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1 Aufgabenstellung Aufgabenstellung

Die Forschungsvereinigung Automobiltechnik e.V. (FAT) (Auftraggeber) ist unter
dem Dach des Verbandes der Automobilindustrie e.V. (VDA e.V.) ein
Zusammenschluss von deutschen Pkw- und Nutzfahrzeugherstellern, zahlreichen
Zulieferern und  Anbietern von mobilitatsbezogenen  Produkten und
Dienstleistungen. Der Verband konzentriert sich auf die Durchfiihrung
vorwettbewerblicher und kooperativer Forschung mit dem Schwerpunkt,
innovative Lésungen flr eine umweltfreundliche, sichere und komfortable
Mobilitat der Zukunft zu entwickeln.

Ziel dieses Projektes ist die Evaluierung von Demontage- und
Recyclingtechnologien fir Rotoren aus Permanentmagnet-Synchronmotoren
(PMSM), welche die als kritisch eingestuften Seltenerd-haltigen Nd-Fe-B
Magnete enthalten. Der Einsatz recycelter Magnete kann dazu beitragen
Versorgungsrisiken entlang der Lieferkette zu reduzieren, Rohstoffkosten zu
senken und die Nachhaltigkeit des Produktes zu erhéhen. Die im Projekt erzielten
Ergebnisse und gewonnenen Erkenntnisse sollen bei der Entwicklung
zukinftiger PMSM helfen die Nachhaltigkeit und Recyclingfahigkeit im Hinblick
auf eine Kreislaufwirtschaft zu erhohen.

Das Projekt gliedert sich in drei Arbeitspakete. In Arbeitspaket 1 (AP 1) wird eine
umfassende Literaturrecherche durchgefiihrt. Arbeitspaket 2 (AP 2) beinhaltet
die Charakterisierung verschiedener PMSM-Rotoren im Hinblick auf ihre
Demontierbarkeit und Recyclingfahigkeit. Arbeitspaket 3 (AP 3) schlieBlich
konzentriert sich auf das pulvermetallurgische oder schmelzmetallurgische
Recycling der Nd-Fe-B-Magnete aus AP 2 mit dem Ziel, recycelte Magnete mit
vergleichbaren Eigenschaften herzustellen.

1.1 AP 1: Stand der Wissenschaft und Technik

In AP 1 wird eine systematische Durchsicht der Literatur, einschlieBlich
wissenschaftlicher Veroffentlichungen, Konferenzbeitrage und Bucher, mit
Schwerpunkt auf dem Recycling von Nd-Fe-B-Magneten durchgefthrt. Im
Vordergrund der Recherche stehen dabei:

e FEine Analyse verschiedener Recyclingverfahren und -methoden fir
Seltenerd-Permanentmagnete, wobei die jeweiligen Vor- und Nachteile
untersucht werden

e Eine aktuelle Marktlbersicht und Perspektive fur das industrielle
Magnetrecycling in Europa, die die gegenwartige und prognostizierte
Nachfrage nach  Hochleistungsmagnetwerkstoffen,  Preistrends,
Magnethersteller und potenzielle Partner im Magnetrecyclingsektor
umfasst

e Ein Uberblick Gber Studien zur Okobilanz (engl. life cycle assessment,
LCA)  far  verschiedene  Recyclingtechnologien, die  deren
Umweltauswirkungen und Nachhaltigkeit bewerten

Meilenstein 1: Die Literaturrecherche zu potenziellen Recyclingverfahren, der
Okobilanz  verschiedener  Recyclingtechnologien und  der  aktuellen
Marktsituation sind abgeschlossen (M3, nach Projektbeginn).
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1.2 AP 2: Bewertung von PMSM-Rotoren im Hinblick auf die  autgabensteliung
Demontierbarkeit und Rezyklierbarkeit der
Permanentmagnete

In  diesem Arbeitspaket werden mehrere PMSM-Rotoren auf ihre
Demontierbarkeit und die Rezyklierbarkeit der enthaltenen Magnete untersucht.
Neben der Untersuchung konstruktionsbedingter Einfllsse zielt das Arbeitspaket
darauf ab, den Grad der Demontage zu bestimmen, der fir die Entwicklung
eines automatisierten und kostengunstigen Recyclingprozesses notwendig ist.

AP 2.1: Konstruktionsbedingte Einfllisse auf die thermische Entmagnetisierung
von PMSM-Rotoren

Im Gegensatz zu externen magnetischen Gegenfeldern ist die thermische
Entmagnetisierung ein Verfahren, das fir eine Vielzahl von Rotortypen,
Konstruktionen, Geometrien und GroBen anwendbar ist. Ziel ist die
Entmagnetisierung der enthaltenen Magnete fir nachfolgende Demontage- und
Recyclingprozesse. Konstruktionsbedingte Einflisse und die verwendeten
Werkstoffe kdnnen diesen Prozess jedoch beeintrachtigen, z. B. durch Erhéhung
der erforderlichen Temperaturen, was sich negativ auf die Konzentration von
Verunreinigungen im Magnetmaterial und damit auf dessen Eigenschaften
auswirken kann. In diesem Arbeitspaket werden konstruktionsbedingte
Einflisse, Beschichtungen und Verklebungen der Bleche Uber verschiedene
Rotortypen hinweg untersucht. Der Schwerpunkt liegt dabei auf:

e Unterschiede hinsichtlich Recyclingfahigkeit industriell eingesetzter
Klebstoffe (Temperaturbestandigkeit, Einfluss auf Verunreinigungsgehalt
der Magnete)

e Einfluss unterschiedlicher Korrosionsbeschichtungen der Magnete auf
die Rezyklierbarkeit, Verunreinigungsgehalte und -diffusionstiefe

e Einfluss der Rotorbauweise auf die notwendigen Temperaturen und die
anschlieBende Demontierbarkeit

AP 2.2: Automatisierte Demontage von PMSM-Rotoren

FUr das funktionale Recycling von Magneten unter Verwendung von Wasserstoff
ist eine vollstandige Demontage des Rotors aufgrund einer selektiven Reaktion
der Materialien moglicherweise nicht erforderlich (Seltenerdmagnete versproden
zu einem groben Pulver, wahrend Stahl nicht versprodet). Eine partielle
Demontage kdnnte Zeit, Energie und Kosten sparen. In diesem Arbeitspaket wird
untersucht, inwieweit verschiedene PMSM-Rotoren fir ein kosteneffizientes und
maoglichst ressourcenschonendes Recycling demontiert werden mdassen. Zu
diesem Zweck werden unterschiedlich stark demontierte Rotoren mittels
Wasserstoffversprodung prozessiert.

Meilenstein 2: Die Untersuchungen zur Rezyklierbarkeit verschiedener
Rotortypen mit Schwerpunkt auf deren Eignung fir die thermische
Entmagnetisierung und die automatisierte Teildemontage sind abgeschlossen
(M7, nach Projektbeginn).
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1.3 AP 3: Recycling von Nd-Fe-B- Permanentmagneten

In diesem Arbeitspaket werden die Magnete eines Rotors von AP 2
pulvermetallurgisch recycelt. Ziel ist es, recycelte Magnete mit vergleichbaren
Eigenschaften zu den Originalmagneten herzustellen.

Die folgenden Analysen werden an den primaren und recycelten Magneten
durchgeflhrt:

e Messung der magnetischen Eigenschaften mittels Permagraph;
Bestimmung von Remanenz (B, Koerzitivfeldstarke (Ho) und
Energiedichte ((BH)max)

e Analyse der chemischen Zusammensetzung mittels optischer
Emissionsspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma (ICP-OES)

e Bestimmung von Verunreinigungen wie Sauerstoff, Stickstoff,
Wasserstoff und Kohlenstoff mit der HeiBgasextraktionsmethode (O-N-
H- und C-S-Analyse)

e Bestimmung der Dichte mit der Archimedes-Methode oder Helium-
Pyknometrie

e Untersuchung der KorngroBe, der Homogenitat, der Selten-Erd-
Verteilung und der Korngrenzphase mit Hilfe der
Rasterelektronenmikroskopie (REM)

Meilenstein 3: Recycelte Magnete mit vergleichbaren Eigenschaften wie die
urspringlichen Magnete eines Rotors aus AP 2 wurden hergestellt (M11, nach
Projektbeginn).

2 Versuchsdurchfiihrung

In Arbeitspaket 1 wurden Studien aus wissenschaftlichen Veroffentlichungen,
Konferenzbeitragen und Blchern zu verschiedenen Recyclingverfahren fir Nd-
Fe-B-Magnete, ihren Vor- und Nachteilen, ihrer Okobilanzierung, dem aktuellen
MarktUberblick und der Perspektive fir das industrielle Magnetrecycling in
Europa ausgewertet.

FUr das Arbeitspaket 2 wurden sieben verschiedene Typen von PMSM-Rotoren,
die von drei verschiedenen Projektpartnern der FAT geliefert wurden, hinsichtlich
der Demontierbarkeit und Recyclingfahigkeit der enthaltenen Magnete
untersucht. Zunachst wurde die Rotorwelle mit Hilfe eines Roboters mit einer
Kraft zwischen 10 und 25 Tonnen herausgedrickt. Einige Magnete und eine
geringe Menge Klebstoff, der zur Fixierung der Magnete in den Hohlraumen des
Rotorblechpaketes verwendet wurde, wurden fir erste Charakterisierungen
manuell herausgeldst. Die Segmente des Rotorblechs wurden getrennt und einer
Warmebehandlung unterzogen, um die Magnete zu entmagnetisieren und den
Klebstoff zu pyrolysieren. Die thermische Entmagnetisierung erfolgte in einem
Kammerofen in einer Schutzgasatmosphare mit einem konstanten Argon-Fluss
von 40 I/min. In einigen Fallen wurde die Entmagnetisierung jedoch auch in
einem Muffelofen unter Luft durchgefihrt. Die Temperaturbestandigkeit der
enthaltenen Klebstoffe wurde vorab mittels simultaner Thermischer Analyse
(STA), d.h. Thermogravimetrie (TG) und dynamischer Differenzkalorimetrie (engl.
differential scanning calorimetry DSC), bestimmt.

