheit lediglich darin, 1) sie in Halden und Kippen bergbaulich zu
verwerten (Rekultivierung), 2) sie in Tagebaurestlochern zu verstiirzen und zu verspiilen,
um sie als hydraulische Barrieren gegen aufsteigendes Grundwasser und als pH-Puffer fiir die
Neutralisation des niedrigen pH-Wertes zu nutzen oder 3) sie als Zuschlagstoff bei Versatz
im Bergbau zu nutzen [Pinka 1994, Blankenburg 1986, Strzodka 1986]. Weiterhin gab es
bereits umfangreiche Untersuchungen zur Verwendung der Aschen in der Baustoffindustrie
und 1m Bauwesen [TGL 26382 Bl4], die sich aufgrund schwankender Zusammensetzungen
als problematisch erwiesen [Miinch 1996, Tauber 1988].

Aschen aus Braunkohleverstromung fallen heutzutage nach wie vor an. In Deutschland wer-
den ca. 25 % der Stromerzeugung durch Braunkohlekraftwerke gedeckt [AG Energiebilanzen
¢.V. 2015], woftir eine Menge von ca. 160 Mio. t Braunkohle pro Jahr verbraucht wird [DE-
BRIV 2014]. Bei einem Ascheanteil von ca. 10 % in der Kohle werden somit ca. 16 Mio. t
Asche pro Jahr produziert. Bis 1990 wurden in den mitteldeutschen und Lausitzer Braun-
kohlenrevieren ca. 30 — 60 Mio. t Asche jihrlich produziert (Férderung von ca. 300 Mio. t
Braunkohle pro Jahr), die auf unterschiedlichste Weise in der Rekultivierung genutzt, als
Zuschlagstoft verwertet oder deponiert worden sind. In diesen Aschen ist eine groe Menge
wirtschaftsstrategischer Metalle wie Al, Mg, Fe, Mn und Si sowie Spurenelemente und SEE
gespeichert, wobei die Konzentrationen je nach Lagerstitte variieren. Wihrend des Verbren-
nungsprozesses im Kraftwerk gehen die in der Braunkohle gebundenen Metalle entweder
direkt in die Asche oder in das Rauchgas iiber, von welchem sie anschlieBend zusammen mit
anderen Aschepartikeln durch verschiedene Reinigungsschritte abgetrennt werden (Elektro-
filter, Rauchgasentschwefelungsanlage, REA). Spiter im Kraftwerksprozess wird durch Zu-
sammenftihrung der REA-Waschldsung mit der produzierten Asche eine stabilisierte Asche,
das sog. ,,Stabilisat®, erzeugt [RWE Power AG 2016]. Auf diese Weise werden in Deutsch-
land jihrlich ca. 10 Mio. t Stabilisat produziert, das die so transferierten Metalle enthilt.

Das Projekt Kraftwerksasche befasste sich mit diesem potenziellen Rohstoff. Das Projekt
konzentrierte sich zum einen darauf, anhand der verfiigbaren Mengen an Braunkohlenkraft-
werksaschen in Deutschland und der darin vorkommenden Wertmetallgehalte das Wertstoft-
potenzial der Ressource Kraftwerksasche zu bewerten. Das Hauptziel des Projektes war die
Entwicklung eines Verfahrens zur effizienten Gewinnung von Wertstoffen aus Braunkoh-

lenaschen in Verbindung mit einer méglichst ganzheitlichen Verwertung der Aschen.
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2. VORGEHENSWEISE

Das Projekt gliederte sich in folgende Teilabschnitte: 1) Bewertung des Wertstoffpoten-
zials und Auswahl des Probenmaterials, 2) Untersuchung mechanischer und thermischer
Vorbehandlungstechniken zur Herstellung von Aschekonzentraten bzw. zur Wertstoffan-
reicherung, 3) Test von chemisch-biotechnologischen Gewinnungs-/Laugungsverfahren
zur Extraktion/Mobilisierung von Wertelementen, 4) Priifung von industriellen Ver-
wertungsoptionen (Baustoffindustrie, Wasserbehandlung) fiir die unbehandelte Stabili-

sat-Asche, hergestellte Fraktionen und Laugungsriickstinde.

2.1 Ermittlung des Wertstoffpotenzials und Auswahl des Probenmaterials

Fiir die Recherche der verfiigbaren Aschemengen wurden Daten von allen relevanten Re-
vieren in Deutschland herangezogen (Rheinland, Mitteldeutschland, Lausitz und Helmstedt),
welche sowohl jihrlich produzierte als auch bereits abgelagerte Aschemengen beinhalteten,
d. h. auch die fir Rekultivierungsprozesse oder Landschaftsbau genutzten Aschen. In Ko-
operation mit Vattenfall Europe Mining wurden 2 t stabilisierte Asche (Stabilisat) von dem
Landschaftsbauwerk (LSB) ,,Spreyer Hohe* im Lausitzer Revier in Sachsen als Probenmaterial
genommen. Nach Homogenisierung erfolgte die Verteilung an alle Projektpartner. Elemen-
tanalysen des homogenisierten Probenmaterials wurden mittels RFA (Rontgenfluoreszen-

zanalyse) und ICP-MS (Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry) durchgefiihrt.

2.2 Mechanische Vorbehandlung

Die Asche (Stabilisat) wurde mechanisch vorbehandelt, um Konzentrate und Fraktionen
mit spezifisch angereicherten Elementgehalten zu erzeugen. Die Versuche wurden mit
klassiertem und mit zerkleinertem Material (< 500 pm) durchgefiihrt und umfassten die
Methoden Dichtescheidung (Schiittelherd und Falcon-Zentrifuge), Magnetscheidung,
Elektrostatikscheidung sowie Flotation. Die Tests wurden mit jeweils verschiedenen Par-
tikelgroBenfraktionen und Versuchsparametern durchgeftihrt. Die Elementgehalte der ge-

nerierten Fraktionen wurden mittels I[CP-MS bestimmt.

2.3 Thermische Vorbehandlung

Das Ziel der thermischen Ascheautbereitung war es, durch R ekristallisationsprozesse eine spe-
zifische Metallanreicherung an den Partikeloberflichen zu erreichen. Hierzu wurde die Asche
bei verschiedenen Temperaturen unterschiedlich lang (900 °C, 1.000 °C, 1.057 °C; 1 h, 4 h
und 9 h) in Korundschalen in einem Muffelofen getempert. Nach Abkiihlung erfolgte die
Mineralphasenanalyse tiber XRD (Rontgenbeugung, X-ray diffraction) und REM (Raster-

elektronenmikroskopie).
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2.4 Chemische Laugung

Zur Untersuchung der Metallgewinnung aus der beprobten Asche wurden chemische
Laugungstests mit tiberkritischem CO, (sc-CO,), mit Mineralsiuren sowie durch Kom-
bination beider Einzelmethoden durchgeftihrt. Die Versuche wurden jeweils mit 10 %
(w/V) (Massenkonzentration, Masse der Asche bezogen auf Volumen des Laugungsan-
satzes) der unbehandelten oder einer thermisch vorbehandelten Asche (1.000 °C, 1 h)
durchgeftihrt und beinhalteten verschiedene Testbedingungen (Temperatur, Zeit). Die
Metallgehalte in der Laugungslosung wurden mittels AAS (Atomabsorptionsspektroskopie),
die Laugungsriickstinde mittels XRD analysiert.

2.5 Biolaugung

Biologische Laugungstests zur Metallgewinnung aus der Asche wurden zum einen mit
Fe-/S-oxidierenden (verschiedene Temperaturoptima) sowie Fe-reduzierenden acido-
philen chemolithoautotrophen Mikroorganismen (MO) durchgeftihrt. Zunichst wur-
den Schiittelkolbenversuche mit steigenden Aschezugaben (1—-40% (w/V)) bei ent-
sprechender Temperatur und pH-Werten in Mineralmedium durchgefiihrt [Mackintosh
1978]. Es folgten aerobe und anaerobe Laugungsexperimente in 2-1-Riihrreaktoren in
Mineralsalzmedium [Wakeman et al. 2008] bei 30 °C, pH 2,0 und unter Zugabe von 1 %
(w/V) Schwetfel. Alle Versuche wurden mit 10 % (w/V) Asche und einer Verweilzeit von 28 d
mit automatischer pH- und Temperatur-Regelung ausgeftihrt. Weiterhin erfolgten Tests mit
dem heterotrophen Gluconsiure produzierenden Bakterienstamm Acidomonas methanolica.
Die Versuche wurden nach Vorversuchen im SchiittelkolbenmalBstab in einem 7-1-Riihr-
reaktor in destilliertem Wasser mit 165 g/l Glucose bei pH 3,6 und 30 °C durchgefiihrt
[Iske et al. 1987]. Nach Erreichen von ~ 85 % Umsatz (Messung der gebildeten freien Glu-
consiure) wurde Asche schrittweise bis zu 10 % (w/V) zugegeben und flir weitere 8 d ge-
laugt. AuBerdem wurde der Silikat solubilisierende heterotrophe Bakterienstamm Bacillus cir-
culans fiir Laugungstests eingesetzt, die in N-freiem Medium bei pH 7,0 — 7,5 und 30 °C mit
20 g/1 Glucose und 10 % (w/V) Asche in Schiittelkolben durchgeftihrt wurden. Halbkontinu-
terliche Biolaugungsexperimente erfolgten durch regelmifigen Austausch der Laugungslésung
(3—=5 d) mit einer Gesamtverweilzeit von 47 d. Die Laugungsriickstinde wurden mit 5 g/1
EDTA behandelt. Batchversuche erfolgten analog, aber ohne Austausch der Losungen mit
63 d Verweilzeit. Kontrollversuche erfolgten jeweils mit demselben Ansatz unter sterilen Be-
dingungen. Fiir die Uberstinde/Lésungen wurden jeweils die Metallgehalte mittels ICP-MS
bestimmt. Die Riickstinde wurden mittels XRD analysiert.

2.6 Verwertung von Asche als Zusatz in Wasserbehandlungsprodukten

Unbehandelte Asche (Stabilisat), angereicherte Fraktionen sowie Asche-Laugungslésungen
wurden auf ithre Anwendbarkeit in der Produktion von Wasserbehandlungsmitteln hin unter-
sucht (vollstindiger oder teilweiser Rohstoffersatz bzw. Zusatz). Die Versuche erfolgten tiber

eine zweistufige saure Umsetzung mit verdiinnter HCl,, und Riihren im ersten Schritt und
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konzentrierter HCI,, bzw. H,SO, sowie Riihren unter Normaldruck- und Riickflussbedin-
gungen oder bei Uberdruck im zweiten Schritt. Nicht umgesetzte Aschebestandteile wurden
durch Filtration abgetrennt. AnschlieBend wurden die Produkte analysiert sowie deren An-

wendbarkeit als Flockungsmittel gepriift.

2.7 Verwertung von Asche als Zusatz in Baustoffen

Stabilisat-Asche und deren Riickstinde aus Aschelaugung wurden mittels indirekten und
direkten Methoden auf ihre puzzolanische Reaktivitit tiberpriift. Als indirekte Methode
diente die Ermittlung des Aktivititsindexes (Al). Dieser ist definiert als das Verhiltnis der
Druckfestigkeiten von gleichaltrigen (> 90 d) Standard-Mértel-Presslingen, einmal beste-
hend aus 75 % (w/w) (Massenprozent, Massenanteil) Testzement und 25 % (w/w) Asche
und einmal aus 100 % (w/w) Testzement. Bei einem Verhiltnis > 85 % wird das eingesetzte
Testmaterial als puzzolanisch aktiv bewertet (DIN EN 450-1, 2012). Indirekte Methoden
lassen keine Aussage tiber das puzzolanische Material selbst zu. Uber direkte Methoden
lisst sich die chemische Reaktion von Calciumhydroxid (Kalk bzw. Portlandit) mit dem
Puzzolan beschreiben. Der Kalkverbrauch wurde mit einer modifizierten Form des sog.

Chapelle’s Test [Quarcioni et al. 2015] bestimmt.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

3.1 Ermittlung des Wertstoffpotenzials und Auswahl des Probenmaterials

Im Rahmen der Recherche zeigte sich, dass in Deutschland die gréfften Mengen der fiir
eine Verwertung verftigbaren Braunkohleaschen im Lausitzer Revier verftigbar sind. In den
deutschen Braunkohlerevieren fallen jihrlich etwa 10 Mio. t Braunkohleaschen an. Etwa
5 Mio. t entfallen dabei auf das Lausitzer Revier, welche aufgrund fehlender Aufbereitungs-
technologien tiberwiegend deponiert oder fiir Rekultivierungszwecke bzw. Landschaftsbau
(z. B. LSB Spreyer Hohe) genutzt werden. Die tibrigen 5 Mio. t Braunkohleasche entfallen auf
die restlichen Reviere und stehen zum Grofteil nicht fiir eine stoffliche Verwertung zur Ver-
fiigung. Eine Elementanalyse des Probenmaterials vom LSB Spreyer Hohe zeigte hohe Gehalte
an Al, Ca, Fe, Mg, Mn, Ti und Si. Weiterhin wurden erhéhte Gehalte der Metalle Cr, Cu, V,
Zn, Zr sowie der SEE Ce und La gefunden. Unter Berticksichtigung von bereits seit Mitte der
1990er Jahre abgelagerten Aschemengen (ca. 20 Mio. t) und den jihrlich generierten Aschen-
mengen (ca. 5 Mio. t) sowie der pro Tonne Asche enthaltenen Wertstoffmengen ergibt sich ein
hohes Wertstoffpotenzial. Als kalkulatorischer Metallwert wurde ein Wert von ca. 640 EUR /t
Stabilisat ermittelt (Metallpreise vom 22.10.2015), wobei die groBten Wertanteile durch die
enthaltenen Mengen an Si, T1, Al, Mg, N1 und Fe zustande kommen. Es ist zu beachten, dass es
sich um einen theoretischen Metallwert am Ende der Wertschépfungskette handelt, der keine
Aufwendungen fiir Abtrennung und Raftination bis zum Metall berticksichtigt. Allerdings lisst

sich daraus der Kostenrahmen ableiten, in welchem die Wertstoffgewinnung erfolgen muss.
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3.2 Mechanische Vorbehandlung

Eine Anreicherung von Wertmetallen durch mechanische Aufbereitung ist aufgrund einer
feinen Verteilung derselbigen tiber die Aschepartikel nur ansatzweise moglich gewesen.
Durch Anwendung von Magnet- und Dichtescheidung gelang prinzipiell die Herstellung
einer Fe-reichen Aschefraktion (ca. 80 % Fe), jedoch nur mit sehr geringem Ausbringen
und geringer Wertstoffanreicherung (2,5 % und 1,5 %). Weiterhin konnte ein Fe-reiches
Aschekonzentrat mittels Magnetscheidung einer einzelnen PartikelgréBenfraktion (125 —
250 pm) erzeugt werden (ca. 70 % Fe), jedoch ebenfalls nur mit geringem Ausbringen (2 %
und 0,3 %). Generell wire die Herstellung Fe-reicher Aschekonzentrate fiir hydro-/pyro-
metallurgische Anwendungen technisch méglich, jedoch nur sehr ineffizient mit geringem

Wertstoffausbringen.

3.3 Thermische Vorbehandlung

Es konnte gezeigt werden, dass eine gezielte thermische Behandlung im Vergleich zur unbe-
handelten Asche eine Vielzahl von Mineralphaseninderungen verursacht. Mit zunechmender
Temperatur und Zeit wurde eine Rethe von zuwachsenden und abnehmenden Trends in
der Phasenverteilung festgestellt. Ein signifikanter Riickgang wurde fiir den réntgenamor-
phen Anteil beobachtet, was auf partiale Re-Kristallisationsprozesse zurtickzuftihren ist. Im
Ergebnis der Temperversuche wurden Optimalbedingungen (1.000 °C, 1 h) ermittelt, die
tiir die Herstellung von thermisch vorbehandeltem Probenmaterial z. B. fiir chemische Lau-
gungsversuche angewandt wurden. Die Griinde fiir diese Wahl sind 1) eine ausreichend hohe
Re-Kristallisation des amorphen Anteils, 2) eine ausreichend hohe Umwandlung von schwer
18slichen in leicht 16sliche Verbindungen sowie 3) wirtschaftliche Gesichtspunkte. Weitere
Punkte zur positiven Beeinflussung der thermischen Vorbehandlung auf die chemische Laug-
barkeit werden im folgenden Abschnitt 3.4 diskutiert.

3.4 Chemische Laugung

Eine Schwierigkeit bei der Metallgewinnung aus Aschen durch hydrometallurgische Prozesse
1st die geringe Loslichkeit von Silikaten in Mineralsiuren [Vassilev et al. 1994). Ein Ansatz ist
daher die Behandlung von Aschen entsprechend dem Konzept der beschleunigten Verwitte-
rung (,,enhanced weathering®), bei dem die Silikate durch Reaktion mit tiberkritischem CO,
(sc-CQO,) unter hydrothermalen Bedingungen geldst werden [Brett et al. 2015a und 2015b].
Die Experimente zeigten, dass durch eine solche Behandlung (sc-CO,, 150 bar, 100 °C, 24 h)
eine Reihe von silikatischen, sulfatischen und oxidischen Verbindungen in siureldsliche Car-
bonate und Bicarbonate umgewandelt werden konnten. Vergleichende Experimente mit un-
behandelter und thermisch vorbehandelter Asche (1.000 °C, 1 h) zeigten, dass die Carboni-
sation durch thermische Vorbehandlung gesteigert wurde, was sich z. B. anhand des zu den
Alumosilikaten zihlenden Bandsilikats Mullit zeigte. Ein Zhnlich verbessertes Reaktionsver-
halten wurde auch fiir die Siureloslichkeit gefunden. Die Kombination aus thermischer Vor-
behandlung, sc-CO,-Aufschluss und Siurelaugung mit HCl,, (31 %, 100 °C, 4 h) erbrachte
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eine erhdhte Mobilisierung der Metalle Ca, Fe, Al und Mg. Die analysierten Metallgehalte der
erhaltenen Fliissigphasen nach Siurelaugung zeigten, dass sowohl die thermische Vorbehand-
lung als auch der sc-CO,-Aufschluss zu einer gesteigerten Metallmobilisierung fithren. Die
thermische Vorbehandlung hat dabei einen stirkeren Einfluss als der CO,-Aufschluss, sodass
letzterer auch entfallen kann. Eine detailliertere Auswertung und Diskussion zu den erfolgten
Phasenumwandlungen durch die angewandten chemischen Behandlungstechniken sowie zum
Einfluss der thermischen Vorbehandlung befindet sich in [Brett et al. 2015b]. Weitere Unter-
suchungen zum chemischen Aufschluss- und Reaktionsverhalten von Asche zeigten nur einen
geringen Einfluss der spezifischen Oberfliche und PartikelgréBe auf die Metallmobilisierung
aus Braunkohlenasche. Tatsichlich wird das Reaktionsverhalten fiir eine chemische Behand-

lung durch die mineralische Zusammensetzung dominiert [Brett et al. 2015b].

3.5 Biolaugung

Sowohl durch Laugung mit chemolithoautotrophen acidophilen als auch mit heterotrophen
MO konnte eine Reihe von Elementen aus der Asche mobilisiert werden. Fe-/S-oxidie-
rende Kulturen tolerierten einen Feststoffanteil von bis zu 40 % (w/v). Die Asche-Biolau-
gung war jedoch bei Gehalten unter 20 % ethtizienter. Weiterhin wurden die biologische
Schwefeloxidation und Biolaugungskinetik durch erhéhte Temperatur gesteigert, wobei die
erhaltene Metallmobilisierung letztlich fiir alle Ansitze dhnlich war. Lediglich fiir Fe war die
Mobilisierung bei 45 °C und 65 °C besser als bei 28 °C. Biolaugungsansitze unter redukti-
ven (anaeroben) Bedingungen ftihrten im Vergleich zu aeroben Ansitzen zu einer héheren
Mobilisierung der Metalle Fe, Mg, Zn, Al, Ca, Si sowie einiger SEE. Fiir die meisten der
betrachteten Elemente wurde eine Extraktion von 30 — 60 % erreicht, fiir die Metalle Cr,
Mg, Mn, Zn sogar 60 — 70 %. XRD-Analysen der Laugungsriickstinde bestitigten in allen
Fillen einen Riickgang des amorphen Anteils, was auf eine Auflésung schwachkristalliner
Minerale hindeutete. Der amorphe Anteil war in den Riickstinden der biologischen Ansitze
hoher als in chemischen Kontrollansitzen, wahrscheinlich aufgrund der Bildung von Sekun-

dirmineralen (z. B. Schwertmannit).

Die Biolaugung mit dem Gluconsiure produzierenden MO A. methanolica fiihrte zu einer er-
héhten Mobilisierung verschiedener Metalle wie z. B. Al, Ca, Fe, Mg mit Extraktionswerten
von 30—60 % bzw. bis hin zu 80 % ftir Ca. AuBerdem wurde eine erhéhte Mobilisierung
fiir die Metalle Ce, Sr, T1, V und Zr zwischen 50 und 80 % erzielt. Jedoch wurden in che-
mischen Ansitzen mit kommerzieller Gluconsiure dhnlich hohe Extraktionswerte erreicht
wie in biologischen Ansitzen, was abgesehen von der Gluconsiure-Produktion auf einen
geringen Einfluss der Mikroorganismen selbst hindeutet. Halbkontinuierliche Versuche mit
dem Silikat solubilisierenden MO B. circulans fithrten im Vergleich zu Batch-Laugungsver-
suchen ohne Austausch der Laugungslésung vor allem zu einer deutlich verbesserten Mobi-
lisierung von Ca und Mg (~ 70 %), aber nicht fiir die weiteren betrachteten Elemente. Eine

EDTA-Behandlung der Riickstinde aus den halbkontinuierlichen Versuchen deutete darauf
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hin, dass nur geringe Metallmengen nach vormaliger Laugung wieder als Niederschlag in den
Riickstand tibergingen und danach durch EDTA-Behandlung wieder in Losung gebracht
werden konnten. Im Gegensatz dazu konnten groBlere Metallmengen aus Riickstinden der
Batchversuche auf diese Weise wieder in Lésung gebracht werden. Eine detaillierte Auswer-
tung der durchgefiihrten Biolaugungsexperimente befindet sich in [Hedrich et al. 2015] und
[Kermer et al. 2016].

3.6 Verwertung von Asche als Zusatz in Wasserbehandlungsprodukten

Fiir die Untersuchungen wurde der originale Rohstoft zur Herstellung von Wasserbe-
handlungsprodukten (Bauxit, AI(OH);) vollstindig oder teilweise mit unbehandelter Asche
(Stabilisat), angereicherten Aschefraktionen oder Al-haltigen Aschelaugungslésungen er-
setzt. Die Versuche basierten auf einer zweistufigen sauren Umsetzung mit Mineralsiuren.

Im ersten Schritt erfolgte die Umsetzung der Asche mit verdiinnter HCI,, und es wur-

aq
den Ca-Mg-Losungen als Produkte erhalten. In der zweiten Stufe erfolgte die Umset-
zung der Riickstinde aus dem vorigen Schritt mit konzentrierter HCI,, oder H,SO,, wobei
Al-Fe-Losungen erhalten wurden. Beide Produkte wiesen das gleiche Verhalten auf wie
kommerzielle Losungen fiir die Wasserbehandlung. Einem kommerziellen Einsatz derselben
fiir die Behandlung von Trinkwissern stehen die enthaltenen Schwermetalle (z. B. Cr, Ni)

entgegen, jedoch wire der Einsatz in der industriellen Abwasserbehandlung moglich.

3.7 Verwertung von Asche als Zusatz in Baustoffen

Fiir die Bestimmung des Al wurden 25 % (w/w) Zement mit Asche (Stabilisat) ersetzt. Die
Untersuchungen zeigten, dass sowohl das unbehandelte Stabilisat als auch Riickstinde aus
Asche-Biolaugung einen Al von tiber bzw. annihernd 85 % aufwiesen. Diese Ergebnisse
deuten folglich auf eine puzzolanische Aktivitit des Stabilisats bzw. der Riickstinde hin,
die somit aktiv am Hydratationsprozess teilnehmen, ein eigenes Aushirtungspotenzial be-
sitzen und folglich nicht als inertes Material betrachtet werden kénnen. Puzzolane reagieren
mit geléstem Kalk und tragen damit zur Aushirtung von Zement und Mortel bei. Je ho-
her der Kalkverbrauch, desto héher ist die puzzolanische Reaktivitit. Der Kalkverbrauch
wurde anhand der Differenz des zugegebenen (Kalksuspension) und des verbleibenden Kalks
(Kalk-Asche-Suspension) berechnet (Chapelle’s Test). Die Ergebnisse zeigten, dass sowohl
die unbehandelte Asche (Stabilisat) als auch die Riickstinde aus der Asche-Biolaugung eine
vergleichbare puzzolanische Reaktivitit aufweisen wie Referenzmaterialien aus der Literatur
[Quarcioni et al. 2015]. Die Verwendung von REA-stabilisierter Braunkohlenasche bzw. des-
sen Laugungsriickstinden in Baustoffen erscheint daher méglich. Das Vorhandensein puzzola-
nischer Eigenschaften in Lausitzer Filteraschen (nicht Stabilisat) ist hinlinglich bekannt. Diese
werden unter dem Namen ,,Jiwament® als Baustoffzusatz kommerziell vertrieben [Landwehrs
et al. 2004].
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4. AUSBLICK

Die Untersuchungen zeigten, dass es moglich ist, Metalle bzw. Wertelemente aus Braun-
kohlenasche-Stabilisat in Losung zu bringen. Dartiber hinaus zeigte sich, dass sowohl die
unbehandelte Asche als auch die Riickstinde aus der Aschelaugung fiir eine Verwertung im
Rahmen von Wasserbehandlungsprodukten oder als Zusatz in Baustoffen genutzt werden
konnen. Somit konnte erstmalig (REA-)stabilisierte Braunkohlenkraftwerksasche als Wert-

stoff genutzt werden.

Die mechanische Aufbereitung von Asche-Stabilisat zur Herstellung von angereicherten
Aschekonzentraten/Fraktionen war prinzipiell moéglich, erwies sich jedoch als problema-
tisch. Die groBten Schwierigkeiten hierbei stellten vor allem geringe Metallausbeuten in den
produzierten Konzentraten/Fraktionen dar sowie eine feine und gleichmifBige Verteilung
der Elemente tiber die Aschepartikel, die eine Separation tiber physikalische Eigenschaften
nahezu unmoglich machten. Ein Ldsungsansatz besteht in einer intensiveren thermischen
Behandlung, welche alternativ zu mechanischen Techniken untersucht wurde. Im Ergebnis
dieser Experimente konnte eine Reihe von unloslichen Aschebestandteilen in leicht 16s-
liche Bestandteile umgewandelt werden. Diese Art der Behandlung hatte einen positiven
Einfluss auf sich anschlieBende Laugungstests mit dem Asche-Stabilisat, welches dadurch
besser durch Mineralsiuren angreitbar war. Aus wirtschaftlichen Gesichtspunkten ist eine
solche thermische Behandlung aufgrund des hohen Energiebedarfs allerdings weniger emp-
tehlenswert. Die Mobilisierung von Metallen aus Asche-Stabilisat wurde mit chemischen
und biologischen Laugungsmethoden untersucht und lieferte in vielen Fillen eine gute bis
sehr gute Mobilisierung verschiedener Elemente. Die teilweise sehr niedrigen Elementgehal-
te in der Asche selbst hatten allerdings ebenso niedrige Elementgehalte in den resultierenden
Laugungslosungen zur Folge. Versuche zur Abtrennung einzelner Wertelemente von den
Laugungslésungen (hier nicht dargestellt) waren wenig erfolgreich, da hohe Gehalte anderer

Elemente bzw. Begleitelemente wie Si, Fe und Ca die Abtrennungsreaktionen storten.

Nach zusammenfassender Betrachtung aller untersuchten Ascheaufbereitungs- und Ver-
wertungsmoglichkeiten kdénnen zwei dieser Optionen als vielversprechend herausgestellt

werden:

1. Teilsubstitution des Originalrohstofts durch unbehandelte Stabilisat-Asche (ohne jegliche
Vorbehandlung und Laugung) fiir die Herstellung von Wasserbehandlungsprodukten.
Eine potenzielle kommerzielle Nutzung der produzierten Al-Fe-Losungen wire aufgrund

hoher Schwermetallgehalte nur fiir industrielle Abwisser moglich.
2. Nutzung von unbehandelter Stabilisat-Asche oder Riickstinden aus Aschelaugung als

Rohmehlkomponente bei der Portlandzementklinker-Herstellung oder als reaktiver Zu-

satzstoff bei der Zement-, Beton- und Mdrtelherstellung (mit der Einschrinkung einer
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geringeren puzzolanischen Aktivitit als z. B. bet Steinkohlenflugaschen). So wiire es még-
lich, Portlandzementklinker zu ersetzen oder den Gehalt an Zement in Beton zu redu-
zieren. Beides wiirde dazu beitragen, die Ressourcenproduktivitit zu verbessern und die

Emission von Treibhausgasen zu verringern.

4.1 Effizienzpotenzial

Den Ausgangspunkt fiir die Bewertung der untersuchten und entwickelten Prozesse und
Technologien bildeten FlieBbilder, die aus detaillierten Einzelschemen fiir jeden einzelnen
untersuchten Prozess erstellt wurden. Diese beinhalteten Informationen tiber Ausgangsmate-
rialien, Zwischenprodukte, Endprodukte und anfallende Reststofte, relevante Metallgehalte
sowie tiber Art und Menge nétiger Verbrauchsmaterialien. Weiterhin wurden die Einzelsche-
men in vereinfachterer Form in einem integrierten FlieBschema zusammengefasst, um einen

Uberblick iiber alle im Projekt untersuchten Prozesse zu erhalten (Bild 1).

Eine generelle Schwierigkeit bei der Bewertung ist die Tatsache, dass durch die chemischen
und biologischen Laugungsansitze z. T. zwar eine relativ hohe Metallextraktion erzielt wur-
de, im Ergebnis jedoch lediglich polymetallische Losungen und damit keine unmittelbar ver-
wertbaren Produkte erhalten wurden. Die Griinde hierfiir sind v. a. die geringe Selektivitit
der untersuchten bzw. angewandten Laugungstechniken sowie das Fehlen von effektiven
und ausreichend selektiven Methoden zur Abtrennung von (Wert-)Metallen. Ausnahmen
bildeten die Versuche zur chemischen Aschelaugung fiir die Herstellung von Wasserbehand-
lungsreagenzien sowie die Versuche zur Aschenutzung als Zusatz in Baustoften, fiir die beide
prinzipiell anwendbare Produkte erhalten wurden. Jedoch sind fiir die meisten der unter-
suchten Prozesse zunichst weitere Schritte bzw. Untersuchungen nétig, damit Produkte

erzeugt und anhand dessen eine sinnvolle Bewertung vorgenommen werden kann.
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Bild I: Im Projekt ,,Kraftwerksasche‘ untersuchte Prozesse und abgeleitete Verwertungslinien [R. Kermer]

Alternative Ansitze zur Bewertung erbrachte ein im April 2015 durchgeftihrter Workshop
mit Vertretern der TU Bergakademie Freiberg aus dem Begleitforschungsprojekt INTRA
r’+. Eine Darstellung von Technology Readiness Levels (TRLs, Technologie-R eifegrade)
oder eine SWOT-Analyse (Stirken-Schwichen-Chancen-Risiken-Matrix) erschienen aus
unserer Sicht besser geeignet fiir die Einschitzung der entwickelten Prozesse als eine Bewer-

tung tiber eine Wirtschaftlichkeitsanalyse. Diese Ansitze werden im Folgenden betrachtet.

4.2 SWOT-Analyse

Es wurde eine Reihe von Stirken des Projektes herausgestellt. So bestand die Innovation/
Neuartigkeit der Idee in der erstmaligen Nutzung von (REA-)stabilisierter Braunkohlenkraft-
werksasche als Wertstoff. Weiterhin erfolgte eine Reihe von technologischen Neuentwick-
lungen bzw. Anpassungen bestehender Technologien mit erfolgreichem Funktionsnachweis.
Die technologische Verwertung der Zielwertstoffe wurde im Rahmen eines ganzheitlichen
Konzepts geplant und beinhaltete die Erzeugung marktfihiger Konzentrate sowie kommerzi-
ell verwertbarer Rohprodukte. Fiir ein Teilprodukt (Al-Fe-Losungen) konnte die potenzielle
wirtschaftliche Verwertbarkeit gezeigt werden. Auch gibt es Hinweise fiir eine (wirtschaftli-
che) Verwertung von Braunkohlenaschen-Stabilisat bzw. dessen Laugungsriickstinden als Zu-
satz in Baustoffen. Im Sinne einer Verbesserung (ausgewihlter) Umwelteinfliisse kann durch

die Ascheverwertung, v. a. durch Herauslosen der enthaltenen Schwermetalle, das Schadstoft-
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potenzial verringert werden. Ggf. ist auch eine Verringerung des zu deponierenden Abfallauf-
kommens moglich. AuBerdem konnte in vielen Punkten der Wissensstand verbessert werden.
Das betrifft zum einen die untersuchten bzw. angewandten Technologien und Teilprozesse
sowie deren Parameter flir eine optimale Umsetzung. Zum anderen wurden neue Erkennt-
nisse tiber Rohstoffpotenziale von bereits abgelagerten Braunkohleaschen erhalten, die fiir

zukiinftige Arbeiten niitzlich sein kénnen.

Das Vorhaben weist auch Schwichen auf. So ist der technologische Entwicklungsstand aus
verschiedenen Griinden noch nicht auf den (grofB3-)technischen MaBstab tibertragbar. Griin-
de sind u.a. die komplexen stofflichen Eigenschaften des Ausgangsmaterials, die den Er-
tolg von mechanischen Anreicherungsverfahren und damit auch anschlieBende Schritte zur
Wertstoftmobilisierung und -gewinnung bzw. -abtrennung begrenzen. Weiterhin ist die feh-
lende bzw. schwache Selektivitit der Laugungs- und Abtrennungsverfahren zu nennen, die
zu einem offenen Verfahrensschritt auf der Stufe der Metallgewinnung aus den generierten
polymetallischen Laugungslésungen fithren. Hinderlich sind ebenfalls die z. T. hohen Ein-
sitze an Betriebsmitteln und Energie (z. B. durch thermische Vorbehandlung). Aus genann-
ten Griinden konnte die angestrebte ganzheitliche Verwertung somit nicht erreicht werden.
Kosten und Wirtschaftlichkeit der Einzelverfahren sowie des Gesamtverfahrens sind zum

gegenwirtigen Zeitpunkt zu hoch bzw. nicht gegeben.

Es lassen sich aber auch Chancen fiir das Vorhaben feststellen. Unter Betrachtung der Markt-
situation sind derzeit keine Konkurrenzlgsungen fiir eine technologische Ascheverwertung
bekannt. Aktuell 1st dieser Verwertungsansatz alternativlos gegentiber einer Deponierung bzw.
Landschaftsbau. Fiir den Unternehmensstandort Deutschland wiren mogliche Ansiedlungen
von KMUs bzw. Gewerbeparks fiir die Verwertung von Asche-Stabilisat denkbar (Herstellung
von Wasserbehandlungsprodukten oder Baustoften).

Das Vorhaben weist dartiber hinaus eine Reihe von Risiken auf. Seitens der Marktsituation
ist die Begrenzung des Marktes fiir Al-Fe-Ldsungen als Wasserbehandlungsprodukte zu be-
rliicksichtigen. Weiterhin ist eine Konkurrenz der geplanten Verwertungsprodukte mit dem
bereits bestchenden Angebot am Markt denkbar. Ggt. treten Vorbehalte hinsichtlich der
Herkunft der zur Herstellung eingesetzten Roh-/Reststoffe auf, da aktuell Anforderungen
an Reinheit und Qualitit nur teilweise erreicht werden [DIN EN 878 2015, DWA Arbeits-
blatt A202 2011]. Das Ausgangsmaterial kann eine heterogene Zusammensetzung infolge der
unterschiedlichen Herkunft der Braunkohle aufweisen. Der Zugang zum Ausgangsmaterial
st sehr wahrscheinlich endlich (z. B. gesetzliche Einschrinkungen der Energicerzeugung
durch Braunkohlekraftwerke).
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4.3 TRL-Analyse

Eine Zuordnung zu TRLs (TRL-Definitionen nach [Horizon 2020 Work Programme
2014 -2015, Armstrong 2015]) erfolgte fiir alle relevanten Techniken und Methoden, die
im Rahmen des Projektes entwickelt und untersucht wurden. Dabei wurde fiir die meisten
der betrachteten Technologien (mechanische Vorbehandlung, thermische Vorbehandlung,
chemische Laugung mit thermisch vorbehandeltem Material, biologische Laugung, Metall-
abtrennung aus Polymetalllosungen) eine Einordnung in TRL 4 vorgenommen, d. h. ein
Funktionsnachweis der jeweiligen Technik im Labor wird als erreicht angesehen. Es wurde
weiterhin eingeschitzt, dass fiir dieselben Techniken realistisch betrachtet maximal TRL 5
erreichbar wire, d.h. ein Funktionsnachweis in der Einsatzumgebung (ohne gegebene
Wirtschaftlichkeit). Fiir zwei Teilprozesse, 1) der chemischen Aschelaugung zur Herstel-
lung von Wasserbehandlungsprodukten und 2) der baustofflichen Verwertung der Asche
bzw. deren Laugungsriickstinden, wurde die TRL 5 bereits als erreicht betrachtet. Fiir diese
beiden Teilverfahren wurde die Erreichung von TRL 6, d.h. ein Funktionsnachweis als
Prototyp in einer realititsnahen Einsatzumgebung unter wirtschaftlichen Bedingungen als
machbar eingestuft. Unter Berticksichtigung aller Teilprozesse wurde fiir das Gesamtprojekt
TRL 4 als erreicht eingeschitzt. Unserer Einschitzung nach ist dieser Grad gleichzeitig auch
die zum gegenwirtigen Zeitpunkt maximal erreichbare Stufe. Ein Funktionsnachweis ist

also bisher nur unter Laborbedingungen méglich.

Diese Einschitzung kann mit den genannten Schwierigkeiten begriindet werden, die hier
noch einmal zusammengefasst werden: 1) die getesteten mechanischen Anreicherungsver-
fahren fiihrten nur bei wenigen (Wert-)Metallen zu einer Anreicherung mit nur geringem
Ausbringen, 2) die untersuchten Laugungsansitze ermdglichten nur z. T. eine spezifische
Mobilisierung von Wertstoffen aus der Asche, erfolgreich war dies nur fiir Al, Fe, Ca, Mg
im Rahmen der Aschenutzung fiir Wasserbehandlungsagenzien, 3) es fehlen selektive Me-
thoden zur Metallabtrennung aus den generierten polymetallischen Laugungslésungen bzw.

lieferten die untersuchten Ansitze nicht den gewiinschten Trennungserfolg.

4.4 Ergebnisverwertung und weiterer Forschungsbedarf

Zur weiteren Entwicklung des untersuchten Verwertungsverfahrens ist aus unserer Sicht
weiterer Forschungsbedarf nétig, v. a. auf den Gebieten der gezielten Vorbehandlung der
Aschen (z. B. durch thermische Verfahren) und bei der Entwicklung von Verfahren zur
selektiven Mobilisierung von (Wert-)Metallen aus der Asche sowie zur Abtrennung und
Gewinnung derselben aus den durch (chemische oder biologische) Aschelaugung generier-
ten polymetallischen Laugungslosungen. Wenn auf diese Weise zumindest ein Teil der noch
bestechenden Schwierigkeiten gelost werden kénnte, dann wire eine Anwendung von Teil-
prozessen des Verfahrens nach unserer Einschitzung in einem Zeitraum von ca. 5 — 10 Jahren
denkbar, auch unter der Berticksichtigung von gleichbleibenden politisch-6konomischen

Randbedingungen und wieder ansteigenden Markt- bzw. Metallpreisen. Im Falle einer Her-

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Urban Mining* Kraftwerksasche

211



212

auslosung der vielversprechenden Ansitze zur direkten Ascheverwertung, zum einen als Zu-
satz bei der Produktion von Wasserbehandlungsagenzien fiir industrielle Abwisser und zum
anderen als (reaktiver) Zusatz bei der Herstellung von Baustoffen (z. B. in Rohmehl ftir Port-
landzementklinker), wire evtl. auch eine frithere Anwendung denkbar. Hierbei stiinde die
Metallriickgewinnung aus der Asche allerdings nicht mehr im Vordergrund, sondern es ginge
vorrangig um deren Verwertung, die alternativ zur Rekultivierung bzw. zur Deponierung

angewendet werden kénnte.
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle I: Zielwertstoff

Zielwertstoff im r*-Projekt PhytoGerm

Ge

Germanium (Ge) wird ftir Hightechprodukte (insbesondere optische und optoelektronische
Produkte) vor allem als Halbleitermetall benétigt und die Nachfrage steigt [Angerer 2009].
Nach [EU 2014] zihlt Germanium zu den versorgungskritischen Rohstoffen in der EU.
Germanium kann sich in Pflanzenmaterial anreichern [Kabata-Pendias 2001] und, z. B. nach
einer energetischen Nutzung der Biomasse, wieder aus der Asche recycelt werden. Diese Art
des Recyclings aus ehemaligem Pflanzenmaterial bezeichnet man als Phytomining [Sheoran
et al. 2009].

Im Projekt PhytoGerm wurde zum einen die Fihigkeit verschiedener Energiepflanzenarten
zur Akkumulation von Germanium in ihrer Biomasse unter dem Einfluss von Diingung und
Bodenzusatzstoffen auf das Wachstum der Pflanzen und die Bioverfiigbarkeit von Germani-
um untersucht, zum anderen ein integriertes Verfahren zur vollstindigen Verwertung dieser
Germaniumakkumulenten hinsichtlich der Gewinnung von Germanium, Biogas, Mineral-
stoffen und Wirmeenergie entwickelt. In einem integrativen Bewertungsansatz wurde der
Erfolg des Phytominings einschlieBlich der Verwertung der Biomasse anhand einer Okoef-

fizienzanalyse bewertet.

Fiir ein Phytomining des ubiquitir in Béden vorhandenen, jedoch in geringer Konzentra-
tion vorkommenden Germaniums eignen sich insbesondere die als Siliciumakkumulatoren
bekannten Griser wie Mais, Rohrglanzgras oder Schilf, wobei die Germaniumakkumulation
durch chelatisierende Substanzen wie organische Siuren erhéht werden kann. Die polymer-
gestiitzte Fest-Fliissig-Separation eignet sich am besten zur Gewinnung von Germanium
aus den Girresten der fiir die Biogaserzeugung verwendeten Germaniumakkumulatoren,
wobei der erhaltene Feststoft nach der Trocknung der thermischen Verwertung zugefiihrt
und die germaniumangereicherten Aschen aufgeschlossen werden, um das Germanium ex-
traktiv abzutrennen und die Konzentrate der Extraktion zur Gewinnung des Zielproduktes

Germaniumdioxid (GeO,) zu destillieren. Durch diese destillative Germaniumgewinnung
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aus Girproduktaschen lassen sich bei angenommenen 100 t germaniumhaltigem Girrest pro
Jahr bei einem Germaniumgehalt von 10 ppm in trockener Biomasse 39 kg Germaniumdi-
oxid-wirtschaftlich gewinnen. Bei einer Verdopplung des Weltmarktpreises (1.313 EUR /kg
GeQ,, Stand Dezember 2014) entspriche dies einem Erlés von 102.000 EUR/a durch den

Einsatz von Phytomining.

I. EINLEITUNG

Germanium (Ge), ein chemisches Element der vierten Hauptgruppe, zihlt zu den sogenann-
ten wirtschaftsstrategischen Rohstoffen [BMBF 2012], welches in den nichsten Jahrzehnten
eine deutliche Steigerung der Nachfrage im Verhiltnis zur heutigen Weltproduktion erfah-
ren wird [Angerer 2009]. Es wird tiberwiegend in der Infrarot- und Glasfasertechnik, in

der Halbleiterindustrie und als Katalysator bei der Polykondensation von PET verwendet.

Germanium kommt {iberwiegend in sulfidischen Mineralien wie Argyrodit (1,8 — 6,9 % Ge),
Germanit (5 — 10 % Ge) und Renierit (6,3 — 7,7 % Ge) vor [Rosenberg 2007]. Dariiber hin-
aus i1st Germanium in einigen anderen Rohstoffen wie in Zinkerzen oder Kohle in niedriger
Konzentration enthalten. Durch das Fehlen abbauwiirdiger Lagerstitten ist derzeit eine her-
kémmliche Gewinnung mit bergminnischen Methoden nicht zu realisieren. Dementspre-
chend wird Germanium tiberwiegend aus R&staschen der trockenen Zinkgewinnung bzw.

Flugaschen bestimmter Kohlesorten gewonnen.

Germanium ist mit dem leichteren Element Silicium (S1) chemisch eng verwandt und liegt
dementsprechend im tiberwiegenden Teil seines Vorkommens in der Erdkruste mit Silicium
vergesellschaftet vor, allerdings mit einer Hiufigkeit von 1:10.000. So ist Germanium am
Autbau der Erdkruste nur mit ca. 1,6 mg/kg beteiligt [Rosenberg 2007], die mittlere Kon-
zentration in Boden liegt zwischen 0,8 und 1,6 mg/kg [Kabata-Pendias 2001].

Aufgrund der zukiinftig stark steigenden Nachfrage nach Germanium [Angerer 2009]
besteht ein dringender Bedarf fiir alternative Quellen. In diesem Kontext wird seit gut
zwei Jahrzehnten fiir einige Elemente wie Gold oder Nickel das sogenannte Phytomining
(,,Bergbau mit Pflanzen®) als nicht nur umweltfreundliches, sondern auch als wirtschaftlich
aussichtsreiches biologisches Alternativverfahren fiir mit herkémmlichen bergminnischen
Methoden 6konomisch nicht gewinnbare Elemente diskutiert [Baker & Brooks 1989]. Die
wirtschaftliche Machbarkeit dieses Konzeptes wurde erstmals fiir die Pflanzenart Streptanthus
polygaloides gezeigt, welche Nickel in hohen Konzentrationen aus Bdden in ithrer Biomasse
anreichert [Nicks & Chambers 1995]. Nach der Ernte wird tiblicherweise die Biomasse der
Pflanzen, die bestimmte Elemente in hohem Maflle akkumuliert, enzymatisch, chemisch,
pyrolytisch oder durch Verbrennen aufgeschlossen. Die Wertstoffe kénnen anschlieBend

aus den dabei entstehenden Girresten, Aschen oder der Fliissigphase gewonnen werden.
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Somit kann durch die mit dem Biomasseaufschluss verbundene energetische Nutzung der

Biomasse ein zusitzlicher wirtschaftlicher Gewinn erzielt werden.

Der Erfolg des Phytominings hingt dabei von folgenden Faktoren ab: (1) Biomasseertrag
der Pflanzen, (2) Metall- und Halbmetallgehalt im Erntegut, (3) Bioverfiigbarkeit des Me-
talls bzw. Halbmetalls [Sheoran et al. 2009]. Die Bioverfiigbarkeit von Metallen und Halb-
metallen kann dabei durch pflanzeninterne und externe Faktoren beeinflusst werden. Dazu
gehoren physikalische, chemische und biologische Bedingungen in der unmittelbaren Um-
gebung der Wurzeln (Rhizosphire), die durch die Pflanzenwurzeln beeinflusst werden. Bo-
denfaktoren, die diesbeziiglich relevant sind und durch MaBBnahmen der Bodenbewirtschat-
tung beeinflusst werden kénnen, sind beispielsweise: (1) Boden-pH, (2) Diingung (z. B.
Verringerung des Boden-pH durch Ammoniumsalze), (3) Bodenzusatzstofte, die durch eine
Absenkung des pH-Wertes oder chelatisierende Effekte eine bessere Verfiigbarkeit der zu

extrahierenden Elemente bewirken kéonnen [Heilmeier 2006].

Zum Aufschluss von lignocellulosehaltiger Biomasse wird hiufig das ,,Steam-Explosi-
on“-Verfahren verwendet, bei dem die Biomasse in einzelne Faserbiindel aufgetrennt und
die Cellulose freigelegt wird [Glazer & Nikaido 1998]. Ein weiteres Verfahren bietet der
Mikrowellenaufschluss, bei dem die wissrige Phase, in der sich die Biomasse befindet, durch
Mikrowellenstrahlung auf Temperaturen von tiber 100 °C erhitzt wird. Dadurch werden
glycosidische Bindungen destabilisiert und Hemicellulosen gespalten. Durch Folgereaktio-
nen von freigesetzten Siureresten der Hemicellulosen bilden sich Essig- und Uronsiuren
[Pérez et al. 2007]. Auf diese Weise kénnen etwa 35 — 40 % des Lignins und bis zu 100 %
der Hemicellulosen aufgeschlossen werden. Zur Delignifizierung ligninreicher Biomassen
eignet sich insbesondere der alkalische Aufschluss mittels Natriumhydroxid. Dadurch wird
die Cellulose ftir Enzyme zuginglich und es lassen sich etwa 60 % des Lignins und 70 % der
Hemicellulosen entfernen [Weil et al. 1994]. Bei den genannten Verfahren kann der hohe
Aufwand an Energie bzw. chemischen Aufschlussmitteln erheblich die Wertstoftextrakti-
bilitit beeintrichtigen im Gegensatz zu einem biologischen Aufschluss {iber mikrobielle
Vergirung, bei dem die Lignocellulose unter (weitgehendem) Luftausschluss enzymatisch

hydrolysiert wird.

Fir den Zielwertstoft Germanium erfolgt die metallurgische Gewinnung klassisch aus
Rauchgasen bzw. Flugaschen. Eine Gewinnung aus Riickstinden der energetischen Ver-
wertung von Biomasse (Girreste der Biogaserzeugung, Aschen der Verbrennung) ist bislang

nicht bekannt.
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2. VORGEHENSWEISE
Das Projekt bestand aus drei Teilvorhaben von der Extraktion von Germanium aus Bdden
mittels Phytomining tiber die vollstindige Verwertung der Germaniumakkumulenten bis zur

integrativen Bewertung einschlieBlich rechtlicher und wirtschaftlicher Aspekte.

Phytomining

Zuerst wurden die Pflanzenarten ermittelt, die fiir ein kommerzielles Phytomining von Ger-
manium mit anschlieBender energetischer Verwertung der Biomasse im gemifigten mit-
teleuropiischen Klimabereich geeignet sind, also Germanium akkumulierende Kriuter und
Griser, die gleichzeitig auch als Energiepflanzen geeignet sind. Dazu gehdren Grasarten wie
Mais (Zea mays), Saat-Hafer (Avena sativa) und Saat-Gerste (Hordeum vulgare), die aufgrund
ihrer hohen Siliciumaufnahme und der chemischen Ahnlichkeit zwischen Silicium und Ger-
manium eine hohe Akkumulationsrate des Zielwertstoffes Germanium erwarten lassen. Da-
riiber hinaus wurden krautige Energiepflanzen wie Raps (Brassica napus) untersucht, da der
hohe Thiolgehalt in Brassicaceen aufgrund des chalkophilen Verhaltens von Germanium

ebenfalls auf hohe Germaniumanreicherung schlieen lie3.

Zudem wurde der Einfluss von Bodenzusatzstoffen auf das Wachstum der Pflanzen und die
Bioverftigbarkeit von Germanium untersucht. Die Bioverfiigbarkeit von Germanium in
Boéden wurde durch die Zugabe von organischen Siuren (z. B. Citronen-, Essig-, Weinsiu-
re) verbessert. Zur Analyse der Mobilisierung von Germanium mittels dieser chelatisierend
wirkenden Substanzen wurde die Bodenldsung mithilfe von Saugkerzen extrahiert. Die
Bindungsformen von Germanium im Pflanzenmaterial wurden mittels elektrothermischer

Verdampfung (ETV) gekoppelt an ein ICP-Atomemissionsspektrometer ermittelt.

Entwicklung eines integrierten Verfahrens zur vollstindigen Verwertung von
Germaniumakkumulenten hinsichtlich der Gewinnung von Germanium, Biogas,
Mineralstoffen und Wirmeenergie

Als Voraussetzung fiir die Gewinnung von Germanium mittels Phytomining wurde zunichst
ein biologisches (fermentatives) Aufschlussverfahren mit den Zielen maximaler Biogaser-
zeugung sowie Germaniumfreisetzung in die wissrige Phase entwickelt. Dabei wurde die
Biogasfermentation in einem Ankom-Gasproduktionssystem sowie in einem Infors-Fest-
stoftfermenter durchgeftihrt, teilweise, je nach Substrateigenschaften, mit vorgeschalteter
enzymatischer Hydrolyse mit Cellulasen aus Penicillium verruculosum sowie mit chemischer
Vorbehandlung der Biomasse mittels Mineralsiuren (Schwefelsiure, Salzsiure, Salpetersiure)

sowie Basen (Natriumhydroxid).
Daran anschlieBend wurde ein Verfahren zur Germaniumextraktion aus Biomasselysaten

(Girreste, Aschen) und nachfolgender Mineralstoftverwertung fiir die Diingemittelpro-

duktion entwickelt. Die ersten Schritte dazu waren eine Fest-Fliissig-Trennung und die
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Ubertragung der Untersuchungen in den TechnikumsmaBstab unter Einsatz der Laborde-
kanterzentrifuge. Das Verfahren bestand in einer Germaniumextraktion tiber das System der
Fest-Flussig-Trennung aus Trioctylamin in Kerosin und Catechol als Komplexbildner und
einer Destillation tiber GelV-Chlorid mit anschlieBender Hydrolyse mit > 6 M salzsaurer
Losung. Das dabei gebildete leicht fliichtige gasférmige Germaniumtetrachlorid wurde in

eine basische Losung tiberftihrt, wo das GeCl, hydrolysiert und als GeO, ausfillt.

Fiir die Fille, in denen eine komplette stoffliche Verwertung der Biomasse in Form von
Biogas aufgrund der Substrateigenschaften (z. B. hoher Gehalt an Lignozellulosen) nicht
moglich ist, wurde eine Verbrennung des germaniumreichen Pflanzenmaterials bei 800 °C

im Rohrenofen und Muffelofen durchgefiihrt.

Integrativer Bewertungsansatz

Der Erfolg des Phytominings und der Verwertung der Biomasse wurden anhand einer
Okoeffizienzanalyse bewertet. Als Voraussetzung wurden zunichst die rechtlichen Rahmen-
bedingungen fiir Phytomining in der EU analysiert, insbesondere die Aspekte Biomassepro-
duktion in der EU, Girreste unter Diingemittelrecht, Girreste unter Abfallrecht und Gir-
reste als Ersatzbrennstoff. AnschlieBend wurde mit dem KTBL-Biogasrechner (Fachagentur
Nachwachsende Rohstoffe, http://daten.ktbl.de/biogas) unter Anwendung auf eine Bio-
gasanlage mittlerer Grofle mit einer elektrischen Nennleistung von 500 kW, die Wirt-
schaftlichkeit des Gesamtprozesses analysiert. Im Vordergrund standen dabei die Kosten und
Investitionen, die fiir eine Extraktion von Germanium zusitzlich nétig sind, und die Gasver-

wertung vor Ort durch Kraft-Wirme-Kopplung in einem Blockheizkraftwerk.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

In allen 3 Teilvorhaben wurden die Ziele entsprechend dem Antrag tiberwiegend erreicht.

Phytomining
Ein erstes Ziel war es, die Pflanzenarten zu ermitteln, die fiir ein kommerzielles Phytomining
von Germanium mit anschlieBender energetischer Verwertung der Biomasse im gemifigten

mitteleuropiischen Klimabereich geeignet sind.

Bei den im Gewichshaus durchgefiihrten semikontrollierten Versuchen mit einem fiir die
Freiberger Region reprisentativen Ackerboden (durchschnittliche Germaniumkonzentrati-
on in der Trockenmasse 1,8 mg/kg TM) wiesen die untersuchten zweikeimblittrigen Arten
erwartungsgemil nur maximal 0,4 mg Ge/kg TM (Sonnenblume) in der oberirdischen Bio-
masse und somit in den fiir ein Phytomining zuginglichen Pflanzenteilen auf [Heilmeier et

al. 2016]. In den Grasarten waren dagegen die Germaniumkonzentrationen um den Faktor
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10 hoher (Bild 1). Als beste Germaniumakkumulenten wurden Schilf, Mohren-Hirse und
Rohrglanzgras identifiziert (4,0, 2,6 und 1,6 mg Ge/kg TM).

Ge im Spross (mg/kg)

Gréaser Kréuter
Bild I: Germaniumkonzentration im Spross von verschiedenen Grasern und Kriautern im Gewichshausversuch

mit Ackerboden aus der Umgebung von Freiberg

Im Rahmen von Freilandversuchen in GroBlysimetern auf dem Gelinde der Firma Bauer
Umwelt GmbH in Hirschfeld (Sachsen) wurde das Germanium-Akkumulationspotenzial von
geeigneten Pflanzenarten auf einem Modellsubstrat untersucht. Aufgrund seiner vergleichs-
weise hohen Biomasseertrige wies Raps die hochste Elementakkumulation in der Grup-
pe der Kriuter (30 pg Ge/m?) auf, die insgesamt hdchsten Elementaufnahmen wurden je-
doch fiir Mais (182 pug Ge/m?), Hafer (110 pg Ge/m?) und Rohrglanzgras (104 pg Ge/m?)
nachgewiesen. Somit konnten Bioenergiepflanzen, insbesondere Griser mit hohen Biomas-
seertrigen, eindeutig als geeignete Arten fiir ein Phytomining von Germanium identifiziert

werden.

Dariiber hinaus wurde der Einfluss von Bodenzusatzstoften auf das Wachstum der Pflanzen
und die Bioverfiigbarkeit von Germanium untersucht sowie die Bindungsformen von Ger-
manium in Boden und Pflanze analysiert. Da gemil3 von Ergebnissen der sequenziellen Ex-
traktion ein Grofteil des Germaniums im Boden in der Kristallstruktur von Silikaten und an
Eisen- und Manganoxide gebunden vorliegt, spiclen Diingung und Bodenzusatzstoffe eine
Rolle fiir die Bioverfiigbarkeit von Germanium. So erhdht die Zugabe von chelatisieren-
den Agentien (z. B. organische Siuren) die Mobilitit von Germanium deutlich: 10 mmol/I
Citronensiure konnten 30 % des Gesamtgehaltes des Bodens an Germanium extrahieren
(Bild 2). Die Elementkonzentrationen im Pflanzengewebe waren dabei fiir die untersuchten
Arten bei der Zugabe von Citronensiure zum Boden auch im Vergleich zu einer Mineral-
siure (Salpetersiure mit pH 3,7) signifikant erhoht, was auf die Bedeutung chelatisierender
Substanzen fiir die Erh6hung der Bioverfligbarkeit von Germanium hinweist (s. Beispiel fiir
Rohrglanzgras in Bild 2).
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Bild 2: Einfluss einer Mineralsaure (Salpetersaure HNO;, pH 3,7) und von zwei Konzentrationen einer organischen Saure

(I mM und 10 mM Citronensaure) auf die Germaniumkonzentration im Spross von Rohrglanzgras (Phalaris arundinacea)

Zur Analyse méglicher Bindungsformen von Germanium und deren Gehalte (Spezies) in
Pflanzenmaterial wurde das Analyseverfahren der elektrothermischen Verdampfung (ETV)
gekoppelt mit der ICP-Atomemissionsspektroskopie (ETV-ICP OES) eingesetzt, wobei die
Detektion weiterer relevanter Elemente wie z. B. Silicium oder Schwefel, wenn diese zeit-
gleich mit Germanium freigesetzt werden, Hinweise auf die Bindungsform (organisch, sul-
fidisch, silikatisch etc.) lieferte. Fiir Proben des Germaniumakkumulators Schilf (Phragmites
australis) wurde ein GrofBteil des Germaniums zusammen mit dem Element Schwefel freige-
setzt, was auf organische Spezies hinweist. Dartiber hinaus konnte — entsprechend dem hohen

Si-Gehalt in Grisern — eine silikatisch gebundene Germaniumfraktion postuliert werden.

Da jedoch mit dem Verfahren der ETV-ICP OES Germaniumgehalte in fiir natiirlicher-
weise in den Pflanzen vorkommenden Bereichen nicht erfasst werden kdnnen, wurde zur
direkten Bestimmung von Germanium in pflanzlichem Gewebe eine Methode mittels Gra-
phitofen-Atomabsorptionsspektrometrie (GF-AAS) entwickelt. Durch eine Optimierung
der Analysebedingungen fiir die GF-AAS konnte eine hohe Ubereinstimmung mit den
Ergebnissen der als Referenz verwendeten ICP-MS-Methode erzielt werden (R = 0,9989;
p <0,001; n = 11).

Entwicklung eines integrierten Verfahrens zur vollstindigen Verwertung von
Germaniumakkumulenten hinsichtlich der Gewinnung von Germanium, Biogas,
Mineralstoffen und Wirmeenergie

1. ENTWICKLUNG EINES BIOLOGISCHEN (FERMENTATIVEN) AUFSCHLUSSVERFAHRENS MIT
DEN ZIELEN MAXIMALER BIOGASERZEUGUNG SOWIE GERMANIUMFREISETZUNG IN DIE
WASSRIGE PHASE:

Bei der Biogasfermentation (Ankom-Gasproduktionssystem, Infors-Feststoftfermenter) wurde

zwar Germanium durch die Biogasproduktion in die fliissige Phase tiberftihrt, jedoch verblieb
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ein groBer Anteil von bis zu 70% im Feststoff. Um die Fraktionierung von zuckerhaltigen
Fliissigkeiten und germaniumhaltigen Feststoffen zu verbessern, wurde mit Cellulasen aus
Penicillium verruculosum versucht eine enzymatische Hydrolyse vorzuschalten. Dies erbrachte
allerdings keine entscheidende Erhshung der Germaniummobilisierung in die Fliissigphase.
Nach einer chemischen Vorbehandlung der Biomasse mittels Mineralsiuren (Schwefelsiure,
Salzsiure, Salpetersiure) sowie Basen (Natriumhydroxid) konnten mehr als 90 Gew.-% des
Germaniums aus dem untersuchten Pflanzenmaterial mobilisiert werden. Die entstehenden
Prozesslosungen enthalten etwa 1 mg/l Ge und kénnen somit direkt in weitere Prozess-
stufen zur Konzentrierung bzw. Germaniumabtrennung tiberfiithrt werden. Um eine ganz-
heitliche Verwertung der Pflanzenmaterialien sicherzustellen, wurden die enzymatische Hy-
drolysierbarkeit mit dem Cellulasekomplex von Penicillium verruculosum und die fermentative
Biogasproduktion der Substrate untersucht (enzymatische Hydrolyse 24 h, Citratpuffer 50
mM, pH 5,0, T = 50 °C, 15 IU g/TS, Biogasfermentation 28 d). Fiir den dabei einge-
setzten Hafer (Avena sativa) zeigte sich eine unverinderte Zuckerfreisetzung von ca. 3 g/1
nach chemischer Behandlung. Hingegen konnte beim trockenen Sumpfreitgras (Calamagrostis
canescens) die Zuckerfreisetzung durch die chemische Behandlung von etwa 0,5 g/1 auf bis zu
9 g/1 gesteigert werden, was eine verbessere Biogasverwertbarkeit prognostiziert. Versuche in
den Laborfermentern ergaben fiir frisches Rohrglanzgras eine gleichbleibende gute Biogasbil-
dung mit bzw. ohne chemische Vorbehandlung von 500 + 50 NI/kgors.

2. ENTWICKLUNG VON VERFAHREN ZUR GERMANIUMEXTRAKTION AUS BIOMASSELYSATEN
UND NACHFOLGENDER MINERALSTOFFVERWERTUNG FUR DIE DUNGEMITTELPRODUKTION

(Bild 3):
il o Vemschung ]
Pflanzenmaterial
'
|  Pflanzenaufschiuss |
|
)
| Chemisch |

l
[ Fermentation ]

|_Germanium(IV)-oxid |

Bild 3: Verfahrenswege zur Germaniumextraktion aus Biomasselysaten
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— Verfahrenskonzept zur Germaniumgewinnung aus Girprodukten

Da es nicht méglich ist, Germanium im Girprozess in der Fliissigphase oder dem Feststoff
anzureichern, ist ein Trennschritt nach dem Fermenter erforderlich, was erfolgreich mit der
polymergestiitzten Fest-Fliissig-Trennung realisiert werden konnte. Der erhaltene Feststoft
wurde getrocknet und der thermischen Verwertung zugefiihrt. Die germaniumangereicherten
Aschen wurden aufgeschlossen und das Germanium extraktiv abgetrennt. Um das Zielpro-

dukt GeO, zu erhalten, wurden die Konzentrate der Extraktion destilliert.

— Verfahrenskonzept zur Germaniumgewinnung aus Aschen

Fiir Biomasse, die nicht fiir die Biogasproduktion geeignet ist, stellt die Verbrennung einen
gangbaren Weg dar. Nach der Biomasseverbrennung kénnen die Aschen direkt gelaugt und
die Losungen extraktiv aufgearbeitet werden. Die abschlieBende Destillation fithrt zum Ziel-
produkt GeO,.

— Verfahrenskonzept zur Germaniumgewinnung aus der Fliissigphase

Werden Biomassen chemisch vorbehandelt, so erfolgt die Aufarbeitung direkt tiber die ex-
traktive Fliissig-Fliissig-Extraktion mit nachfolgender Destillation zum Zielprodukt Germa-
niumdioxid (GeQO,). Dabei ergeben sich groBe Vorteile durch die Einsparung von Prozess-
schritten im Vergleich zur Germaniumgewinnung aus Girprodukten sowie im Vergleich
zur Germaniumgewinnung aus Aschen, die aus verwerteter germaniumbhaltiger Biomasse
anfallen. Nachteilig ist jedoch die hohe organische Belastung der Extraktionslésungen, was
bisher zu Ausbeuteverlusten und einem hdheren Einsatz an Chemikalien fiihrt. Zukiinftige
Arbeiten zielen darauf ab, die organische Fracht sowie den Chemikalieneinsatz zu reduzie-

ren. Interessante Ansatzpunkte bieten hier elektrochemisch-verfahrenstechnische Ansitze.

Integrativer Bewertungsansatz einschlieBlich rechtlicher und wirtschaftlicher Aspekte
1. ANALYSE DER RECHTLICHEN RAHMENBEDINGUNGEN FUR PHYTOMINING IN DER EU
Aus juristischer Sicht fallen ftir Girreste als Produkte ,,Nachwachsender Rohstoftfe (Na-
WaRo0)“, die ohne Beimengung von Abfallstoffen im Verlauf des Girprozesses entstanden
sind, bei der Nutzung die geringsten Probleme an. Der fliissige Girrest kann idealerweise als
Wirtschaftsdiinger auf betriebseigenen oder gepachteten Flichen ausgebracht werden, weil
in diesem Fall nur die Vorgaben der Diingeverordnung zu beachten sind und das gewerbs-

miBige Inverkehrbringen gemif3 der Diingemittelverordnung entfillt.

2. WIRTSCHAFTLICHKEITSANALYSE

Die aus Sicht der chemischen Technik aussichtsreichste Variante der destillativen Germa-
niumgewinnung aus Girproduktaschen wurde als Grundlage einer vergleichenden Wirt-
schaftlichkeitsbetrachtung im Rahmen einer Machbarkeitsstudie verwendet [Rentsch et al.
2016]. Bet angenommenen 100 t germaniumhaltigem Girrest pro Jahr lassen sich bei ei-

nem Germaniumgehalt von 10 mg/kg in trockener Biomasse 39 kg GeO,/a wirtschaftlich
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gewinnen. Dies entspricht bei Verdopplung des Weltmarktpreises (1.313 EUR/kg GeO,,
Stand Dezember 2014) einem Erlés von 102.000 EUR /a fiir das Germanium, das mithilfe
von Phytomining gewonnen werden kénnte. Das PhytoGerm-Verfahren ist damit das
weltweit einzige Verfahren, das in der Lage ist, Germanium aus geringkonzent-
rierten Vorkommen so hoch anzureichern, dass eine wirtschaftliche Gewinnung

moglich ist.

4. AUSBLICK

Effizienzpotenzial

Der innovative Aspekt von Phytomining besteht in der Kombination der energetischen
Verwertung der Biomasse mit der Extraktion von in den Resten der energetischen Verwer-
tung (Girreste, Aschen) vorhandenen Wertelementen, wobei verfahrenstechnisch die Bio-
masscaufschlussverfahren der energetischen Verwertung zur Bereitstellung des Substrates fiir
die Wertstoffextraktion genutzt werden. Dies erfordert zwar spezielle Investitionen fiir die
Prozessschritte der Germaniumgewinnung sowie operative Prozesskosten beispielsweise flir
Chemikalien zur Extraktion und Endaufbereitung des Wertstoffes Germaniumdioxid. Da
jedoch ansonsten verworfene Wertstoffe durch Phytomining genutzt werden kénnen, birgt
dieses Verfahren ein erhebliches Potenzial zur effizienten Ressourcennutzung angesichts
einer zukiinftig problematischer werdenden Versorgungslage. Das Prinzip der Ressourcen-
nutzung iber Phytomining kann auch zur Riickgewinnung von anderen Wertstoffen wie
Seltene Erden oder Phosphat und Nitrat angewendet werden. Werden Wertstoffe akkumu-
lierende Pflanzen z. B. auf mit toxischen Spurenelementen wie Schwermetallen oder Arsen
belasteten Flichen (z. B. Halden und Tailings der Erzaufbereitung) angebaut, kénnten die
Pflanzen eine Kontamination von Béden und Gewissern mit Schadstoffen verringern und

damit einen zusitzlichen positiven Umwelteffekt erzielen.

Mit Ausnahme der Nutzung kontaminierter Standorte wird das Risiko der gesamten Pro-
zesskette vom Anbau bis zur energetischen Nutzung der Biomasse einschlieBlich der Ge-
winnung von Germanium als gering eingeschitzt, solange keine Beimengung von Abfall im
Vergirungsprozess stattfindet. Lediglich auf geogen oder anthropogen mit Spurenelementen
belasteten Flichen kann durch die angestrebte Erhchung der Bioverfiigbarkeit der Wert-
stoffe mittels chelatisierender Substanzen (die im Idealfall von in Mischkultur angebauten
Pflanzen, beispielsweise Leguminosen, in den Boden abgegeben werden) die Mobilitit von
Schadstoffen gesteigert werden. In derartigen Fillen ist ein kontinuierliches Monitoring der

Bodenlésung im Wurzelhorizont und in tieferen Bodenhorizonten unerlisslich.

Das Phytomining ist fiir die Inanspruchnahme von geogen schadstoftbelasteten Flichen un-

kritisch bis sogar positiv, da fiir diese oftmals in unbesiedelten Gebieten gelegenen Standorte

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



und Bergbaufolgeflichen durch die Reduzierung von Schadstoften erst eine hdherwertige
Nutzung erméglicht wird. Neben dem positiven Effekt auf die Bilanz von Treibhausga-
sen erreicht man durch die Bioenergie u. a. die SchlieBung von Stoftkreisliufen durch die
Riickgewinnung von Nihrstoffen wie Phosphat und Nitrat aus Girresten und Aschen fiir

Diingungszwecke.

Eine regionale Verwertung der dezentral anfallenden Girreste und Aschen wiirde zur Stir-
kung der Wirtschaftskraft (peripherer) lindlicher Riume ftthren und zusitzliche Arbeits-
plitze ftir qualifizierte Bewerber in (eventuell neu zu griindenden) Unternehmen der Roh-
stoftbranche schaffen. Die Entwicklung neuartiger Extraktionsverfahren fiir Wertstofte aus
Biomasselysaten stellt einen Technologieschub dar und kann zur Versorgungssicherheit des
Wertstoffes in Deutschland beitragen. Fiir Germanium kénnten mithilfe des Phytominings
mind. 10 % des Jahresbedarfs gedeckt werden (unter konservativen Annahmen: Ge-Ge-
halt in Bioenergiepflanzen 0,3 mg/kg TM, Biomasseertrag 10 t TM/ha = , Elementernte®
ca. 3 g Ge/ha; Anbaufliche fiir Energiepflanzen in Deutschland 1 Mio. ha; Effizienz der

Extraktion von Ge aus Biomasselysaten 50 %).

Ergebnisverwertung

PHYTOMINING

Durch eine Optimierung der Bodenbedingungen fiir die Aufnahme von Germanium mittels
gezielter Diingung (insbesondere Stickstoff und Phosphor) und Mischkulturen mit Pflanzen,
welche chelatisierende Verbindungen produzieren wie beispielsweise Leguminosen, kann
die Effizienz der Germaniumextraktion erhéht werden. Ein mogliches Hemmnis stellt dabet

der tiberwiegende Anteil von Germanium in schwer mobilisierbaren Bodenfraktionen dar.

Durch Selektion/Ziichtung geeigneter Energiepflanzen sowie die Wahl eines giinstigen
Erntezeitpunktes konnen die Germaniumakkumulation und das Bioenergiepotenzial (Bio-
masseertrag, Energiegehalt) gleichzeitig optimiert werden. Allerdings kdnnten dabei Ziel-
konflikte (,,trade-oft™) zwischen einer moglichst hohen Germaniumkonzentration in den
Pflanzen und dem Biomasseaufbau/Energicertrag der Pflanzen in Abhingigkeit vom Ern-

tezeitpunkt infolge interner Verlagerungsprozesse und Seneszenzerscheinungen auftreten.