Versuchsdurchfiihrung
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Mit einem Splintentreiber und einem Hammer wurden die Magnete aus den

.. . Versuchsdurchfihrung
Taschen der Blechpakete herausgedrickt. In einigen Rotorsegmenten wurden
die Magnete auch durch niederfrequente Schwingungen herausgeldst. Fir ein
automatisiertes Recyclingverfahren wurden die Rotorsegmente in einem HD-
Autoklaven (FCT Anlagenbau GmbH) unter 3 bar Wasserstoffdruck bei 25 °C
einer direkten Wasserstoffversprodung (engl. Hydrogen Decrepitation, HD)
unterzogen. Es folgten eine 2-stiindige Warmebehandlung bei 500 °C und eine
anschlieBende 3-stiindige partielle Wasserstoffentfernung unter Vakuum.
SchlieBlich  wurden die Rotorsegmente unter Argon-Atmosphare auf
Raumtemperatur abgekuhlt.
In Arbeitspaket 3 wurden die Primarmagnete und die aus den Rotoren
gewonnenen Magnete pulvermetallurgisch zu recycelten Sintermagneten
aufbereitet. Die optimierten recycelten Magnete wurden mit den folgenden
Verfahren hergestellt:
e Die Oberflachenbeschichtung wurde durch Sandstrahlen entfernt und
die Magnete wurden gebrochen, um die Magnetoberflache freizulegen
¢ Die Magnete wurden unter 3 bar Wasserstoffdruck bei 25 °C versprodet,
anschlieBend wurde der Wasserstoff 3 Stunden lang unter Vakuum bei
500 °C teilweise entfernt und dann unter Argon-Atmosphare auf
Raumtemperatur abgekuhlt
e Die groben Pulver wurden anschlieBend mit einem 800-um-Sieb gesiebt,
um die restlichen Beschichtungselemente vom Nd-Fe-B-Pulver zu trennen
¢ Die gesiebten Pulver wurden unter Stickstoff mit einer Gegenstrahimuhle
(engl. jet-mill) und einer Targetmuhle auf eine PartikelgroBe von etwa 5
bis 6 um (d50-Wert) gemahlen
e Die feinen Pulver wurden in einer Transversalfeldpresse unter einem
externen Magnetfeld von 2,5 T ausgerichtet und anschlieBend zu
anisotropen Grunlingen gepresst
e Diese Grunlinge wurden in Molybdanboxen platziert und in
Quarzglasrohren unter Vakuum (10° mbar) bei Temperaturen von
1050 °C bis 1120 °C gesintert, gefolgt von einem Niedertemperatur-
glUhen bei 500 °C fir 1 Stunde
Die allgemeinen Verfahrensschritte zur Herstellung gesinterter Nd-Fe-B-Magnete
sind in Abbildung 1 dargestellt.
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Priméarproduktion Funktionales Recycling Versuchsdurchfihrung
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Abbildung 1: Prozessschritte zur Herstellung von gesinterten Nd-Fe-B-Magneten Uber die
Primarroute (links) und die Recyclingroute aus einem Elektromotor (rechts).

Die magnetischen Eigenschaften wurden mit Hilfe eines Hysteresegraphen
(PERMAGRAPH C, Magnet-Physik Dr. Steingroever GmbH) bei Raumtemperatur
und 120 °C bestimmt. Die chemische Zusammensetzung der Proben wurde mit
Hilfe der optischen Emissionsspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma
(ICP-OES) (OPTIMA 8300 DV, PerkinElmer LAS (Germany) GmbH) analysiert.
Verunreinigungen wie Sauerstoff, Stickstoff und Kohlenstoff wurden mit dem
HeiBgasextraktionsverfahren  (LECO ONH-836-MC und  CS-744-MHPC
Analysator) gemessen. Die Dichte wurde mit einer analytischen Waage nach dem
archimedischen Prinzip bestimmt. Die PartikelgroBenverteilung erfolgte mittels
Laserbeugung (Mastersizer 3000, Malvern Instruments GmbH). Die
mikrostrukturelle Analyse, einschlieBlich KorngroBe, Homogenitat des Gefliges,
Verteilung der Seltenen Erden, Korngrenzen und Analyse der Beschichtung,
wurde mit einem Carl Zeiss Cross Beam 540 Rasterelektronenmikroskop (REM)
durchgefihrt. Die Proben flr die REM-Analyse des Querschnittes wurden mit
einem lonenstrahlatzsystem (Leica EM-TIC 3X) prapariert, wohingegen die
Beschichtungen an der Oberflache mittels fokussiertem lonenstrahl (FIB, engl.
Focus lon Beam) prapariert wurden.
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3 Ergebnisse

In diesem Projektbericht werden die wichtigsten Ergebnisse des Projektes
vorgestellt. Weitere Ergebnisse wurden mittels PowerPoint-Prasentationen
wahrend der regelmaBigen Projekttreffen tGber MS Teams dem Auftraggeber zur
Verfligung gestellt und im Detail diskutiert.

3.1 AP 1: Stand der Wissenschaft und Technik

3.1.1 Nd-Fe-B-Magnete und ihre Anwendungen

Nd-Fe-B-Magnete sind fortschrittliche Seltenerd-Dauermagnete, die aus
Neodym, Eisen und Bor bestehen. Sie sind fir ihre Gberragenden magnetischen
Eigenschaften bekannt, die die anderer Magnettypen Ubertrifft (siehe Abbildung
2) und ermdglichen die Entwicklung kleinerer, effizienterer Konstruktionen flr
eine Vielzahl von Anwendungen. lhre kompakten und dennoch starken
Magnetfelder sind entscheidend fir die Forderung technologischer Innovationen
und die Verbesserung der Leistung in verschiedenen Sektoren (Gutfleisch 2011).
Aufgrund ihrer hohen Energieeffizienz werden diese Magnete haufig in
Elektromotoren fUr Fahrzeuge und Generatoren von Windkraftanlagen
eingesetzt. Darlber hinaus sind sie wesentliche Bestandteile von Datenspeichern,
medizinischen Bildgebungssystemen wie MRT-Geraten und
Unterhaltungselektronik wie Smartphones und Kopfhorern, was sie in der
modernen Technologie unverzichtbar macht.

T T T T T T T T 480

Steel

(o) 50 |- - 400

Nd-Fe-B— Sm-Fe-N 50 _

4

£
30| Sm-Co—> f- 240 2,

g
20 ) 4160 T
Alnico )
Steels Ferrites "\

10 - / MJ -1 80
b 4 T A

0 T T T Y T T T 0
1910 1920 1930 1940 1950 1960 1970 1980 1990 2000

(BH),... [MGOe]

Ferrite

Alnico
Sm-Co Nd-Fe-B

= = &

Abbildung 2: Entwicklung der Energiedichte (BHmax) flr hartmagnetische Materialien im
20. Jahrhundert mit Darstellung des relativen Volumenanteils bei gleicher Energiedichte
(Gutfleisch 2011).
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3.1.2 Aktuelle und zukiinftige Magnethersteller . .
rgebnisse

Im Jahr 2019 belief sich die weltweite Produktion von Nd-Fe-B-Magneten auf
etwa 130 Kilotonnen im Wert von 6,5 Milliarden Euro. China war fir 94 % dieser
Produktion verantwortlich, wobei 60 % der dafir notwendigen Seltenerdoxide
ebenfalls aus chinesischen Minen stammten. Die globale Nd-Fe-B-
Magnetindustrie wird von den groBten Herstellern angeflhrt, die hauptsachlich
in China ansassig sind, wie in Tabelle 1 dargestellt.

Tabelle 1: Die groBten globalen Nd-Fe-B-Hersteller und ihre Produktionskapazitat in
Kilotonnen pro Jahr (kt/a).

Firmenname Land Kapazitat (kt/a)
Zhongke San Huan China 31,5
JL Mag China 23
Ningbo Yunsheng China 19

Zhenghai Magnetic Materials China 18
Hitachi Metals (Proterial) Japan 20
Vacuumschmelze (and Neorem) | Deutschland 5

Neben diesen Hauptakteuren tragen mehrere andere Unternehmen erheblich zur
Gesamtproduktionskapazitat bei. Zu den nennenswerten chinesischen
Unternehmen gehoren Tianhe Magnetic (10,5 kt/a), Yentai Shougang (9 kt/a)
und Jingci Magnetic Materials (7,5 kt/a). MittelgroBe Hersteller wie Zhejiang
Innuovo Magnetics (5,5 kt/a) und Beijing Sanjili New Materials (5 kt/a) spielen
ebenfalls eine wichtige Rolle fir den Fortbestand der Branche. Kleinere
Unternehmen wie Anhui Baosteel Rare Earth Permanent Magnetic Alloy Industry
(Earth Panda) und Antai Technology tragen zur weiteren Diversifizierung der
Landschaft bei. AuBerhalb Chinas tragen die japanischen Unternehmen Shin-
Etsu Chemical und TDK mit einer Kapazitat von jeweils 5 kt/a erheblich zum
weltweiten Angebot bei. Zusatzliche Unterstitzung kommt von den Betrieben
von Shin-Etsu in Vietnam (2 kt/a) und Neo Performance Materials in Thailand (1,8
kt/a), die die Prasenz der Branche in ganz Asien erweitern.

Wie oben beschrieben, befindet sich die Mehrheit der Magnethersteller in China.
Im Jahr 2019 wurden in Europa nur etwa 1 kt Dauermagnete produziert
und um die Nachfrage zu decken, mussten etwa 16 kt aus China importiert
werden (Gauss 2021). Um die Abhangigkeit von einem einzigen Land zu
minimieren, haben einige Marktteilnehmer daher ein Geschaftsmodell
entwickelt, um Permanentmagnete in Europa und Nord-/Mittelamerika
herzustellen. Tabelle 2 gibt einen Uberblick Uber die Newcomer im Bereich der
Produktion von Seltenerdmagneten.
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Tabelle 2: Ubersicht Gber die bekannten Newcomer aus Europa und Nord-/Mittelamerika

im Bereich der Produktion von Seltenerdmagneten.

Ergebnisse

Firmenname Land Produkt | Anfangsdatum Kapazitat
(kt/a)
Neo Performance Estland Magnet 2025 2-5
Materials
GKN Powder Metallurgy | USA/EU Magnet 2026 4
Vacuumschmelze USA Magnet 2025
MP Materials USA Magnet 2023 1
NOVEON USA Magnet 2022 2

Neben diesen Herstellern entstehen in Nordamerika und Europa weitere
Unternehmen im Bereich der Produktion von Seltenerdmagneten. USA Rare
Earth plant die Aufnahme der Produktion im Jahr 2024, mit einer Kapazitat von
1,2 bis 4,8 kt/a. JL Mag in Mexiko wird ebenfalls in den Markt eintreten, wobei
der Starttermin noch nicht feststeht, und strebt eine Kapazitat von 3 kt/a an.

Weitere Unternehmen, die sich auf die Produktion von Vorstufen konzentrieren,
sind Solvay (Frankreich) mit einer erwarteten Kapazitat von 10 bis 15 kt/a und
REEtec (Norwegen), das 2024 mit einer Kapazitat von 0,7 kt/a beginnen will.
Lynas Rare Earth (USA) strebt eine Kapazitat von 5 kt/a an, wahrend andere
Unternehmen wie Element US-Minerals, Rare Earth Salts, Cyclic Materials und
Geomega Resources Inc. sich noch in der Anfangsphase ihrer Geschaftstatigkeit
befinden, wobei Einzelheiten zu Startterminen und Kapazitaten noch festgelegt
werden mussen. Die Canada Rare Earth Corp. Befindet sich ebenfalls im Aufbau,
aber genaue Einzelheiten zu ihren Aktivitaten sind noch nicht bekannt. Diese
neuen Unternehmen stellen eine vielversprechende Veranderung auf dem Markt
fur Seltenerdmagnete dar und tragen zu einer stabileren Lieferkette bei.

3.1.3 Historische und prognostizierte Nachfrage nach Nd-Fe-B-Magneten

Die fur das kommende Jahrzehnt prognostizierte Nachfrage nach Seltenen Erden
wird vor allem durch den Ausbau der Elektromobilitat und die zunehmende
Verwendung in den Antriebsstrangen von Elektrofahrzeugen getrieben.
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Abbildung 3: Prognostizierte weltweite Nachfrage nach Nd-Fe-B-Magneten von 2019 bis
2029, in Tonnen und kategorisiert nach Anwendung (Roskill 2019).

Wie in Abbildung 3 dargestellt, wird die Nachfrage nach Nd-Fe-B-Magneten in
der Unterhaltungselektronik und anderen Anwendungen bis 2029
voraussichtlich leicht zurlickgehen. Im Gegensatz dazu wird die Nachfrage nach
Nd-Fe-B-Magneten in Antriebsstrangen fur Elektrofahrzeuge voraussichtlich
deutlich ansteigen. Eine detaillierte Aufschlisselung der Nachfrage nach
Seltenerdoxiden (SEO) fur Nd-Fe-B-Magnete im Jahr 2035 findet sich in Tabelle
3, die batteriebetriebenen Elektrofahrzeuge (engl. batterie electric vehicle, BEV),
Plug-in-Hybride und Hybridfahrzeuge umfasst. Insgesamt wird erwartet, dass die
Gesamtnachfrage nach Nd-Fe-B-Magneten in Elektrofahrzeugen von 2022 bis
2035 um das Sechsfache ansteigen wird (Adamas 2022).

Tabelle 3: SE-Oxid- und Nd-Fe-B-Bedarf flr verschiedene Fahrzeugtypen der
Elektromobilitat in den Jahren 2022 und 2035 (Adamas 2022).

Nachfrage in Tonnen
T Jah -
P A SE-Oxid (Nd, Pr, | Nd-Fe-B-
Dy, Tb) Magnete
2022 5.636 12.389
BEV 2035 40.135 88.180
2022 1.807 3.972
Plug-in Hybrid 2035 8.956 19.676
2022 2.043 4.486
Hybrid 2035 6.009 13.186
2022 9.486 20.847
Gesamt 2035 55.100 121.042
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Adamas Intelligence prognostiziert ab 2022 erhebliche Engpasse bei Nd-Fe-B-
Legierungen und -Pulver, die fur High-Tech-Anwendungen von entscheidender
Bedeutung sind, da nicht genlgend Seltene Erden zur Verfligung stehen. Bis
2030 wird das weltweite Defizit voraussichtlich 66.000 Tonnen pro Jahr
erreichen und bis 2035 auf 206.000 Tonnen ansteigen - fast so viel wie die
Gesamtproduktion des letzten Jahres (Adamas 2022).

3.1.4 Strategien zur Verringerung der Kritikalitat

Da sich bestatigt hat, dass die kiinftige Nachfrage nach Seltenen Erden zu einem
Defizit zwischen Angebot und Nachfrage flhren kénnte, sind neue Strategien
erforderlich, um das Gleichgewicht zwischen Produktion und Nachfrage
herzustellen. Um die Versorgung mit Seltenerdmagneten weniger kritisch zu
gestalten, konnten die folgenden drei Strategien hilfreich sein:

1. Substitution von kritischen Elementen oder Legierungen
e Nutzung von weniger kritischen Seltenen Erden, von denen es
einen Uberschuss auf dem Markt gibt wie Lanthan und Cer
e Stabilisierung von alternativen Legierungen in Magneten, um die
Abhangigkeit von kritischen Elementen zu verringern
2. Erkundung alternativer Quellen fir Seltene Erden
e Investitionen in den Bergbau, um neue Quellen fur Seltene Erden
zu entdecken
e Gewinnung von Seltenen Erden als Nebenprodukt anderer
Bergbauaktivitaten, um die Versorgungsquellen zu diversifizieren
3. Recycling oder Wiederverwendung von Altprodukten und Magneten
e Fokus auf das Recycling von Schrott und ausgedienten
Magneten, um Magnete zu reproduzieren oder wertvolle Seltene
Erden zurickzugewinnen
e Entwicklung von Anwendungen fiir recycelte Magnete, um eine
effiziente Nutzung der zurlckgewonnenen Materialien zu
gewabhrleisten

3.1.5 Recyclingtechnologien fiir SE- Permanentmagnete

Als Reaktion auf das schwindende Rohstoffangebot und die Auswirkungen der
Selten-Erd-Krise im Jahr 2011 wurden in den letzten Jahren verschiedene
Technologien und Verfahren fir das Recycling von Dauermagneten auf Basis
Seltener Erden, insbesondere Nd-Fe-B, entwickelt. Im Allgemeinen kénnen diese
Verfahren in drei Gruppen eingeteilt werden:

e Wiederverwendung (engl. re-use)

e Funktionales Recycling (direktes Recycling, Magnet-zu-Magnet-
Recycling, short-loop Recycling)

e Elementares Recycling (indirektes Recycling, long-loop Recycling)

Jede  Gruppe hat unterschiedliche Vor- und Nachteile sowie
Anwendungsbereiche. Sie unterscheiden sich in Bezug auf die erreichbaren
Eigenschaften, die Nachhaltigkeit und die Kosten. Wahrend das funktionale
Recycling durch einen geringeren Energie- und Materialverbrauch mit
Nachhaltigkeit und Kosteneinsparungen punktet, ermoglicht das elementare

Ergebnisse
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Recycling die Ruckgewinnung der urspriinglichen Elemente. Dennoch haben
beide Recyclingverfahren das Potenzial, die Herstellungskosten im Vergleich zu
Primarmagneten zu senken (Schonfeldt 2023).

Ergebnisse

Re-Use: Die Wiederverwendung von Nd-Fe-B-Magneten konnte die
wirtschaftlichste und wirksamste Strategie zur Verbesserung der Nachhaltigkeit
und Ressourceneffizienz sein. Das Verfahren umfasst die Demontage und
Extraktion von Magneten aus ausgedienten elektronischen Geraten oder
Industrieanlagen. Nach der Rickgewinnung konnen diese Magnete gereinigt
und fir die Wiederverwendung in neuen Anwendungen wiederaufbereitet
werden. Dieser Ansatz ist jedoch auf groBe, leicht zugangliche
Magnetanwendungen beschrankt (Elektromotoren, Windturbinen usw.).

Funktionales Recycling / Magnet-zu-Magnet-Recycling: Beim funktionalen
Recycling werden gebrauchte oder End-of-Life (Eol) Nd-Fe-B-Magnete als
komplette Einheit verarbeitet, d.h. die gesamte Legierung wird
wiederverwendet, ohne die einzelnen Elemente zu trennen. Die daraus
resultierenden recycelten Magnete weisen eine ahnliche Zusammensetzung und
ahnliche Eigenschaften auf wie die urspringlichen Magnete. Dieser Ansatz bietet
mehrere Vorteile, darunter eine hohe Nachhaltigkeit, einen geringeren Energie-
und Materialverbrauch und niedrigere Kosten (Diehl 2018). DarUber hinaus fugt
sich das funktionale Recycling nahtlos in die primaren Produktionsprozesse ein,
da die beteiligten Schritte denen der urspringlichen Herstellung von Magneten
ahneln (siehe Abbildung 1).

Der Recyclingprozess beginnt mit dem zweiten Schritt der Prozesskette, der
Wasserstoffversprodung, wobei das flr die Primarproduktion notwendige
Bandgielen (engl. Strip-Casting) umgangen werden kann. EoL-Magnete werden
zunachst unter Wasserstoff versprodet, wodurch ein grobes Pulver mit einer
PartikelgroBe von d50 > 120 pm entsteht. Der Wasserstoff reagiert mit der an
Seltenen Erden reichen intergranularen Phase, die die ferromagnetischen
Nd,Fe14B-Kérner umgibt, und bildet Nd-Hydride, die das Material entlang der
Korngrenzen aufbrechen. Dieses grobe Pulver wird anschlieBend in einer
Strahlmuhle zu einem feinen Pulver mit einer PartikelgroBe von d50 zwischen 3
und 6 pm gemahlen. Die feinen Pulverteilchen werden in einem externen
Magnetfeld ausgerichtet, zu Grinkorpern gepresst und bei Temperaturen
zwischen 1050 °C und 1120 °C gesintert, um vollstandig dichte Koérper zu
erzeugen. Nach dem Sintern werden die Magnete gegltht, in ihre endgdltige
Form geschnitten, mit einer korrosionsbestandigen Schicht Uberzogen und
magnetisiert. Alle diese Prozesse, mit Ausnahme der abschlieBenden
Endbearbeitung, werden unter Vakuum oder Inertgasatmosphare durchgefuhrt,
um eine Oxidation des Materials zu verhindern.

Direkte Recyclingverfahren konnen mit verschiedenen Techniken durchgefthrt
werden, darunter:

e Erneutem Sintern / Wasserstoffversprodung (engl. Hydrogen
Decrepitation, HD)

e Umschmelzen (UmgieBen)

e Schmelzspinnen (engl. melt-spinning)
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Unter den verschiedenen Methoden ist die Wasserstoffroute die effektivste in
Bezug auf die Nachhaltigkeit und ein weit verbreitetes Verfahren. Allerdings
erfordert dieses Verfahren relativ saubere Ausgangsmaterialien mit einem
geringen Anteil an Verunreinigungen. Oxidierte Altmagnete hingegen koénnen
mittels Umschmelzens recycelt werden. Bei diesem Verfahren werden
Verunreinigungen durch Schlackenbildung wahrend des Schmelzens entfernt,
wodurch der Sauerstoffgehalt im Gussmaterial von 0,2 - 0,5 % auf 0,03 - 0,07
% reduziert wird (Yang 2017). Allerdings kann dieses Verfahren mit relativ
hohen Materialverlusten von bis zu 30 % verbunden sein und erfordert im
Vergleich zu wasserstoffbasierten Verfahren mehr Energie.

Das Schmelzspinnen ist ein weiteres Verfahren, mit dem gesinterte Magnete in
nanokristallines Material umgeschmolzen werden kdénnen, das dann zu
recycelten kunststoffgebundenen Magneten oder heiBumgeformten Magneten
weiterverarbeitet werden kann. Bei diesem Verfahren werden die gebrauchten
Magnete induktiv aufgeschmolzen und unter Argon-Druck auf ein schnell
rotierendes Metallrad gegossen, wo sie zu nanokristallinen Plattchen (engl.
flakes) erstarren.

Ergebnisse

Indirektes / elementares Recycling: Direkte Recyclingverfahren sind in der Regel
am wirtschaftlichsten, wenn sie fur groBtechnische Anwendungen und
Komponenten eingesetzt werden, wie z.B. in Windturbinengeneratoren oder
Traktionsmotoren. Indirekte Recyclingverfahren konnten jedoch far kleinere
Anwendungen vorteilhaft sein, z.B. fUr Unterhaltungselektronik oder fir
geschredderte Stoffstrome. Diese Verfahren erfordern jedoch zusatzliche
Schritte, um wirtschaftlich effizient zu sein. Sie erfordern insbesondere eine
effektive Vorsortierung, Trennung und Konzentration der Materialien, um
sicherzustellen, dass der Recyclingprozess kosteneffektiv und effizient bleibt.
Indirekte  Recyclingverfahren  fir Nd-Fe-B-Magnete umfassen mehrere
Techniken:

Hydrometallurgische Verfahren: Bei dieser Methode werden wassrige Losungen
verwendet, um Seltene Erden (SE) selektiv aus den Magnetmaterialien zu I6sen
und zu extrahieren. Fir Nd-Fe-B-Magnete sind sowohl ein selektives
Auslaugungsverfahren als auch ein vollstandiges Auslaugungsverfahren moglich.
FUr die selektive Laugung sind jedoch viele Vorbehandlungsprozesse (wie Rosten
und elektrochemische Laugung) erforderlich, um die Selektivitat und Effizienz
des Prozesses zu verbessern. Die Abtrennung der Seltenen Erden oder ihrer Oxide
aus den Laugungslosungen erfolgt durch ein Fallungsverfahren, ein
Losungsmittelextraktionsverfahren oder ein Verfahren zur Extraktion mit
ionischen FlUssigkeiten. Sie unterscheiden sich auch in Bezug auf die
Prozessparameter, die Endprodukte und die Rickgewinnungsrate. Das grof3te
Manko dieses Verfahrens ist die unzureichende Abtrennungseffizienz und es
lasst sich kaum vermeiden, dass unerwlnschte Elemente in die Losung gelangen.
Abbildung 4 zeigt beispielhaft einen solchen Prozess.
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Abbildung 4: Schematische Darstellung typischer hydrometallurgischer Prozesse fur Nd-
Fe-B-Magnete (Zhang 2020).