VOLLSTANDIGE VERWERTUNG DER GERMANIUMAKKUMULENTEN (GEWINNUNG VON
GERMANIUM, BIOGAS, MINERALSTOFFEN UND WARMEENERGIE)

Die Germaniumgewinnung aus den Riickstinden der energetischen Verwertung der Bio-
masse kann durch Prozessoptimierung mit apparativer Auslegung/Anpassung entwickelter
Verfahrensmodule auf einen ausgewihlten Germaniumakkumulenten im IndustriemaBstab
erhéht werden. Da bestimmte Germaniumakkumulenten (insbesondere Griser) teilweise
eine schlechte Monovergirbarkeit aufweisen, konnten zusitzliche Untersuchungen zum

Einfluss von Co-Fermentationen nétig werden.
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Erginzung durch Aussagen aus der SWOT-Analyse von TUBAF:

Die Koppelung von Wertstoff- und Energiegewinnung, die Koppelung von Germanium
mit anderen Zielelementen, die Berticksichtigung der gesamten Verwertungskette im land-
wirtschaftlichen Stoffkreislauf, eine mogliche Sanierung von problembelasteten Flichen so-
wie die Erhohung lokaler Wertschdpfung stellen eindeutig Stirken des PhytoGerm-Ansat-
zes dar. Schwiichen liegen in der Begrenzung des Transferfaktors fir Wertelemente und der

Auswirkung von Schadelementen auf den Biomasseaufbau der Energiepflanzen.

Erlduterung offener Fragen und weiterer Forschungsbedarf

PHYTOMINING

Ein tieferes Verstindnis des Einflusses der Bodenbedingungen (insbesondere in der Rhi-
zosphire) auf die Bioverfiigbarkeit von Germanium und anderen Wertelementen (z. B. Sel-
tenerdmetalle) ist zur Erh6hung der Aufnahmeraten der Wertelemente unerlisslich. Dabei
spielen auch die Aufnahmemechanismen fiir Germanium und andere Wertelemente in die
Wurzel eine Rolle, z. B. inwieweit freies oder komplexiertes Germanium aufgenommen
wird. Als weiterer Schritt fiir die Germaniumakkumulation in der oberirdischen Biomasse
1st die Translokation von Germanium und anderen Wertelementen von den Wurzeln in den
tiir die Ernte leichter zuginglichen Sprossbereich entscheidend. Da sich Griser aufgrund
thres hohen Anreicherungsvermogens fiir Silicium als vielversprechend fiir eine Akkumu-
lation von Germanium herausgestellt haben, diese aber oft hohe Anteile an Ligninen und
Faserstoffen aufweisen, miissen Pflanzenarten/-sorten mit guter Eignung fiir die energeti-
sche Verwertung (insbesondere fermentative Biogaserzeugung) selektiert werden. Bei der
Aufnahme und Akkumulation von Germanium und anderen Wertelementen in Pflanzen ist

auf kontaminierten Béden die Interaktion der Wertstoffe mit Schadstoffen zu untersuchen.

VOLLSTANDIGE VERWERTUNG DER GERMANIUMAKKUMULENTEN (GEWINNUNG VON
GERMANIUM, BIOGAS, MINERALSTOFFEN UND WARMEENER GIE)

Ein mechanistisches Verstindnis der Mobilisierung von Germanium und anderen Wert-
metallen aus Biomassen ist insbesondere bei den Verfahrensschritten Vorbehandlung und
Fermentation von Biomassen gefordert. Fiir die effiziente Extraktion von Germanium miis-
sen die Bindungsformen von Germanium in der polymergestiitzten Fest-Fliissig-Trennung
von Girresten sowie die Verinderung der Bindungsformen von Germanium bzw. anderen
Wertmetallen bei der thermischen Verwertung von Biomassen und Girprodukten aufgeklirt
werden. Zudem muss die chemische Aufschlusstihigkeit von Girprodukten und Aschen fiir
Germanium bzw. andere Wertmetalle untersucht werden. Aus 6konomischer Sicht stellt die
Minimierung bzw. Substituierung kostenintensiver Einsatzstoffe (z. B. Art des Polymers in
der Fest-Fliissig-Trennung) einen wichtigen Forschungsgegenstand dar. Die Optimierung

des Recyclings von Prozessstromen ist schlieBlich ein tibergreifendes Forschungsziel.

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



Liste der Ansprechpartner aller Vorhabenspartner

Prof. Dr. rer. nat. habil. Hermann Heilmeier TU Bergakademie Freiberg,

Institut fiir Biowissenschaften, Leipziger StraBle 29, 09599 Freiberg,
hermann.heilmeier@ioez.tu-freiberg.de, Tel.: +49 3731 39-3208

Prof. Dr. rer. nat. habil. Martin Bertau TU Bergakademie Freiberg,

Institut fiir Technische Chemie, Leipziger Straie 29, 09599 Freiberg,
Martin.Bertau@chemie.tu-freiberg.de, Tel.: +49 3731 39-2384

Dr. Uwe Schlenker BAUER Umwelt GmbH, Niederlassung Ost, HaBllau 16B, 04741 RoBwein,
Uwe.Schlenker@bauer.de, Tel.: +49 34322 473-40

Lukas Neumann MT-Energie Service GmbH, Ludwig-Elsbett-Stralle 1, 27404 Zeven,
Lukas.Neumann@MT-Energie.com, Tel.: +49 4281 9845627

Veroffentlichungen des Verbundvorhabens

[Aubel et al. 2013] Aubel, I.; Schreiter, N.; Bertau, M.: Development of pulping processes for

the recovery of biogas as well as germanium (2013). Proceeding-Paper: 215 European Biomass
Conference and Exhibition, S. 1023 — 1025 (DOI: 10.5071/21stEUBCE2013-2DV.2.17)
[Heilmeier et al. 2016] Heilmeier, H.; Wiche, O.; Tesch, S.; Aubel, I.; Schreiter, N.; Bertau, M.:
Germaniumgewinnung aus Biomasse — PhytoGerm (2016). In: Thomé-Kozmiensky, K. J., Gold-
mann, D. (Hrsg.): Recycling und Rohstoffe, Band 9, S. 177 — 192. TK Verlag Karl Thomé-Koz-
miensky, Neuruppin

[Heinemann et al. 2013] Heinemann, U.; Wiche, O.; Tesch, S.; Heilmeier, H.; Wiesel, M.; Otto, M.:
Investigations on germanium speciation in plant materials after bioaccumulation by ETV-ICP OES
(2013). In: Tagungsband zum Colloquium Analytische Atomspektroskopie (CANAS) 2013,

S. 106, Freiberg

[Rentsch et al. 2016] Rentsch, L.; Aubel, 1. A.; Schreiter, N.; Hock, M.; Bertau, M.: PhytoGerm
— Extraction of Germanium from Biomass. An Economic Pre-feasibility Study (2016). In: Journal of
Business Chemuistry 13, S. 47 — 58

[Schreiter et al. 2014] Schreiter, N.; Aubel, I.; Bertau, M.: Phytomining — Gewinnung von Ger-
manium aus Biomasse zur Biogasverwertung (2014). In: Chemie Ingenieur Technik — Special Issue:
ProcessNet-Jahrestagung 2014 und 31. DECHEMA-]Jahrestagung der Biotechnologen 9/2014, 86,
No. 9, S. 1481 (DOI: 10.1002/cite.201450369)

[Schreiter et al. 2015] Schreiter, N.; Aubel, I.; Bertau, M.: Germanium recovery from biomass

for biogas production (2015). Poster zu den Freiberger Innovationstagen 11./12.06.2015 und zur
FIA-Jahrestagung 11./12.11.2015, Freiberg

[Schreiter et al. 2016] Schreiter, N.; Aubel, I.; Bertau, M.: Extraktive Gewinnung von Germanium
aus pflanzlicher Biomasse. In: Chemie Ingenieur Technik (in Vorb.)

[Schreiter et al. 2016] Schreiter, N.; Aubel, I.; Bertau, M.: Extraktive Recovery of Germanium from

Biomass. German-Japanese Symposium on Extraction Technologies, 12. — 13.05.2016, Dresden

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Urban Mining* PhytoGerm

233



234

[Wiche et al. 2013] Wiche, O.; Busch, S.; Kummer, N.-A.; Heinemann, U.; Heilmeier, H.:
Bioavailable Germanium in Different Soil Fractions (2013). In: Tagungsband zum Colloquium
Analytische Atomspektroskopie (CANAS) 2013, S. 87 — 88, Freiberg

[Wiche et al. 2014] Wiche, O.; Zehnsdorf, A.; Schlenker, U.: Naturnahe Rohstoffgewinnung aus
kontaminierten Béden und Sedimenten — Forschung im BRZ Hirschfeld (2014). In: Sichsisches
Altlastenkolloquium 2014, 11/2014, Dresden

[Wiche et al. 2014] Wiche, O.; Székely, B.; Kummer, N.-A.; Heinemann, U.; Tesch, S.; Heilmeier,
H.: Bioavailable concentrations of germanium and rare earth elements in soil as aftected by low
molecular weight organic acids and root exudates (2014). In: Geophysical Research Abstracts 04/2014,
Vol. 17, EGU Vienna

[Wiche et al. 2014] Wiche, O.; Székely, B.; Kummer, N.-A.; Heinemann, U.; Heilmeier, H.: Analysis
of bioavailable Ge in agricultural and mining-affected-soils in Freiberg area (Saxony, Germany) (2014).
In: Geophysical Research Abstracts 04/2014 , Vol. 17, EGU Vienna

[Wiche et al. 2014] Wiche, O.; Heinemann, U.; Schreiter, N.; Aubel, 1.; Tesch, S.; Fuhrland, M_;
Bertau, M.; Heilmeier, H.: Phytomining von Germanium — Bioakkumulation und Gewinnung von
Germanium aus Biomasse von Pflanzen (2014). In: Teipel, U.; Reller, A. (Hrsg.): Symposium R ohstof-
feffizienz und Rohstoffinnovationen. Fraunhofer Verlag, Stuttgart , S. 347 — 348

[Wiche et al. 2014] Wiche, O.; Hoftfmann, J.; G68ner, M.: Bioverfiigbarkeit von Germanium und
Seltenen Erden im Pflanze-Boden-System. Landnutzung und Umweltfaktoren in ihrer Bezichung zum
Stoffaustausch im System Pflanze-Boden (2014). In: Merbach, W.; Augustin, J.; Heinze, J. (Hrsg.): Mit-
teilungen Agrarwissenschaften 25, S. 35 — 41, Verlag Dr. Késter Berlin, ISBN: 978-3-89574-849-3
[Wiche et al. 2015] Wiche, O.; Fischer, R.; Moschner, C.; Székely, B.: Assessment of bioavailable
concentrations of germanium and rare earth elements in the rhizosphere of white lupin (Lupinus albus
L.) (2015). In: Geophysical Research Abstracts 04/2015, Vol. 17, EGU Vienna

[Wiche & Hentschel 2015] Wiche, O.; Hentschel, W.: Bioavailable concentrations of germanium and
rare carth elements in soil fractions (2015). In: Geophysical Research Abstracts 04/2015, Vol. 17, EGU
Vienna

[Wiche et al. 2015] Wiche, O.; Székely, B.; Moschner, C.; Heilmeier, H.: Effects of form of nitrogen
fertilization on the accumulation of Pb, As, Sc, Ge and U in shoots of reed canary grass (Phalaris arundi-
nacea L.) (2015). In: Geophysical Research Abstracts 04/2015, Vol. 17, EGU Vienna

[Wiche et al. 2015] Wiche, O.; Székely, B.; Moschner, C.; Heilmeier, H.: Intercropping with white
lupin (Lupinus albus L.); a promising tool for phytoremediation and phytomining research (2015).

In: Geophysical Research Abstracts 04/2015, Vol. 17, EGU Vienna

[Wiche et al. 2016] Wiche, O.; Kummer, N.-A.; Heilmeier, H.: Interspecific root interactions bet-
ween white lupin and barley enhance the uptake of rare carth elements (REEs) and nutrients in shoots
of barley. In: Plant and Soil 01/2016; 402, No. 1, S. 235 —245. DOI:10.1007/s11104-016-2797-1
[Wiche & Heilmeier 2016] Wiche, O.; Heilmeier, H.: Germanium (Ge) and rare carth element
(REE) accumulation in selected energy crops cultivated on two different soils. In: Minerals Enginee-
ring 03/2016; 92, No. 3, S. 208 — 215. DOI:10.1016/j.mineng.2016.03.023

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



[Wiche et al. 2016] Wiche, O.; Székely, B.; Kummer, N.-A.; Moschner, C.; Heilmeier, H.: Effects
of intercropping of oat (Avena sativa L.) with white lupin (Lupinus albus L.) on the mobility of target
elements for phytoremediation and phytomining in soil solution. In: International Journal of Phytore-

mediation 03/2016. DOI:10.1080/15226514.2016.1156635

Quellen

[Angerer 2009] Angerer, G.: Rohstofte tiir Zukunftstechnologien. Einfluss des branchenspezifischen
Rohstoftbedarfs in rohstoffintensiven Zukunftstechnologien auf die zukiinftige Rohstoffnachfrage.
Fraunhofer-IR B-Verlag, Stuttgart, 2009

[Baker & Brooks 1989] Baker, A. J. M.; Brooks, P. R.: Terrestrial higher plants which hyperaccumu-
late chemical elements — a review of their distribution, ecology and phytochemistry. In: Biorecovery
0271989, 1, No. 2, S. 81 — 126

[BMBF 2012] Wirtschaftsstrategische Rohstoffe fiir den Standort Deutschland. Bundesministerium
fiir Bildung und Forschung, September 2012.

[European Commission 2014] Report on Critical Raw Materials for the EU. Report of the Ad
hoc Working Group on defining critical raw materials. Online verftigbar unter http://ec.europa.cu/
DocsRoom/documents/10010/attachments/1/translations/en/renditions/native, zuletzt gepriift am
21.09.2015

[Glazer & Nikaido 1998] Glazer, A. N.; Nikaido, H.: Microbial Biotechnology — Fundamentals of
Applied Microbiology, 2. Auflage. W. H. Freeman & Company, New York/Oxford, 1998
[Heilmeier 2006] Heilmeier, H.: Boden-Pflanzen-Interaktionen (2006). In: CUTEC-Institut
GmbH (Hrsg.): Netzwerk Erneuerbare Energien durch Biomasse aus der Phytoextraktion kontami-
nierter Béden, S. 55 — 72. Papierflieger Verlag, Clausthal-Zellerfeld

[Kabata-Pendias 2001] Kabata-Pendias, A.: Trace Elements in Soils and Plants. CRC Press, Boca
Raton, 2001

[Nicks & Chambers 1995] Nicks, L. J.; Chambers, M. F.: Farming for metals. In: Mining environ-
mental management 3/1995, 3, No. 3, S. 15 - 16

[Pérez et al. 2007] Pérez, J. A.; Gonziles, A.; Oliva, J. M.; Ballesteros, I.; Manzanares, P.: Effect of
process variables on liquid hot water pretreatment of wheat straw for bioconversion to fuel ethanol in
a batch reactor. In: Journal of Chemical Technology and Biotechnology 10/2007, 82, No. 10,

S. 929 - 938

[Rosenberg 2007] Rosenberg, E.: Environmental speciation of Germanium. In: Ecological Chemis-
try and Engineering 7/2007, 14, No. 7, S. 707 — 732.

[Sheroan et al. 2009] Sheoran, V.; Sheoran, A. S.; Poonia, P.: Phytomining: a review. In: Minerals
Engineering 12/2009, 22, No. 12, S. 1007 — 1019

[Weil et al. 1994] Weil, J.; Westgate, P. J.; Kohlmann, K.; Ladisch, M. R.: Cellulose pretreatments
of lignocellulosic substrates. In: Enzyme and Microbial Technology 11/1994, 16, No. 11,

S. 1002 - 1004

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Urban Mining* PhytoGerm

235
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r3*-Projekt Rotschlamm

Al Fe Ga Mineralischer Baustoff

Das Projekt Rotschlamm befasste sich mit der Verwertung von Riickstinden aus der Alu-
miniumindustrie, den sog. Rotschlimmen. Ziel war es, ein Verfahren zur ganzheitlichen
Verwertung des gesamten Rotschlammes zu entwickeln. In diesem Projekt waren mal-
geblich die Firmen REMONDIS Production GmbH aus Liinen und das IME der RWTH
Aachen beteiligt. Zur Bewertung der Produkte beteiligten sich zudem die Firma Geocycle
aus Hamburg und DK Recycling aus Duisburg. Der Prozess der ganzheitlichen Verwertung
umfasste drei aufeinanderfolgende Prozessabschnitte. Mit dem ersten Prozessabschnitt, der
optimierten Drucklaugung, konnte ein sehr feines Aluminiumhydroxid gewonnen werden.
Anschliefend wurde im zweiten Prozessabschnitt, dem Ofenprozess, eine Eisenphase ftir die
Stahlindustrie und eine optimierte Schlacke hergestellt, welche in der Glastaserherstellung
optimal eingesetzt werden kann. Im dritten Prozessabschnitt wurde aus der Lauge mithilfe

einer Extraktion Gallium gewonnen.

I. EINLEITUNG

Rotschlamm ist ein Riickstand aus der Aluminiumindustrie, der bei der Gewinnung von
Aluminiumhydroxid aus Bauxit anfillt. Durch Zugabe von Natronlauge wird in Autoklaven
unter Druck und erhdhter Temperatur Aluminiumhydroxid aus Bauxit gelost (Bayer-Verfah-
ren, siche Bild 1, roter Kasten). Hierbei geht das Aluminium als Natriumaluminat in Losung.
In einer weiteren Aufbereitungsstufe wird die Natriumaluminatlgsung mit Aluminiumhy-
droxid geimpft, was die Bildung (Ausfillung) von Aluminiumhydroxid-Kristallen begiinstigt.
Das Aluminiumhydroxid wird im Folgenden bei ca. 1.200 — 1.300 °C kalziniert, sodass sich
Aluminiumoxid bildet. Die Herstellung von metallischem Aluminium geschieht anschliefend
durch das Einschmelzen von Aluminiumoxid in einer Kryolithschmelze mittels Gleichstrom
(Schmelzfluss-Elektrolyse). Die Reststofte aus diesem Prozess (im Wesentlichen Eisenoxid,

Aluminiumoxid, Siliciumoxid, Titanoxid und Magnesiumoxid sowie ein Teil der Natronlau-
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ge) werden als Rotschlamm bezeichnet. Je produzierter Tonne Aluminium fallen 1,0 — 2,0 t
Rotschlamm an. Weltweit entstechen auf diese Weise tiber 100 Mio. t Rotschlamm pro Jahr
[World Aluminium 2014]. Der bei der Aluminiumoxiderzeugung aus Bauxit entstehende
Rotschlamm wird gegenwirtig deponiert oder ins Meer geleitet, was zu sog. ,,Dead Zones*
tithrt. Beide Entsorgungswege sind 6kologisch und im Sinne der Nachhaltigkeit als sehr belas-
tend anzusehen. In der Vergangenheit gab es einige Versuche von Industrie und Wissenschaft,
den anfallenden Rotschlamm weiter zu verwerten. Meist wurde hierbei der Fokus auf nur
ein Produkt gelegt. Vorwiegend war die Intention eine Verringerung der zu deponierenden
Riickstandsmenge. Zur Gewinnung von Aluminiumhydroxid (Al(OH);) bzw. Aluminium-
oxid (Al,O3) aus Rotschlamm sind in der Literatur zahlreiche Ansitze und Verfahren zu fin-

den, die aber alle bisher keine industrielle Umsetzung erfahren haben.

Allein in Deutschland kénnten mit dem folgenden vorgeschlagenen Konzept zusitzlich zu
den gewonnen Rohstoffen ca. 60 Mio. m? Deponieraum zuriickgewonnen werden. Durch
die immer weiter voranschreitende Rohstoffverknappung wird die Wertstoffriickgewinnung
aus Deponien attraktiver als zukiinftige Rohstoffquellen. Bei aktiven Deponien oder nur
teilweise rekultivierten Deponien besteht zudem der Vorteil der noch vorhandenen Infra-
struktur. Aufgrund des Standortes der REMONDIS Production auf dem ehemaligen Lip-
pewerk in Liinen existiert der direkte Kontakt zu einer noch nicht vollstindig rekultivierten

Rotschlammdeponie.

Das Ziel dieses Projektes ist die Entwicklung eines eftizienten und flexiblen Behandlungspro-
zesses flir Rotschlamm aus der primiren Aluminiumerzeugung, der sowohl auf die Gewinnung
von besonders hochwertigem Aluminiumhydroxid (gekoppelt mit der Gewinnung von sog.
kritischen Metallen wie insbesondere Gallium), auf die thermische Erzeugung von Roheisen
als auch auf die Aufbereitung des mineralischen Nebenproduktes zur Verwendung in der
Baustoffindustrie wie beispielsweise der Mineralwolleherstellung fokussiert. Der Gesamtpro-
zess zur Rotschlammaufbereitung ist in Bild 1 ausfiithrlich dargestellt. Dabei hat die ganzheit-
liche Verwertung des Rotschlammes oberste Prioritit und nicht, wie in der Vergangenheit,

die Gewinnung einzelner Wertstoffe ohne Berticksichtigung der anfallenden Riickstinde.

2. VORGEHENSWEISE

Um eine riickstandslose Gesamtverwertung der Restmetalle aus dem Rotschlamm zu errei-
chen, wurde jeder Aufbereitungsprozessschritt nicht nur in Bezug auf die Wertschépfung der
einzelnen Produkte hin untersucht, sondern vielmehr hinsichtlich eines Gesamtkonzeptes
(sieche Bild 1). Als 6konomisch und/oder strategisch wichtige Wertmetalle, deren Gewin-
nung in Reinform erstrebenswert ist, wurden Aluminium und Eisen als Hauptbestandteile
des Rotschlamms und Gallium als Technologiemetall identifiziert. Dartiber hinaus wurde

die Extraktion von Scandium exemplarisch getestet aber nicht weiter verfolgt, weil sie nicht

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



Kern dieses Projektes 1st (Der Prozessweg ist in Bild 1 blass dargestellt). Um dabei wettbe-
werbsfihig zu sein, muss entweder der Herstellungsprozess kostengiinstig und eftizient sein
oder das spitere Produkt muss sich durch hervorragende Qualitit und Reinheit auszeichnen.
So gibt es fiir die Gewinnung von Aluminium grundsitzlich die Mdglichkeiten der sauren
Laugung mit einer Siure oder der alkalischen Laugung mit Natronlauge. Die saure Laugung
kommt einem Vollaufschluss gleich und erzeugt eine Lésung mit vielen verschiedenen Me-
tallionen, die anschlieBend aufwendig raffiniert werden muss. Aus diesem Grund wurde in
diesem Projekt die alkalische Laugung verfolgt, die selektiv nur die Zielmetalle auflést und
als Ziel hat, ein sehr reines Aluminiumhydroxid und spiteres Aluminiumoxid zu gewin-
nen, das den strengen Anforderungen der Farbindustrie hinsichtlich des WeiBlegrades und
der feinen KorngroBe gentigt. Ein weiterer Vorteil des alkalischen Laugungsschritts ist die
simultane Extraktion von Gallium, das mittels Solventextraktion von der Lauge abgetrennt
und anschlieBend nach Stand der Technik in einer Gewinnungselektrolyse in Reinstform

gewonnen werden kann.

.
Additive. £
T e e e e G R s e Roheisen
Bayer-
Prozess Gelaugter |
thschla :
yy s ; i
© o )
Einsatzstoff
it

i
Zivis chen Ga-arme - —————

Produkt Liuge g

Gallium-  Soly '
alalitralye —»fisaiionian

Bild I: FlieBbild des Gesamtprozesses zur Rotschlammaufbereitung. Rot eingekreist sind alle Prozessschritte, die zum
Bayer-Prozess gehoren, aus dem der Rotschlamm der Deponie Liinen entstammt. Hell ausgeblendet sind alle Prozess-

schritte, die moglich sind (vgl. Kapitel Ergebnisse und Diskussion), in diesem Projekt jedoch nicht weiter verfolgt wurden.

Der stark an Eisen angereicherte Riickstand wurde im Elektrolichtbogenofen eisenarm ge-
schmolzen und die dabei entstchende Schlacke konnte nach Zugabe von Zuschligen zu Bau-
stoffen bis hin zu hochwertigeren Produkten wie Glasfasern versponnen werden. Der Vorteil
dieses Aggregates liegt in seiner Flexibilitit und dem hohen Massendurchsatz bei geringer
BaugroBe. Zur Herstellung von bspw. Glasfasern ist ein Aufschmelzen zwingend notwendig,
da die Fasern nur aus dem schmelzfliissigen Zustand erzeugt werden kénnen. Im Elektrolicht-
bogenofen konnen alle Prozessschritte der Eisenerzeugung und -gewinnung, Einstellen der

korrekten Glaszusammensetzung und Abguss in eine Faserzichanlage in einer Anlage abgebil-
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det werden. Die dafiir erforderliche elektrische Energie ist einerseits teuer, das Verfahren er-
spart jedoch andererseits anfallende Verbrennungsgase und gro3e Abgasaufbereitungssysteme.
Die Innovation des Vorhabens basierte auf der iibergreifenden Optimierung der Rohstoft-
effizienz, die tiber eine Verfahrenskombination von einer spezialisierten Drucklaugung des
Residuums, der gezielten Extraktion von kritischen Technologiemetallen und einem an-
schlieBenden Schmelzprozess in einem Elektroofen erreicht wird. Dieses Verfahren wird
wirtschaftlich, wenn die hergestellte Schlacke ftir ein mineralisches Produkt verwendet wer-
den kann. Der Verarbeitungsprozess umfasste eine innovative Verfahrenskombination zur
Verwertung von Rotschlamm als Riickstand der primiren Aluminiumherstellung durch me-
tallurgische und verfahrenstechnische MafBnahmen in etablierten Aggregaten und Verfah-
ren. Durch die riickstandslose Verwertung des Residuums sollten Mengenmetalle (Fe, Al)
sowie kritische Metalle, insbesondere Technologiemetalle wie Gallium, und eine syntheti-
sche Mineralphase mobilisiert werden. Mithilfe der Riickgewinnung von Wertmetallen kann
zukiinftig ein vollstindiger Riickbau der Rotschlammdeponien realistisch werden, der mit
einer Reduzierung der Umweltbelastung und der Méglichkeit der Flichenriickgewinnung

und einer neuen Flichennutzung einhergehen wiirde.

Drucklaugung und Aufarbeitung des Rotschlammes

Die Einstellung der Parameter fiir die Drucklaugung und anschlieBende Gewinnung des
extrem feinen Aluminiumhydroxids erfolgte in einem Autoklaven unter Druck mit an-
schlieBender Fest-Fliissig-Trennung und Kristallisation von Aluminiumhydroxid in einem
Riihrbehilter.

Die Parameter, welche einen Einfluss auf die Drucklaugung haben, sind:
— Temperatur

— Laugenkonzentration

— Verwelilzeit

— Zugabe von Hilfsmitteln

— Vorbehandlung des Rotschlammes
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SCALE UP

Bild 2: Verwendete Versuchsautoklaven (v.l.n.r.): I-L-Laborautoklav, 10-L-Laborautoklav zur Herstellung des

gelaugten Rotschlammes fiir anschlieBende Lichtbogenofentests und |-m*-Autoklav der Pilotanlage

Die dabei verwendeten Autoklaven flir die Parameterstudien hatten mit einem Volumen von
11 bzw. 10 1 LaborgroBe und sind in Bild 2 dargestellt. AnschlieBend erfolgte das Scale-up
auf die Pilotanlage. Mit den konzipierten Parametern wurde eine Drucklaugung im 1 m?
groBen Autoklaven durchgeftihrt. Fiir die Laugung wurde ein Autoklav gewihlt, da dieser
bereits aus dem Bayer-Prozess bekannt ist und eine Rohraufschlussanlage, wie sie in der heuti-
gen Industrie angewendet wird, im TechnikumsmaBstab nicht konzipierbar ist. Die Fest-Fliis-
sig-Trennung erfolgte in einer Membrankammerfilterpresse. Hierdurch wurde eine reine
Aufschlusslauge gewonnen. Zudem konnte durch die Membrantechnik der Riickstand in der

Kammerfilterpresse fiir den Lichtbogenofenprozess vorbehandelt werden.

Zur Bewertung der Ergebnisse der einzelnen Versuche zur Drucklaugung wurde die Ausbeu-
tenberechnung fiir den Aluminiumgehalt im Feststoft und in der Fliissigkeit herangezogen.

Ziel hierbei war es, eine moglichst hohe Ausbeute zu erzielen.

Ausriihrprozess
Die Ausarbeitung der Parameter fiir den Ausrithrprozess erfolgte auch im Labormaf3stab und
die Ergebnisse wurden anschlieBend auf die Technikumsanlage tibertragen. Dabei wurde

besonders auf die Ausriithrtemperatur und die Wahl und die Menge des Impfstoftes geachtet.
Fiir die Bewertung des Ausriihrprozesses war die Korngréfe von entscheidender Bedeutung.

Es sollte eine bestimmte KorngréBe erreicht werden, um das Produkt als Spezialeinsatzstoft

elnzusetzen.
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Extraktion zur Galliumgewinnung

Gallium ist nur als Spurenelement (~ 65 ppm) im Rotschlamm enthalten. Wie in der Ein-
leitung bereits beschrieben reichert sich dieses im Bayer-Verfahren allmihlich in der Kreis-
lauflauge an. Nachdem sich in der Lauge eine ausreichend hohe Galliumkonzentration von
~ 100 ppm angesammelt hat, wird ein Teilstrom des Laugenkreislaufs abgezweigt und in die
Solventextraktion geleitet. Dort wird die Lauge mit dem Extraktionsmittel, das selektiv die
Galliumionen aufnimmt, versetzt. Nach der Trennung von Lauge und Extraktionsmittel wird
die an Gallium abgereicherte Lauge wieder fiir den Bayer-Prozess verwendet und das gal-
liumhaltige Extraktionsmittel in Kontakt mit dem Elektrolyten der Gewinnungselektrolyse
gebracht. Durch den verinderten pH-Wert gibt das Extraktionsmittel die Galliumionen frei-
willig an den Elektrolyten ab und kann nun wieder in Kontakt mit frischer Lauge aus dem
Bayer-Prozess gebracht werden. Fiir eine funktionierende Solventextraktion werden hohe
Anforderungen an das Extraktionsmittel gestellt: hohe Selektivitit (reine Extraktion der Ziel-
metalle, keine Aufnahme von Begleitelementen), hohes Aufnahmevermégen ftir Gallium,
keine chemische Reaktion mit der Lauge oder dem Elektrolyten, gutes Trennverméogen des
Extraktionsmittels von Lauge und Elektrolyt und chemische Stabilitit im fortlaufenden Kreis-
laufprozess. Um diese Eigenschaften zu erzielen, werden dem Extraktionsmittel organische
Zusatzstofte beigemischt, die u. a. die Viskositit und die Grenzflichenspannung verindern
und damit die Phasentrennung aber auch die Kinetik des lonentibergangs bestimmen und
die Dichte anpassen. Daher ist neben der Auswahl des Extraktionsmittels die chemische Zu-
sammensetzung der organischen Phase von essenzieller Bedeutung. Die Ausarbeitung dieser
geeigneten Extraktionsmittelmischung und der Mischungsverhiltnisse von Extraktionsmittel
und Kreislauflauge bzw. Elektrolyt wurden im Labormalstab vorgenommen. Eine Umset-
zung in einer Pilotanlage sowie die Gewinnung von metallischem Gallium in der Elektrolyse

sind nicht in diesem Projekt vorgesehen.

Lichtbogenofenprozess

Mithilfe der Software FactSageTM wurden im Vorfeld die optimalen Prozessparameter fiir
die carbothermische Reduktion des eisenhaltigen Filterrtickstandes aus der Laugung be-
stimmt. Die Simulationen ergaben, dass die Liquidustemperatur des Einsatzmaterials bei
ca. 1.350 °C liegt und infolge der Eisenreduktion auf ca. 1.450 °C ansteigt. Die optima-
le Prozesstemperatur liegt demnach bei 1.550 — 1.650 °C, sodass mit einer ausreichenden
Uberhitzung eine diinnfliissige und gut handhabbare Schlacke erzielt werden kann. In einem
100 kW Labor-Lichtbogenofen mit einem Fassungsvermégen von 2 — 6 1 wurden die Be-
dingungen anschlieBend praktisch nachgestellt. Zur Bewertung des Lichtbogenofenprozesses
wurde auf eine gut prozessierbare Viskositit der Schlacke geachtet, die eine vollstindige

Phasentrennung beim Abgielen ermdglicht.

Die optimalen Zugaben fiir eine zu Glasfasern verarbeitbare Schlacke wurden ebenfalls mit

der Software FactSageTM berechnet. Dabei wurden zwei Wege verfolgt: Das Erzielen von
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Glasfasern mit moglichst wenig Zusitzen und groBBtmoglichem Rotschlammanteil sowie die

Herstellung von Glasfasern mit einer klassisch verwendeten Zusammensetzung.

Mit den Erfahrungen der Laborversuche wird auch eine Umsetzung in einer Pilotanlage
durchgefiihrt, die jedoch nur die Eisengewinnung verfolgt und nicht die Herstellung von

Fasern.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

In einem ersten Schritt wurde fiir die spiteren Versuche eine gréfere Menge Rotschlamm
aus der Deponie Liinen geborgen, in einem Mischer homogenisiert und mittels Réntgen-
floureszenzanalyse (RFA), Rontgendiftfraktometrie (XRD) und Inductively Coupled Plasma
Optical Emission Spectrometry (ICP-OES) analysiert. Die ermittelte Zusammensetzung ist
in Tabelle 2 dargestellt.

Tabelle 2: Chemische und Phasenzusammensetzung des genutzten Rotschlammes der Deponie Liinen
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Die Grundlagenversuche zur Einstellung der Basisparameter bei der Drucklaugung fanden im
LabormaBstab im 1-1-Autoklaven statt. Besonderes Augenmerk lag dabei auf der eingesetzten
Natronlaugenkonzentration und der Aufschlusstemperatur sowie der Zugabe von Additiven,
was insbesondere Kalk beinhaltet. Es zeigte sich, dass bereits geringe Aufschlusstemperaturen
von 150 °C und geringe Natronlaugenkonzentrationen von 100 g/1 einen GroBteil der 16sli-
chen Aluminiumverbindungen im Rotschlamm mobilisieren. Mit steigender Aufschlusstem-
peratur konnten ca. 50 % des enthaltenen Aluminiums extrahiert werden. Die dabei beno-
tigten Aufschlusstemperaturen von 300 °C sind jedoch nicht wirtschaftlich, da sie bei einem
hohen Energiebedarf die Ausbeute nur um wenige Prozentpunkte erhéhen, und dabei eine
verstirkte Anlagenkorrosion verursachen. Ebenso verhilt es sich mit einer Erhéhung des
Natronlaugegehaltes, der die Aluminiumausbeute verbessert, aber bei Gehalten tiber 250 g/1
NaOH auch vermehrt Silicium aufldst, was die Reinheit des spiter auskristallisierten Alu-
miniumhydroxides gefihrdet. Daher ist auch hierbei ein Mittelweg zu beschreiten. Die Zu-

gabe von Kalk erweist sich ebenfalls als ausbeutesteigernd, wobel bereits geringe Zugaben
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die Aluminiumausbeute auf ca. 65 % anheben. Hohere Zugaben erhdhen die Ausbeute nur
marginal auf ca. 70 % und wurden nicht weiter verfolgt, weil sie die Menge des Laugungs-
riickstandes stark erhohen. Leider bringt es der Prozess mit sich, dass zur Gewinnung von
Aluminiumhydroxid in einem nachfolgenden Kristallisationsschritt eine tibersittigte Losung
erzielt werden muss. Durch diese Ubersittigung sinkt die Aufnahmefihigkeit der Lauge und
es sind verringerte Aluminiumausbeuten von 55 % zu erwarten. Mit den Erfahrungen der
Kleinversuche erfolgte das erste positive Scale-up auf einen 10-1-Autoklaven, wobei sich die
ausschlaggebenden Ausbeuten entsprechend der Vorversuche verhielten. Die Ausbeuten fiir

Gallium lagen im Durschnitt bei etwas tiber 80 %.

Hierdurch konnte auch der erste gelaugte Rotschlamm fiir den Lichtbogenofenprozess her-
gestellt werden. Die notwendige Kohlenstoffzugabe wurde auf 8 Gew.-% bezgl. der einge-
setzten Masse an gelaugtem Rotschlamm kalkuliert. Um eine vollstindige Eisenreduktion zu
garantieren, fanden die Versuche jedoch in einem Graphittiegel und damit unter Kohlenstoft-
tiberschuss statt. Dabei erfolgte die selektive Eisenreduktion entsprechend nicht tiber die Koh-
lenstoftzugabe, sondern iiber eine moglichst prizise Temperaturfiihrung zwischen 1.600 °C
und 1.650 °C, da bei hoheren Temperaturen vermehrt Silicium und Titan in die Eisen-
phase tibergehen. AuBlerdem machte man sich die verlangsamte Reduktionskinetik fiir die
Silicium- und Titanreduktion zunutze. Tabelle 3 zeigt die Ergebnisse der erzielten Me-
tallzusammensetzung und der entsprechenden Schlackenzusammensetzung und Bild 3
gibt einen Einblick in den Versuchsablauf und die im Labormaf3stab abgegossene Metall-
und Schlackenphase. Zum Vergleich wurde ebenfalls getrockneter Rotschlamm direkt von
der Deponie reduzierend eingeschmolzen sowie Rotschlamm, der ohne Kalkzugabe bei der
Laugung vorbehandelt war. Es wird deutlich, dass sich die Metallphasen kaum unterscheiden
und immer ein Kohlenstoff gesittigtes Roheisen mit hohem Phosphorgehalt darstellen, das
in der Konverterroute der Stahlverhiittung eingesetzt werden kann. Die erzeugten Schlacken
differieren jedoch stark entsprechend ihrer Herkunft. Ohne vorherige Laugung liegt der
Al,O;-Gehalt bei stattlichen 50 Gew.-%.
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Tabelle 3: Vergleich der Ergebnisse der Eisenreduktion aus Rotschlamm mit und ohne Vorkonditionierung

mittels Laugung. Alle Angaben in Gew.-%.

Metall Fe C Si Ti Cr P S
unbehandelter Rotschlamm : 93,0 45-55 0,05 0,1 0,3-0,4 04 0,1-0,2
gelaugter Rotschlamm 93,0 45-55 :0,1-05 i02-0,7 i{04-05 04 0,1-0,2
gelaugter Rotschlamm mit 94,0 38 033 0,1 04-05 04 0,05
Kalkzugabe

Schlacke A|203 SIOZ CaO Nazo T|O7_ Fe203 Cr203
unbehandelter Rotschlamm : 49 -50 23 8 9 14 05-08 :0,I5
gelaugter Rotschlamm 35,5 26,8 8,9 12-14 17 0,2-25 :0,2-0,25
S 29 1) |25 13,7 12-14  16-20 :05-08 0,15-0,2

Kalkzugabe

Die experimentell tiberpriiften Ergebnisse der Lichtbogenofenversuche wurden mit den an-
gefertigten Berechnungen verglichen. In vielen Fillen stimmen die berechneten Werte gut
bis sehr gut mit den Versuchsergebnissen {iberein. Beim spiteren Einschmelzen zur Eisenge-
winnung zeigte sich in den Versuchen, dass ebenfalls ein Kalkzusatz notwendig ist, um eine
ausreichend geringe Viskositit der Schlacke zu erzielen und eine gute Prozessierbarkeit zu
gewihrleisten. Andernfalls wird die Prozessftihrung erschwert, da aufsteigende Kohlenmo-
noxidblasen aus der carbothermischen Reduktion durch eine zihfliissige Schlacke behindert
werden, sodass es zum Aufschiumen der Schlacke kommt. Der Kalkeinsatz ist somit auch bei

der Laugung in der spiteren Weiterverarbeitung im Lichtbogenofen von Vorteil.

Bild 3: (v.l.n.r.) Abguss einer Lichtbogenofencharge nach dem Armschmelzen, Abgussblock mit abgesetzter

Eisenphase und erzeugte Glasfaser
Die erzeugte Schlacke soll in einem weiteren Schritt zu einem moglichst hochwertigen Pro-

dukt weiterverarbeitet werden. Wegen ihrer Zusammensetzung kommt sie einer Glaszusam-

mensetzung recht nahe, es ist jedoch insbesondere ein hdherer Siliciumoxidanteil notwen-
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dig. Mit FactSageTM wurden daher Zugaben fiir Additive berechnet, um aus den Schlacken
Glasfasern herzustellen. Es zeigt sich, dass die Zugabe von 30 Gew.-% Siliciumoxid bezogen
auf die Schlackenmasse zu einer verarbeitbaren Glasfaser ftihrt. Aufgrund des hohen Titange-
haltes lduft der Prozess jedoch instabil und neigt zur Kristallisation, was eine amorphe Glas-

phase verhindert. In Versuchen wurde das nachgestellt; die erzeugten Fasern sind ebenfalls
in Bild 3 zu sehen.

Auch die Basisparameter des Ausrithrprozesses des Aluminiumhydroxids aus dem Laugungs-
schritt wurden zunichst im Labormafstab ermittelt. Es zeigte sich, dass unter den rich-
tigen Prozessparametern (Temperatur, Verweilzeit) ein sehr feines Produkt erzielt werden
kann. Diese Parameter konnten fiir den Ausriihrprozess nach dem ersten Scale-up von einem
1-1- auf ein 5-1-Becherglas im Labor weiter genutzt werden. Der genauere Vergleich zeigt,
dass es sich bereits um ein sehr feines und somit hochwertiges Aluminiumhydroxid handelt.
Die d50-Werte liegen bei 3,1 pm im 10-l1-Autoklaven bzw. bei 2,8 pm im 1-1-Autoklaven.
Die genaue KorngroBenverteilung ist den Diagrammen in Bild 4 zu entnehmen. Zusitzlich
zeigt dieser Vergleich, dass bereits ein sehr feines Aluminiumhydroxid gewonnen wurde,
das keiner weiteren Nachbehandlung wie bspw. einer aufwendigen und kostenintensiven
Vermahlung und Weiterverarbeitung bedarf. Mit den erhaltenen KorngréBenverteilungen
ist somit ein Aluminiumhydroxid produziert worden, welches zur Verwendung als Pigment

verarbeitet werden kann.
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Bild 4: KorngoBenverteilung des auskristallisierten Aluminiumhydroxides nach der Laugung im 10-L-(links) und
|-L-Autoklaven (rechts)

Zur Extraktion des in der Lauge geldsten Galliums wurde die Solventextraktion im Labor-
maBstab entwickelt. Der Mischungsprozess fand dabei im Becherglas auf einer Riihrplatte statt
und die anschlieBende Phasentrennung wurde in Scheidetrichtern durchgefiihrt, wie es in
Bild 5 dargestellt ist. Als Extraktionsmittel wurde der Chelatbildner KELEX 100 (7-(4-Ethyl-
1-Methyloctyl)-Chinolin-8-0l) [Zhao 2012] verwendet, das hervorragend fiir die Extraktion
von Gallium geeignet ist. Die ersten beiden Bilder (links) von Bild 5 zeigen den grundsitzli-
chen Versuchsaufbau. Da KELEX 100 sehr zihfliissig ist, wird es in Kerosin geldst. Das Mi-

schungsverhiltnis beider Substanzen beeinflusst die Extraktionswirkung. Eine Mischung mit
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10 Vol.-% KELEX 100 wurde als ausreichend gesehen. Da die Literatur eine sehr langsame
Kinetik fiir die Extraktion mit KELEX 100 angibt, wurde als zusitzliches Extraktionsmittel
grundsitzlich bei allen Versuchen 1 Vol.-% Versatic 10 als gleichzeitiger Anionenaktivator
hinzugegeben. Die Versuche zeigten, dass bereits diese geringe Zugabe von Versatic 10 die
Kinetik dramatisch verbessert und das Gleichgewicht der (vollstindigen) Galliumextraktion
bereits nach wenigen Minuten eingestellt ist. Mit frisch angesetzter Losung konnten somit

Galliumextraktionsraten von — 95 % erzielt werden.

°
-
=
g
=
=%
@

Bild 5: Versuchsaufbau Solventextraktion (v.l.n.r.): Phasenmischung im Becherglas, perfekte Phasentrennung im Scheide-

trichter, Drittphasenbildung durch schlechte Separation, Dritt- und Viertphasenbildung durch chemische Reaktionen

Aufgrund des hohen Aluminiumgehaltes in der Lauge werden jedoch neben Gallium auch
geringe Mengen an Aluminium mit extrahiert. In einem Reinigungsschritt kann das Extrakti-
onsmittel jedoch weitestgehend von Aluminium befreit werden. Dazu wurde das Extraktions-
mittel mit konzentrierter Salzsiure in Kontakt gebracht. AnschlieBend wurden die Galliumio-
nen mit verdiinnter Salzsiure, dem spiteren Elektrolyten der Galliumgewinnungselektrolyse,
aus dem Extraktionsmittel geldst. Um den ganzen Kreislauf zu simulieren wurde das wieder
von Gallium befreite Extraktionsmittel im Kreislauf gehalten und ftir die erneute Extrakti-
on von Gallium aus der Lauge genutzt. Auf diese Weise konnte auch getestet werden, ob
das Extraktionsmittel mit zunechmender Anzahl der Umliufe seine Wirkung verliert. Durch
die starken pH-Wert-Wechsel kam es ja nach verwendeter Mischung zu verschlechtertem
Absetzverhalten und chemischen Reaktionen, die unerwiinschte Dritt- und Viertphasenbil-
dungen zur Folge hatten (siche Bild 5, Bilder rechts). Aus diesem Grund wurden Losungsver-
mittler wie Ethanol und Decanol beigemengt und getestet. Dabei konnte die Mehrphasigkeit
durch Decanol unterbunden werden. Auch nach drei experimentell simulierten Durchliufen
konnten bei jeder Extraktion konstant 50 % des Galliums aus der Lauge extrahiert werden.
Die Galliumextraktion ist dabei um den Faktor 600 — 700 hoher als die unerwiinschte Alu-
miniumextraktion, was auf ein sehr selektiv arbeitendes Extraktionsmittel hindeutet. Somit ist

diese Zusammensetzung als organische Phase zur Separation am besten geeignet.
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Scale-up auf die Pilotanlage
Nach den positiven Laborergebnissen wurde bet der REMONDIS Production eine Pilotan-
lage nach Bild 6 fiir die ersten beiden Verfahrensabschnitte gebaut.

Rotschlamm-
suspension

Kammerfilterpresse

o R ——
[ I T
I T T |

'

behandelter Rotschlamm

Autoklav Ausrihrer

Bild 6: Pilotanlage — FlieBbild fiir die Aluminiumhydroxidgewinnung mit Verfahrensabschnitt |. Drucklaugung und
2. Ausriihrprozess sowie die aufgebaute Anlage, bestehend aus Kammerfilterpresse fiir die Filtration der Lauge nach
dem Aufschluss (links), dem Tank fiir die Kristallisation (Mitte) und Kammerfilterpresse zur Abtrennung des

auskristallisierten Aluminiumhydroxides

Aus den ersten Chargen sind bereits zufriedenstellende Ergebnisse vorhanden. Zum einen
liegt die Ausbeute in der gleichen Héhe wie im LabormalBstab. In der Pilotanlage wurden
Ausbeuten bis zu 55 % erreicht. Nach dem Aufschluss im Autoklaven wurde die Alumini-
um reiche Aufschlusslauge von dem ausgelaugten Rotschlamm in der Kammerfilterpresse
getrennt und zur Kristallisation in den Ausriihrer geleitet. Durch die Membrantechnik der
Kammerfilterpresse wurde der Rotschlamm optimal fiir den Ofenprozess vorbehandelt.

Zum anderen wurde ein genauso feines Aluminiumhydroxid gewonnen wie im LabormalBstab
(s. KorngoBenverteilung in Bild 7) und es besteht darin kein weiterer Optimierungsbedarf. Je
nach Anforderung an die Reinheit, insbesondere an dem Eisengehalt und daraus resultieren-

dem WeiBlegrad, kénnten jedoch noch Optimierungen erfolgen.
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Bild 7: KorngroBenverteilung des gewonnenen Aluminiumhydroxid aus der Pilotanlage
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Um die Ausbeute weiter zu verbessern, wurden ebenfalls Versuche zum Natriumcarbonat-
aufschluss von Rotschlamm durchgefiihrt. Dabei wurde der Rotschlamm mit Natriumcar-
bonat bei Temperaturen von 1.000 °C gesintert. Dabei wandelt sich das Aluminiumoxid in
wasserlosliches Natriumaluminat um, das bei Raumtemperatur ausgewaschen werden kann.
In mehreren Versuchsrethen wurden verschiedene Na,CO;-Zugaben, Kalkzugaben und Re-
duktionsmittelzugaben getestet. Um nennenswerte Aluminiumausbeuten zu erhalten, sind
35—-40 Gew.-% Na,COj; bezogen auf die eingesetzte Rotschlammmenge (Trockenmasse)
notwendig. AnschlieBend kann das im Waschwasser geloste Aluminiumhydroxid auf dem
herkdmmlichen Weg der Kristallisation gewonnen werden. Auch Gallium lisst sich auf die-
sem Wege parallel gewinnen. Die Ausbeuten liegen fiir Aluminium mit bis zu 80 % und
Gallium > 90 % deutlich tber den Ausbeuten, die mittels des Bayer-Prozesses erzielbar
sind. Jedoch ist eine Weiternutzung des Waschwassers problematisch. Neben den hohen
Energicaufwendungen fiir eine Sinterung bei 1.000 °C muss das Waschwasser aufbereitet
werden, was tiber Verdampfung dulerst unwirtschaftlich ist. Zudem ist fiir die Herstellung
von Glasfasern ein Aluminiumanteil zwingend notwendig, weshalb die nahezu vollstindige
Entfernung von Aluminumoxid wenig lukrativ ist. Trotzdem ist es zukiinftig ein Gedanken-
spiel wert, den Prozess auf Sinterung umzustellen. Beim Sintern kann zeitgleich Kohlenstoft
zugegeben werden, um bei den hohen Temperaturen zeitgleich metallisches Eisen zu erzeu-
gen, das mittels Magnetabscheider abgetrennt werden kann. Dann entfillt das Aufschmelzen

im Lichtbogenofen.

4. AUSBLICK
Die Inbetriebnahme der Pilotanlage und die Lichtbogenofenversuche im Labormafstab mit an-
schlieBender Verarbeitung der Schlacken zeigen, dass eine ganzheitliche Verwertung des Rot-

schlammes moglich ist.

Die Bestimmung des Rohstoffeffizienzpotenzials kann ftir das Projekt Rotschlamm in der
frithen Phase der Pilotanlage nicht eindeutig erfolgen. Nachfolgend ist jedoch eine erste
Hochrechnung aufgefiihrt zu den Erlésen aus den erzeugten Produkten, die der neuartigen
Verfahrenskombination zur Aufarbeitung des Rotschlamms der Deponie in Liinen entstam-
men. Den groften Beitrag liefert das qualitativ hochwertige Aluminiumhydroxid, das ca.
50 =70 % der Erlose ausmacht. Die erzeugte Roheisenphase macht hingegen nur ca. 10 % der
Erlsse aus, auf einen ebenso groBen Betrag kommt das kritische Technologiemetall Gallium.
Eine grofe Unbekannte ist der mineralische Feststoff, der sich fiir mehrere Anwendungen
eignet und je nach Endprodukt (StraBenbau, Dimmwolle, Verstirkungsfaser) zu 0-25 %
des Erloses betrigt. Die bei dieser Kalkulation getroffenen Annahmen begriinden sich aus den

Ergebnissen und Wertmetallausbeuten der Versuchsreihen.
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So kann nach derzeitigem Stand mit einer Aluminiumausbeute von 55 %, einer Galliumaus-
beute von 80 % und einer Eisenausbeute von 102 % (98 % Eisenausbeute zuziiglich der Ge-
wichtszunahme durch den Kohlenstoft zu Roheisen) ausgegangen werden. AuBBerdem wird
mit einer minimal gewinnbringenden Nutzung des mineralischen Riickstandes im StraBen-
bau gerechnet. Alle Produkte sollen entsprechend der gingigen Marktwerte vergiitet werden

und sind in Tabelle 4 einzeln aufgefiihrt:

Tabelle 4: Okonomisches Potenzial der Deponie Liinen

Menge aus der Deponie : Preis pro t Erlos aus der Deponie
Produkt [t] [EUR] [EUR]
Aluminiumhydroxid : 1.260.000 1.000 1,260 Mrd.
Roheisen 1.270.000 100 127 Mio.
Gallium 333 300 000 99 Mio.
Mineralischer 10,26 — 342 Mio.
Feststoff 3.420.000 3 - 100 (-1000) (3,42 Mrd))

Besonders beim mineralischen Feststoff ist die Kalkulation kompliziert. Eine Anwendung
im Straenbau wird mit 1 -3 EUR/t vergiitet und deckt im Prinzip nur die Transportkos-
ten. Die Herstellung von technischen Glasfasern (Verstirkungsfasern in Kompositbauteilen,
Leiterplatten etc.) aus dem Feststoff ist wirtschaftlich besonders interessant, birgt sie doch
die héchste Wertschépfung. Die entsprechenden Produkte werden mit ca. 1 EUR/kg ge-
handelt. Jedoch ist dabei zu priifen, ob sich die Industrie auf die verinderte Zusammenset-
zung mit dem hohen Titangehalt einlisst. Andernfalls kann das mineralische Endprodukt des
entwickelten Prozesses nur als Beimischung im Gemenge fiir die konventionelle syntheti-
sche Herstellung dieser technischen Fasern verwendet werden, wodurch sich der Erlés auf
die Einkaufskosten der entsprechend substituierten Rohstoffe verringert und wahrscheinlich
noch mit hohen Abschligen wegen der Titangehalte zu rechnen ist. Eine verlissliche Kalku-
lation ist dann jedoch nicht mehr méglich. AuBerdem ist der Glastasermarkt nicht ftir der-
artig grole Absatzmengen geeignet. Jederzeit kann ein ,,Downgrading* erfolgen, sodass die
Fasern nicht fiir Verstirkungszwecke hergestellt, sondern nur zu Dimmmaterialien verarbei-
tet werden. Entsprechend sinkt dann jedoch auch wieder die Wertschopfung um 90 % auf ca.
100 EUR/t. Aber auch hier ist der Markt nicht fiir einen derartig groen Absatz geschaften.

Fiir eine Wirtschaftlichkeitsbetrachtung stehen diesen Erldsen noch die Prozesskosten sowie
die Investition in eine Neuanlage entgegen. Diese Parameter konnten jedoch in der Projekt-
laufzeit nicht eindeutig bestimmt werden. Ausschlaggebend ist auch die Preisentwicklung
der Wertstofte. Allerdings sollte berticksichtigt werden, dass die oben genannten Wertstoffe
bisher nicht genutzt wurden. Im Bezug zur Ressourcenschonung tragen sie somit auch zur
Schonung der primiren Ressourcen bei und sichern die Versorgungslage Deutschlands mit

Rohstoffen, die nicht mehr natiirlich verfiigbar sind. Als Beispiel dient der Einsatz der vorher
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genannten Schlacke in der Glasfaserindustrie. Hier kénnen mindestens 30 % der Glastaser-
rohstoffe durch die Schlacke ersetzt werden, um eine technische Glasfaser mit den heutigen

Anspriichen herzustellen.

Zusitzlich wird durch den Abbau von Rotschlammdeponien und anschlieBender Verarbei-
tung des Deponats ein groBer Beitrag zur Verbesserung der Nachhaltigkeit geleistet. Hier-
durch entsteht eine deutliche Reduzierung aktueller Gefihrdungen durch Schadstoffe aus
nicht ausreichend abgesicherten Altdeponien fiir die Umwelt. Und die Deponiegrundstiicke
konnen nach einer Aufarbeitung wieder einer neuen Flichennutzung zugeftihrt werden,

was insbesondere in dicht besiedelten Gebieten wie der Ruhrregion ein weiterer Vorteil ist.

Weiterer Forschungsbedarf besteht noch in der Ubertragung dieser Verfahrenskombination
auf die aktive Aluminiumindustrie. Diese konnte in der Projektlaufzeit nicht ausreichend

getestet werden, weshalb hierzu keine Angaben gemacht werden kénnen.

Des Weiteren kann perspektivisch eine Gewinnung von Scandium in der vorgeschlagenen
Prozessroute (Bild 1) verfolgt werden. Nach der Abtrennung und Gewinnung von Alumi-
niumhydroxid und Eisen stieg der Scandiumgehalt in der Schlacke auf Werte > 150 ppm
an, was eine Extraktion lohnenswert macht. Die Extraktion erfolgte nach tiblicher Praxis in
saurem Medium [Wang 2011], wobei hohe Siureverluste durch das Auflésen nahezu aller
anderen Begleitverbindungen auftreten. In diesem Zusammenhang kénnen ebenfalls die
restlichen Gehalte an Aluminium extrahiert werden. Der Riickstand weist dann praktisch
nur noch Siliciumdioxid und Titandioxid auf, sodass die Gewinnung von Titan ebenfalls

wirtschaftlich relevant sein kann.
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17. TonsLM — Entwicklung innovativer Verfahren
zur Riickgewinnung ausgewihlter Ressourcen aus
Siedlungsabfalldeponien

Michael Kriiger (Karl Toénsmeier Entsorgungswirtschatt GmbH & Co. KG), Bernd Becker
(Abfallentsorgungsbetrieb des Kreises Minden-Liibbecke), Kai Miinnich (TU Braunschweig,
Leichtweil-Institut fiir Wasserbau), Thomas Spengler (TU Braunschweig, Institut fiir Au-
tomobilwirtschaft und Industrielle Produktion), Florian Knappe (Institut fiir Energie- und
Umweltforschung Heidelberg GmbH), Giinter Dehoust (Oko-Institut e.V.)

Projektlaufzeit: 01.08.2012 bis 31.12.2015 Forderkennzeichen: FKZ 033R 090

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt TonsLM

Al Cu Fe Zn Mineralische Baustoffe Kunststoffe/ Energierohstoffe

Im Rahmen des Vorhabens wurde eine ganzheitliche Betrachtung (Recht, Technik, Okono-
mie und Okologie) des Enhanced Landfill Minings (ELEM) mit dem Ziel durchgefiihrt, die
Randbedingungen aufzuzeigen, unter denen ELEM eine Alternative zur gesetzlich geforder-
ten Stilllegung und Nachsorge der Deponie darstellt. ELFM wird als Deponiertickbau mit
besonderem Fokus auf Wertstoffriickgewinnung verstanden [Jones et al. 2013]. Neben der
Riickgewinnung von Wertstoffen (Zielwertstofte siche Tabelle 1) wurden zur Bewertung
Aspekte wie z. B. Aufbereitungsaufwand zur Nutzung der Wertstoffe, Wirkungsgrad bei der
energetischen Verwertung, Einsparungen bei der Stilllegung und Nachsorge, der Gewinn

von Deponievolumen und andere Standortrandbedingungen betrachtet.

Die Ergebnisse des Forschungsvorhabens werden in Form eines Leitfadens verétfentlicht, der

die Entscheidungsfindung — ob ein Riickbau fiir einen spezifischen Standort durchgefiihrt

werden soll — unterstiitzt und hierzu Handlungsempfehlungen gibt [Kriiger et al. 2016].

Im Ergebnis des Projekts ergibt sich unter Beachtung der wesentlichen Randbedingungen

und Sensitivititen, dass

— die Wertstoftriickgewinnung allein nach derzeitigem Stand kein Argument fiir einen De-
ponieriickbau darstellt,

— ein ELFM fiir Deponien in Deutschland, die dem Stand der Technik entsprechen, in der
Regel dann 6konomisch vorteilhaft ist, wenn neues Deponievolumen benétigt wird, die
Kosten der Stilllegung und Nachsorge sehr hoch sind sowie Standortvorteile (z. B. freie

Autbereitungskapazititen, geringe Transportkosten) vorhanden sind,
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— ein ELFM immer dann 6kologisch vorteilhaft ist, wenn der Weiterbetrieb der Deponie
oder die Stilllegungs- und Nachsorgephase mit hohen Methanemissionen verbunden i1st
und wenn dem Aufwand fiir den Riickbau eine relevante Ausbeute an Wertstoffen ge-

gentibersteht.

Grundsitzlich ist eine periodische Priifung ,,ELEM: ja oder nein® fiir alle infrage kommen-

den Standorte empfehlenswert.

Insbesondere in Schwellen- und Entwicklungslindern mit einer mangelhaften Abfallwirt-
schaft und Deponietechnik und dem groBen Flichenbedarf in den Metropolregionen ergibt
sich die Notwendigkeit, sich auf die absehbare Entwicklung eines ELFM umgehend vorzu-

bereiten.

Fiir die im Rahmen des Forschungsvorhabens untersuchte Deponie ,,Pohlsche Heide® im
Entsorgungszentrum des Kreises Minden-Liibbecke ergibt sich eine Empfehlung zum Riick-

bau der Deponie mit einer Verfahrenskombination mittlerer Aufbereitungstiefe.

Folgende Institutionen waren im Verbundvorhaben T6nsLM beteiligt: Karl Tonsmeier Ent-
sorgungswirtschaft GmbH & Co. KG (Konsortialftihrer), der Abfallentsorgungsbetrieb des
Kreises Minden-Liibbecke, TU Braunschweig mit dem Leichtweil3-Institut fiir Wasserbau,
dem Institut fiir Automobilwirtschaft und Industrielle Produktion und dem Institut fiir Sied-
lungswasserwirtschaft, RWTH Aachen mit dem Institut fiir Aufbereitung und Recycling und
dem Lehr- und Forschungsgebiet Technologie der Energierohstofte, TU Clausthal mit dem
Institut fiir Aufbereitung, Deponietechnik und Geomechanik, das Institut fiir Energie- und
Umweltforschung Heidelberg GmbH und das Oko-Institut €.V,

I. EINLEITUNG

Der Begrift Deponiertickbau bezeichnet die vollstindige oder abschnittsweise Wiederauf-
nahme von alten Abfallablagerungen und die erneute Deponierung der Abfille nach einer
moglichen mechanischen, biologischen oder thermischen Behandlung unter Einhaltung ge-
setzlicher Vorgaben bzgl. Arbeits- und Nachbarschaftsschutz. Hierbei werden Gefahrstofte
aussortiert, wirtschaftlich relevante Wertstofffraktionen einer Verwertung zugetithrt und
nicht verwertbare Anteile nach einer Separation an der Stelle des Ausbaus oder auf einer an-
deren Deponie wieder abgelagert. Gemill Deponieverordnung werden nicht ablagerungsti-
hige Fraktionen einer geeigneten Entsorgung zugefiihrt. In Abgrenzung dazu wird bei einer
Deponieumlagerung kein Material aussortiert [Bockreis und Knapp 2011, Brammer et al.
1997, Rettenberger 2002]. Eine umfassende ErschlieBung der unterschiedlichen, abgelager-
ten Abfallstrome zu Wertstoffen und Energie mithilfe von innovativen Technologien unter

stringenter Berticksichtigung von sozialen und dkologischen Kriterien erweitert den Begriff
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Deponiertickbau zu ,,Enhanced Landfill Mining* (ELEM) [Jones et al. 2013]. ELFM bezeichnet

also einen Deponiertickbau mit besonderem Fokus auf die Wertstoffriickgewinnung,.

Die Wiederaufnahme von bereits auf Hausmiilldeponien abgelagerten Abfillen wird welt-
weit seit tiber 60 Jahren betrieben. Dabei wurden in der Vergangenheit vergleichsweise
geringe Stoffstrome gezielt einer Verwertung zugeftihrt; in der Regel sind die wesentlichen
Stoftstréme lediglich auf andere Flichen umgelagert worden. Insgesamt ist in den letzten Jah-
ren weltweit eine stetige Zunahme der Anzahl an DeponiertickbaumaB3nahmen erkennbar.
Ein Landfill Mining unter dem Aspekt der méglichst weitgehenden Riickgewinnung von
Rohstoften ist allerdings bisher nicht durchgefiihrt worden.

Die bisher durchgefiihrten Projekte zeigen, dass der Riickbau von Deponien sowie die
anschlieBende mechanische Materialaufbereitung grundsitzlich machbar ist. Details zur
angewandten Technik fiir die Verfahrensstufen Riickbau, Aufbereitung und Sortierung,
Wertstoftkonfektionierung, Reststoffbehandlung und -entsorgung stehen jedoch nicht in
ausreichend belastbarer Form zur Verfiigung. Insbesondere mangelt es an spezifischen Infor-
mationen iiber die Quantitit und Qualitit der im Deponiekdrper eingebauten Stoffe und der

hieraus erzielbaren Produktqualititen. Dies gilt im Besonderen fiir Metalle und Mineralien.

Beztiglich der Investitionen und Betriebskosten liegen Informationen, wenn tiberhaupt, nur
bruchstiickhaft vor. Bisher sind ganzheitliche Kostenbetrachtungen unter Einbezichung der
Wechselwirkungen u. a. zwischen Aufwendungen fiir das Landfill Mining, den Einsparungen
bei der Stilllegung und Nachsorge sowie des Flichenrecyclings nicht durchgetiihrt worden.
Gleiches gilt fiir die 6kologischen Betrachtungen des Landfill Minings. Dies betriftt insbe-
sondere Fragen zur Ressourceneffizienz aber auch die mégliche Reduktion deponiebiirtiger

Emissionen.

Prinzipiell kann mit einem Deponiertickbau in der Ablagerungs-, in der Stilllegungs- und
in der Nachsorgephase begonnen werden. Je frither mit der Riickbauphase begonnen wird,
desto geringer ist der Umfang der bereits getitigten Ausgaben in Hinblick auf den Deponie-
abschluss. Ein Riickbau wird bei weit fortgeschrittener Nachsorgephase vermutlich kaum
durchgefiihrt werden. AuBere Griinde wie z. B. Flichenrecycling kénnen jedoch trotzdem

fiir einen Riickbau sprechen.

2. VORGEHENSWEISE

Die Vorgehensweise des Forschungsprojektes zur Entwicklung innovativer Verfahren zur Riick-
gewinnung ausgewihlter Ressourcen aus Siedlungsabfalldeponien lehnt sich eng an den Ablauf
eines ELFM an (Bild 1).
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Bild I: Aufbau und Systematik der Arbeit

Um die Entscheidung fiir oder gegen ein ELFM zu unterstiitzen, ist als Ergebnis des Forschungs-

projektes ein Leitfaden (Bereich 3) erstellt worden. Dieser basiert auf den Erkenntnissen, die im

Rahmen des Projektes durch Versuche,

nie und Technik) und Bereich 2 (Identifikation sowie konomische und 6kologische Bewer-

tung von Technologickombinationen)

Simulationen und Berechnungen im Bereich 1 (Depo-

erlangt wurden. Der Leitfaden liefert somit Antworten

auf die im Folgenden dargestellten Fragestellungen:

Bereich 1: Riickbauplanung und Vorbereitung, Umsetzung des Riickbaus,

Vorkonditionierung und Stoffstromtrennung sowie stoffstromspezifische

Behandlung

Riickbauplanung und Vorbereitung

Welche genehmigungsrechtlichen A

nforderungen sind zu etfiillen?

Welches Ressourcenpotenzial bietet die betreffende Deponie?

Umsetzung des Riickbaus

Mit welchen technologischen Konz

Materialentnahme bzw. ein Deponieriickbau und eine erforderliche Aufbereitung

effizient realisierbar?

eptionen/ Verfahren und Aggregaten sind eine
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]

Vorkonditionierung und Stoffstromtrennung
Welche Sekundirrohstoffe konnen bereitgestellt werden, in welchen Mengen,

Qualititen, und welche Produkte kdnnen erzeugt werden?

Behandlung Grobfraktion
Welche Verwertungswege (stofflich oder energetisch) der Stoffstrome aus der

Vorkonditionierung sind darstellbar?

Behandlung Feinfraktion
Welche Sekundirrohstoffe konnen bereitgestellt werden, in welchen Mengen,

Qualititen, und welche Produkte kinnen erzeugt werden?

Bereich 2: Technologiekombinationen sowie 6konomische und

okologische Bewertung

[

‘ 5N

Technologiekombinationen

Welche Technologiekombinationen kénnen sinnvoll konfiguriert werden?

. Okonomische Bewertung

Unter welchen Rahmenbedingungen ist ein ELFM gegeniiber konventionellen Optionen
(bestehende Stilllegungs- und Nachsorgekonzepte) skonomisch gleichwertig oder vorteilhaft?

Okologische Bewertung
Unter welchen Rahmenbedingungen ist ein ELFM gegeniiber konventionellen Optionen
(bestehende Stilllegungs- und Nachsorgekonzepte) dkologisch gleichwertig oder vorteilhaft?

Bereich 3: Leitfaden

[

Zum besseren Verstindnis wird angemerkt, dass die Ergebnisse des Bereichs 1 die Grundlage zur
Auswahl und Auslegung der einzusetzenden Technologien ftir den Bereich 2 bilden. Hier durch-
geftihrte Simulationen ergeben Stoftstrombilanzen, die maBgeblich fir die Ergebnisse der 6kolo-

gischen und 6konomischen Bewertung sind und eine Grobplanung von Anlagen zur Behandlung

Handlungsempfehlungen

Im Ergebnis steht den Entscheidungstrigern ein Instrument zur Verfligung, das unter

Beriicksichtigung der relevanten technischen, dkologischen und skonomischen Randbedingungen

des jeweiligen Deponiestandortes eine Objektivierung der Entscheidungsfindung ermdaglicht.

der Grob- und Feinfraktion erméglichen.
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Es wurden drei Technologieszenarien mit jeweils zwei Ausprigungen festgelegt, die sich
nach geringem (Szenario 1), mittlerem (Szenario 2) und hohem Aufbereitungsaufwand (Sze-
nario 3) unterscheiden. Hierbei muss unbedingt berticksichtigt werden, dass die ersten bei-
den Szenarien mit am Markt etablierten Technologien arbeiten, wihrend im dritten Szenario

noch zusitzlicher Forschungs- und Entwicklungsbedarf besteht.

Diese Vorgehensweise macht deutlich, dass bei einem Interesse an der Durchfithrung eines
ELFM (Bereich 3) eine Planung, Vorbereitung und Umsetzung des Riickbaus sowie eine

geeignete Verfahrensauswahl mit 6konomischer und dkologischer Bewertung erfolgen muss.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Das Ziel der Arbeit wird mit der Vorlage des Leitfadens erreicht [Kriiger et al. 2016].
Damit ein Deponiebetreiber fiir sich entscheiden kann, ob ein ELFM fiir seinen Standort eine
vorteilhafte Alternative gegentiber der bereits jetzt gesetzlich geregelten ,,Deponiestilllegung
mit Nachsorgeverpflichtung® darstellt, ist der rechtliche Status der Deponie zu ermitteln. Es
ist zu priifen, ob eine Gefihrdung tiber die zu erwartenden Nachsorgeverpflichtungen vor-
liegt. Zudem sind die relevanten EinflussgroBen auf die Schutzgiiter und Wirtschaftlichkeit

testzustellen. Hierbei handelt es sich um Betrachtungen fiir den jeweiligen Einzelfall.

Zur konkreten Entscheidungsfindung ist die Einordnung der eigenen Deponie anhand der
Ergebnisse der 6kologischen und 6konomischen Sensitivititsanalysen vorzunehmen. Hier-
tiber soll ersichtlich werden, welche ELFM-Szenarien aus 8kologischer bzw. dkonomischer
Sicht fiir den jeweiligen Fall vorteilhaft sind. Die Basisvariante stellt die exemplarische Ein-

ordnung der Deponie ,,Pohlsche Heide* dar.

Die Grobplanung und Auslegung fiir die drei Technologieszenarien mit jeweils zwei Auspri-
gungen (siche Tabelle 2) fiihrte zur Entwicklung eines Planungsmodells. Das Planungsmo-
dell weist eine Vielzahl von Eingabemdoglichkeiten auf, die standortspezifisch erfolgen. Das
entwickelte Modell ist Grundlage fiir die weitere 6kologische und 6konomische Bewertung
des ELFM.
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Tabelle 2: Ubersicht der Technologieszenarien [Kriiger et al. 2016]

Umsetzung Riickbau v v v v v v

]
c
§- Vorkonditionierung & Variante A Variante Variante C Variante
=1 Stoffstromtrennung D B
Biologische Behandlung v
Wiedereinlagerung v v
Nass-mech. Feinkornaufbereitung v v v v
Verwertung in MVA & v v v v v v
Schlackenaufbereitung
_E Verwertung in EBS-Kraftwerk & v v v v
% Schlackenaufbereitung
% Pyrolyse 7 7 v
G Aufb. zur Erzeugung von Kunststoffen v
SBS-Erzeugung (Zementwerk) v

MVA: Miiliverbrennungsanlage | EBS: Ersatzbrennstoff | SBS: Sekundérbrennstoff

Die Priifung auf Vorteilhaftigkeit soll mit der Okologie beginnen, um zunichst Skologisch
vorteilhafte ELFM-Szenarien zu identifizieren, die anschlieBend 6konomisch eingeordnet
werden kdnnen. AbschlieBend sollte verbal-argumentativ abgewogen werden, welche Alter-

native insgesamt fiir die jeweils betrachtete Deponie am besten ist.

Okologische Bewertung
Eine erste, grobe 6kologische Einordnung kann anhand der Umweltwirkungskategorie Treib-

hauseftekt erfolgen.

Zunichst wird tiber die Gasfassungsrate (GF) und das Alter der Deponie festgelegt, auf welcher
der roten Linien (Bild 2) der Weiterbetrieb der Deponie anzusiedeln wire. Wenn die Deponie
geschlossen und mit einer funktionierenden Deponiegasfassung ausgertistet ist, kann von einer
Fassungsrate von zumindest 65 % ausgegangen werden, entsprechend weniger bei nicht ge-
schlossenen Deponien. Das dabei zugrunde gelegte Deponiegaspotenzial gilt fiir eine Deponie,
die Anfang der 90er Jahre erstmals mit Hausmdill befiillt wurde. Wenn die zu betrachtende De-
ponie jlingeren Alters ist, kann daher ein héherer Wert an freigesetztem Deponiegas angesetzt
werden, was im Ergebnis hier einer geringeren Gasfassungsrate entspricht. Bei groBerem Alter

gilt aufgrund des dann geringeren Deponiegaspotenzials das Umgekehrte.