Pyrometallurgische Verfahren: Pyrometallurgische Verfahren bieten eine
wertvolle Alternative zum hydrometallurgischen Prozess, da es den
Wasserverbrauch reduziert und die Entstehung von gefahrlichen Abfallen
minimiert. Bei dieser Methode werden die Seltenen Erden in ihrer metallischen
Form gewonnen. Beim pyrometallurgischen Prozess wird das Material bei hohen
Temperaturen, etwa 1000 °C, an Luft oxidiert. AnschlieBend wird das oxidierte
Material einer karbothermischen Reduktion unterzogen, bei der es in eine
metallische Phase und eine an SE,Os reiche Rickstandsphase getrennt wird (Xiao
2023). Es gibt zwei wesentliche pyrometallurgische Verfahren:

Metallurgische Prozesse mit reaktiven FlUssigmetallen: Bei diesem Ansatz werden
Metalle wie Magnesium (Mg) oder Silber (Ag) bei hohen Temperaturen mit SE
umgesetzt, um schnell intermetallische Verbindungen zu bilden.

Elektrolytische Prozesse in geschmolzenen Chloriden: Bei dieser Methode
werden geschmolzene Chlorid-Salze verwendet und Neodym aus Nd-Fe-B-
Magneten selektiv ionisiert. Ein Nachteil der pyrometallurgischen Verfahren ist,
dass sie eine ausreichend hohe Konzentration an SE-Schrott erfordern, um
wirtschaftlich rentabel zu sein.

Elektrochemische Verfahren: Bei diesen Verfahren werden elektrische Strome
eingesetzt, um die Extraktion und Abtrennung der Seltenen Erden aus den
Magnetmaterialien zu erleichtern. Dieses Verfahren kann auf spezifische
Anwendungen zugeschnitten werden und ist fur die Verarbeitung kleinerer,
komplexer Materialstrome von Vorteil.

Biotechnologische Ansatze: Neuere Methoden verwenden biologische Agenzien
wie Bakterien oder Pilze, um wertvolle Seltene Erden aus Abfallmagneten
herauszulésen.  Dieser  innovative  Ansatz  bietet eine  potenziell
umweltfreundlichere Alternative zu herkdmmlichen Recyclingmethoden.

Tabelle 4 stellt die unterschiedlichen Recyclingansatze mit ihren Vor- und
Nachteilen gegenuber.
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Tabelle 4: Vergleich der Vor- und Nachteile

Recyclingverfahren (Binnemans 2013).

von direkten und indirekten

Ergebnisse

Methode Vorteile Nachteile
Re-Use Am wirtschaftlichsten Nur bei groBen, leicht
Wenig Abfall zuganglichen Magneten
Hochste GWP (Global maglich
Warming Potential) - Manuelle Demontage und
Einsparung Reinigung erforderlich
Direktes / Geringerer Nicht geeignet fir
Funktionales Energieverbrauch Abfallstréme mit
Recycling Geringe Produktion unterschiedlichen
von Abfallen Zusammensetzungen
Weniger Relativ reine Stoffstrome
Prozessschritte und und saubere Trennung
niedrigere Kosten als sind notwendig
bei indirekten Nicht geeignet fur stark
Verfahren oxidierte Magnete
Nachhaltiger und mit
Primdrproduktion
kombinierbar
Hohes GWP-
Einsparungspotenzial
Indirektes / Hochwertiges und Viele Prozessschritte und
Elementares flexibles Produkt hoherer Energieverbrauch
Recycling Resistent gegen als bei direkten Verfahren
Verschmutzung, GroBBe Mengen an
Alterung und Chemikalien erforderlich
Materialmischungen GroBe Mengen an
Gleiche Abwassern
Prozessschritte wie Geringeres GWP-
bei der Trennung von Einsparpotenzial
SE-Erzen

3.1.6 Okobilanzstudien zu verschiedenen Recyclingtechnologien

Bei der Analyse des CO,-FuBabdruckes (CO,-Aquivalent) von Dauermagneten
verwenden Okobilanzstudien in der Regel 1 kg des Magneten als Bezugseinheit.
Bei Nd-Fe-B-Magneten entstehen etwa 47 % der CO,-Emissionen zu einem
frihen  Zeitpunkt in  der Wertschopfungskette, namlich vor der
Losungsmittelextraktion, wenn das Material noch ein  Gemisch aus
Seltenerdmetallen ist. Die Ldsungsmittelextraktion allein ist fir 27 % der
Emissionen verantwortlich, wahrend die Elektrolyse weitere 5 % beitragt. Somit
entstehen 79 % der CO,-Emissionen bei der Bereitstellung der SE-Metalle vor
der eigentlichen Magnetproduktion (Arshi 2018).

Die Herstellung des Magneten selbst ist flr die verbleibenden 21 % der CO,-
Emissionen verantwortlich, wobei der BandgieBprozess der Hauptverursacher ist
(siehe Abbildung 5).
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Abbildung 5: Ungefdhre prozentuale Verteilung der CO,-Emissionen im gesamten Nd-
Fe-B-Magnetproduktionsprozess, von der Gewinnung der Seltenen Erden bis zum
endglltigen Magneten (links). Ungefahre prozentuale Verteilung der CO,-Emissionen
speziell innerhalb der Nd-Fe-B-Magnet-Produktionsphase (rechts) (Arshi 2018, Jin 2018).

Im Falle des Recyclings, insbesondere des funktionalen Recyclings mit
anschlieBender Wasserstoffroute, beginnen die Prozessschritte mit der
Wasserstoffversprodung,  wobei  die  CO-intensivsten  Schritte  der
Rohstoffgewinnung und des BandgieBens nicht notwendig sind. Tabelle 5
vergleicht das Treibhauspotenzial (engl. Global Warming Potential, GWP)
unterschiedlicher Okobilanz-Studien.

Tabelle 5: Zusammenfassung des GWP aus verschiedenen LCA-Studien Uber die
Primarproduktion und den Recyclingprozess von Nd-Fe-B-Magneten.

Primar Recycelt Re-Use

Quelle Recyclingprozess | (kg CO,- | (kg CO,- | (kg CO,-
Aqg.) Aqg.) Aq.)
Walachowicz Funktional 219 178 1,65

2014 (70/30)

Jin 2016 Funktional 27,6 12,5 -

Jin 2018 Funktional 130 25 -

Amato 2019 Elementar 37 6 -

Zapp 2022 Bergbau 1 kgNd | 61-115 - -

Die LCA-Studie von lJin unterstreicht den erheblichen Umweltvorteil des
funktionalen Recyclings gegenuber der Primarproduktion mit einer GWP-
Reduzierung von 130 kg CO,-Aqg. flr Primdrmagnete auf 25 kg CO,-Aq. fir
recycelte Magnete, was eine Einsparung von Uber 80 % an CO,-
Aquivalentemissionen bedeutet (Jin 2018). Die Studie von Sprecher bestatigt dies
mit einem ahnlichen Recyclingprozess und zeigt eine Reduzierung um 87 % des
GWP, obwohl ihre Berechnungen leicht variieren, wobei die Primarproduktion
bei 27 kg CO,-Aqg. und das Recycling bei 3,3 kg CO--Aq. liegt (Sprecher 2014).
Im Gegensatz dazu bietet das in der Studie von Walachowicz beschriebene
funktionale Recycling eine geringere GWP-Einsparung von etwa 18 %, da es zu
70 % aus Primarrohstoffen besteht (Walachowicz 2014). Dartber hinaus zeigt.
Insgesamt weist das funktionale Recycling im Vergleich zur Primarproduktion
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und zu anderen Recyclingmethoden durchweg die groBten Umweltvorteile auf
(Jin 2016; Jin 2018; Sprecher 2014; Walachowicz 2014; Amato 2019).

3.1.7 Industrielles Magnetrecycling und aktueller Marktiiberblick

Das industrielle Recycling von Magnetwerkstoffen ist dank der jlingsten
technologischen Fortschritte auf dem Vormarsch, wobei in den letzten zwei
Jahren mehrere neue Unternehmen in diesen Bereich eingestiegen sind. Trotz
dieses Fortschritts ist das Recycling in groBem MaBstab aufgrund der niedrigen
Preise fUr Primarmagnete und der unzureichenden Materialstréme nach wie vor
begrenzt. Derzeit werden die meisten Magnete zusammen mit elektronischen
Geraten geschreddert, was dazu flihrt, dass sie bei der Rickgewinnung von
Primarmetallen verloren gehen (Yue 2019). Um das Recycling wirtschaftlich
tragfahig zu machen, mussen Herausforderungen wie das effiziente Sammeln
gebrauchter Magnete und die Entwicklung automatisierter Demontage- und
Trennverfahren flr verschiedene Materialstrome (z.B. Generatoren, Motoren,
Festplattenlaufwerke) angegangen werden. Der Sektor des Magnetrecyclings
entwickelt sich rasch weiter und umfasst mehrere innovative Unternehmen
(Tabelle 6). Die RockLink GmbH gewinnt Seltene Erden aus Altmagneten durch
pyrometallurgische Verfahren zurtick. Heraeus Remloy GmbH, ein im Jahr 2023
gegrindetes Unternehmen, konzentriert sich auf das Recycling von
Vorprodukten und die Herstellung fortschrittlicher nanokristalliner Legierungen.
MagREEsource produziert Selten-Erd-Pulver durch die Wasserstoffbehandlung
alter Magnete, wahrend HyProMag Nd-Fe-B-Magnete direkt mit Wasserstoff
recycelt. DarUber hinaus setzt Noveon Magnetics Inc. Wasserstoff fir das direkte
Recycling von Magneten ein und verbessert so die nachhaltige Rickgewinnung
wertvoller Materialien in dieser sich entwickelnden Branche.

Tabelle 6: Liste einiger Unternehmen und Neugrindungen auf dem Gebiet des
Recyclings magnetischer Materialien.

Ergebnisse

Firmenname Land Gegriindet

Heraeus Remloy GmbH Deutschland 2021

MagREEsource Frankreich 2020

Cyclic Materials Inc. Kanada 2022

RockLink GmbH Deutschland 2004, seit 2018
Ricknahmesystem Magcycle

HyProMag Ltd. & GmbH | GroBbritannien
und 2018 (Ltd.) und 2021 (GmbH)
Deutschland

REEcycle Inc. USA 2012

Noveon Magnetics Inc. USA 2012

Geomega Resources Inc. Kanada 2009
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3.2 AP 2: Bewertung von PMSM-Rotoren im Hinblick auf die ergebnisse
Demontierbarkeit und Wiederverwertbarkeit der
Permanentmagnete

Sieben verschiedene Typen von PMSM-Rotoren, die in Abbildung 6 dargestellt
sind, wurden auf ihren konstruktionsbedingten Einfluss auf die Rezyklierbarkeit
untersucht. Ebenfalls wurde der Demontage-Grad ermittelt, der flr die
Entwicklung eines automatisierten Recyclingprozesses erforderlich ist.

D

Abbildung 6: Sieben verschiedene Rotortypen von verschiedenen Projektpartnern mit
Variationen in Design und Dimension.

3.2.1 Konstruktionsbedingte Einfliisse auf die thermische Entmagnetisierung
von PMSM-Rotoren

Bei Permanentmagnet-Synchronmotoren befinden sich die Magnete in
Hohlraumen innerhalb des Rotorblechs und sind in der Regel durch
Klebeverbindungen fixiert. Bei der Demontage des kompletten Motors wird
zunachst der Deckel manuell entfernt. AnschlieBend wird die Welle mittels einer
Roboterpresse, die eine Kraft von 10 bis 20 Tonnen aufbringt, aus dem gesamten
Rotor ausgepresst. Nun werden die Rotorscheiben oder Blechpakete getrennt,
entweder mit oder ohne Anwendung von Schlagkraft. Abbildung 7 zeigt die
Schritte zur Trennung der einzelnen Blechpakete. Um die Zersetzungstemperatur
des enthaltenen Klebstoffs und die Eigenschaften der Magnete vor der
thermischen Behandlung zu beurteilen, wurden mehrere Magnete und eine
kleine Menge Klebstoff fir die Analyse separiert.
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Ergebnisse

Rotor C

Abbildung 7: Vereinzelung der einzelnen Blechpakete durch Entnahme des kompletten
Rotors aus dem Motor und Herausdriicken der Rotorkernwelle aus dem Rotor mittels
Pressroboter.

Von den sieben Rotortypen verwenden die Typen A und B nur eine geringe
Menge an Klebstoff, der ausreicht um die Magnete in ihren Taschen zu
befestigen. Im Gegensatz dazu, wird bei den anderen Typen Klebstoff sowohl
zur Befestigung der Magnete als auch zum Fillen von Lucken in den Hohlrdumen
verwendet. Um die Magnete zu entmagnetisieren und den Klebstoff zu
zersetzen, wurden die Rotoren 30 Minuten lang unter einer inerten Atmosphare
(mit einem konstanten Argon-Fluss von 40 |/min) Uber die Curie-Temperatur der
Seltenerdmagnete auf 410 °C erhitzt. AnschlieBend wurden die Magnete durch
mechanisches Schlagen oder Pressen aus den Rotorsegmenten herausgelost.
Bei Rotoren mit geringem und leicht zersetzbarem Klebstoff (Typen A, B, D, E
und F) lassen sich die Magnete leicht mit einer geringen Druckkraft, z.B. mit
einem Hammer und einem Splintentreiber, oder sogar durch niederfrequente
Vibrationen herauslosen (vgl. Abbildung 8). Bei Rotoren mit einem hoheren
Anteil an hochtemperaturbestandigem Klebstoff (Typen C und G) war die
Extraktion bei gleicher Warmebehandlungstemperatur jedoch nicht erfolgreich.
Die Rotoren wurden anschlieBend auf hohere Temperaturen mit langerer
Haltezeit erhitzt, um den Klebstoff auszubrennen. Trotz einer 2-stindigen
Erwarmung auf 600 °C wurde keine vollstandige Entfernung des Klebstoffs
erreicht. Folglich erwies sich die Extraktion von Magneten aus diesen Rotoren als
schwieriger als bei Rotoren mit vollstandig zersetzbarem Klebstoff bei niedrigen
Temperaturen, wie beispielsweise bei Rotor F. AuBerdem werden die Magnete
durch die Hochtemperaturbehandlungen mechanisch geschadigt und weisen
einen erhohten Gehalt an Verunreinigungen auf.
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Ergebnisse

D

Abbildung 8: Herauslésen der Magnete aus den Hohlraumen des Rotorblechpaketes
nach der thermischen Behandlung mit geringer Presskraft oder Vibrationen.

Die Ergebnisse der thermogravimetrischen Analyse (TGA) fur die Klebstoffe sind
in Abbildung 9 fir die Rotoren C, F und G dargestellt. Die Ergebnisse zeigen,
dass alle Klebstoffe bei etwa 380 °C zu zersetzen beginnen, wobei der
Prozentsatz der Zersetzung unterschiedlich groB3 ausfallt. Der Klebstoff von Rotor
F ist fast vollstandig zersetzbar (73 %), wahrend sich die Klebstoffe von Rotor C
und G nur zu 47 % bzw. 21 % zersetzen. Dies macht es schwieriger Magnete
aus den Rotortypen C und G zu extrahieren.
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Abbildung 9: Ergebnisse der thermogravimetrischen Analyse von Klebstoffen, die in den
Rotortypen C, F und G verwendet wurden, mit Angabe des prozentualen
Massenverlustes in Abhangigkeit der Temperatur.

AuBerdem bendtigen einige Klebstoffe Luft, um sich bei niedrigeren
Temperaturen zu zersetzen. Der Klebstoff des Rotortyps C bendtigte
beispielsweise 500 °C, um sich unter einer Inertgasatmosphare zu zersetzen,
aber nur 410 °C in Gegenwart von Luft im Muffelofen. Die Wahl der Atmosphare
ist jedoch wegen des Oxidationsrisikos und der mdglichen Aufnahme von
Verunreinigungen wahrend der thermischen Entmagnetisierung kritisch.

Die Analyse der Zusammensetzung der extrahierten Magnete mittels ICP-OES,
wie in Tabelle 7 dargestellt, zeigt, dass die untersuchten Rotoren verschiedene
Typen von Nd-Fe-B-Magneten mit  unterschiedlichen Anteilen an
Seltenerdelementen enthalten. Der Gesamtgehalt an Seltenen Erden liegt bei
allen Magnettypen durchgangig bei etwa 30 Gew.-%, wobei einige Magnete
zusatzlich Pr enthalten, welches das enthaltene Nd ersetzt. Von allen Magneten
enthalten die Magnete von Rotor C, D und E vergleichsweise hohere Mengen an
schweren Seltenen Erden (Tb und Dy).
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Tabelle 7: Ergebnis der ICP-OES-Analyse mit dem Gesamtgehalt an Seltenen Erden (TSE),
sowie weiterer enthaltener Elemente der extrahierten Magnete. Eisen ist als Rest (engl.
balance) angegeben.

Ergebnisse

Magnet/
Gew.-%

Nd

Pr

Tb

Dy

TSE

B

Co

Al

Cu

Ga

Fe

Rotor A

24,20

5,90

0,66

0,45

31,21

0,96

0,93

0,20

0,29

0,09

bal.

Rotor B

24,30

5,81

0,85

0,04

31,00

0,96

1,54

0,16

0,14

0,23

bal.

Rotor C

22,10

5,10

0,61

2,45

30,26

0,98

1,38

0,09

0,13

0,23

bal.

Rotor D

20,50

6,58

2,30

0,02

29,40

0,96

1,10

0,10

0,13

0,11

bal.

Rotor E

21,50

6,65

2,72

0,68

31,55

0,93

1,12

0,12

0,09

0,26

bal.

Rotor F

29,00

0,37

0,46

29,83

0,97

1,45

0,06

0,17

0,09

bal.

Rotor G

30,10

0,37

0,86

31,33

0,96

1,88

0,12

0,25

0,09

bal.

Tabelle 8 zeigt die magnetischen Eigenschaften bei zwei Temperaturen
(Raumtemperatur (22 °C) und 120 °C), sowie die Dichteanalyse der extrahierten
Magnete vor und nach der Warmebehandlung. Bei den Rotortypen A, B, D, E
und F gab es vor und nach der thermischen Behandlung keine merkliche
Verschlechterung der magnetischen Eigenschaften. Beispielsweise wiesen die
Magnete des Rotortyps B bei Raumtemperatur vor der thermischen
Entmagnetisierung eine Remanenz von 1,42 T, eine Energiedichte von 393 kJ/m3
und eine Koerzitivfeldstarke von tber 1950 kA/m auf (Abbildung 10). Nach der
thermischen Behandlung blieben diese Werte konstant, auch bei den
magnetischen Eigenschaften bei hohen Temperaturen (120 °C). Die gleiche
Stabilitat der magnetischen Eigenschaften wurde fur die Rotortypen A, D, E und
F beobachtet, was darauf hindeutet, dass diese Magnete nach einer Reinigung
und erneuten Beschichtung fur dieselben Anwendungen wiederverwendet
werden konnen. Geringfligige Anomalien in den Werten liegen im Rahmen der
Messgenauigkeit.
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Tabelle 8: Dichte und magnetische Eigenschaften der extrahierten Magnete aus

. jnetis : b
verschiedenen Rotortypen bei zwei verschiedenen Temperaturen (22 °C und 120 °C). rgebnisse

Temp. | Dichte | Remanenz, | Koerzitivfeldstarke, | Energiedichte,
Proben (°C) | (g/em®) B, (T) Ho (kA/m) (BH)max (kJ/m?)
Rotor A 1,41 >1950 396
Rotor A Entmag. in Ar 22 1,41 >1950 389
Rotor A 72 1,24 1083 302
Rotor A Entmag. in Ar 120 1,24 1088 299
Rotor B 1,42 >1950 393
Rotor B Entmag. in Ar 22 1,42 >1950 394
Rotor B 7,56 1,26 1093 311
Rotor B Entmag. in Ar 120 1,26 1098 309
Rotor C Entmag. in Ar 1,32 1811 347
Rotor C Entmag. in Luft 22 1,31 1746 329
Rotor C Entmag. in Ar 7,58 1,18 791 272
Rotor C Entmag. in Luft 120 1,17 738 257
Rotor D 1,38 >1950 377
Rotor D Entmag. in Ar 22 1,38 >1950 379
Rotor D 7,59 1,21 1238 284
Rotor D Entmag. in Ar 120 1,21 1300 283
Rotor E 1,34 >1950 351
Rotor E Entmag. in Ar 22 1,34 >1950 348
Rotor E 7,58 1,20 1457 280
Rotor E Entmag. in Ar 120 1,19 1469 277
Rotor F 1,43 >1950 404
Rotor F Entmag. in Ar 22 1,44 >1950 401
Rotor F Entmag. in Luft 2 59 1,43 >1950 396
Rotor F ! 1,28 1091 313
Rotor F Entmag. in Ar 120 1,28 1041 307
Rotor F Entmag. in Luft 1,28 1045 304
Rotor G 1,39 >1950 381
Rotor G Entmag. in Ar 22 1,34-1,38 >1950 325 - 360
Rotor G Entmag. in Luft 758 1,34-1,38 >1950 345 - 370
Rotor G ' 1,24 1042 298
Rotor G Entmag. in Ar 120 1,2 993 254
Rotor G Entmag. in Luft 1,2 975 266
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Im Gegensatz dazu zeigten die Rotortypen C und G nach einer
Warmebehandlung bei erhohter Temperatur oder einer Behandlung ohne
Schutzgasatmosphare eine Verschlechterung ihrer magnetischen Eigenschaften.
Beim Rotortyp C sank die Remanenz von 1,32 T auf 1,31 T, die
Koerzitivfeldstarke von 1811 kA/m auf 1746 kA/m und die Energiedichte von
347 kJ/m3 auf 329 kJ/m3 bei Raumtemperatur. Der Rotortyp G wies eine
unterschiedlich starke Verschlechterung der Eigenschaften auf, wobei die
Remanenz von 1,39 T auf einen Bereich von 1,34 - 1,38 T und die Energiedichte
von 381 kJ/m3 auf einen Bereich von 345 - 370 kJ/m3 abfiel. Diese
Verschlechterung kann auf mikrostrukturelle Veranderungen bei hohen
Temperaturen, die Aufnahme von Verunreinigungen wie Sauerstoff, Kohlenstoff
und Stickstoff oder restliche Klebstoffverbindungen zurlickgefihrt werden.
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Abbildung 10: Entmagnetisierungskurven der aus Rotor B und G entnommenen
Magnete vor und nach der thermischen Entmagnetisierung (TE) mit den magnetischen
Eigenschaften bei Raumtemperatur (22 °C) und 120 °C. Anmerkung: Aufgrund der
Sattigungseffekte  der  Polschuhe des Messgerats kann die vollstandige
Entmagnetisierungskurve bei RT nicht gemessen werden.