Die nichste wichtige Kenngréfe in Bezug auf die Treibhausgasemissionen ist die Zusammen-
setzung des Deponats resp. des wertgebenden Anteils (Wertstoffgehalt WSG). Die entschei-
dende GroBe sind die Kunststoffgehalte. Ein WSG ist eher bei ,,hoch® anzusiedeln, wenn die
Kunststoftgehalte tiber 10 Ma.-% liegen, die Metalle im Bereich 1,5 — 4,5 Ma.-% vorliegen
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sowie Holz und Textilien 6 — 18 Ma.-% aufweisen. Ansonsten ist der Gesamtgehalt eher bei

,» WSG niedrig* einzuordnen.

Fiir die 6kologische Bewertung von entscheidender Bedeutung ist weiterhin die Ermittlung
der Energiewirkungsgrade (EW) der Verwertungsanlage, in der die heizwertreiche Fraktion
des Deponats energetisch genutzt wird. ,,EW hoch® stellt mit 22 % beztiglich Strom und 50 %
beziiglich Wirme eine Maximalabschitzung der Wirkungsgrade insbesondere der Miillver-

brennungsanlagen dar.

Sensitivitaten: Treibhauseffekt

15000 -
10000 -+
* - o
5000 4 ==& Basisvarianten
* =——5ens 1: W5G niedrig
f‘ o4 u - . =i Sens 2: WSG hoch
g 1a b * 2 g2 o3 3b #— Sens 3: EW hoch
o
- -5000 - L - ===~ Linear (Referenz Basis GF 65)
Linear (Referenz GF 40 %)
-10000 - Linear (Referenz GF 90 %)
L
-15000 -
-20000

Bild 2: Okologische Bewertung — Ergebnisse aus der Sensitivititsberechnung der Deponie ,,Pohlsche Heide* (Basisvariante)

Aus Lasten der Behandlung und Gutschriften fiir daraus resultierende Substitutionen lisst sich
im Nettoergebnis (Bild 2) festhalten:

Wenn die betrachtete Deponie eine erhdhte unkontrollierte Methanfreisetzung aufweist,
sind durch die Einordnung im Bereich GF 40 % auch schon einfache Riickbauszenarien
gegeniiber dem Weiterbetrieb der Deponie vorteilhaft, wenn diese geringe Kunststoftgehalte
aufweist (WSG niedrig).

Bet geringen Kunststoffgehalten < 10 Ma.-% kann auch schon mit einer zusitzlichen Aufbe-
reitung des Feinkorns ohne weitere Behandlung des Grobkorns (Szenario 2a) eine geringe
Entlastung im Treibhauseftekt erreicht werden. Bei hohen Metallgehalten lohnt sich der
Aufwand fiir eine zusitzliche Metallabscheidung und Pyrolyse deutlich (Szenario 2b). Eine
deutliche Entlastung ergibt sich unabhingig vom Wertstoffgehalt aber nur dann, wenn das
Grobkorn zu EBS und SBS verarbeitet wird, um in EBS-HKWs und Zementwerken behan-
delt werden zu kénnen (Szenario 3b). Wenn der Kunststoffgehalt der Deponie > 10 Ma.-%
betrigt und die anderen Wertstoffgehalte gering sind, gilt dies noch verstirkt und ist dann
mit noch deutlich héheren Entlastungen verbunden. Wohingegen héhere Kunststoftgehalte

bei den einfacheren Varianten eher Lasten bedingen, da den hohen Lasten, die bei der ther-

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



mischen Verwertung von Kunststoffen entstehen, nur geringe Gutschriften zwecks niedriger

Energiewirkungsgrade entgegenstehen.

Wenn eine MVA mit héheren energetischen Wirkungsgraden zur Verfiigung steht, ist mit
allen Szenarien eine deutliche Entlastung verbunden. Als Optimum ist dann ein Aufbe-
reitungsverfahren vom Typ Szenario 2b anzustreben, in welchem eine Aufbereitung des
Feinkorns erfolgt, das Grobkorn aber bis auf die Metallabscheidung nicht weiter behandelt

werden muss.

Die einfacheren Konzepte bestehen den 6kologischen Vergleich mit den Referenzszenarien
nur, wenn die Deponie noch hohe Methanemissionen aufweist. Aber der Bau einer Abde-
ckung darf nicht wegen des Wartens auf Rahmenbedingungen, die ein ELFM wirtschaftlich
attraktiver machen, hinausgezdgert werden. Vielmehr muss in solchen Fillen schnell gepriift
und entschieden werden, welche der beiden Varianten im konkreten Einzelfall die Maflnah-
me der Wahl ist. Aus 6kologischer Sicht kann in so einem Fall durchaus der Zeitfaktor, bis
wann die mallgeblichen Methanemissionen unterbunden werden kénnen, den Hauptaus-

schlag geben.

Okonomische Bewertung
Eine erste, grobe 8konomische Einordnung kann anhand der Parameter Grundstiickspreis

und Volumenwert erfolgen.

Zunichst ist der Frage nachzugehen, welches Nachnutzungskonzept ftir das Deponiegelinde
nach Beendigung des ELFM zur Anwendung kommt. Soll die Fliche zur anderweitigen
Nutzung verkauft oder soll die Deponie bestehen bleiben und das gewonnene Volumen zur
erneuten Deponierung genutzt werden? Im nichsten Schritt ist zu entscheiden, ob fiir das
entsprechende Nachnutzungskonzept mit hohen oder niedrigen Werten gerechnet werden

kann. Dadurch erfolgt die Einordnung in eine der vier Kategorien A — D (Bild 3).

Ist das Ziel nach einem ELFM das gewonnene Volumen zur erneuten
Deponierung zu nutzen oder die gewonnene Flache zu verkaufen?
/\

Volumen Flache
Ist der Wert des Ist der Wert des
riickgewinnbaren Volumens Deponiegrundstiicks eher
eher niedrig oder hoch? niedrig oder hoch?
medng hoch nnedng hoch

6 o© 6

Bild 3: Nachnutzungskonzept von Deponiestandorten: Zuordnung A - D
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Sowohl fiir den Grundstiickspreis als auch fiir den Volumenwert sind hier jeweils ein niedri-

ger und ein hoher Wert angenommen worden.
niedrig: 10 EUR/m?, hoch: 410 EUR/m?
niedrig: 10 EUR/m?, hoch: 40 EUR/m?

Grundstiickspreis:

Volumenwert:
Fiir jede der vier Kategorien A — D sind vier Sensitivititen berechnet worden: ,,Basis®,
,,Brennstoffwert hoch®, , Transportentfernung weit* sowie ,,Deponienachsorge 70 Jahre®.

Die Ausprigungen dieser Sensitivititen kénnen der Tabelle 3 entnommen werden.

Tabelle 3: Parameterauspragung bei der 6konomischen Bewertung eines ELFM

Sensitivitdaten

Parameter ,,Basis* ,,Brennstoff- ,lransportent- : ,,Deponie-

wert hoch* fernung weit“ : nachsorge

70 Jahre*

Behandlungspreis MVA -59,50 EUR/t* | -33 EUR/t* -59,50 EUR/t*  §-59,50 EUR/t*
Behandlungspreis EBS-HKW -47,50 EUR/t* | -25 EUR/t* -47,50 EUR/t* | -47,50 EUR/t*
Transportentfernung zu:
MVA, EBS-HKW I5 km I5 km 50 km I5 km
Pyrolyse;, SBS, Kunststoff- 50 km 50 km 100 km 50 km
aufbereitung
Transportkostensatz 0,2 EUR/t-km 0,2 EUR/t'km 0,2 EUR/t-km 0,2 EUR/t-km
Dauer Nachsorge 30 Jahre 30 Jahre 30 Jahre 70 Jahre

* Ein negativer Wert bedeutet, dass der Deponiebetreiber Geld fiir die Abgabe/Weitergabe des Materials zahlen muss.

Die Sensitivitit ,,Brennstoffwert hoch® geht davon aus, dass der Wert fiir Brennstofte bzw.
Energie allgemein steigt. Daher muss der Deponiebetreiber weniger Geld bezahlen, wenn er
heizwertreiche Fraktionen an eine MVA oder ein EBS-HKW abgibt.

Die Sensitivitit ,, Transportentfernung weit* zeigt auf, welchen Einfluss weite Entfernungen
zu den stoffstromspezifischen Behandlungsanlagen wie MBA, MVA, EBS-HKW oder Py-
rolyse auf die Transportkosten und damit auf die Wirtschaftlichkeit eines ELFM hat.

Die Sensitivitit ,,Deponienachsorge 70 Jahre® betrachtet den Einfluss einer verlingerten
Nachsorgedauer auf die Wirtschaftlichkeit eines ELFM. Anstelle der in der Basisvariante
angenommenen 30 Jahre werden fiir diese Sensitivitit 70 Jahre angenommen, da oftmals
davon auszugehen ist, dass eine Entlassung aus der Nachsorgeverpflichtung nach 30 Jahren

nicht der Regelfall sein wird.
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Bild 4: Okonomische Bewertung: Ergebnisse aus der Sensitivititsberechnung der Deponie ,,Pohlsche Heide*

Im Ergebnis (Bild 4) lisst sich festhalten:

Bei niedrigen Volumen- und Flichenwerten (Kategorie A und C) wird aus 6konomischer
Sicht in der Regel die Deponiestilllegung und -nachsorge einem ELFM vorzuzichen sein.
Sollte dennoch ein Riickbau durchgeftihrt werden, sind eher einfache Szenarien 8konomisch
vorteilhaft. Die Vorteilhaftigkeit einfacher Szenarien gilt ebenfalls fiir hohe Flichenpreise
(D). Mit steigendem Volumenwert (B) gewinnen die aufwendigen Szenarien an Vorteilhaf-
tigkeit, weil hier nahezu das gesamte Deponievolumen gewonnen und vermarktet werden
kann. Im Gegensatz hierzu erfolgt in den Szenarien la und 1b eine Wiedereinlagerung der
Feinkornfraktion, sodass nur ein Teil des Deponievolumens wiedergewonnen werden kann.
Fiir den Volumenwert von 40 EUR/m?® schneidet Szenario 2a in der Basisvariante bereits

genauso gut ab wie Szenario 1a.
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Bei hohem Brennstoffwert schneidet in der Regel Szenario 2a am besten ab, da hier mehr
Brennstofte erzeugt werden als bei den Szenarien 1a und 1b, der technische Aufwand und

damit auch die Kosten aber geringer sind als bei den Szenarien 2b bis 3b.

Es wird deutlich, dass der Brennstoftwert den gréfiten Einfluss auf die 6konomische Vorteil-
haftigkeit von ELFM hat. Demgegentiber fiithrt eine verlingerte Deponienachsorge nur zu

einer geringfligigen Besserstellung gegentiber der Basisvariante.

Beziiglich der Transportentfernung verschlechtern sich insbesondere die aufwendigeren Szena-
rien wegen zusitzlicher Transportwege, da davon ausgegangen wird, dass es weniger spezielle
Behandlungsanlagen wie Pyrolyse oder Ersatzbrennstoffaufbereitungsanlagen gibt als beispiels-

weise Abfallverbrennungsanlagen.

Der Einfluss der Parameter ,,Dauer der Deponienachsorge® und ,, Transportentfernung® ist

in etwa gleichbedeutend.

4. AUSBLICK

Die historische Entwicklung der Abfallwirtschaft in Deutschland und weltweit bringt es mit
sich, dass ein enormes Angebot an potenziellen Riickbauobjekten vorliegt. Das Umwelt-
bundesamt [Umweltbundesamt 2006] hat fiir die Jahre 1960 — 2005 allein in Deutschland
deponierte Siedlungsabfille ohne Bauschutt, Bodenaushub und Straenaufbruch in einer
GréBenordnung von mehr als 1 Mrd. t erfasst. Mocker [Mocker 2009] geht davon aus, dass
seit dem Jahr 1975 weltweit ca. 36 — 45 Mrd. t Abfall abgelagert wurden.

Fiir den Deponiertickbau ist festzustellen, dass bei Gefihrdung des Wohls der Allgemeinheit
bzw. der Schutzgiiter Boden, Wasser und Luft sofortiger Handlungsbedarf besteht. Dann sind

das Ausmal} der Gefihrdung festzustellen und die Sanierungsschritte einzuleiten.

Die Sanierungsschritte sind sowohl aus 6konomischer als auch aus 6kologischer Sicht gegen-
einander abzuwigen. Dies kénnen MafBnahmen der Gefahreneindimmung und Minderung
der Schadstofteintrige seins wie bspw. das UmschlieBen des Deponickdrpers mit einer ver-
tikalen Dichtwand verbunden mit weiteren hydraulischen MaBBnahmen und der Reinigung
der gefassten Wasserstrome oder auch die Umlagerung von Deponat aus einzelnen proble-
matischen Deponieabschnitten. Wird die Handlungsalternative Riickbau des Deponiekdr-

pers gewihlt, sollte dies moglichst in Form eines ELEM erfolgen.
Zur Priifung der Voraussetzungen ist ein rechtlicher Leitfaden mit dem Ministerium ftir Klima-

schutz, Umwelt, Landwirtschaft, Natur- und Verbraucherschutz des Landes Nordrhein-West-

falen zu den zulassungsrechtlichen Anforderungen entwickelt worden [Kriiger et al. 2016].
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Hier wird eine Erginzung oder Erweiterung der rechtlichen Rahmenbedingungen emp-
fohlen. Der 8kologische Gedanke eines ELEM sollte unter den Primissen Naturschutz und
Ressourcenschonung als Alternative zur Nachsorgeverpflichtung im Kreislaufwirtschaftsgesetz
und in der Deponieverordnung verankert werden.

Es kann sowohl aus rechtlicher Sicht, aus bestechenden Dokumentationsverpflichtungen des
Deponiebetreibers als auch aus einer durchzufithrenden Analyse eine Entscheidung ftir oder

gegen ein ELFM getroften werden.

Die Priifung eines ELFM sollte daher in der wiederkehrenden Uberpriifung des Riickstel-
lungsbedarfs fiir die Nachsorgeverpflichtung mit verankert werden. Die Priifung sollte auf

der Basis einer kologischen und 6konomischen Bewertung der Deponie erfolgen.

Dartiber hinaus sollte dartiber nachgedacht werden, den Absatz der aus dem Deponiekdrper
gewonnenen Sekundirrohstofte gezielt zu férdern. Dies kann mit der Notwendigkeit eines
Nachweises verbunden werden, dass die Umsetzung der Mafnahme und die Riickfithrung
der Massen in den Wirtschaftskreislauf 6kologisch (besonders) vorteilhaft sind (z. B. auf der
Basis von Okobilanzen). Die Férderung wire insbesondere dann sinnvoll, wenn der Depo-
nieriickbau so erfolgt, dass keine weiteren Flichen fiir neue Deponien in Anspruch genom-

men werden miissen.

Die Priifung ,,ELFM: ja oder nein‘ wird dann positiv zu entscheiden sein, wenn die
Umsetzung 6kologisch und 6konomisch vorteilhaft ist und wenn die Offentlichkeit

gemeinsam mit der Politik dem jeweiligen Vorhaben zustimmt.

Fiir die Deponie ,,Pohlsche Heide* des Entsorgungszentrums des Kreises Minden-Liibbecke

ergibt sich aus der konomischen und 6kologischen Bewertung folgendes Ergebnis:

— Aufgrund der Daseinsvorsorge hat der offentlich-rechtliche Entsorgungstriger zehn Jahre
Entsorgungssicherheit darzustellen. Im Kontext langwieriger Genehmigungsverfahren fiir
den Neubau von Deponien bzw. Deponieabschnitten ist es sinnvoll, die Volumengewin-
nung durch einen Deponieriickbau gegentiber der Option Stilllegung und Nachsorge vor-
zuzichen. In diesem Fall kénnen die nicht getitigten Investitionen ftir den Deponieneubau
der Volumengewinnung gutgeschrieben werden. Es ist somit davon auszugehen, dass der
Wert fiir Deponievolumen eher hoch ist.

— Zur Beantwortung der Frage, welches ELFM-Szenario angewendet werden soll, erfolgt
ein Abwigen der 6konomischen und 6kologischen Ergebnisse: Aus 6kologischer Sicht ist
mindestens ein mittlerer Aufbereitungsaufwand erforderlich. Aus 8konomischer Sicht ist
geringer Aufbereitungsaufwand vorzuziehen, wobei sich 1a und 2a nur geringfiigig un-
terscheiden. Daher wiirde an die Politik eine Entscheidungsvorlage gerichtet werden, dass

2a zu wihlen ist, da hier das Volumen der gesamten Deponie zuriickgewonnen werden
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kann (da keine Wiederablagerung der Feinkornfraktion erfolgt) und damit eine deutliche
Laufzeitverlingerung der Deponie (Verfiillvolumen) geschaften wird.

— Auf Basis dieser Entscheidung wire nun eine Detailplanung vorzunehmen. Der Kreis
Minden-Liibbecke verfolgt diesen Ansatz weiter.

— Ein erweiterter Forschungsbedarf ergibt sich fiir die Technologieszenarien mit hoherem

Aufbereitungsaufwand (Szenarien 3).

Ansprechpartner

Dr.-Ing. Michael Kriiger Karl Ténsmeier Entsorgungswirtschatt GmbH & Co. KG,

An der Pforte 2, 32457 Porta Westfalica, krueger@toensmeier.de, Tel.: +49 571 9744-203
Dipl.-Ing. Bernd Becker Abfallentsorgungsbetrieb des Kreises Minden-Liibbecke, Portastraie 9,
32423 Minden, bernd.becker@aml-immo.de, Tel.: +49 571 50929-127

Dr.-Ing. Kai Miinnich TU Braunschweig, Leichtweil-Institut fiir Wasserbau, Beethovenstralie 51a,
38106 Braunschweig, k.muennich@tu-bs.de, Tel.: +49 531 391-3962

Veroffentlichungen des Verbundvorhabens

[Bender et al. 2016] Bender, J.; Fricke, K.; Kriiger, M.: Okonomischer Vergleich von konventio-
nellen Stilllegungs- und Nachsorgemanahmen mit dem Deponieriickbau. In: Wiemer, K.; Kern, M.;
Raussen, T. (Hrsg.): Bio- und Sekundirrohstoftverwertung XI, Witzenhausen April 2016

[Bender et al. 2016] Bender, J.; Fricke, K.; Kriiger, M.: Entwicklung eines integrierten Planungs-
modells zur betriebswirtschaftlichen Bewertung von Deponieriickbau-Projekten. In: Erich Schmidt
Verlag GmbH & Co. KG (Hrsg.): Miill und Abfall, Ausgabe 01/2016 Berlin, Januar 2016, S. 4 — 20
(ISSN 0027-2957)

[Bender et al. 2015] Bender, J.; Fricke, K.; Kriiger, M.: Finanzierungsplanung fiir Stilllegungs- und
NachsorgemaBnahmen unter Beriicksichtigung des abgabenrechtlichen Aquivalenzprinzips. In:

K. Wiemer, M. Kern, T. Raussen (Hrsg.): Bio- und Sekundirrohstoffverwertung X, Witzenhausen,
April 2015, (ISBN 3-928673-70-X)

[Bender und Fricke 2015] Bender, J.; Fricke, K.; Kriiger M.: Finanzierungsplanung von Stilllegungs-
und NachsorgemafBnahmen auf Deponien unter Berticksichtigung abgabenrechtlicher Grundsitze.

In: Erich Schmidt Verlag GmbH & Co. KG (Hrsg.): Miill und Abfall, Ausgabe 01/2015 Berlin,

Januar 2015, S. 13 — 21 (ISSN 0027-2957)

[Bender et al. 2015] Bender, J.; Fricke, K.; Kriiger, M.: Finanzierungsplanung fiir Stilllegungs- und
NachsorgemaBnahmen unter Beriicksichtigung des abgabenrechtlichen Aquivalenzprinzips.

In: DAS-IB GmbH (Hrsg.): Tagungsbuch zur Internationalen Bio- und Deponiegas Fachtagung &
Ausstellung, Berlin, 2015 (ISBN 978-3-938775-35-6)

[Breitenstein et al. 2016] Breitenstein, A.; Kieckhifer, K.; Spengler, T. S.: ToénsLM — Riickgewin-
nung von Wertstoffen aus Siedlungsabfall- und Schlackendeponien. In: Thomé-Kozmiensky, K. J.;
Goldmann, D. (Hrsg.): Recycling und Rohstoffe, Band 9, S. 193 — 208; TK-Verlag, Neuruppin

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



[Breitenstein 2015] Breitenstein, B.; Goldmann, D.; Heitmann, B.: NE-Metallriickgewinnung aus
Abfallverbrennungsschlacken unterschiedlicher Herkuntft, Berliner Konferenz Mineralische Neben-
produkte und Abfille, Berlin, 04./05.05.2015. Mineralische Nebenprodukte und Abfille, Band 2,

S. 255 — 270 TK-Verlag, Neuruppin

[Breitenstein und Goldmann 2014] Breitenstein, B.; Goldmann, D.: Riickgewinnung von Wert-
metallen aus beim Deponiertickbau entstehenden Feinkornfraktionen. In: Deponietechnik 2014,
Abfall aktuell Verlag

[Breitenstein 2014 b] Breitenstein, B.: Metal recovery by mechanical processing from fine fractions
with grainsize < 60 mm generated during landfill mining. SUM2014, Second Symposium on Urban
Mining Organized by IWWG

[Breitenstein 2014 c] Breitenstein, B.: Gesamtkonzept zur Ressourcennutzung beim Deponieriick-
bau, 19. Tagung Siedlungsabfallwirtschaft, Magdeburg, 17./18.09.2014. Kreislaufwirtschaft 2.0,

Hrsg.: H. Haase, LOGiSCH.

[Diener et al. 2015] Diener, A.; Kieckhifer, K.; Schmidt, K.; Spengler, T. S.: Abschitzung der
Wirtschaftlichkeit von Landfill-Mining-Projekten. In: Miill und Abfall, Jg. 47, 2015, Nr. 1, S. 4 — 12,
Erich Schmidt Verlag, Berlin

[Diener 2014] Diener, A.: Stoffstrombasierte konomische Bewertung von Landfill-Mining-Kon-
zepten (Vortrag). Herbsttagung der wissenschaftlichen Kommission Nachhaltigkeitsmanagement des
Verbandes der Hochschullehrer fiir Betriebswirtschaft e.V., Ilmenau, 25.09.2014

[Diener et al. 2013] Diener, A.; Kieckhifer, K.; Spengler, T. S.: A Material Flow-based Approach
for the Economic Assessment of Alternative Landfill Mining Concepts. In: Geldermann, J.; Schu-
mann, M. (Hrsg.): First International Conference on Resource Efficiency in Interorganizational
Networks, Georg-August-Universitit Gottingen, 13./14.11.2013, S. 362 — 373, Universititsverlag
Gottingen

[Diener 2013] Diener, A.: Okonomische Bewertung von Konzepten zum Riickbau von Deponien
(Vortrag). 15. Doktorandenworkshop Nordost, Magdeburg, 01.06.2013.

[Diener 2013 b] Diener, A.: Ansitze zur konomischen Bewertung von Konzepten zum Riickbau
von Deponien (Vortrag). Workshop der GOR-Arbeitsgruppe ,,OR im Umweltschutz*, Karlsruhe,
08.03.2013

[Fricke et al. 2014] Fricke, K.; Zeiner, A.; Miinnich, K., Wanka, S.: Altdeponien — Ressourcenpo-
tenziale in Hausmdill-, Schlacken- und Klirschlammdeponien. 47. ESSENER TAGUNG fiir Wasser-
und Abfallwirtschaft. 19.—21.03.2014, Essen

[Fricke et al. 2013] Fricke, K.; Minnich, K.; Wanka, S.; Zeiner, A.; Kriiger, M.; Schulte, B.: Land-
fill Mining — A contribution of waste management to resource conservation. International Conferen-
ce on Solid Waste 2013, Moving Towards Sustainable Resource Management, Hong-Kong (VR C)
[Fricke et al. 2013 b] Fricke, K.; Miinnich, K.; Wanka, S.; Zeiner, A.; Kriiger, M.; Schulte, B.:
Landfill Mining — ein Beitrag der Abfallwirtschaft zur Ressourcensicherung. In: Miill und Abfall 11,
Erich Schmidt Verlag, Berlin

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Urban Mining* TonsLM

267



268

[Fiilling 2014] Fiilling, K.: Entwicklung biologischer und physikalisch-chemischer Verfahren zur
Riickgewinnung ausgewihlter Ressourcen aus Siedlungsabfall- und Schlackedeponien (Vortrag).
IFAT 2014, Miinchen, 06.05.2014

[Goldmann et al. 2015] Goldmann, D.; Breitenstein, B.; Duwe, C.; Elwert, T.: ,,Abfallstréme und
deren Vorbehandlung zur Erzeugung von Mineralikfraktionen, die fiir den Baubereich zur Verfligung
stchen kénnten®, 19. Internationale Baustofttagung IBAUSIL, Weimar 2015, Tagungsbericht Band 1,
S. 1/57 — 1/75, F.A.Finger Institut f. Baustoffe, Weimar

[Knappe et al. 2013] Knappe, F.; Theis, S.; Reinhardt, J.: Landfill Mining aus kologischer und 6kono-
mischer Sicht. In: Wiemer, K.; Kern, M.; Raussen, T. (Hrsg.): Bio- und Sekundirrohstoffverwertung
VIII — stofflich — energetisch. In: Tagungsband zum 25. Kasseler Abfall-und Bioenergieforum,

S. 407tt., Kassel, 2013-ISBN:3-928673-64-5

[Maul und Pretz 2016] Maul, A.; Pretz, Th.: Landfill Mining from the processing perspective.
Third International Academic Symposium on Enhanced Landfill Mining, ELEMIII, Lissabon,
Portugal, 08.—10.02.2016

[Maul und Pretz 2015b] Maul, A.; Pretz, Th.: Seperation and Sorting of Landfilled material.
International Conference: “MSW: management systems and technical solutions”, WasteTech-2015,
Moskau, Russische Foderation, 27.05.2015

[Maul und Pretz 2015c] Maul, A.; Pretz, Th.: Unlocking hidden treasures: ELFM in Germany.
International Conference: From Waste Management to Resource Recovery, Perm, Russische Fode-
ration, 02.12.2015

[Maul 2015a] Maul, A.: Distribution of Metal Content in Drill Cores of MSW Landfills. In: Rese-
arch Report 2014, S. 26 — 30, Shaker Verlag, Aachen, 2015

[Maul et al. 2014b] Maul, A.; Feil, A.; Pretz, Th.: Pre-conditioning of old-landfilled material for
further upscale processes. Second Symposium of Urban Mining (SUM), Bergamo, Italien, 20.05.2014
[Maul und Pretz 2014a] Maul, A.; Pretz, Th.: Technisches Potenzial moderner Sortiertechnik fiir
riickgebautes Deponiematerial. Berliner Rohstoff- und Recyclingkonferenz, Berlin, 25.03.2014
[Miinnich et al. 2016] Miinnich, K.; Wanka, S.; Fricke, K.: Deponieriickbau: Potenziale fiir neue
Deponicekapazititen. Miill und Abfall, H. 1, S. 29 — 35. Erich Schmidt Verlag

[Miinnich et al. 2015] Miinnich, K.; Wanka, S.; Fricke, K.: Neue Deponiekapazititen durch Depo-
nieriickbau? 27. Kasseler Abfall- und Bioenergieforum. 28.—30.04.2015, Kassel

[Miinnich et al. 2015] Miinnich, K.; Wanka, S.; Zeiner, A.; Fricke, K. : Landfill mining — recovery
and re-use of the fine material. Proceedings Sardinia 2015, Fifteenth International Waste Management
and Landfill Symposium S. Margherita di Pula, Cagliari, Italy, 05.— 09.10.2015. CISA Publisher, Italy
[Miinnich et al. 2014] Minnich, K.; Fricke, K.; Wanka, S.; Zeiner, A.: BMBF-Vorhaben ,,Depo-
nieriickbau*: Ziele, erste Ergebnisse und geplantes Vorgehen. In: Hamburger Berichte 40 Abfallres-
sourcenwirtschaft, Technische Universitit Hamburg, Stegmann/R ettenberger/Kuchta/Fricke/Heyer
(Hrsg.): Deponietechnik 2014, Verlag Abfall aktuell, ISBN 978-3-981 5546-1-8

[Miinnich et al. 2013] Miinnich, K.; Fricke, K.; Wanka, K.; Zeiner, A.: Landfill mining —

a contribution to conservation of natural resources? SARDINIA 2013, Fourteenth International

Waste Management and Landfill Symposium, Cagliari, Italien

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



[Quicker und Rotheut 2015a] Quicker, P.; Rotheut, M.: Thermisches Recycling beim Landfill
Mining. TONSLM Abschlusssymposium, Hille, 26.11.2015

[Quicker und Rotheut 2015b] Quicker, P.; Rotheut, M.: Fuel Recovery from Landfill Mining.
Treften der ISWA Arbeitsgruppe zur Energiegewinnung, Wien, 16.—17.04.2015

[Quicker und Rotheut 2015c] Quicker, P.; Rotheut, M.: Thermisches Recycling beim Landfill
Mining. In: Berliner Abfallwirtschafts- und Energickonferenz, Berlin, 26.—27.01.2015

[Quicker und Rotheut 2015d] Quicker, P.; Rotheut, M.: Thermisches Recycling beim Landfill
Mining. In: Energie aus Abfall, Band 12, K. J. Thomé-Kozmiensky, Michael Beckmann (Hrsg.),
TK Verlag Karl Thomé-Kozmiensky, Neuruppin 2015, S. 567 — 585

[Quicker und Rotheut 2014] Quicker, P.; Rotheut, M.: Erzeugung und thermische Verwertung
von Ersatzbrennstoffen aus Altdeponat. 26. VDI Konferenz Thermische Abfallbehandlung in Wiirz-
burg, 13.—14.11.2014

[Rotheut et al. 2015] Rotheut, M.; Horst, T.; Quicker, P.: Thermomechanical Treatment

of Metal Composite Fractions. In: Chemie Ingenieur Technik, 87 Jg., Nr. 11, Weinheim, 2015,

S. 1504 — 1513

[Wanka et al. 2016] Wanka, S.; Miinnich, K.; Fricke, K; Kriiger, M.: Ergebnisse des BMBF-Verb-
undvorhabens ,, TénsLM — Riickgewinnung von Ressourcen aus Siedlungsabfalldeponien®.

In: Wiemer, K.; Kern, M.; Raussen, T. (Hrsg.): Bio- und Sekundirrohstoftverwertung XI,
Witzenhausen, April 2016

[Wanka et al. 2016] Wanka, S.; Miinnich, K.; Zeiner, A.; Fricke, K.: Nassmechanische Aufberei-
tung von Feinmaterial. Miill und Abfall, H. 1, S. 21 — 28, Erich Schmidt Verlag

[Wanka et al. 2016] Wanka, S.; Miinnich, K.; Fricke, K.: BMBF-Vorhaben ,,Deponieriickbau*:
Zicle, Ergebnisse, Wirtschaftlichkeit. In: Stegmann; Rettenberger; Bidlingmaier; Bilitweski; Fricke
(Hrsg.): Deponietechnik 2016, Hamburger Berichte 44, TU Hamburg-Harburg

[Wanka et al. 2015] Wanka, S.; Miinnich, K.; Fricke, K.: Landfill Mining — Nassmechanische
Autbereitung von Feinmaterial. 5. Wissenschaftskongress ,,Abfall- und Ressourcenwirtschaft® der
DGAW e¢.V., Innsbruck, Osterreich, 19.— 20.03.2015

[Wanka et al. 2014] Wanka, S.; Miinnich, K.; Fricke, K.: Landfill Mining — Nassmechanische Auf-
bereitung von Feinmaterial. 6. Praxistagung Deponie 2014, Waste Consult International.
10.—11.12.2014, Hannover

[Zeiner et al. 2014] Zeiner A.; Miinnich, K.; Wanka, S.; Fricke, K.: Mining of MSW landfills:
reduction of masses to be landfilled by treatment of the fine fraction. Proceedings SUM 2014, Second

Symposium on Urban Mining, Bergamo, Italy, 19.—21.05.2014

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Urban Mining* TonsLM

269



270

Quellen

[Bockreis und Knapp 2011] Bockreis, A.; Knapp, J.: Landfill Mining — Deponien als R ohstoft-
quelle. In: Osterreichische Wasser- und Abfallwirtschaft 63 (3 —4), S. 70 — 75, 2011

[Brammer et al. 1997] Brammer, F.; Bahadir, M.; Collins, H.-J.; Hanert, H.; Koch, E.: Riickbau
von Siedlungsabfalldeponien. Vieweg+Teubner Verlag, 1997

[Jones et al. 2013] Jones, P. T.; Geysen, D.; Tielemans, Y; van Passel, S.; Pontikes, Y.; Blanpain, B.;
Quaghebeur, M.; Hoekstra, N.: Enhanced Landfill Mining in view of multiple resource recovery:

a critical review. Journal of Cleaner Produktion 55 (2013), S. 45 — 55

[Mocker 2009] Mocker, M.: Urban Mining — Rohstofte der Zukunft. Miill und Abfall 2009,

Bd. Heft 10, Erich Schmidt Verlag, Berlin

[Rettenberger 2002] Rettenberger, G.: Deponieriickbau als Alternative zur Sanierung? In:
Stegmann/R ettenberger/Bidlingmaier/Ehrig (Hrsg.): Deponietechnik 2002, Hamburger Berichte 18,
S. 369 — 380. Verlag Abfall aktuell

[Umweltbundesamt 2006] Umweltbundesamt (2006): Abfallautkommen und Abfallentsorgung in
Deutschland 1996 bis 2004

[Kriiger et al. 2016] Kriiger, M.; Becker, B.; Miinnich, K.; Fricke, K. (Hrsg.): Leitfaden zum
Enhanced Landfill Mining, Porta Westfalica (In Verdffentlichung)

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



18. VeMR ec — Verlustminimiertes Metallrecycling aus
Miillverbrennungsaschen durch sensorgestiitzte Sortierung

Thomas Pretz, David Riilmann (RWTH Aachen, Institut fiir Aufbereitung und Recycling)

Projektlaufzeit: 01.05.2012 bis 30.04.2015 Forderkennzeichen: 033R 081

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r3*-Projekt VeMRec

Ag Al Cu Zn Platingruppenmetalle

In Deutschland fallen bei der Verbrennung von Hausmiill und hausmillihnlichen Ge-
werbeabfillen als Reststoft ca. 4,8 Mio. t/a Miillverbrennungsrostasche (MV-Rostasche)
an [Wiemer et al. 2011]. MV-Rostasche besteht zu 85—-90 Ma.-% aus Mineralik und zu
ca. 1 =5 Ma.-% aus unverbrannten Materialien. Ferner sind ca. 7 — 10 Ma.-% Metalle enthal-
ten [Gillner 2011].

Im Fokus des Projekts ,,Verlustminimiertes Metallrecycling aus Miillverbrennungsaschen durch
sensorgestiitzte Sortierung — VeMRec* standen die in der MV-Rostasche enthaltenen Nichtei-
sen(NE)-Konzentrate mit einem Massenanteil von 1—-3 Ma.-%. In Deutschland betrigt das
durchschnittliche Wertstoftausbringen an NE-Metallen aus MV-R ostaschen weniger als 30 Ma.-%
[Heinrichs 2012]. Insbesondere in den feinkdrnigen Fraktionen (< 10 mm) besteht ein grofBes
und hiufig ungenutztes Potenzial zur Riickgewinnung von NE-Metallen [Gillner 2011].

Die wesentlichen Ziele des VeMRec-Projekts waren die Optimierung der bestehen-
den MV-Rostaschenaufbereitungsanlage, um eine optimale Wertstoftriickgewinnung der
NE-Metalle zu erreichen. Dartiber hinaus wurde die trockenmechanische Aufbereitung der
NE-Metallkonzentrate durch eine Verfahrenskombination aus selektiver Zerkleinerung, Sieb-
klassierung und sensorgestiitzter Sortierung aufgebaut und erforscht. Daftir wurde im Rahmen
des Projekts eine grofitechnische Pilotanlage errichtet mit dem Fokus auf eine zielgerechte
metallurgische Verwertbarkeit der erzeugten Sortierprodukte ,,Leichtgut™ und ,,Schwergut®.
Durch die Partner im Konsortium wurden aufbereitungstechnische und metallurgische Kom-
petenzen liber die gesamte Prozesskette von NE-Metallen aus Rostaschen abgedeckt:

— Mineralstoft-Aufbereitung und -Verwertung GmbH (MAV)

— Steinert Elektromagnetbau GmbH

— Hydro Aluminium Rolled Products GmbH

— Umicore AG & Co. KG

— pbo Ingenieurgesellschatt mbH

— Institut und Lehrstuhl fiir Metallurgische Prozesstechnik und Metallrecycling (IME)

— Institut fiir Autbereitung und Recycling (I.A.R.) der RWTH Aachen
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Die Schmelzanalysen zeigten eine Anreicherung an Aluminium im Leichtgut mit Verunrei-
nigungen durch Silicium, Kupfer, Eisen und Zink. Im Schwergut konnten v. a. Kupfer, Zink
bzw. deren Legierungen (Messing) und in geringen Konzentrationsbereichen Edelmetalle
nachgewiesen werden. Aufgrund der angestrebten hohen Reinheit des Leichtguts fanden

sich im Schwergut auch Fehleintrige durch Aluminium oder Edelstihle.

I. EINLEITUNG

Die Riickgewinnung von NE-Metallen aus MV-Rostaschen stellt seit mehr als 20 Jahren
den Standard bei der mechanischen Aufbereitung dar. Zunichst lag der Schwerpunkt der
NE-Metallseparation in einer Verbesserung der bautechnischen Eigenschaften des minera-
lischen Hauptbestandteils von Rostaschen, wobeil insbesondere eine Reduzierung des fiir
bauliche Anwendungen problematischen Aluminiumgehalts im Vordergrund stand. Ver-
inderungen im Rohstoffmarkt haben Mitte der ersten Dekade 2000 zu einer Verschie-
bung der Priorititen bei der Rostaschenaufbereitung gefiihrt. Je schwieriger eine Verwer-
tung aufbereiteter Rostaschen in Deutschland wurde, umso wichtiger wurde der Erlés der
ca. 1 — 3 % enthaltenen NE-Metalle. Entsprechend wurden vorhandene technische Anlagen
aufgertistet, um nicht nur die mit geringem Aufwand sortierbaren gréberen NE-Metall-Par-
tikel, sondern auch die feineren PartikelgréBen sortieren zu kénnen. Lag 2008 das mittlere
NE-Metall-Ausbringen noch bei etwa 20 %, so ist inzwischen von einem Ausbringen auf
dem Niveau von ca. 70 % auszugehen. [Heinrichs et al. 2012].

Da das physikalische Merkmal zur Sortierung von NE-Metallen aus Rostaschen die Leitfi-
higkeit ist und dieses Merkmal mittels Wirbelstromscheidern erschlossen wird, sind Kon-
zentrate stets Mischungen aller im Abfallgemisch vorkommenden NE-Metalle. Fiir deren
Verwertung miissen die beiden metallurgischen Routen ,,Aluminium‘ und ,,Kupfer® be-
dient werden, was eine Konditionierung der NE-Metallgemische voraussetzt. Aluminium,
das als Fehlaustrag in ein ,,Schwergut® in die Kupfermetallurgie gelangt, erfihrt dort keine
Verwertung und entsprechend keine Vergiitung. Dagegen sind in die Aluminiumschmel-
ze fehleingetragene Schwermetalle metallurgisch nicht zu separieren, sie verhindern damit
letztlich eine hochwertige Verwertung und lenken den metallischen Stoffstrom in Richtung
geringwertiger Anwendungen als Reduktionsmittel.

Der konventionelle Prozess zur Separation von ,,leichten* und ,,schweren NE-Metallen basiert
auf einer Dichtetrennung im ,,schweren® flissigen Medium. Moderne Verfahren zur Sorten-
trennung zielen auf eine Analyse einzelner Partikel durch sensorische Verfahren ab. Fiir die Sor-
tentrennung unterschiedlicher Metalle stehen Réntgensortierer zur Verfligung. Im Vorhaben
VeMRec sollte im technischen Malstab tiberpriift werden, mit welcher Art von Vorkonditio-
nierung und welcher Effizienz eine gezielte Bereitstellung von metallischen Sekundirrohstoften
aus Rostaschen sowohl an die Aluminium- als auch an die Kupferindustrie moglich ist.

Dieser Beitrag basiert auf einer Verédffentlichung des Erstautors anlisslich der Berliner Kon-
terenz zu Mineralischen Nebenprodukten und Abfillen vom Mai 2015 [Pretz et al. 2015a].
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2. VORGEHENSWEISE

Materialgenese und -charakterisierung

Die Herkunft von NE-Metallen aus Rostaschen wird durch eine Prozesskette nach Bild
1 beschrieben. Die Eingangsmaterialien in diese Prozesskette sind Abfille zur Beseitigung
ebenso wie Abfille zur Verwertung, die in Miillverbrennungsanlagen angenommen wer-
den. Im Fall von Nordrhein-Westfalen, aus dessen Verbrennungsanlagen die NE-Metall-
konzentrate dieser Untersuchung stammten, werden die MVA im Mittel zu etwa 50 % mit
kommunalem Restabfall (Hausmiill, AVV 20 03 01) und zu ca. 50 % mit Abfillen anderer
Herkunft beschickt. Im Bundesdurchschnitt liegt nach Angaben der PROGNOS AG der
Anteil kommunaler Abfille bei etwa 64 %.

Restabfall zur Nasser .

Beseitigung/ Verbreuumugs- M= Rostaschen- Lagerung - Aufbereitung NE-Metallgemisch

v anlage Rostasche Rostasche ’/
erwertung austrag

Bild I: Prozesskette bis zum NE-Metallgemisch (eigene Darstellung)

Abhingig von der Abfallherkunft finden sich im Eingangsgemisch Stoffe mit NE-Metallge-
halten, die im Prozessverlauf mehr oder weniger aufgeschlossen und freigelegt werden. Eine
Vorstellung von der Art von NE-Metallen vermittelt Bild 2. Die Daten wurden im Zusam-
menhang mit dem Eco Innovation Projekt SATURN 1in zahlreichen Untersuchungen an
Konzentraten von Wirbelstromscheidern in mechanisch-biologischen Abfallautbereitungs-
anlagen (MBA) erhoben. Sie zeigen einerseits eine deutliche Dominanz von Aluminium,
andererseits aber auch eine erhebliche Streuung der Analysenwerte sowohl fiir die leichten
als auch die schweren NE-Metalle [Wens et al. 2012].

70%

60%
50% ‘|’ Max
L 1 75 Quantil
'E ’ Ll Median
5
5 30% 25 Quantil
Z ] | .
= 20%
10% ER I | ES!
0% . T :t:s T ‘_‘i T ) ” T » I lﬁ 1 .u
) o
E = s * =
< =

Bild 2: Zusammensetzung von NE-Metallkonzentraten der Wirbelstromscheidung aus Restabfillen [Wens et al. 2012]
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Die Prozesskette selbst nimmt erheblichen Einfluss auf die Giite der NE-Metalle. Neben
einer Reinigung von organischen Verbundmaterialien im thermischen Prozess erfahren
Partikel mit einem Schmelzpunkt unterhalb der Verbrennungstemperatur eine Zustandsin-
derung, die bei der Wiedererstarrung mit erneuter Kontamination durch benachbarte mi-
neralische Partikel verbunden ist. Nach [Zeltner 2010] schmelzen im thermischen Prozess
einer MVA Aluminium zum groBten Teil, Kupfer und Messing dagegen nur teilweise auf.
Bei hohen Oberflichenspannungen und schlechter Benetzung der Partikeloberflichen bil-
den sich oft kugelige Schmelzprodukte. GroBere Aluminiumteile schmelzen dagegen hiufig
zu unregelmiBig geformten, knollenartigen Gebilden [Zeltner 2010].

Der heute iibliche Austrag der Verbrennungsriickstinde tiber ein Wasserbad ist nicht nur
mit einer KorngréBenminderung aufgrund der schnellen Temperaturabsenkung verkniipft,
sondern fiihrt auch zu einer Beladung der Partikeloberflichen mit den im Wasserbad ent-
haltenen Feststoftpartikeln.

Die anschlieBende Lagerung unter exothermen R eaktionsbedingungen senkt einerseits den
Wassergehalt der Rostasche, 16st aber andererseits auch oberflichliche Oxidationsprozesse
insbesondere an den Aluminiumpartikeln sowie eine Karbonatisierung einiger Mineral-
komponenten aus.

In dem mechanischen Aufbereitungsprozess zur Sortierung der NE-Metalle unterliegen die
Partikel selbst in Prozessen ohne Zerkleinerungsstufe einer mechanischen Oberflichenbean-
spruchung sowie erneuter oberflichlicher mineralischer Verschmutzung aufgrund des sehr
hohen Feinstkornanteils von ca. 20 — 25 % < 3 mm in der Rostasche.

Das Ergebnis der Beeinflussung durch die Prozesskette zeigt sich in den folgenden Bildern 3
bis 5. Bild 3 stellt zunichst NE-Metalle aus Restabfall vor der Behandlung dar, die im Projekt
,,Energieettiziente Abluftbehandlung (EnAB)“ dokumentiert wurden. Die Bilder 4 und 5
zeigen die typische Ausprigung von NE-Metallen nach Durchlaufen der Prozesskette nach
Bild 1. Weder die urspriingliche Form oder Artikeleigenschaft noch die metalltypische Farbe

ist nach Durchlaufen der Prozesskette zu identifizieren.

Bild 3: NE-Metalle aus Restabfillen (Foto: Coskun)
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Bild 5: NE-Metalle ,,fein* aus Rostaschen (Foto: RiiBmann)

Aufbau der VeMRec-Pilotanlage

Die Zielsetzung des Aufbereitungsschrittes nach dem initialen Zugriff aut NE-Metalle in der
Rostaschenaufbereitung liegt in einer verlustminimierten Konditionierung fiir das eigentli-
che metallurgische Recycling. Die Minimierung von Verlusten steht sowohl unter Ressour-
cengesichtspunkten als auch unter konomischen Aspekten im Vordergrund. Ressourcen-
verluste entstchen bei der Konditionierung sowohl durch den Eintrag von Leichtmetallen in
die Kupferroute als auch von Edelstihlen, fiir deren Riickgewinnung die genutzten metal-
lurgischen Prozesse nicht geeignet sind. Unter 8konomischen Gesichtspunkten ist zudem die
Qualitit der Metallmischungen von Belang, die maBigeblichen Einfluss auf die Zielprodukte
der Aluminiummetallurgie haben [Gisbertz 2014].

Die sortenreine Konditionierung der NE-Metallgemische in eine leichte und eine schwere
Metallfraktion wurde im VeMRec-Projekt durch einen kombinierten Konditionierungs-

und Sortierschritt im technischen MaBstab nach Bild 6 vorgenommen.
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Bild 6: VeMRec-Pilotanlage zur trockenmechanischen Metallseparation [Gisbertz et al. 2014A]

Die Pilotanlage (Bild 6) umfasste die Prozessschritte Dosierung (A), Prallbeanspruchung (B),
zweistufige Siebklassierung (C1/C2) und sensorgestiitzte Sortentrennung (D).

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Unter Konditionierung ist in der VeMRec-Pilotanlage eine Reinigung der Partikel von
oberflichig aufliegenden mineralischen Verunreinigungen sowie eine anschlieBende, eng
gestufte Klassierung zu verstehen, wobei letztere die Grenzen der sensorgestiitzten Einzel-
korn-Sortiertechnik berticksichtigen muss. Die Reinigung erfolgt durch eine prallende Be-
anspruchung mit einer Beanspruchungsgeschwindigkeit von > 30 m/s. Prallbeanspruchung
16st Verbunde gezielt an den Grenzflichen zwischen den Verbundkomponenten.

Der Prallzerkleinerung wurde gegentiber einer schlagenden Beanspruchung Vorrang einge-
riumt, da bei letzterer Methode der Abtrag von Metallen aus den Kornoberflichen signi-
fikant hoher ausfillt als im Fall der reinen Prallbeanspruchung. Die Reinigungswirkung ist
zwar sicht- und messbar hoher, allerdings werden groflere Metallverluste in das vorwiegend
mineralische Feinkorn (hier < 3 mm) eingetragen [Gisbertz et al. 2014A]. Die Wirkung der
mechanischen Oberflichenreinigung als kombinierter Zerkleinerungs- und Klassierprozess
wird in Bild 7 deutlich.
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Vor
Prallmiihle

Nach
Prallmiihle

Bild 7: NE-Metallpartikel mit oberflachlichen Mineralverschmutzungen (links) und nach mechanischer Reinigung in

einer Prallmiihle (rechts) (Foto: RiiBmann)

Bild 7 zeigt auf der rechten Seite den Reinigungserfolg ebenso wie die technische Grenze.
So sind insbesondere Schmelzeinschliisse im Leichtmetall nicht mehr zu trennen. Gleichzei-
tig weisen die Partikel teilweise eine Oberflichentextur auf, die eine mechanische Reinigung
an Prallflichen unmdglich macht. Eine bessere Wirkung wiire nur mit héherem Energieein-
trag zu erzielen, der wiederum zu einer deutlichen Verkugelung der Oberfliche bei gleich-
zeitigem NE-Materialabtrag fiihrt.

Die fiir eine Sortentrennung nutzbare Oberflicheneigenschaft ,,Farbe® ist in Bild 7 (rechts)
cbenfalls zu erkennen. Sortieruntersuchungen zeigten gute Erfolge bei einer Separation
von Kupfer und Messing, jedoch keine brauchbaren Ergebnisse fiir eine Sortentrennung
der ,,grauen® Partikel nach leichten (Aluminium) und schweren Metallen (Zink), sodass das
Verfahren nur fiir eine vorsortierte Schwerfraktion in Betracht zu ziehen ist [Wens 2015].
Alternativ zur tiblichen nassmechanischen Dichtesortierung wurde im VeMR ec-Projekt die
aus anderen Bereichen der Metallsortierung bereits bekannte R dntgen-Transmissions-Sor-
tiertechnologie der Firma Steinert GmbH eingesetzt. Der Sortierer ist fiir ein Kérnungsband
von 10 — 40 mm ausgelegt. Daher wurde eine Konditionierung mit den Schritten Prallbean-
spruchung (B), Siebklassierung 3 mm (C1) und Siebklassierung 10 mm (C2) durchgefiihrt.
Das Feinstgut < 3 mm wurde verworfen, die Fraktion 3 — 10 mm in separaten Untersuchun-
gen mittels eines Prototyps aufbereitet. Da die leichten Partikel nach Bild 2 den gréBeren
Massenanteil im NE-Metallgemisch aufweisen, wurde der kleinere Massenanteil, hier das
Schwergut, aus dem Gemisch separiert. Als Ziel galt es dabei, neben maximalem Schwerme-
tallausbringen den Verlust an leichten NE-Metallen in die Schwerfraktion zu minimieren. Im
Verlauf der Untersuchungen stellte sich ein stabiles Massenverhiltnis von Leicht- zu Schwer-
gut von 7:3 ein. Das Ziel Verlustminimierung wurde mit einem Wertstoffausbringen fiir das
Aluminium in das Leichtgut von im Mittel 90 % weitgehend unter Wahrung qualitativer
Anspriiche der Metallurgie erreicht [Gisbertz et al. 2014a].

Das erzeugte Leichtgut wurde mit einer Schmelzausbeute von ca. 83 % und Aluminiumge-

halten von > 90 % bemustert. Im Vergleich zu den bei Refining-Prozessen iiblicherweise
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eingesetzten Altschrotten, bei denen Schmelzausbeuten zwischen 75 und 85 % erreicht
werden, ist das sensortechnisch erzeugte Leichtgut damit als ofengingig einzuschitzen. Der
Siliciumgehalt lag bei 2 * 0,3 %, der Kupfergehalt bei ca. 3%. Zink wurde mit ca. 2%
identifiziert, Eisen lag im Mittel mit 0,7 % vor. Technologisch kritisch wurde ein mittle-
rer Bleigehalt von ca. 0,1 % aufgrund der geringen Verdampfungstemperatur beurteilt. Auf
fehlausgetragene Partikel war insbesondere der Eisengehalt (Edelstihle) und der Kupfergehalt
zurtickzufithren, was nur durch eine zusitzliche Reinigungsstufe mit zwangsliufig verkntipf-
ten zusitzlichen Ausbringungsverlusten zu dndern wire. Die qualitative Beurteilung ergab,
dass eine Verwertung fiir die Herstellung von Standardgusslegierungen als Gattierungsanteil
fiir Sekundirschmelzen grundsitzlich moglich wire, da alle enthaltenen Legierungselemente
darin zulissig sind [Gisbertz et al. 2015a].

Das Schwergut enthielt als Hauptelement Kupfer mit 65 * 10 %, das zu ca. 20 % aus Kupfer
und zu 80 % aus Messing stammt. Ein Fehlaustrag an Aluminium ist systembedingt unver-
meidbar, sodass im Mittel 25 + 5% Aluminium im Schwergut zu finden waren, was einem
Fehlausbringen von ca. 10 % entspricht. Als Begleitelemente traten immer Eisen und die
typischen Legierungselemente von Edelstihlen auf. Diese Eintrige sind auf Partikel > 20 mm
zuriickzufiihren und legen nahe, in die Autbereitungsprozesse zusitzliche Sortierschritte fiir
Edelstihle zu integrieren. Zinn wurde mit ca. 0,5 %, Silber mit ca. 0,1 % und in den meisten
Schmelzproben Gold in ppm-Gehalten analysiert. Bei diesen Angaben fehlt das Element
Zink, das im Vakuumofen in einem ersten Prozessschritt bereits mit sehr hohem Ausbringen
separiert wurde [Gisbertz et al. 2015a].

Die Daten der in der Pilotanlage VeMRec durchgefithrten Untersuchungen bildeten die
Grundlage fiir ein Aufbereitungsmodell, das von Worring dokumentiert worden ist. Es bietet
auf rechnerischer Basis die Mglichkeit, Variationen in der Parametrierung ebenso wie die
Erginzung um einzelne Prozessschritte zu simulieren und auf diesem Weg abschépfbare Po-
tenziale bis in den Grenzbereich zu ermitteln. Dabei zeigte sich insbesondere die Bedeutung
der Konditionierung vor der eigentlichen sensorgestiitzten Sortentrennung, die wesentlich

tiir die Ausbringungsverluste verantwortlich ist [Worring 2014].

4. AUSBLICK

Mit dem Forschungs- und Entwicklungsprojekt VeMR ec 1st im Maf3stab von ca. 5.000 kg/h
die trockenmechanische Sortierung von NE-Metallkonzentraten aus der Rostaschen-Autbe-
reitung erprobt worden. Insbesondere konnte die Eignung der sensorgestiitzten Sortierung
fiir die Trennung leichter von schweren NE-Metallen im KorngréBenbereich > 10 mm
erprobt werden. Die Ergebnisse belegen die grundsitzliche technische Machbarkeit einer
verlustminimierten Metallsortierung. Gleichzeitig werden allerdings technologische Grenzen
aufgezeigt, die sowohl dem Prozess als auch den spezifischen Materialeigenschaften wie der
Form, der Zusammensetzung oder der Beeintrichtigung aufgrund der vorlaufenden Prozess-

kette geschuldet sind.
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Vor dem Hintergrund vergleichsweise kleiner Mengenbeitrige zum Recycling, die von
NE-Metallen aus Rostaschen bereitgestellt werden kénnen (1-stelliger Prozentbereich),
kommen separate metallurgische Routen fiir diese Ressource nicht in Betracht. Da in der
Metallurgie jeweils Mischungen aus mehreren Qualititen chargiert werden, findet sich aus-
reichende Nachfrage nach den heute verfiigbaren Qualititen. In der Verbindung von einer
stets limitierten Giite von Sortierprodukten mit dem Mengenbeitrag zum Gesamtaufkom-
men aus sekundiren Quellen ist zumindest mittelfristig keine flichendeckende Umsetzung

der hier erprobten Technologie zu erwarten.
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoff

Zielwertstoff im r*-Projekt ZwiPhos

P

Kernziel des Projektes ZwiPhos war die Entwicklung eines Konzeptes flir die Langzeitla-
gerung von Klirschlammaschen aus Monoverbrennungsanlagen zur Sicherung der Phos-
phorressourcen. Bei steigenden Phosphorpreisen kénnen die gelagerten Klirschlammaschen
zukiinftig als Rohstoftquelle fiir den Zielwertstoff Phosphor (P) dienen, wenn dieser daraus

zurtickgewonnen wird.

Innerhalb des Projektes wurden Klirschlammaschen aus der Monoverbrennung hinsichtlich

thres Wert- und Schadstoffpotenzials und ihrer mechanischen Eigenschaften charakterisiert.

Die Ergebnisse rechtlicher Priifungen geben Aufschluss dartiber, nach welchem Rechtsregi-
me die Lagerung erfolgen muss. Die Ermittlung der technischen Anforderungen und der auf
andere Standorte {ibertragbaren Kostenkomponenten bilden die Basis fiir ein Planungsbei-

spiel auf der Kliranlage Bottrop.

Aus einer Abschitzung der iber einen Zeitraum von 15 Jahren ab dem Jahr 2015 anfallen-
den Mengen an Klirschlammaschen wurden notwendige Lagerkapazititen zur Phosphorres-
sourcensicherung abgeleitet und in ein Lagerungskonzept fiir Deutschland tiberfiihrt. Das
erarbeitete Lagerungskonzept zeigt potenzielle Standorte bzw. Regionen auf, in denen eine

Errichtung von Langzeitlagern zweckmiBig wire.
Fir die Lagerung von Klirschlammaschen ist das Abfallrecht anzuwenden, weshalb eine

Langzeitlagerung gemifl Deponieverordnung (DepV) erfolgen muss. Es kann davon ausge-

gangen werden, dass fiir die meisten Klirschlammaschen die Anforderungen der Langzeitla-
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gerklasse (LK) II anzuwenden sind. Das entwickelte Lagerungskonzept sieht ftir Deutschland
zehn Langzeitlager vor. Die Kosten fiir die Langzeitlagerung differieren je nach GroBe und
LK der jeweiligen Langzeitlager. Bspw. ergeben sich fiir ein Lager der LK II von 45.000 m?
Basisfliche zur Lagerung von 50.000 Mg Asche/a tiber einen Verfiillungszeitraum von
15 Jahren Kosten in Hohe von 22 EUR /Mg, entsprechend 0,24 EUR /kg P be1 einem Phos-
phorgehalt von 9 %.

Das Forschungsteam setzte sich aus fiinf Akteuren zusammen:

Das Institut ftir Siedlungswasserwirtschaft (ISA) der RWTH Aachen unter der Leitung von
Univ.-Prof. Dr.-Ing. Johannes Pinnekamp befasst sich seit tiber 15 Jahren mit zahlreichen
Projekten zur Phosphorriickgewinnung bzw. Phosphorressourcensicherung. Die Kohler &
Klett Partnerschaft von Rechtsanwilten mbB mit Stammsitz in Koln ist spezialisiert auf die
Bereiche Umwelt, Technik, Planung und Regulierung. Die Ingenieurgesellschaft ftir Indus-
triebau, Wasser- und Abfallwirtschaft (IWA) mbH mit Sitz in Miinster ist seit vielen Jahren
u. a. in den Arbeitsbereichen der Abfallwirtschaft, Betriebswirtschaft, Wasserwirtschaft, Ver-
kehrsanlagen und Infrastruktur titig. Die Emschergenossenschaft mit Sitz in Essen nimmt als
Wasserwirtschaftsverband die wasserwirtschaftlichen Aufgaben im Einzugsgebiet der Em-
scher, Alten Emscher und Kleinen Emscher wahr und betreibt am Standort der Kliranlage
Bottrop eine Klirschlammmonoverbrennungsanlage. Zu den Aufgaben der Innovatherm —
Gesellschaft zur innovativen Nutzung von Brennstoffen mbH zihlen die Verwertung und
Entsorgung von konditionierten und kommunalen Klirschlimmen, industriellen Schlimmen
sowie diversen anderen Abfillen. Die Innovatherm GmbH betreibt in Liinen die gréfte Ver-

brennungsanlage fiir Klirschlimme in Deutschland.

I. EINLEITUNG

Die statische Reichweite der Phosphorreserven betrigt ca. 300 Jahre [U.S. Geological Sur-
vey 2014]. Der Anstieg der Weltbevolkerung von derzeit 7,2 Mrd. Menschen auf prognos-
tizierte 9,7 Mrd. Menschen bis zum Jahr 2050 [PRB 2014] wird zu einer zunehmenden
Verknappung des Rohstoffs fiihren, da Phosphat als Panzennihrstoff in Diingemitteln nicht
substituiert werden kann. Die Qualitit des Rohphosphats wird durch sinkende Phosphat-
gehalte und steigende Schadstoftgehalte wie Uran und Cadmium zunehmend schlechter.
Deutschland ist zu 100 % auf Importe angewiesen, da es tiber keine eigenen Phosphaterzla-
gerstitten verfiigt. Politische Verinderungen in den wenigen Erzeugerlindern (u. a. nordaf-
rikanische Staaten, China) kénnten dazu fiithren, dass die Phosphorreserven dem Weltmarkt
zeitweise oder auch langfristig vorenthalten werden und die Versorgungssicherheit fiir den

deutschen Markt nicht mehr gegeben ist.

Die Bundesregierung hat im aktuellen Koalitionsvertrag [Bundesregierung 2013] signali-

siert, dass eine Sicherung der Phosphorressourcen angegangen werden soll. Im Bereich
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der Abwasserreinigung soll dieses Ziel tiber eine Novellierung der Klirschlammverordnung
umgesetzt werden. Mittelfristig soll Phosphor durch geeignete Verfahren aus dem Schlamm-

wasser, Faulschlamm bzw. der Klirschlammasche riickgewonnen werden.

Der Preis fiir Rohphosphat liegt derzeit bei etwa 0,6 EUR /kg P (bei einem Calciumphosphat-
gehalt von 70 %) und fiir Triple-Superphosphat-Diingemittel (TSP) sowie ftir Diammonium-
phosphat-Diingemittel (DAP) bei etwa 1,4 EUR /kg P [World Bank 2014]. Die Kosten ftir eine
Phosphorriickgewinnung aus dem Faulschlamm und Schlammwasser liegen zwischen 2 EUR/
kg P und 25 EUR /kg P, aus der Klirschlammasche zwischen 2,5 EUR /kg P und 7,5 EUR /kg P
[Pinnekamp et al. 2013]. Eine Riickgewinnung aus dem Faulschlamm, dem Schlammwasser
oder der Klirschlammasche ist derzeit also im Regelfall noch nicht wirtschaftlich.

Aufgrund ihres hohen Phosphorgehalts bei gleichzeitig nur geringem bzw. nicht messbarem
Gehalt an organischen Schadstoffen sollten Klirschlammaschen als Phosphorressource angese-
hen werden. Bislang werden sie 1. d. R. allerdings vermischt mit anderen Abfillen deponiert,
wodurch eine deutliche Absenkung des spezifischen Phosphorgehalts erfolgt und eine spite-
re wirtschaftliche Phosphorriickgewinnung noch weiter erschwert bzw. faktisch unméglich
wird. Auch durch die stoffliche Verwertung der Aschen, bspw. im Bergversatz, wird eine spi-
tere Phosphorriickgewinnung praktisch unméglich. Im Sinne des Ressourcenschutzes sollten
die Klirschlammaschen aus der Monoverbrennung in Zukunft separat gelagert werden, falls

keine direkte Riickgewinnung des Phosphors stattfindet.

Im Rahmen des Projektes wurde daher beleuchtet, wie eine Sicherung der in Klirschlamm-

aschen enthaltenen Phosphorressourcen in Deutschland erfolgen kdnnte.

2. VORGEHENSWEISE

Zur Ermittlung des Wert- und Schadstoftpotenzials von Klirschlammaschen aus der Mo-
noverbrennung erfolgte zunichst eine Charakterisierung von Aschen. Dazu wurden Lite-
raturdaten herangezogen, die durch die Bereitstellung von Analyseprotokollen seitens der
Monoverbrennungsanlagenbetreiber erginzt werden konnten. Zudem wurden die Aschen
aus sechs Monoverbrennungsanlagen hinsichtlich der fiir die Lagerung relevanten Parameter
am Labor des ISA untersucht. Um Planungsgrundlagen ftir die Errichtung und den Betrieb
eines Langzeitlagers fiir Klirschlammaschen zu erhalten, wurden zwei Klirschlammaschen

hinsichtlich ihrer mechanischen Eigenschaften untersucht.

Weiterhin wurden rechtliche Optionen fiir die Definition der Aschen als Abfall bzw. Nicht-Ab-

fall eruiert und die relevanten gesetzlichen Bestimmungen fiir die Lagerung ermittelt.

Auf Basis der Ergebnisse der Charakterisierung und der rechtlichen Priifung wurden die

technischen Anforderungen an die Lagerung und die entsprechenden Kostenkomponenten
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ermittelt. Die betrachteten Kostenkomponenten umfassen Investitionskosten ftir den Basis-
ausbau, den Eingangsbereich und die temporire Oberflichenabdichtung nach Vollfiillung
des Langzeitlagers sowie sonstige Investitionen/Jahreskosten zum Betrieb des Langzeitla-
gers und Stilllegungskosten nach Abschluss der Ascheeinlagerung bis zum Zeitpunkt der

Ascheentnahme.

Fiir den Standort der Kliranlage Bottrop der Emschergenossenschaft erfolgte die Ubertra-
gung der ermittelten Erkenntnisse hinsichtlich der Konzipierung von Langzeitlagern fiir

Klirschlammaschen und der Kosten fiir die Lagerung tiber einen Zeitraum von 15 Jahren.

Zur Gestaltung eines nachhaltigen Lagerungskonzeptes fiir Deutschland erfolgte eine Abschit-
zung der innerhalb eines Zeitraums von 15 Jahren ab dem Jahr 2015 anfallenden Aschemen-
gen. Dabei wurden mogliche Auswirkungen gesetzlicher Novellierungen (Greifen schirferer
Grenzwerte der Diingemittelverordnung (DiMYV) fiir die bodenbezogene Klirschlammver-
wertung seit 2015) auf die zukiinftige Klirschlammentsorgung abgeleitet. Zudem wurden
die im Rahmen der Novellierung der Klirschlammverordnung diskutierten MalBnahmen
hinsichtlich eines weitgehenden Ausstiegs aus der landwirtschaftlichen Klirschlammverwer-
tung sowie die diskutierten Grenzwerte beziiglich einer geforderten Phosphorriickgewin-
nung bzw. Phosphorressourcensicherung berticksichtigt. Im Rahmen einer Umfrage bei den
Monoverbrennungsanlagenbetreibern wurden u. a. Daten zu den behandelten Klirschlamm-
mengen, den anfallenden Aschemengen, den Entsorgungswegen und -kosten fiir das Jahr

2012 erhoben. Die Beteiligung lag mit 16 von 20 Verbrennungsanlagenbetreibern bei 80 %.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Rechtliche Anforderungen an die Langzeitlagerung

Klirschlammaschen sind als Abfall einzustufen, weshalb fiir deren Lagerung die Deponiever-
ordnung (DepV) greift. Gemil DepV ist eine, gegeniiber der Deponierung genehmigungs-
rechtlich einfachere Langzeitlagerung von Klirschlammaschen aus der Monoverbrennung
durch eine Ausnahme von der Nachweispflicht der spiteren Verwertung zeitlich auf fiinf
Jahre befristet moglich, mit einer maximal mdglichen Verlingerung bis zum 30.06.2023. Die
Novelle der Klirschlammverordnung sieht eine Verlingerung der Frist fiir solche Aschen bis
zum 31.12.2035 vor [Bergs 2015, BMUB 2015].

Fiir die Errichtung von Langzeitlagern der LK 0 — III gelten die gleichen technischen Anfor-
derungen wie an die entsprechenden Deponien. In der DepV sind fiir die in den einzelnen
Klassen abzulagernden Abfille Zuordnungswerte fiir organische Parameter, Feststoftkriterien

und Eluatkriterien bestimmt.
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Charakterisierung von Kldrschlammaschen

Die Hauptkomponenten von Klirschlammaschen sind Oxide von Silicium, Aluminium, Ei-
sen, Calcium und Phosphor. Klirschlammaschen mit rein kommunalem Abwasser-Hinter-
grund weisen einen Phosphorgehalt von im Mittel 9 % auf, wihrend ausschlieBlich industri-
elle Klirschlammaschen lediglich 2,3% P beinhalten [Kriiger und Adam 2014].

Analysenergebnisse von Klirschlammaschen zeigen, dass flir die meisten Parameter die Zu-
ordnungswerte der DepV fiir eine LK 0 eingehalten werden, jedoch bei jeder untersuchten
Asche einzelne Parameter Uberschreitungen aufweisen. Die Parameter, die nahezu durch-
gingig die Zuordnungswerte fiir eine LK 0 nicht einhalten, sind Fluorid, Sulfat sowie der
Gesamtgehalt an gelosten Feststoffen. Die Parameter, die hiufig die Zuordnungswerte fiir
eine LK I oder auch LK II nicht einhalten, sind Molybdin und Selen. Fiir die meisten Klir-

schlammaschen ist eine Lagerung in Langzeitlagern der LK II moglich.

Technische Ausgestaltung von Langzeitlagern und betriebliche Aspekte

Die Michtigkeit der geologischen Barriere muss bei der LK II mind. 1 m und bei der LK
[IT mind. 5 m betragen; fiir den Basisaufbau gelten fiir beide LK die gleichen technischen
Anforderungen (Bild 1). Die Abdichtung kann bspw. durch eine mineralische Dichtung mit
einer im Pressverbund aufliegenden Kunststoffdichtungsbahn (KDB) ausgefiihrt werden. Das
dartiber liegende Drinsystem muss wegen der Kornverteilung der Aschen durch ein Trenn-

vlies vom Deponiekorper abgegrenzt werden.

/— Drainrohr, PEHD, DN 300

Trennvlies
Drainschicht, d = 50 cm
Schutzvlies

KDB, d =2,5 mm

mineralische Dichtung, d = 50 cm
K25x10"10 m/s

geologische Barriere vorhanden

Bild I: Systemaufbau Basisabdichtung Langzeitlager LK II, LK llI

Bei der LK I kann bei sonst gleichen Anforderungen wie bei der LK 1I die zweite Abdich-
tungskomponente (hier KDB) entfallen.

Aufgrund der zu erwartenden geringen Schadstoftkonzentrationen aus Sicker- und Oberfli-
chenwasser des Langzeitlagers erscheint fiir die Einleitung in ein Oberflichengewisser ledig-
lich eine Behandlung durch ein Absetzbecken als ausreichend. Jedoch muss eine abschlieBen-

de Absicherung der Einhaltung der Anforderungen im praktischen Betrieb erfolgen.
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Fiir den flichigen Einbau in schwach geneigten Deponiefeldern ist die Einstellung eines
definierten Einbauwassergehaltes erforderlich, sodass sich die Asche gut verdichten lisst, die
Flichen sicher befahrbar sind, evtl. Oberflichenabfluss gewihrleistet ist und Probleme mit
Staub vermieden werden. Bei Steinkohleflugaschen hat sich ein Einbauwassergehalt von ca.
15 =20 % bewihrt; dabei lieB3 sich die Asche auf eine Einbaudichte von ca. 1,4 Mg/m? ver-

dichten. Ahnliche GréBen werden auch fiir Klirschlammaschen erwartet.

Die einzelnen Einbauflichen in GréBe von ca. 1 ha sollten durch Randwille und Zwischenwil-
le zur Vermeidung ungeordneter seitlicher Wasserabfltisse mit entsprechenden Erosionsrinnen

begrenzt werden.

Ein Austrocknen der Einbaufelder muss durch Beregnungseinrichtungen verhindert werden.
Zur Minimierung des Sicker- und Oberflichenwasserabflusses sowie der Staubbelastung von

freiliegenden Boschungsflichen ist eine voriibergehende Zwischenabdeckung sinnvoll.

Entwicklung der Aschemengen aus der Klirschlammmonoverbrennung

vor dem Hintergrund rechtlicher Verinderungen

Durch das Greifen der in der DiiMV definierten schirferen gesetzlichen Anforderungen
ist die bodenbezogene Klirschlammverwertung seit Beginn des Jahres 2015 stirker einge-
schrinkt. Gemill dem Referentenentwurf der AbfKlirV-Novelle soll die Klirschlammaus-
bringung zu Diingezwecken nach einer Ubergangsfrist weitgehend eingestellt werden; die
Sicherung des im Klirschlamm enthaltenen Phosphors soll durch ein P-Riickgewinnungs-
gebot und ein Mitverbrennungsverbot von Klirschlamm unter bestimmten Voraussetzungen
erfolgen. Phosphor soll durch geeignete Verfahren aus dem Schlammwasser, Faulschlamm
sowie der Klirschlammasche riickgewonnen werden. Kliranlagen der GroBenklasse (GK) 4
und 5, deren Klirschlamm einen P-Gehalt von mind. 20 g P/kg TR aufweist, miissen vor-
aussichtlich ab dem 01.01.2025 den P-Gehalt durch ein P-Riickgewinnungsverfahren unter
diesen Wert reduzieren. Bei sehr hohen P-Konzentrationen im Klirschlamm muss mindes-
tens eine Abreicherung um 50 % erfolgen; sie gilt als ausreichend, auch wenn die Reduktion
auf einen Wert unter 20 g P/kg TR nicht erreicht wird. Die P-abgereicherten Schlimme
diirfen dann einer Mitverbrennung unterzogen werden, ohne dass weitere Anforderungen
an die Ascheverwertung gestellt werden [BMUB 2015]. Als Alternative zu der unmittelbaren
P-Riickgewinnung aus dem Klirschlamm soll eine Verbrennung zulissig sein, wobei der in
der Asche enthaltene Phosphor riickgewonnen oder die Asche einer stofflichen Verwertung
unter Nutzung des P-Gehaltes zugefithrt werden muss; geschieht dies nicht, soll eine separate

Langzeitlagerung der Aschen erfolgen.
Die genannten Maflnahmen werden sich auf die notwendigen (Mono-)Verbrennungskapa-

zititen auswirken. Fiir die Entwicklung eines Lagerungskonzeptes fiir Klirschlammaschen

wurde davon ausgegangen, dass ab 2015 alle vorhandenen Monoverbrennungsanlagen durch
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kommunale Schlimme ausgelastet sind. Die Abschitzung der Mengen, die ab 2025 thermisch
zu behandeln wiren, erfolgte unter Einbezichung der oben genannten geplanten gesetzlichen
Novellierungen unter Annahme eines gleichbleibenden Klirschlammanfalls in Hohe von
1,85 Mio. Mg TR /a, entsprechend dem Klirschlammanfall im Jahr 2012. Des Weiteren wur-
de angenommen, dass 60 % der Klirschlimme aus den Kliranlagen der GK 1 bis GK 3, in de-
nen 9 % aller Klirschlimme anfallen, auch ab dem Jahr 2025 noch stofflich verwertet werden
diirfen. Thermisch zu behandeln wiren ab dem Jahr 2025 somit rund 1,75 Mio. Mg TR /a
(94,6 %, siche Tabelle 2).