Die Ergebnisse der HeiBgasextraktionsanalyse (Tabelle 9) zeigen, dass Magnete,
die nach der thermischen Behandlung eine Verschlechterung ihrer Eigenschaften
aufweisen, auch starker mit Verunreinigungen belastet sind. Beispielsweise
wiesen die Magnete des Rotortyps G vor der thermischen Behandlung einen
Verunreinigungsgrad von 0,130 Gew.-% Sauerstoff und 0,061 Gew.-%
Kohlenstoff auf. Nach der thermischen Behandlung in Gegenwart von Luft
stiegen diese Werte auf 0,193 Gew.-% Sauerstoff bzw. 0,071 Gew.-%
Kohlenstoff. Im Gegensatz dazu wiesen die Rotortypen A, B, D, E und F keine
signifikante Erhdhung des Verunreinigungsgehaltes auf und zeigten daher keine
merkliche Verschlechterung der magnetischen Eigenschaften.
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Tabelle 9: Prozentualer Anteil der Verunreinigungen in den aus verschiedenen Rotoren

stammenden Magneten vor und nach der Warmebehandlung. Ergebnisse
Magnet/ Verunreinigung o) N C
Gew. -%
Rotor A 0,065 | 0,053 | 0,068
Rotor A Entmag. in Ar 0,062 0,054 | 0,066
Rotor B 0,075 | 0,031 0,067
Rotor B Entmag. in Ar 0,072 0,030 0,070
Rotor C N/A N/A N/A
Rotor C Entmag. in Ar 0,079 0,014 | 0,086
Rotor C Entmag. in Luft | 0,081 0,016 0,093
Rotor D 0,114 0,019 0,071
Rotor D Entmag. in Ar 0,115 0,019 0,070
Rotor E 0,092 | 0,039 | 0,063
Rotor E Entmag. in Ar 0,089 0,040 0,068
Rotor F 0,056 | 0,028 | 0,061
Rotor F Entmag. in Ar 0,051 0,027 0,066
Rotor F Entmag. in Luft | 0,056 0,029 0,065
Rotor G 0,130 | 0,052 | 0,061
Rotor G Entmag. in Ar 0,168 0,050 0,067
Rotor G Entmag. in Luft | 0,193 | 0,050 | 0,071
Neben konstruktiven Faktoren, die sich auf die Extrahierbarkeit der Magnete
auswirken, spielt die Korrosionsschutzschicht der Magnete eine wichtige Rolle
far ihre magnetischen Eigenschaften nach der Warmebehandlung. Um die
Struktur der Korrosionsschutzschicht und die Verteilung der Verunreinigungen
von der Oberflache bis zum Zentrum der Magnete zu untersuchen, wurden die
Proben mittels fokussiertem lonenstrahl (FIB) prapariert und die Querschnitte
mittels Rasterelektronenmikroskop (REM) analysiert. Abbildung 11 zeigt ein
REM-EDX-Elementverteilungsbild, welches die Verteilung der Beschichtungs-
und Verunreinigungselemente aufzeigt. Es ist zu beobachten, dass Magnete
ohne Korrosionsschutzbeschichtung (Rotor G) einen hoheren Grad an
Sauerstoff- und Kohlenstoffverunreinigungen aufweisen, die tiefer in die
Magnete eindringen und zu einer Verringerung der magnetischen Eigenschaften
fdhren kdnnen. Im Gegensatz dazu begrenzt selbst eine diinne Phosphatschicht
(wie bei den Magneten des Rotors C) die hohen Verunreinigungsgehalte auf die
auBere Oberflache der Magnete und mildert so die Auswirkungen auf ihre
magnetischen Eigenschaften.
Fraunhofer IWKS Recycling von Permanentmagneten Forschungsvereinigung Seite 26 von 45
(PM) und Bewertung der Automobiltechnik e.V.

Rezyklierbarkeit von (FAT e.V.)
Permanentmagnet-Synchronmotoren
(PMSM)



C K series

Ergebnisse

O K series C K series

P K series

25pm

Abbildung 11: REM-EDX-Aufnahmen von Magneten vor der Warmebehandlung (a) und
nach der Warmebehandlung (b) ohne Korrosionsbeschichtung (Rotor G), sowie nach der
Warmebehandlung (c) mit einer diinnen Phosphatschicht auf der Oberflache (Rotor C).
Der Magnet ohne Beschichtung zeigt eine tiefere Schicht an Verunreinigungen.

3.2.2 Automatisierte Demontage von PMSM-Rotoren

Ein effektives und kostenglnstiges Recyclingverfahren ist far die
Wiederverwertbarkeit von Nd-Fe-B-Magneten unerlasslich. Automatisierte
Prozesse kdonnen dazu beitragen, die notwendigen Schritte und Kosten zu
reduzieren. Neben der thermischen Warmebehandlung und der manuellen
Entnahme der einzelnen Magnete wurden in diesem Arbeitspaket auch
automatisierte Demontageverfahren untersucht. Dazu wurde ein kompletter
Rotor mit einer Prallmuhle bei einer Drehzahl von 1852 U/min zerlegt. Es war
jedoch nicht maoglich, intakte Magnete oder Magnetstlicke fir das weitere
Recycling zu gewinnen. Durch die hohe Drehzahl und den Aufprall auf die
Prallwande im Inneren der Muhle wurden die Magnete zu einem groben Pulver
zerkleinert, das nicht vom restlichen Material getrennt werden konnte (siehe
Abbildung 12). Daher stellt die Verwendung einer Prallmihle keine praktikable
Option fir die automatische Demontage eines Rotors dar.
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Abbildung 12: Die Zerlegung eines kompletten Rotors mit einer Prallmuhle fihrt neben
groberen Stahlfragmenten aufgrund der starken Krafte im Inneren der Mihle zu einem
groben Magnetpulver, welches mit anderen Materialien verunreinigt ist und daher fir
ein funktionales Recycling ungeeignet ist.

Beim funktionalen Magnetrecycling mit Wasserstoff ist die vollstandige
Extraktion einzelner Magnete nicht zwingend erforderlich. Bei diesem Verfahren
reagiert der Wasserstoff selektiv mit den Seltenerdmagneten und versprodet sie
in ein grobes Pulver. In diesem Fall wurde der Rotor A in einzelne Blechpakete
zerlegt, wobei sich die Magnete noch in ihren Taschen befanden. Diese
Blechpakete wurden dann in einem Wasserstoff-Autoklaven bei einem Druck
von 3 bar einer Wasserstoffversprédung unterzogen, anschlieBend 3 Stunden
lang bei 500 °C unter Vakuum entgast und schlieBlich unter Argon-Atmosphare
auf Raumtemperatur abgekihlt. Die Ergebnisse zeigen, dass die Nd-Fe-B-
Magnete von den Stahlblechen getrennt werden konnen, indem sie in ein grobes
Pulver versprodet werden, an den Stahlkomponenten jedoch keine Reaktion
stattfindet (siehe Abbildung 13). Eine detaillierte Gewichtsanalyse zeigte, dass
ein Blechpaket mit einem Gewicht von 757,5 g in 144,0 g grobes Magnetpulver
und 612,6 g intakte Stahlbleche prozessiert wird. Dieses Verfahren ist damit
geeignet Magnete aus Rotoren automatisiert, d.h. ohne manuelle Separation, zu
zerlegen, was zu erheblichen Zeit-, Energie- und Kosteneinsparungen beim
Recycling flhren wurde.

Abbildung 13: Direkte Wasserstoffversprodung der im Rotorblechpaket enthaltenen
Magnete flhrt zu einer Trennung der Nd-Fe-B-Magnete (als Pulver) von den
Stahlkomponenten.
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Die Ergebnisse des Arbeitspakets 2 lassen sich  folgendermal3en
zusammenfassen:

e Die thermische Behandlung, typischerweise bei 410 °C, fihrt in den
meisten Fallen zu einer erfolgreichen Entmagnetisierung und Zersetzung
der Klebstoffe, obwohl flr Rotoren mit widerstandsfahigeren
Klebstoffen hohere Temperaturen erforderlich sind

e Rotoren mit Klebstoffen, welche sich bei niedrigeren Temperaturen
zersetzen (Typen A, B, D, E und F) ermoglichen eine einfachere
Magnetentnahme im Vergleich zu solchen mit
hochtemperaturbestandigen Klebstoffen (Typen C und G)

e Die magnetischen Eigenschaften bleiben bei Rotoren mit
Niedertemperatur-Klebstoffen weitgehend erhalten, wahrend sie bei
Rotoren mit Hochtemperatur-Klebstoffen aufgrund von
Verunreinigungen wie Sauerstoff und Kohlenstoff eine gewisse
Verschlechterung aufweisen

e Das Vorhandensein von Korrosionsschutzschichten beeinflusst den
Verunreinigungsgrad, wobei unbeschichtete Magnete ein tieferes
Eindringen von Verunreinigungen zeigen

e Die automatische Demontage mit einer Prallmdhle war unwirksam, da
sie die Magnete pulverisierte, so dass sie nicht vom restlichen Material
separiert  werden  konnten.  Mit  einem  Verfahren  zur
Wasserstoffversprodung konnten die Magnete jedoch erfolgreich von
den Stahlblechen getrennt werden, ohne dass eine manuelle Demontage
erforderlich war, was das Recycling effizienter gestalten wirde

3.3 AP 3: Recycling von Nd-Fe-B-Permanentmagneten

FUr das funktionale Recycling wurden zwei Arten von primaren Magneten als
Ausgangsmaterial fir Recyclingversuche verwendet: konventionell hergestellte
gesinterte  Magnete und gesinterte Magnete mit nachgeschaltetem
Korngrenzendiffusionsprozess (engl. Grain Boundary Diffusion Process, GBDP),
aus Rotor G.

3.3.1 Recycling von konventionellen gesinterten Nd-Fe-B-Magneten

Die erste Analyse dieser konventionell hergestellten Magnete, bei denen kein
zusatzlicher GBDP verwendet wurde, zeigt eine Remanenz von 1,34 T, eine
Koerzitivfeldstarke von Uber 1950 kA/m und eine Energiedichte von 350 kJ/m3
bei Raumtemperatur (vgl. Tabelle 10).
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Ergebnisse

Tabelle 10: Dichte und magnetische Eigenschaften von konventionell hergestellten Nd-
Fe-B-Sintermagneten, die als Ausgangsmaterial flr die Recyclingversuche verwendet

wurden.