Tabelle 2: Status quo der Klarschlammverwertung (2012) [Destatis 2014] und Abschdtzung der Entwicklung bis zum Jahr 2025

Jahr Landwirtschaft Landschaftsbau son\j:irg:es::::;:he Monc::I/iet;bL;::nung
Szenario [MgTR/a] [MgTR/a] [MgTR/a] [MgTR/a]
2012 544.065 235.439 58.107 1.008.830
2015 526.000 1.320.632
2025 99.708 1.746.733

Es wird davon ausgegangen, dass ab 2025 70 % der thermisch zu behandelnden Schlimme
monoverbrannt werden. Bild 2 zeigt die in den einzelnen Bundeslindern bereits vorhandenen

sowie die erwarteten zusitzlich notwendigen Monoverbrennungskapazititen.
mvorhandene Kapazitaten n zusatzlich notwendige Kapazitaten

300.000

250.000

200.000

150.000

100.000

50.000 I
0
&

Monoverbrennungskapazitiaten [Mg TR/a]

el = L m L
A & 0 v & & N &
& & & @@“5& & @ & & ngx @va"’{& P ) 3@ @{\,\g
\‘:ib& <b“f§\ & ¢ & ¢ :-\0&0 & e“{\\@ Eﬁ‘cg@ *
o O Qe & O&Q & < °
& Q,e.&{\ e‘:‘\} \}o% S <°
& @
q;‘ﬁ \,}Q \&\
Q_’b

Bild 2: Vorhandene und zusitzlich notwendige Monoverbrennungskapazititen in den Bundeslandern ab dem Jahr 2025
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Standorte von Langzeitlagern

Als potenzielle Standorte fiir Langzeitlager kommen neben Standorten von Verbrennungs-
anlagen vor allem bestehende Deponiestandorte in Frage. Da zu erwarten ist, dass flir einen
GroBteil der Klirschlammaschen aus der Monoverbrennung die Langzeitlagerung in Lang-
zeitlagern der LK IT umzusetzen sein wird, wurden fiir das Lagerungskonzept Deponiestand-

orte der Klasse II betrachtet.

In Bild 3 sind die Standorte der Deponien der DK II in Deutschland, der derzeit existieren-
den sowie potenzieller neuer Monoverbrennungsanlagen und die méglichen Einzugsgebiete
von Aschen fiir jewelils ein gemeinsames Langzeitlager unter Angabe der prognostizierten an-
fallenden Aschemengen zwischen den Jahren 2015 und 2030 bzw. der notwendigen Gréfen
der Langzeitlager dargestellt. Fiir die potenziellen neuen Monoverbrennungsanlagen wurde
davon ausgegangen, dass diese um die Ballungszentren und in der Nihe groBer Kliranlagen
errichtet werden, da dort vergleichsweise viel Klirschlamm anfillt. Die Zusammenstellung
der Deponiestandorte erfolgte auf Basis der im Jahr 2013 verftigbaren Abfallwirtschaftspline
der Linder.

Aus den vorhandenen Verbrennungsanlagen sowie den potenziell zusitzlichen Verbren-
nungsanlagen (bei vorausgesetztem Betrieb der zusitzlichen Anlagen ab dem Jahr 2025)
wiirden innerhalb der nichsten 15 Jahre etwa 4,35 Mio. Mg Asche anfallen. Es wurde ange-

nommen, dass mit der separaten Lagerung unmittelbar (ab dem Jahr 2015) begonnen wird.

Die moglichen Einzugsgebiete der Klirschlammaschen wurden fiir das Lagerungskonzept
so gestaltet, dass die Verbrennungsanlagen in den jeweiligen Einzugsgebieten innerhalb der
nichsten 15 Jahre so viele Aschen generieren wiirden, dass eine gemeinsame Lagerung zu
einer Lagergrofe > 200.000 Mg Asche ftihren wiirde. Fiir die meisten Einzugsgebiete er-
gibt sich nach dem erstellten Konzept eine gemeinsame Lagerung von Aschen aus Verbren-
nungsanlagen verschiedener Bundeslinder. Dies wiirde voraussetzen, dass die entsprechen-
den Bundeslinder die innerhalb der Abfallwirtschaftspline festzulegenden Erfordernisse und

MalBnahmen untereinander abstimmen.
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Kapazitaten KSMV (O: v?j'handena. 2: potenzielle, ¥ : geplante Kapazititen)
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Bild 3: Standorte der vorhandenen und potenziellen Monoverbrennungsanlagen und Deponien der DK Il in Deutschland

sowie Darstellung moglicher Einzugsgebiete der Aschen fiir die Langzeitlagerung

Zur Feststellung moglicher Standorte von Langzeitlagern sollten die innerhalb der dargestell-
ten Einzugsgebiete vorhandenen Deponiestandorte und Verbrennungsanlagenstandorte auf
theoretisch verfligbare Lagerkapazititen bzw. Flichen sowie die Moglichkeit der Schaffung

von Monokompartimenten/Langzeitlagern gepriift werden.

Kosten der Langzeitlagerung

Die beispielhaft abgeschitzten Kosten der Errichtung und des Betriebes von Langzeitlagern
fiir Klirschlammaschen betragen fiir ein Langzeitlager mit einer Basisfliche von 25.000 m?
zur Einlagerung von 15.000 Mg Asche/a tiber einen Verfiillungszeitraum von 18 Jahren
37 EUR/Mg Asche (LK I) bzw. 42 EUR/Mg Asche (LK II). Bei einem mittleren Phos-
phorgehalt von 9 % betragen die spezifischen Kosten fiir die Lagerung 0,41 EUR/kg P
respektive 0,47 EUR/kg P. Fiir ein gréBeres Lager von 45.000 m? Basisfliche zur La-
gerung von 50.000 Mg Asche/a iiber einen Verfiillungszeitraum von 15 Jahren er-
geben sich Kosten von 19 EUR/Mg (LK I) bzw. 22 EUR/Mg (LK II), entsprechend
0,21 EUR/kg P respektive 0,24 EUR/kg P. Dabei wurden Kosten fiir die Errichtung der
Basisabdichtung, Oberflichenabdeckung sowie eines separaten Eingangsbereiches mit vor-
geschalteter Aschebefeuchtung berticksichtigt und die geologische Barriere als vorhanden
vorausgesetzt. Fiir den Einbaubetrieb wurden im Wesentlichen Kosten fiir Personal, Ein-

baugerite und Uberwachung kalkuliert.
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Der Standort der Kliranlage Bottrop profitiert von bereits vorhandener Infrastruktur wie z. B.
Eingangs- und Waagenbereich. Aus der Jahreskostenberechnung mit abschlieBender Sensi-
tivititsanalyse ergeben sich die modellhaft gerechneten Kosten einer Langzeitlagerung von
Klirschlammaschen am Standort Bottrop in Héhe von 34 bis 50 EUR /Mg Asche.

Fiir die Lagerung von Klirschlammaschen in einem Langzeitlager der LK II/LK III (bei
vorhandener geologischer Barriere) und einer GréBe von 200.000 m? betragen die spe-
zifischen Kosten, speziell fiir die Aschen aus der Verbrennungsanlage Bottrop, die einen
Phosphorgehalt von im Mittel 4,9 % aufweisen, rund 0,75 EUR/kg P.

4. AUSBLICK

Innerhalb des Projektes erfolgte erstmalig die Entwicklung eines Lagerungskonzeptes fiir
Klirschlammaschen aus der Monoverbrennung fiir Deutschland mit dem Ziel, die gela-
gerten Klirschlammaschen zu einem spiteren Zeitpunkt einer — dann wirtschaftlichen —
Phosphorriickgewinnung andienen zu kénnen. Gegeniiber den bisherigen Verwertungs-
wegen von Klirschlammaschen kann durch die Implementierung des Konzeptes ein Bei-
trag zur Phosphorressourcensicherung geleistet werden. Durch die separate Lagerung wird
(gegeniiber der gemeinsamen Deponierung mit anderen Abfillen) ein Riickbau der Klir-
schlammaschen ermoglicht, wodurch auch ein Beitrag zu einer Verringerung der Altlasten
(auch vor dem Hintergrund, dass neben Phosphor in Zukunft ggf. auch weitere Stoffe aus
Klirschlammaschen riickgewonnen werden kdénnen) ftir nachfolgende Generationen erfol-
gen kann. Hierbei muss jedoch beachtet werden, dass die von Wertstoffen abgereicherten

Klirschlammaschereste wiederum deponiert werden miissen.

Aufgrund der zeitlichen Befristung der Langzeitlagerung gemill DepV ist fraglich, inwiefern
potenzielle Betreiber von Langzeitlagern aktuell eine Investitionsentscheidung fiir die Lagerung
in Langzeitlagern oder fiir die Errichtung eines Langzeitlagers ftir Klirschlammmonoverbren-
nungsaschen treffen werden, da bislang das Risiko besteht, die gelagerten Aschen bereits vor
dem 30.06.2023 auskoftern zu miissen. Innerhalb des Referentenentwurfs der ,,Verordnung
zur Neuordnung der Klirschlammverwertung® vom 18.08.2015 wird jedoch eine Verlinge-
rung der zeitlichen Befristung bis zum 31.12.2035 vorgeschlagen. Die Fristverlingerung ist ein
notwendiger Schritt im Zuge der mit der Neuordnung einhergehenden Forderungen nach
einer verpflichtenden Langzeitlagerung zur Phosphorressourcensicherung als Alternative zu
einer direkten Phosphorriickgewinnung; die Forderungen sollen mit Ablauf der Ubergangsfrist
(01.01.2025) fir Klirschlimme aus den Kliranlagen der GréBenklassen 4 und 5 greifen, die
einen Phosphorgehalt von 20 g Phosphor/kg Trockenmasse aufweisen.

Bei der Eruierung moglicher Standorte fiir Langzeitlager sollten vor allem vorhandene Depo-

niestandorte oder Standorte von Verbrennungsanlagen in Betracht gezogen werden. Neben
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dem Vorteil der an diesen Standorten bereits bestehenden Infrastruktur sind genehmigungs-
rechtliche Vorteile zu erwarten gegeniiber der Errichtung von Langzeitlagern ,,auf der grii-
nen Wiese®. Dieser Aspekt ist u.a. vor dem Hintergrund einer anvisierten zeitnahen und

befristeten Langzeitlagerung wesentlich.
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt UrbanNickel

CaF, Cr Fe Ni

In der deutschen Edelstahlindustrie fallen derzeit jihrlich etwa 20.000 t nickelhaltige Neu-
tralisationsschlimme an, die auf deutsche Deponien verbracht werden. Mit einem Nickelge-
halt der Schlimme von etwa 1 % werden auf diesem Weg dem Wertstoftkreislauf nicht uner-
hebliche Mengen an Nickel entzogen. Von den mittels einer Erhebung erfassten Schlimmen
wurden nur 29 % auf Deponien mit einem Monobereich fiir nickelhaltige Neutralisations-
schlimme verbracht. 71 % der Schlimme wurden zusammen mit anderen Abfillen abgelagert
und sind daher als nicht riickholbar zu bewerten. Fiir die Riickgewinnung des Nickels und
der tibrigen Wertstofte Chrom (Cr), Eisen (Fe) und Calciumfluorid (CaF,) aus deponierten
Neutralisationsschlimmen wurden im r’-Projekt UrbanNickel verschiedene Recyclingwe-
ge vorgeschlagen und deren wirtschaftliche Anwendbarkeit untersucht. Uber eine selekti-
ve Laugung mit Schwefelsiure und Fillung kann das Nickel als Nickelhydroxid mit einer
Ausbeute von ca. 90 % zurtickgewonnen werden. Dieses Nickelhydroxid kann mit einem
Bindemittel und einem Fillstoff zu Briketts verpresst werden, die schmelzmetallurgisch ver-
wertet werden kénnen. Eine Aufarbeitung der Schlimme mittels Schwefelsiurelaugung und
Solventextraktion zu Nickelsalzen bzw. Nickelsalzlosungen ist ebenfalls méglich. Weiterhin
konnte gezeigt werden, dass ausgehend von einer fast vollstindigen Auflosung der Schlimme
in Salzsiure und einer anschlieBenden Abtrennung des Eisens mittels Solvatation, des Cal-
ciumfluorids durch Fillung und des Nickels durch Extraktion, eine Gesamtverwertung der

Schlimme mdoglich ist.
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I. EINLEITUNG

Ein wichtiger Verfahrensschritt zur Erzeugung qualitativ hochwertiger Oberflichen von
nichtrostenden Stihlen ist das Beizen. Dabei werden zum einen Zunderreste und zum an-
deren eine chromverarmte Unterschicht entfernt, wodurch die gewiinschte Korrosionsbe-
stindigkeit erzielt wird. Daftir miissen relativ stark konzentrierte oxidierende Mischsiuren
auf Basis von Salpeter- und Flusssiure oder auch Mischsiuren auf Basis von Schwefelsiure,
Flusssiure und Wasserstoffperoxid (im sogenannten Cleanox®-Verfahren) verwendet wer-
den. Beim Beizen reichert sich die Mischsiure mit Metallsalzen an und muss regeneriert oder
verworfen werden. Die Altsiure und Sptilabwisser aus den Beizlinien werden in Abwasser-
behandlungsanlagen mit Kalkmilch neutralisiert und die dabei anfallenden metallhydroxid-
haltigen Neutralisationsschlimme deponiert. Gemill der im Rahmen des Projektes Urban-
Nickel vorgenommen Erhebung (s. u.) fallen in Deutschland derzeit jihrlich ca. 20.000 t
nickelhaltige Neutralisationsschlimme in der Edelstahlindustrie an. Die Schlimme enthalten
ca. 1% Nickel, sodass dem Wertstoftkreislauf auf diesem Weg nicht unerhebliche Mengen
an Nickel entzogen werden.

Ziel des r*-Projekts UrbanNickel war es daher, ein geeignetes Verfahren zur Riickgewin-
nung von Nickel aus deponierten Neutralisationsschlimmen zu entwickeln. Zum einen be-
steht die Moglichkeit, die Metalle direkt aus der Altsiure zurtickzugewinnen. Vorteil dieser
Verfahren ist, dass zusammen mit den Wertmetallen insbesondere auch die Siure wiederge-
wonnen werden kann. Es wurde bereits eine Reihe von Verfahrensweisen zur Metallriickge-
winnung untersucht und entwickelt. Zu nennen sind hier die Pyrohydrolyse [Kladnig 2003,
Rituper 1993, Birhold 1997], die Solventextraktion [Uchino et al. 1985] und die Membra-
nelektrolyse [Rogener et al. 2012]. Industrielle Anwendungen haben die Mischsiure-R ege-
nerationsprozesse ,,Pyromars® (Pyrohydrolyse) [Andritz 2016] und ,,STAR* (Kombination
aus Membranverfahren und Pyrohydrolyse) gefunden [Steuler 2016]. Ein wirtschaftlicher
Einsatz dieser Techniken ist jedoch bei kleineren Stahlwerken nicht gegeben, sodass trotz
deren Einsatz groBe Mengen an Neutralisationsschlimmen anfallen.

Zum anderen besteht die Méglichkeit einer Riickgewinnung von Nickel aus den festen
Neutralisationsschlimmen, die nicht nur fiir die anfallenden, sondern auch fiir die bereits
deponierten Neutralisationsschlimme angewendet werden kénnten. Ansitze zur Metallrtick-
gewinnung aus Neutralisationsschlimmen bestehen in der Schmelzreduktion [Ma et al. 2005,
Li et al. 2009] der Laugung/Solventextraktion [Reinhardt 1975, Andersson und Meixner
1979] oder der Laugung/Membranelektrolyse [Ban et al. 2010]. Hydrometallurgische Aufar-
beitungsanlagen, in denen u. a. die Laugung und Solventextraktion Anwendung findet, wer-
den in Deutschland von den Siegfried Jacob Metallwerken GmbH & Co. KG (SJM) und der
Nickelhtitte Aue GmbH betrieben. Die relativ aufwendige Verfahrenstechnik rechnet sich
jedoch nur bei ausgesprochen werthaltigen Abfillen aus der Galvanoindustrie [Sii3 2003].
Die Moglichkeiten der Riickgewinnung von Nickel aus deponierten Neutralisationsschlim-
men der Edelstahlindustrie und den damit verbundenen Fragestellungen hinsichtlich der

Riickbaubarkeit und der Eigenschaften dieser Abfille wurde bisher noch nicht untersucht.

Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



Zielstellung des r*-Projekts UrbanNickel war es daher, die Moglichkeiten der Aufarbeitung
von Neutralisationsschlimmen aus anthropogenen Lagern zu erforschen und Verfahrenswei-
sen fiir eine wirtschaftliche Riickgewinnung des Nickels zu entwickeln. Dafiir wurden die in

Bild 1 schematisch dargestellten Recyclingwege vorgeschlagen.

Abwasser-
behandlung
Deponierter
nickelhaltiger Schlamm
LauJ%n | > Restschlamm-
Fallung |<“=| gung behandlung
N :
T Konzentration/
Brikettierung | Extraktion
Elektrolyse
! |
Edelstahlverhattung | | Chemische Industrie

Bild I: Untersuchte Recyclingwege fiir die Nickelriickgewinnung aus deponierten

Neutralisationsschlammen (Quelle: BFI)

Ausgehend von einer Laugung des Schlamms mit Siure wird das als Hydroxid oder Carbo-
nat vorliegende Nickel zunichst aus dem Schlamm gelost. Die Nickelldsung kann nach der
Filtration und einer Extraktion einer Nickelsalzherstellung oder alternativ einer Elektrolyse
zur elementaren Abscheidung des Nickels zugefithrt werden. Alternativ dazu sollte unter-
sucht werden, ob das Nickel aus der Laugung nach einer erneuten Fillung und Brikettierung

schmelzmetallurgisch verwertet werden kann.

2. VORGEHENSWEISE

Erhebung zur Deponierung der Neutralisationsschlimme, Probennahme und Analyse
Fiir die Ermittlung der anfallenden und deponierten Mengen an Neutralisationsschlimmen und
die Bewertung der Riickbaubarkeit wurde eine Umfrage bei Edelstahlherstellern und Depo-

nien durchgeftihrt. Erhoben wurden die derzeitigen Abfallmengen an nickelhaltigen Neutra-
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lisationsschlimmen, die Entsorgungsorte in den letzten Jahrzehnten, die Art des Nickeleinbaus
und die abgelagerten Mengen. Fiir die Probennahme wurde die offene Deponie ABlar ausge-
wihlt, auf der in einem Monobereich Neutralisationsschlimme verbracht werden. Am Depo-
nierand des Monobereichs wurde mittels eines Tiefenschurfs bis zur Deponiebodenabdichtung
Proben in verschiedenen Ablagerungstiefen entnommen. Die Proben wurden nach nahezu
riickstandslosem Lésen mit halbkonzentrierter Salzsiure (50 Vol.-% einer 37%igen HCI) mit-
tels Rontgenfluoreszenz-Analyse (RFA) analysiert. Lésungen mit halbkonzentrierter Salpe-
tersiure (50 Vol.-% einer 53%igen HNO;) wurden mittels optischer Emissionsspektrometrie
mit induktiv gekoppeltem Plasma (ICP-OES) hinsichtlich der Elementkonzentrationen un-
tersucht. Der Lésungsriickstand aus der Salzsiureldsung wurde nach einem Peroxidaufschluss
im Zirkontiegel analysiert. Fiir die Fluoridbestimmung wurden die Schlammproben mit einer
40%igen Schwefelsiure eine Stunde lang bei 80 °C behandelt und das Fluorid nach dem
Filtrieren der Lésung potenziometrisch mit einer fluoridsensitiven Elektrode bestimmt. Der
Kohlenstoftgehalt wurde als Total Organic Carbon (TOC) in einer mit 20%iger Schwefel-

siure hergestellten Mutterlauge analysiert.

Spezifikation der Produkte

Damit die Wertprodukte wieder in den Stoffkreislauf integriert werden kénnen, miissen sie
fiir die vorgesehenen Anwendungsbereiche bestimmte Anforderungen erfiillen. Hinsichtlich
der Reinheit der Nickelsalze orientierten sich die Untersuchungen an den Qualititsanforde-
rungen fiir die Bereiche Katalysatorproduktion, Battericherstellung und Galvanomarkt. Fiir
die Spezifikation des Nickelsulfats wurde die [DIN 50970:1995-12] zugrunde gelegt.

Die Anforderungen an die nickelhydroxidhaltigen Briketts ergeben sich aus der bei einer
Verhiittung angestrebten Auflegierung von 1 — 2 % an Nickel und den Abgasgrenzwerten
an Fluorid und Schwefel bei der Stahlherstellung. Unter der Annahme, dass der gesamte in
den Briketts gebundene Schwefel als Schwefeldioxid in das Abgas gelangt, darf der Schwe-
telgehalt nicht mehr als 0,2 % betragen. Der Anteil an P, Cu, Nb, V, W, B und an weiteren
Spurenstoffe muss fiir die Briketts bekannt sein, da sie fiir bestimmte Stahlsorten als Stdrstoft
wirken konnen. Des Weiteren ist eine Festigkeit von 5 MPa erforderlich, damit die Briketts
beim Transport und Chargieren nicht zerfallen und als staubférmige Produkte mit den Ab-

gasen ausgetragen werden.

Selektive Laugung, Nickelhydroxidfillung und Brikettierung

In einer Retihe von Laborversuchen wurde das Laugungsverhalten der deponierten Schlim-
me im pH-Wertebereich 1,2 bis 3,7 untersucht, um das Nickel mit guter Ausbeute (> 80 %)
moglichst selektiv aus dem Schlamm zu 16sen. Datfiir wurden jeweils 221 g deponierter Schlamm
in 630 ml Wasser in einem Doppeltmantelglasgefil mit einem Magnetriithrer bet 700 rpm
suspendiert und anschlieBend der pH-Wert mithilfe von 40%iger Schwefelsiure eingestellt. Ne-

ben dem pH-Wert wurden die Temperatur zwischen 20 und 60 °C sowie die Laugungsdauer
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zwischen 30 min und 24 h variiert. Zusitzlich wurde der Einfluss einer Suspendierung mit
hohen Scherkriften (ULTRA-TURAX) auf das Laugungsverhalten untersucht.

Vor der Nickelhydroxidfillung wurde das mitgeldste Eisen und Chrom durch Zugabe einer
20%igen Kalkmilch bei einem pH-Wert von 4,3 gefillt. Die Fillung des Nickelhydroxids
wurde mit Natronlauge bei einem pH-Wert von 9,5 vorgenommen.

Zur Uberpriifung der Laboruntersuchungen zur Herstellung des Nickelhydroxids wurden
Laugungsversuche im 100-1-Mafistab in einer Technikumsanlage mit Riihrbehilter, Kam-
merfilterpresse und Steuerungseinheit durchgefiihrt. Mit dieser Anlage wurde auch das Fil-
trationsverhalten des erzeugten Restschlamms und des gefillten Nickelhydroxids untersucht.
In den ersten Technikumsversuchen zeigte sich, dass der angestrebte Sulfatgehalt im Ni-
ckelhydroxid tiberschritten wurde. Daher wurde versucht, durch erneutes Aufschlimmen
des Nickelhydroxids bzw. durch Zugabe von Calciumchlorid wihrend der Laugung den
Sulfatgehalt zu senken.

In den Laboruntersuchungen zur Brikettierung wurden geeignete Mischungszusammenset-
zungen zur Kompaktierung des abgepressten Nickelhydroxidschlamms unter Nutzung eines
Bindemittels sowie von Fiillmaterial bzw. einem Reduktionsmittel festgelegt. Fiir die Unter-
suchungen wurden Portland- und Feuerfestzement als Bindemittel in variablen Anteilen von
15 bzw. 20 % verwendet. Als Reduktionsmittel wurde Steinkohlenstaub ausgewihlt, der in
die Mischung mit maximal 10 % eingebracht wurde. Fiir eine Steigerung der Festigkeit wur-
de ein nickelhaltiger Filterstaub als Fiillmaterial in unterschiedlichen Anteilen eingesetzt. Die
Kaltdruckfestigkeit und die Feuchte der mit einer Laborpresse erzeugten Priitkérper wurden

im Abstand von 3 — 5 Tagen tiber einen Zeitraum von einem Monat bestimmt.

Gesamtlaugung, Extraktion und Nickelsalzherstellung

Die Laborversuche zur Gesamtlaugung und Extraktion an den deponierten Schlimmen ori-
entierten sich an den Verfahren zur konventionellen Aufarbeitung von nickelhaltigen Ab-
tillen durch Solventextraktion zu Nickelsalzen (Nickelsalzlésungen). Die Verfahrensschritte
sind gewohnlich

— Losen der Feststoffe und Herstellung eines Klarfiltrates (Mutterlauge),

— Entfernung aller Storeinfliisse auf die Extraktion, auch durch organische Inhaltsstofte,

— Extraktion der Metalle oder Abtrennung aus der Mutterlauge durch klassische Verfahren.

An Schlammproben der Deponie ABlar wurden zunichst Loseversuche mit einer 20%igen
Schwetfelsiurelosung durchgefiihrt. Die Konzentration der Siure entspricht einer in der Hy-
drometallurgie von SJM verwendeten Standardkonzentration zur Schlammlaugung. Fiir die
Untersuchungen wurde ein Standardansatz mit 100 g Deponieschlamm pro Liter Gesamtlau-
ge gewihlt. Hierzu wurden zunichst alle Stéreinfliisse ermittelt und anschlieBend beseitigt.
Die Extraktion von Metallen aus einer wissrigen Phase durch ein Extraktionsmittel in ei-

ner organischen Phase (Solventextraktion oder Reaktivextraktion) erfolgt immer aus einem

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Urban Mining* UrbanNickel

299



300

Klarfiltrat. Storstofte sind alle Stofte, die den Extraktionsprozess derart beeinflussen, dass kein
technisch verwertbares Produkt erhalten werden kann.

Diese sind u. a.

— 1n der Losung bereits vorhandene Feststofte,

— Feststoffe, die sich wihrend des Extraktionsprozesses bilden,

— Kohlenstoftverbindungen, die emulgierend wirken,

— Komplexbildner, die eine Extraktion unterbinden,

— Crudbildner, die eine dritte Phase im Extraktionssystem bilden.

Eine erste technische und wirtschaftliche Betrachtung fithrte zu einer Erweiterung der Zielset-
zung innerhalb des hydrometallurgischen Verwertungsprozesses. Technisch ist die Gewinnung
des Nickels ohne gréBere Verluste nur nach einer Laugung der Schlimme mit Salzsiure még-
lich, wobei zusitzlich Eisenchlorid und Calciumfluorid vermarktet werden kdnnen. Daher
wurden Losungsversuche mit Salzsiure und Aufbereitungswege aus stark salzsauren Lésungen
untersucht. Fiir die Untersuchungen wurden Standardlésungen mit Schlammeinwaagen von
100 g pro Liter Mutterlauge hergestellt. Die resultierenden Losungen enthielten Salzsiurekon-
zentrationen zwischen 30 g/1 und 177 g/1. Das Eisen wurde mittels Solvatation aus der stark

salzsauren Losung extrahiert. Daftir wurden verschiedene Extraktionsmittel getestet.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Anfall und Deponierung der Neutralisationsschlimme

Die groBen Beizbetriebe sowie einige kleinere Beizbetriebe von rostfreiem Edelstahl ha-
ben fiir das Projekt ihren Anfall an nickelhaltigen Neutralisationsschlimmen benannt.
Die in den Beizbetrieben anfallenden Mengen betragen demnach 250—-10.000 t pro
Jahr, sodass das gesamte Autkommen in Deutschland im Jahr 2013 mit ca. 20.000 t/a be-
ziffert werden kann (Bild 2, links). In den Jahren zwischen 2010 und 2013 sind die Ab-
fallmengen in den Beizbetrieben z.T. erheblich (bis zu 70 %) zuriickgegangen. Die we-
sentlichen Griinde sind interne MaBnahmen der Beizbetriebe zur Abfallvermeidung
(Recycling und Abfalltrennung) aber auch der allgemeine Riickgang der Produktion an
rostfreiem Edelstahl in Deutschland in den letzten Jahren. Eine vollstindige Riickverfol-
gung der Verbringungsorte und -mengen gelang nur fiir den Zeitraum von 2006 bis 2013.
Fiir den Zeitraum von 1970 bis 2006 liegen die Daten nur teilweise vor und fiir die Zeit
vor 1970 konnten keine Informationen eingeholt werden. Insgesamt wurden deponierte
Schlimme mit einer Masse von 310.000 t erfasst (Bild 2, rechts). Aufgrund des gemisch-
ten Einbaus der Schlimme (Anteil der Schlimme an den gesamten Abfillen < 15 %)
ist der groBte Teil (ca. 71 %) als nicht riickholbar zu bewerten. 9 % der Schlimme liegen in
einem Monobereich auf einer geschlossenen und rekultivierten Deponie. Ein Riickbau wire

mit einem nicht unerheblichen Aufwand verbunden. Insgesamt 20 % der Schlimme, das sind
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62.000 t, befinden sich in einem Monobereich der gedffneten Deponie ABlar und kénnten

daher relativ leicht zurtickgebaut werden.
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Bild 2: Anfall nickelhaltiger Neutralisationsschlimme 2013 in sechs verschiedenen Beizbetrieben in Deutschland (links),

Deponierung der Schlimme anteilig nach Einbauart und Deponiestatus (rechts)

Analyse der auf der Deponie ABlar verbrachten Schlimme

Die Analysenergebnisse der in halbkonzentrierter Salzsiure 16slichen und unléslichen Be-
standteile der Schlammprobe, die im Abladebereich der Deponie ABlar genommen wurden,
sind in Tabelle 2 und 3 angegeben. Die Prozentangaben wurden auf den Trockengehalt
(TS) der Schlimme, der im Abladebereich 47 % und in tieferen Deponieschichten bis zu
58 % betrigt, bezogen. Der Nickelgehalt des Schlamms betrigt 2,5 % TS. Neben Eisen und
Chrom, die iiberwiegend als Hydroxide vorliegen diirften, enthilt der trockene Schlamm
fast 50 % Calciumfluorid. Die TOC-Bestimmung ergibt einen Wert von 7.100 mg/kg TS.
Die Zusammensetzung des trockenen Schlamms variiert tiber die Schurftiefe nur unwe-
sentlich. Abhingig von der Konzentration der freien Salzsiure verbleiben als ungeldster
Raiickstand 15 g (15 %) bei 30 g/1 Salzsiure und 4,3 g (4,3 %) bei 177 g/1 Salzsiure. Aus
der Analyse des Riickstandes (Tabelle 3) kann geschlossen werden, dass der Riickstand im
Wesentlichen aus Calciumfluorid sowie Eisen- und Chromoxiden besteht. Bei der nahezu
vollstindigen Auflésung des Schlamms mit Salzsiure verbleiben im Riickstand nur 0,2 g

Nickel pro kg Schlamm.

Tabelle 2: Metall- und Fluoridgehalt der Schlimme (salzsdurelosliche Bestandteile in Gew.-% bezogen auf TS)

Ca Cr Fe Ni Mn F
[%] [%] [%] [%] [%] [%]
28 3,5 20,4 2,5 0,11 18
Tabelle 3: Losungsriickstinde der in Salzsaure gel6sten Schlimme
(Masse des Losungsriickstands: 4,325 g bei einer freien Saure von 177 g/l HCI)

Al As Ca Cd Co Cr Cu Fe Mn Ni P Pb Sn Zn Mo
[%] [ [%1 [%1 [%1 [%x [%  [% [ [% [  [%]  [%]  [%] [%]
0,77 ¢ nn 2294 nn nn {972 :008:782:052:046 :002: 00l :002: nn :0lI3
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Ergebnisse der selektiven Laugung, Nickelhydroxidfillung und Brikettierung

Das Laugungsverhalten der deponierten Schlimme wird malgeblich durch die Aktivitit der
Sidure bestimmt. In Bild 3 ist der bilanzierte Anteil an geldstem Nickel, Chrom und Eisen in
Abhingigkeit vom pH-Wert der schwefelsauren Schlammsuspension (Probe aus 3 m Tiefe)
fiir das sukzessive Ansiuern mit Schwefelsiure und der nachfolgenden Fillung durch Zugabe
von Kalkmilch dargestellt. Eine selektive Laugung des Nickels gelingt im pH-Wertebereich
2,6 — 3,6 nur mit einer Ausbeute des Nickels unter 60 %. Gute Ausbeuten im Bereich von
90 % werden nur bei einem geringen pH-Wert von 1,4 erzielt, bei dem jedoch auch der
groBte Teil des Eisens und Chroms mitgel6st wird. Dieses Verhalten ist unabhingig von der
Schurftiefe der Probe. Vergleichbare Ergebnisse wurden bereits in fritheren Untersuchungen
mit frisch gefillten Neutralisationsschlimmen erhalten [Ban et al. 2010]. Durch Zugabe von
Kalkmilch kann das mitgelaugte Eisen und Chrom anschlieBend wieder gefillt werden, ohne

gréBere Mengen an Nickel mit zu fillen.

100

80

60 |

40

Anteil an geléstem Metall [%]

2.0 1.0

pH der Suspension [-]

Bild 3: Laugung/Fillung der Metalle durch sukzessives Ansiauern mit Schwefelsdure und nachfolgender Zugabe von

Kalkmilch zu einer Schlammsuspension

Durch Anheben der Temperatur bis auf 60 °C, Verlingern der Laugungszeit auf 24 h und
Suspendieren mit einem ULTRA-TURAX konnte die Nickelausbeute im Bereich pH 2,6 —
3,6 trotz guter Loslichkeit des Nickels nur unwesentlich aut Werte knapp tiber 60 % ge-
steigert werden. Erklirbar ist dieses Laugungsverhalten mit dem hohen Anteil an Calci-
umfluorid 1im Schlamm, der offensichtlich eine Diffusionsbarriere fiir die Siure- bzw. die
Nickelionen in den Schlammpartikeln darstellt, obgleich deren GréBe lediglich im Bereich
von 0,5 pm liegt [Ban et al. 2010]. Dementsprechend kann das Nickel nur bei kleinem
pH-Wert praktisch vollstindig aus den Partikeln gelaugt werden, bei dem das Calciumfluorid
zu einem gewissen Anteil gelost wird. Auf Grundlage der im Labor gesammelten Erkennt-
nisse wurde das in Bild 4 dargestellte Verfahren fiir die Technikumsversuche zur Erzeugung

von Nickelhydroxid aus deponierten Schlimmen ausgewihlt.
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Bild 4: VerfahrensflieBbild fiir die Gewinnung von Nickelhydroxid im TechnikumsmaBstab

In finf Technikumsversuchen konnte Nickel mittels Laugung im Mittel zu 91 % ausge-
bracht werden, anschlieBend wurde es als Nickelhydroxid gefillt. Das abgepresste Nickelhy-
droxid wies einen Trockengehalt (TS) von ca. 35 % auf. Der Nickelgehalt betrug 44,6 %
TS. Der Sulfatgehalt war nach der Fillung mit 12,3 % TS hoher als angestrebt und konnte
auch nach einem anschlieBendem Aufschlimmen und Abpressen nur auf 7,5 % gesenkt wer-
den. Ein Sulfatgehalt von 8,7 % wurde durch Zugabe von Calciumchlorid bei der Laugung
auch ohne aufwendiges Waschen des Schlamms erreicht. Wesentlicher Nachteil des Ver-
fahrens ist, dass groBe Mengen an Schwefelsiure und Kalkmilch verbraucht werden und
durch die damit verbundene Gipserzeugung die Trockenmasse des Schlamms um ca. 63 %
zunimmt. Da sich der anfallende gipshaltige Schlamm gut entwissern lisst, nimmt die an-
schlieBend zu deponierende Masse um etwa 50 % zu. Der noch Siure enthaltende Rest-
schlamm kann durch Mischen mit trockenem Kalk nachbehandelt werden, um die Elu-
ierbarkeit des Nickels gemill Deponieverordnung auf Werte kleiner 1 mg/1 abzusenken.
Allerdings muss zusitzlich Eisen(II)-sulfat untergemischt werden, damit wihrend der Tro-

ckenkalkbehandlung kein sechswertiges Chrom entsteht.

Auf Grundlage der Ergebnisse der Laboruntersuchungen zur Brikettierung konnten folgende
Zusitze zum abgepressten Nickelhydroxidschlamm vorgeschlagen werden:
— 15 % Feuerfestzement

— 28 % nickelhaltiger Filterstaub.
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Mit dieser Zusammensetzung wurde eine sehr gute Kaltdruckfestigkeit von bis zu 24 MPa
erreicht. Prinzipiell wurden groBere Kaltdruckfestigkeitswerte bei den Priitkérpermischun-
gen nachgewiesen, die einen hoheren Anteil an Bindemittel bzw. Beimengungen des Fiill-
materials beinhalteten. Priifkorper, die mit Portlandzement hergestellt wurden, zerfielen zum
Ende der Lagerzeit. Eine Trocknung des abgepressten Nickelhydroxidschlamms vor der Bri-
kettierung war nicht erforderlich. Damit kann bei einer technischen Anwendung die Ent-
stehung von gesundheitsgefihrdenden nickelhaltigen Stiuben einfacher vermieden werden.

Die Verhiittung der Briketts wird in noch anstehenden Arbeiten untersucht.

Gesamtlaugung mit Schwefelsiure und Extraktion
Eisen(I1I)-hydroxid, Fe(OH),, zihlt zu den Storstoffen, die wihrend einer Nickelextraktion
entstchen konnen. Daher wurde zunichst die Moglichkeit der quantitativen Abtrennung

von Eisen aus den Mutterlaugen in Gegenwart von Fluoridionen untersucht.

Eisen(III) bildet mit Fluoridionen schwerl&sliches Eisenfluorid FeF; und im Uberschuss
komplexe Fluoride, die das Verhalten der Hydroxidfillung beeinflussen. Untersucht wurde
die Bildung von Eisenhydroxid Fe(OH); in Gegenwart von schwer 18slichem Calciumflu-
orid und leicht 16slichem Natriumfluorid. Wihrend sich in Gegenwart von Calciumfluo-
rid kein messbarer Effekt im Vergleich zu einem Blindwert ohne Fluoridzugabe einstellt,
wird bei Verwendung von Natriumfluorid sowohl die Fillung von Eisenfluorid als auch ein
messbarer Einfluss auf den Fillungs-pH von Eisenhydroxid festgestellt. Die Verschiebung
des Fillungs-pH geht tiber mehrere Einheiten; bei sehr hohen Fluoridmengen (> 6 mol),
die zur Bildung des Hexafluoroferrates fiihren, tritt die Hydrolyse zum Eisenhydroxid erst
bei pH 12,5 ein.

Um den Einfluss von Fluoridionen auf die Konzentration des Nickels zu bestimmen, wur-
den identische Bedingungen gewihlt. Zu einer definierten Menge an Nickelionen wurden
steigende Konzentrationen an schwer 18slichem Calciumfluorid und leicht 18slichem Natri-
umfluorid dosiert. Wie beim Eisen(IIl) wirkt sich die Calciumfluoridzugabe nicht auf die
Menge des geldsten Nickels aus. Die Zugabe von Natriumfluorid fithrt zu einer Abnahme
von bis zu 2,5 % an geldstem Nickel. In einem Folgeversuch wurde festgestellt, dass die Los-
lichkeit des Nickelfluorids abhingig vom pH-Wert ist. Im Bereich pH 0,5 — 3,0 wurde die
Abnahme der Loslichkeit um 2,5 % festgestellt, wobei ab pH 3,0 die Nickelkonzentrationen
wieder anstiegen.

Die Untersuchungen zum Fillverhalten von Eisen(IIl) in Gegenwart von gréfleren Mengen
an Fluorid zeigen, dass sowohl Eisenfluorid als Feststoft einen Einfluss auf die Nickelextrak-
tion ausiiben kann, als auch die Hydrolyse komplexer Eisenfluoride. Nickel wird extraktiv
im Bereich pH 6,0 — 6,8 gewonnen. Hier kénnen z. B. Fluoroferrate durch Bildung von
Eisenhydroxid — auch in Spuren — als Crudbildner die Extraktion zum Erliegen bringen.
Eisen ist daher vor der Nickelgewinnung aus der Lésung abzutrennen. Die Fillung von

Eisen(III) und Abtrennung aus nickelhaltigen Lésungen als Eisenhydroxid ftihrt immer auch
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zu Verlusten an Nickel. Die Verluste sind — wie im vorliegenden Fall bei groBen Eisentiber-
schiissen — nicht unerheblich. Daher wurde zunichst an synthetischen Lésungen mit dhnli-
chen Metallkonzentrationen, anschlieBend an den Mutterlaugen die Extraktion des Eisens als

Alternative zur Fillung untersucht.

Die Laugen wurden anschlieBend mit Extraktionsmittel kontaktiert, wobei der TOC im
Raffinat auf Konzentrationen zwischen 220 und 280 mg/l anstieg. Normalwerte liegen
< 100 mg/l. Um Einfltisse der organischen Stoffe auf die Solventextraktion zu bewerten,
wurden Versuche zur Adsorption aus den Mutterlaugen an karbonisiertem Polystyrol und
hochpordser Aktivkohle (Silicarbon) durchgefiihrt. Auch bei nicht vollstindiger Abtrennung
der nicht niher definierten organischen Stoffe wurden keine signifikanten Stérungen im
Bereich pH 0 — 6 festgestellt.

Fiir die Extraktionsmittel Di-(2-Ethylhexyl)-phosphorsiure (D2EHPA) und Isononansiure
(Versatic 9) liegen die Extraktionsisothermen in sulfatischen Metallsalzlosungen in den Be-
reichen pH 0,2 — 1,8 bzw. pH 1,9 — 2,5 [Ritcey und Ashbrook 1984]. In den synthetischen
Losungen ist eine Abtrennung von Eisen(IlI) ohne Coextraktion von Chrom und Nickel
moglich. In einer weiteren Extraktionsserie an den Hydrat-Isomeren des Chromchlorids
konnte festgestellt werden, dass die Isomerie keinen Einfluss auf das Trennverhalten zwi-
schen Eisen(III) und Chrom(III) hat.

Unter gleichen Bedingungen bildet sich durch Verschieben des pH-Wertes kristallines Cal-
ciumfluorid und der Extraktionsprozess wird nicht mehr moglich. Storungsfrei verliuft die
Extraktion nur im Bereich pH < 0,5 mit einer maximalen Extraktionsrate von 30 % fiir
Eisen. Untersuchungen zur Léslichkeit von Calciumfluorid in Salzsiure unterschiedlicher
Konzentration [Duparc et al. 1925] und in den Mutterlaugen zwischen pH 0 und pH 6 be-

stitigen die Beobachtungen.

Nickelraffination — Herstellung von Nickelsalzen nach Spezifikation

Voraussetzung fiir die erfolgreiche Herstellung eines Nickelsalzes nach Sperzifikation ist die
Raffination der nickelhaltigen wissrigen Phase, die zur Gewinnung des Nickels tiber die
Solventextraktion dient. Sie darf nur in Spuren andere Metalle enthalten und die Erdalka-
limetalle Calcium und Magnesium nur in Konzentrationen von < 100 mg/l. Alkali- und
Ammoniumionen sowie Anionen werden durch entsprechende Reinigungsoperationen aus

der organischen Phase nach der Extraktion entfernt.

An Metallen wurden in der Mutterlauge festgestellt: Al, Ca, Co, Cr, Cu, Fe, Mn, Mo, Zn.
Zur Abreicherung aus der Mutterlauge werden in Tabelle 4 in der Hydrometallurgie ge-

briuchliche Verfahren vorgeschlagen.
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Tabelle 4: Entfernung von Fremdmetallen aus Nickellésungen

Metall Fallung als Solvent-Extraktion mit
Al Al(OH), -

Ca CaSO, oder CaF, -

Co - Phosphinderivate

Cr Cr(OH); Versatic 9

Cu [(Cu*)(Cuz)(S¥)(S:2)] Aldoxim-/Ketoxim

FE Fe(OH); D2EHPA

Mn MnO, (Mn?* = Mn#) D2EHPA

Mo - HNR2

Zn ZnS D2EHPA

Gesamtverwertung der Schlimme nach Salzsdurelaugung

Aus den oben genannten Griinden ist weder eine fraktionierte Fillung von Eisen(II),
Chrom(III) oder Calciumfluorid noch eine Reaktivextraktion des Eisen(III) im Bereich pH
0—3 moglich. Sie fithrt zu nicht vermarktbaren Produkten, da sie nicht in der erforderli-
chen Reinheit aus diesen Mutterlaugen hergestellt werden kénnen, auBlerdem zu hohen
Nickelverlusten. Gewihlt wurde deshalb zur Abtrennung des Eisens aus der stark salzsauren
Losung ein System, das durch Solvatisierung von anorganischen Molekiilen oder Komple-
xen zu extrahieren vermag. Getestet wurden mehrere Extraktionsmittel, erfolgreich konnte
die Abtrennung mit Tributylphosphat (TBP) durchgefithrt werden. Die in der Literatur
beschriebenen Verfahren mit industrieller Anwendung [Wigstol und Froyland 1972] arbei-
ten mit aliphatischen Losemitteln und Modifiern in sauren Beizmedien mit Eisenkonzen-
trationen < 3 g/1. Thre Anwendung auf die Mutterlaugen mit Eisenkonzentrationen = 9 g/1
erwies sich als nicht praktikabel. Eisen bildet in Medien mit hohen Chloridkonzentrationen
das Anion Tetrachloroferrat [FeCl4]-, welches in salzsauren Beizen als [FeCl4]- H* vorliegt
und nach Solvatisierung durch TBP in die organische Phase tiberfithrt werden kann. Durch
Reextraktion mit Wasser gewinnt man eine salzsaure Eisenchloridlosung. In vereinfachter

Schreibweise:

TBPFeCl,H + H,0 — TBP + FeCl; + HCl

Der Extraktionskoeftfizient ist abhingig von der Salzsiurekonzentration. Die Extraktion ver-
lduft z. B. einstufig und vollstindig bei Salzsiureckonzentrationen = 177 g/l in aromatischen
Losungsmitteln (Solvesso). Die fiir das Gesamtverfahren notwendigen Parameter (Anzahl der

Stufen in Abhingigkeit von der Konzentration der Salzsiure) liegen noch nicht komplett vor.
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Aus allen vorliegenden Daten lisst sich jedoch ein hydrometallurgisches Verfahren zur Ge-
samtverwertung der nickelhaltigen Schlimme darstellen:

— Salzsaures Losen der Schlimme

— Laugungsriickstinde < 5 % mit einfacher Wische als Nachbehandlung

— Gewinnung einer vermarktbaren Eisen(III)-Chloridlésung

— Gewinnung eines technischen Calciumfluorids

— Gewinnung eines handelstihigen Nickelsalzes

Der Restschlamm aus der Salzsiurelaugung fillt in vergleichsweise geringen Mengen an
(<5 %) und ist sehr schwer 16slich. Daher reduziert sich die Nachbehandlung zur Erzeugung

eines deponierbaren Reststoffes auf das Waschen mit Wasser.

4. AUSBLICK

Fiir eine erste Bewertung des Eftizienzpotenzials wurde die Herstellung des Zwischenpro-
duktes Nickelhydroxid gemifl dem Verfahren in Bild 4 und die anschlieBende Rattination
und extraktive Aufarbeitung zum Nickelsulfat herangezogen. Fiir die Nachhaltigkeitsbewer-
tung wurde angenommen, dass die Laugung und Nickelhydroxidherstellung in Deponienihe
geschieht, um potenzielle Transportkosten fiir den Schlamm zu reduzieren. Fiir die Aufar-
beitung der groBen Schlammmengen wire eine Investition erforderlich, die — neben den
verfahrenstechnischen Anlagen — auch die Errichtung eines Betriebsgebiudes umfasst. Die-
se Investitionen miissten auch in einer bereits bestehenden Recyclinganlage vorgenommen
werden. Das Nickelhydroxid kénnte dann von SJM zum Nickelsulfat umgearbeitet werden.
Die Nachhaltigkeitsbewertung wurde auf Grundlage der vom Verbund bereitgestellten An-
gaben flir einen Nickelpreis von 13,8 EUR/t (August 2014) durch das Begleitvorhaben

INTRA r’+ vorgenommen. Das 6konomische Potenzial ist in Tabelle 5 angegeben.

Tabelle 5: Okonomisches Potenzial fiir eine Aufarbeitung von 10.000 t Neutralisationsschlamm im Verbund bzw. von

20.000 t Neutralisationsschlamm deutschlandweit zu 303 t bzw. 606 t Nickelsulfat pro Jahr

Erl6se/Kosten/Potenzial : Einheit Verbundpotenzial Deutschlandpotenzial
Aufarbeitung von Aufarbeitung von
10.000 t/a an Schlammen 20.000 t/a an Schlammen

Zusitzliche Wertschopfung i [T€/a] 206 411

Investitionssumme [T€] 3400 6129

kapitalabhangige Kosten [T€/a] 601 1083

Personal [T€/a] 220 397

Saldo EJ.konomisches [T€/a] 615 -1068

Potenzial
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Fiir die Aufarbeitung von 10.000 t/a deponierter Neutralisationsschlimme ergibt sich unter
den getroffenen Annahmen ein negatives konomisches Potenzial von -615.000 EUR. We-
sentliche Kostenfaktoren sind neben den baulichen MaBnahmen die Kosten fiir die Chemi-
kalien und die Zunahme des zu deponierenden Schlamms.

4000

3000

2000

1000

0

-1000

Okonomisches Potential [T€/a]

-2000

-3000
0 10 20 30 40 50
Nickelpreis [T€/t]
Bild 5: Okonomisches Potenzial in Abhingigkeit vom Nickelpreis fiir eine Aufarbeitung

von 10.000 t Neutralisationsschlamm zu 303 t Nickelsulfat pro Jahr

MaBgeblich fiir die Wirtschaftlichkeit des Verfahrens ist jedoch insbesondere der Nickel-
preis (Bild 5), der in den letzten Jahren starken Schwankungen unterlag und 2007 ein his-
torisches Hoch von fast 40.000 EUR/t erreichte. Aktuell betrigt der Nickelpreis lediglich
7.500 EUR/t. Eine aussichtsreiche wirtschaftliche Umsetzung des zunichst betrachteten
Verfahrens ist demnach erst bei Nickelpreisen von mehr als 20.000 EUR /t gegeben.

Der Primirenergiebedarf fiir die Nickelsulfatherstellung aus 10.000 t an Neutralisations-
schlimmen ist mit 13,5 GWh deutlich groBer als der fiir die primire Herstellung von Ni-
ckelsulfat mit 5,3 GWh. Der deutlich héhere Primirenergiebedarf fiir die Aufbereitung der
Schlimme ist im Wesentlichen das Ergebnis des hohen Schwefelsiure- und Kalkmilchver-
brauchs fiir die Laugung des Nickels. Fiir die Verfahrenswege zur Herstellung von elektroly-
tischem Nickel und von Briketts zur schmelzmetallurgischen Verwertung ist das 6konomi-
sche und 6kologische Potenzial noch nicht abgeschitzt worden. Ein grundsitzlich anderes
Ergebnis wird nicht erwartet, da alle Verfahrenswege tiber die Laugung und Nickelhydro-
xidherstellung verlaufen, fiir die relative hohe Investitions- und Betriebskosten angesetzt
werden miissen.

Fir eine Gesamtverwertung kann die Hydrometallurgie fiir das Projekt ein vollstindiges
Verfahren abbilden, mit dem die deponierte Schlammmasse um mehr als 95 % verringert
werden kann. Eine abschlieBende 6konomische Betrachtung ist zum Zeitpunkt der Druck-
legung noch nicht moglich. Insbesondere die Abtrennung von Calciumfluorid kann nicht

beurteilt werden, da fiir die erforderlichen Aggregate keine Erfahrungen vorliegen. Neben
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dem angestrebten Ziel der Herstellung eines handelstihigen Nickelproduktes kann eine Ei-
sen(I1I)-Chloridlosung und Calciumfluorid in technischer Qualitit erzeugt werden. Zu den
klassischen Verfahren der Reinigung metallhaltiger Mutterlaugen konnte in extraktiven Ver-
fahren gezeigt werden, dass eine Trennung von Eisen und Chrom quantitativ moglich ist.
Die Erforschung der Gesamtverwertung der Schlimme war zu Projektbeginn nicht vorgese-
hen und wurde erst im Laufe des Projektes aufgenommen. Daher konnten nicht alle Details
zu dieser Verfahrensvariante geklirt werden. Forschungsbedarf besteht insbesondere noch bei
der Auslegung einer technischen Anlage fiir Eisen(IlI)-chlorid und dem Anlagenbedarf zur

[solierung von Calciumfluorid.
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt REStrateGIS

Cr Fe Mo Ni

Die zentrale Aufgabenstellung des Verbundprojektes war die Methodenentwicklung zur na-
tionalen, regionalen und lokalen Detektion und Analyse potenzieller anthropogener Sekun-

dirrohstofflager in Form von Halden sowie die SchlieBung von méglichen Datenliicken.

Ausgehend von einem im Projekt erarbeiteten deutschlandweiten Ubersichtskataster, wel-
ches Daten aus den Bestinden der zustindigen Beh6rden und Sekundirquellen einheitlich
modelliert und darstellt, wurden wissenschaftlich-technisch innovative Labormethoden und
Methoden der Geofernerkundung zur Detektion von Hiittenhalden und ihren Wertstoften
adaptiert und prototypisch an einem Modellstandort angewandt. Diese Methoden wurden
anhand von Feldarbeiten, Referenzdaten und Expertenwissen validiert und die Ergebnisse
in ein lokales Ressourcenkataster und ein standortbezogenes dreidimensionales Modell ein-
gearbeitet. Auf Basis der Erkenntnisse aus dem Ressourcenkataster wurden Konzepte zur
Riickgewinnung von Wertstoffen beschrieben, analysiert und bewertet. In Kombination mit
einer Hemmnisanalyse wurden anschlieBend Verwertungsstrategien unter Einbeziehung von
Vertretern aus Industrie und Wissenschaft ermittelt. Mithilfe der entwickelten Wissensbasis
tiber Hiittenhalden und die Verfahrenskonzepte zur Wertstoftriickgewinnung kénnen gezielt
die effiziente und umweltschonende Exploration von Halden sowie die Wiedergewinnung
von Metallen aus den abgelagerten Stiuben, Schlimmen, nicht verwertbaren Schlacken und
anderem Hiittenschutt in Nachfolgeprojekten vorangetrieben werden. So werden mittelfris-

tig die technologischen Rahmenbedingungen geschaffen, um derartige anthropogene Lager-
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stitten fiir die Rohstoffversorgung nutzen zu kénnen und dadurch langfristig einen Teil zur
Reduzierung der Importabhingigkeit Deutschlands beizutragen. Der entwickelte methodi-
sche Ansatz besitzt dariber hinaus das Potenzial zur Ubertragbarkeit in andere Regionen der

Welt, um weitere Sekundirrohstofflager zu detektieren und zu analysieren.

Das Verbundprojekt wurde koordiniert durch das Fraunhofer-Institut fiir Umwelt-, Sicher-
heits- und Energietechnik UMSICHT und mit den Partnern Martin-Luther-Universitit
Halle-Wittenberg (Institut fiir Geowissenschaften und Geographie — Fachgebiet Geofern-
erkundung und Kartographie), der EFTAS Fernerkundung und Technologietranster GmbH
sowie dem FEhS Institut fiir Baustoff-Forschung e.V. bearbeitet. Fiir die Moglichkeit der
Durchfithrung projektspezifischer Untersuchungen an der Halde in Unterwellenborn dankt
das Konsortium ausdriicklich der Stahlwerk Thiiringen GmbH. Teile des vorliegenden Tex-

tes sind dem Abschlussbericht des Projektes entnommen.

I. EINLEITUNG

Zur Minimierung von Importabhingigkeiten und der Erhéhung der Ressourceneftizienz bil-
det die Exploration nicht genutzter anthropogener Lagerstitten, die relevante Mengen von
teilweise wirtschaftsstrategischen Metallen enthalten, einen wichtigen Baustein. Zu relevanten
anthropogenen Lagerstitten zihlen insbesondere Halden der Metallverhiittung. Das Projekt
REStrateGIS fokussierte auf die Erkundung von Hiittenhalden der Eisen- und Stahlprodukti-
on, bestehend aus Reststoffen der Stahlproduktion wie Stiuben, Schlimmen und Schlacken.
Obwohl eine technische Machbarkeit eines Haldenrtickbaus prinzipiell nicht infrage steht, fehlt
jedoch detailliertes Wissen tiber die Verteilung, Zusammensetzung und Qualitit der deponier-
ten Materialien. Fiir kiinftige Forschungs- und Handlungsfelder wird die Entwicklung eines
Systems zur Erfassung und wirtschaftlichen Charakterisierung von Hinterlassenschaften des
Bergbaus und der Hiittenindustrie gefordert [Faulstich 2010]. Die Fragestellung zur Wieder-
gewinnung von Wertstoffen aus Halden hat einen nennenswerten riumlichen Bezug. Dieser
Bezug dulert sich sowohl im kleinmalstibigen Bereich, wie etwa der riumlichen Verteilung
der Halden tiber das Bundesgebiet, als auch im grofmalstibigen Bereich, wie der Verteilung
der Wertstoffe innerhalb eines Haldenk&rpers. Das Wissen etwa tiber die genaue Lage oder
GroBe der Halde, spezifische Standortgegebenheiten, das Umfeld sowie die Zusammensetzung
und Genese des Haldenkorpers ist von essenzieller Bedeutung fiir die Bewertung einer Sekun-
dirrohstofflagerstitte. Die Motivation des Projekts lag somit in der methodischen Erhebung,
Analyse und Darstellung der riumlichen Information auf unterschiedlichen Skalenebenen und
deren Verbindung mit klassischen chemisch-mineralogischen Materialdaten. Ein besonderer
Fokus wurde dabei auch auf Methoden zur Detektion und Beschreibung von Halden in unbe-
kannten Gebieten sowie auf die zerstdrungsfreie Materialcharakterisierung gelegt. Autbauend
auf den im Projekt generierten Ergebnissen und dem erarbeiteten Ansatz konnen anschlieBend

zielgerichtete Erkundungs- und AbbaumalBnahmen fiir Reststofte der Eisen- und Stahlerzeu-
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gung eingeleitet werden. REStrateGIS setzt daher vor den eigentlichen AbbaumaBnahmen an

und hilft, diese effizienter zu gestalten.

Entsprechend dem Ebenenkonzept des Projekts (vgl. [Jandewerth et al. 2013]) erfolgte fiir
die deutschlandweite Analyse eine Zusammenstellung der deutschen Haldenlandschaft mit
dem Fokus auf Hiittenhalden. Um eine deutschlandweite Ubersicht von Halden in ei-
nem Kataster zu generieren, mussten verschiedene Daten aus unterschiedlichen Quellen
zusammengetragen und homogenisiert werden. Eine Ubersicht aller Halden in Deutschland
lag zu Projektbeginn nicht vor. In drei Testregionen (westliches Ruhrgebiet, Saarland und
Mansfelder Land) wurden Halden mittels verschiedener Satellitendaten und vielfiltiger Fern-
erkundungsmethoden detektiert und analysiert. Die Testregionen mussten mehrere Kriterien
erfiillen. So sollte die Detektion der Haldenkdrper aus Fernerkundungsdaten in mehreren
morphologisch inhomogenen, sowohl durch eine mdoglichst hohe Haldendichte als auch
durch verschiedenste Haldentypen charakterisierten Gebieten erfolgen. Ziel war die auto-
matisierte Detektion von Halden aus verschiedenen, aus Satellitenbilddaten generierten digi-
talen Gelindemodellen (DGM) durch EFTAS, die anschlieBende Attributierung mit Sachda-
ten durch Recherchen von UMSICHT, das metallurgische Know-how des FEhS sowie aus
multispektralen Fernerkundungsdaten durch die Uni Halle abgeleiteten Stoffcharakteristika.
Mit diesem interdiszipliniren Ansatz wurden Informationen aus verschiedenen Fachgebie-
ten in einem gemeinsamen Workflow zusammengefiihrt und Methoden zur Detektion und
Typisierung auf unbekannte Gebiete im Hinblick der Haldendetektion und Haldenanalyse
angewendet und getestet. An einem Modellstandort wurde zudem eine Detailanalyse eines
Haldenkdrpers mittels Stoffstromanalyse, punktuellen spektroradiometrischen Reflexions-
messungen, abbildender terrestrischer und flugzeuggetragener Spektrometrie, Feststoffana-
lytik und 3D-Modellen auf Basis von historischem Kartenmaterial und Stereoluftbildern
durchgefiihrt. Weiterhin wurden orientierende Arbeiten zur Wertstoffriickgewinnung im
Labor- und TechnikumsmaBstab durchgefiihrt. Ausgewihlte Daten sind in unterschiedlichen
Detailtiefen tiber eine WebGIS-gestiitzte Informationsplattform auf nationaler, regionaler
und lokaler Ebene zur Ansicht bereitgestellt, um die diszipliniibergreifenden Arbeiten sowie

den multiskalaren Ansatz darzustellen (www.ressourcenkataster.de).

2. VORGEHENSWEISE

Um das Ubersichtskataster zu erstellen, mussten sowohl Behorden- als auch privatwirt-
schaftliche Daten recherchiert, validiert und homogenisiert werden. Durch die Ansprache
sowohl von Bundesbehdrden, Landesbehdrden und nachgelagerten Kreisimtern wurde
durch Fraunhofer UMSICHT eine deutschlandweite Recherche durchgefiihrt. Fiir den
Autbau des multiskalaren Ressourcenkatasters bedurfte es weiterhin einer Haldenklassi-
fikation zur Beschreibung, Einteilung und Unterscheidung der einzelnen Haldenobjek-

te. Diese Klassifikation war Ausgangspunkt fiir die anschlieBende Datenmodellerstellung.
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Unter Datenmodell wurde in diesem Kontext ein relationales Datenmodell, bestehend aus
unterschiedlichen Tabellen und entsprechenden Verkniipfungen untereinander, verstan-
den. Es diente als konzeptionelle Grundlage fiir die Implementierung der Geodatenbank
und als Referenzdatensatz zur Validierung der entwickelten fernerkundlichen Halden-
detektion. Auf Basis eines Ubersichtskatasters konnen zudem erste als vielversprechend
eingestufte Regionen in Bezug auf Halden fiir eine spitere Detailanalyse auf regionaler
Ebene identifiziert und je nach weiter zur Verfiigung stehender Datenlage und zu erhe-

benden Daten Riickschliisse auf das Wertstoffpotenzial gemacht werden.

Zur Beantwortung vielfiltiger geowissenschaftlicher Fragestellungen, z. B. fiir das Monito-
ring von Bergbau- und Bergbaufolgelandschaften [GliBer 2004, Schroeter 2011], vor allem
aber zur Exploration natiirlicher Lagerstitten, werden seit mehreren Dekaden auch flugzeug-
und satellitengetragene optische Fernerkundungssensoren eingesetzt [van der Meer et al.
2012]. Je nach der Anzahl der Kanile, die Licht bestimmter Wellenlingen erfassen kénnen,
unterscheidet man hierbei in multi- und hyperspektrale Aufnahmesysteme [van der Meer
2012, Goetz 1975, Mars 2006]. Im Rahmen des Projektes REStrateGIS wurden diese Me-
thoden fiir die regionale und lokale Haldenanalyse adaptiert. Fiir grofriumige Analysen auf
regionaler Ebene miissen Halden zunichst detektiert, anschlieBend differenziert und typisiert
werden. Fiir die Testregionen wurde durch die Uni Halle und EFTAS ein Workflow erarbei-
tet, der zunichst die satellitengestiitzte, automatisierte geometrische Haldendetektion und
-analyse aus frei verfligbaren sowie kostengiinstigen Hohendaten (z. B. ASTER GDEM v2
und SRTM-Daten) beinhaltet. Nach der Detektion erfolgte eine Haldentypisierung und
-charakterisierung mittels multispektraler Satellitenbilddaten der Sensoren ASTER und
WorldView-2. Hierbei wurden spektrale Indizes sowie iiberwachte Klassifikationsverfahren
(z. B. Spectral Angle Mapper (SAM) [Kruse et al. 1993]) angewendet. Um eine sinnvolle
Interpretation der Ergebnisse geologisch-mineralogischer Indizes zu gewihrleisten, wurden
stark vegetationsbestandene und beschattete Flichen zuvor ausmaskiert. Die generierten
Algorithmen zur Haldendetektion wurden durch die auf der Ubersichtsebene erstellten
Referenzdaten aus der Literatur und behdrdlichen Geodaten validiert. Die Validierung der
multispektralen Haldencharakterisierung erfolgte durch Gelindebegehungen. Auf lokaler
Ebene wurden chemisch-mineralogische sowie reflexionsspektrometrische Feld- und La-
bormessungen durchgefiihrt. Flankiert wurden die Arbeiten durch die Erstellung histo-
rischer Stoffstrommodelle der Halde. Die Rekonstruktion historischer Stoffstrome ist ein
essenzieller Bestandteil der Detailanalyse einer identifizierten anthropogenen Lagerstitte
und gibt Hinweise auf das zu erwartende Material. Die durch Fraunhofer UMSICHT er-
stellten Stoffstrommodelle stellen Input- und Output-Stréme des Produktionsprozesses am
Standort tiber den gesamten Produktionszeitraum dar und basieren auf unterschiedlichen
Archivdaten der Produktion am Standort (u. a. Lagepline, betriebsinterne Gutachten, Un-

ternechmensgeschichte).
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Eine chemisch-mineralogische Analyse von Probenmaterial stellt die Basischarakterisierung
des Materials dar. Durch den Verbundpartner FEhS wurden anhand von 97 Feststoffproben
mittels Mikrowellenaufschluss und Nasschemie Haupt- und Nebenbestandteile sowie Spu-
renelemente analysiert. Mineralphasen wurden mittels R ontgendiffraktometrie ermittelt. Es
wurden mehrere Versuche zur Reduktion der in schmelzfliissigen Zustand gebrachten Pro-
ben von sechs ausgesuchten Materialien durchgefiihrt. Anhand dieser Ergebnisse konnte das
wirtschaftliche Potenzial durch eine pyrometallurgische Behandlung abgeschitzt werden.
Die Probenahmenkampagnen auf der Modellhalde in Thiiringen erfolgten an unterschied-
lichen Stellen und in unterschiedlichen Tiefen innerhalb des gesamten Haldenkérpers, um
ein moglichst reprisentatives Bild der heterogen zusammengesetzten, da iiber Jahrzehnte
gewachsenen Halde zu erhalten. Nach den Laborversuchen zur pyrometallurgischen Re-
duktion entstanden aus dem Ausgangsmaterial drei neue ,,Stoffe®: Metall, Schlacke und
Abgas. Der Anteil an Metall sollte so hoch wie moglich sein, ebenso wie dessen Wertinhal-
te, z. B. Legierungselemente. Deswegen wurden Reduktionsmittel, Zeit und Temperatur
optimiert. Die erzeugte Schlacke musste dabei so ausreduziert sein, dass sie den Vorgaben

fiir die Verwertung als Baustoft entsprach.

Zusitzlich zu den chemischen und mineralogischen Analysen wurden durch die Uni Halle
systematische reflexionsspektrometrische Feld- und Labormessungen im Wellenlingenbereich
350 -2.500 nm durchgeftihrt. Dabei wurden materialspezifische Reflexionseigenschaften im
sichtbaren Licht, nahem und kurzwelligem Infrarot aufgezeichnet (vgl. [Farmer 1974, Hunt
1977, Clark et al. 1990]). Obwohl eine Vielzahl mineralspezifischer Reflexionsspektren be-
reits in Spektralbibliotheken zusammengestellt ist (z. B. [Clark et al. 2007, Baldrige et al.
2008]), erfolgten bisher noch keine umfassenden systematischen reflexionsspektrometrischen
Analysen von Nebenerzeugnissen aus der Eisen- und Stahlindustrie (vgl. [Denk et al. 2015]).
Die Analysen umfassten die Uberpriifung der spektralen Identifizierbarkeit verschiedener Mi-
neralphasen und die Untersuchung der Einsatzmdoglichkeiten spektrometrischer Verfahren fiir
in-situ-Screenings auf Hiittenhalden.

Um die etablierte Analysemethodik der Stahlindustrie (FeHS) mit den Anforderungen der
Spektrometrie zu verbinden, wurde eine interdisziplinire Beprobungs- und Analysestrategie
entwickelt. An der Modellhalde bei Unterwellenborn wurden zudem abbildende terrestrische
Hyperspektralaufnahmen an geeigneten Standorten aufgenommen, um die riumliche Vertei-
lung von Haldenmaterialien unterschiedlichen Wertstoftgehalts an einzelnen Aufschliissen zu
erfassen. Der terrestrische Einsatz bildgebender Spektrometer ist ein relativ neues Forschungs-
feld und findet insbesondere im Bergbau und der Exploration natiirlicher Lagerstitten Anwen-
dung (vgl. [Kurz et al. 2013, Murphy 2013]). Zur Exploration von Hiittenhalden der Eisen-
und Stahlindustrie sowie zur stofflichen Analyse entsprechender Haldenmaterialien erfolgten
bisher allerdings noch keine Arbeiten mit terrestrischen Hyperspektraldaten (vgl. [Denk et
al. 2015]). Zur Auswertung der Daten wurden im Bereich der geologisch-mineralogischen

Fernerkundung etablierte Algorithmen angewendet. Spectral Feature Fitting (SFF) vergleicht
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Absorptionsmerkmale in Spektren nach vorheriger Normierung mittels Continuum Remo-
val (vgl. [Clark 1984, Clark et al. 1990, van der Meer 2004, Pan et al. 2013]). Spectral Angle
Mapper (SAM) hingegen stellt ein Klassifikationsverfahren dar, das den Winkel zwischen Bild-
und Referenzspektren vergleicht und damit die generelle Spektrenform berticksichtigt und
nicht auf die Ausprigung einzelner Absorptionsmerkmale fokussiert [Kruse et al. 1993]. Parallel
zu den Hyperspektralmessungen erfolgte die Entnahme von Referenzproben fiir die Daten-
auswertung [Denk et al. 2015]. Um die riumliche Verteilung der an der Haldenoberfliche
vorkommenden Nebenerzeugnisse und zur Abdeckung verwendeter Materialien zu erfassen,

wurden auch hyperspektrale Flugzeugscannerdaten aufgezeichnet und analysiert.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Ubersichtskataster

Auf Ubersichtsebene wurde ein Haldenkataster mit iiber 1.000 Haldenk6rpern erstellt. Ein
Referenzdatensatz wurde auf Basis von Satellitendaten generiert und diente der Validierung
der Ergebnisse der Haldendetektion in den Testregionen. Der Referenzdatensatz umfasst
dabei neben Informationen zu Eisenhiittenhalden auch andere Haldentypen aus Bergbau und
Verhiittung. Das im Rahmen des Projektes erarbeitete Vorgehen zur Datenerfassung und
Implementierung in eine WebGIS-Applikation (www.ressourcenkataster.de) lieferte einen
wesentlichen Fortschritt im Bereich der Analyse und Erfassung der deutschen Halden und
stellt die Basis einer deutschlandweit einheitlichen Datenerfassung dar. Die Einbindung 6f-
tentlicher und privater Daten war bisher nicht erfolgt und stellt eine signifikante Verbesserung
der quantitativen Archivdatenlage zum Haldenbestand dar. Die Spannweite der Datenqualitit
der ausgewerteten historischen Daten und Dokumente, aber auch aktueller Daten reicht im
Falle von REStrateGIS von sehr gut bis mangelhaft, jedoch sind diese Dokumente urspriing-
lich nicht fiir die Nutzung eines Materialriickbaus und zur Betrachtung der Halde als Sekun-
dirrohstofflager ausgelegt worden. Die Datenlage muss zukiinftig qualitativ weiterentwickelt

und kontinuierlich ausgebaut werden.

Fernerkundung zur Haldendetektion

Die automatisierte Detektion von Halden in unbekannten Gebieten ist kostengiinstig und
hilft dem Nutzer dabei, mogliche Sekundirrohstofflager zu entdecken. Dies ermdglicht in
Gebieten mit nur geringen Informationen zu Haldenstandorten, mdgliche Standorte zur
spiteren Erkundung zu identifizieren. Dabei ist jedoch die automatisierte Detektion nie ein
alleiniges, hinreichendes Kriterium zur abschlieBenden Identifikation einer Halde, sondern
muss immer in Verbindung mit Hintergrunddaten (z. B. Literatur, Luftbilder) durchgefiihrt
werden. Grundsitzlich kann angenommen werden, dass sich Halden von natiirlichem Re-
lief in ihrer Geometrie unterscheiden (z. B. gestrecktere Hinge, gleichmifBiger Verlauf im

Vergleich zur geogenen Formen). In gering reliefiertem Gelinde (westliches Ruhrgebiet/
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Niederrhein, Norddeutsche Tiefebene) stellen Halden markante Geometrien auf der Erd-
oberfliche dar, die sich stark von der Umgebung abheben. Diese Besonderheiten miissen
in Form von mathematischen Algorithmen, die in digitalen Gelindemodellen (DGM) nach
diesen markanten Unterschieden suchen, erfasst und abgebildet werden. Die Herausforde-
rung fiir die computergestiitzte Detektion aus Satellitendaten besteht jedoch darin, auch
in Gebieten mit starkem natiirlichem Relief wie z. B. in Mittelgebirgslandschaften diese
geometrischen Unterschiede zu erkennen. Dies gilt auch, wenn Halden etwa an natiirliche

Hinge angeschiittet sind.

Zur Detektion von Haldengeometrien mussten die angewendeten Algorithmen somit zwi-
schen Vollformen natiirlichen anthropogenen Ursprungs unterscheiden. Verschiedene Her-
angehensweisen wurden durch EFTAS entwickelt, getestet und mit den Referenzdaten des
Ubersichtskatasters validiert. Insgesamt wurden fiinf Ansitze zur Detektion in den drei Test-
regionen angewendet (Tabelle 2). Eine abschlieBende, allgemeingiiltige Empfehlung fiir eine
der Methoden als Ergebnis ist nicht méglich, da je nach untersuchtem Gelinde verschiedene
Vor- und Nachteile der jeweiligen Methode zu beachten sind. Methode 4 und 5 stellen je-

doch fiir die Testregionen den besten Ansatz dar und werden nachfolgend vorgestellt.

Tabelle 2: Methoden zur Detektion von Haldengeometrien in digitalen Gelaindemodellen (DGM)

Methode | Methode 2 Methode 3 Methode 4 Methode 5
Glatcungs- Hohenlinienansatz Laplgcian-of— P’.I.odiﬁzierter Harris-Ansatz
ansatz Gaussian-Ansatz Glattungsansatz
Datenbasis Datenbasis
ASTER GDEM v2 TanDEM-X

In der vierten Methode wird mehrmals hintereinander das Minimum aus dem Hohenprofil
und einer geglitteten Variante gebildet, um das Bodenprofil zu bestimmen. In stark relie-
fierten Gebieten steigt die Anzahl von Fehldetektionen, da dieser Ansatz nicht so prizise
durch Parameterwahl an ein Gebiet angepasst werden kann wie der Glittungsansatz. Dafiir
st der Ansatz im Allgemeinen robuster gegeniiber neuen Gebieten. Methode 4 stellt eine
gute Erginzung zum Harris-Ansatz (Methode 5) dar, da teils Halden gefunden werden, fiir
die keine markanten Punkte detektiert wurden und damit Liicken geschlossen werden. Das
Prinzip des Harris-Ansatzes 1st das Aufdecken von markanten Punkten mittels Harris-Opera-
tor und anschlieBendem Verschieben der Punkte zum lokalen Maximum. Davon ausgehend
wird eine Hohenlinienanalyse mit dem Abbruchkriterium Boden (sprunghafter Flichen-
anstieg und Kompaktheitsmall) durchgefithrt. Das Verfahren ist idealerweise flir geglittete
Hohendaten (Rauschreduzierung), ebenes Bodenprofil und nicht zu stark reliefierte Gebiete
anzuwenden. Als problematisch mit diesem Ansatz erwies sich jedoch die Erfassung von
Halden an Hanglagen. Weiterhin sind die Parameter fiir die Generierung der Harris-Punkte

datenabhingig und kénnen zu wenige (Halden werden nicht gefunden, ,,False-Negatives®)
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oder zu viele Startpunkte (lange Rechenzeiten zur Priifung, ggf. ,,False-Positives* bei Was-
serflichen, Industriegebiuden, natiirlichen Bergformationen) erzeugen. In Kombination mit
einem alternativen Ansatz wie z. B. Methode 4 zur Reduktion von ,,False-Negatives* (z. B.
an Hanglagen) ist die Harris-Methode ein vielversprechender Ansatz zur automatisierten

Detektion von Halden.

Fernerkundung zur Haldentypisierung auf regionaler Ebene

Die fernerkundliche Haldentypisierung erfolgte durch die MLU Halle-Wittenberg im
Mansfelder Land, Sachsen-Anhalt, auf Basis von multispektralen Satellitenbilddaten unter-
schiedlicher geometrischer und spektraler Auflésung (ASTER - und WorldView-2-Daten).
Durch Berechnung des Normalized Difference Vegetation Index (NDVI, [Rouse et al.
1973]), konnten erfolgreich offene von vegetationsbestandenen Halden(bereichen) diffe-
renziert werden. Die weltweit verfiigbaren und kostengiinstig beziehbaren ASTER-Da-
ten erlaubten dank der fiir multispektrale Satellitensensoren hohen Anzahl an Bindern im
SWIR die Applikation verschiedener geologisch-mineralogischer Indizes zur stofflichen
Materialdifferenzierung. Eine gute Differenzierung der Kalihalden von den Bergehalden des
Kupferschieferabbaus war tiber den Normalized Difference Salinity Index (NDSI, [Tripathi
et al. 1997]) méglich. Die Difterenzierung der Bergehalden von den Schlackehalden der
Kupferschieferverarbeitung gelang erfolgreich mit Carbonat-, Ferric- und Ferrous-Iron-
Indizes [Rowan et al. 2005, Rowan 2003, Pour 2011]. Aufgrund der geometrischen Auf-
16sung von 30 m eigneten sich die ASTER-Daten vorranging fiir das regionale Screening,
weniger flir Detailanalysen einzelner Halden. WorldView-2-Satellitenbilddaten waren in
diesen Fillen aufgrund ihrer sehr hohen geometrischen Auflésung (2 m) von Vorteil und
erlaubten auch fiir mittelgroBe und kleinere Halden die Ableitung riumlich hochauflo-
sender Ergebnisse. Mittels SAM-Klassifikation konnten Kupferschieferarmerze, Schlacke
aus der Kupferschieferverarbeitung sowie Carbonat dominierte Bergemischmaterialien und
vegetationsbestandene Flichen in einem hohen MaB an Ubereinstimmung mit den Feldbe-
funden erfasst werden. Zusammenfassend betrachtet konnten sowohl mit ASTER - als auch
WorldView-2-Satellitenbilddaten regionale Screenings und Analysen mit relativ geringem
Zeitaufwand und nur wenigen Referenzdaten umgesetzt werden. Auf diese Weise wird eine
potenzielle Reduzierung des Umfangs fiir Beprobungen im Gelinde (z. B. kostenintensive

Bohrungen) erméglicht.

Arbeiten am Modellstandort

Die Aufarbeitung der Hiittenhistorie am Standort der Modellhalde in Unterwellenborn und
die Auswertung der internen und externen Informationsquellen tiber den Haldenkdrper
konnten in Form von acht Stoffstrommodellen, beginnend im Jahr 1873, skizziert werden.
Ausgewihlte Daten der Hiittenhistorie wurden weiterhin erfolgreich in dreidimensionalen
Modellen der Halde zusammengefithrt und erlauben somit Riickschliisse auf die Verortung
potenzieller Wertstofflager. Das Geodatenmodell des 3D-Modells von Fraunhofer UMSICHT
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besteht aus Geometrien fiir den eigentlichen Haldenk&rper sowie digitalisiertem und geore-
ferenziertem analogem Kartenmaterial. Die dreidimensionale Darstellung eines Zeitraums der
Haldenentwicklung durch EFTAS basiert auf Stereoluftbildern und deren Uberfiihrung in
eine 3D-Software. So konnten zwei Wege zur Visualisierung und Verortung von Halden-

informationen auf Basis unterschiedlicher Datengrundlagen erarbeitet werden (siche Bild 1).

- 3

T ket

Ablagerung
Gichtfeinschlamm

Teich-Teich

Bild I: Dreidimensionale Darstellung der Modellhalde. Pfeilrichtung Griin: Norden, Modell 6-fach iiberhoht.
Links: Darstellung der Bereiche Gichtfeinschlamm und Teich-Teich. Rechts: Bohrlochkataster. Geodatengrundlage:

TK25 FO5334_Saalfeld_1855 © GeoBasisDE/TLVermGeo. © GeoBasis-DE/BKG (Quelle: Fraunhofer UMSICHT)

Die Zusammenstellung der abgelagerten Materialien und deren technischer Ursprung auf
Standortebene tragen zur Identifizierung von Bereichen bei, die eine spitere geotechnische
Erkundung mit anschlieBendem Abbau werthaltiger Materialien riumlich und 6konomisch
eingrenzen. Auch die Beschaffung und Auswertung historischen Kartenmaterials zur R ekon-
struktion der urspriinglichen Gelindeoberfliche vor dem Beginn der anthropogenen Uber-
prigung stellt einen nennenswerten Fortschritt zur Methodik der Erkundung von Sekun-
dirrohstofflagern dar. Die umfangreichen chemischen und mineralogischen sowie spektralen
Analysen der Modellhalde in Unterwellenborn zeigten eine besonders heterogene Zusam-
mensetzung mit vielen unterschiedlichen Schlacken, Stiuben und Schlimmen, welche in den
letzten Jahrzehnten dort abgelagert wurden und die Historie des Stahlwerks widerspiegeln.
So wurde auf der Modellhalde neben den klassischen metallhaltigen Reststoffen u. a. ein Be-
reich mit Hiittensand identifiziert, welcher bereits damals durch seine latent hydraulischen
Eigenschaften als Bindemittel in der Baustoffindustrie eingesetzt wurde. Die spezifische Hy-
dratationswirme zeigt trotz der langen Ablagerungszeit noch eine gute Leistungstihigkeit der
abgelagerten Hiittensande. Weiterhin konnten Ablagerungsstellen von Thomasschlacke iden-
tifiziert werden, die als potenzielles Diingemittel gilt und bereits in fritheren Zeiten fiir diese

agrartechnische Verwendung eingesetzt wurde.
Die metallurgischen Analysen der Haldenmaterialien wurden erfolgreich durchgefiihrt. Bei

den Schmelzversuchen konnten zwischen 15 und 70 Ma.-% Metall aus den Ausgangsmateri-

alien extrahiert werden (durchschnittlich 40 Ma.-%). Jedoch war die Zusammensetzung des
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herausreduzierten Metalls sehr unterschiedlich in Abhingigkeit von der Zusammensetzung
des Ausgangsmaterials. Dies war ein wichtiger Punkt ftir die Wirtschaftlichkeitsbetrachtung,
denn eine erfolgreiche Riickftihrung der Haldenmaterialien in pyrometallurgische Prozesse
hingt malgeblich von hohen als auch homogenen Metallgehalten ab, um im Hinblick auf
Primirrohstofte 6konomisch konkurrenztihig sein zu kénnen. Hauptkomponente des zu-
riickgewonnenen Wertstoftes war Eisen, aber es konnten auch bis zu 4 Ma.-% Chrom, bis zu
1 Ma.-% Vanadium, bis zu 14 Ma.-% Phosphor und bis zu 30 Ma.-% Silicium zurtickgewon-
nen werden. Der Kohlenstoffgehalt der Eisenlegierungen lag zwischen 0,2 und 4 Ma.-%.
Komponenten wie Phosphor oder Kupfer gelten jedoch als Stahlschidiger, da sie nur schwer
bzw. gar nicht metallurgisch entfernt werden kénnen. Dies beschrinkt den Wiedereinsatz
des zurtickgewonnenen Metalls sowie dessen Wert. Die Schlacken waren im Allgemeinen
fast vollstindig ausreduziert und enthielten keine Metalloxide mehr. Bis auf die im Rahmen
der Gelindearbeit und Recherche entdeckte Thomasschlacke, welche generell keine pyro-
metallurgische Behandlung bendtigt und durch Reduktion ein sehr phosphorreiches Metall
hervorbringt (13,6 Ma.-%), wurde die neben dem Metall verbliebene Schlacke im Anschluss
wieder auf ihre Umweltvertriglichkeit hin untersucht. Die Umweltvertriglichkeit und damit
die Deponiceklasse des Materials konnte durch die Reduktion verbessert werden, sodass keine
kostenintensivere Ablagerung notwendig wire. Eine pyrometallurgische Wertstoftriickge-
winnung ist jedoch nicht mit einem 6konomisch vertretbaren Aufwand zu erreichen. Dies
liegt in dem vorliegenden Fall darin begriindet, dass entweder die Energickosten fiir eine
Kohlereduktion bzw. die Reduktionsmittelkosten fiir eine Reduktion mittels Ferrosilicium
zu hoch sind, oder sowohl hohere Reduktionsmittelkosten als auch ein zu geringer R eduk-
tionsgrad mittels Sekundiraluminium eine Riickgewinnung in absehbarer Zeit unwirtschaft-
lich machen. Je nach abgelagertem Material und Standortgegebenheiten ist jedoch generell
eine Riickgewinnung mit einer Sanierung eines Haldenstandorts zu verbinden, um die Sa-

nierungskosten zu refinanzieren oder diese gering zu halten.

Als Ergebnis der punktuellen reflexionsspektrometrischen Messungen wurde eine umfang-
reiche Spektralbibliothek erstellt, die spektrale Charakteristika verschiedener Nebenerzeug-
nisse aus der Eisen- und Stahlindustrie beinhaltet. Die Bibliothek umfasst Spektren, die un-
ter kontrollierten Laborbedingungen im Bereich 350 — 2.500 nm aufgezeichnet wurden und
die Reflexionseigenschaften von Probenmaterial im gelindefeuchten und ungestdrten sowie
getrockneten Zustand bei unterschiedlicher Kérnung reprisentieren. Die Spektren erlauben
die Einteilung der Haldenmaterialien in unterschiedliche spektrale Klassen und die Diffe-
renzierung verschiedener Schlacken und anderer Stoffe aus der Eisen- und Stahlindustrie.
Die Ergebnisse der Feld- und Laborarbeiten zeigen, dass die durch Fachleute vorgenom-
mene in-situ-Ansprache basierend auf visueller Interpretation historischer Haldenmaterialien
schwierig und nicht in allen Fillen hinreichend fiir eine Zuordnung zu bestimmten Stoftgrup-
pen ist. Die Spektralbibliothek zusammen mit nicht-invasiven spektrometrischen Messungen

und Analysen stellt hier ein Instrumentarium dar, mit dem innerhalb kurzer Zeit und mit
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begrenztem Kostenaufwand Aussagen zur Ahnlichkeit verschiedener Stoffe und eine erste
Materialtypisierung erfolgen kdonnen. Auf diese Weise konnen Probenahmestrategien und der
Umfang fiir kostenintensive Laboruntersuchungen tendenziell optimiert werden. Weiterhin
wurden semi-quantitative Zusammenhinge zwischen enthaltenen Wertstoffen, z. B. dem Ge-
samtmetall- oder dem Eisengehalt, und den spektralen Eigenschaften bestimmter Haldenma-
terialien festgestellt. So zeigten beispielsweise die fiir die Wertstoffriickgewinnung potenziell
relevanten Konverterschlimme einen Zusammenhang zwischen Metallgehallt und spektralen
Charakteristika. Auch die Ergebnisse chemometrischer Analysen legen nahe, dass eine Ab-
schitzung verschiedener chemischer Parameter aus Spektren moglich ist. Bei der Auswertung
der terrestrischen Hyperspektraldaten zeigten sich Unterschiede je nach angewendetem Algo-
rithmus. Mittels SFF konnten Haldenmaterialien, die markante Absorptionsmerkmale bereits
im Laborspektrum zeigten, auch in den unter Feldbedingungen aufgezeichneten Bilddaten
erfasst werden. Dabei handelte es sich in den meisten Fillen um Materialien, die relativ arm
an Eisen sind. Im Auswerteansatz mittels SAM-Klassifikation konnten dagegen alle Zielklassen
detektiert werden. Um die Klassifikation in anwendungsorientiertere Ergebnisse umzuwan-
deln, wurden die ausgewiesenen Klassen entsprechend dem Gehalt relevanter Parameter der
Referenzproben (z. B. Eisen- oder Zinkgehalt) farblich codiert (vgl. Bild 2). Die so gene-

rierten Abbildungen vermitteln einen Eindruck der Verteilung potenziell eisenreicher und

weniger eisenreicher Materialien.

Materialien am Aufschluss
O -:
B : Bl (o] e

- A Walzzunder - B Konverterschlamm - Maskierte Pixel
- C EAF-Schlacke | D Pfannenofen-Schlacke - Nicht klassifiziert

"

Gesamt-Eisengehalt der Materialien am Aufschluss

[ ] 0-5Ma-% Fe (Materialien 2, 4, 9, 10, 11, 12) I 25 - < 40 Ma.-% Fe (Materialien B. C) I nicht Kiassifiziert
[ | 5-<10Ma-% Fe (Materialien 5, 8, 7, D) B - 40 Ma-%Fe (Material A) B Maskierte Pixel
- 10 - = 25 Ma.-% Fe (Materialien 1, 3, 8)

Bild 2: Oben: Ergebnis der SAM-Klassifikation terrestrischer Hyperspektraldaten. Unten: Aus der SAM-Klassifikation
abgeleitete anwendungsorientierte Darstellung zur Veranschaulichung eisenreicher und eisenarmer Materialien am

Aufschluss, aus [Denk et al. 2015]
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Die flugzeuggestiitzte hyperspektrale Fernerkundung der Modellhalde erlaubte die erfolg-
reiche Detektion und Differenzierung der dominanten, an der Haldenoberfliche vorkom-
menden rezenten Nebenerzeugnisse sowie verschiedener Materialien aus historischen Pro-
duktionsphasen. Weiterhin konnten zur Abdeckung verwendete Asphaltdecken klassifiziert
und spektral von den visuell sehr ihnlichen Nebenerzeugnissen getrennt werden. Trotz Ein-
schrinkungen durch kiinstliche Abdeckungen und dichten Vegetationsbestand, der an der
Modellhalde keine groBflichigen Zeigerwirkungen hatte, demonstrieren die Ergebnisse die
Anwendbarkeit hyperspektraler Flugzeugscannerdaten zur Differenzierung und Detektion
industrieller Nebenerzeugnisse auf entsprechenden anthropogenen Lagerstitten. Zusam-
menfassend zeigte die Auswertung abbildender Hyperspektraldaten, dass die Ubertragung
der punktuell auf Feld- und Laborebene ermittelten Ergebnisse auf die flichenhaften Daten
tiir die Erfassung der riumlichen Verteilung verschiedener, unterschiedlich wertstoffhaltiger
Haldenmaterialien moglich ist. Damit konnte ein mal3geblicher Beitrag zur Grundlagenfor-
schung fiir die Haldenfernerkundung im Rahmen des Urban Mining geliefert werden (vgl.
[Denk et al. 2015]).

4. AUSBLICK

Die Ergebnisse sowie die in REStrateGIS entwickelten Methoden tragen dazu bei, in Zu-
kunft Sekundirrohstofte in Halden auf Basis von Geoinformationstechnologien effizienter
detektieren und nutzen zu kénnen. Der Ansatz der Altdatenautbereitung leistet die Grund-
lage fiir eine effiziente Detailerkundung durch die vollstindige Sammlung und Verortung
von Informationen zu abgelagertem Material. Durch die Verbindung der genannten Ansitze
ist so eine Identifizierung von potenziell vielversprechenden Haldenbereichen fiir eine spi-
tere Detailerkundung moglich. Diese Methodik bildet somit die Basis ftir weiterfithrende
Arbeiten wie Bohrungen oder geophysikalische Messungen und hilft, diesen kostenintensi-
ven Teil der Erkundung zu optimieren und die Effizienz der Nutzung des Haldeninventars
als Sekundirrohstoff zu steigern. Die generelle Ubertragbarkeit ist auch auf andere Halden-
korper gegeben. Erstmals wurden zudem prototypisch terrestrische und flugzeuggestiitzte
hyperspektrale abbildende Daten zur Analyse und Charakterisierung von Reststoffen aus

der Eisenhiittenindustrie erfolgreich eingesetzt.

Insgesamt konnten Methoden zur satellitengestiitzten Fernerkundung zur Detektion von
Haldenstandorten neu entwickelt und erprobt werden. Eine einzelne geeignete betriebliche
Methode auszuweisen, die es spiter ermdglicht, mdglichst 6kologisch und 6konomisch alle
Wertstoffe aus dem Haldenmaterial zu extrahieren und gleichzeitig ein umweltfreundliches
taubes Material zu erzeugen, ist nach aktuellem Stand fiir Eisenhiittenhalden nicht maglich.
Die Heterogenitit dieses anthropogenen Lagerstittentyps ist dabei der erschwerende Faktor
tiir die Wertstoftriickgewinnung, welcher aber nur einen hemmenden Aspekt darstellt. Die-

ser Sachverhalt fiihrt jedoch dazu, dass analog zur Primirlagerstitte eine detaillierte Erkun-
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dung von Sekundirrohstofflagern notwendig ist. Es ist daher zu erwarten, dass insbesondere
die entwickelten Fernerkundungsmethoden in Zukunft verstirkt fiir die (Vor-)Erkundung
von anthropogenen Lagerstitten eingesetzt werden. Die Projektpartner gehen davon aus,
dass so insbesondere fiir schwer zugingliche Regionen der Erde, von denen man nur geringe
Informationen zu bekannten Halden hat, ein Tool zur Vorauswahl und Detektion von an-
thropogenen Vollformen zur Verftigung steht. In Lindern mit groBvolumigen Halden im
Zuge groBer Primirbergbaustandorte (etwa in Stidamerika oder Afrika), konnten die in RE-
StrateGIS entwickelten Techniken die 6konomische Nachhaltigkeit von Riickgewinnungs-
projekten steigern. Doch gerade auch in Lindern wie Deutschland kénnen die dargestell-
ten Methoden zur Erhéhung der Eftizienz der Sekundirrohstofferkundung beitragen, da
im Vorfeld der kostenintensiven Detailerkundung (meist Bohrungen) potenziell interessante
Bereiche einer Halde identifiziert werden kénnen und somit zielgerichteter gearbeitet wer-

den kann.

Trotz der Erfolge im Bereich der automatisierten Detektion der Geometrien moglicher Hal-
den besteht weiterer Forschungsbedarf an den Auswertungsalgorithmen, um die Detekti-
onsgenauigkeit zu erhéhen. Dies gilt insbesondere fiir unbekannte Riume mit ausgeprigter
Geomorphologie und ohne vielfiltige Referenzdaten. Aufbauend auf den positiven Ergeb-
nissen der multi- und hyperspektralen Charakterisierung besteht weiterer Forschungsbedarf
in der reflexionsspektrometrischen Analyse von industriellen Nebenprodukten und der hy-
perspektralen Fernerkundung entsprechender Halden. Hemmnisse der terrestrischen Halden-
erkundung sind insbesondere die schwierige Zuginglichkeit von Halden aus Griinden der
Eigentiimerfrage oder anderen rechtlichen Hiirden (u. a. Denkmalschutz und Naturschutz),
die die notwendige Gelindearbeit behindern. Als Hemmnis fiir die Riickgewinnung von
Eisen aus den Schlacken ist zudem die heterogene Form des vorliegenden Metalls zu nennen.
Dies gilt auch fiir andere Rohstoffe in anthropogenen Lagerstitten. Je nach oxidischer oder
metallischer Form sowie vorliegend als Agglomerat oder fein verwachsen im Haldenmaterial,
treten die Formen dazu noch ungleich verteilt in den Schlacken und innerhalb der Lager-
stitte auf. Die Erkenntnisse aus der Feststoffanalyse zeigen, dass eine vergleichsweise einfache
Metallriickgewinnung mittels typischer Autbereitungsanlagen, bestechend aus Brecher und
Magneten, nur eine geringe Wertstoffriickgewinnung erlaubt. Die Summe der metallisch
vorliegenden Stofte lag bei den untersuchten Proben im Durchschnitt bei lediglich etwa
2,6 Ma.-%, sodass eine rein mechanische Aufbereitung als nicht sinnvoll erachtet werden
kann. Die metalloxidischen Anteile liegen dagegen deutlich héher. Die untersuchten Proben
besitzen zwar nur durchschnittlich 14 Ma.-% an oxidischem Eisen, jedoch zeichnen sich
einzelne Bereiche der Halde durch Anteile von bis zu 56 Ma.-% FeO und Fe,O; aus. Hoch-
wertige Legierungselemente wie beispielsweise Molybdin oder Titan sind jedoch nur in sehr

geringen Mengen enthalten.
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Die Genese von Primirlagerstitten und deren AusmalBe sind nur mit hohem 6konomischen
Aufwand zu kliren, Sekundirrohstofflagerstitten bieten dagegen den Vorteil, dass ihre Ent-
stechung beobachtet werden kann. Dieser Vorteil miisste verstirkt genutzt werden. Es ist da-
her zu erwigen, ob Berichte und Informationen einer noch aktiven Halde, die im Zuge von
Erweiterung oder Renaturierung/Sanierung von Bereichen, auch vor dem Hintergrund ei-
ner potenziellen zukiinftigen Nachnutzung als Lagerstitte verfasst werden miissen. Etwaige
Gehalte an Wertstoffen oder Bohrprofile sowie Luftbilder, die wihrend der aktiven Ablage-
rungsphase entstehen, kénnen von Beginn an so archiviert werden, dass ein spiterer Abbau
von Sekundirrohstoffen erleichtert wird. REStrateGIS hat hier eine Methodik aufgezeigt,
wie Altdaten in einem lokalen Ressourcenkataster zusammengefiihrt und mit weiterftihren-
den Analysen erweitert und untermauert werden kénnen. Auch auf Ubersichtsebene wiire
es wiinschenswert, dass Daten zu Altlasten, Halden- und Deponiestandorten einheitlich und
harmonisiert erfasst werden, um die Wissensbasis zu erhhen und spitere Sekundirroh-
stoffpotenziale schneller und direkter nutzen zu kénnen. Uber den genannten technischen
Hemmnissen stchen externe Faktoren wie niedrige und volatile Primirrohstoffpreise und
unklare Marktentwicklungen. Diese machen einen 6konomisch nachhaltigen Riickbau von
Eisenhiittenhalden unter aktuellen Marktgegebenheiten nicht moglich. Trotz der skizzier-
ten Hemmnisse und gerade durch die erfolgversprechenden Ergebnisse der Erkundung von
Halden muss die Forschung an anthropogenen Lagerstitten fortgesetzt werden. Die Metho-
den zur Erkundung dieser Lagerstitten miissen analog zu Primirlagerstitten stetig weiter-
entwickelt werden, um die Ressourceneffizienz durch die Nutzung und Riickfithrung des

Materials in die Wertschopfungskette zu erhéhen.
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt ROBEHA

Ag Cu Ga Ge In Pb

Sb Zn Andere Technologiemetalle Mineralische Baustoffe

Bergbau- und Hiittenhalden stellen grundsitzlich ein Potenzial fiir die Gewinnung von Roh-
stoffen dar. Neben der Gewinnung von Metallen, insbesondere von wirtschaftsstrategischen
Rohstoften, kann auch die Gewinnung von nichtmetallischen Fraktionen interessant sein.
Zur Untersuchung der Moglichkeiten und Grenzen der Wertstoffgewinnung aus Halden
haben sich im Rahmen des Verbundvorhabens ROBEHA die Bundesanstalt fiir Geowissen-
schaften und Rohstofte (BGR), das Clausthaler Umwelttechnik-Institut GmbH (CUTEC),
die TU Clausthal-Zellerfeld, die Dorfner Anzaplan Analysenzentrum und Anlagenplanungs-
gesellschaft mbH sowie die Prof. Burmeier Ingenieurgesellschaft mbH (Verbundkoordination)
zusammengefunden.

Im Rahmen des Verbundvorhabens wurden exemplarisch an ausgewihlten Halden des West-
harzes Untersuchungen zur Charakterisierung der Halden als Lagerstitte hinsichtlich der
Mengen und der chemischen sowie mineralogischen Zusammensetzung durchgefiihrt. Wei-
terhin wurden die Mdglichkeiten der Aufbereitung der Haldenmaterialien untersucht, wobei
das Ziel der Aufbereitung einerseits in der Gewinnung der metallischen Rohstoffe lag. An-
dererseits sollten die Méglichkeit der Gewinnung und Verwertung einer nicht metallischen
Mineralfraktion gepriift werden, mit der die nach der Aufbereitung der Haldenmaterialien
verbliebenen Reste minimiert werden sollten.

Bei den Untersuchungen zum Haldenrtickbau stand nicht die Gewinnung eines bestimmten
Zielmetalls im Vordergrund. Vielmehr wurde untersucht, welche Rohstofte tiberhaupt vor-
handen und gewinnbar sein kénnen. Fiir die Gewinnung und Aufbereitung der Rohstoffe
in den Halden wurden Bewertungsansitze entwickelt, die die Beurteilung der rohstoffwirt-

schaftlichen Bedeutung eines Haldenrtickbaus, der Nachhaltigkeit einer solchen Vorgehens-

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Urban Mining* ROBEHA

329



330

weise sowie die Reduzierung der von den Halden derzeit ausgehenden Gefihrdungen von

Schutzgiitern, vor allem der Grund- und Oberflichengewisser, erlauben.

I. EINLEITUNG

Ausgangspunkt des BMBF-Verbundvorhabens ROBEHA waren zum einen die Uberlegun-
gen zur Rohstoffgewinnung aus anthropogen Lagerstitten, die vor allem im Zusammenhang
mit der Sicherung der Rohstoffversorgung der deutschen Wirtschaft mit wirtschaftsstrategi-
schen Metalle entstanden waren (,,Urban Mining®, ,,Landfill Mining*) und zum BMBF-For-
derschwerpunkt r* gefiithrt hatten. Zum anderen ful3t das Vorhaben auf der Erkenntnis, dass
die Bergbau- und Hiittenhalden in vielen Fillen eine Quelle von Schadstoffemissionen in
die Umwelt vor allem mit Schwermetallen darstellen und in den betroffenen Regionen ein
erheblicher Aufwand betrieben werden muss, um diese Umweltauswirkungen im Sinne der
Altlastenbearbeitung zu sanieren.

Bergbau- und Hiittenhalden werden seit Jahrhunderten angelegt, um Taubgestein, minder-
wertiges Erz und Aufbereitungs- sowie Verhiittungsriickstinde wie Schlacken, Stiube und
Schlimme platzsparend und kostengtinstig zu entsorgen. Im Harz z. B. entwickelte sich auf-
grund des Reichtums an Silber-, Blei-, Kupfer- und Eisenerzen bereits im Mittelalter ein
ausgedehntes Montanwesen mit tiefgreifenden Folgen fiir das Landschaftsbild, das seitdem von
Halden des Erzbergbaus geprigt wird.

Mit ROBEHA sollte eine iibergreifende Bewertung von Bergbau- und Hiittenhalden méglich
werden, fiir die einerseits aus rohstoffwirtschaftlicher Sicht und andererseits aus einer umwelt-
bezogenen Betrachtung ein Haldenrtickbau denkbar ist. Der Harz wurde als Beispielraum fiir
diese Vorhaben ausgewihlt, weil es hier eine gute Datengrundlage gibt und die verschiedenen
Aspekte der Bewertung von Halden exemplarisch berticksichtigt werden kénnen.

Vor dem Hintergrund des Urban Mining sind alte Bergbau- und Hiittenhalden von Interes-
se, weil die Sortier-, Klassier- und Autfbereitungstechniken der Montanindustrie vergangener
Jahrzehnte und Jahrhunderte mit den heutigen Randbedingungen und Technologien optimie-
rungsfihig wiren. So sind in den aufgeschiitteten Gewinnungs- und Verarbeitungsriickstinden
noch Metallgehalte in nennenswerter GroBenordnung zu erwarten. Weiterhin standen bei der
Erzaufbereitung in der Vergangenheit nur die seinerzeit wirtschaftlich interessanten Metalle,
z. B. Zink oder Blei, im Vordergrund und noch nicht die heute bedeutsamen sonstigen Metalle.
Andererseits koénnen von Halden wie dargestellt erhebliche Einwirkungen aut Umweltme-
dien resp. Schutzgiiter ausgehen, etwa in Form von belastetem Sickerwasser oder durch
eine Verfrachtung fester Schadstoffe durch Erosionsvorginge. So werden tiber die Vorfluter
Oker und Grane jihrlich mehr als 1.000 t Schwermetalle, vornehmlich Zink und Blei, aus
dem Harz Richtung Nordsee verfrachtet. Der Haldenriickbau stellt aber in jedem Fall einen
Eingriff in Natur und Landschaft dar, dessen Auswirkungen genauso zu berticksichtigen sind,
wie der fiir Riickbau und Aufbereitung notwendige Material- und Energieeinsatz sowie die

dabei entstehenden Emissionen und Abfille.
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Aber nicht nur der Harz ist in Bezug auf den Riickbau von Bergbauhalden zur Rohstoft-
gewinnung interessant. ROBEHA hatte daher von vornherein das Ziel, die Ergebnisse auf
andere Haldenstandorte in anderen Lindern sowie mit anderen Rohstoftinhalten tibertragen
zu kénnen.

ROBEHA war deshalb so ausgerichtet, dass die unterschiedlichen Aspekte des Haldenrtick-
baus aus rohstoftwirtschaftlicher und umweltbezogener Sicht zu einer auf andere Halden
anwendbaren Gesamtbewertung im Sinne der Nachhaltigkeit in einem multikriteriellen Be-

wertungskonzept zusammengefiihrt wurden.

Grundlage dafiir sind Informationen

— zum Wertstoffpotenzial der Halden (,,Primire Merkmale®),

— zu den Indikatoren aus dem 6kologisch-/gesellschaftlichen Bereich
(,,Sekundire Merkmale*) und

— zu den riickbau- und aufbereitungsbezogenen Randbedingungen (,, Tertiire Merkmale®).

Diese Merkmalssitze sollten durch entsprechende Untersuchungen und Recherchen fiir die
Halden des Beispielraumes Harz im Rahmen der verschiedenen Arbeitspakete der Projekt-
partner inhaltlich gefiillt, im Haldenressourcenkataster aggregiert und anschliefend in einem
merkmalsiibergreifenden Bewertungsansatz im Sinne der Nachhaltigkeit bewertet werden

(Bild 1).

Primére Merkmale Sekundare Merkmale Tertidare Merkmale
Stoffliche Zusammensetzung Umweltauswirkungen Technik und Aufwand fiir
Wertstoffpotenzial Zustand der Landschaft - Riickbau
Bedeutung als Rohstoff - Aufbereitung
- Wertstoffgewinnung

Haldenressourcenkataster “*

Multikriterieller Bewertungsansatz (DSS)

Methodenhandbuch

Bild I: Grundstruktur des Forschungsvorhabens ROBEHA mit Merkmalsgruppen (Quelle: ROBEHA)

Im Rahmen von ROBEHA sollten fiir die Gewinnung dieser Daten umfangreich neue Tech-
niken entwickelt und getestet werden. Abschlieend wurden die fiir eine umfassende Bewer-
tung von Halden geeigneten Methoden in einem Methodenhandbuch zusammengetragen.
Das Haldenressourcenkataster und das Methodenhandbuch wurde in Zusammenarbeit mit
den r’-Projekten ReStrateGIS und SMSB entwickelt.
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2. VORGEHENSWEISE

Grundlage der Haldenbearbeitung im Projekt ROBEHA war das Kataster der Altablage-
rungen des Landkreises Goslar, das in einer Teilmenge auch die etwa 300 bekannten und
kartierten Bergbau- und Hiittenhalden im Kreisgebiet umfasst. Parallel zu diesen Daten
wurde umfangreich die Bergbau- und Verhiittungsgeschichte des Westharzes recherchiert.
Zu diesen Basisinformationen wurden umfangreich erginzende Daten zu den Halden zu-
sammengetragen, die die Grundlage der Standortbearbeitung und -bewertung bildeten.

Im Rahmen des Projektes wurden insgesamt 28 der erfassten Halden aus verschiedenen
Bergbaustadien und verschiedenen Buntmetall-Lagerstitten des Westharzes mit wenigen
Proben tibersichtsmifBig beprobt. Weitere Halden wurden begangen, konnten aber infolge

einer Abdeckung, Bebauung oder Wasserbedeckung nicht beprobt werden.

Aufgrund einer Voranalyse mithilfe historischer Daten, vorliegender Erkenntnisse der zu-
stindigen Behorden sowie der Ubersichtsbeprobungen und Analysen wurden zwei Halden,
die Halde ,,Bergwerkswohlfahrt” bei Clausthal-Zellerfeld und die Halde ,,Am Kahnstein®
bei Langelsheim, ausgewihlt, die dann als Beispielobjekte fiir die Arbeiten der einzelnen Ar-
beitsgruppen des Verbundprojektes dienten. Ziel der Arbeiten war es, die vorliegenden Ba-
sisinformationen aus dem altlastenbezogenen Haldenkataster des Landkreises Goslar mit den
Informationen aus den genannten drei Merkmalsbereichen zu vervollstindigen, um auf dieser
Grundlage die erwiinschte tibergreifende Bewertung fiir die Beispielhalden durchzufiihren.

Gewihlt wurde einerseits die Pochsandhalde Bergwerkswohlfahrt mit Reststoffen aus der
Aufbereitung von silber-, antimon- und bleireichen Erzen sowie die Schlackenhalde Am
Kahnstein mit Riickstinden aus der Verhiittung von Erzen des Rammelsberges, welche ein
hoheres Potenzial an wirtschaftsstrategischen Metallen (Indium, Gallium usw.) aufweisen.
Die Auswahl der Halden erfolgte anhand der zu erwartenden Wertstoftgehalte und der

Groéle, aber auch anhand der Zuginglichkeit und anderer Kriterien.

Im Rahmen des Projektes erfolgte die Erkundung der beiden Halden unter Anwendung
verschiedenskaliger Methoden. Neben der eigentlichen Charakterisierung des Haldenkér-
pers sollten die eingesetzten Methoden mit dem Ziel untersucht werden, fiir zukiinftige
Vorfelderkundungen Aufwand und Kosten fiir Probenahme und Analytik zu reduzieren.

Begonnen wurde daher mit einer grofriumigen geophysikalischen Erkundung der Intern-
strukturen (Michtigkeit, innere Zonierung/Strukturierung (primir oder sekundir), Lo-
sungserscheinungen und Abdichtung des Haldenuntergrundes) von Bergbauhalden. Die
fiir diese Erkundung geeigneten geophysikalischen Methoden ERT (Electrical Resistivity
Tomography), GPR (Ground Penetrating Radar) und SIP (Spektral Induzierte Polarisation)
wurden erprobt und weiterentwickelt, da diese Methoden minimal invasiv und im Ver-

gleich zu Bohrungen kostengiinstig sind.
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Auf Grundlage dieser Vorerkundungen konnten die Rammkernbohrungen auf der Pochsand-
halde gezielt in verschiedene geophysikalische Anomalien der meist heterogenen Halden
gesetzt werden. Es wurde jedoch darauf geachtet, die Bohrungen tiber die gesamte Halde zu
verteilen. Die Schlackenhalde wurde mit Schiirfen beprobt, wobei komplizierte Besitzver-
hiltnisse die Auswahl der Probenahmelokationen stark einschrinkten.

Mithilfe eines LIBS-Bohrkernscanners (LIBS: Laserinduzierte Plasmaspektroskopie) wurden
die Bohrkerne der Pochsandhalde beziiglich ihrer Elementverteilung untersucht. Die Metall-
gehalte der Bohrkerne wurden mithilfe von Vergleichsproben und statistischen Verfahren ab-
geschitzt. Auf Grundlage der gewonnenen 2D-Elementverteilungsbilder kénnen auBlerdem
Strukturen und Anreicherungszonen bestimmter Wertstoffe sichtbar gemacht werden. Ziel
ist es, fiir Vorfelderkundungen potenziell interessanter Objekte die Anzahl der Teilproben
und damit Zeit und Kosten fiir aufwendige Analytik einzusparen. Die an Teilproben durch-
gefithrten kleinskaligen mineralogischen Analysen liefern zusitzliche Informationen tiber die
Verteilung der Metalle in den verschiedenen Mineralen und tiber den Verwitterungszustand

dieser Phasen.

An den aus den Halden gewonnenen Materialien, vor allem aus der Pochsandhalde, wurden
weiterhin Aufbereitungsversuche durchgefiihrt. Es zeigte sich schnell, dass die klassischen
mechanischen Aufbereitungsverfahren zwar zu Anreicherungen der Zielmetalle gefiihrt ha-
ben, aber nicht effizient waren. Auch die Flotation erwies sich aufgrund der oben beschrie-
benen Verwitterungsprozesse an den Kornoberflichen hin zu tiberwiegend karbonatischen
Mineralen als ungeeignet fiir eine effiziente Anreicherung der Metalle.

Neben der Aufbereitung der Haldenmaterialien zu verwertbaren Metallfraktionen stand in
einem weiteren Arbeitspaket die Verwertung von nicht metallhaltigen Fraktionen im Vor-
dergrund. Dabei sollte versucht werden, durch Gewinnung von Mineralien, die als Zu-
schlagstoffe z. B. flir die Bauindustrie entstehen kénnten, die Menge der nach der Aufberei-
tung der Haldenmaterialen verbleibenden Reststoffe zu minimieren und damit den Bedarf
an Ablagerungskapazititen fiir diese Stoffe zu verringern. Neben den klassischen Autberei-
tungsverfahren wurden hierfiir auch innovative Techniken wie die optische Sortierung und

die elektrodynamische Fragmentierung getestet.

Neben den rein technisch-naturwissenschaftlichen Aspekten wurden u. a. auch die geneh-
migungsrechtlichen Bedingungen eines Haldenrtickbaus betrachtet. Da die untersuchten
Halden im Harz ausnahmslos nicht mehr unter Bergaufsicht stehen, sondern als Altablage-
rungen bodenschutzrechtlich (nach Bundes-Bodenschutzgesetz) betrachtet werden, wiirde
bei einem Riickbau der Halden ein Abfall entstehen, dessen Beseitigung an anderer Stelle
eine abfallrechtliche Genehmigung nach dem Kreislaufgesetz erfordern wiirde. Das Nieder-
sichsischen Ministerium ftir Umwelt, Energie und Klimaschutz sowie das Niedersichsische
Wirtschaftsministerium haben in einer gemeinsamen, speziell im Zusammenhang mit dem
Projekt ROBEHA entwickelten Position klargestellt, dass bei einem Riickbau der Halden
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zur Wertstoffgewinnung eine formliche Feststellung des Endes der Abfalleigenschaft bean-
tragt werden kann. Danach ist der Haldenriickbau einschlieBlich der Verbringung von Auf-

bereitungsriickstinden in einem bergrechtlichen Betriebsplanverfahren zu genehmigen.

Zur Bewertung der Nachhaltigkeit des Riickbaus von Bergbau- und Hiittenhalden wur-
de ein Hiittenhaldennachhaltigkeitsindikator (HHNI) entwickelt, der einerseits die stand-
ort- und haldenunabhingigen Skonomischen, 6kologischen und gesellschaftlichen Nach-
haltigkeitsmerkmale der derzeitigen Gewinnung metallischer Rohstofte beschreibt und
quantifiziert, also auch die standortabhingige Riickbaueignung (Metallinventar usw.) und
die Verringerung der Umweltauswirkungen. Insgesamt wurde der HHNI auch als Nach-
haltigkeitskennziffer des Endzustandes (Zielzustandes) bezeichnet. Aus dem Vergleich des
HHNI mit der Nachhaltigkeitsgetihrdungskennziffer des Ausgangszustandes kann der Hal-
denrtickbaunachhaltigkeitseffekt berechnet werden. Im Rahmen der Arbeiten wurde neben
der strukturierten Ableitung dieser Indikatoren auch die Datengrundlage fiir die fallbezogene
Quantifizierung der einzelnen Aspekte dieses aggregierten Indikators recherchiert und auf-
bereitet. Mit diesen Grundlagen kann ftir den Einzelfall eine einfache numerische Verkniip-

tung der Aspekte zum HHNI durchgefiihrt werden.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Durch chemische Untersuchungen an den Proben der untersuchten Halden konnten Ob-
jekte mit erhohtem Wertstoftpotenzial identifiziert werden. Das R ohstoftpotenzial der Hal-
den ist jedoch sehr variabel und vom Haldentyp, Erztyp/Lagerstittendistrikt und der zum
Zeitpunkt der Schiittung gingigen Aufbereitungstechnik abhingig. An Buntmetallen treten
in den Halden vorrangig Blei und Zink und untergeordnet Kupfer auf. Im Hinblick auf
hightech-relevante Rohstoffe zeigen die Halden vom Rammelsberg ein gréBeres Potenzial
(Indium, Gallium), als die der Ganglagerstitten des Westharzes. In besonders zinkreichen
Halden der Harzer Ganglagerstitten ist jedoch Gallium in dhnlicher Gré8enordnung wie in
den Rammelsberger Halden zu finden. Germanium spielte in keiner der untersuchten Hal-
den eine Rolle. Weitere wichtige Wertstoffe der untersuchten Halden sind Silber und das als
wirtschaftsstrategisch eingestufte Antimon, die in bleireichen Halden der Ganglagerstitten,

aber auch in Halden des Rammelsberges auftreten.
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Gangformige Erz- und Mineralvorkommen

Blei-Zink-(Silber)-Erze Antimon-Erze ROTTLEBERODE

@ (Sr::ﬁesrbﬁi':hﬁliz%o} ® Fluorit-Mineralisation Sonstige Erzvorkommen

@ Kupfer-Erze Baryt-Mineralisation Polymetallische Massivsulfiderze (Rammelsberg)
Aisunidickie ilokel Kotiak Bras @ e P (SKD  Lagerférmige Schwefelkieserze (Einheit/Elbingerode)

@ Waolfram-Erze Roteisen(Hamatit)-Erze Lagerférmige Roteissnecze (Lahn-Dil-Typ)

@ Gold-Erze Metasomatische Verdrangungserze (Spat- u. Brauneisenstein)

Bild 2: Im Projekt ROBEHA wurden Halden im Raum Goslar (griin) sowie im Ober- und Mittelharz (blau, gelb)
untersucht. Die Lokationen der Pochsandhalde Bergwerkswohlfahrt (1) und der Schlackenhalde am Kahnstein (2)

sind rot markiert (Kartenquelle: Liessmann 2010)

Auf der untersuchten Pochsandhalde treten verschiedene Autbereitungsriickstinde auf, die
sich vorrangig durch verschiedene KorngroBenspektren unterscheiden. Mit steigendem
Feinanteil nehmen die durchschnittlichen Bleigehalte von etwa 4,4 % in den gréberen
Pochsanden bis auf ungefihr 7 % in den tonigen Lagen zu. Auch Antimon und Silber wei-
sen in den Tonen die hochsten Konzentrationen auf. Die mit dem LIBS-Bohrkernscanner
abgeschitzten Durchschnittskonzentrationen der Wertmetalle in den Bohrungen zeigen eine
gute Ubereinstimmung mit Vergleichsmessungen an Teilproben und liegen bei ungefihr
4,9 % Pb, 290 ppm Sb und 120 ppm Ag. Mineralogische Untersuchungen zeigten, dass
Verwitterungsprozesse nach Ablage der Aufbereitungsriickstinde zu einer Umverteilung der
wichtigsten Wertmetalle Pb, Sb und Ag fithrten. So sind die Wertstoffe in den primiren
Sulfiden, aber auch in sekundir gebildeten Karbonaten und Eisenoxihydroxiden gebunden,
wodurch die Aufbereitung im Vergleich zur Aufbereitung frischer Roherze erschwert wird.
In Bild 2 sind in den Sauerstoff und Wissern ausgesetzten Bereichen die wertstofthaltigen
Phasen wie z. B. Galenit (Gn) (Pochsandhalde Bild links) oder metallische Legierungen (Pb)
(Schlackenhalde Bild rechts) teilweise zu Karbonaten (Cerussit = Cer), Sulfaten (Anglesit =

Ang) oder anderen sekundiren Phasen umgewandelt. Geschiitzte Bereiche sind meist intakt.
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on BSE 20.kV

Bild 3: Verwitterungsprozesse an Proben der Pochsandhalde (links) und der Schlackenhalde (rechts) (Quelle: BGR)

Die durchschnittlichen Metallgehalte der Schlacken von der Schlackenhalde sind mit 13,5 %
Zn, 2,6 % Pb und 1 % Cu sowie 37,7 % Fe auBergewohnlich hoch. An wirtschaftlich inte-
ressanten Spurenmetallen treten in den drei GroBproben Antimon (max. 460 ppm), Cobalt
(max. 590 ppm), Zinn (max. 200 ppm), Silber (max. 120 ppm), Chrom (max. 60 ppm) sowie
Indium (23 — 64 ppm) und Gallium (15 — 25 ppm) auf. Die mineralogischen Untersuchungen
belegen eine sehr variable Zusammensetzung der Schlackenbruchstiicke und eine Bindung
der Wertmetalle in vielen verschiedenen Schlackenphasen wie Silikaten, Sulfiden, Metall-
tropfchen und Legierungen, Oxiden sowie in sekundiren Verwitterungsphasen (Karbonate,
Sulfate, Gele). Nur eine Aufbereitung der gesamten Schlacke erscheint durch die Verteilung
der Wertmetalle in einer Vielzahl von Phasen und in allen KorngréBenbereichen sinnvoll.

Bei den geophysikalischen Untersuchungen konnten an der Pochsandhalde mithilfe der
ERT- und GPR-Messungen eine Abschitzung der eventuell zur Aufarbeitung zur Verfii-
gung stehenden Pochsandreste vorgenommen werden. Diese liegen in einer GroBenord-
nung zwischen 50.000 und 100.000 m?. Diese Mengenabschitzung unterliegt jedoch starken
Unsicherheiten und wird durch viele Faktoren beeinflusst wie die Mehrdeutigkeit des spe-
zifischen Widerstands, das Auflésungsvermégen der geophysikalischen Messverfahren, die
Unzuginglichkeit einiger Haldenbereiche und die damit einhergehende Messbarkeit, die
Unsicherheiten bei den Interpolationen sowie die Einfliisse von Sittigung und Temperatur

auf den spezifischen Widerstand.
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Bild 4: Bereiche der verwertbaren Pochsandreste auf der Halde (Teilvolumen mit spezifischen Widerstanden hoher

als 300 @m) [Martin et al. 2015]

An der Schlackenhalde konnte mithilfe der Messverfahren ERT, GPR und SIP gezeigt wer-
den, dass sich die Schlackenreste unter einer zum Teil sehr diinnen Deckschicht befinden.
In anderen Bereichen der Halde reichte die Schlacke bis an die Oberfliche.

Messungen der spektralen induzierten Polarisation fanden im Labor statt. Mithilfe dieser Er-
gebnisse konnte ansatzweise gezeigt werden, dass sich in den verbleibenden Pochsand- bzw.
Schlackenresten z. T. noch metallhaltige Mineralphasen in nennenswerter Gréf3enordnung
befinden kénnen.

Durch die umfangreichen Labormessungen wurde der Grundstein dafiir gelegt, Korrelatio-
nen der geophysikalischen Parameter mit den durch mineralogischen und chemischen Ana-
lysen bestimmten Gehalten an potenziell wichtigen bzw. umweltgefihrdenden Rohstoften
dazu zu nutzen, deren Mengen und Lage zu bestimmen.

Bei den Versuchen zur Aufbereitung der Haldenmaterialien erwies sich bei dem durch
Verwitterungseinfliisse stark verinderten Haldenmaterial eine Verfahrenskombination
(L-P-F-Verfahren) aus offener Laugung nach mechanischer Aktivierung der Kornoberfli-
chen durch Schwingmahlung und anschlieBender Fillung von Bleisulfat (PbSO,) als mach-
bar und ausreichend gut in der autkonzentrierenden Wirkung. Das Bleisulfat wurde nach
Fest-Fliissig-Trennung flotiert und von den danach weitgehend metallfreien Reststoffen
getrennt. Aus der verbliebenen Lauge konnten durch Kristallisation weitere Metallsulfate

ausgeschieden werden.
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Das ebenfalls untersuchte Material der Schlackenhalde erwies sich in den Versuchen als elutions-
stabil, zeigte jedoch gegentiber Siuren ein gutes Loseverhalten. Da die Metalle in der Schlacke
teilweise silikatisch gebunden sind, wird der Laugungsprozess durch Gelbildung (Si(OH),) er-
schwert. Es wurde ein Prozessfenster bei pH 3,3 gefunden, bei dem es gelingt, solvent-extrakti-
onsfihige Metalll6sungen zu gewinnen. Die verbleibenden Calciumsilikatriickstinde haben die
Qualitit von Zementzuschlagstoften und kdnnten insoweit verwertet werden.

Als weniger aussichtsreich erwiesen sich die Untersuchungen zur Gewinnung einer metall-
armen Fraktion zur Verwertung in der Baustoffindustrie. Die durchgefiihrten Aufbereitun-
gen ergaben eine Aufkonzentration der Zielminerale. Ein Abgleich der auf diesem Wege
gewonnenen Produkte mit den Anforderungen, die an die Qualitit der Ausgangsstofte der
Baustoftindustrie gestellt werden, zeigte, dass diese Anforderungen mit vertretbarem tech-
nischem Aufwand wahrscheinlich nicht erftillt werden kénnen. Wiirde man das Pochsand-
haldenmaterial z. B. als ,,rezyklierten Brechsand“ (s 4 mm) ansehen, so wiirde dieser nach
der Aufbereitung nach der einschligigen DIN-Vorschrift 4226-100 ,,Gesteinskdrnungen fiir
Beton und Mortel, Teil 100: Rezyklierte Gesteinskdrnungen® die Spezifikationen fiir die bis
jetzt analysierten Parameter erftillen; die Verwendungsfihigkeit vor dem Hintergrund der

erhdhten Bleigehalte im Feststoff miisste jedoch noch geklirt werden.

Nach einer ersten Abschitzung der Wirtschaftlichkeit im Rahmen der rohstoffwirtschaft-
lichen Untersuchungen ist lediglich die untersuchte Schlackenhalde wirtschaftlich wie-
deraufbereitbar, und zwar unabhingig von den untersuchten Gewinnungsquoten. Bei der
Pochsandhalde wiirde sich auch bei einem hohen Ausbringen ein positives jihrliches Be-

triebsergebnis erwirtschaften lassen, aber die Investitionen kénnten sich nicht amortisieren.

4. AUSBLICK

Der Riickbau von Bergbau- und Hiittenhalden mit dem Ziel der Wertstoffgewinnung ist
ein schon in der Historie hiufig angewendetes Verfahren. Griinde des Riickbaus der Halden
lagen in der guten Erreichbarkeit des Haldenmaterials (oberirdische Lagerung) und in der
hiufig schon durchgefiihrten Vorbehandlung (Brechen, Separieren). Bei der Verftigbarkeit
neuer Aufbereitungstechnologien und dem Interesse an anderen Zielwertstoften steht die
Frage der erneuten Aufarbeitung der Haldenmaterialien wieder in der Diskussion.

Insoweit ist die aktuelle Diskussion zum Landfill Mining kein wirklich neuer Ansatz. Im
Zusammenhang mit neuen Techniken und einem Bedarf an neuen Wertstoffen muss sie aber
erneut geftihrt werden. Neu ist an der Diskussion der Aspekt der Umweltauswirkungen, die

von den Halden ausgehen, sowie der Vergleich des Landfill Minings mit der Gewinnung der
Wertstofte im Hinblick auf die Nachhaltigkeit.

Die Wertstoffgewinnung aus Bergbau- und Hiittenhalden ist, so haben die Untersuchungen

im Rahmen des Projektes ROBEHA belegt, grundsitzlich méglich. Einerseits ist ein nicht
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unerhebliches Potenzial an Bergbau- und Autfbereitungsriickstinden vorhanden, wenn man
sich das Stoftinventar aller Halden z. B. in Deutschland ansieht (vgl. Potenzialabschitzung als
Ergebnis des Miniclusters ,,Bergbau- und Hiittenhalden im Rahmen des r’~-Férderschwer-
punktes). Gleichzeitig zeigt sich, dass in Abhingigkeit des Lagerstittentyps der primiren Erze
auch ein nicht unerhebliches Potenzial an wirtschaftsstrategischen Metallen in den deutschen
Bergbau- und Hiittenhalden vorhanden ist (ein Beispiel hierfiir sind die Riickstandshalden
des Rammelsberger Reviers im Harz).

Die Ergebnisse der Untersuchungen in ROBEHA haben gezeigt, dass die Techniken zur
Erkundung der Halden weit fortgeschritten und grundsitzlich verftigbar sind. Die klassischen
Verfahren der Probenahme (Bohrungen, Schurfe usw.) sowie der chemisch-analytischen und
der mineralogischen Untersuchung lassen eine detaillierte Beschreibung der sekundiren La-
gerstitte zu. Die Struktur und die Chemie der wertstofthaltigen Riickstinde konnten bis
in sehr kleine MaBstibe hinein beschrieben werden. Es stehen aber auch geophysikalische
Verfahren zur Verfligung, die ohne einen direkten Eingriff in den Ablagerungskorper das

Volumen und die Binnenstruktur der Halde beschreiben kénnen.

Ein wesentliches Ergebnis des durchgefiihrten Forschungsvorhabens liegt in der Erkenntnis,
dass sich die sekundiren Lagerstitten von den primiren Erzlagern hinsichtlich der Mineralo-
gie erheblich unterscheiden. Bedingt durch die geinderten Lagerungsverhiltnisse unterliegen
die Bergbau- und Hiittenhalden einer deutlichen Verwitterung, die (in Abhingigkeit des
Haldenalters) von z. B. sulfidischen Vererzungen hin zu karbonatischen, sulfatischen und
weiteren sekundiren Mineralen fithrt. Betroffen sind dabei vor allem die Oberflichen der
Mineralkdrner. Hiufig treten dabei Mischminerale auf.

Diese Erkenntnis hat besondere Bedeutung fiir die anschlieBende Aufbereitung der Halden-
materialien. Die bei primiren Lagerstitten hiufig angewendeten Verfahren der Flotation
reichen bei einem erhdhten Verwitterungsgrad von sulfidischen Erzen nicht aus und eignen
sich nach den Erfahrungen des Forschungsvorhabens fiir die sekundiren Lagerstitten deshalb
weniger. Auch sind bei den bereits oft schon sehr kleinen Korngréen mechanische Aufbe-
reitungsverfahren wenig erfolgversprechend. Die Aufbereitung der Haldenmaterialien wird
in der Regel tiber eine Laugung stattfinden miissen. Hierzu stehen grundsitzlich verschiede-
ne Verfahren zur Verftigung. Es wurden technisch machbare Laugungsansitze gefunden, die
aber noch weiter optimiert werden miissen. So sind vor allem auch Versuche mit gréeren
Materialmengen im Technikumsma@Bstab erforderlich, um die Randbedingungen der Aufbe-

reitung und die spezifischen Vorgehensweisen und Kosten untersuchen zu kénnen.

Ein Riickbau der Halden 1st also technisch grundsitzlich mdglich und kann auch aus Griin-
den der Gewinnung von wirtschaftsstrategischen Materialien sinnvoll sein. Die Gewinnung
von nichtmetallischen Fraktionen fiir eine stoffliche Verwertung ist grundsitzlich moglich,

aber eine Wirtschaftlichkeit bei gegebenem Aufwand ist nicht erkennbar.
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Der Riickbau der Halden wird allerdings aus ganz anderen Griinden fiir Deutschland, Eu-
ropa oder die entwickelte Welt nicht vollumfinglich méglich sein. Diese Griinde liegen in
den riumlichen und gesellschaftlichen Rahmenbedingungen. Hemmnisse fiir einen Halden-

rickbau kdnnen sein:

— Eigentumsverhiltnisse

— aktuelle Nutzung auf den Haldenflichen und in deren Umfeld
— Naturschutz und Denkmalpflege

— ErschlieBung und Infrastruktur

— rechtliche Rahmenbedingungen.

Ein Aspekt, der die Moglichkeiten des Haldenrtickbaus in Deutschland begrenzen diirfte, ist
die Notwendigkeit, die Riickstinde der Haldenaufbereitung auch wieder unter Berticksich-
tigung der gesetzlichen Vorgaben ablagern zu miissen. Auch wenn es rechtliche Moglich-
keiten gibt, dieses nicht in Deponien nach Abfallrecht tun zu miissen, sind die technischen
Anforderungen an eine Ablagerung von Aufbereitungsresten auch unter Bergrecht hoch.
Dieses betrifft sowohl die ungiinstigen geotechnischen Eigenschaften des zu erwartenden
Ablagerungsmaterials (sehr feinkornig, hoher Wassergehalt) als auch den Aufwand zur Si-
cherung der neuen Halde zum Schutz vor Schadstoffemissionen. Vor allem diirfte aber die
Ausweisung von neuen Ablagerungsflichen ein Problem der Flichenverftigbarkeit und eines

der Akzeptanz in der Offentlichkeit werden.

Zwar konnte im Rahmen des multikriteriellen Bewertungsansatzes exemplarisch die Redu-
zierung des Nachhaltigkeitsdefizites beim Haldenriickbau gegeniiber der Gewinnung von
Primirrohstoffen in den derzeitigen Forderlindern gezeigt werden. Allerdings wurde an-
gesichts der tatsichlich in Deutschland verfiigbaren Gehalte an sekundiren Rohstoffen in
den Halden im Verhiltnis zu den importierten Rohstoffmengen der tatsichliche Nachhal-
tigkeitseftekt als vernachlissigbar eingeschitzt, zumal als es ein einmaliger Effekt sein wiirde.
Ein umfassender Haldenriickbau zur Gewinnung von sekundiren Rohstoffen hitte insoweit
weder einen groflen tatsichlichen Wert in Bezug auf die Sicherheit der Rohstoftversorgung
noch hitte er einen wesentlichen Nachhaltigkeitseftekt.

Insoweit wird der Riickbau von Bergbau- und Hiittenhalden (oder von entsprechend hoch
metallhaltigen Halden mit industriellen Riickstinden) auf einzelne Standorte begrenzt blei-
ben miissen, bei denen die Randbedingungen im Hinblick auf die genannten begrenzenden
Kriterien giinstig sind. Fiir solche Fille steht aber mit dem Methodenhandbuch ein Instru-
mentarium zur Bewertung der Machbarkeit, zur Abschitzung des Aufwandes und der Kos-

ten, zur rechtlichen Umsetzung und zur planerischen Umsetzung zur Verfligung.
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt SMSB

Ge In Li Sn w Zn

Das Projekt SMSB hatte zum Ziel, die zwanzig groBten Metallerzbergbauhalden Sachsens
zu erfassen und in einem Kataster zusammenzufiigen. Die Davidschachthalde in Freiberg
und die Tiefenbachhalde in Altenberg wurden als zwei Flotations-Riickstandshalden mit
besonders hohem Wertstoftpotenzial identifiziert und durch jeweils zehn Bohrungen im
Detail erkundet. Aus den Bohrkernen wurden insgesamt 207 Proben entnommen und ihr
Stoftbestand mit verschiedenen chemischen und mineralogischen Analyseverfahren quan-
tifiziert. Weiterhin wurden an dem gewonnenen Probenmaterial verschiedene Aufberei-
tungsverfahren im Labormalstab getestet. Diese Versuche hatten das Ziel, geeignete Tech-
nologien fiir das Abtrennen von Wertstoffen aus dem Haldenmaterial zu identifizieren.
Resultate belegen, dass sich die Tiefenbachhalde insbesondere durch hohe Gehalte an Zinn,
die Davidschachthalde dagegen durch hohe Konzentrationen von Indium, Blei und Zink
auszeichnen. Das Zinn in der Tiefenbachhalde ist durch ein einziges Oxidmineral (Kassi-
terit) vertreten, wihrend die Wertstoffe in der Davidschachthalde an eine komplexe Ver-
gesellschaftung von Sulfiden gebunden sind. Arsen — in der Form von Arsenopyrit — ist das
einzige wesentliche Schadelement in dem Material der Tiefenbachhalde. In den Riickstin-
den der Davidschachthalde dagegen sind die Schadstoffe Arsen und Cadmium sehr eng mit
den Wertstoffen assoziiert, oft vertreten in den gleichen Erzmineralien. Aufbereitungstests
belegen, dass Wert- und Schadstofte aus der Spiilhalde Davidschacht sehr effizient durch
biologische Laugung mobilisiert und entfernt werden konnen, fiir die Tiefenbachhalde

wurde dagegen die Flotation als geeignete Aufbereitungstechnologie identifiziert.
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Anhand der gewonnenen Daten und erzielten Versuchsergebnisse wurden fiir die beiden
Halden dreidimensionale Ressourcenpotenzial-Modelle erstellt, die auf Kombinationen von
gewichteten aufbereitungsrelevanten Parametern fulen. Die einzelnen Parameter haben ei-
nen Einfluss darauf, wie eftizient eine gewihlte Aufbereitungstechnologie auf das vorhande-

ne Haldenmaterial wirken kann.

I. EINLEITUNG
Die hier aufgefithrten Informationen stellen die wichtigsten Ergebnisse des Projektab-

schlussberichtes zum Projekt SMSB dar und wurden teilweise in dhnlicher Form bereits
dokumentiert [Biittner 2013, 2014, 2015].

(170 w150 19631964
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Bild I: Zeitliche Entstehung der Spiilhalde Davidschacht Freiberg [IBUR GmbH Freiberg, 1995]

In der Literatur werden Halden auf unterschiedlichste Art und Weise benannt. Halden, die
aus der fritheren Aufbereitung hervorgehen, werden beispielsweise oft nach ihrer Entste-
hungsart bezeichnet. Sind die Halden aus dem Flotationsprozess hervorgegangen, werden sie
hierzulande meist als Spiilhalden benannt. Uber deren Entstehungszeit hinweg wuchsen die
Halden an, je nach betrieblichen Bediirfnissen und den verfiigbaren Ablagerungskapazititen,
bis eine maximale BaugroBe erreicht oder der Bergbau eingestellt wurde. So beschreibt Bild 1
beispielhaft, wie die im Projekt SMSB untersuchte Spiilhalde Davidschacht zeitlich gewach-
sen 1st. Im Jahr 1950 wurde der erste Damm als Barriere am Hang errichtet. Vom Damm aus
wurden die Flotationsriickstinde eingespiilt. Als die Kapazititen erschépft waren, wurde der
Damm erhéht, damit mehr Restmaterial aus der Flotation aufgenommen werden konnte und
um Stabilitit und Standsicherheit zu garantieren [IBUR GmbH Freiberg, 1995].

Da die Begrifflichkeiten zu Halden meist unterschiedlich verwendet werden, hat das r’~-Hal-
dencluster, ein Zusammenschluss der r’-Projekte ROBEHA, ReStrateGIS und SMSB, die

folgenden drei wesentlichen Haldentypen definiert:
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Bergehalden
Bergehalden bestehen aus den Resten des tauben Gesteins, das bei der Erzgewinnung als
Abraum entsteht. Halden mit Grobbergematerial weisen meist recht geringe Wertstoffge-

halte auf, sind aber im volumenmiBigen Vergleich zu anderen Haldentypen hiufig groBer.

Aufbereitungsriickstandshalden

Aufbereitungsriickstandshalden bestehen aus Resten von Flotationsprozessen (sog. Spiil-
schlimme) oder anderen mechanischen Aufbereitungsprozessen, die in der Nihe von
chemaligen Aufbereitungsstandorten aufgeschiittet bzw. eingespiilt wurden. Das Material
zeichnet sich durch ein hohes Potenzial an Wertstoffen aus, die mit den damals verwende-

ten Technologien aus dem Ausgangserz nicht vollstindig gewonnen wurden.

Hiittenhalden

Hiittenhalden oder auch Schlackenhalden sind Reste aus der metallurgischen Verarbeitung
von Erzkonzentraten. Sie haben ebenfalls prozessbedingt ein hohes Wertstoffpotenzial, sind
jedoch in Sachsen von geringer Bedeutung. Da an den Hiittenstandorten die Schlacke lange
Zeit als Baumaterial verwendet wurde, sind nur noch vergleichsweise kleine Schlackenhal-

den in Sachsen zu finden.

2. VORGEHENSWEISE

Haldenauswahl und Probenahme
Die Auswahl von zwei Halden mit besonders groBem Wertstoffpotenzial fiir die Detailer-
kundung fand in zwei Schritten statt. Zunichst wurde eine Liste besonders groer Metallerz-

bergbauhalden in Sachsen aus verftigbarer Literatur zusammengestellt.

Aus dieser Liste wurden vier Halden fiir die Vorerkundung mittels einer einzigen Bohrung
ausgewihlt. Wichtige Kriterien fiir die Vorauswahl waren gute Zuginglichkeit, Zustimmung
durch den Besitzer, ein hohes zu erwartendes Wertstoffpotenzial, die GroBe der Halden so-
wie geringe Radioaktivitit. Die vier ausgewihlten Halden waren die Spiilhalde Davidschacht
(Freiberg), Sptilhalde Miinzbachtal (Freiberg), Tiefenbachhalde (Altenberg) und Spiilhalde 1
(Ehrenfriedersdorf) (Tabelle 2). Aufjeder dieser vier Halden wurde in einer ersten Bohrkam-
pagne eine einzige Probebohrung bis zum natiirlichen Untergrund abgeteuft. Aus jeder Boh-
rung wurden zwei Kernabschnitte ftir die Untersuchungen ausgewihlt. Diese nun insgesamt
acht Proben wurden tiber eine Nasssiebung fraktioniert und an den Teilproben mineralogi-
sche und chemische Untersuchungen durchgefiihrt, um eine Vorstellung von der Zusam-

mensetzung der unterschiedlichen Haldenkorper abhingig von der Korngrée zu erhalten.
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Insgesamt wurden so 37 Proben, inklusive einer Schurfprobe der Halde Davidschacht (eben-
falls fraktioniert) und vier jeweils iiber den kompletten Bohrkern homogenisierte Gesamt-
proben, ausgewertet. Auf Basis der erhaltenen Analysenergebnisse wurde das Ressourcenpo-
tenzial der vier Halden vorliufig bewertet, dann wurden die zwei Halden mit dem groBten

Potenzial fiir Detailuntersuchungen ausgewihlt.

Die Wabhl fiir eingehende Untersuchungen fiel auf die Tiefenbachhalde in Altenberg und die
Halde Davidschacht in Freiberg. Auf den beiden Halden wurden zusitzlich jeweils neun Boh-
rungen bis zum Haldengrund abgeteuft. Aus 20 Bohrungen wurden insgesamt 207 Proben

(jeweils reprisentativ fiir 2 m Kernintervalle) entnommen.

Tabelle 2: In der ersten Bohrkampagne untersuchte Spiilhalden in SMSB — Auszug aus dem erstellten Haldenkataster

Davidschacht Miinzbachtal Tiefenbach Spiilhalde |
Lage Freiberg Halsbriicke Altenberg Ehrenfriedersdorf
Volumen 760.000 m? 835.000 m? 2,5 Mio. m? 442.000 m?
Erztyp sulfidisch sulfidisch oxidisch oxidisch
Entstehungszeit 1951 — 1964 1958 — 1968 1953 — 1966 1942 — 1969
Metallgewinnung Pb, Zn,Ag Pb, Zn,Ag Sn (W) Sn (W)
Wertstoffe heute Pb, Zn, In, Cu Pb, Zn, In, Cu Sn,W, Li, Rb, Cs Sn,W, Li, Rb, Cs
Schadstoffe As, Cd As, Cd As As

Vor den chemischen und mineralogischen Untersuchungen der Proben war es notwendig,
diese zu trocknen ohne dabei mineralogische Verinderungen zu verursachen. Material mit
tiberwiegend silikatischen Mineralen (Sptilhalde Miinzbachtal, Tiefenbachhalde, Spiilhalde 1)
wurde luftgetrocknet. Material mit hohem sulfidischem Anteil (Spiilhalde Davidschacht) wur-
de gefriergetrocknet, um einer Oxidation der Sulfide zu Sulfaten entgegenzuwirken. Anschlie-

Bend wurden die Proben homogenisiert, geteilt und ftir unterschiedliche Analysen verteilt.

Methoden und Verfahren
Im Folgenden werden die wesentlichen, bei der Untersuchung des Haldenmaterials genutz-

ten Methoden und Verfahren vorgestellt.

Mineralogische Analytik

1. Rontgenpulverdiffraktometrie

Alle Proben der ersten und zweiten Bohrkampagne, die rontgendiffraktometrisch untersucht
wurden, wurden in einer McCrone-Miihle mit Ethanol auf eine ungefihre KorngréBe von
4 — 7 um gemahlen. Fiir Ubersichtmessungen auf einem Pulverdiffraktometer EMPYREAN
der Firma PANalytical wurden die Proben mittels einer Technik pripariert, die die Bildung
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einer Textur auf der Probenoberfliche verringern soll. Die Auswertungen wurden mittels
Rietveld-Verfahren tiber die Programme BMGN 4.2.22 [Bergmann et al. 1998] und Profex
3.7.0 [Doebelin and Kleeberg 2015] durchgefiihrt.

2. Mineral Liberation Analysis (MLA)

Die MLA bietet eine effiziente Methode zur Analyse aufbereitungsrelevanter Parameter wie
modale Mineralogie, KorngroB3e und -form und deren Verteilung sowie Phasenassoziationen
und Aufschlussgrad (Liberation). Die im Rahmen des Projektes SMSB genutzte MLA ist eine
FEI Quanta 650F, ausgestattet mit zwei EDS-Detektoren (Bruker Quantax X-Flash 5030) und
der MLA Suite 3.1.4 Software. Fiir die Messung wurden sogenannte Kdrnerpriparate herge-
stellt. Bei der Herstellung wird das getrocknete feinkdrnige Haldenmaterial zunichst mit Graphit
und dann mit Epoxy-Harz gemischt. Es wird so ein fester zylinderférmiger Korper hergestellt,
dessen Oberfliche angeschliffen und poliert wird. Die zu untersuchende polierte Oberfliche
wird schlieBlich mit Kohlenstoft beschichtet, um Leitfihigkeit zu garantieren. Um das Pro-
benmaterial charakterisieren zu kénnen, werden von der MLA-Software Informationen von
Ruiickstreuelektronen(BSE)-bildern mit Aufnahmen von charakteristischen EDX-Spektren des
Probenmaterials und einer Bildanalyse kombiniert. Anhand der aufgenommenen BSE-Bilder
kann die Software die zu untersuchenden Partikel erkennen und, je nach Messbedingungen,
ein oder mehrere EDS-Spektren zur Bestimmung der unterschiedlichen enthaltenen Mineralien
aufnehmen. AnschlieBend werden die Partikel anhand einer Standard-Mineralliste klassifiziert,
um die Ergebnisse zu den oben genannten Parametern zu erhalten. Weitere Informationen tiber
diese Methode sind in [Fandrich et al. 2007] oder [Gu et al. 2003] erliutert.