Temperatur | Dichte Br Ha (BH)max
Q) (g/cm?) ) (kA/m) | (kJ/m3)

22 (RT) 1,34 >1850 350

50 1,31 1665 333

80 1,26 1341 307

120 7,58 1,18 952 270

150 1,13 694 244

200 0,98 348 172

Die ICP-OES-Analyse zeigt, dass der Gesamtgehalt an Seltenen Erden 30,46
Gew.-% betragt. Der erhohte Gehalt an Terbium, einem schweren
Seltenerdelement, tragt zur hoheren Koerzitivfeldstarke des Magneten bei.
Dariber hinaus sind kleinere Elemente wie Al, Co, Cu und Ga entscheidend fur
die Verbesserung der Korrosionsbestandigkeit und Verarbeitbarkeit der
Legierung.

Tabelle 11: Zusammensetzung (ICP-OES) der Primdrmagnete mit Angabe des
Gesamtgehalts an Seltenen Erden (TSE) und zusatzlichen Legierungselementen.

Magnet/
Gew.-% Nd Pr Tb TSE B Co Al Cu Ga Fe

Primar-
magnet, 20,30 | 6,40 | 3,76 | 30,46 | 0,94 | 1,01 | 0,13 | 0,06 | 0,19 | bal.
konvent.

Die Analyse der Verunreinigungen zeigt typische Werte fir gesinterte Nd-Fe-B-
Magnete: 0,116 Gew.-% Sauerstoff, 0,014 Gew.-% Stickstoff und 0,082 Gew.-
% Kohlenstoff.

Die mikrostrukturelle Analyse (siehe Abbildung 14) zeigt groBe, an Seltenen
Erden reiche Korner und sog. Tripelpunkte (helle Phasen) mit einer homogenen
SE-reichen Korngrenzphase, die die ferromagnetischen Nd,Fe 4B-Matrixkorner
(dunkle Phasen) umgibt. Daneben weist das Geflige auch einige wenige Poren
auf. Die homogene Korngrenzphase tragt zur magnetischen Entkopplung der
einzelnen Korner bei und erhoht damit die Koerzitivfeldstarke der Magnete.
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Abbildung 14: REM-Mikrostrukturanalyse, die SE-reiche Kérner und Tripelpunkte (helle
Phasen) zeigt, mit einer einheitlichen SE-reichen Korngrenzphase, die die primaren
Nd,Fe4B-Matrixkdrner (dunkle Phasen) umgibt.

Die Primarmagnete wurden unter einem Druck von 3 bar Wasserstoff versprodet
und bei 500 °C unter Vakuum 3 Stunden lang entgast. Die groben Pulver wurden
auf < 800 pm gesiebt, um evtl. enthaltene Beschichtungsriickstande
abzutrennen und anschlieBend unter Stickstoff auf zwei PartikelgroBen (vgl.
Abbildung 15) gemahlen: d50 = 5,8 pm (engere Verteilung) und d50 = 5,9 ym
(breitere Verteilung). Diese Pulver wurden mit einem externen Magnetfeld von
2,5 T zu anisotropen Grunlingen gepresst, bei 1080 °C bis 1120 °C gesintert und
bei 500 °C nachgegluht.

12 Wasserstoffversprodetes Pulver
- 1. Charge gemahlenes Pulver
— 2. Charge gemahlenes Pulver
-?10—
=,
]
= 8
2
©
c 6
Qo
5
S 7
>
2
0 ————— S —————rr———
0,1 1 10 100 1000 10000
PartikelgroRe [um]

Abbildung 15: PartikelgréBenverteilung von wasserstoff-versprodetem Pulver (HD-
Pulver) aus konventionellen Primarmagneten und dem daraus gemahlenem Feinpulver,
mit zwei unterschiedlichen Feinheiten und Verteilung.

Der Zweck des Mahlens verschiedener Pulverchargen ist die Feinabstimmung der
resultierenden magnetischen Eigenschaften der recycelten Magnete. GréBere
Pulverpartikel erreichen beim Pressen tendenziell einen hoheren Grad an
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Ausrichtung, was zu einer hoéheren Remanenz in den Magneten fihrt.
Umgekehrt lassen sich mit feineren PartikelgroBen Magnete mit kleineren
Kornern und hoherer Koerzitivfeldstarke herstellen. AuBerdem erfordert die
Verwendung groberer Sinterpulver eine hohere Sintertemperatur, um vollstandig
dicht gesinterte Magnete zu erhalten, wie in Abbildung 16 dargestellt.
Beispielsweise wurden die optimalen magnetischen Eigenschaften fur das 5,8
um-Pulver mit einem Sinterprofil von 8 Stunden bei 1100 °C erzielt, wahrend fir
das 5,9 pm-Pulver 4 Stunden bei 1120 °C erforderlich waren (in Tabelle 12 grin
markiert).
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Abbildung 16: Entmagnetisierungskurven von recycelten Magneten, welche mit
unterschiedlichen  Temperaturprogrammen  hergestellt wurden. Die optimale
Sintertemperatur zur Erzielung der besten magnetischen Eigenschaften fir das 5,8 pm-
Pulver (links) und das 5,9 pum-Pulver (rechts) ist farblich hervorgehoben. In allen Fallen
wird auch ein Nachgliihprozess bei 500 °C fir 1 Stunde durchgefuhrt.

FUr das 5,8 pm-Pulver mit einer engeren Verteilung erreichten die recycelten
Magnete optimale Eigenschaften, mit einer Dichte und Koerzitivfeldstarke
(>1950 kA/m), die denen der primaren Magnete ahnlich waren. Allerdings
sanken die Remanenz und die Energiedichte von 1,34 T auf 1,28 T bzw. von 350
kJ/m? auf 320 kJ/m3 (vgl. Tabelle 12). Bei dem 5,9 pm-Pulver mit einer breiteren
Verteilung war der Unterschied in Remanenz und Energiedichte zwischen Primar-
und Recyclingmagneten dagegen deutlich geringer. Die optimalen
Eigenschaften flr dieses Pulver waren eine Remanenz von 1,33 T und eine
Energiedichte von 345 kJ/m3 (vgl. Tabelle 13).

Fraunhofer IWKS

Recycling von Permanentmagneten
(PM) und Bewertung der
Rezyklierbarkeit von
Permanentmagnet-Synchronmotoren
(PMSM)

Forschungsvereinigung
Automobiltechnik e.V.
(FATe.V.)

Seite 32 von 45



Tabelle 12: Dichte und magnetische Eigenschaften von recycelten Magneten, die aus

Pulvern kleinerer GroBe (5,8 pm) mit engerer PartikelgroBenverteilung hergestellt Ergebnisse

wurden.
Sintertemperatur Dichte | Remanenz, | Koerzitivfeldstarke, | Energiedichte,
(g/cm3) B (T) He (kA/m) (BH)max (kJ/m3)
1080°C fir 2 Std. 7,31 1,22 >1950 287
1080°C fir 4 Std. 7,39 1,23 >1950 297
1080°C fur Std. 7,45 1,24 >1950 300
1100°C fir 4 Std. 7,57 1,26 >1950 313
1100°C fir 6 Std. 7,60 1,28 >1950 317
1100°C fur 8 Std. 7,60 1,28 >1950 320
1120°C fir 4 Std. 7,61 1,27 1919 232

Tabelle 13: Dichte und magnetische Eigenschaften von recycelten Magneten aus
groberem Pulver (5,9 ym) mit breiterer PartikelgroBenverteilung, sowohl mit als auch
ohne NdH,-Zusatz.

Sintertemperatur Zusatz Dichte | Remanenz, | Koerzitivfeldstarke, | Energiedichte,
(g/cm3) B, (T) Hcl (kA/m) (BH)max (kJ/ma)
1100°C fir 8 Std. Keiner 71,47 1,31 1957 332
1120°C fir 4 Std. 7,58 1,33 1819 345
1120°C far 4 Std. | 1 Gew. % 7,60 1,31 1877 290
1100°C fir 8 Std. NdH 7,60 1,32 1897 339

Dennoch sank die Koerzitivfeldstarke von Gber 1950 kA/m auf 1819 kA/m. Um
den Verlust an Seltenen Erden wahrend des Recyclingprozesses auszugleichen
und die Koerzitivfeldstarke zu erhohen, wurden dem 5,9 um Sinterpulver geringe
Mengen (1 Gew.-%) Nd-Hydrid (NdH,) zugegeben. Diese Anpassung verbesserte
die Koerzitivfeldstarke von 1819 kA/m auf 1897 kA/m und brachte sie naher an
die Werte des Primarmagneten.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass die Verwendung des 5,8 pm-Pulvers mit
einer engeren Verteilung zu recycelten Magneten mit einer ahnlichen Dichte und
Koerzitivfeldstarke wie bei den Primarmagneten flhrte, wenn auch mit einer
etwas geringeren Remanenz und Energiedichte. Im Gegensatz dazu verringerte
das 5,9 ym-Pulver mit einer breiteren Verteilung die Leistungslicke zwischen den
recycelten und den primaren Magneten erheblich und erzielte eine hohere
Remanenz und Energiedichte. Trotz eines anfanglichen Rickgangs der
Koerzitivfeldstarke verbesserte sich die Koerzitivfeldstarke durch die Zugabe von
1 Gew.-% Nd-Hydrid zum 5,9 pm-Pulver auf Werte, die denen der
Primarmagnete nahekamen. Abbildung 17 bietet einen umfassenden Vergleich
der erzielten Eigenschaften fur verschiedene Pulverchargen und Zusatze von
Seltenen Erden.
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Abbildung 17: Entmagnetisierungskurven des Primarmagneten und verschiedenen
Recyclingmagneten, die aus zwei verschiedenen PartikelgroBenverteilungen und
Zusatzen von Seltenen Erden hergestellt wurden. Bei den Recyclingexperimenten wurden
konventionelle Primarmagnete als Ausgangsmaterial verwendet.

Bei beiden Pulverchargen zeigen die Eigenschaften der recycelten Magnete eine
leichte Verschlechterung gegentber den Eigenschaften des Ausgangsmaterials.
Der Grund fur diese schlechteren Eigenschaften konnte der hohere Gehalt an
Verunreinigungen, Prozessunterschiede, Verluste von Seltenen Erden wahrend
des Prozesses und mikrostrukturelle Unterschiede zwischen den beiden Chargen
sein. Die in Abbildung 18 dargestellte Analyse der Verunreinigungen ergab einen
hoheren Sauerstoffgehalt in beiden Chargen der recycelten Magnete und auch
einen etwas hoheren Stickstoff- und Kohlenstoffgehalt im Vergleich zum
Primarmagneten. So enthalten die Primarmagnete Gehalte an Sauerstoff,
Stickstoff und Kohlenstoff von 0,116 Gew.-%, 0,014 Gew.-% und 0,082 Gew .-
%. Im Gegensatz dazu sind diese Verunreinigungen in den recycelten Magneten
hoher: 0,215 Gew.-%, 0,034 Gew.-% und 0,112 Gew.-% fir die Magnete aus
5,8 um-Pulver und 0,184 Gew.-%, 0,038 Gew.-% und 0,083 Gew.-% fir die
Magnete aus 5,9 pm-Pulver.
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Abbildung 18: Prozentualer Anteil von Verunreinigungen in konventionellen
Primarmagneten und verschiedenen recycelten Magneten, wobei der erhohte Gehalt an
Sauerstoff, Stickstoff und Kohlenstoff in den recycelten Magneten im Vergleich zum
Primarmagneten deutlich wird.