Chemische Analytik

Die chemische Zusammensetzung der Haldenproben wurde mittels wellenlingendispersiver
Rontgenfluoreszenzspektrometrie (WD-RFA) und Elementaranalyse (C, N, S) an analysen-
teinen, gemahlenen Probenpulvern sowie nach Schmelzaufschluss mittels induktiv gekop-
pelter Plasma-Massenspektrometrie (ICP-MS) untersucht. Die Konzentrationsverteilung der

Wert- und Schadstoftfe sind exemplarisch fiir jeweils einen Bohrkern aus Altenberg und vom
Davidschacht in Bild 2 dargestellt.

Die Proben wurden zunichst getrocknet (Gefriertrocknung) und anschlieBend mit einer
Scheibenschwingmiihle auf eine Korngrée von < 63 pm vermahlen. AnschlieBend wurden
von allen Proben Presstabletten fiir die WD-RFA hergestellt. Erzhaltige Proben sind in ihrer
Zusammensetzung zu vielfiltig, als dass hierfiir spezielle Analysenprogramme erhiltlich sind.
Daher konnten die Proben der Sptilhalde Davidschacht nur mit einem Scanprogramm analy-
siert werden. Die Proben der Tiefenbachhalde wurden mit einem Scan- und einem Spuren-
elementprogramm analysiert. Die Proben beider Halden konnten zusitzlich mit einem speziell
fiir die Fluorbestimmung entwickeltem Messprogramm bearbeitet werden. Bei einem Teil

der Proben aus Altenberg wurde Fluor zusitzlich mittels ionenselektiver Elektrode (ISE) be-
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stimmt. Auf Grundlage spezieller WD-RFA-Messungen erfolgte die Differenzierung von Sul-
fid und Sulfat, wodurch auf den Oxidationsgrad geschlossen werden kann [Uhlig et al. 2016].

Altenberg (A8)
0.35

0.30

0.25

Sn

a.20 —— Mo

- W
Rb

—a— As

- Davidschacht (D3)

1.40
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1.00 In

0.80 —a—Cu
—a—Pb

0.60
—e—As

0.40
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Bild 2: Konzentrationsverteilung der Wert- (griin) und Schadstoffe (rot) in den Bohrkernen A8 (Altenberg) und

D3 (Davidschacht) iiber die Tiefe. Alle chemischen Daten in Gewichtsprozent.

Mechanische Aufbereitung

Zur mechanischen Aufbereitung der Haldensande wurde Standardausstattung zur Mahlung
(Laborkugelmiihle), Klassierung (Siebe und Hydrozyklone) und Sortierung (Flotationszellen
vom Typ Denver und Typ Outotec, Hallimond-R&hre, Schwingherd, Falcon-Concentra-
tor, Band-Ring-Magnetscheider) sowie Probenteilung (Rotationsprobenteiler fiir Suspen-
sionen) und Beprobung (mechanische Probenstecher) verwendet. GroBe Massen Halden-
material wurden in einem eigens dafiir aufgebauten Versuchsstand homogenisiert. Dieser
Versuchsstand setzte sich aus einem Riihrkessel von 150 1 Volumen und einem 16-kaniligen

Teilerkopf unter dem Bodenauslass des Kessels zusammen.

Chemische Laugung
Es wurden verschiedene Verfahren zur rein chemischen Laugung von Wert- und Schadstof-

fen aus den Haldenmaterialien getestet:
1. Hydrometallurgischer Aufschluss durch Laugung mit Salpetersiure

Sulfidreiches Haldenmaterial wurde zunichst einem Ubersichts-Screening mit den verschie-

densten chemischen Agentien, insbesondere Mineralsiuren, unterzogen. Ziel war der Auf-
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schluss des Materials hinsichtlich einer Uberfithrung von Zn, Fe, Pb und As in eine 16sliche,
verwertbare Form. Im Ergebnis dessen ist anschlieBend gezielt der saure Aufschluss mit
Salpetersiure verfolgt worden [Gok 2010, Raudsepp 1987].

2. Feststoftchlorierung

Als Erginzung und mogliche Alternative zum hydrometallurgischen Aufschluss erfolgte mit
einer thermischen Zersetzung von Ammoniumchlorid und der anschlieBenden Reaktion
des gebildeten Chlorwasserstoffs eine Uberfiihrung metallhaltiger Komponenten in die
jeweiligen Chloride. Die anschlieBende Separation erfolgte durch Ausnutzung der unter-
schiedlichen Siedepunkte [Lorenz 2015].

3. Kassiteritreduktion mit Wasserstoft’

Kassiterithaltige Riickstinde der Tiefenbachhalde sind nach vorheriger Anreicherung auf
6,1 % Sn mittels Wasserstoft bei Temperaturen bis 650 °C reduziert und das Zinn bzw. die
Zinn-Eisen-Legierungen danach in Zinnchlorid tiberfithrt worden. Durch eine abschlieBen-

de Zinnelektrolyse erfolgte die Abscheidung des Wertmetalls in metallischer Form.

Biologische Laugung
An den vier Referenzhalden wurden zunichst mikrobiologische Untersuchungen durchge-

fithrt, um die Zellzahlen und die Aktivitit bestimmter mikrobieller Gruppen von Mikroor-

ganismen in Abhingigkeit von der Teufe zu bestimmen. Zusitzlich wurden molekulargene-
tische Arbeiten durchgefiihrt.

” Luft 1 pH-Sonde

Reaktions-
behalter

. Stand-
rohr

Bild 3: In SMSB eingesetzte Anlage und Skizze des kleintechnischen Biolaugungsreaktors nach dem Pachuca-Prinzip
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Aus den Ergebnissen der mikrobiologischen Untersuchungen und der chemischen Analytik
ergab sich, dass fiir die biohydrometallurgische Aufarbeitung des Haldenmaterials nur die sul-
fidischen Riickstinde aus dem Raum Freiberg (Spiilhalden Miinzbachtal und Davidschacht)
infrage kommen. Das Material der Spiilhalde Davidschacht erwies sich als dulerst feinkérnig.
Als vielversprechendstes Verfahren wurde daher die mikrobiologische Tanklaugung ausgewihlt.
Die Biolaugungsversuche zielten hauptsichlich auf die Extraktion von Zink und Indium
aus der in den Flotationsriickstinden enthaltenen Zinkblende ab. Zinkblende wird durch
Mikroorganismen generell {iber den Polysulfidmechanismus gelaugt [Schippers und Sand
1999]. Die Verfahrensentwicklung begann mit Schiittelkolbenversuchen und reichte {iber
Siulenversuche und den Batch-Bioreaktormal3stab bis zum Upscaling in eine kleintechnische

Versuchsanlage, wie in Bild 3 dargestellt.

Metallurgie

Im sulfidischen Haldenmaterial der Spiilhalde Davidschacht liegen die Wertmetalle grof3-
tenteils in der Feinstkornfraktion < 20 pm vor. Da mit Flotationsversuchen zur Herstel-
lung von Sulfidkonzentraten aus der Feinstkornfraktion nur sehr geringe Konzentratmengen
(jeweils ca. 2 g) 1im Labor hergestellt werden konnten, wurde fiir metallurgische Versuche
die Siebfraktion < 45 um vom Bohrkernmaterial verwendet. In einem Kammerofen wur-
den zunichst Versuche zur Ermittlung der Glithverinderungen (Masse, chemische Zusam-
mensetzung) bzw. zum oxidierenden Rosten dieser Fraktion bei Temperaturen von 550 bis
1.050 °C durchgefiihrt. Das Hauptziel war dabei die Oxidation von Zinksulfid zu siurelosli-
chem Zinkoxid. In Anlehnung an bestchende Produktionsprozesse der Zinkgewinnung aus
Primirrohstoften wurde ein Laugungsversuch mit der bei 950 °C gerdsteten Fraktion < 45 pm
und verdiinnter Schwefelsiure (CH,SO, = 107 g/1) bei 80 — 85 °C durchgefiihrt.

Fiir metallurgische Versuche zum oxidischen Haldenmaterial der Tiefenbachhalde stand
ein armes Konzentrat aus der Dichtesortierung mit einem Schwingherd zur Verfiigung, das
6,1 % Zinn bzw. 7,7 % Kassiterit (SnO,) enthielt. Da dieses Konzentrat u.a. 37 % Eisen
enthielt, das eine metallurgische Verarbeitung sehr erschwert hitte, wurde das Eisen zuerst
mit Magnetscheidung abgetrennt. Dadurch entstand ein Konzentrat mit 14,6 % Zinn bzw.
19 % Kassiterit. Weil die Zinngehalte in diesem Kassiteritkonzentrat fiir eine 6konomische
Zinngewinnung nach der klassischen Methode, d. h. durch Reduktion des Kassiterits mit
Kohlenstoft, zu gering war, wurde nach neuen metallurgischen Verarbeitungswegen gesucht.
Datiir bot sich ein fiir das Recycling von Réhren- und LCD-Bildschirmen neu entwickeltes
Schmelzverfahren an, bei dem eine bleihaltige Metallphase und eine technisch nutzbare Glas-
phase entstehen [Wolf 2015]. Die bleihaltige Metallphase dient als Sammler fiir Zinn sowie
andere Wertmetalle. Bis auf das Abgas entstehen bei diesem Verfahren keine Abfallstofte.
Durch Raffination in einer Blethiitte kénnen Zinn und die anderen Wertmetalle separiert
werden. Bei den Versuchen wurde bleihaltiges R 6hrenbildschirmglas zusammen mit Addi-
tiven und Kassiteritkonzentraten sowie mit und ohne Zugabe von ITO (Indiumzinnoxid) in

einem Tiegelofen geschmolzen.
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3D-Modellierung

Die Modellierung des Haldenkorpers und der geochemischen Eigenschaften erfolgte mittels
GOCAD. Dabei wurde als Bezugssystem Gauss-Kriiger Zone 4 mit dem Deutschen Haupt-
dreiecksnetz (DHDN, 92) gewihlt. Nach der Datenaufbereitung und Uberfiihrung dieser
in GOCAD erfolgte die Modellierung der alten und rezenten Gelindeoberfliche im Un-
tersuchungsgebiet. Hierzu wurden die Héhenlinien aus einer alten topografischen Karte des
Untersuchungsgebietes vor 1950 digitalisiert. Daten fiir die rezente Gelindeoberfliche lie-
terte ein mittels UAV-Photogrammetrie erzeugtes digitales Hdhenmodell. Die jeweils zehn
vertikalen Bohrungen wurden unter der Annahme der Gleichverteilung der Eigenschaften,
d. h. die Mitte des Bohrabschnitts reprisentiert den Probenpunkt, mit ihren entsprechenden
Koordinaten und Endteufen importiert. Der zu modellierende 3D-Ko6rper der Halde wurde
mittels eines SGrids erstellt und die Eigenschatten der Bohrungen wurden dabei als Pointsets

im 2-m-Intervall importiert.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Im Folgenden werden die Ergebnisse der zuvor vorgestellten mechanischen, biologischen und
chemischen Aufbereitungsversuche am Material der Tiefenbachhalde und der Spiilhalde David-
schacht vorgestellt.

Tiefenbachhalde

1. Mechanische Aufbereitung

Kassiterit (SnO,) ist das einzige Sn-Erzmineral in relevanten Konzentrationen in der Tie-
fenbachhalde. Dieser ist sehr gut aufgeschlossen, aber auch recht feinkdrnig (25— 60 % der
Kassiteritkérner ist < 20 um grof3). Ein Nachmahlen zur Liberierung verwachsener Kassi-
teritkdrner erscheint nicht sinnvoll. Die Untersuchungsergebnisse belegen eindeutig, dass
die Haldensande der Tiefenbachhalde generell mithilfe konventioneller Technologien me-
chanisch aufbereitet werden kénnen. Allerdings ist die Flotation von Kassiterit im GréBen-
bereich < 20 pm noch Gegenstand aktueller Forschung [Embrecht 2015, Mimpel 2016,
Michaux 2015] und eine ausgereifte technische Losung bisher noch nicht verftigbar. Mit
bisherigen Ansitzen ist es moglich, etwa 50 % des Wertstoffes Sn auszubringen. Basierend auf
Flotationsversuchen sind Konzentrate von schitzungsweise 12—20 % Sn erreichbar. Diese
konnten gegebenentfalls durch Dichtesortierung weiter autkonzentriert werden. Moderne
Gerite zur Dichtesortierung feiner Partikel im Zentrifugalkraftfeld, wie sie beispielsweise
im Bereich der Anreicherung feiner Goldpartikel erfolgreich eingesetzt werden, erfordern

allerdings ein aufwendiges Klassieren in enge Partikelgréenbereiche.
2. Chemische Laugung

Durch Reduktion von Kassiterit mit Wasserstoftf (H,) zu metallischem Sn [Kim 2011] bzw.

Zinn-Eisen-Legierungen und anschlieBender Behandlung mit Salzsiure konnten 89,5 % des
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Zinns in Lésung gebracht werden. Der Wert ist von der Reduktionstemperatur und -zeit ab-
hingig, letztere wiederum vom Zinnanteil im Ausgangsmaterial. Die Zinnelektrolyse fiihrte
aus eisenhaltiger Lésung zu einer Abscheidung von ca. 86 % der Zinnmenge nach 1 h,
sodass insgesamt ein Ausbringen von 77 % erzielt wurde. Bei der Kassiteritreduktion mit

Wasserstoff ist die verwendete Salzsiure kostentreibend.

3. 3D-Modellierung

Fiir das 3D-Modell der Tiefenbachhalde wurden Parameter integriert, die entscheidend sind
fiir die Aufbereitung mittels Flotation. Als wesentlich wurden hier die Parameter Korngro-
Benverteilung, die Konzentration des Kassiterits und die Liberation identifiziert. Diese Para-
meter wurden miteinander kombiniert und somit die Autbereitbarkeit des Haldenmaterials
mittels Flotation veranschaulicht. Das Ergebnis (Bild 4) zeigt, dass es deutliche Wertstoffpo-

tenzial-Unterschiede zwischen verschiedenen Teilbereichen der Tiefenbachhalde gibt.

Bild 4: Modell der Tiefenbachhalde Altenberg aus den kombinierten und gewichteten Flotationsparametern Korngré-

Benverteilung, Konzentration und Liberation des Kassiterits. Rote Bereiche haben ein hohes Wertstoffpotenzial, blaue

Bereiche ein niedriges. Die Sicht auf das 3D-Modell erfolgt von Westen.

Spiilhalde Davidschacht

1. Chemische Verfahren zur Wertstoffgewinnung (Chemische Laugung)

Bereits mit halbkonzentrierter Salpetersiure kdnnen Zn, As und Fe quantitativ aufgeschlos-
sen werden, d. h. die entsprechenden Elemente liegen anschlieBend in einer 16slichen Form
als Nitrate bzw. Arsensiure (H;AsO,) vor. Blei geht nur teilweise als Nitrat in Ldsung, da
durch die hohe Oxidationsstirke auch schwerltsliches Bleisulfat gebildet wird. Die disku-
tierten Aufarbeitungsschritte beim Aufschluss mit Salpetersiure sind komplex und beinhalten

Schritte der Extraktion, der Fillung und der Elektrolyse.
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Mittels Feststoftchlorierung konnten nahezu quantitative Abreicherungsraten der Chloride
von As, Pb, Sn und Zn erzielt werden. Das im Labormalstab angewandte Verfahren ist je-
doch im Falle groBerer Mengen an die neuen Gegebenheiten anzupassen und weiter zu op-

timieren. Bei der Feststoffchlorierung ist der thermische Energiebedarf zu berticksichtigen.

2. Mikrobiologische Untersuchungen und biologische Laugung

Die groBte Aktivitit an eisenoxidierenden und schwefeloxidierenden Mikroorganismen
wurde in den oberen, mit Porenwasser ungesittigten Bereichen der Halden im Freiberger
Raum festgestellt. In der Davidschachthalde wurden eisenoxidierende Bakterien allerdings
auch 1m gesittigten Bereich nachgewiesen. Detaillierte Untersuchungen zur Unterschei-
dung autotropher und heterotropher Eisenoxidierer zeigten dort ein relativ ausgewogenes
Verhiltnis der beiden Stoffwechselgruppen. In den gesittigten Haldenbereichen erlangten
die sulfatreduzierenden Mikroorganismen eine zunchmende Bedeutung. Damit sollte in
den tieferen Bereichen eine Festlegung der aus der Oxidationszone mobilisierten Metall-
ionen als Metallsulfide erfolgen. In der Probe aus dem ungesittigten Oxidationsbereich do-
minierten siuretolerante und acidophile Mikroorganismen, darunter eisenoxidierende Bak-
terien (Leptospirillum, Thiobacillus, Acidithiobacillus). In der gesittigten Zone inderte sich
die mikrobielle Zusammensetzung. Dort wurden Vertreter gefunden, die cher neutrophil
(Optimum bei pH 7), aber im Eisen- und Schwefelkreislauf von Bedeutung sind (Gaiellales,

Ignavibacteria, Sulfuricella, Frankiales).

Zunichst dienten Schiittelkolbenversuche und Siulenversuche mit indiumbhaltiger Frei-
berger Zinkblende und einer Laugungsmischkultur (G.E.O.S.-Stammsammlung) zur Fest-
legung der grundlegenden Prozessbedingungen (pH, KorngroBle, Feststoffanteil). Dabei
wurde festgestellt, dass die Biolaugung des Materials und Mobilisierung der Metalle opti-
mal bei einem pH-Wert von 1,8, einer Temperatur von 30 °C und einer Feststoftkonzen-
tration von 10 % ablief. AnschlieBend fand die Laugung der realen Flotationsriickstinde
im Batch-Bioreaktormalstab zur weiteren Optimierung der Bedingungen (Nihrstoff- und
Siurezufuhr) und Laugungsrate statt. Dabei konnte Zn mit bis zu 100 % und Indium mit
ca. 80 —85 % ausgebracht werden. Auch bei hoherem Feststoffanteil im Reaktor (bis 40 %)
war eine Extraktion von Zn und In in dieser GréBenordnung erreichbar. Gleichzeitig wur-
den andere sulfidisch gebundene Elemente ebenfalls mobilisiert (As: 550 mg/1, Cu: 47 mg/1,
Ni: 8 mg/l, Co: 3,3 mg/l, Pb: 5,5 mg/l, Cd: 7,5 mg/l). Experimentell konnte gezeigt wer-
den, dass der Laugungsprozess auch ohne pH-Regulation durch entsprechende Nihrsalzzu-

gabe bei gleichzeitig hohem Ausbringen — allerdings verlangsamt — ablief.

Der Prozess wurde anschlieBend in den kleintechnischen MaBstab tiberfiihrt. Dazu wurden
ca. 9 kg Flotationsriickstand in einem 100 | fassenden, daftir speziell konstruiertem Biore-
aktor ber Raumtemperatur und unter pH-Einstellung gelaugt. Der Reaktor war nach dem

Pachuca-Prinzip aufgebaut, sodass die Umwilzung des Materials allein durch die Beliiftung
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und ohne externen Energieeintrag erfolgte. Im kleintechnischen MaBstab konnte damit ho-
hes Ausbringen fiir Zn (84 %) und In (80 %) erreicht werden (Bild 5). Die Laugung verlief
etwas langsamer, vermutlich aufgrund der geringeren Temperatur, die auBBerhalb des Opti-
mums der mesophilen Mikroorganismen lag. Die erfolgreiche Umsetzung des Prozesses im
kleintechnischen Versuchsmalstab stellt die Grundlage ftir die Demonstration unter praxis-
relevanten Bedingungen im technischen Mafstab dar.

Insgesamt wurden hohe Konzentrationen von Zn, Fe, In, As und Cd in der Laugungslésung
nachgewiesen. Fiir die Gewinnung von Indium wurde eine Strategie entwickelt, bei der
durch gezielte Anhebung des pH-Wertes der Losung Eisenhydroxysulfate gemeinsam mit
Indium und Arsen ausfallen. Eine weitere Anreicherung des Indiums kann durch Auflsen
des Prizipitats, Reduktion des dreiwertigen zum zweiwertigen Eisen und Solventextraktion
erfolgen. Zink als Hauptwertstoff des Haldenmaterials wird dann aus der verbleibenden L6-

sung konventionell durch Elektrolyse gewonnen.

Ausbringen [%)]
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Bild 5: Ausbringen von In, Zn, As, Fe und Cd aus Flotationsriickstanden bei der Biolaugung im

kleintechnischen Bioreaktor

3. 3D-Modellierung

Fiir das 3D-Modell der Spiilhalde Davidschacht wurden Parameter integriert, die entschei-
dend sind fiir die biologische Laugung. Die Parameter KorngréBenverteilung, die Kon-
zentration von wichtigen Mineralien wie Zinkblende, Arsenopyrit und Pyrit sowie der
Aufschlusssgrad der Zinkblende wurden miteinander kombiniert. AnschlieBend wurde die
Aufbereitbarkeit des Haldenmaterials mittels biologischer Laugung veranschaulicht. Das Er-
gebnis zeigt, dass das im Zentrum der Halde vorliegende Material (gelbe Farbtone) besser

mittels biologischer Laugung aufzubereiten wire als das in den Randbereichen vorliegende
Material (Bild 6).
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Bild 6: Modell der Davidschachthalde in Freiberg aus den kombinierten und gewichteten Biolaugungsparametern
Liberation, Konzentration von Zinkblende, Arsenopyrit und Pyrit sowie der allgemeinen KorngréBenverteilung.

Die Sicht auf das 3D-Modell erfolgt von Westen.

4. AUSBLICK

Eine Gewinnung von Wertmetallen aus tibertigig abgelagerten Spiilhalden in Sachsen bietet
sich nicht nur aus Griinden der Ressourcen- und Energieeffizienz an, sondern erscheint auch
aus Griinden des Umweltschutzes sinnvoll. So sind kein kostenintensiver Bergbau und keine
energieintensive Zerkleinerung eines Primirrohstoffes erforderlich — und bei der Gewinnung
potenzieller Wertstoffe (z. B. In, Sn, Zn) kénnen gleichzeitig umweltrelevante Schadstoffe
(z. B. As, Cd) abgetrennt und immobilisiert werden. Die Untersuchung von Spiilhalden in
Sachsen 1im Rahmen des Projektes SMSB hat eindrucksvoll diese Potenziale aufgezeigt und

die prinzipielle technologische Realisierbarkeit an zwei wichtigen Beispielen belegt.

So enthilt die Tiefenbachhalde des ehemaligen Zinnerzbergbaus in Altenberg bis zu 0,2 %
Zinn und damit noch ca. 50 % des urspriinglich abgebauten Zinn-Inhalts der Lagerstitte
Altenberg. Eine Nachnutzung dieses Wertstoftinhalts ist vor dem Hintergrund zunehmen-
der Versorgungsunsicherheiten bei Zinn [Elsner 2014] von besonderem Interesse. Eine ver-
fahrenstechnische und chemische Behandlung des gesamten Haldenkorpers hinsichtlich des
Wertmetalls Zinn ist vom aktuellen Marktpreis sowie von Fragen der Riickstandsdeponie-
rung abhingig. Die auf das Zinnmineral Kassiterit fokussierte mechanische Aufbereitung von
Flotationsriickstinden der Tiefenbachhalde hat die generelle Machbarkeit im labortechni-
schen Malstab dokumentiert. Im Bereich der Flotation wurden unter Einsatz von zugelas-
senen Flotationschemikalien vergleichbare Ergebnisse zu den Untersuchungen des ehema-
ligen Forschungsinstitutes ftir Aufbereitung der DDR erzielt [Gruner 1981, 1982]. Um die
Methodik in den groBtechnischen Mal3stab zu {ibertragen, sind Aufbereitungsversuche im
PilotmaBstab zwingend erforderlich. Weiterhin sind rechtliche und umweltrelevante Frage-

stellungen beim Riickbau bzw. der Umsetzung des Haldenkérpers zu kliren. Forschungs-
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bedarf besteht bei der direkten elektrochemischen Abscheidung von Zinn aus eisenhaltigen

Losungen mit dem Ziel, eine mdglichst hohe Zinnreinheit zu erhalten.

Der Erfolg biologischer Laugungsversuche im kleintechnischen MaB3stab an Flotationsriick-
stinden der Davidschachthalde deutet an, dass diese Technologie geeignet sein kdnnte, sulfi-
dische Riickstinde mit hoher Schwermetallbelastung kostengtinstig zu sanieren. Auch wenn
sich die Investition und der Betrieb einer grofftechnischen Anlage im Einzelfall vielleicht
nicht allein durch den aus den gewonnenen Metallen erzielten Erlds wirtschaftlich tragen, so
kann sich dies in Kombination mit einer durchzufiihrenden Sanierung ganz anders darstel-
len. Der Prozess der Biolaugung erméglicht eine Einsparung von Sanierungskosten, indem
gleichzeitig mit den Schadstoften auch Wertstoffe aus der Halde extrahiert werden und diese
die Sanierung (zumindest in Teilen) refinanzieren kénnen. Aulerdem ist dieser Prozess eine
nachhaltige Sanierungsalternative, da das zurtickbleibende Material nahezu inert ist und nicht
wie beil der herkdmmlichen Abdeckungsvariante regelmifBige Nachsorge betrieben werden
muss. Um die bisher gewonnenen Erkenntnisse fiir den Bau einer industriellen Demonstra-

tionsanlage zu nutzen, wurden weitere Férdermittel beantragt [BMBF 2016].
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r3*-Projekt Grenzflachen

Mineralische Baustoffe

Beim Recycling von Verbundbaustoffen kommt es heute tiberwiegend zu einem Downcy-
cling, d. h. die recycelten Materialien sind von schlechterer Qualitit als die Ursprungsmate-
rialien. Dies gilt es zu tiberwinden und eine nachhaltige Kreislauffithrung dieser Materialien
zu erreichen. Dafiir sind u. a. neue Verfahren fiir den Aufschluss und die Trennung dieser
Materialverbiinde erforderlich. Die Entwicklung neuer ressourceneftizienter Trennverfahren
stand daher im r’-Projekt Grenzflichen im Fokus.

Dazu wurden Verbundbaustoffe, die aus mehreren Komponenten bestehen und mittels mi-
neralischer Kleber zusammengefiigt sind, so vorbereitet, dass sic beim Riickbau oder bei der
anschlieBenden Aufbereitung getrennt werden kénnen. Die Verbundbaustoffe wurden durch
Zugabe mikrowellensensibler Bestandteile modifiziert und anschlieBend durch eine entspre-
chende Behandlung vor Ort (in place) bzw. in stationiren Anlagen (in plant) getrennt. Ent-
sprechende Demonstratoren wurden flir beide Varianten im Rahmen des Projekts entwickelt
und gebaut.

Die im Projekt untersuchten Baustoffe und Baustoftsysteme kdnnen in zwei Gruppen einge-
teilt werden. Zum einen wurden Untersuchungen zum Aufschluss von Beton durchgefiihrt,
der im Wesentlichen fiir konstruktiv tragende Bauteile verwendet wird. Ziel war hier, den
Verbundbaustoft entlang der Phasengrenzen zwischen der Gesteinskérnung und dem mine-
ralischen Kleber Zementstein zu zerkleinern. Zum anderen wurde die Trennung von kon-
struktiv nicht tragenden Schichtsystemen untersucht, wie zum Beispiel Putze oder Fliesen auf

verschiedenen Untergriinden.
Die Ergebnisse des Projektes zeigen, dass eine Trennung von Verbundkonstruktionen mithilfe

von mikrowellenbasierten Verfahren moglich ist, wenngleich die erzielten Aufschlussgrade

der Verbundbaustoffe noch nicht zufriedenstellend sind. Besonders effektiv als mikrowel-
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lensensible Bestandteile (Suszeptoren) zur Trennung von Schichtsystemen sind verschiedene
Graphite. Ebenso ist es méglich, Verbundbaustoffe ohne zuvor zugegebene Suszeptoren zu
trennen. Dies ist perspektivisch besonders fiir Betone von Bedeutung, da fiir Beton als wich-
tigstem Massenbaustoft noch immer nach Méglichkeiten gesucht wird, die Gesteinskérnung
sauber vom Bindemittel Zementstein zu separieren und somit eine bestmdégliche Riickfiih-
rung in den Stoftkreislauf zu erreichen, eine Suszeptorzugabe bei einem Massenbaustoft wie
Beton jedoch aus wirtschaftlichen und technischen Griinden als problematisch angesechen

werden muss.

Neben dem Einsatz zur Trennung von Baustoffen aus dem Bauwerksabbruch kénnten mi-
krowellenbasierte Verfahren insbesondere fiir Um- und AusbaumaBnahmen und fiir die Sa-

nierung von Bauwerken von Bedeutung sein.

I. EINLEITUNG

Bauwerke bestehen aus Baustoffen, die zu funktionalen Materialverbunden zusammengeftigt
und zusitzlich mit verschiedensten ,,Oberflichenbeschichtungen® versehen sind. Im Sinne der
Wiederverwertung wire es wiinschenswert, diese Verbunde entweder bereits beim R tickbau
oder bei der anschlieBenden Aufbereitung in Recyclinganlagen durch geeignete Verfahren
vollstindig aufzuschlieBen und sortenrein voneinander zu trennen. Dies ist Voraussetzung fiir
eine stoftspezifische Verwertung bis hin zur Riickfithrung des Materials in das Primirproduket.
Die wichtigste herkémmliche Methode zum Aufschluss von Verbundbaustoffen ist die me-
chanische Zerkleinerung, fiir die vor allem Backen- und Prallbrecher verwendet werden. Ein
Nachteil dabei ist, dass keine vollstindige Trennung von Verbundmaterialien erreicht wird,
insbesondere wenn die Komponenten des Verbundes aufgrund vergleichbarer Materialei-
genschaften (z. B. Dichte, Festigkeit) einen dhnlichen Zerkleinerungswiderstand aufweisen.
Ein weiterer Nachteil ist die Entstehung erheblicher Mengen an Feinkorn, fiir die es zurzeit
kaum Verwertungsmoglichkeiten gibt. Um einen hohen Aufschluss moglichst ohne stérende
Feinfraktion zu erreichen, konnen alternativ die Materialverbunde durch ein Versagen ent-
lang der Grenzflichen gezielt getrennt werden. Die Entwicklung solcher Verfahren ist aus
der Klebetechnik unter dem Begriff ,,Debonding on Demand® bekannt [Langkabel 2009,
Leijonmarck 2010]. Wieder 16sbare Klebverbindungen sind bisher hauptsichlich fiir den
Automobil- und Flugzeugbau oder fiir elektronische Bauelemente konzipiert. Fiir Verbund-
baustoftfe ist das eine bis heute wenig untersuchte Fragestellung mit groBem Innovations-
potenzial. Zum einen miissen daftir Beanspruchungen gefunden werden, die exakt an der
Grenzfliche wirken. Zum anderen ist ggf. eine ,,Priparation der Grenzfliche notwendig,
um die Beanspruchungen besonders hier wirksam werden zu lassen. Eine Moglichkeit hier-
fiir stellt das Einwirken von Mikrowellen dar. Durch das Einbringen von Substanzen, die
Mikrowellen absorbieren (= Suszeptoren), kdnnte eine gezielte Schwichung des Baustoff-

verbundes bei Mikrowellenbeaufschlagung erreicht werden.
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Untersuchungen zum Einsatz von Mikrowellenverfahren zum Abtrag von Betonschichten
wurden bereits 1988 in der Fachliteratur beschrieben. In Japan untersuchten [Yasunaka 1988]
und [Kakikazi 1988] den Abtrag kontaminierter Oberflichenschichten von Beton. Durch
die Mikrowellenbehandlung bildet sich in den Poren des Betons Wasserdampf, woraus Zug-
spannungen resultieren, die eine Schidigung des Betongefiiges bis hin zu Abplatzungen be-
wirken. Auch wurden Oberflichen von Gesteinskérnungen fiir die Herstellung von Beton
mit einem dielektrischen Material beschichtet, sodass es bei einer Mikrowellenbehandlung
genau an dieser Stelle zu einer Wirmeentwicklung kommt, die eine Trennung des Verbundes
bewirkt [Noguchi 2009]. Es wird von einer Entfestigung von Beton und einem verbesserten
Aufschlussgrad bei der mechanischen Zerkleinerung nach vorheriger Mikrowellenbehand-
lung berichtet [Lippiat 2013]. In der Literatur werden verschiedene Arten des Versagens, die
bei der Behandlung von Gesteinen oder Betonen in der Mikrowelle wirken, beschrieben
[Buttress 2015, Meisels 2015]. Einerseits kommt es zu einer inhomogenen Erwirmung zwi-
schen Kern und Materialoberfliche und zusitzlich zwischen Bestandteilen mit unterschied-
lichen dielektrischen Eigenschaften. Andererseits kann die Erwirmung zu Zersetzungspro-
zessen 1m Probeninneren fiithren, bei denen Gase — vorzugsweise Wasserdampf, aber auch
Kohlendioxid — entstehen. Die Temperaturdifferenzen kénnen als MaB3 ftir die inhomogene
Erwirmung, die bei einer Mikrowellenbehandlung typischerweise auftritt [Kingman 2004,
angeschen werden. Im Fall der Entstehung gasformiger Zersetzungsprodukte wirken diese
nur dann zerstdrend, wenn ein dichtes Gefiige vorliegt, aus dem das Gas nicht entweichen

kann. Beide Vorginge verursachen Spannungen, die zu einem Versagen fithren kdnnen.

2. VORGEHENSWEISE

Im r*-Projekt wurde die Trennung von Baustoffverbunden durch mikrowelleninduziertes

Grenzflichenversagen unter zwei Aspekten verfolgt und untersucht:

— Aufschluss von Betonen durch eine Zerkleinerung entlang der Phasengrenzflichen
Gesteinskdrnungen — Zementstein,

— Trennung von mehrschichtigen Baukonstruktionen wie Putzen oder Fliesen, die auf
verschiedenen Baustoften aufgebracht sind.

Parallel zu den Untersuchungen hinsichtlich einer ggf. erforderlichen Priparation der Grenz-

flichen wurden von den beteiligten Projektpartnern zwei ,,Mikrowellentfen®, sowohl als

mobile als auch als stationire Anlage entwickelt, die eine Behandlung der Verbundbaustofte

,in plant”, d. h. in der Recyclinganlage, oder ,,in place®, d. h. auf der Baustelle, ermdglichen.

2.1 Trennung von Betonen

Im Rahmen des Projektes wurden Gesteinskérnungen im Beton und Mértel mit Suszepto-
ren beschichtet bzw. die Suszeptoren direkt in die Zementsteinmatrix eingebracht und das
Verhalten unter Mikrowellenbelastung untersucht. Da es vor allem aus wirtschaftlicher Sicht

giinstiger wire, bei einem Massenbaustoft wie Beton auf den Einsatz von Suszeptoren zu
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verzichten und gleichzeitig auch heute bereits verbaute Betone betrachtet werden sollten,
wurde auch das Verhalten suszeptorfreier Betone bei Mikrowellenbeanspruchung in die For-
schungen einbezogen.

Die Mikrowellenerwirmung basiert einerseits auf verlustbehafteten Polarisationsvorgingen
in den Materialien (Suszeptoren), welche durch Wechselwirkung des elektrischen Feldes mit
freien oder gebundenen Ladungstrigern entstehen. Andererseits sind Wechselwirkungen des
magnetischen Feldes mit vorhandenen magnetischen Dipolmomenten verantwortlich fiir die
Mikrowellenerwirmung. Abhingig vom molekularen Aufbau eines Werkstofts kann dieser
tiber seine polare Struktur, seine elektrische Leitfihigkeit oder magnetisches Dipolmoment
Mikrowellen absorbieren. Die thermischen und dielektrischen Eigenschaften von Beton in-
dern sich mit der Zusammensetzung und den Mischungsverhiltnissen, dem Wassergehalt, der
Mikrowellenfrequenz und der Temperatur. Schwerpunkt der Untersuchungen ist daher die
Auswahl geeigneter Suszeptoren und Rezepturen fiir Betone. In verschiedenen Experimen-
ten wurden Temperaturentwicklungen und die daraus resultierenden Effekte untersucht und
somit der notwendige Energieeintrag bestimmt. Dazu dienten sowohl Betonwiirfel als auch

Mortel- und Zementleimprismen als Versuchskorper.

Zur Untersuchung der Wirkung von Suszeptoren als Bestandteil der Zementsteinmatrix wur-
den Betonwiirfel (Bild 1) als Versuchsmuster hergestellt. Die Festlegung der Betonrezepturen
erfolgte unter Berticksichtigung der geltenden bautechnischen Vorschriften. Fiir alle herge-
stellten Betone gelten die gleichen Parameter, lediglich die Art des Suszeptors und dessen
Konzentration (5 Ma.-%, 10 Ma.-%, 15 Ma.-%, bezogen auf den Zementgehalt) wurde vari-
tert. Es wurden Eisen(lI, 11I)-Oxid, Magnetit, Siliciumcarbid und die Graphite GK ES 350 F5
und GK SC 20 O (Leitfihigkeitsgraphit) als Suszeptoren eingesetzt, aulerdem wurde zum
Vergleich ein Referenzbeton ohne Suszeptor hergestellt. In Tabelle 2 sind die Bezeichnun-

gen der Betone mit unterschiedlichen Suszeptorgehalten aufgefiihrt.

Tabelle 2: Bezeichnung der Betone mit unterschiedlichen Suszeptorgehalten

Ml ohne Susz. (Referenzbeton)

M2 5 Ma.-% SiC

M3 10 Ma.-% SiC

M4 I5 Ma.-% SiC

M5 5 Ma.-% Fe;0O,

Mé 10 Ma.-% Fe;O,

M7 I5 Ma.-% Fe;O;

M8 5 Ma.-% GK ES 350 F5

M9 10 Ma.-% GK ES 350 F5

MI0 I5 Ma.-% GK ES 350 F5
MIl 5Ma-%GKSC200
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Bild I: Betonwiirfel 15 cm x 15 cm mit unterschiedlichen Suszeptorgehalten (Foto: WeiB3 2016)

Fiir die Untersuchungen zur mikrowelleninduzierten Erwirmung wurden Zementleimpris-
men (4cm x 4cm x 16cm) mit folgenden Suszeptoren hergestellt:

- 2/5/710 Ma.-% bez. auf Zementgehalt ~ GK FP 85/90

- 2/5 Ma.-% bez. aut Zementgehalt ~ GK SC 20 OS

- 2/5/10 Ma.-% bez. auf Zementgehalt  SiC

Die Versuche wurden mit einer handelstiblichen Labormikrowelle durchgefiihrt. Zur Kon-
trolle wurde gleichzeitig die Leistungsabnahme der Mikrowelle erfasst. Die Probekdrper wur-
den insgesamt 20 Minuten lang in der Mikrowelle behandelt. Dabei wurden die Tempera-
turen mittels Pyrometer zwischen verschiedenen Belastungsintervallen bestimmt. Es wurde
sowohl die Maximaltemperatur als auch die mittlere Temperatur durch mehrfache Abtastung
erfasst. Ebenso wurde der Gesamtmasseverlust der Prismen durch Einwaage vor und nach der
Behandlung bestimmt.

Der Einfluss der Feuchte des Betons (ohne einen zusitzlichen Suszeptor) bei der Mikrowellen-
behandlung wurde an sieben verschiedenen Altbetonen untersucht. Die Altbetone von einem
lokalen Recyclingunternechmen wurden mittels Backenbrecher zerkleinert. Um verschiedene
Feuchtegehalte zu differenzieren, wurden Probestiicke aller Altbetone sowohl 24 Stunden
unter Wasser gelagert, 48 Stunden im Ofen getrocknet, nur oberflichlich befeuchtet sowie bei
normaler Umgebungsteuchte gelagert und anschlieBend in der Mikrowelle behandelt.

Um den erreichbaren Aufschlussgrad zu verbessern, wurden auch Betone mit suszeptorbe-
schichteten Gesteinskdrnungen untersucht. Fiir die Beschichtung wurden zwei verschie-
dene Dispersionen aus Graphit SC200S und ES350F5 hergestellt und unmittelbar auf der
Partikeloberfliche der Gesteinskdrnung aufgebracht. AnschlieBend wurden die Betone mit-
tels Mikrowelle behandelt. Dabei wurde gleichzeitig die Temperatur mit einer Wirmebild-

kamera erfasst.
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2.2 Trennung von mehrschichtigen Baukonstruktionen

Aus der Literatur ist bekannt, dass Gipsbaustoffe und Fliesen mikrowellentransparent sind
[Pejman 2009]. Die Moglichkeit, dass die Ausbaustofte selbst an die Mikrowelle ankoppeln
und durch die resultierende Erwirmung entfestigt werden, besteht also nicht. Vielmehr sind
zusitzliche, mikrowellenaktive Additive in oder auf die Ausbaustoffe zu applizieren, um die
angestrebte Trennung zu erreichen. Dafiir wurden verschiedene Konzepte entwickelt:

Fir Gipsputze besteht die Option, sie durch die Zugabe von Suszeptoren als mikrowel-
lenaktive Additive so zu verindern, dass ihr Ankopplungsverhalten verbessert wird (Bild 2,
Variante 1). So kann sich der Gipsputz selbst erwirmen und chemisch umwandeln. Da-
durch wird er entfestigt und ist anschlieBend leicht mechanisch abzutragen. Die Trennung
kann alternativ an einer zusitzlich eingebrachten ,,Schaltschicht® erfolgen, die sich zwischen
dem Gipsputz und dem Untergrund befindet (Bild 2, Variante 2). Diese Schaltschicht muss
Suszeptoren enthalten, damit die Mikrowellenabsorption und die Erwirmung genau an der
Grenzfliche zwischen Putz und Untergrund eintreten. Die resultierenden thermischen Span-
nungen miissen die Haftkrifte tibersteigen, um die Trennung zu erreichen.

Fiir Fliesen bestehen drei Moglichkeiten der Applikation: Das Einbringen der Suszeptoren
direkt in den Fliesenkleber oder der Auftrag zusitzlicher Schaltschichten entweder direkt auf
den Untergrund, der aus verschiedenen Baustoffen bestehen kann, oder auf die Riickseite
der Fliesen. Die Untersuchungen konzentrierten sich hier auf das Aufbringen von Schalt-
schichten gemil der in Bild 2, Variante 3 dargestellten Anordnung. Unabhingig vom jewei-
ligen Konzept diirfen die Eigenschaften der Ausbaustoffe und der Verbunde nicht signifikant
verindert werden. Die Erwirmung der tragenden bzw. der den Untergrund bildenden Bau-

stoffe selbst sollte moglichst gering sein.

Fliesen

Variante 1 Gipsputz mit Variante 2 J— Gipsputz Variante 3
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der Anordnung

Bild 2: Modellvorstellungen zur Trennung mehrschichtiger Baukonstruktionen (Quelle: IAB)

Um die Realisierbarkeit der Modellvorstellungen zu tiberpriifen, wurden die Reaktionen
von Additiven, handelsiiblichen Mérteln, Putzen sowie weiteren Aus- und Massivbaustof-
fen auf eine Mikrowellenbestrahlung untersucht. Zunichst wurde das Ankopplungsverhal-
ten aus der Literatur bekannter bzw. aus eigenen Beobachtungen vermuteter Suszeptoren
gepriift. Untersuchungen an handelsiiblichen Fugenmérteln und Fliesenklebern sowie an
unterschiedlichen Baustoffen wie Beton, Ziegel und mineralisch gebundenen Wandbau-
stoffen sowie Natursteinen schlossen sich an. Auf der Grundlage der erzielten Ergebnisse

wurden Versuchsmuster aus tragenden, mit Gipsputzen oder Fliesen versehenen Baustoffen
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hergestellt. Die Kontaktflichen zwischen diesen Materialien wurden so ausgefiihrt, dass nach
den Ergebnissen der Untersuchungen an den Suszeptoren eine Trennung zu erwarten war.
Die Bewertung des Ankopplungsverhaltens erfolgte indirekt anhand der Entwicklung der
Oberflichentemperatur. Dazu wurden Probekérper mit identischen Abmessungen 40 mm x
40 mm x 160 mm angefertigt und in einer Labormikrowelle mit einer Leistung von 1.350 Watt

fiir insgesamt 20 Minuten in statischer Lagerung behandelt.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

3.1 Trennung von Betonen

Die Untersuchungen zur Trennung von Betonen ergaben, dass bis zu einer Zugabemenge von
10 Ma.-% Suszeptor bezogen auf den Bindemittelgehalt im Beton alle untersuchten Suszep-
toren unkritisch in Bezug auf die Festigkeit der Betone sind. Die Mikrowellenbehandlung
der Betonwiirfel wurde nach einer Erhirtungsdauer von mindestens 28 Tagen durchge-
fithrt. Die besten Zerkleinerungsergebnisse der untersuchten Betonwiirfel nach der Mi-
krowellenbehandlung liegen schon bet 5 Ma.-% Suszeptor vor. Leider konnten jedoch in
Bezug auf den Aufschlussgrad nur wenige vollig zementsteinfreie Partikel erzeugt werden,
was einen Idealfall fiir den Aufschlussgrad darstellen wiirde. Eine der mdglichen Ursachen
kann darin bestehen, dass der Suszeptor dem Bindemittel zugegeben wurde und dort seine
Wirkung entfaltete. Auch der Referenzbeton ohne Suszeptor wurde durch die Mikrowel-
lenbehandlung zerstdrt. Hierfiir ist das im Beton vorhandene freie Wasser bzw. das Kapil-
larwasser verantwortlich. In Bild 3 sind exemplarisch die Zerkleinerungsergebnisse nach

erfolgter Mikrowellenbehandlung dargestellt.

Bild 3: Zerkleinerungsgut der Betonwiirfel nach der Mikrowellenbehandlung (Foto: WeiB 2016)
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Bild 4: Zementleimprisma mit 10 Ma.-% SiC nach der Mikrowellenbehandlung mit Reduktionskern im Inneren und

vollstandig zersetztem Baustoff (Foto: Weil3 2016)

Die Untersuchungen an Modrtelprismen zur mikrowelleninduzierten Erwirmung ergaben,
dass alle untersuchten Probekorper auf Temperaturen zwischen 400 °C und 500 °C erwirmt
werden konnten. Die Prismen mit 5 Ma.-% und 10 Ma.-% SiC erreichten nach ca. 20 min
eine Temperatur zwischen 830 °C und 880 °C. Hier kam es sogar zur Bildung einer Schmelze
im Kern der Prismen (Bild 4).

Die Art des Suszeptors hatte allerdings nur geringen Einfluss auf die Erwirmung. Eine mogli-
che Erklirung hierftir ist wiederum die Ankopplung der Mikrowellen an freiem Wasser bzw.
sind Effekte, die bei Kombination des freien Wassers mit dem Suszeptor auftreten kdnnten.
Die Untersuchungen zum Einfluss des Feuchtegehalts im Beton auf die Mikrowellensensibi-
litit ergaben zum Teil widerspriichliche Ergebnisse. Wihrend drei Altbetone selbst nach 24
Stunden Wasseraufnahme nicht auf die Mikrowellenbehandlung reagierten, waren bei vier
in normaler Umgebungsfeuchte gelagerten Altbetonen deutliche Absprengungen erkenn-
und horbar. Die oberflichliche Befeuchtung vor der Mikrowellenbehandlung fithrte nur bet
zwei Altbetonen zu signifikanten Reaktionen. Hier kénnte Wasser bei der Befeuchtung in
tiefere Poren gelangt sein. Alle Altbetone, die 48 Stunden ofengetrocknet wurden und somit
als trocken bezeichnet werden kénnen, zeigten wie erwartet keinerlei sicht- und hérbare

Reaktionen auf die Mikrowellenbehandlung.

@ 67,8°C

Bild 5: Betonwiirfel mit beschichteter Gesteinskdrnung mit Graphit ES350F5 nach 2 und 10 min

Mikrowellenbehandlung (Foto: Weil3 2016)
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Auch fiir den Fall der Betone mit suszeptorbeschichteten Gesteinskérnungen hat die Art des
Suszeptors offensichtlich nur einen geringen Einfluss auf die Erwirmung. Bei den Beton-
wiirfeln mit Graphit ES350F5 beschichteter Gesteinskdrnung (Bild 5) wurden bereits nach
10 min Schiden durch die Mikrowellenbehandlung beobachtet. Bei den Betonen mit Gra-
phit SC 20 OS als Beschichtung auf der Gesteinskdrnung waren dagegen selbst nach 20 min

nur geringe Schiden festzustellen.

3.2 Trennung von mehrschichtigen Baukonstruktionen

Bei den untersuchten Materialien gibt es erhebliche Unterschiede im Verhalten bei Mikro-
wellenbehandlung. Die Hartbrandziegel, der Basalt und der Granit erwirmen sich stark,
wohingegen sich Weichbrandziegel, Kalksandstein, Porenbeton, Betone mit Ausnahme des
haufwerksporigen Betons, Fliesen und Terrakotta sowie die beiden untersuchten Sandsteine
nur wenig erwirmen (Bild 6). Parallel dazu sind die Differenzen zwischen der maximalen
und der mittleren gemessenen Oberflichentemperatur (Bild 7) bei den sich stark erwirmen-

den Baustoften deutlich héher als bei den sich wenig erwirmenden Materialien.
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Bild 6: Ubersicht zur Erwirmung verschiedener Baustoffe bei Mikrowellenbehandlung (Sedimentgesteine:

kieselig gebundener Sandstein, kalkgebundener Sandstein, Kalkstein/Muschelkalk) (Quelle: IAB)
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Bild 7: Differenzen zwischen der maximalen und der mittleren Oberflichentemperatur der Materialien bei

Mikrowellenbehandlung (Quelle: IAB)

Bei den Hartbrandziegeln, dem Basalt und dem Granit kdnnte eine inhomogene Erwirmung
[Kingman 2004] die Ursache ftir das Versagen sein, da bei diesen Materialien eine Rissbildung
auftrat. Zusitzlich war in einigen Fillen eine vollstindige Schmelzphasenbildung im Kern der
Baustoffe zu beobachten, in deren Folge sich ein Hohlraum bildete. Der Kalkstein ist ein Bei-
spiel fiir die Entstehung gastérmiger Zersetzungsprodukte. Bei maximalen Oberflichentem-
peraturen von 570 °C kénnen im Probeninneren durchaus Temperaturen um 700 °C vorlie-
gen, sodass die Zersetzung von Calcit beginnt. Die beobachtete Rissbildung deutet auf diesen
Schadensmechanismus hin. Der gemessene Masseverlust ist allerdings vergleichsweise gering.
Weitere Beispiele sind der Zementstein und die Betone, bei denen infolge der Erwirmung ein
Teil des chemisch gebundenen Wassers freigesetzt wird. Bei den sehr dichten, ultrahochfesten
Betonen fiihrt das zu einem explosiven Versagen, weil der Wasserdampf nicht entweichen
kann. Dagegen bieten der Zementstein und der Beton aus der Gehwegplatte aufgrund ihrer
hohen Porositit ausreichend Ausweichmdoglichkeiten fiir den Wasserdampf.

Die Entfernung von Gipsputz von einem tragenden Untergrund ist nach den vorliegenden
Ergebnissen vergleichsweise einfach moglich, wenn der Gipsputz selbst durch die Zugabe
eines Suszeptors modifiziert wird (Bild 2, Variante 1). Dies konnte fiir die zukiinftige Recy-
clingfihigkeit des Baustoffes eine sinnvolle Behandlung sein. Beim Einsatz der schwarzen
Graphite als Additive tritt jedoch eine starke Uberfirbung des weiBlen Putzes auf. Da es der-
zeit keine Alternative zu Graphit gibt, ist fraglich, ob graue bis schwarze Gipsputze von den
Gipsherstellern bzw. Endanwendern toleriert wiirden.

Die zweite Variante fiir die Abtrennung eines Gipsputzes stellt das Aufbringen einer separa-
ten Schaltschicht (zwischen Putz und Untergrund) dar, welche die Aufgabe einer Sollbruch-

stelle bei einer Mikrowellenbeanspruchung tibernimmt. Bei dieser Variante wird die Farbe des
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Gipsputzes nicht verindert. Fiir alle untersuchten Probekdrper konnte ein Trennerfolg nach-
gewiesen werden. Nur geringe Mengen Gipsputz von hdchstens 20 % verblieben auf dem
Untergrund und konnten durch eine nochmalige Behandlung ebenfalls abgetrennt werden.
Die Behandlungsdauer fiir die vollstindige Abtrennung betrug im Mittel 100 Sekunden ftir
den Gips-Hochlochziegel-Probekorper und 660 Sekunden fiir den Gips-Beton-Probekdrper.
Die Ursachen dieser Difterenzen kénnten neben unterschiedlichen Haftzugfestigkeiten der
Verbunde auch in der differenten Absorption der eingestrahlten Energie durch die Wandbau-
stoffe selbst liegen.

Die Untersuchungen ergaben, dass Fliesen erfolgreich abgetrennt werden kénnen, unabhin-
gig davon, ob sich die Schaltschicht mit Suszeptor direkt auf dem Baustoft oder auf der Fliese
befand. Es wurde eine vollstindige und ,,glatte” Trennung, akustisch deutlich wahrnehmbar,
erzielt. Die notwendige Behandlungsdauer lag zwischen 62 und 76 Sekunden. Bei den Re-

ferenzprobekdrpern ohne Suszeptorzugabe und Schaltschicht war ein Abtrennen der Fliesen

wie erwartet nicht moglich.

Bild 8: Probekdrper mit Gipsputz vor (oben) und nach der Mikrowellenbehandlung (unten) (Foto: IAB)

Bild 9: Probekdrper mit Fliesen vor und nach der Mikrowellenbehandlung (Foto: IAB)
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4. AUSBLICK

Materialverbunde, eine wesentliche Grundlage fiir innovative Werkstoffe, konnen das Recy-
cling von Bau- und Abbruchabfillen erschweren. In experimentellen Untersuchungen sollte
deshalb tiberpriift werden, inwieweit eine Mikrowellenbehandlung geeignet ist, diese Ver-
bundmaterialien eftektiv zu trennen. So kénnte in Zukunft die Ressourcenettizienz beim
Baustoftrecycling verbessert werden. Im Rahmen des Verbundprojektes konnten zwei De-
monstratoren fiir die Anwendung in place sowie in plant entwickelt, gebaut und getestet
werden. Dies stellt einen ersten Schritt fiir den Transfer dieser fiir die Trennung von Ver-
bundbaustoften neuen Technologie in die Praxis dar.

Der Aufschluss von Betonen mittels Mikrowellen durch die Erzeugung hoher thermischer
Spannungen stellt prinzipiell eine technologische Moglichkeit zur Trennung von Verbund-
baustoffen dar. Jedoch konnten bei den durchgefiihrten Untersuchungen in Bezug auf den
Aufschlussgrad nur unbefriedigende Ergebnisse erreicht werden. Weitere Untersuchungen
sind hier notwendig, um technisch verbesserte und vor allem wirtschaftlich interessante Auf-

schlussgrade erzielen zu kénnen.

Als Untersuchungsgegenstand fiir Schichtsysteme wurden auf Betonen oder Wandbaustoften
aufgetragene Gipsputze und Fliesen gewihlt. Eine zwischen den tragenden Baustoffen und
den Ausbaustoffen angeordnete Schaltschicht absorbiert die Mikrowellen und wird dadurch
erwirmt. Bei allen so priparierten Versuchsmustern konnte der Ausbaustoft durch eine Mi-
krowellenbehandlung vom Untergrund getrennt werden. Bei Versuchsmustern ohne Schalt-
schicht wurde keine Trennung erreicht. Daher ist fiir eine mogliche zukiinftige Applikation
der Mikrowellentrennung fiir Schichtsysteme davon auszugehen, dass Suszeptoren einge-
bracht werden miissen. Untersuchungen in einer In-plant-Demonstratoranlage bestitigten
die Laborergebnisse in vollem Umfang. Der Gipsputz 16ste sich in groben Bruchstiicken von
den Wandbaustoften, die selbst unbeschidigt blieben, ab. Die Fliesen verloren ebenfalls die
Haftung zum Untergrund und wurden nur noch vom Fugenmortel in ihrer Position gehal-

ten. Die Fliesenuntergriinde blieben ebenfalls unbeschidigt.

Aus technologischer und wirtschaftlicher Sicht erscheint derzeit die Anwendung der Mikro-
wellentechnik zur Trennung von nichttragenden, mit Suszeptoren versehenen Schichtsyste-
men wie Fliesen und Putzen vielversprechender als der Einsatz zur Trennung von Betonen.
Es konnte jedoch festgestellt werden, dass sich auch einige Betone ohne speziell zugegebene
Suszeptoren durch Mikrowellenbehandlung trennen bzw. zerstéren lassen. Als zukiinftige
Forschungsaufgaben miissen weitere Rezepturen fiir die Schaltschicht entwickelt und der
In-place-Demonstrator, der sich fiir den direkten Einsatz in Gebiuden eignet, optimiert wer-
den. Ebenso gilt es, vor allem fiir Gipsputze geeignete helle bzw. zum Putz selbst farbneutrale
Suszeptoren zu finden oder zu entwickeln, um damit das Problem der Grau- bzw. Schwarz-
tirbung durch die verwendeten Graphite in diesem Bereich zu vermeiden und schlieBlich

Hemmnisse fiir eine Uberflihrung in die Praxis zu {iberwinden.
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25. PRRIG — Rohstoffpotenziale des Gewerbe- und
Industriegebiudebestands im Rhein-Main-Gebiet

Liselotte Schebek, Benjamin Schnitzer, Britta Miekley, Antonia Kéhn, Daniel Blesinger, Hans
Joachim Linke, Christoph Motzko, Markus Huhn, Jan Wélgen (TU Darmstadt), Andreas
Lohmann (Adam Opel AG, Riisselsheim), Axel Seemann (Re2area GmbH, Ludwigshafen)

Projektlaufzeit: 01.04.2013 bis 30.06.2016 Forderkennzeichen: 033R 100

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r*-Projekt PRRIG

NE-Metalle Al Cu Pb Zn
FE-Metalle Fe Edelstahl Stahl
Nicht-Metalle Beton Glas Holz Kunststoff

Das Verbundprojekt ,, Techno-Okonomische Potenziale der Riickgewinnung von Rohstof-

fen aus dem Industrie- und Gewerbegebiude-Bestand* (PRRIG) beschiftigte sich mit den

Bestinden von 8konomisch interessanten R ohstoffen, insbesondere Metallen, in Nichtwohn-

gebiuden und den zukiinftig aus deren Riickbau zu erwartenden Stoffstrémen.

Im Projektverlauf wurden Methoden und Grundlagen fiir das Gewinnen empirischer Infor-

mationen zum Gebiudebestand erarbeitet. Hierzu zihlten auch folgende Punkte:

— Erarbeitung eines Materialflussmodells zur Berechnung zukiinftiger (R oh-)Stoftstrome
und Lagerverinderungen,

— Umsetzung der Erkenntnisse als Planungshilfen zur Steigerung der Ressourcenettizienz
fiir Eigenttimer und Planungsinstitutionen,

— Ableitung spezifischer Handlungsoptionen fiir das Rhein-Main-Gebiet sowie iibertrag-

barer Erkenntnisse in Form eines Mafnahmenkatalogs.

Die Implementierung der Projektergebnisse in die Praxis erfolgte tiber die Entwicklung von
Tools. Uber die Ebene der Region hinaus wurden iibertragbare Erkenntnisse und Empfeh-

lungen abgeleitet.

Beteiligte Institutionen

TU Darmstadt: Fachgebiet Stoftstrommanagement und Ressourcenwirtschaft (ehemals ,,Indus-
trielle Stoftkreisliufe), Institut IWAR (Univ.-Prof. Dr. rer. nat. Liselotte Schebek); Fachgebiet
Landmanagement, Geoditisches Institut (Univ.-Prof. Dr.-Ing. Hans Joachim Linke); Institut fiir
Baubetrieb (Univ.-Prof. Dr.-Ing. Christoph Motzko); Adam Opel AG; Re2area GmbH.
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I. EINLEITUNG

Motivation

In Gebiuden sind erhebliche Mengen wertvoller Rohstoffe fixiert, insbesondere Metalle:
Stahl (Edelstahl in Fassaden und Baustahl in Betonbauteilen), Kupfer (in Rohren und Lei-
tungen, Dichern und kleinen Motoren), Aluminium (in Fassaden und Fensterrahmen), Zink
(z. B. in Dachrinnen). Der volkswirtschaftliche Wert ist betrichtlich und auch Umweltaspekte
sprechen fiir eine Riickgewinnung, denn die Primirgewinnung von Metallen ist mit einem
hohen Energieeinsatz verbunden. Die Produktion aus sekundiren Lagern spart erhebliche
Treibhausgasemissionen, ist somit 6kologischer und steigert die Ressourceneffizienz.

Fiir die strategische und operative Planung einer umfassenden und qualitativ hochwertigen
Riickfithrung der Rohstoffe aus dem Baubestand fehlen jedoch detaillierte, regionalisierte In-
formationen {iber Arten und Mengen von wertvollen Rohstoften im Gebiudebestand. Auch
zu deren Gewinnung bei Abbruchtitigkeiten ist nur sehr wenig bekannt, ebenso zu angepass-

ten und wirtschaftlichen Abbruch- und Riickbaustrategien.

Die Untersuchungen im Verbundprojekt ,, Techno-Okonomische Potenziale der Riickge-
winnung von Rohstoffen aus dem Industrie- und Gewerbegebiude-Bestand* (PRRIG) wur-
den in der und fiir die Region Rhein-Main durchgefithrt und umfassten sowohl Fallstudien
mit Gebiudeeigentiimern als auch Kooperationen mit regionalen Akteuren. Industriepartner
stellten Informationen zur Verfiigung und ermdglichten Untersuchungen an bzw. in ihrem
Gebiudebestand. Damit wurden Grundlagen fiir das Gewinnen empirischer Informationen
zum Gebiudebestand zur Verfiigung gestellt und die Implementierung der Projektergebnisse

in die Praxis gewihrleistet.

In PRRIG entwickelte Methoden und Informationen sollen eine fundierte Einschitzung er-
moglichen, in welchem Zeithorizont, in welchen Segmenten des (Gewerbe-)Immobilienmarktes

und/oder fiir welche Rohstofte Urban Mining 6konomisch und technologisch realisierbar ist.

Wissensstand zu Beginn des Projektes

Die Literatur zum Urban Mining umfasst konzeptionelle und theoretische Betrachtungen
[Prytula 2010, Weisz & Steinberger 2010]. Seit tiber 15 Jahren werden national und inter-
national Mengen im Baubestand fiir reale Betrachtungsriume abgeschitzt, fiir Deutschland
z. B. erstmalig umfassend seit der Enquete-Kommission zum ,,Schutz des Menschen und der
Umwelt* [Kohler et al. 1999]. Das dynamische Modell wies Stofffliisse fiir mineralische und

biotische Rohstoffe sowie Bauschutt in den Bereichen Bauen und Wohnen aus.
Fiir den niederlindischen Wohngebiudebestand wurde ein Materialflussmodell zur Prognose

von Stoffstrémen entwickelt [Miiller 2006, Bergsdal et al. 2007] iibertrug den Ansatz zunichst

auf Norwegen und erginzte spiter durch Renovierungen entstchende Stoffstréme [Sartoria et
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al. 2008]. Entsprechende Verinderungen in China untersuchte [Hu et al. 2009], spiter fokus-
siert auf dortige Eisen- und Stahllager [Hu et al. 2010].

[Havranek 2010] berichtet tiber die Stadt Prag und berticksichtigt neben Gebiuden aller Art
auch die Infrastruktur (StraBen, Leitungssysteme, Kanalisation) sowie eine breitere Auswahl an
Materialien. In seinem 3D-Modell der Stadt sind Gebiuden und Infrastruktureinrichtungen

Materialkennwerte zugeordnet.

Bei der Ermittlung von Materialinventaren von Gebiuden interessierten bislang vor allem
mineralische Abfille sowie Schadstoffe [Rentz et al. 2001]. Vereinzelt beschiftigen sich Studi-
en mit spezifischen Metallen im Gebidudebestand, z. B. Kupfer in der Stadt Ziirich [Wittmer
2006]. Er teilt Nichtwohngebiude in Dienstleistungs- und Produktionsgebiude, die sich aus
fiinf Funktionsgruppen zusammensetzen. Basierend auf diesen virtuellen Hiusern bildet er ein

Modell und tiber deren Anzahl ermittelt er ihr eingelagertes Kupfer.

Um Ressourcenschonungspotenziale bei der Verwertung von Bauabfillen zu ermitteln, wur-
den neben Wohngebiudebestinden auch Nichtwohngebiude typisiert, orientiert an amtli-
chen Statistiken [UBA 2010]. Auf der Basis der Bautitigkeitsstatistik wurden Baustoftkenn-
werte fiir Metalle abgeleitet sowie Wittmers Faktoren auf Deutschland iibertragen — mangels
Informationen jedoch nur fiir den Wohnbereich. Im Jahr 2010 wurden zum einen im Projekt
,,Materialeftizienz & Ressourcenschonung — MaRess* [MaRess 2010] u. a. metallische Roh-
stoffe und Infrastrukturen untersucht, zum anderen fiir die schwedische Stadt N6rrkdpping
das Metalllager im Kabel- und Rohrleitungsnetzwerk ermittelt [Carlsson 2010].
Gebiudetypologien mit entsprechenden Datenbanken existieren vor allem fiir Wohngebiu-
de [IWU 2005], nur vereinzelt fiir Nichtwohngebiude, z. B. [Wischermann 2011], sowie
zur energetischen Typisierung [IWU 2011] und [Diefenbach & Enseling 2007] fiir beheizte
Nichtwohngebiude.

In der Literatur wird zwischen dem Lebenszyklus eines Gebiudes (ca. 100 Jahre, technische
Lebensdauer) und dem Nutzungszyklus (ca. 30 Jahre, wirtschaftliche Lebensdauer) mit an-
schlieBenden Umbau-/Modernisierungsphasen unterschieden [Bizer et al. 2008]. [Kalusche
2004] strukturiert den Lebenszyklus eines Gebdudes abhingig von der technischen Lebens-

dauer einzelner Bauteile basierend auf den Wertermittlungsrichtlinien von 1991 bzw. 2006.

2. VORGEHENSWEISE

Projektarbeiten wurden in der und fiir die Region Rhein-Main durchgefiihrt und umfassten
Fallstudien konkreter Gebiude und Kooperationen mit regionalen Akteuren. Industriepartner
stellten Informationen zur Verfligung und erméglichten Untersuchungen an bzw. in ihrem
Gebiudebestand. Kataster- und raumbezogene Daten wurden ausgewertet, um die Struktur

des vorhandenen Gebiudebestands zu untersuchen.

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Urban Mining* PRRIG

379



380

Fiir die regionale Ermittlung der Materialbestinde des Nichtwohngebiudebereichs wurden
zwei Schwerpunkte kombiniert: die ,,Bestandsaufnahme® und die ,,riumliche Perspektive®.
Die Untersuchungen von Einzelgebiuden (Bestandsaufnahmen) reichten von der Auswertung
von Dokumenten tiber Befragungen bis hin zur Beobachtung von Abbruchprozessen. Ver-
tiefte Untersuchungen zu Komponenten von Gebiuden basierten auf der Auswertung von
Literatur- bzw. Herstellerangaben und hindischen Analysen. Damit wurden eine empirische
Datengrundlage zu Bestand, Nutzungszyklen und R ohstoftinventaren von Industrie- und Ge-

werbegebiuden geschaffen und entsprechende Kenngréen abgeleitet.

Im Gegensatz dazu basiert die riumliche Perspektive auf vorhandenen Datenbestinden, die
zusammengefasst und analysiert wurden. Mithilfe von Geoinformationssystemen (GIS) wur-
den konkret alle Nichtwohngebiude flichendeckend in die spezifische Gebiudetypologie
eingeordnet, was eine umfassende Kartierung der Materialbestinde erméglichte. Damit konn-
te die vollstindige Charakterisierung eines Fallstudiengebietes innerhalb der Rhein-Main-Re-
gion vorgenommen werden. Die strukturierte Auswertung der Daten erfolgte anhand einer
im Projekt entwickelten Gebiudetypologie fiir Nichtwohngebiude, um die riumlichen mit

den gebiudebezogenen Informationen zu verkniipfen.

Hierftir wurden zunichst bestehende Gebiude- und Komponententypologien tiberpriift. Da-
rauf aufbauend wurden anhand gemeinsamer Ansitze von Statistik und praktischer Anwen-
dung Typologien fiir den Nichtwohnbereich abgeleitet, um sowohl die aus verschiedenen
Quellen gewonnenen Informationen zu strukturieren als auch eine Datenbank aufzubauen,
die alle wihrend des Projektes gesammelten Daten enthilt.

In parallelen Untersuchungen fanden Arbeiten mit standardisiertem Vorgehen zur Recherche
von Informationen zu einzelnen Komponenten u.a. auch im Rahmen studentischer Ab-

schlussarbeiten statt.
Nutzungsdauern von Gebiuden wurden anhand von Auswertungen von Literatur (ideal, the-

oretisch), Dokumentationen zu Gebiudebestinden (real, praktisch), Interviews mit Experten

verschiedener Bereiche sowie Grundstiicksmarktberichten ermittelt.
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e Schaffung einer empirischen Datengrundlage zu Bestand, )

Nutzungszyklen und Rohstoffinventaren von Gewerbegebduden
mit Ableitung entsprechender KenngréBen

Gebdude

e Bereitstellung eines regionalen Rohstoffkatasters
flr Frankfurt-Rhein-Main

Region - statisch
(Lager)

e Modellierung zukinftiger (Roh-)Stoffstréme und
Lagerverdanderungen fiir Szenarien der Entwicklung des
Gewerbeimmobiliensektors

Region — dynamisch
(Fliisse)

T

I 1T T

Umsetzung der Erkenntnisse in Planungs- Ableitung spezifischer Handlungsoptionen
hilfen zur Steigerung der Ressourcen- fiir das Rhein-Main-Gebiet sowie
effizienz flir Gebaudeeigentiimer und Ubertragbarer Erkenntnisse in Form eines

regionale / lokale Planungsinstitutionen MaBnahmenkatalogs

Bild I: Vorgehen im Projekt PRRIG

Die urspriinglich auf das Gebiet des Planungsverbandes Frankfurt/Rhein-Main begrenzte
Projektregion wurde um die Gemeinden Darmstadt, Weiterstadt und GroB3-Gerau erweitert.
Die Stadt Darmstadt war anfangs ausgeschlossen, da sie nicht Teil des Regionalverbands ist.
Viele Gebiudeautnahmen fanden jedoch innerhalb ithrer Gemarkung statt, sodass die Erwei-
terung notwendig wurde. Mit den neuen Grenzen (Bild 2 — blau unterlegt) wurde zum einen
sachlich den riumlichen Beziigen der Rhein-Main-Region entsprochen, zum anderen wur-

den alle Teilregionen mit Standorten der assoziierten Partner erfasst.

Ein ftir die Gesamtregion typisches Testgebiet fiir die flichendeckende Ermittlung von Be-
stinden (Bild 2 — rot hinterlegt) mit einer Gesamtfliche von ca. 70 km? wurde wie folgt
abgegrenzt: Der Osten der Stadt Frankfurt/Main mit den Stadtteilen Bergen Enkheim, Fe-
chenheim, Seckbach, Riederwald, Ostend und Bornheim sowie das Gebiet der Stadt Maintal.
Frankfurts Osten 1st durch etliche, vor ca. 100 Jahren entstandene Gewerbegebiete im Stadtteil
Seckbach sehr stark industriell und gewerblich geprigt. Maintal erginzt Aspekte einer typi-
schen Umlandgemeinde, welche vordergriindig durch Wohnen geprigt ist, jedoch auch Ge-

werbegebiete mit unterschiedlichster Nutzung (von Produktion bis Einzelhandel) vorweist.
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B Gebiet der Fallstudie
D Stadt Frankfurt am Main
[ | Projektregion (Regionalverband Frankfurt Rhein-Main, Grof3-Gerau, Weiterstadt und Darmstadt)

Bild 2: Untersuchungsgebiet des Projektes PRRIG (Datenquellen: Gemeindegrenzen: GeoBasis-DE/BKG 2014 &

Stadtteilgrenzen: © OpenStreetMap contributors (OdbL)/eigene Darstellung)

Mit dem Aufbau und der flichendeckenden Verfiigbarkeit von 3D-Gebiudemodellen (Level
of Detail 1 (LOD 1)) ist eine essenzielle Geodatengrundlage vorhanden, die prinzipiell fli-
chendeckend verftigbare Geodatensitze des amtlichen Liegenschaftskatasterinformationssys-
tems (ALKIS) des Landes Hessen nutzt. Allerdings befand sich das flichendeckende Modell fuir
das Bundesland Hessen wihrend der Projektlaufzeit noch im Aufbau, sodass nur Ausschnitte
zu Testzwecken und einer exemplarischen Umsetzung herangezogen werden konnten. Aus
diesem Grund wurde das in Bild 2 rot ausgeftillt markierte Testgebiet als Fallstudie definiert, in
dem der Ansatz exemplarisch umgesetzt wurde. Basis ist das standardisierte Datenmodell und
Austauschformat CityGML fiir 3D-Stadtmodelle (City Geography Markup Language). City
GML ist ein durch das Open Geospatial Consortium (OGC) standardisiertes XML-basier-
tes (Extensible Markup Language) Austauschformat fiir 3D-Stadtmodelle [Open Geospatial
Consortium 2012]. Neben dem LOD 1-Datensatz kommen Daten fiir die Projektregion aus
dem ALKIS Liegenschaftskataster (2D) zum Einsatz, hier vorwiegend die Objektklassen zur
Flichennutzung.

Vorteil eines Ansatzes auf Basis von 3D-Gebiudemodellen ist die damit mdgliche direkte
Ableitung des Brutto-Raum-Inhalts (BRI). Dieser wurde fiir alle Gebiude aus den 3D-Ge-
biudedaten berechnet (Datengrundlage: Hessische Verwaltung fiir Bodenmanagement und
Geoinformation (HVBG) 2014). Als grundsitzlich homogener, flichendeckender amtlicher
Geobasisdatenbestand stellen die ALKIS-Daten die logische Grundlage zum Aufbau des hier
skizzierten Urban-Mining-Katasters dar. Die Gebiudenutzungsklassifizierung wurde aus der
Flichennutzung von ALKIS abgeleitet und in die Zieltypologie von PRRIG iiberftihrt.
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Fiir die prinzipielle Berechenbarkeit der regionalen Materialbestinde wurde ein allgemeines
Vorgehen entwickelt. Dies basiert auf der Annahme, dass die Bauart charakteristisch flir den

Inhalt der untersuchten Materialien in einem Gebiude ist und gliedert sich in folgende Schritte:

1. Gruppieren der Nichtwohngebiude nach den Hauptkomponenten der Konstruktion

2. Berechnen der Durchschnittswerte der Materialintensititen je Gruppe

3. Berechnen der jeweiligen Materialgehalte der Bauarten gemill der Hiufigkeiten der
Bautypen in der ausgewihlten Region

4. Ubertragen der Ergebnisse auf die regionale Ebene, d. h. Multiplizieren der spezifischen
durchschnittlichen Materialinhalte mit dem BRI der Altersklassen der Gebiude

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Zum Redaktionsschluss dieses Beitrags waren noch nicht alle Arbeiten des Vorhabens abge-
schlossen und ausgewertet. Die folgende Darstellung der Ergebnisse beschrinkt sich daher auf
die beiden ersten Schritte: die Ergebnisse der Gebiudeuntersuchungen und die Umsetzung
in ein regionales Rohstoftkataster. Diese beiden Schritte stellen zusammen die Ermittlung
der Bestinde und damit den ,,Statischen Teil* des Forschungsvorhabens dar. Die detaillierte
Beschreibung dazu wurde unter [Schnitzer, Koehler 2014], [Schnitzer, K&hler 2015] und
[Schebek et al. 2016] publiziert. Die dynamische Betrachtung mittels Materialflussmodell

sowie die Umsetzung in Planungshilfen befinden sich noch in der Umsetzung.

Im Rahmen der abgeschlossenen Arbeiten von PRRIG wurde ein regionaler Ansatz flir die
Bewertung der Materialbestinde des Nichtwohngebiudebereichs entwickelt. Basierend auf der
Kombination von riumlichen Informationen mit Daten von realen Gebiuden wurde dieser An-
satz in einer Fallstudie auf eine Region tibertragen. Auf dieser Grundlage wurden seine Mach-

barkeit und Anwendung fiir die regionale Prospektion von Sekundirrohstoften diskutiert.

Riumliche Perspektive

Die Analyse der Geobasisdaten zeigte im Rahmen des Projektes, dass vor allem hinsichtlich
der Semantik noch erhebliches Optimierungspotenzial vorhanden ist. Baujahre von Gebiu-
den sind beispielsweise im Bundesland Hessen nicht im amtlichen Kataster vermerkt. Durch
die Hinzunahme und riumliche Verschneidung mit Datensitzen des Regionalverbandes zur
historischen Siedlungsentwicklung konnte diese Liicke ansatzweise geschlossen werden. Die
RegioMap erfasst jedoch nur den Bebauungszustand einer Parzelle zum Zeitpunkt einer ers-
ten Bebauung, keine Anderungen wie Rekonstruktion oder Renovierung von Gebiuden.
Folglich lisst sich die (Wiederauf-)Bautitigkeit nicht ablesen, die beginnende Bautitigkeit auf

einer zuvor ,,griinen Wiese* hingegen sehr gut.
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Gebidudeuntersuchungen

Insgesamt wurden 25 einzelne Gebiude aufgenommen. Da jedoch nicht alle in derselben Tiefe
und Struktur analysiert wurden, konnten hiervon ftir die weitere Auswertung nur 19 Gebiude
verwendet werden. Jedes Gebiude wurde klassifiziert hinsichtlich Alter, Gebiudetyp, Konstruk-
tionsart (bzw. ihrer Hauptkomponenten Stahl, Mauerwerk, Beton und Holz) und der Zusatz-
information, ob es sich um einen Hallen- oder einen Geschossbau handelt. Die aufgenommenen
Materialien wurden auf den BRI umgerechnet und z. T. zusammengefasst; die Gebiude mit
thren Werten nach den o. g. Klassen sortiert.

Die Ergebnisse zeigen keinen eindeutig signifikanten Einfluss eines der Merkmale (Bauart,
Funktion, Altersklasse). In der Tendenz weisen Hallen héhere Gehalte an FE-Metallen und
Holz im Vergleich zu Etagengebiuden auf, die durch zusitzliche Elemente wie Béden und
Winde unterteilt sind.

Datenbank

Zur Verwaltung der bet Gebiudeaufnahmen gesammelten Daten und zu deren Auswertung
wurden eine relationale Datenbank mit der Open-Source-Datenbank MySQL sowie mehrere
Ein- und Ausgabemasken in Java Swing angelegt.

Die Eingabe der vorhandenen Rohstofte geschicht dabei entweder als gezihlte bzw. abge-
messene Komponenten, welche mit Rohstoftfaktoren verkniipft werden, oder durch direkte

Aufnahme der Rohstoffmassen. Ausgegeben werden kdnnen:

— Rohstoffmassen als Durchschnitt, Minimum und Maximum der in der Datenbank
befindlichen Gebiude, sortiert nach Gebiudetyp, Baualtersklasse und Konstruktion
sowie bezogen auf m* BRI, m? bebaute Fliche und m? Bruttogeschossfliche (BGF),

— Gebiudesteckbriefe mit Aufzihlung aller in diesem Gebiude verbauten Rohstoffe
und deren Materialwerten,

— Geschitzte Materialzusammenstellung fiir ein beliebiges Gebiude, berechnet anhand
eingegebener Daten fiir Gebiude mit den gleichen Charakteristika (Alter, Typ,
Konstruktion),

— Abgeschitzte Ertrige fiir verschiedene Komponenten eines Gebiudes unter Berticksich-
tigung von Materialwerten und Kosten fiir Gerite und Arbeitsaufwand der Demontage.
Dies dient zusitzlich als Tool, um bei Riickbauten eine Abschitzung dartiber zu treffen,

ob die Riickgewinnung bestimmter Komponenten wirtschaftlich ist.

Diskussion

Der in PRRIG entwickelte methodische Ansatz liefert umfassende flichendeckende Informa-
tionen durch die Verbindung von Informationen fiir einzelne Gebiude zu riumlichen Daten.
Dies ermdglicht die Aufnahme von weiteren Informationsquellen tiber einzelne Gebiude,
sowohl aus Literatur oder Expertenschitzung als auch aus neuen Datenquellen auf der Basis

elektronischer Gerite.
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Mit ALKIS liegt diesem Ansatz ein umfassendes Datenmodell zugrunde, das eine funktionelle
Typologie umfasst. Ergiinzt durch Altersklassen kénnen die vorliegenden Informationen ver-
wendet werden, um weitere Einblicke in die Materiallager zu erhalten. Beispiele wiren die

Variationen von Legierungszusammensetzungen, Bautechnik oder Schadstoffen.

4. AUSBLICK

PRRIG fokussiert auf der Ebene einer Metropolregion. Dies ist eine geeignete regionale Gren-
ze fiir die Planung der strategischen Riickgewinnung von Ressourcen. Der Regionalverband
FrankfurtR heinMain z. B. will die Datenbasis harmonisieren und den Austausch zwischen den
Behorden forcieren, um die Planung zu optimieren. Gleichzeitig erfordert die Logistik des Bau-
schutt-Managements eine regionale Perspektive, um Materialfliisse zu optimieren. Je linger die
Transportwege werden, desto niedriger fallen die Recyclingquoten aus [Hiete et al. 2011].

Die Altersinformation ist eine Voraussetzung fiir die Untersuchung der Dynamik des Gebiu-
debestands, die in den laufenden Arbeiten mit einem Materialflussmodell und Szenarien zur
Entwicklung des Immobilienmarktes genutzt wird.

Derzeit erschweren mehrere Einschrinkungen die flichendeckende Umsetzung dieses Ansatzes
bzw. begrenzen die Zuverlissigkeit der Ergebnisse. Flichendeckende Informationen fiir Rhein-
Main und das Land Hessen sind in Kiirze zu erwarten. Unabhingig davon kénnten die Materi-

alwerte fiir Gebiude genutzt werden.
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26. ResourceApp — Entwicklung eines mobilen Systems zur
Erfassung und ErschlieBung von Ressourcenettizienzpoten-
zialen beim Riickbau von Infrastruktur und Produkten
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ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r3*-Projekt ResourceApp

. Mineralische
Al Cu Fe Zn Glas | Metalllegierungen : Kunststoffe Rohstoffe Holz

Der Anteil an Bau- und Abbruchabfillen betrigt mit rund 200 Mio. t mehr als 50 % der
jahrlich anfallenden Abfille in Deutschland [Statistik Portal 2015]. Dabei sind Riickbau- und
Abbruchprojekte durch einen groBen Zeit- und Kostendruck gekennzeichnet. Bei der heute
tiblichen Erfassung von Riickbauobjekten durch Begehung werden die verbauten, oft wert-
haltigen Materialien grob geschitzt, was zu einer groBen Abweichung zur tatsichlichen Mate-
rialzusammensetzung flihren kann. Dennoch dienen diese Schitzwerte zurzeit als Grundlage
fiir das Angebot und die Projekt- und Verwertungsplanung der Riickbauunternehmer.

Im Projekt ResourceApp wurde ein Demonstrator entwickelt, der erstmals die mobile, drei-
dimensionale (3D) und semantische Erfassung von Gebiuden und Bauteilen und eine an-
schlieBende Umbau- oder Riickbauplanung in Echtzeit ermdglicht.

Das System besteht aus einem Sensor und Software-Modulen auf einem Laptop, die die Da-
tenverarbeitung der Sensordaten erlauben, um das Rohstoftpotenzial eines Gebiudes zu be-
stimmen und dessen Riickbau zu planen. Fiir das Gebiudeaudit wird der Innenraum erfasst
und in 3D rekonstruiert sowie dessen Inventar bestimmt. Notwendige Riickbaumanahmen
zur Wiedergewinnung der Rohstoffe werden ermittelt und geplant und daraus die Riickge-
winnungskosten der Materialien bestimmt.

Im Fall des Praxistests, des Krankenhauses von Bad Pyrmont, wurde das Gebiude mit dem
Sensor aufgenommen, automatisiert inventarisiert und nach der Begehung riickgebaut. In der
Praxis war es moglich, grofle Bauteile (Winde, Decken, Béden, Tiiren, Fenster) mit der App
zu erkennen. Aufgrund schwieriger Raumgeometrien (kleine, verwinkelte und langgestreckte
gleichférmige Riume), die die Aufnahme mit dem Kinect-Sensor erschwerten, konnten aber
ca. 20 % der groflen Bauteile nicht erkannt werden. Zudem konnte ein Grofteil der zu erken-

nenden Anschliisse (wie Steckdosen), die Riickschliisse auf die technische Gebiudeausstattung
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und somit auf die werthaltigen Rohstofte des Gebiudes geben sollten, nicht erkannt werden.
Hier besteht weiterer erheblicher Forschungsbedarf, da die eingesetzten Sensoren eine noch
nicht ausreichende Auflésung aufweisen.

Koordiniert wurde das Projekt ResourceApp vom Fraunhofer-Institut fiir Chemische Tech-
nologie ICT. Weitere Partner waren das Fraunhofer-Institut fiir Graphische Datenverarbei-
tung IGD, das Institut fiir Industriebetriebslehre und Industrielle Produktion IIP des Karlsru-
her Instituts fiir Technologie KIT, die Abbruch- bzw. Sanierungsunternchmen Werner Otto
GmbH und COSAWA Sanierung GmbH sowie das Umwelt-Beratungsbiiro GPB Arke.

I. EINLEITUNG

Gebiude sind wegen ihrer Immobilitit, Heterogenitit und Einzigartigkeit komplexe Pro-
dukte. Aufgrund ihrer langen Lebensdauer und wechselnden Nutzeranforderungen werden
Gebiude saniert und modernisiert, umgebaut oder abgebrochen. Wihrend ihrer Nutzungs-
phase werden daher verschiedene Bauteile und Bauprodukte installiert, entfernt oder verin-
dert. Diese Verinderungen finden oft in dicht besiedelten urbanen Gebieten unter begrenzten
Platzverhiltnissen und limitierten Ressourcen statt. Um den Riickbau oder die Sanierung von
Gebiuden und die damit verbundene Wiedergewinnung von Rohstoften zu planen, miissen
Gebiude begangen und inspiziert werden. Oft werden dabei die Anderungen an Gebiuden
nicht geeignet dokumentiert, jedoch hingen die Planung und Durchfiithrung von Bauarbeiten
stark von der Qualitit der erfassten Informationen ab. Meist ist die Erfassung der Gebiudein-
formation mit gréoBerem Aufwand und Kosten sowie notwendiger Erfahrung der Mitarbeiter
verbunden. Ziel der ResourceApp war es daher eine Methode zu entwickeln, ein Gebiude
einfach und schnell in seiner riumlichen Gestalt aufzunehmen, die Gebiudeteile zu erfassen
und ein Gebiudeinventar zu erstellen, anhand dessen Projektplanung, Rohstoffgehalt und
Recyclingpotenziale ermittelt werden kénnen. Stand der Technik zum Projektbeginn war
es, aufgrund von Begehungen in Abbruchgebiuden den Rohstoffgehalt manuell zu erfassen
und grob auf Basis des Bruttorauminhalts abzuschitzen. Die heute tibliche Potenzialerfassung
durch Begehung kann dies in der notwendigen Genauigkeit nicht leisten: Derzeit kommt
es leicht zu Abweichungen bei der Schitzung des umbauten Raumes von tiber 25 %. Selbst
bei sehr erfahrenen Mitarbeitern kommen Abweichungen, insbesondere bei der Schitzung
von Metallen, von bis zu 90 % vor. Fiir eine gezielte Steuerung der Stoftstrome fehlte gerade
wegen des Verfahrens der Begehung und der erfahrungsbasierten Potenzialabschitzung eine
belastbare Datenbasis (vollig).

Hinsichtlich der Bestimmung des Ressourcen- und Rohstoffpotenzials von existierenden
Gebiuden gibt es keine Ansitze in der Literatur und Praxis, die Rohstoffe eines Gebiudes
automatisiert zu erfassen und eine rohstoffgerechte Projektplanung durchzufiihren, die den
Ressourceneinsatz zur Riickgewinnung der im Gebiude enthaltenen Rohstofte minimiert.
Ebenso sind keine Ansitze bekannt, die automatisiert zum Recycling- und Abfallmanagement

im Riickbau beitragen. Derzeit werden Abfille, die unter die Nachweispflicht und das elek-
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tronische Nachweisverfahren fallen, manuell erfasst. Riickbau-, Verwertungs-/Entsorgungs-
und Sicherheitspline werden manuell erstellt. Zukiinftig kénnten konventionelle Verfahren
zur Erfassung des Rohstoftpotenzials von einer Weiterentwicklung der in diesem Projekt ent-
wickelten ResourceApp hinsichtlich Automatisierung und Datenintegration profitieren wie
z. B. durch eine kostengiinstigere und schnelle Datenerfassung oder geringere Abweichungen
bei der Ermittlung des Metallgehaltes.

Das Ziel des Projekts ResourceApp war daher, ein mobiles System zur Erfassung und Er-
schlieBung von Ressourceneffizienzpotenzialen beim Riickbau von Infrastruktur zu entwi-
ckeln. Es wurde eine mobile Applikation (,,App‘‘) entwickelt, mit der der Anwender bei einer
Gebiudebegehung mit minimalen Zusatzinformationen eine belastbare und reproduzierbare
Aussage tiber das Rohstoffpotenzial eines Gebiudes treffen kann. Ziel war es, ein Informati-
onssystem im Sinne eines rohstoftbezogenen Gebiudepasses (Rohstoftkataster) zu entwickeln,
der die Wertstoffe in Gebiuden dokumentiert und gleichzeitig die Prozesse in der Baubranche
digitalisiert. Dieses Informationssystem ist prinzipiell auch auf die Erfassung von Rohstoft-
potenzialen in anderen Branchen und fiir verschiedene Produkte (z. B. Sonderbauten, Infra-

strukturen, Verkehrsmittel) anwendbar.

2. VORGEHENSWEISE

In diesem Abschnitt werden die Vorgehensweise im Projekt, die Systemarchitektur mit ihren
Teilmodulen und die Praxisversuche beschrieben.

Im Rahmen der Literaturrecherche sind zahlreiche Quellen untersucht worden, die fiir die
Durchfiihrung des Vorhabens von Relevanz waren. Im Rahmen deutscher Forschungsprojek-
te ist hier insbesondere das nuBAU-Projekt des Bundesamts ftir Bauwesen und Raumordnung
BBR zu nennen mit der wichtigen Publikation von [Donath et al. 2010]. Dieses Forschungs-
projekt befasste sich mit der Bild- bzw. Mustererkennung von Gebiudeteilen, nutzt dies je-
doch zur Abschitzung von Sanierungskosten im Rahmen von BaumaBBnahmen im Bestand.
International gibt es insbesondere von den Arbeitsgruppen um Huber et al., Akbarnezhad,
Cheng und Ma interessante Beitrige zur stationiren, automatisierten Gebiudeerfassung [Hu-
ber et al. 2011] basierend auf Punktwolken sowie zur Ableitung von Recyclingstrategien
basierend auf allgemeinen Gebiudemodellen [Akbarnezhad et al. 2012, Akbarnezhad et al.
2014, Cheng und Ma 2012], die als Ausgangspunkt fiir die Projektarbeiten genutzt werden
konnten. Die Ergebnisse der Literaturrecherche wurden in einem Journalpapier und in einem
Konferenzpapier zusammengefasst und veréftentlicht [Volk et al. 2014, Volk et al. 2015]. Der
Fokus lag dabei insbesondere auf dem Einsatz von neuen Technologien wie Building Infor-
mation Models (BIM), Laserscanning, Photogrammetrie, RFID (Radio Frequency Identifi-
cation) oder Barcodes zur Erfassung und Speicherung bauproduktbezogener Informationen
zur Bestimmung von Rohstoftinventaren, der Riickbauplanung und der Ressourcenetfizienz

der eingebauten Bauteile.
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Die Recherchearbeiten dienten als Grundlage fiir die Entwicklung des Demonstrators. Wih-
rend der Begehung eines Gebiudes mit der ResourceApp werden einerseits mithilfe eines
Sensors Informationen erfasst und andererseits fiir die Erarbeitung der erforderlichen Ge-
biude-, Riickbau- und Recyclingparameter und zur Plausibilisierung Nutzerinformationen
abgefragt (Bild 1).

) Allgemeine Gebaude- Riickbau- &
g. -g Gebaude- parameter Recyclingparameter
- = information (Datenbank) (Datenbank)
1:':-
5 8 Aufnahme von
g- = Punktwolken,
= % DIITJEI'ISIDI‘IEFI
L : Plausibilititschecks: :
JC - s
= O Reka_n Objekt Bauteilcharacteristika, Projektplanung
g E struktion erkennung Massenberechnung (Zeitminimierung)
B Generierun | C
Punkt- & csv, obj — Objektorien- Sremng Riickbau-
Oberflichen- [™ schnittstelle™] tiertes Raum- & von Riickbau- optimierungs-

modell Gebiudemodell aktivitaten modell
5 W Graphischia Gabixde: Gebaudeinventar Optimierter Projektplan
%.E ': konetrikion nach Bauteilen und mit Ressourcenbedarf fir
o= Sl nach Rohstoffen Rohstoffriickgewinnung

— : Informationsfluss D . Software-Modul

Bild I: Systemarchitektur der ResourceApp (Quelle: Rebekka Volk/KIT)

Die Sensorinformationen dienen der Identifikation von groflen Bauteilen (Winde, Fenster,
Tiiren, Béden und Decken), wihrend kleinere Bauteile durch Bilderkennungsalgorithmen
identifiziert werden (Anschliisse, Lampen, sanitire Einrichtungen). Informationen zum Ge-
biudealter, zum Gebiudetyp, zum Bruttorauminhalt und zur Bruttogeschossfliche werden,
soweit bekannt, vom Nutzer eingegeben und gespeichert. Die Parameter, die zur Gebiudein-
ventarisierung und zur Projektplanung bendtigt werden, werden abhingig vom gewihlten
Gebidudetyp vom System vorgeschlagen (basierend auf entsprechenden DIN-Normen) und
konnen mithilfe einer graphischen Nutzeroberfliche einfach wihrend der Begehung vom
Nutzer angepasst werden. Gebiudeparameter beinhalten Angaben zur Wanddicke, Deckendi-
cke oder der Materialdichte, wihrend Projektparameter Angaben zu Zeit- und Kostensitzen,
den verftigbaren Ressourcen (Personal, Gerit) und deren Kapazititen umfassen. Im System
sind von den Praxispartnern validierte Daten hinterlegt, die aber auch vom Nutzer einfach

angepasst werden konnen.
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Hauptmodule des ResourceApp-Systems sind die eingesetzte Hardware sowie die Soft-
ware-Module ,,A: Punkt- und Oberflichenmodell®, ,,B: Objektorientiertes Raum- und Bau-
teilmodell” und ,,C: Optimierende Riickbau-Projektplanung® (Bild 1), die im Folgenden ni-
her beschrieben werden. Sowohl fiir Hardware als auch fiir Software wurden die entwickelten

Module mit den Praxispartner abgestimmt.

Hardware

Unter Berticksichtigung der Echtzeitfihigkeit (d.h. Ergebnisdarstellung im Sekundenbe-
reich), Mobilitit, Handhabbarkeit, Ergebnisgenauigkeit und Kosten wurde die Microsoft
Kinect-Kamera (Bild 2) in Kombination mit einem leistungsstarken Laptop ausgewihlt.
Die Kinect-Kamera basiert auf dem Structured-Light-Verfahren und ermoglicht es, Riu-
me in 3D zu rekonstruieren. Insbesondere bietet die verwendete Grafikkarte des Laptops
eine sehr gute Rechenleistung (4 GB Arbeitsspeicher; 2,369 GFLOPS (Giga Floating
Point Operations per Second, beschreibt die Leistungstihigkeit von Prozessoren)), die fiir
cine effiziente Verarbeitung der Punktwolken mit Echtzeitanforderung notwendig ist.
Der RGB-D (Red, Green, Blue plus Depth) Sensor der Kinect-Kamera liefert gleichzeitig
Farb- und Tiefenbilder in VGA-Auflésung (Video Graphics Array; 640x480 Bildpunkte)
bei 30 Hz. Die mit diesem Verfahren in kurzer Zeit erreichbare Messpunktdichte erlaubt

prizise und flichenhafte Aufnahmen der Raumgeometrie.

Infrarotprojektor

RGB Kamera
 Infrarotkamera

Bild 2: Microsoft Kinect Tiefenkamera [Golem 2016]

Software-Modul — A: Punkt- und Oberflichenmodell

Auf der gewihlten ResourceApp-Hardware-Infrastruktur wurden Softwarekomponenten fiir

die 3D-Rekonstruktion und Bilderkennung implementiert, die nachfolgend im Detail be-

schrieben werden.

Dreidimensionale (3D)-Rekonstruktion

Aus jedem aus dem R GB-D-Sensor gelieferten Frame (bestehend aus Farb- und Tiefenbild)
lisst sich eine 3D-Punktwolke berechnen. Die Herausforderung bei der 3D-R ekonstrukti-
on liegt darin, die aus den einzelnen Frames stammenden Punktwolken nahtlos zu registrie-

ren, sodass ein liickenloses 3D-Abbild der real aufgenommenen Szene erstellt werden kann.
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Erschwerend kommt in ResourceApp hinzu, dass die Kinect-Kamera manuell geftihrt wird
und die Kameraposition wihrend der Begehung stark variiert und simultan geschitzt wer-
den muss. Dieses Phinomen bezeichnet man als Simultaneous Localization and Mapping
(SLAM). Um eine robuste Abschitzung der Kameraposition zu ermdoglichen, wurde ein Al-
gorithmus implementiert, der an das Iterative Closest Point Verfahren (ICP) [Rusinkiewicz
et al. 2001] angelehnt ist. Durch die Kombination der paarweisen und globalen Registrie-
rung der Punktwolken erreicht die ResourceApp ein hinreichend genaues 3D-Abbild der

aufgenommenen Szene.

Mit diesem Vorgehen kann unmittelbar nach der Begehung das 3D-Abbild des gesamten
Raumes einer visuellen Inspektion durch den Menschen unterzogen werden, welches eine

der Kernanforderungen der Praxispartner darstellt.

Bilderkennung

Eine besondere Anforderung an die Bilderkennung in ResourceApp ist, dass vor allem
schwach texturierte und kontrastarme Objekte (z. B. Steckdosen oder Heizkorper) zu-
verlissig erkannt werden miissen. Herkdmmliche Bilderkennungsverfahren wie z. B. Scale
invariant feature transformation (SIFT) [Lowe et al. 1999] und dhnliche sind hierfiir nicht
geeignet. Diese Verfahren sind primir dafiir entwickelt worden, markante Objekte zu er-
kennen, deren Merkmale von ithrem Hintergrund abweichen. Der Ansatz des Dominant
Orientation Templates (DOT) [Hinterstoisser et al. 2010] basiert auf einem 2D-Template
Matching Verfahren, welches auch bei schwach texturierten Objekten funktioniert. Durch
die Verwendung eines biniren Deskriptors mit Farbunterabtastung ist eine sehr effiziente
Erkennung von Objekten in Bildern méglich. Dartiber hinaus wird bei DOT eine klei-
nere Bilddatenbank benétigt als bei herkommlichen Verfahren des maschinellen Lernens.
Der DOT-Ansatz konnte in der ResourceApp erfolgreich umgesetzt werden, sodass die
Erkennung von Objekten innerhalb von Millisekunden erreicht wird. Die Integration der
3D-Rekonstruktion und der Bilderkennung ermoglicht, beide Funktionalititen in der
ResourceApp-Hardware parallel auszuftihren. Bild 3 veranschaulicht die graphische Ober-
fliche der ResourceApp.
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Bild 3: Benutzungsoberfliche der ResourceApp: 3D-Ansicht (oben), 2D-Ansicht (unten) und Werkzeugleiste (rechts)
(Quelle: Sevilmis/IGD)

Nach der 3D-Rekonstruktion der begangenen Riume werden die raumspezifischen Offnun-
gen (z. B. Fenster und Ttiren) detektiert (Bild 4). Verdeckte Bereiche kénnen im Nachgang
interaktiv in das 3D-Modell eingeftigt werden. Diese werden dann in den Riumen visuell
dargestellt und deren Positionsdaten in ein Austauschformat geschrieben, welches anschlie-

Bend an das Auswertungsmodul tibergeben wird.

Da die durch die optischen Sensoren erfassten Daten nach dem Interpretations- und Erken-
nungsschritt an die Auswertung in Software-Modul B weitergegeben werden, ist es notwen-
dig, die Daten in einem passenden Austauschformat darzustellen, das u. a. die Positionsdaten

der Geometrien und der erkannten Bauteile umfasst. Auf Basis des Austauschformats kann

dann das Ressourceneffizienzpotenzial ermittelt werden.

(a) Punktwolke (b) Winde (c) Automatisch erzeugtes (d) Ergebnis nach der

Modell manuellen Bearbeitung

Bild 4: Schritte der 3D-Rekonstruktion: Aus einer Punktwolke (a) gewinnt die Wanderkennung einen Grundriss

und daraus die Winde (b). Die Objektanalyse sucht nach Tiiren und Fenstern (c) und anschlieBend wird das Model

manuell nachbearbeitet (d). (Quelle: Sevilmis/IGD)
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Software-Modul — B: Objektorientiertes Raum- und Bauteilmodell

Im Modul B werden die erfassten Sensorinformationen aus Modul A weiterverarbeitet.
Basierend auf den eingegebenen Nutzerinformationen wird das Bauteilinventar in verschie-
denem Detaillierungsgrad (nach Bauteilen, nach Materialien) errechnet und ausgegeben.
Das Bauteilinventar umfasst dabei die Klassifizierung des Bauteils nach DIN 276-1:2008-12,
Abs. 4 sowie das Volumen [m?®], die Oberfliche [m?] und die Masse [kg] sowie den Ein-
bauort (Raum) und das Material. Das Materialinventar aggregiert die Bauteilmassen [kg]
nach einer vordefinierten Materialliste. Abhingig von den erfassten Bauteilen werden auch
verdeckte Bauteile bei der Inventarisierung berticksichtigt, die nicht optisch erfasst werden
kdnnen, aber trotzdem verbaut sind (wie Leitungen und Bewehrungen). Die Inventarisie-
rung basiert auf den erfassten Sensordaten, aber auch aus DIN-Informationen und Nut-
zerangaben, da nicht alle notwendigen Informationen fiir die Inventarisierung iiber den
gewihlten Sensor erhoben werden kénnen. Fehlende Informationen sind bspw. die Bau-
teildicke von Winden, Decken und Béden. Eine genaue Beschreibung der Inventarisierung
findet sich in [Volk 2015].

Zudem ermoglicht das Modul die automatische Berechnung der Bruttogeschossfliche [m?]
und des Bruttorauminhaltes [m?®] der aufgenommenen Riume mittels Einhiillung bzw. De-
launay-Triangulierung (Verfahren, um hier den Bruttorauminhalt zu approximieren) sowie

deren graphische Darstellung in Form eines Grundrisses und einer 3D-Ansicht (Drahtmodell).

Software-Modul — C: Optimierende Riickbau-Projektplanung
Basierend auf dem Gebiudeinventar (Module A, B) werden in Modul C die im Rahmen

des Gebiuderiickbaus und der Wiedergewinnung von Rohstoffen notwendigen Aktivititen

erzeugt. Da diese Aktivititen mit verschiedenen Ressourcen (Personal, Gerit) und unter-
schiedlichem Ressourcenbedarf (Zeit, Kosten) durchgefiihrt werden kénnen, wird fiir die
Projektplanung eine multimodale, ressourcenbeschrinkte Projektplanung zur Minimie-
rung der Projektdauer eingesetzt. Dabei werden die Aktivititen so geplant, dass das Projekt
schnellstméglich beendet ist und dabei moglichst wenige Ressourcen zum Einsatz kommen.
Standardaktivititen im Gebiudertickbau umfassen dabei Trennung, Riickbau, Zerkleinerung,
Sortierung und Verladung, die hier je Bauteil erzeugt und eingeplant werden. Ebenso wird in
der Planung der Ort des Bauteils im Raum berticksichtigt, sodass die eingeplanten Teams sich
beim Riickbau der Bauteile nicht gegenseitig blockieren. Die einzuplanenden Ressourcen
konnen vom Nutzer tiber eine graphische Nutzeroberfliche oder tiber MS Excel erweitert
und angepasst werden. Die Modellausgabe umtfasst die Projektdauer, einen Projektplan mit
allen Aktivititen inklusive ihrer Vorrangbeziehungen, die Ressourcenauslastung, die Riickge-
winnungskosten je Material sowie die resultierenden Projektkosten (vgl. Bild 7, unten rechts).
Die Module B und C sind in MATLAB 2015a implementiert und das Projektplanungspro-
blem (MR CPSP) wird mit dem CPLEX-Solver des IBM ILOG Optimization Studio 12.5.1
(IBM 2016) gelost.
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Als Praxisbeispiel wurde mithilfe der Praxispartner ein altes Krankenhaus in Bad Pyrmont
ausgewihlt. Es hatte ein Volumen von ca. 50.000 m?> umbautem Raum und bestand aus
verschiedenen Gebiuden bzw. Gebiudeabschnitten mit meist vier bis fiinf Stockwerken. Bei
einer ersten gemeinsamen Begehung wurde der Gebiudezustand begutachtet und entschie-
den, welcher Bauabschnitt fiir die Aufnahmen mit dem ResourceApp-Demonstrator geeignet
ist. Es wurde ein Geschoss aus einem Gebiudetrakt mit vier iibereinander liegenden, nahezu
identischen Geschossen im Bettentrakt ausgewihlt. Der ausgewihlte Bereich bestand aus ei-
nem durchgehenden Flur sowie Patientenzimmern auf der einen und Arbeitsriumen (Bad,
Schwesternzimmer etc.) auf der anderen Seite. Insgesamt handelte es sich um 30 Riume
mit 512 bei der Begehung erfassten Bauteilen, darunter 30 Decken, 30 Béden, 165 Win-
de, 26 Fenster, 29 Tiiren, 36 Heizkdrper, 151 elektrische Anschliisse und jeweils 11 WCs
und Waschbecken. Die Riume wurden durchnummeriert, fotografiert und mithilfe eines
Laser-Distanzmessgerites ein konventionelles Aufmal} aufgenommen und die Maf3e hindisch
notiert. Parallel wurden die einzelnen Riume mit dem Demonstrator aufgenommen. Dabei

wurden die Sensoraufnahmen in Form von Punktwolken und Videos gespeichert.

I el PRI, . e

Bild 5: Punktwolke aus der Sensoraufnahme (links) und automatisch erzeugtes 3D-Modell eines Patientenzimmers
im ausgewihlten Gebdudebereich eines Krankenhauses in Bad Pyrmont (rechts), sowie ein Eindruck aus der Gebaude-

begehung mit Laptop und Sensor (kleines Bild). (Quelle: Fraunhofer IGD, KIT/IIP)
Der abgegrenzte und im Vorfeld manuell aufgenommene Gebiudeteil wurde nach der Be-

gehung selektiv zerlegt, sortiert und verwogen, um die automatisiert erzeugten Resource-

App-Daten zu verifizieren.

Ergebnisse der r3-Projekte im Cluster ,,Urban Mining* ResourceApp 397



398

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Die ResourceApp ermdglichte es beim Praxisbeispiel, Riume eines Stockwerks im Kranken-
haus Bad Pyrmont separat in 3D zu rekonstruieren und die darin enthaltenen Objekte zu er-
kennen. Die rekonstruierten Riume konnten separat abgespeichert werden (Bild 5). Waren alle
Riume eines Stockwerks erfasst, wurden die 3D-Punktwolken der einzelnen Riume iiber ei-
nen speziellen Editor in der ResourceApp interaktiv zu einem Stockwerk zusammengesetzt. Die
manuell aufgemessenen Informationen (Modelldaten) und die durch den Sensor erfassten Daten
(Sensordaten) wurden im Nachgang fiir das Testen des Modells herangezogen. Dazu wurde auch
mit der Software Autodesk Revit der ausgewihlte Gebiudebereich nachmodelliert (Bild 6).
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Bild 6: In Autodesk Revit modellierter Grundriss und zugehdorige 3D-Ansicht des ausgewidhlten Gebaudebereichs

eines Krankenhauses in Bad Pyrmont (Quelle: Rebekka Volk/KIT)

Dieser Datensatz wurde im Folgenden fiir die Quantifizierung der erkannten Bauteile (Er-
kennungsrate) verwendet sowie fiir die Erzeugung des Bauteil- und Materialinventars genutzt.
Zudem wurden damit notwendige Riickbauaktivititen erzeugt und durch das Modell eine
automatische, ressourcenoptimierende Riickbauplanung durchgefiihrt. Fiir den ausgewihlten
Krankenhausbereich wurde ein Bruttorauminhalt aus den Modelldaten von 1.503 m® mit ei-
ner Bruttogrundfliche von 494 m? errechnet. Erfasst wurden 26 der vorhandenen 30 Riume.
In den aufgenommenen Riumen konnten automatisch sowohl Winde, Decken und Béden
als auch die Fenster und Tiiren erkannt und erfolgreich rekonstruiert werden. In den erkann-
ten Riumen konnten auch hiufig die Heizkdrper und elektrischen Anschliisse erkannt und
lokalisiert werden. Vier Riume konnten aufgrund ihrer GréBe und der damit verbundenen
Schwierigkeiten wie Mindestabstand des Sensors (in kleinen Riumen) und fehlender Un-
terscheidungsmerkmale (in langestreckten Riumen) sowie dessen technischen Eigenschaften
wie Auflosung oder Erfassungswinkel nicht erfasst werden. Durch die nicht erfassten Riume
entstand eine prozentuale Abweichung bei den groBen Bauteilen der Winde, Decken, Bo-
den, Fenster, Tiiren von ca. 15 %. Zudem konnten nur 9 von 36 Heizkorper (25 %) erkannt
werden und 26 von 151 elektrischen Anschliissen (17 %). Dies kann allerdings mit dem Zu-
stand des Krankenhauses begriindet werden, da dieses vor der Begehung ca. 6 Jahre leer stand
und in dieser Zeit einige Bauteile z. T. stark beschidigt wurden. Aber die Erfassung war auch

durch Mébel und Textilien in den Riumen beeintrichtigt.
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Nach einer zweiten durchgefiihrten Begehung des Krankenhauses erfolgte der selektive Riick-
bau durch die Praxispartner. Wihrend der grofite Teil des Komplexes konventionell abgebro-
chen und abgefahren wurde, erfolgte der Riickbau des ausgewihlten Krankenhausflurs selektiv.

Dabei wurden alle enthaltenen Bauteile aufgelistet und verwogen.
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Bild 7: Ausgabemaske ResourceApp mit Bauteilinventar (Bauteilliste), Materialinventar (Baustoffliste) sowie
exemplarischem Projektplan (Gantt-Chart mit Zeit (x-Achse), Ressourcen (y-Achse) und Aktivitdten (in Gelb))

(Quelle: Rebekka Volk/KIT)

4. AUSBLICK

Fiir den in diesem Projekt entwickelten ResourceApp-Ansatz besteht auch weiterhin hoher
Forschungsbedarf. So ist die Erfassung und Verarbeitung von sehr komplexen Daten gefor-
dert (Bauteilvielfalt, Gebidudestrukturen). Dabei ist die zukiinftige Datenverarbeitung (hohe
Datenmengen und Rechenzeiten) abhingig von aktuellen technischen Entwicklungen ent-

sprechender Sensoren und Rechenleistungen der Computer.

Effizienzpotenzial

Da Gebiude groBle, komplexe Produkte sind, die aus vielen einzelnen Bauteilen und Kom-
ponenten bestehen, und jedes Gebiude einzigartig in seiner Kombination dieser Bauteile
und Komponenten ist, ist es schwierig, die enthaltenen Rohstoffe zu erfassen und das Ef-
fizienzpotenzial eines Gebidudes zu ermitteln. Hinsichtlich des deutschen Gebiudebestands
haben vergangene Studien den Gebiudebestand bereits in zahlreiche Gebiudetypen fiir eine
Hochrechnung unterteilt [[WU 2005, IWU 2011, IWU 2012], aber meist fokussieren diese
auf die energetische Qualitit der Gebiude und nicht auf ihre Rohstoffzusammensetzung.
Neuere Arbeiten zur Rohstoffzusammensetzung von Gebiuden basieren auch nicht auf er-
fassten Einzelgebiuden, sondern auf Materialflussanalysen und Hochrechnungen [Schiller

et al. 2010, Schiller et al. 2015)]. Aus den Projektergebnissen aus wenigen Testgebiuden
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kann nicht auf die typische Zusammensetzung eines Gebiudetyps geschlossen werden. Daher
wurde im Rahmen des Projektes auf eine Hochrechnung des Rohstoffeffizienzpotenzials auf

den deutschen Gebiudebestand verzichtet.

Ergebnisverwertung

Die Projektidee und der Projektfortschritt wurden bereits in zahlreichen Konferenzbeitrigen
sowie in einigen Verdffentlichungen publiziert (siche Verdftentlichungen des Verbundvor-
habens). Auch entstanden Ansitze fiir Folgeprojekte, welche in Form einer Projektskizze
,,Mobile digitale Gebiudeerfassung, Schadstoffanalyse und schadstoftberticksichtigende Pla-
nung und Durchfithrung von Sanierungs- und AbbruchmafBnahmen in Bestandsgebiuden
zur Verbesserung des Gesundheits- und Umweltschutzes (Akronym: ,HealthSense®)* im
Juli 2015 beim Bundesministerium fiir Bildung und Forschung (BMBF) im Rahmen des
F&E-Programms ,,Zukunft der Arbeit* mit dem Forschungsschwerpunkt: ,,Arbeit in der

digitalisierten Welt* eingereicht wurde.

Nach Projektende werden die finalen Projektergebnisse zusammengefasst, verdftentlicht und

weiter auf geeigneten Fachforen prisentiert.

Offene Fragen / Forschungsbedarf

Die automatisierte Abbildung realer Verhiltnisse in digitalen Modellen und Prozessen ist ein
sehr innovativer Ansatz (Stichwort: Industrie 4.0). Es besteht daher groBer Forschungsbe-
darf an der geeigneten Verarbeitung und Integration von Sensordaten im Baubereich sowie
deren semantische Modellierung (siche auch z. B. [Thomson 2015, Xiong et al. 2013, Va-
lero et al. 2012]). Auch die Weiterverwendung der Daten in betrieblichen Prozessen bspw.
in Projektplanungssystemen, betrieblichen Enterprise-Resource-Planning(ERP)-Systemen
(beschreibt bereichstibergreifende (Software)ldsungen flir betriebswirtschaftliche Prozesse),
Verwertungs-/Abfallmanagementsystemen und deren Dokumentationen in Gebiude-Ma-
nagement-Systemen (FM) oder aktuellen Architektur-Modellierungsprogrammen (BIM)
sind wichtige Fragestellungen. Aus der Industrie stark nachgefragt wird neben der Anwen-
dung 1im Riickbau vor allem die Anwendung in existierenden Gebiuden fiir das Gebiu-
demanagement oder fiir die Planung von MalBnahmen im Bereich der Gebiudesanierung
(automatisierte Gebiudeaufnahme als Planungsgrundlage), der Gebiudemodernisierung, des
Gebiudeumbaus aber auch im Bereich des Neubaus (Abgleich des vorhandenen geplanten
Gebiudemodells mit aktuellen Sensordaten von der Baustelle). Fiir diese vielversprechenden
Anwendungsfelder besteht jedoch weiterer Forschungsbedarf, insbesondere hinsichtlich Er-
fassung weiterer Bauteiltypen, der Anpassung und detaillierten Inventarisierungsmethodik
und Projektplanung sowie Anbindung an vorhandene Gebiudemanagement-Systeme oder
Planungssysteme wie CAD/BIM. Zudem kénnte das Modell auf andere Bereiche erweitert
werden wie bspw. die Aufnahme und die Projektplanung von Infrastrukturen, Kraftwerken

oder Verkehrsmitteln.
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Fir die weitere Anwendung der ResourceApp ist aufgrund der komplexen Gebiudegeo-
metrien und zahlreicher Bauteiltypen in Gebiuden, der hohen Datenvolumen sowie der
technischen Grenzen heutiger Sensoren und Computer weiterer Forschungsbedart vorhan-
den. In Folgeprojekten konnte das aktuelle ResourceApp-System um weitere zu erken-
nende Bauteile der tragenden Struktur sowie der technischen Gebiudeausstattung oder der
Materialien erweitert werden. Speziell miissten neuere und zusitzliche Sensoren entwickelt
werden, bspw. zur Material- oder Schadstofferkennung, oder der Einsatz von Drohnen (u. a.
fiir AuBenaufnahmen) getestet werden. Aufgrund der aktuellen technischen Grenzen von
Smartphones und Tablets ist die ResourceApp bisher auch noch keine klassische ,,App“,
sondern bendtigt einen leistungsfihigen Laptop mit externem Sensor zur Verarbeitung der
groflen Datenmengen. Sobald diese technischen Grenzen tiberwunden sind, kann die Re-
sourceApp auch als ,,echte” App in kleineren Geriten angewendet werden. Zudem sind Sen-
sitivititsanalysen und weitere Funktionalitits- und Praxistests der ResourceApp erforderlich,
um die Beeinflussungsfaktoren des Systems zu ermitteln sowie die Praxistauglichkeit auch in

anderen Gebiuden und Gebiudetypen zu zeigen.
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27. ESSENZ — Integrierte Methode zur Messung und
Bewertung von Ressourceneftizienz
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Projektlaufzeit: 01.08.2012 bis 30.11.2015 Forderkennzeichen: 033R 094

ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle |: Zielwertstoffe

Zielwertstoffe im r* Projekt ESSENZ

Metalle Fossile Rohstoffe

In den vergangenen Jahrzehnten ist der Bedarf an Ressourcen durch die zunechmende Be-
deutung industrieller und technischer Prozesse enorm gestiegen. Der effiziente Einsatz von
Ressourcen ist auf europiischer sowie auf deutscher Ebene als eines der wichtigsten Ziele
fiir eine nachhaltige Entwicklung definiert. Bisher existierten allerdings keine Methoden, die
eine umfassende Bewertung der Ressourceneftizienz ermdglichen, bei der alle Aspekte der
Nachhaltigkeit betrachtet werden.

In einem Konsortium, bestehend aus der TU Berlin (TUB) und den sechs Industriepartnern
Daimler, Deutsches Kupferinstitut, Evonik, Knauer, Siemens und ThyssenKrupp, wurde
eine integrierte Methode zur ganzheitlichen Berechnung/Messung von Ressourceneftizienz
im Kontext der Nachhaltigkeit (ESSENZ-Methode) — mit dem Fokus auf abiotischen Res-
sourcen (liberwiegend Metalle und fossile Rohstoffe) — entwickelt.

Unter Ressourcenettizienz wird im Allgemeinen das Verhiltnis aus einem Nutzen und den
dafiir benotigten Ressourcen verstanden. Um Ressourcenettizienz von Produkten, Prozessen
und Dienstleistungen umfassend abzubilden und eine belastbare, transparente Einschitzung
zu ermoglichen, betrachtet die ESSENZ-Methode neben den eingesetzten Rohstoffmengen

die vier Dimensionen:

,, Verfligbarkeit® (aufgeteilt in physische und sozio-6konomische Verfiigbarkeit),

— ,,Gesellschaftliche Akzeptanz®,

- ,,Umweltauswirkungen* und

— ,,Nutzen*.

Insgesamt wurden 21 Aspekte untersucht und mit Indikatoren messbar gemacht. Fiir das im
Projekt untersuchte Produktportfolio, bestehend aus 36 Metallen und 4 fossilen Rohstoften,
standen Indikatorwerte zur Verfligung. Zudem standen zur Erleichterung der Anwendung
Tabellenkalkulations-Tools bereit.
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Die Methode ist wissenschaftlich konsistent, praktisch und brancheniibergreifend anwend-
bar, wie in mehreren Fallstudien nachgewiesen werden konnte. Sie kann sowohl fiir die

Analyse eines Produktes als auch fiir mehrere Produktalternativen Verwendung finden.

I. EINLEITUNG

Die wachsende Weltbevdlkerung und die damit verbundene Giiternachfrage sowie die vor-
herrschenden Produktions- und Konsummuster fithrten in den letzten Jahrzehnten zu einer
intensiven Beanspruchung nattirlicher Ressourcen [BIO Intelligence Service 2012]. Natiirli-
che Ressourcen, u. a. Metallerze, Frischwasser oder saubere Luft, bilden dabei die Grundlage
jeglicher Wirtschaftsaktivititen. Daher ist neben dem Zugang zu Ressourcen auch der Schutz
der Umwelt bedeutend und ein wesentlicher Aspekt fiir eine nachhaltige Entwicklung [An-
gerer et al. 2009]. Eine nachhaltige Entwicklung kennzeichnet, dass sowohl die Bediirfnis-
se der jetzigen Generation erfiillt als auch die Mdoglichkeiten kiinftiger Generationen, ihre
Bediirtnisse zu befriedigen, nicht gefihrdet werden. Dabei werden in der nationalen Nach-
haltigkeitsstrategie die drei Dimensionen Umwelt, Soziales und Wirtschaft gleichberechtigt
betrachtet [Bundesregierung Deutschland 2012]. Bei der Entwicklung von innovativen und
umweltfreundlicheren Produkten, Technologien und Herstellungsverfahren ist daher neben
dem Zugang zu den benétigten Ressourcen auch deren eftizienter Einsatz tiber den gesamten

Lebensweg von grofler Bedeutung [Schneider et al. 2016].

Aus diesem Grund ist die Steigerung des Nutzens (bzw. gleichbleibender Nutzen) bei gleich-
zeitiger Reduzierung des Ressourceneinsatzes und der Umweltbelastung zentraler Bestand-
teil nationaler und internationaler Strategien (z. B. Deutsches Ressourceneffizienzprogramm
[BMUB 2015], Deutsche Nachhaltigkeitsstrategie [Bundesregierung Deutschland 2012], EU
Resource Efficiency Roadmap [European Commission 2011]).

Unter Ressourceneffizienz wird im Allgemeinen das Verhiltnis aus Wertschopfung und dem

dafiir benétigten Ressourceneinsatz verstanden:

Wertschopfung

Ressourceneffizienz =
Ressourceneinsatz

Bestehende Ansitze zur Messung des Ressourceneinsatzes (z. B. Materialintensitit pro Ser-
viceeinheit (MIPS) [Ritthoff et al. 2002]) fokussieren ausschlieBlich auf die Materialmenge.
Mengenbezogene Kennzahlen sind zwar einfach zu ermitteln und gut zu kommunizieren,
allerdings geben die Materialmengen weder tiber die damit verbundenen Umweltauswirkun-
gen noch tiber die Verftigbarkeit Auskunft und entsprechen deshalb heute nicht mehr dem
Stand der Wissenschaft. Fiir eine umfassende Analyse von Ressourceneftizienz miissen neben

dem Rohstoffeinsatz auch die Umweltauswirkungen im Zusammenhang mit dem Abbau
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und dem Nutzen des untersuchten Produktsystems sowie die Verfiigbarkeit der eingesetz-
ten Rohstoffe unter Berticksichtigung von heutigem und zukiinftigem Bedarf einbezogen
werden. Dies ist vor allem deshalb von groBer Bedeutung, weil dadurch eine Verlagerung
von Umweltwirkungen und Versorgungsrisiken vermieden werden kann [Schneider 2014].
Ressourcen sind verschiedenste Mittel, die es ermdglichen eine bestimmte Handlung oder
einen Vorgang auszuiiben. Im ESSENZ-Projekt umfassen Ressourcen die in Bild 1 aufge-
fithrten Punkte: Rohstoffe (mit dem Fokus auf Metallen und fossilen Rohstoften) sowie de-
ren Verfiigbarkeit, das Okosystem (Verringerung von Umweltauswirkungen) und die soziale

Akzeptanz (menschlichen Gesundheit).

Stoffliche Ressourcen Energetische Ressourcen
Minel‘alien : Windenergie i
Metalle I ot BEERER Il T
i
Fossile Rohstoffe lL Sonnenenergie |
s re— o
| Biotische Rohstoffe | . Weitere i
| . st | A R SR
Okosystem: Wasser, Land, Luft
T
§ Versauerung Sommersmog . Biodiversitit |
‘_' bt ————d
f=
2 || Eutrophierung Abbau der Ozonschicht
Klimawandel Landnutzung . Weitere i
Menschliche Gesundheit
Kinderarbeit Zugang zu
Konfliktgebiete medizinischer
Zwangsarbeit ey L __Y?r_sf) sl SN
| Moglichkeit der | RN
. Bildung : . Weitere
Jes R T N e ! |

Bild I: Definition des Begriffes Ressourcen nach der ESSENZ-Methode (grau unterlegte Kastchen: betrachtete Aspekte

der Ressourceneffizienz; grau gestrichelte Késtchen: in der ESSENZ-Methode nicht quantifizierbare Aspekte)

Unter Wertschopfung wird zumeist der Nutzen des untersuchten Produktsystems verstan-
den. Dieser lisst sich sowohl monetir als auch tiber physikalische Parameter abbilden. Im
ESSENZ-Projekt wurde der Nutzen des untersuchten Produktsystems als Kennzahl fiir die
Wertschépfung verwendet. Der Nutzen wird tiber die funktionelle Einheit des untersuchten

Produktsystems quantifiziert.
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Somit ergibt sich fiir die ESSENZ-Methode die folgende Gleichung:

Nutzen

Ressourceneffizienz =
Ressourcen

Die in der ESSENZ-Methode betrachteten Dimensionen sind in Bild 2 dargestellt und umfassen
,, Verfligbarkeit®, ,,Gesellschaftliche Akzeptanz®, ,,Umweltauswirkungen sowie ,,Nutzen®. Die

Dimension ,,Verfligbarkeit® ist untergliedert in ,,Physische Verftigbarkeit* und ,,Sozio-6kono-

mische Verftigbarkeit®.
Ressourceneffizienzbewertung
| I
‘ Ressourcen Nutzen
Urpwelt- ‘ ‘ Gesellschaftliche ‘ ‘ Verfiigbarkeit ‘
auswirkungen Akzepztanz ) J

‘ Physische Verfligbarkeit i Sezip-bkonomische

Verfiigbarkeit

Bild 2: Dimensionen der Ressourceneffizienzbewertung in der ESSENZ-Methode

Die Bewertung der Ressourceneffizienz mit der ESSENZ-Methode ist an die Okobi-
lanz-Methodik [International Organization for Standardization 2006] angelehnt und erfolgt
somit {iber den gesamten Lebenszyklus. Dabei spielt die Verfiigbarkeit der Inventardaten
eine groBBe Rolle. Fiir die Bewertung der Umweltauswirkungen tiber den Lebensweg stehen
diese vielfach bereit. Fiir die eingesetzten Materialmengen existieren jedoch Datenliicken,
weshalb derzeit vor allem das Mengengertist des betrachteten Produktes (Vordergrundsys-

tem) betrachtet wird.
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2. VORGEHENSWEISE

Fiir die Auswahl der in der ESSENZ-Methode verwendeten Indikatoren kann das in Bild 3
gewihlte Vorgehen genutzt werden. Zunichst wird eine umfassende Analyse der in der
Literatur existierenden Methoden (Bottom-up) durchgefiihrt. Diese werden mithilfe von
Meta-Kriterien (z. B. Anwendbarkeit und Aussagekraft) bewertet. Mittels durchgefiihrter
Korrelationsanalysen wird tiberpriift, ob die Anzahl der gewihlten Indikatoren verringert
werden kann. Die Ergebnisse der Korrelationsanalyse sowie die Bewertung der Indikatoren

mit Meta-Kriterien fiihren zu einer Vorauswahl an Indikatoren.

Basierend auf nationalen und internationalen Strategien oder Diskussionen in der Gesell-
schaft (z. B. Handelshemmnisse) werden in einem Top-down-Ansatz weitere relevante
Aspekte identifiziert, fiir die derzeit noch keine Indikatoren existieren. Fiir diese Aspekte
sollten innerhalb des Projektes neue Indikatoren entwickelt werden. Um zu gewihrleisten,
dass ein Indikatorwert fiir ein breites Produktportfolio bestimmt werden kann, wurde die

Datenverfiigbarkeit tiberpriift. Basierend darauf erfolgte eine Vorauswahl an Indikatoren.

Identifizierung relevanter Aspekte ‘

= 7
2
9 Entwicklung neuer Indikatoren ‘
2 | {
[_‘c: — L :
, 4 Priifen auf Datenverfiigharkeit |
; Test in | Finale Auswahl von
Vorauswahl von Indikatoren Pallstadien || —
Bewertung der | \
B Indikatoren mit Meta- }477 Korrelationsanalysen
L Kriterien . \ . .
Q | I .
g Identifizierung existierender Methoden und ‘
m Indikatoren

Bild 3: Vorgehen zur Auswabhl der Indikatoren der ESSENZ-Methode

Die Indikatoren beider Ansitze werden zusammen in mehreren Fallstudien bei den Projekt-
partnern getestet, um zu tiberpriifen, ob ausreichend Inventardaten zur Verfiigung stehen
und ob die Ergebnisse plausibel sowie die Indikatoren praktisch anwendbar sind. Basierend
auf diesen Ergebnissen wird die finale Auswahl der Indikatoren festgelegt. Die ausgewihlten
Indikatoren finden in der ESSENZ-Methode Anwendung.
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3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Das Ziel des Projektes, eine integrierte Methode zur Messung und Bewertung von Ressour-
ceneffizienz zu entwickeln, die sowohl branchenitibergreifend anwendbar, wissenschaftlich
konsistent, praktisch umsetzbar als auch von allen Anspruchsgruppen akzeptiert ist, wurde
erreicht. Dabei geht die Bewertung in der entwickelten Methode tiber den klassischen Mas-
senansatz hinaus. In Bild 4 sind die in der ESSENZ-Methode integrierten Dimensionen,
Aspekte und Indikatoren dargestellt.

Die Dimension ,,Verfiigbarkeit® gliedert sich in die Unterdimensionen ,,Physische Verfiig-
barkeit” und ,,Sozio-8konomische Verftigbarkeit®. Die ,,Physische Verfiigbarkeit* wird tiber
drei Indikatoren gemessen, die den abiotischen Ressourcenverbrauch des Produktsystems
ermitteln. Dabei finden sowohl geologische als auch anthropogene Lagerstitten Betrach-
tung. Der Abiotic Resource Depletion (ADP) Indikator ist ein seit Jahren in der Okobilanz
[International Organization for Standardization 2006] angewendeter Indikator, mit dem die
mineralische und fossile Ressourcenaufzehrung eines Produktsystems bemessen werden kann
[Oers et al. 2002]. Der Anthropogenic stock extended Abiotic Depletion Potential (AADP)
Indikator wurde von der TUB entwickelt und im ESSENZ-Projekt aktualisiert [Schneider
et al. 2011, Schneider et al. 2015]. Der Indikator berticksichtigt neben den geologischen
auch anthropogene Vorkommen, die fiir die Verfiigbarkeit der Rohstofte eine groffe Rolle
spielen kdnnen, vor allem wenn die anthropogenen Lagerstitten grof3 genug sind und das
betrachtete Material zurtickgewonnen werden kann. Letzteres ist beispielsweise bei Seltenen

Erden derzeit noch eine groBe Herausforderung.

Fiir die ,,Sozio-6konomische Verfligbarkeit™ wurden insgesamt 11 Aspekte identifiziert, die
ein potenzielles Risiko hinsichtlich der Versorgungssicherheit von Ressourcen darstellen
konnen. Folgende Aspekte werden in der ESSENZ-Methode betrachtet:

— Konzentration der Reserven, der Produktion und Unternehmenskonzentration: Die
Konzentration von Rohstoffvorkommen, Produktion und Unternehmen wird iiber den
Herfindahl-Hirschmann-Index (HHI) [Rhoades 1993] ausgedriickt. Der HHI nimmt
Werte zwischen 0 und 1 an. Je niher der HHI sich dem Wert 1 annihert, desto grofer
ist die Konzentration der Reserven, d. h. der Produktion in einem Land bzw. Unterneh-
men, was einem hdheren potenziellen Risiko der Versorgungssicherheit entspricht. Ist
beispielsweise das Vorkommen oder der Abbau einer Ressource auf nur wenige Linder
beschrinkt, kann die Ressource nur aus wenigen Lindern bezogen werden. Sollte eines
dieser Linder den Abbau einstellen, fiithrt dies zu einer hheren Linderkonzentration und
der HHI wiirde sich dem Wert 1 stirker annihern.

— Preisschwankungen: Zur Abbildung von Preisschwankungen von Rohstoffen und Pro-
dukten wird der Volatilitits-Indikator der [Bundesanstalt fiir Geowissenschaften und Roh-
stofte 2014] herangezogen. Fiir die Unternehmen sind schwankende Preise eine grofBe

Herausforderung, da die Kosten fiir die Materialbeschaffung schwer abschitzbar sind und
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es potenziell dazu kommen kann, dass die benétigten Ressourcen nicht mehr eingekauft
werden kénnen. Dies kann zu einer eingeschrinkten Verftigbarkeit fithren.
Minenkapazitit: Die statische Reichweite eines Rohstoffes macht eine Aussage dartiber,
wie lange unter den derzeitigen Bedingungen eine Reserve noch abgebaut werden kann,
bevor die bisher erschlossenen Minen und Forderstitten erschopft sind [Bach et al. 2014a.
Die statische Reichweite ermittelt sich aus den Rohstoffvorkommen in Bezug zur jihr-
lich abgebauten Produktionsmenge. Betrigt die Zeit, in der eine Mine noch betrieben
werden kann, nur noch wenige Jahre, muss zeitnah ein neues Bergwerk eréttnet werden.
Die durchschnittliche Zeit bis zur Eréffnung einer Mine betrigt um die zehn Jahre. Somit
kann es in dieser Zeit zu einer potenziellen Einschrinkung der Verftigbarkeit kommen.
Primirmaterialeinsatz: Der Primirmaterialeinsatz lisst sich {iber den Recyclinganteil der
jeweiligen Ressource ableiten [Schneider et al. 2013]. Der Druck auf die Verfiigbarkeit
des Primirmaterials erhoht sich, wenn wenig Sekundirmaterialien zur Verfiigung stehen.
So kann es zu einer Einschrinkung der Verfiigbarkeit kommen.

Koppelproduktion: Kommt es zu einem eingeschrinkten Abbau der Hauptprodukte, hat
dies einen unmittelbaren Einfluss auf die Verftigbarkeit der Nebenprodukte [Graedel et
al. 2012]. Dies sind Rohstoffe, die zusitzlich zum Hauptprodukt gefordert werden. Die
Bedeutung der Koppelproduktion fiir die Verfiigbarkeit eines Materials kann {iber den
Anteil des durch Koppelproduktion gewonnenen Materials bestimmt werden.
Nachfragewachstum: Das Nachfragewachstum eines R ohstoffes wird tiber das prozentuale
Wachstum der letzten 5 Jahre bestimmt [Schneider 2014]. Ubersteigt die Nachfrage nach
einer Ressource deren derzeitige Produktionsmenge um ein Vielfaches, kann es zu einer
Einschrinkung der Verfiigbarkeit kommen.

Handelshemmnisse: Die Einschrinkung der Verftigbarkeit aufgrund von Handelshemm-
nissen und die daraus resultierenden Auswirkungen auf den Austausch von Waren und
Dienstleistungen werden mit dem Enabling Trade Index (ETI) [Hanouz et al. 2014] er-
mittelt. Der ETI kann Werte von 0 —7 annehmen. Je niher der Wert an 7 1st, desto hoher
sind die Handelshemmnisse fiir das betrachtete Material. Vermehrte Einschrinkungen des
Handels bedeuten auch ein hdheres potenzielles Risiko der Versorgungssicherheit.
Politische Stabilitit: Mithilfe des World Governance Indicators [Kaufmann et al. 2011]
lisst sich die politische Stabilitit eines Landes abschitzen. Bei der Bewertung von geostra-
tegischen Risiken der Rohstoffversorgung ist die politische Stabilitit von rohstoftprodu-
zierenden Lindern von groBer Bedeutung. Instabile Zustinde konnen zu einer einge-
schrinkten Verfiigbarkeit fithren.

Reealisierbarkeit von Explorationsvorhaben: Gesetze oder Biirgerbewegungen eines Lan-
des kénnen beispielsweise dazu fithren, dass eine ErschlieBung neuer Minen viel Zeit in
Anspruch nimmt oder gar nicht stattfindet. Eine mogliche Folge ist, dass Rohstofte nicht
mehr in den benétigten Mengen geférdert werden kénnen und somit ithre Verftigbarkeit
eingeschrinkt ist. Der Aspekt wird mit dem Policy Potential Index [Cervantes et al. 2013]

quantifiziert.
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Da im ESSENZ-Projekt Ressourceneffizienz im Kontext einer nachhaltigen Entwicklung
bewertet wird, miissen auch soziale Gesichtspunkte Betrachtung finden. Dartiber hinaus flie-
Ben soziale Aspekte (z. B. Arbeitsbedingungen) zunehmend stirker in Kaufentscheidungen
und somit den Erfolg eines Produktes ein. Fiir Unternehmen bedeutet dies unter Umstinden
folgendes: Wenn die gesellschaftliche Akzeptanz eines Materials oder Produktes gering ist,
kann es trotz physischer und sozio-konomischer Verfiigbarkeit nicht vom Unternechmen
eingesetzt werden (z. B. Coltan in Smartphones [Manhart et al. 2012]). Daher wird in der
ESSENZ-Methode die Einhaltung von sozialen Standards analysiert. Neben der Verletzung
von sozialen Standards kann auch die Nichteinhaltung von Umweltstandards zu einer einge-
schrinkten gesellschaftlichen Akzeptanz ftihren. Daher wird in der ESSENZ-Methode auch

die Einhaltung von Umweltstandards quantifiziert.

Fiir die Bewertung der Umweltauswirkungen werden die fiinf Aspekte Klimawandel, Ver-
sauerung, Eutrophierung, Abbau der Ozonschicht und Bildung photochemischer Substanzen
betrachtet, die mit Indikatoren aus der Okobilanz gemessen werden [Bach et al. 2014a, Bach
et al. 2014b].

Im Projekt ESSENZ wird zudem die Wertschdpfung tiber den Nutzen des Produktsystems
abgebildet und mit der funktionellen Einheit (= MessgroBe aus der Okobilanz, die den Nut-
zen des untersuchten Systems quantifiziert [International Organization for Standardization
2006]) gemessen. Um die Ressourceneffizienz eines Produktsystems zu ermitteln, miissen
die Aspekte aller Dimensionen bestimmt und mit dem Nutzen des Produktsystems in Bezug

gesetzt werden:

Nutzen
RE =

Physische & sozio-dkonomische Verfligharkeit + Umweltauswirkungen + gesellschaftliche Akzeptanz

Eine Aggregation der Indikatoren wird in der ESSENZ-Methode nicht angewendet, da eine
Aggregation auch immer die Festlegung einer Gewichtung erfordert. Derzeit liegen keine
Erfahrungen mit der Gewichtung der einzelnen Dimensionen vor. Diese Thematik wird
fiir die Bewertung der Umweltauswirkungen in der Okobilanz-Gemeinschaft seit Jahren
ergebnislos diskutiert [Finkbeiner et al. 2014]. Fiir die Dimension der sozio-6konomischen

Verfiigbarkeit wurde sie noch nicht einmal begonnen.
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Bild 4: Betrachtete Dimensionen, Kategorien und Indikatoren der ESSENZ-Methode

4. AUSBLICK

Da die Komplexitit der hergestellten Produkte und auch die Menge der in der Wirtschaft ein-
gesetzten Rohstoffe in den letzten Jahrzehnten enorm zugenommen hat, ist neben der Masse
auch die Bewertung der Verfiigbarkeit der einzelnen Materialien wichtig. Zusitzlich nimmt
auch die Verschmutzung der Umwelt immer weiter zu, sodass die Bewertung der Ressource
,2Umwelt anhand des Ausmales negativer Umweltauswirkungen in der Ressourcenettizi-
enz essenziell ist. Soziale Aspekte bei der Herstellung von Produkten erlangen zunechmend
mehr Bedeutung und sollten daher ebenfalls in die Ressourceneftizienzbewertung integriert
werden. Dies zeigt, dass die Entscheidungstindung immer komplexer wird und eine mehrdi-
mensionale Betrachtung erforderlich ist. Die Entwicklung einer Methode, die verschiedene
Aspekte integriert und deren gemeinsame Untersuchung erlaubt, war somit erforderlich.

Die entwickelte ESSENZ-Methode ist branchenweit anwendbar und kann somit bei zukiinf-
tiger Anwendung zu einer besseren Bewertung der Ressourceneftizienz von Produkten und
damit auch von Unternehmen beitragen. Indem Produkte transparent hinsichtlich ithrer Um-
weltauswirkungen, ihrer gesellschaftlichen Relevanz und der Verftigbarkeit der verwendeten
Materialien untersucht werden, bekommen Unternehmen die spezifischen Hotspots threr Pro-

duktsysteme aufgezeigt und kdénnen eine Entscheidung z. B. zugunsten eines Produktes mit ei-
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ner hoheren Ressourceneftizienz treften. Somit kdnnen sie gezielt Entscheidungen treffen, um
die Ressourcenettizienz ihrer Produkte zu erhdhen. Die Betrachtung anderer Gesichtspunkte
tiber die Masse der Materialien hinaus bietet ein umfassenderes Bild der Ressourceneffizienz,
welches es auch ermdoglicht, Trade-offs zwischen den Dimensionen aufzuzeigen.

Ein Leitfaden zur ESSENZ-Methode ist als Open-Access-Buch verotffentlicht und dement-
sprechend fiir jedermann frei zuginglich [Bach 2016].

Die ESSENZ-Methode dient der Bewertung von Produkten und orientiert sich an der eta-
blierten Methode der Okobilanz und bewertet somit die Mikro-Ebene. Dennoch ist es auch
moglich, die ESSENZ-Methode sowie die ermittelten Faktoren fiir die Verwendung auf
Meso- (Unternechmensebene) und Makro-Ebene (Linder-Ebene) anzuwenden. In der Me-
so-Ebene wird die Ressourceneftizienz eines Unternechmens gemessen. Dies geschieht bereits
teilweise, da die betrachteten Produkte und Prozesse Bestandteil von Unternehmen sind. In
einem nichsten Schritt kénnte die ESSENZ-Methode mit der Methode ,,Okobilanz von
Unternehmen/Organizational LCA® [Martinez-Blanco et al. 2015] verkniipft werden, um
so die Ressourceneftizienz des gesamten Unternchmens besser bewerten zu kénnen. Auf
Makro-Ebene wird derzeit zur Messung der Ressourcenettfizienz ein Leitindikator aus Brut-
toinlandsprodukt (BIP) und dem inlindischen Materialverbrauch (DMC) empfohlen [Euro-
pean Commission 2015]. Dieser wird jedoch vielfach kritisiert (z. B. [Berger and Finkbeiner
2008, Fischer-Kowalski et al. 2011, Schneider et al. 2016]), weil er Ressourceneffizienz nicht
adiquat widerspiegelt. In weiteren Ebenen des Indikatorsets werden auch Umweltauswirkun-
gen betrachtet. Einschrinkungen durch sozio-6konomische Gegebenheiten werden bei dem
Konzept nicht betrachtet, jedoch wird die Kritikalitit von Metallen ftir Europa in einem se-
paraten Forschungsprojekt bestimmt [European Commission 2010]. Die ESSENZ-Methode
bietet die Moglichkeit, diese verschiedenen Schnittstellen zu vereinen und erlaubt dadurch
eine integrierte Ressourceneftizienzbewertung auf der Makro-Ebene, in der sowohl die phy-
sische und sozio-8konomische Verfiigbarkeit von Rohstoffen als auch die Umweltwirkungen

berticksichtigt werden.

Bisher konnte die ESSENZ-Methode vor allem fiir Produkte, die aus Metallen und fossilen
Rohstoffen bestehen und in r’-Projekten im Fokus standen, angewendet werden. Erste Studien
haben hingegen gezeigt, dass auch weitere Rohstofte, z. B. mineralische und biotische Roh-
stoffe, mit dem methodischen Grundgeriist des Ansatzes ausgewertet werden kénnen. Dies
wurde in drei Fallstudien flir Ammoniak, Phosphor und Holz verifiziert. Die Fallstudien zeig-
ten, dass von den in der ESSENZ-Methode identifizierten Kategorien (z. B. statische Reich-
weite) ca. 1-2 Kategorien keine Bedeutung beikam, hingegen ca. 2—3 Kategorien erginzt
werden mussten, um alle wichtigen Aspekte des betrachteten R ohstoffes zu berticksichtigen.

Die Entwicklung eines Single-Score-Indikators ist aus Sicht einer einfacheren Ergebniskom-

munikation wiinschenswert. Daher sollte diese Thematik zukiinftig niher untersucht werden.
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28. INTRA r’+ — Integration und Transfer der
r’~-Férdermalinahme

Anke Diirkoop, Philipp Biittner (Helmholtz-Institut Freiberg fiir Ressourcentechnologie),
Stefan Albrecht, Christian Peter Brandstetter (Universitit Stuttgart, LBP), Martin Erdmann
(BGR/DERA), Gudrun Gribe, Bjorn Moller (Fraunhofer ICT), Michael Héck, Kirstin
Kleeberg, Lars Rentsch, Katja Schneider (TU Bergakademie Freiberg), Katrin Ostertag,
Matthias Pfaft, Christian Sartorius, Luis Tercero Espinoza (Fraunhofer ISI), Michael Szur-
lies, Hildegard Wilken (BGR/DERA)

Projektlaufzeit: 01.11.2011 bis 31.08.2016 Forderkennzeichen: 033R070

ZUSAMMENFASSUNG

Die r*-FérdermaBnahme wurde von Ende 2011 bis Anfang 2016 durch das Bundesminis-
terium fir Bildung und Forschung (BMBF) mit 30 Mio. EUR getérdert. Zusitzlich wur-
den 12 Mio. EUR Industriemittel in den r’-Verbundprojekten eingesetzt. Die insgesamt 28
r’-Verbundprojekte forschten daran, wie nichtenergetische mineralische R ohstofte zukiinftig
effizienter genutzt werden kénnen (Bild 1). Bundesweit waren mehr als 120 Partner in r*

eingebunden, darunter zahlreiche Forschungseinrichtungen und Behorden sowie 69 Indus-

trieunternehmen.

Recycling Substitution Bewertung
von Hightech- und Einsparung und
Metallen in Produkten und Transfer
Prozessen
Bo2W EcoTan ATR ESSENZ
CaF, Innodruck Grenzflachen INTRA r3+
InAccess PitchER Kraftwerksasche
NickelRiick SubITO PhytoGerm
SubMag FiE
P_:‘OtORe( ResourceApp
r* Bece REStrateGis
UPgrade ROBEHA
Rotschlamm
SMSB
TONSLM
Urban Nickel
VVemRec
ZwiPhos

Bild 1: 28 Verbundprojekte forschten in r* an einer effizienten Gewinnung und Substitution sowie Einsparung von

Sekundirrohstoffen [Diirkoop et al. 2016]
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Der Fokus von r* lag auf den fiir Deutschland wirtschaftsstrategisch wichtigen Metallen
[BMBF 2012] wie z. B. Indium, Germanium, Gallium und Seltene Erden (SEE), aber auch
auf Industriemineralen wie beispielsweise Flussspat, die zukiinftig effizienter gewonnen,
recycelt und in Produkten verwendet werden sollen. Diese strategischen Metalle und Mi-
neralien werden vor allem fiir die Herstellung von Hightech-Produkten (Handys, Laptops,

Touchscreens, LCDs usw.) und Energiesparlampen, aber auch fiir Dauermagnete bendtigt.

Wenn auch die metallischen Ressourcen nicht in groBen Mengen verwendet werden, so sind
sie doch wirtschaftsstrategisch von groB3er Bedeutung [BMBF 2010]. Eine unsichere Versor-
gungslage fiir diese strategischen Rohstofte in Deutschland kénnte zu Versorgungsengpissen
im Rohstoffimportland Deutschland fithren. Die Ergebnisse aus r* zeigen, dass die Versor-

gungslage fiir einige dieser Rohstoffe fiir Deutschland zukiinftig verbessert werden konnte.

Die Bewertung der Ergebnisse aus r* erfolgte im Rahmen des Projektes INTRA r*+ (Bild 2)
unter Leitung des Helmholtz-Instituts Freiberg fiir Ressourcentechnologie (HIF). Zur
Bewertung der Nachhaltigkeit der r*-Ergebnisse wurden zum einen 6konomisch-6kolo-
gisch-soziale Aspekte analysiert und zum anderen gesamtwirtschaftliche Betrachtungen
durchgeftihrt sowie die Versorgungssicherheit bewertet. Zudem wurde die Vernetzung der
r’-Verbundprojekte untereinander, aber auch mit externen Initiativen und Projekten mit
diversen MaBBnahmen angeregt. Dariiber hinaus wurden Arbeiten und Ergebnisse 6ffentlich-
keitswirksam publiziert und ein Technologietransfer in die Wirtschaft vorbereitet. Partner
von INTRA r3+ sind neben dem HIF die Technische Universitit Bergakademie Freiberg
(TUBAF), die Abteilung Ganzheitliche Bilanzierung des Lehrstuhls fiir Bauphysik (LBP) der
Universitit Stuttgart, das Fraunhofer-Institut fiir System- und Innovationsforschung (ISI),
das Fraunhofer-Institut fiir Chemische Technologie (ICT) und die Deutsche Rohstoffagen-
tur (BGR/DERA).

INTRA r’+

(Leitung: HIF)

Vernetzung Potenzial- Dokumentation Offentlichkeits-
analyse & Transfer arbeit
HIF Fraunhofer ISI HIF HIF
Fraunhofer ICT TUBAF BGR/DERA
LBP LBP
TUBAF BGR/DERA
Fraunhofer ICT

INTRA r*+ Partner: Helmholtz-Institut Freiberg fiir Ressourcentechnologie (HIF)
Abteilung Ganzheitliche Bilanzierung, Lehrstuhl fiir Bauphysik (LBP) der Universitat Stuttgart
Deutsche Rohstoffagentur (BGR/DERA)
Fraunhofer-Institut fiir Chemische Technologie (ICT)
Fraunhofer-Institut fir System- und Innovationsforschung (1S1)
Technische Universitat Bergakademie Freiberg (TUBAF)

Bild 2: Arbeitspakete des Begleitprojektes INTRA r*+ [Tercero Espinoza et al. 2015c]
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I. EINLEITUNG

Als Nachfolger der BMBF-FérdermalBnahme r? [BMBF 2007, Woidasky et al. 2013] stehen in
r’ keine Massenrohstofte, sondern strategische Metalle im Fokus, die oftmals nur in geringen
Mengen ftir Hightech-Produkte benétigt werden. Damit greift die FérdermaBinahme r* den
Leitgedanken der Hightech-Strategie 2020 der Bundesregierung [Bundesregierung 2010a]
auf, die Wettbewerbsfihigkeit der deutschen Wirtschaft in Bezug auf Hightech-Produkte
durch eine erhdhte Innovationskraft zu stirken. Ebenso nimmt r* Bezug auf die Rohstoft-
strategie [Bundesregierung 2010b], in der ein nachhaltiger Umgang mit R ohstoffen im Fokus
steht, wobei auch 6kologische und soziale Aspekte einflieBen. Mit rund 30 Mio. EUR plus
zusitzlicher finanzieller Mittel aus der Industrie wurden unter r* tiber mehr als vier Jahre 28
Verbundprojekte geférdert, die innovative Technologien und Prozesse fiir wirtschaftsstrategi-
sche Rohstofte in Deutschland entwickelt haben. Das Verbundprojekt INTRA r*+ hat ftir °

die Ergebnisse in ithrer Gesamtheit bewertet.

Relevanz der Rohstoffe im Fokus der r*-Forschungsvorhaben

Da sich die r’~-FérdermaBnahme [BMBF 2010] auf die ,,wirtschaftsstrategischen Rohstoffe*
bezieht, liegt der Fokus von r* zwar auch auf den ,,kritischen Rohstoffen® der EU [European
Commission 2014], ist aber breiter gefasst. Es ergeben sich somit fiir die in r* betrachteten
Rohstoffe Ahnlichkeiten, aber auch Unterschiede zu den kritischen Rohstoffen der EU bzw.
zu denen der Deutschen Rohstoffagentur [DERA 2014] (Bild 3).

Aus den 20 kritischen Rohstoffen nach [European Commission 2014] wurden 14 von ins-
gesamt 36 Rohstoffen in r’~-Verbundprojekten behandelt. Vier weitere kritische Rohstofte
nach [DERA 2014] sind ebenfalls in r* vertreten. Andere in r* behandelte Rohstoffe sind
entweder sehr werthaltig, haben eine Relevanz als sog. ,,Konfliktrohstoft™, sind wichtig fuir
Zukunftstechnologien oder sind als Industriemetalle von grundlegender Bedeutung ftir die

industrielle Produktion in Deutschland.
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Bild 3: Kritische Metalle und Mineralien im Fokus der r*-Verbundforschung nach der Kritikalititsmatrix der EU
[European Commission 2014] mit den von der Deutschen Rohstoffagentur [DERA 2014] als kritisch eingestuften

Rohstoffen [Tercero Espinoza et al. 2015a]

2. VORGEHENSWEISE

Verbundbetreuung und Clusterung der r*-FordermalBnahme

Das Projekt INTRA r’+ betreute die r’*-Verbundprojekte wihrend ihrer gesamten Laufzeit
in stetigem direktem, bilateralem Kontakt. Die 28 r*~-Verbundprojekte wurden in folgende
thematische Cluster aufgeteilt:

— Im r’-Cluster Recycling wurde untersucht, wie die in Elektro- und Elektronikgeriten
oder Solarmodulen enthaltenen Metalle zurtickgewonnen werden kénnen. Dabei wurde
auch die Wiederverwertung von Metallen aus Abfallstrémen, die bei der Produktion
anfallen, untersucht. Riickfithrungskonzepte fiir Hightech-Rohstoffe aus ausgedienten
Exportgiitern in das Herstellungsland Deutschland wurden u. a. auch erarbeitet (Bo2W).

— Im r’-Cluster Einsparung und Substitution wurde das Ziel verfolgt, bspw. Indium bei
der Herstellung leitfihiger Schichten durch weniger seltene Elemente zu ersetzen oder
Chrom durch neuartige Gerbverfahren von Leder einzusparen. Ein Projekt ging der
Frage nach, ob seltene Metalle (Mo, Wo und Ta) in der Produktion eingespart werden
koénnen.

— Im r’-Cluster Urban Mining untersuchten einige Projekte, welche metallischen Roh-
stofte noch in Aschenablagerungen, Gebiuden oder Bergbauhalden enthalten sind und
wie sie gewonnen werden konnen. Dabei standen neben der Metallgewinnung auch der
Riickbau und die Sicherheit der Halden im Fokus (r*~-Haldencluster).

422 Innovative Technologien fiir Ressourceneftizienz — Strategische Metalle und Mineralien



— Die Bewertung von Ressourceneffizienz und Nachhaltigkeit konzentrierte sich auf die
Ergebnisse von r’-Verbundprojekten. So entwickelte ein Projekt (ESSENZ) Ressourcen-
effizienzindikatoren fiir die Herstellung von Produkten, wihrend das Projekt INTR A
r’+ (dieser Beitrag) auf die Bewertung der Nachhaltigkeit fokussierte.

Dartiber hinaus wurden weitere untergeordnete Cluster eingerichtet, die sich auf folgende

Unterthemen konzentrierten:

- r’-,,Haldencluster*: REStrageGIS, ROBEHA, SMSB
— Cluster ,,Gebiude und Baustofte als Rohstoffquelle®: ResourceApp, PRRIG

Methodik zur Nachhaltigkeitsbewertung:

Erhebung quantitativer Daten aus den Verbiinden

Die Arbeiten zur Okobilanzierung, zur Ermittlung von gesamtwirtschaftlichen Effekten und
zur Bewertung der Versorgungssicherheit basieren auf einer gemeinsamen Datenbasis aus den
Verbiinden, die mithilfe eines standardisierten Vorgehens erhoben wurde, um Ressourcen-
effizienz quantifizieren zu koénnen. Dabei handelt es sich um einen quantitativen SOLL-
IST-Vergleich zwischen dem erreichten Entwicklungsstand der Effizienztechnologien nach
den F&E-Arbeiten in r> und dem Status quo. Erhoben wurden Stoff- (inkl. Hilfsstofte sowie
Abfille in gasformigem, fliissigem oder festem Zustand) und Energiestrome (siche Bild 4).
Fiir die Bemessung der 6konomischen Potenziale sowie der gesamtwirtschaftlichen Eftekte
wurden zusitzlich Investitionen und Aufwendungen fiir Betrieb und Wartung der Eftizienz-
technologien erhoben. Diese verbundspezifischen Daten wurden ftir die einzelnen Analysen
mit weiteren (nicht verbundspezifischen) Daten und mit den im Folgenden beschriebenen

Methoden verarbeitet.

»Black Box" Produkte und |
Stoff- und L | UK
Energiestrome Gegenwartiger Prozess, .~ Emissionen
i ' IST-Zustand (gas, fest, flissig) !
|
l I
I Stoff- und ,Black Box Produkte und :

Prozess von r°-Verbund, - Emissionen

Sl SOLL-Zustand (gas, fest, flissig) '

Bild 4: Konzept des einheitlichen Formulars zur Erhebung von Stoff- und Energiestromen [Tercero Espinoza et al. 2016]
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Methodik zur Ermittlung des Beitrags der r*-Forschungs- und
Entwicklungsarbeiten zur Erh6hung der Versorgungssicherheit

Zur Abschitzung des Beitrags der F&E-Arbeiten zur Erhohung der Versorgungssicherheit
wurden die verbundspezifischen Anderungen in Stoffstrémen (siche oben) fiir jeden betrach-
teten Rohstoff entlang des jeweiligen Stoftkreislaufes aggregiert und mit Hintergrund- und
Kontextdaten kombiniert. Eine Zusammenfassung der verwendeten Hintergrunddaten und
Quellen fiir 12 Rohstoffe (Aluminium, Chrom, Eisen, Fluorit, Gallium, Indium, Kupfer,
Magnesium, Mangan, Nickel, Tellur, Wolfram, Zink, Zinn) und eine Rohstoffgruppe (Sel-
tene Erden) ist unter www.r3-innovation.de verftigbar [Tercero Espinoza et al. 2015b].
Fir drei Rohstoffe (Aluminium, Indium und Kupfer) wurden dynamische Stoffstrommo-
delle eingesetzt. Eine Skizze der Implementierung dieser Rohstoffmodelle in der System

Dynamics Software Vensim® ist in Bild 5 dargestellt.
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Bild 5: Skizze eines generischen, dynamischen Stoffflussmodells. An allen mit ,,r** markierten Stellen im Modell ist ein
Beitrag von r3*-Projekten denkbar und eine quantitative Beriicksichtigung von r3*-Ergebnissen moglich [nach Tercero

Espinoza et al. 2015a].

Methodik zur Okobilanzierung von r’*-Ergebnissen

Weil die Betrachtung mehrerer relevanter R essourcen- und Wirkungsindikatoren, der Bezug
auf ein Produkt sowie die Umwelteinfliisse entscheidend sind, eignet sich die Methode der
Okobilanz [DIN 14040, DIN 14044] zur Analyse und Beurteilung der Ressourceneffizienz
von Produkten samt ihrer Vor- bzw. gesamten Wertschépfungsketten. Im Allgemeinen wird
Ressourceneftizienz begrifflich vielfiltig genutzt. Beispielsweise definiert die [VDI 4800]
Ressourceneffizienz allgemein als das ,,Verhiltnis eines bestimmten Nutzens oder Ergebnisses

zum dafiir nétigen Ressourceneinsatz®.
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Der Forderschwerpunkt r? zielt vornehmlich auf die Erhéhung der Ressourceneffizienz
verschiedener Technologien. Deshalb wurde diese potenzielle Erthdhung fiir jeden Verbund
in Erweiterung der Ressourceneffizienzdefinition [Albrecht et al. 2015] nach folgender
Gleichung ermittelt — fokussierend auf einen verbesserten Ressourceneinsatz im jeweiligen
Verbund:

erweiterter Nutzen

Erhdhung Ressourceneffizienz = .
verbesserter Ressourceneinsatz

Die Okobilanz erlaubt quantifizierte Aussagen tiber mogliche Umweltwirkung von Prozes-
sen, Produkten und Dienstleistungen basierend auf dem physikalischen Lebensweg (Herstel-
lung, Nutzung, Lebensende) und den Vergleich untereinander. Der Produktvergleich von r?
sicht vor, dass nach erfolgreicher Umsetzung des Herstellungs- bzw. Verarbeitungsprozesses
die neuen Produkte den dhnlichen Nutzen bieten wie bestehende Produkte. Das allgemeine
Vorgehen orientierte sich an dem bereits in r? etablierten Verfahren [Ostertag et al. 2013, Al-
brecht et al. 2013, Albrecht et al. 2012]. In- sowie Outputs des Verbundes wurden fiir jedes
Forschungsvorhaben separat in enger Abstimmung mit den jeweils beteiligten Akteuren mit
der Software GaBi und notigen Datenbanken [thinkstep 2016] erfasst. Ziel war einerseits die
Einsparpotenziale der Verbiinde bzgl. Stoft-, Energie- und Emissionsmengen zu erheben und
andererseits den aktuellen IST-Zustand in diesem Bereich mit dem SOLL-Zustand zu ver-
gleichen. Dies erm&glicht die Potenziale innerhalb der Technologien zu ermitteln sowie die
Potenziale tiber eine marktweite Skalierung fiir eine mogliche groBtechnische Umsetzung
in Deutschland abzuschitzen. Die Auswertung und Interpretation der Ergebnisse wird fiir
jedes Verbundvorhaben einzeln durchgefiihrt und interessierten Verbiinden als Unterstiit-
zung fiir die weitere Entwicklung auf Anfrage tibermittelt. Die Auswertung innerhalb des
Begleitforschungsvorhabens INTRA r*+ erfolgt in den thematischen Clustern von r*. Die
quantifizierten Ressourceneftizienzpotenziale sind in Anlehnung an sowie im Vergleich mit

dem Vorgingerprojekt r? in Kapitel 3 beschrieben.

Methodik zur Ermittlung gesamtwirtschaftlicher Effekte

Zur Betrachtung der direkten sowie indirekten gesamtwirtschaftlichen Eftekte, die sich aus
den Vorleistungsverflechtungen zwischen den einzelnen Produktionsbereichen [Destatis
2008] ergeben, wurde das in Bild 6 dargestellte Input-Output-Modell eingesetzt [vgl. Walz et
al. 2001]. Die Analyse erfolgt dabei komparativ-statisch, d. h. der Referenzfall wird mit dem

Fall verglichen, in dem alle Effizienztechnologien deutschlandweit implementiert werden.
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Bild 6: Darstellung der Berechnungsmethodik der gesamtwirtschaftlichen Effekte [Pfaff et al. 2015]

Als Dateninput fiir das 10-Modell wurden die 6konomischen Impulse verwendet, die
sich aus den Verinderungen der monetir bewerteten Stofffliisse sowie der Investitionen,
der Ausgaben fiir Steuern und Versicherung und der Arbeitsnachfrage ergeben, die in den
Verbundprojekten der FérdermaBBnahme realisiert wurden. Diese Zahlen wurden anhand
unterschiedlicher Abschitzungsmethoden (meistens durch die jeweiligen Verbundpartner)
und unter Berticksichtigung von Skaleneffekten (vgl. dazu [Albrecht et al. 2012]) zu Ver-
breitungspotenzialen auf die deutschlandweite Ebene hochskaliert. Im Anschluss wurden
die deutschlandweiten Impulse in das IO-Modell eingespeist, wo tiber die Verflechtung der
Produktionsbereiche kumulierte Effekte auf die Wertschépfung, die Importe und die Sum-
me der Produktionswirkungen berechnet wurden. Basierend auf den Ergebnissen zur Wert-
schépfung wurden zudem Effekte auf die Beschiftigung mithilfe von Produktivititskoeffizi-
enten ermittelt. Fiir weitere Details zur methodischen Vorgehensweise wird auf [Pfaft et al.

2015] verwiesen.

Innovative Technologien fiir Ressourceneffizienz — Strategische Metalle und Mineralien



Methodik fiir die erweiterte Nachhaltigkeitsbewertung

In Erginzung der quantitativen Betrachtungen wurden die 26 technologisch orientierten For-
schungsvorhaben hinsichtlich ithrer weitergehenden Bedeutung fiir eine nachhaltige Entwick-
lung analysiert [Kleeberg und Hock 2016]. Grundsitzlich stellte die groBe Heterogenitit von
r? mit insgesamt ca. 50 Zielrohstoffen und tiber 100 Technologien eine enorme Herausforde-
rung fiir alle Bewertungsansitze dar. Im ersten Schritt der gewihlten iterativen Bottom-up-
Analyse erfolgte ein Literaturreview zu Methoden und Indikatoren der Nachhaltigkeitsbe-
wertung [Kleeberg 2015]. Darauf folgte im direkten Austausch mit den Fachexperten der
Verbundprojekte ein umfassendes, projektspezifisches Screening in strukturierten Workshops,

dessen Ergebnisse auf Basis eines einheitlichen Ergebnisprotokolls reflektiert wurden.

Methodik Technologiebewertung

Den Ausgangspunkt flir die Bewertung einer Technologie bilden Methoden bzw. Werk-
zeuge, mit deren Hilfe eine Bewertung der Projekte im Kontext des jeweiligen Fachge-
bietes méglich wird. Bild 7 zeigt die Werkzeuge zur Bewertung von Technologien. Bei
der Umsetzung innerhalb der Cluster Recycling, Substitution und Urban Mining wurden
die Methoden SWOT-Analyse (Strength-Weakness-Opportunities-Threats), Wirtschaft-
lichkeitsbetrachtung und Technology Readiness Level (TRL), die fiir alle betrachteten
Projekte grundsitzlich als geeignet bewertet wurden, berticksichtigt. Die Erstellung einer
Technologie- bzw. Produktroadmap sowie die Generierung einer Szenario-Analyse wurde
in den Projekten nicht umgesetzt. Griinde hierfiir liegen in der hohen Komplexitit bei der

Erstellung und dem geringen Mehrwert, den die daraus gewonnenen Informationen liefern.

Technologie- bzw. : i its-

Produktroadmap Wmt)s:rr:eifrtml:lcur:; -
Szenario a—— SWOT -
- Analyse Analyse

Technology Readiness
Level (TRL)

Bild 7: Werkzeuge zur Bewertung von Technologien

Um den technologischen Beitrag der Projekte zu bewerten, wurden im Wesentlichen
SWOT-Analysen durchgeftihrt und das Technology Readiness Level (TRL) der einzelnen
Technologien abgebildet. Dartiber hinaus erfolgten weiterhin sowohl deskriptive als auch

semi-quantitative Einschitzungen zu:
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— den Vorgehensweisen der Technologieentwicklung,
— der kumulierten Innovationskraft,

— Haupthemmnissen ftir eine erfolgreiche, groBtechnische Realisierung.

Zur Erhebung dieser Daten wurden gemeinsam mit Vertretern der Verbundprojekte struk-
turierte Workshops durchgeftihrt und abschlieBend deren Ergebnisse mithilfe von verein-
heitlichten Checklisten fiir jedes r’~Forschungsvorhaben reflektiert. Die Ergebnisse wurden

dabei stets aggregiert bzw. tiber alle Cluster hinweg ausgewertet.

Methodik zum Umfeld-Screening

Die Analyse der Wettbewerbsfihigkeit ful3t auf der Erkenntnis, dass der Wettbewerb im
Bereich hoherwertiger Giiter stark durch Qualititsmerkmale beeinflusst ist. Damit werden
die Wissensbasis einer Volkswirtschaft sowie ithre Fihigkeit, Wissen in Produkte umzusetzen
und diese zu vermarkten, zu wichtigen Voraussetzungen kiinftigen wirtschaftlichen Erfolgs.
Da diese Fihigkeiten nicht direkt messbar sind, miissen Indikatoren identifiziert werden,
die sie zumindest niherungsweise beschreiben. In Anlehnung an die Vorgehensweise der
periodischen ,,Berichterstattung zur technologischen Leistungstihigkeit” des BMBF wur-
den im Rahmen von r? Patente als F&E-relevante, intermediire Indikatoren herangezogen,
die gleichzeitig als Frithindikator fiir die zukiinftige technische Entwicklung und damit der
Wettbewerbsfihigkeit in der Zukunft dienen [Grupp 1997].

Patentindikatoren

Fiir den angestrebten internationalen Vergleich der technologischen Leistungsfihigkeit im
Bereich der Einsparung kritischer Rohstoffe standen ,,internationale® Patentanmeldungen
im Fokus. Hierbei handelt es sich um Patentanmeldungen bei der World Intellectual Pro-
perty Organisation (WIPO) sowie am Europiischesen Patentamt, wobei Doppelzihlungen
identischer Meldungen ausgeschlossen werden. Es wurde zwischen den Ansitzen Material-

einsparung, Substitution und Recycling unterschieden.

Fiir eine nihere Beschreibung der Technologiefelder und der Suchstrategien siche [Sar-
torius & Tercero Espinoza 2015]. Als Datenbank fiir die Erfassung der Patentdaten diente
PATSTAT [EPO 2015]. Der Beobachtungszeitraum umfasst die Entwicklung seit 1991 und
reicht bis 2012, dem jiingsten Anmeldungsjahr, fiir das zum Zeitpunkt der Datenerhebung
(November 2015) von einer vollstindigen Erfassung aller Anmeldungen ausgegangen wer-

den kann.
Methodik zur Ermittlung zukiinftiger Herausforderungen

Um die zukiinftigen Herausforderungen bei der Erh6hung der Ressourcenettizienz im Hinblick

auf wirtschaftsstrategische Rohstoffe zu identifizieren, wurde ein zweigeteilter Ansatz verfolgt:
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Im Rahmen einer Bottom-up-Analyse wurden die r’-Projektverbiinde um ihre Einschit-
zung gebeten. Hierbei waren sowohl Angaben, die sich unmittelbar aus der Projektbearbei-

tung ergaben, als auch allgemein zur r*-Thematik méglich.

In einem zweiten Schritt erfolgte eine Top-down-Analyse auf der gesamten r’-Ebene.
Hierzu wurden personliche Interviews mit Experten im Themenfeld Ressourceneffizienz

geftihrt, wobei die aufbereiteten Ergebnisse aus Schritt 1 als Input dienten.

3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Beitrag von r* zur Erh6hung der Versorgungssicherheit

Eine Einschitzung zur Erhchung der Versorgungssicherheit durch F&E-Arbeiten kann nur
separat fiir jeden Rohstoft erfolgen. Dies beruht auf der Einsicht, dass mehr bzw. geringerer
Bedarf an einem Rohstoft, so z. B. Eisen oder Kupfer, einer besseren Verfiigbarkeit von einem
anderen Rohstoff, so z. B. Gold oder Wolfram, nicht gleichzusetzen ist. So ist es moglich,
unterschiedliche Beitrige zur Bereitstellung bzw. Einsparung ein- und desselben Rohstoffs
quantitativ zu aggregieren, nicht jedoch die von unterschiedlichen Rohstoffen. Die Grund-
idee der hier vorgenommenen Einschitzung ist in der Risikobewertung zu finden (Bild 8),
die auch als Inspiration fiir das Konzept ,.kritische Rohstoffe* gedient hat (siche Bild 8b und
[Glsser et al. 2015]).

a) Risiko Matrix b) Kritikalitdtsmatrix nach dem U.S.
(klassische Risikobetrachtung National Research Council
nach ISO 31000)
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Bild 8: Vergleich zwischen (a) dem Risikokonzept nach ISO 31000:2009 und (b) dem Konzept von Kritikalitit, wie vom
[NRC 2008] vorgeschlagen und vielfach angewendet. Bild geindert nach [Gloser et al. 2015].
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In der hier vorgestellten Analyse werden Beitrige als positiv bewertet, die entweder die Ein-
trittswahrscheinlichkeit von empfindlichen Versorgungsstérungen mindern, z. B. durch die Be-
reitstellung von heimischen Sekundirrohstoften, oder das erwartete Schadensausmal3 beim Ein-

treten eines solchen Engpasses reduzieren, z. B. durch die Bereitstellung geeigneter Substitute.

Obwohl die Verschiedenartigkeit der Beitrige, Datenliicken und die grundlegende Un-
sicherheit der tatsichlichen industriellen Umsetzung der F&E-Ergebnisse belastbarere
Vorhersagen zur Erhdhung der Versorgungssicherheit fiir die betroffenen Metalle und In-
dustrieminerale verhindern, ist es dennoch mdoglich, auf der Basis der oben dargelegten
Uberlegungen eine qualitative Zusammenfassung der Potenziale anzufertigen. Insgesamt
wurden Ergebnisse fiir 15 Metalle und Industrieminerale ausgewertet und in die Kategorien

»gering®, , nennenswert® und ,,bedeutend® unterteilt (Tabelle 1).

Tabelle I: Qualitative Zusammenfassung der Beitrige zur Versorgungssicherheit der unterschiedlichen Rohstoffe

[Tercero Espinoza et al. 2015a]

Potenzieller Beitrag zur Erh6hung der Versorgungssicherheit Deutschlands
ROHSTOFF

gering nennenswert bedeutend

Aluminium

Chrom

Eisen

Fluorit

Gallium

Indium

Kupfer

Magnesium

Mangan

Nickel

Seltene Erden
Tellur
Wolfram
Zink

Zinn

Die Beitrige fiir Calciumfluorid, Indium und Magnesium sind als ,,bedeutend® einzuschit-
zen. Bei Calciumfluorid (auch Fluorit, Flussspat, Siurespat) entsprechen die Potenziale aus
dem Recycling ungefihr der Hilfte der heimischen Produktion bzw. 12 % der Importe
bzw. insgesamt knapp 10 % des heutigen deutschen Bedarfes. Fiir Magnesium basiert die
Einschitzung v. a. auf der starken GieBereiindustrie in Deutschland, die durch einen Teil-
verzicht auf Magnesium fiir die Entschwefelung an Rohstoftflexibilitit gewinnt. Fiir Indi-

um ergeben sich aus der Kombination von Substitution und Recycling grofle weltweite
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Potenziale (erschlieBbar durch Technologieexport) sowie die Méglichkeit, tiberhaupt eine

Riickgewinnung von Indium aus Altgeriten zu etablieren (siche Bild 9).

Als ,,nennenswert” sind die Beitrige fiir Aluminium, Chrom, Gallium, Kupfer und Zinn
anzusehen (Tabelle 1). Im Falle von Aluminium, Chrom und Kupfer ist diese Einschitzung
ausschlieBlich fiir Deutschland zutreffend, wo die Voraussetzungen fiir eine Anwendung der
Technologien eher gegeben sind. Fiir Zinn sind durch die starke Halbleiterindustrie in Asien
groBere weltweite Potenziale als in Deutschland allein zu erwarten. Die Einschitzung ftir Gal-
lium ist ein spezieller Fall: Die theoretischen Potenziale sind sehr grof3, auch im Vergleich zur
weltweiten Nachfrage. Allerdings erscheint eine Umsetzung der Technologie vor dem Hin-
tergrund der zurzeit ungenutzten Produktionskapazititen sowie der noch nicht ausgeschépt-

ten Potenziale zur Galliumgewinnung in der Aluminiumindustrie wenig wahrscheinlich.

Bei Eisen, Mangan, Nickel, Seltenen Erden, Tellur, Wolfram und Zink sind die kombinierten
Beitrige zur Erh6hung der Versorgungssicherheit als ,,gering* einzuschitzen (siche Tabelle 1).
Griinde daftir sind entweder geringe absolute Verinderungen der Stoffstréme, die Relation
zwischen der gewonnenen Mengen zur Grée der Nachfrage oder die erhhte Materialeftizi-
enz in der Herstellung, die zu keiner erhShten Verfiigbarkeit fiihrt, da die zurzeit anfallenden

Produktionsschrotte bereits als Neuschrotte im Recyclingkreislauf verbleiben.

o
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Bild 9: Potenzielle Beitrage der r3-Verbiinde zur globalen Versorgungslage fiir Indium (Szenario: 2 % jahrliches Wachstum
fiir die Anwendung in transparenten Beschichtungen, weltweite Diffusion der r3-Technologien iiber eine Zeitspanne von

10 Jahren und hohe Sammlungsquoten weltweit) [Tercero Espinoza et al. 2015a]
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Okologische Effekte

Um die deutschlandweite Umsetzung der r’-Forschungsergebnisse zu ermitteln, wurden
in den dkologischen Kategorien die entsprechenden verbundspezifischen Jahreskapazititen
durch die Jahresproduktion (bzw. Nachfrage) in Deutschland entsprechend ersetzt. Un-
terstellt wird hierbei, dass die relevanten Skologischen Parameter produktspezifisch kon-
stant sind ohne Betrachtung mdoglicher GréBendegressions- und Lerneftekte, die bei den
8konomischen Analysen betrachtet werden. Um Ruiickschliisse zu vermeiden, wurden die
Analysen nach Clustern eingeteilt durchgefiihrt. Thre Ergebnisse (SOLL-Zustand) werden
aggregiert auf Deutschlandebene skaliert und mit dem entsprechenden Wert des Stands der
Technik (IST-Zustand) verglichen, um die Potenzialabschitzung der Ressourceneftizienz

zu ermdglichen.

In Bild 10 werden die Ergebnisse der Potenzialschitzung von r* gesamt dargestellt, die bei
erfolgreicher bundesweiter Technologieumsetzung zu erzielen wiren. So kénnten jihrlich
in industriellen Prozessen ca. 1,55 Mio. t Rohstoffe und 1.320 GWh an Primirenergie global
eingespart werden bei gleichzeitiger Senkung des Ausstoles von Treibhausgasen um rund
240.000 t CO,-Aquivalente. Diese Einsparungen finden global statt, da aufgrund der Inter-
nationalisierung der Prozess- und Wertschopfungsketten eine ausschlieBlich auf Deutschland

beschrinkte Darstellung der Umweltparameter erschwert ist.

Beim kumulierten Materialaufwand sind die gréoBten Einsparpotenziale im Cluster Substitu-
tion mit knapp 50 % erzielbar, wobei hier ein r*~-Verbund mit groBen Kapazititen vornehm-
lich verantwortlich ist, gefolgt von dem Cluster Urban Mining und Recycling. Beim Cluster
Urban Mining sind zwei r’-Verbiinde die groBen Treiber. Beim Primirenergiebedarf zeigt
sich eine dhnliche Tendenz, obgleich das Cluster Recycling etwas an Dominanz gegeniiber
dem Urban Mining gewinnt. Die Cluster werden wiederum durch einzelne Verbiinde cha-
rakterisiert, wobei beim Urban Mining einer der treibenden r’-Verbiinde zugunsten eines
anderen r’-Verbundes die Dominanz wechselt. In der Kategorie Treibhausgasemissionen ist
feststellbar, dass sich die Potenziale der Verbiinde im GroBen und Ganzen proportional zu
den Primirenergiebedarfseinsparungen verhalten, da teilweise die Emissionen der Energie-
bereitstellung zugeordnet werden kdnnen. Die Ergebnisse je Cluster werden vornehmlich

durch einen r*-Verbund charakterisiert.

AbschlieBend kann festgestellt werden, dass direkte Einsparpotenziale somit in Summe in r?
vorhanden sind. Diese fallen allerdings um einiges niedriger aus als bei der vorhergehenden
Fordermalnahme r?, was auf den geinderten Fokus der r’-Férdermalinahme zurtickzufiih-
ren ist. Das Vorhaben r? zielt auf niedrig konzentrierte strategische Metallen und Mineralien
ab, die mengenmifBig mit den r?-Basis- und -Massenmetallen wie beispielsweise Eisen und
Kupfer nicht vergleichbar sind [Diirkoop 2016]. Die wirtschaftsstrategische Bedeutung fiir

innovative ressourcenschonende Technologien ist jedoch dennoch grof fiir die High-
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tech-Metalle und zahlreiche Innovationen sind von den in r® erforschten Technologien
abhingig. Diese zusitzlichen indirekten Ressourceneffizienzpotenziale sind ohne Zweifel

signifikant, kommen aber in dieser Auswertung nicht zum Tragen.

Urban Mining Urban Mining
620.000 t 450 GWh/a
Recycling
geoyillig 230 GWh/a
210.000 t
Substitution Substitution
720.000 t 640 GWh/a
Kumulierter Materialaufwand Prim&renergiebedarf
1.550.000 t/a 1.320 GWh/a

Urban Mining
70.000 t CO,-aq./a

Recycling
50.000 t CO,-aq./a

Substitution
120.000 t CO,-aqg./a

Treibhausgasemissionen
240.000 t CO,-aq./a

Bild 10: Einsparpotenziale der FérdermaBnahme r® bei Umsetzung auf deutschlandweiter Ebene bezogen auf r*-Cluster

[Diirkoop et al. 2016]

Gesamtwirtschaftliche Effekte

Es lassen sich insgesamt zwar positive, aber im Vergleich zur aggregierten deutschen Wirt-
schaftsleistung nur geringe gesamtwirtschaftliche Effekte verzeichnen (Tabelle 2). Dies er-
gibt sich aus der Fokussierung der Fordermafnahme auf strategische Metalle und Minera-
lien, die hinsichtlich Masse und monetirem Wert nicht die gewichtigsten Stoffe innerhalb
der deutschen Wirtschaft sind. So ist ein verringerter Materialinput von ca. 154 Mio. EUR
und als Summe der 6konomischen Impulse ein positiver Saldo von ca. 116 Mio. EUR zu
beobachten. Dieses fiihrt zu einer potenziellen Steigerung der deutschlandweiten Brut-
towertschépfung von knapp 50 Mio. EUR und einer Reduktion der Gesamtimporte um
ca. 66 Mio. EUR.
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Tabelle 2: Aggregierte Ergebnisse der r*-FérdermaBnahme [Pfaff et al. 2015]

Recycling Substitution Urban Mining Gesamt
Investitionen (Mio. EUR) 14 19 88 121
Saldo (Mio. EUR) I5 11 -10 116
Bruttowertschopfung (Mio. EUR) 4 46 -2 49
Gesamt-Importe (Mio. EUR) -7 -52 -7 -66
Erwerbstitige, netto 84 899 -50 933
Erwerbstitige, total 233 1487 459 2.180

Aus den Einsparungen auf Verbundseite resultiert ein positiver gesamtwirtschaftlicher Nach-
frageimpuls, von dem vor allem Produktionsbereiche mit einem hohen Wertschdpfungsan-
teil (gemessen an der Gesamtproduktion des jeweiligen Produktionsbereiches) profitieren.
Die Verinderungen der Bruttowertschopfungen der verschiedenen Produktionsbereiche
werden in Bild 11 exemplarisch gezeigt. Die Anderung der Importe resultiert vorrangig aus
den direkten Effekten der Rohstoffeinsparungen und ist daher negativ, trigt also zu einer

Reduktion der Importabhingigkeit bei.

Die Entwicklung der Beschiftigung folgt im Allgemeinen der Richtung des Nachfrageim-
pulses. Hier wird zwischen einem Netto- und einem Bruttoeftekt unterschieden. Der Net-
toeffekt bildet die Anzahl der durch die r*-FérdermaBlnahme hinzugekommenen abziiglich
der weggetallenen Arbeitsplitze ab und kann positiv oder negativ sein. Im Gegensatz dazu
beschreibt der Bruttoeffekt den Betrag aller Anderungen von Beschiftigtenzahlen und ist
somit per Definition positiv. Diese Zahl stellt ein Mal3 der strukturellen Verschiebung der
Beschiftigung dar. Aus Tabelle 2 geht hervor, dass mehr als doppelt so viele Arbeitsplatz-

wechsel stattfinden wie neue Arbeitsplitze hinzukommen.

Bei der Betrachtung der Ergebnisse auf Clusterebene ist anzumerken, dass die in den Clus-
tern zusammengefassten Verbiinde lediglich die EffizienzmaBnahmen innerhalb der Férder-
mafBnahme abbilden kénnen. Sie unterliegen im Einzelnen sehr spezifischen Rahmenbedin-
gungen und sind nicht als reprisentativ fiir die Ansitze Recycling, Substitution und Urban
Mining im Allgemeinen anzusehen. Beziiglich der Bruttowertschépfung (Bild 11) verzeich-
nen einige der rohstoffnahen Produktionsbereiche einen Einbruch (= negative Werte), so
vor allem NE-Metalle sowie fiir einzelne Cluster Eisen und chemische Erzeugnisse. Gleich-
zeitig entfillt in einigen Verbundprojekten aufgrund der stofflichen Verwertung bisheriger
Abfallstrome die Notwendigkeit der Entsorgung und es kommt zu einem entsprechenden
Nachfrageriickgang. Im Gegensatz dazu kénnen einige Produktionsbereiche einen Anstieg

der Bruttowertschépfung verzeichnen. Der Maschinenbau und die Mess-, Steuer- und Re-
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geltechnik profitieren direkt vom Investitionsimpuls, da sie die neu nachgefragten Investi-
tionsgiiter herstellen. Eine indirekte Steigerung der Wertschépfung durch den allgemeinen

Nachfrageimpuls erleben vor allem die Produktionsbereiche des tertidiren Sektors.

B Recycling
B Substitution
O Urban Mining

Land- und Forstwirtschaft, Fischerei

Energietréger

Erze, Steine u. Erden, sonst. Bergbauerzeugn. u. Dienstleistg.
Nahrungsmittel und Textilien

Holzwaren und Papier, Druckereidienstleistg.

Kokerei- und Mineralélerzeugnisse

Chemische Erzeugnisse

Pharmazeutische Erzeugnisse

Gummi- und Kunststoffwaren

Glas und Keramik

Roheisen, Stahl, Erzeugn. der ersten Bearbeitung von Eisen und Stahl
NE-Metalle und Halbzeug daraus

Gielterei- und Metallerzeugnisse

DV-Geréte, elektron. Bauelem. u. Erzeugn. f. Telekomm. u. Unterhaltg.
Mess-, Kontroll- u.&. Instr. u. Einr., elektromed. Gerat., Datentrager
Elektrische Ausriistungen

Maschinen

Kraftwagen und sonstige Fahrzeuge

Herstellung von Mébeln und sonstigen VWaren

Reparatur, Instandh. u. Installation v. Maschinen u. Ausriistungen
Elektr. Strom, Dienstleistg. der Elektriz.-, Warme- und Kalteversorg.
Industriell erzeugte Gase, Dienstleistungen der Gasversorgung
Wasser, Dienstleistungen der Wasserversorgung

Dienstleistg. d. Abwasser-, Abfallentsorg. u. Riickgewinnung
Hoch- und Tiefbauarbeiten, Aufbauarbeiten

Handelsleistungen mit Kiz, Instandhaltung und Reparatur an Kfz
Grol- und Einzelhandelsleistungen

Transport- und Lagerleistungen

Post-, Kurier- und Expressdienstleistungen

Telekommunikations und IT-Dienstleistungen

Finanz- und Versicherungsdienstleistungen

Dienstleistungen des Grundstiicks- und Wohnungswesens
Forschungs- und Entwicklungsleistungen

Dienstleistungen der dffentlichen Verwaltung und der Verteidigung
Dienstleistungen der Sozialversicherung

Erziehungs- und Unterrichtsdienstleistungen

Dienstleistungen des Gesundheitswesens

Andere Dienstleistungen

Waren und Dienstleistungen privater Haushalte

'ill'l'll"'l'l""'lH'n'-i

-15 10 -5

o

5 10

Bild | 1: Strukturelle Verschiebungen der Bruttowertschopfung, Mio. EUR [Pfaff et al. 2015]

Die gesamtwirtschaftlichen Effekte hingen malBgeblich von den in den Berechnungen ver-
wendeten Rohstoffpreisen ab. Vor dem Hintergrund einer Vielzahl (parallel) betrachteter
Rohstofte, unterschiedlicher Qualititen der eingesetzten oder gewonnenen Rohstoffe und
nicht zuletzt der Volatilitit einiger Rohstoftmirkte lisst sich die Preisabhingigkeit der Ergeb-
nisse jedoch nicht zusammenfassend abbilden. Bild 12 zeigt daher exemplarisch Zeitreithen
verschiedener Rohstoffpreise. Fiir einzelne Verbiinde wurde unter der Annahme, dass alle
anderen EinflussgroBen gleich bleiben, ein ,,Break-even-Preis* des jeweils wichtigsten bzw.
ertragreichsten Rohstoffs berechnet. In den betrachteten Fillen muss also ein Rohstoft min-

destens diesen Preis haben, damit das Verbundprojekt rentabel arbeiten kann.
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Bild 12: Preis-Zeitreihen und exemplarische Break-even-Preise fiir (im Uhrzeigersinn von oben links): Kupfer, Indium,

Wolfram und Nickel (Quelle: [BGR 2015], Berechnungen des Fraunhofer ISI)

Erweiterte Nachhaltigkeitsbewertung
Im Ergebnis der mit den r*-Projektkoordinatoren durchgeftihrten Workshops (siche Kapitel
2) wurden zwolf zentrale Fragestellungen erarbeitet, welche die potenziellen Wirkungen der

r’-Forschungsvorhaben zur nachhaltigen Entwicklung aufzeigen (Bild 13).

= Wer kdnnten die konkreten Interessennehmer
» Welcher Zuwachs an und deren Funktion sein?

Wissen und Kompetenzen LLLE
-

» = Welches Gefdhrdungspotenzial
srfolgtauren:F~? ‘.Q" .‘, durch Schadstoffe gibt es vor bzw.
= Was passiert mit den R ‘.‘ nach einer Umsetzung?
Arbeitsplétzen? P . = Welche Rolle hat die
) [ &  Verwertung der Zielwertstoffe
= Welche Auswirkungen auf L *  und -produkte?
den Unternehmens- > o )
o eoarad g ® + Was bleibt an nicht-
. w» verwertbaren Reststoffen?
* Inwelchem AusmaR werden %, .
direkte Stoff- und Abfallstréome ¢ o = Werden Fldchen neu
sowie anthropogene . o beansprucht oder
Lagerstatten verandert? * o héherwertig nutzbar
" o gemacht?
= Welche Kosten spart die Cea, T .
deutsche Wirtschaft? * Wird die Offentlichkeit bei einer
= Welcher Beitrag wird ggf. zu Umsetzung beeinflusst sein?

dem Nachhaltigkeitsziel einer
Kreislaufwirtschaft geleistet?

Bild 13: Resultierende Fragestellungen der r3-Nachhaltigkeitsbewertung (Kleeberg, K./ TU Bergakademie Freiberg)

Aus okologischer Sicht werden in r* innovative Technologien geférdert, fiir die eine Mi-

nimierung bestchender Risiken durch Schadstoffeintrige kennzeichnend ist. Insgesamt
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konnte nach Einschitzung von 16 Verbiinden im Minimum eine Reduzierung der Abfall-
mengen von ca. 22 Mio. t/a erfolgen, wenn die Technologien nach dem aktuellen Projekt-
stand groBtechnisch in Deutschland umgesetzt werden. Die projektspezifische Spannweite
liegt zwischen 70 t/a und 7 Mio. t/a. Im Vergleich zum gesamten Abfallstrom in Deutsch-
land, der 334 Mio. t/a umfasst [Statistisches Bundesamt 2015], stellt das eine Reduzierung
von 7% dar. Hinsichtlich der anthropogenen Lagerstitten wurden in der r*-Férdermal-
nahme ca. 38 Mio. t mit einer projektspezifischen Spannweite von 61.000 t bis 20 Mio. t
fiir insgesamt sieben verschiedene Materialien betrachtet. Die fiir diese Einschitzung er-
forderlichen Daten wurden entweder bereits durch die Forschungsverbiinde erhoben oder
mithilfe der amtlichen Statistik und aktueller Studien ermittelt. Die entsprechende Skalie-
rung fiir den Standort Deutschland erfolgte mittels Einschitzungen, auf welchen Anteil die

Technologien bzw. Verfahren innerhalb der kommenden zehn Jahre tibertragbar sind.

Zielrohstoff- und Produktgruppen
und deren aktueller Status zur

neutral, 1 o Verwertung
" 1 = Cluster "Einsparung
h
nicht Anzahl und Substitution"
ZUtrE;fEﬂd. sb i Cluster "Recycling”
70
e 61 M Cluster "Urban Mining"
40
keine
Angabe zutreffend, 20
méglich, 3 16
0 | r
Idee zu Beginn  im Projekt erfolgreich
erprobt fortgefihrt

Bild 14: Aufzeigen von Verwertungswegen (26 r*-Forschungsvorhaben) sowie aktueller Status zur Verwertung der

75 Zielrohstoff- und Produktgruppen (24 r3*-Forschungsvorhaben, Kleeberg, K./ TU Bergakademie Freiberg)

Im Zuge dessen werden auch Verwertungswege erprobt, die bislang nicht in dieser Form
existierten. Fiir die 26 Forschungsvorhaben wurden insgesamt 75 Verwertungsgruppen wie
beispielsweise ,,Al, Cu, sowie Zn als Metalllegierung®, ,,Al“, ,,Cu, Zn und weitere Metalle*
sowie ,,mineralische Rohstoffe® ermittelt. Wihrend in 16 r’-Vorhaben Verwertungswege
zumindest aufgezeigt wurden, ist bereits eine erfolgreiche industrielle Vermarktung in 15
Verwertungsgruppen in insgesamt fiinf r’-Projekten erfolgt (Bild 14). MalBlgebliche Griinde
fiir einen nicht erfolgten Ubergang von der Erprobung zur erfolgreichen Vermarktung sind,
dass der Fokus auf dem technologischen Funktionsnachweis lag (27 Nennungen), teilweise
noch kein Austausch mit Verwertern erfolgt ist (10 Nennungen) oder die Qualitit der Ziel-

wertstoffe bzw. deren Substrate noch unzureichend ist (5 Nennungen).
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Erginzend wurden theoretische Kosteneinsparungen in Héhe von 3117 Mio. EUR pro
Jahr abgeschitzt. Wesentliche Positionen sind die Deponierungskosten, deren Hohe u. a.
von Deponieklasse oder Regionalitit abhingig ist, sowie die Reduzierung des Rohstoffein-

kaufs bei den Substitutions- und Recyclingclustern.

® Cluster Urban Mining

Anzahl
15 @ Cluster Recycling
O Cluster Substitution und Einsparung
10
6

5

3
N [

0 < 5.000 Eur 5.000 - 100.000- = 500.000 Eur
100.000 Eur  500.000 Eur

Bild 15: Erforderliche Investitionen fiir die Umsetzung einzelner Technologien (23 r3*-Forschungsvorhaben,

44 Technologien, Kleeberg, K./ TU Bergakademie Freiberg)

Hinsichtlich der einmaligen Kosten fiir Maschinen und Anlagen ist auftillig, dass vorrangig

die notwendigen Investitionen im Cluster ,,Recycling® unter 100 Tsd. EUR liegen (Bild 15).

Das liegt darin begriindet, dass hinsichtlich der neuen Stoffstrome eine bestmogliche Integra-

tion in bestehende Prozesse bzw. im besten Fall die Nutzung der bereits in den Unternehmen

bestehenden Maschinen angestrebt wird. Dies trigt malgeblich zu deren Wirtschaftlichkeit
bei und férdert damit die Verbreitung. Wenngleich, wie u.a. das IW Umweltpanel [Biebeler

2013] zeigt, Entsorgungskosten an Hohe und damit auch an Bedeutung zunechmen, wird in

der Forschung darauf verwiesen, dass volatile Rohstoffpreise nach wie vor der wichtigste

Treiber fiir eine unternechmerische Umsetzung sind. Zusammenfassend konnten durch die

quantitative Analyse folgende Schlussfolgerungen aufgezeigt werden:

— Ein wesentlicher Zielkonflikt entsteht daraus, dass oftmals eine Entscheidung zwischen
einer ganzheitlichen Verwertung und einer ausschlieBlichen Fokussierung auf kritische
Rohstofte erforderlich ist.

— Konkrete Hemmnisse der Verwertung wie unzureichende Qualititsanforderungen zum
aktuellen Projektstand, u. a. Polymetallmischungen und Storstoffe, erfordern weitere
Forschungen.

— Die sehr grole Heterogenitit von Ausgangsmaterialien insbesondere bei bestehenden
(anthropogenen) Ablagerungen fiihrt zu Einzelfallldsungen dhnlich der herkémmlichen
Primirgewinnung, d. h. eine umfassende Erkundung ist unumginglich.

— Die Verbreitung einzelner Technologien ist durch das verfiigbare Marktvolumen sehr
eingeschrinkt, sodass deren Beitrag teilweise nur ungentigend in Berechnungen ein-

fliet.
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— Der Zugang zu bestimmten Ausgangsmaterialien fiir eine grof3technische Aufbereitung
ist stark eingeschrinkt, insbesondere beim Recycling durch fehlende oder sehr unter-

schiedliche Sammlungssysteme.

Sowohl diese kurzen Darstellungen als auch die Gesamtarbeiten unterliegen zwei zentralen
Limitationen. Das sind die notwendige Kategorisierung der Ergebnisse sowie die inhaltliche
Uberlappung verschiedener Nachhaltigkeitsaspekte. Durch diese Einschrinkungen kénnen
die einzelnen dargestellten Wirkungen nicht in einer Gesamtheit aufsummiert werden. Eine
quantitative Erfassung war aufgrund unterschiedlicher Projektstinde und hoher Aufwendun-
gen der Datenermittlung nicht mdglich. Dennoch konnten Kausalititen und Plausibilititen
abgeleitet werden, die letztlich auch wertvolle Impulse sowohl fiir neue Férdermanahmen
als auch fiir Anderungen von Rahmenbedingungen darstellen. Die detaillierten Ergebnisse
liegen in Form eines INTRA r*+-Arbeitspapieres vor [Kleeberg & Hock 2016].

Technologiebewertung

Im Cluster Urban Mining wurden die Einteilung in TRL und die SWOT-Analyse von mehr
als der Hilfte der Projekte als sinnvoll bewertet. Eine projektinterne Umsetzung der Metho-
den SWOT-Analyse und TRL war zum Zeitpunkt der Erhebung nur bei ca. 14 % der Pro-
jekte vorhanden. Im Cluster Substitution waren zu Beginn der Erhebungen bereits Betrach-
tungen zur Wirtschaftlichkeit bei zwei von fiinf Projekten verftigbar. Im Cluster Recycling

lagen zum Foérderbeginn zwei Wirtschaftlichkeitsanalysen und eine SWOT-Analyse vor.

Technologischer Beitrag
Hinsichtlich der Stirken, Schwichen, Chancen und Risiken konnten mehrere Aspekte mit
ibergreifender Bedeutung abgegrenzt werden. Die Erhebung dieser Daten erfolgte im Rah-
men durchgefithrter Workshops und weiterftihrend durch Sichtung projektspezifischer In-
formationen der 26 r*~-Forschungsvorhaben. Inhalt der SWOT-Analysen waren die Aspekte:
— Innovationsgrad,
— technologische Funktionstihigkeit,
— spezifische Verinderungen von Umwelteinfliissen,
— Kosten und Wirtschaftlichkeit,
— Abhingigkeit der Technologie von Rohstoffpreisen
— die Marktabhingigkeit von den Ausgangsmaterialien sowie Aspekte zur

Verwertung der Zielwertstoffe,
— ggf. parallele technologische Entwicklungen und Wettbewerb sowie

gesellschaftliche, gesetzliche und politische Rahmenbedingungen.

Die Wirtschaftlichkeit konnte oft zwar nur fiir einzelne Teilprozesse nachgewiesen wer-

den, doch insbesondere im Cluster ,,Einsparung/Substitution® wird diese deutlich weni-

ger durch die Rohstoffpreise bestimmt. Insbesondere das Cluster ,,Urban Mining* steht
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vor umfassenden technischen Herausforderungen, die aus der Heterogenitit der Materia-

lien per se resultieren und damit hoch flexible Prozesse erfordern.

Technology Readiness Level (TRL)

Zur Abbildung des Forschungs- und Entwicklungsfortschritts sowie um das wirtschaftliche
Potenzial von Technologien zu bewerten, kann das Technology Readiness Assessment (TRA)
verwendet werden. Eine gute Moglichkeit bietet zudem das sogenannte Technology Readi-
ness Level (TRL), bei dem die Stufen einer Technologieentwicklung von der Idee (Stufe 0)
bis zur erfolgreichen Markteinftihrung (Stufe 9) abgebildet werden. Demnach startet die Ent-
wicklung bei TRL 0, die in Anlehnung an die Verwendung in Horizon 2020 nach [Mankins
2009] erginzt wurde. Es konnten 83 Verfahren, Methoden und Prozesse schematisch abge-
bildet und den Stufen der TRL zugeordnet werden. Dabei wurden sowohl der Startpunkt als
auch der erreichte Reifegrad zum Ende der Forderperiode abgebildet (vgl. Bild 16).

Reifegrad (%)
(9) Kommerzielle Anwendung » 100%
(8) Qualifizierte Systemanwendung 50%

(7) Operationalisierter Prototyp 90%

(6) Prototyp Einsatzumgebung > 50%

(5) Funktion Einsatzumgebung \
(4) Funktionsnachweis Labor ,\\ 10%

(3) Funktionsnachweis Experiment 50%

~al AT Sl

(2) Anwendungskonzept

Entwickiungs- | |
(1) Funktionsprinzip stufo 09/15 I
Start ‘ V

(0) Idee 10

*0-10%

Substitution Recycling

* 5r-Projekte  * 5 r*-Projekte + 13 P-Projekte
» 8 Technologien + 15 Technologien + 60 Technologien

Bild 16: Entwicklungsstufen (TRL) des Forschungsvorhabens r?

Bei einer Grundgesamtheit von 83 geférderten Technologien haben maximal 57 % einen
experimentellen bzw. einen Funktionsnachweis im Labor erbracht. Dies entsprach in eini-
gen Fillen bereits der festgelegten Zielstellung. Den Schritt zum Funktionsnachweis in der
Einsatzumgebung (TRL 5) haben 22 % der Projekte erreicht. Wesentlich ist, dass durch
die Einstufung in TRLs keine ,,Wertung® erfolgt, die Auskunft tiber den Erfolg eines For-
schungsvorhabens gibt. Jedes Erreichen einer einzelnen Stufe ist stets von besonderen Her-
ausforderungen gekennzeichnet und kann sehr unterschiedlichen Rahmenbedingungen un-
terliegen. Beispielsweise gilt der Prototyp in der Einsatzumgebung (TRL 6) aufgrund hoher
Investitionen in Infrastruktur und Technik als eine groBe Hiirde, die mit einem Nachweis
der Wirtschaftlichkeit einhergeht. So haben 15 Technologien, ca. ein Fiinftel der in r* ent-
wickelten Technologien, den TRL 6 erreicht. Bereits zur Zeit der Datenerhebung bis Mitte
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2015 hat sich gezeigt, dass einige der Technologien im Grad des TRL bis zum Ende der
Forderperiode einzelner r’-Projekte bis Mitte 2016 tendenziell noch weiter gestiegen sind.
Da fiir jeden TRL ein unterschiedlicher Entwicklungsaufwand nétig ist, wurde auf einen

direkten Technologievergleich verzichtet.

Risikofaktoren

Zur Einordnung der Technologien wurden insgesamt sechs Risikobereiche identifiziert, die
eine grofftechnische Umsetzung der einzelnen Projekte hemmen kdnnen. Gemeinsam mit
den Verbundvertretern der Projekte wurden diese diskutiert und nach ihrer Bedeutung fiir

einzelne Vorhaben eingeschitzt (Bild 17).
(Rohstoff-)Preis
Kosten

Markt

Technologische

Entwicklungen
¥ Urban Mining
Gesetzlicher / (13 Projekte)
Regulatorischer Recycling
Rahmen (7 Projekte)
W Substitution /
Gese]lschaftliche Eil:,spamlng
Entwicklungen (5 Projekte)
1 2 3 4 5 6
Ko starke
Bedeutung Bedeutung

Bild 17: Risikofaktoren fiir die Umsetzung der Ressourceneffizienzl6sungen von r?

Drei wesentliche Erkenntnisse werden hierbei oftensichtlich. Primir wurden die Rohstoft-
preise und deren Entwicklung insbesondere ftir die Vorhaben der Cluster ,,Urban Mining*
und ,,Recycling® als bedeutsamster Einflussfaktor benannt. Diese Abhingigkeit ist fiir die
Vorhaben mit der Zielstellung Substitution und Einsparung deutlich geringer ausgeprigt. Fiir
Recyclingprojekte werden Unsicherheiten durch den Markt, der hier insbesondere fiir die
Verftigbarkeit von rezyklierbaren Materialien steht, als gering bewertet. Den weiteren Fakto-
ren wird eine mittlere Bedeutung zugewiesen. Fiir Technologien, die eine hohe Abhingigkeit
von Rohstoffpreisen aufweisen, gelten sehr hohe Risiken bezogen auf die spitere kommerzi-
elle Anwendung. Der Rohstoftpreis ist demnach ein sehr groles Risiko, das den Markteintritt
und die Etablierung eines Verfahrens stark beeinflusst. Nicht nur Férdermengen strategischer
Metalle, sondern auch staatlich angelegte Reserven, die jederzeit verfiigbar sind und das Preis-

niveau durch ein erhéhtes Angebot absenken kénnen, sind dabei zu berticksichtigen.
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Detaillierte Ergebnisse zu den durchgefiihrten Untersuchungsmethoden der einzelnen Tech-
nologien finden sich in einem INTRA r3+-Arbeitspapier [Kleeberg et al. 2016].

Screening des Umfeldes

Internationale technologische Leistungsfihigkeit in den r3-relevanten Bereichen
anhand von Patentindikatoren

Im Rahmen von INTRA r*+ wurden, dhnlich wie in r? [Ostertag et al. 2010], verschiedene
Patentindikatoren ausgewertet, um den breiteren technologischen Kontext der r’-Verbiinde
zu beleuchten und die Innovationsdynamik national und international aufzuzeigen [Sarto-
rius & Tercero Espinoza 2015]. Im Einzelnen wurde die Dynamik der Patentanmeldun-
gen (Verinderung der Anmeldezahlen tiber die Zeit) und im internationalen Vergleich die
absoluten Patentanteile sowie die Spezialisierung fiir die relevanten Technologiebereiche
ermittelt. Hier werden lediglich die Ergebnisse fiir die Anteile erliutert, die einen Vergleich
der Bedeutung verschiedener Linder hinsichtlich ihres Beitrags zur Wissensgenerierung in

den relevanten Bereichen erlauben.

100% Sonstige
90% Sonst. OECD
Sonst. EU
280% 1IN
H AU
70% = CA
60% SE
W NL
50% W CH
40% GB
H FR
30% . CN
20% | KR
W DE
10% m US
0% m P

'\990 o x"ﬁg& '\396 '\99% 1@0 Sl '196% ’1906 190?’ '19"’0 S
Bild 18: Veranderung der fiir die Einsparung kritischer Rohstoffe relevanten Patentanmeldungen (in %).
Lianderkiirzel: AU = Australien, CA = Kanada, CH = Schweiz, CN =VR China, DE = Deutschland, FR = Frankreich,
GB = GroBbritannien, IN = Indien, JP = Japan, KR = Siidkorea, NL = Niederlande, SE = Schweden, US = USA,

OECD = Organisation fiir wirtschaftliche Zusammenarbeit und Entwicklung [Sartorius & Tercero Espinoza 2015]

Die zeitliche Entwicklung der Patentanteile ist in Bild 18 dargestellt. Es ist oftensichtlich, dass
sich Patentanteile seit dem Beginn der 1990er Jahre deutlich anders verteilen. Trotz eines
leichten Anstiegs der Anmeldezahlen hat sich der Anteil der USA als urspriinglich innova-
tivste Volkswirtschaft (im Jahr 1990) bis zum Jahr 2012 halbiert. Gleiches gilt, auf sehr viel
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niedrigerem Niveau, fiir GroBbritannien. Besser stellen sich im Vergleich dazu Linder wie
Deutschland oder die Schweiz, die ithren Anteil knapp halten konnten, wihrend sich die An-
meldezahlen im genannten Zeitraum verdoppelten. Dazwischen liegen die meisten EU-Lin-
der sowie Kanada und Australien, die trotz eines signifikanten Anstiegs der Anmeldezahl einen
leichten Riickgang ihres Anteils verzeichnen mussten. Im Gegensatz zu den bereits genannten
Lindern stehen die Schwellenlinder China, Korea und Indien, die zu Beginn der 1990er Jahre
im Bereich der Einsparung kritischer Rohstofte tiberhaupt erst die ersten Patente angemeldet
hatten und, ausgehend von diesem niedrigen Niveau, ithre Anmeldezahlen zwischenzeitlich
verhundertfachen konnten. Es versteht sich von selbst, dass unter diesen Umstinden auch der
Anteil deutlich zunahm, sodass Korea und China im Jahr 2012 hinter der Triade Japan, USA
und Deutschland die Ringe 4 und 5 einnechmen. Bemerkenswert ist in diesem Zusammen-
hang die Entwicklung in Japan, wo es trotz hoher Patentieraktivititen schon im Jahr 1990 in

der Folgezeit zu einem weiteren deutlichen Anstieg des Patentanteils kommt.

4. TRANSFER

Der Ubergang zu TRL 6, der mit einem Nachweis der Wirtschaftlichkeit des entwickelten
Prozesses oder der entwickelten Technologie verbunden ist, stellt fiir viele Forschungspro-
jekte eine besondere Herausforderung dar, die hiufig nicht im Alleingang zu bewiltigen ist.
Eine Aufgabe von INTRA r*+ war es deshalb, die Ergebnisse aus r* zu biindeln und in kom-

pakter Form an potenzielle Anwender in der Wirtschaft (insbesondere KMU) zu tibertragen.

Um inhaltliche Uberschneidungen der einzelnen Forschungsvorhaben aufdecken und die
Zielgruppen wie entsprechende Wirtschaftsverbinde fiir den Transfer besser definieren zu
konnen, wurden die Verbundprojekte zuerst in mehrstufige Cluster eingeteilt (1. Urban
Mining, Recycling, Substitution, Einsparung; 2. Elektronik, Stahl, Verbrennung, Halde,
Bau, u.a.; 3. Zielwertstoffe). Dariiber hinaus wurde recherchiert, ob die Offentlichkeits-
arbeit der Verbiinde noch weiter unterstiitzt werden konnte. In vielen Verbundprojekten
wurden Arbeiten und Ergebnisse ihres Vorhabens bereits durch eigene 6ffentlichkeitswirk-
same MaBnahmen kommuniziert (Pressemitteilungen, Webseiten, Prisenz auf Tagungen
und Konferenzen, Publikationen in Fachzeitschriften). Manche Verbiinde waren jedoch zu-
riickhaltend mit der Verbreitung von Ergebnissen, besonders bei Beteiligung von gréfleren
Unternehmen. Doch gerade durch die Beteiligung dieser Unternehmen als Projektpartner

ist ein (begrenzter) Transfer in die Wirtschaft bereits gewihrleistet.

Fiir den Ergebnistransfer wurde zum einen fortlaufend Offentlichkeitsarbeit fiir die r*-Ver-
biinde betrieben und die r*-FérdermalBnahme auf Fachkonferenzen, Messen und in Fach-
zeitschriften prisentiert [Diirkoop et al. 2012, Diirkoop et al. 2016, Diirkoop 2012, Diirko-
op 2013a, Diirkoop 2013b, Gribe & Diirkoop 2014, Diirkoop & Biittner 2015]. Dartiber

hinaus richtete der Koordinator HIF eine Webseite fiir r* ein und {ibernahm die fortlaufende

Bewertung und Transfer der r3-Ergebnisse INTRA r3+

443



444

Redaktion dieser Seite [www.r3-innovation.de]. So wurden und werden hiertiber regelmi-
Big Pressemitteilungen und Nachrichten aus den r>-Projekten an die breite Offentlichkeit
kommuniziert. Zudem wurden Flyer und Broschiiren [BMBF 2013], [BMBF 2015] sowie
ein Film zur r’-Férdermalnahme erstellt [Helmholtz-Institut Freiberg fiir Ressourcentech-
nologie 2015].

Zum anderen wurde die Prisentation von r’-Projekten auf Veranstaltungen wie dem
BGR-Statusseminar ,,Forschungsauftrige im Bereich der Rohstoff- und Lagerstittenfor-
schung® koordiniert (22./23.07.2015), auf der auch das r’*-Haldencluster seine Ergebnisse
vorgestellt hat. Darauf aufbauend werden ab Mitte 2016 das in r* aufgebaute Haldenka-
taster sowie das Methodenhandbuch tiber die BGR-Homepage zuginglich gemacht und
die kumulierten Ergebnisse iiber die ,,Commodity Top News* der BGR publiziert. Uber
das ,,Innovationsradar” des VDI-Zentrum fiir Ressourceneffizienz ZRE wurden in sieben
Kurzfassungen Ergebnisse von insgesamt neun r’*-Projekten prisentiert [http://www.res-
source-deutschland.de/instrumente/innovationsradar| und die GesamtférdermaBnahme r?
im Newsletter des DIHK vorgestellt [http://www.dihk.de/themenfelder/innovation]. Aus
diversen Vorschligen von INTRA r*+ hat das RECYCLING-Magazin das r’-Projekt ,,Best-
of~two-Worlds* ausgewihlt und im Detail erliutert, wie die Arbeit des Verbundes umwelt-

gerechtes und sozialvertrigliches Recycling in Entwicklungslindern fordert [Brunn 2016].

5. AUSBLICK

Die FordermaBnahme r* hat neue Potenziale zur Erhéhung der Versorgungssicherheit
Deutschlands sowohl direkt als auch indirekt erschlossen. Allerdings ist der Grad der Realisie-
rung dieser Potenziale nicht allein von der technologischen Entwicklung abhingig. Wihrend
manche Projekte, vor allem aus dem Bereich Substitution und Materialeinsparung, durch
gezielte Investitionen groBtechnisch realisierbar erscheinen, sind technologische Entwicklun-
gen in den Bereichen Recycling und Urban Mining teilweise auf oft organisatorische und
rechtliche Entwicklungen auBerhalb des technologischen Fokus angewiesen (z. B. Klirung
des Zugangs zu Deponien und Schaffung von Sammlungssystemen). Die Ergebnisse der For-
dermafBnahme r? zielen nicht nur auf die Technologicentwicklung ab, die eine notwendige
Voraussetzung fiir mehr Ressourceneffizienz und erhéhte Versorgungssicherheit ist, sondern
zeigen teilweise bereits Wege auf, diese Erkenntnisse in die bestehenden Systemen zu inte-

grieren und dadurch realisierbar zu machen.

Die in der FordermaBnahme r* entwickelten Ressourcenettizienztechnologien kénnten bei
einer deutschlandweiten Umsetzung zu positiven gesamtwirtschaftlichen Effekten fiithren.
Diese projizierten Effekte sind im Vergleich zur aggregierten deutschen Wirtschaftsleistung
jedoch sehr klein, da mit der Konzentration auf strategische Metalle und Mineralien trotz

weitliufiger Verflechtungen nur ein kleiner Teilbereich der deutschen Wirtschaft abgedeckt
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ist. Dies kénnte sich dndern, wenn die erforschten Effizienztechnologien weiterentwickelt
werden und in andere Bereiche der Wirtschaft diffundieren und damit zusitzliche Ressour-
ceneftizienzpotenziale erschlossen werden. Im Fall von rentablen Verbundvorhaben steht
einer Weiterentwicklung und Diffusion der Eftizienztechnologie 6konomisch gesehen nichts
im Wege. Wie oben beschrieben, kann sich Rentabilitit auerdem auch bei bisher unrenta-
blen Projekten unter bestimmten Entwicklungen einstellen, z. B. bei Preisinderungen oder
Verinderungen der regulatorischen Rahmenbedingungen. Es gilt schlieBlich zu entscheiden,
ob wirtschaftliche oder weitergehende strategische Uberlegungen stirker gewichtet werden
und damit positive gesamtwirtschaftliche Effekte eine notwendige Bedingung von Ressour-

ceneffizienz sind oder als willkommene Begleiterscheinung gesehen werden diirfen.

Im Hinblick auf die Einsparung kritischer Rohstofte erweist sich die tiberdurchschnittliche
Leistungsfihigkeit Deutschlands vor allem in dem Anteil der Patente, die deutsche For-
schungseinrichtungen und Unternechmen im weltweiten Malstab zur Anmeldung einge-
reicht haben. Dieser Anteil ist in diesem Bereich nicht nur héher als bei den Patentanmel-
dungen insgesamt; er konnte aullerdem iiber den Betrachtungszeitraum hinweg weitgehend
konstant gehalten werden, wogegen er bei vielen anderen Industrielindern — bedingt durch
den Anstieg v. a. in Japan, China, Korea und Indien — deutlich zurtickging. Dieser Erfolg lisst
sich jedoch nur durch anhaltend hohe F&E-Aktivititen erhalten.

Als zukiinftige Herausforderungen wurden in einem Arbeitspaket von INTRA r*+ folgende

wichtigste Aussagen herausgestellt:

— Ganzheitliche Betrachtung von Stoffstromen: Es ist wichtig zu erkennen, an
welcher Stelle im gesamten ,,Lebensweg® der Rohstoffe Verluste entstehen. Die ganz-
heitliche Betrachtung und Erfassung umfasst Abbau, Qualitit und Menge der Importe,
Verarbeitung in Produkten sowie Sammlung und Deponierung.

— Das Thema Primirrohstoffe gewinnt an Bedeutung: Der Abbau von Primirroh-
stoffen konnte durch neue Technologien ermdéglicht und mit Wiedergewinnungsstrategi-
en verkniipft werden.

— Das Wirtschaftswachstum steht im Konflikt zu optimalem Rohstoffverbrauch:
Der Zielkonflikt zwischen Verfahrenskosten und Umweltfreundlichkeit stellt ein groBes
Problem dar, sodass moderne Technologien nicht wettbewerbstihig sind.

— Substitution ist schwierig: Im Bereich Einsparung/Substitution wird insgesamt der
geringste Impact erwartet, da viele Stoffe sehr spezielle Eigenschatten haben, die sich
nur schwer durch andere Stoffe ersetzen lassen. (In der technologischen Auswahl, die
die r’*-Verbiinde darstellen, sind die erzielten und potenziellen Eftekte jedoch bedeutend.)

— Bedarf an nicht technologische Losungen: Neben der Entwicklung neuer Technolo-
gien werden weitere Konzepte in anderen Bereichen benétigt bis hin zum Umdenken in
der Gesellschaft. Hierzu zihlen die verstirkte Kooperation zwischen Industrie und Wirt-

schaftswissenschaften genauso wie die Entwicklung neuer Dienstleistungsmodelle.
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Ergebnisse der FérdermaBnahme r?

Fiir den Industriestandort Deutschland ist eine hohe Versorgungssicherheit wirtschafts-
strategischer Metalle und Mineralien von groBer Bedeutung. Diese kann, abgeschen von
Importen, durch Nutzung lokaler Rohstoffvorkommen oder durch Innovation im Be-
reich Recycling bzw. Substitution erreicht werden. Unzihlige Alltagsgegenstinde und
elektronische Gerite sowie Hightech-Produkte enthalten Metalle und Mineralien, die
weitgehend auf den internationalen Mirkten beschatft werden und somit méglichen
Preis- und Lieferrisiken ausgesetzt sind. Dariiber hinaus steigt die Nachfrage nach me-
tallischen Rohstoffen weltweit stetig an. Wichtig ist es daher fiir die Zukunft, Versor-
gungsengpisse zu vermeiden und die Versorgungssicherheit dieser Rohstoffe langfristig
zu gewihrleisten.

Das vorliegende Buch fasst die Ergebnisse der r’~FérdermaBnahme ,,Innovative Techno-
logien fiir Ressourceneffizienz — Strategische Metalle und Mineralien® in Fachbeitrigen
zusammen. Die r’-Férdermanahme wurde von 2011 bis 2016 vom Bundesministerium
fiir Bildung und Forschung innerhalb des Rahmenprogramms Forschung fiir Nachhaltige
Entwicklungen (FONA) mit rund 30 Mio. Euro geférdert. Im Fokus von r* stand der
ressourceneffiziente und nachhaltige Umgang mit metallischen Sekundirrohstoffen und
Industriemineralien in den drei Bereichen Recycling, Einsparung und Substitution sowie
Urban Mining. Die Forschung in r* zeigt, dass mit innovativen Technologien unter Be-
riicksichtigung 6kologischer Aspekte deutschlandweit die Recyclingquoten fiir einzelne
Metalle und Mineralien zukiinftig gesteigert werden kénnen und Einsparungen dieser
Ressourcen sowie Substitution méglich sind. Somit kénnen die r’-Ergebnisse zukiinftig
helfen, die Ressourceneftizienz und damit die Versorgungssicherheit von strategischen

Metallen und Mineralien in Deutschland zu erhéhen.
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