Abbildung 19 zeigt die mikrostrukturelle Analyse von primaren und recycelten
Magneten. Der primare Magnet weist eine homogene Kornstruktur auf, die
durch kleinere und gut verteilte Kérner gekennzeichnet ist, was auf eine hohe
Qualitat mit minimalen Defekten hinweist. Im Gegensatz dazu zeigt der recycelte
5,8 um-Magnet eine leichte Zunahme der KorngroBe zusammen mit einer
gewissen Inhomogenitat, was auf eine geringflgige Verschlechterung der
Materialqualitat hindeutet. Der recycelte 5,9 pm-Magnet weist eine
unregelmaBigere und grobere Kornstruktur mit einer weniger gleichmaligen
Verteilung der Seltenen Erden auf, was auf eine Verschlechterung der
Koerzitivfeldstarke schlieBen lasst. Dartiber hinaus nimmt das Vorhandensein von
Defekten wie Rissen oder Poren zu.
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Abbildung 19: Die REM-Analyse zeigt die typische Mikrostruktur, bestehend aus SE-
reichen Korngrenzphasen (helle Phasen), welche die Nd,FeisB-Matrixkdrner (dunkle
Phasen) umgeben. Risse, Poren und eine unregelmaBigere Verteilung der Phasen nimmt
bei den recycelten Magneten zu.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass die recycelten Magnete leicht reduzierte
magnetische Eigenschaften aufwiesen, wobei das 5,8 pm-Pulver eine ahnliche
Dichte und Koerzitivfeldstarke, aber eine geringere Remanenz und Energiedichte
erreichte, wahrend das 5,9 ym-Pulver eine bessere Remanenz und Energiedichte,
aber eine geringere Koerzitivfeldstarke aufwies. Durch die Zugabe von 1 Gew.-
% Nd-Hydrid wurde die Koerzitivfeldstarke jedoch auf ein nahezu primares
Niveau verbessert. Die Leistungsverschlechterung der recycelten Magnete wird
auf den hoheren Gehalt an Verunreinigungen und auf Prozessunterschiede
zurlckgefihrt.

3.3.2 Recycling von GBDP Nd-Fe-B-Magneten

In diesem Abschnitt wurden Nd-Fe-B-Magnete aus dem Rotor G entnommen
und recycelt, welche urspringlich mittels Korngrenzendiffusionsprozess (engl.
Grain Boundary Diffusion Process, GBDP) hergestellt wurden. Wie im Abschnitt
zu Arbeitspaket 2 erwahnt, haben sich bei diesen Magneten wahrend der
thermischen Behandlung Verunreinigungen angesammelt, was auf die
Verwendung von temperaturbestandigen Klebstoffen und das Fehlen von
Korrosionsschutzschichten zurlickzuflhren ist. Infolgedessen verschlechterten
sich ihre Eigenschaften, wobei die Remanenz von 1,39 T auf einen Bereich von
1,34 - 1,38 T und die Energiedichte von 381 kJ/m3 auf 345 - 370 kJ/m3 abfiel
(siehe Abbildung 20).
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Abbildung 20: Entmagnetisierungskurven von GBDP-Primdarmagneten und von aus den
Rotoren extrahierten Magneten bei 22 °C und 120°. Die zur Extraktion notwendige
Warmebehandlung an Luft hat einen negativen Einfluss auf die magnetischen Eigenschaften
(links). Bild des Rotors wund der extrahierten Magnete, mit begleitender
Verunreinigungsanalyse, die den Gehalt an Verunreinigungen vor und nach der
Warmebehandlung und Extraktion zeigt (rechts).

Die aus dem Rotor G extrahierten Magnete, welche teilweise unterschiedliche
Eigenschaften aufwiesen, wurden unter Wasserstoff versprodet und zu einem
feinen Pulver mit einer mittleren PartikelgroBe (D50) von 4,91 pm vermahlen. Als
optimale Sinterbedingungen fir dieses Pulver erwiesen sich 4 Stunden bei 1080
°C (siehe Abbildung 21 und Tabelle 14), gefolgt von einem Nachglthen bei 500
°C fur 1 Stunde. Geringere Sintertemperaturen reichten nicht aus um volldichte
recycelte Magnete herzustellen, wohingegen zu hohe Temperaturen zu einem
abnormen  Kornwachstum  fuhren, was sich in der Form der
Entmagnetisierungskurve bemerkbar macht.
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Abbildung 21: Entmagnetisierungskurven von recycelten Magneten, welche mit
unterschiedlichen Temperaturprofilen hergestellt wurden. Die optimale Sintertemperatur
zur Erzielung der besten magnetischen Eigenschaften zeigte sich bei 1080 °C fir 4 Std.
In allen Fallen wird nach dem Sintern auch ein Glihprozess bei 500 °C fir 1 Stunde

durchgeflhrt.

Die recycelten Magnete mit einer Dichte von 7,55 g/cm3 erreichten optimale
magnetische  Eigenschaften von 1,35 T Remanenz, 1257 kA/m
Koerzitivfeldstarke und eine maximale Energiedichte von 351 kJ/m3.

Tabelle 14: Dichte und magnetische Eigenschaften von recycelten Magneten aus
extrahierten GBDP-Rotormagneten.

Sintertemperatur | Dichte | Remanenz, | Koerzitivfeldstarke, | Energiedichte,
(g/cm?) B: (T) He (kA/m) (BH)max. (kJ/m?)
1060°C fir 6 Std. 7,50 1,34 1282 349
1080°C fur 4 Std. 7,55 1,35 1257 351
1080°C fir 6 Std. 7,56 1,35 1228 351
1100°C fdr 4 Std. 7,57 1,35 1179 261

Wahrend die Remanenz und die Energiedichte nahe bei den Werten der
urspringlich extrahierten Primarmagnete liegen, weist die Koerzitivfeldstarke
eine relativ groBe Verringerung um 600 kA/m auf. Diese groBe Llcke kdonnte auf
die  Aufnahme von Verunreinigungen wahrend der thermischen
Entmagnetisierung und des Recyclingprozesses, oder auf die Zerstérung der
GBDP-typischen Mikrostruktur mit optimal verteilten schweren Seltenen Erden
zurlckzufihren sein.
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Die in Abbildung 22 gezeigte Analyse des Verunreinigungsgehaltes deutet auf
einen Anstieg der Verunreinigungen in thermisch behandelten Magneten hin:
Sauerstoff stieg von 0,130 Gew.-% auf 0,193 Gew.-%, Stickstoff sank von
0,050 Gew.-% auf 0,045 Gew.-%, und Kohlenstoff stieg von 0,061 Gew.-%
auf 0,066 Gew.-%. In recycelten Magneten lagen die Gehalte an Sauerstoff,
Stickstoff und Kohlenstoff bei 0,210 Gew.-%, 0,083 Gew.-% und 0,065 Gew.-
%. Wahrend der Kohlenstoff-Wert konstant bleibt, ist beim Recycling eine
geringe Aufnahme von Sauerstoff und Stickstoff zu verzeichnen. Dennoch
weisen die recycelten Magnete Verunreinigungsgehalte auf, die auch in
industriell hergestellte Primarmagneten zu finden sind.
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Abbildung 22: Prozentualer Verunreinigungsgehalt in primaren GBDP-Magneten, in vom
Rotor extrahierten Magneten und in recycelten Magneten. Die Abbildung verdeutlicht
den erhohten Gehalt an Sauerstoff, Stickstoff und Kohlenstoff nach der thermischen
Entmagnetisierung und dem Recyclingprozess im Vergleich zum Primarmagneten.

Die Geflige-Analyse mittels REM-EDX im Hinblick auf die Elementverteilung
(Abbildung 23) zeigte, dass die schweren Seltenen Erden in den Primarmagneten
starker im Korngrenzbereich konzentriert sind, wahrend sie in den recycelten
Magneten gleichmaBiger Uber das gesamte Geflige verteilt sind. Dies hat zur
Folge, dass der positive Effekt der Erhohung der Koerzitivfeldstarke durch die
GBDP-Mikrostruktur hier unwirksam wird. Auch die Remanenz kann aufgrund
des erhohten Gehalts an schweren Seltenen Erden innerhalb der Nd,Fe;4B-
Korner abnehmen. Weitere mikrostrukturelle Effekte im Geflge der
Recyclingmagnete sind eine Zunahme der KorngroBe, sowie eine inhomogenere
Korngrenzphase, welche beide zu einer Reduktion der Koerzitivfeldstarke fihren
konnen.
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Abbildung 23: REM-EDX-Mikrostrukturanalyse, die die Unterschiede in der Verteilung
der Seltenerdelemente, insbesondere der schweren Seltenen Erden wie Tb oder Dy, in
GBDP-Primarmagneten (a) und recycelten Magneten (b) zeigt. Die Unterschiede in der
Th-Verteilung sind die Hauptursache fir die signifikante Abnahme der Koerzitivfeldstarke
der recycelten Magnete.

Die optimale GBDP-Mikrostruktur kann jedoch durch einen erneuten
Korngrenzendiffusionsprozess ~ wiederhergestellt ~ werden. Um die
Koerzitivfeldstarke zu verbessern und die Verluste und Verunreinigungen zu
kompensieren, wurde zusatzlich 1 Gew.-% frisches Seltenerd-Hydrid (NdH.) mit
dem recycelten Pulver gemischt, was zu einer Verbesserung der
Koerzitivfeldstarke von 1257 kA/m auf 1320 kA/m flhrte. FUr eine weitere
Verbesserung der Koerzitivfeldstarke wurde ein GBDP an Recyclingmagneten
durchgefuhrt. Dazu wurde eine dinne Dy-Folie (0,025 mm) auf der Oberflache
der beiden Pole aufgebracht und eine zusatzliche Warmebehandlung von 6
Stunden bei 900 °C durchgefihrt, gefolgt von einem Glihen von 1 Stunde bei
500 °C. Die Ergebnisse zeigten eine Verbesserung der Koerzitivfeldstarke von
1257 kA/m (recycelt ohne GBDP) auf 1901 kA/m (recycelt mit anschlieBendem
GBDP), bei gleichzeitiger nur minimaler Verringerung der Remanenz und
Energiedichte. Abbildung 24 zeigt den Vergleich der magnetischen
Eigenschaften der GBDP-Primarmagnete, der Magnete nach der thermischen
Entmagnetisierung und der Recyclingmagnete mit unterschiedlichen Zusatzen.
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Abbildung 24: Entmagnetisierungskurven von GBDP-Primarmagneten,

entmagnetisierten GBDP-Magneten und recycelten Magneten mit durch verschiedene
Verfahren optimierten Eigenschaften.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass die GBDP Nd-Fe-B-Magnete, welche aus
dem Rotor G extrahiert wurden, aufgrund der Aufnahme von Verunreinigungen
und thermischer Schaden schlechtere Eigenschaften aufwiesen. Recycelte
Magnete, die unter optimalen Sinterbedingungen verarbeitet wurden, wiesen
zwar verbesserte Eigenschaften auf, aber immer noch eine geringere
Koerzitivfeldstarke als die urspringlichen Magnete. Verunreinigungen und
Veranderungen in der Mikrostruktur und Verteilung der Seltenen Erden trugen
zu diesem Rickgang bei. Eine zusatzliche Prozessierung mit frischen Seltenen
Erden und eine erneute GBDP-Beschichtung verbesserten die Koerzitivfeldstarke
erheblich und zeigten das Potenzial flr weitere Optimierungen auf.

Ergebnisse
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4 Zusammenfassung und Ausblick

Nd-Fe-B-Magnete sind fir moderne Schllisseltechnologien von entscheidender
Bedeutung. Aufgrund ihrer herausragenden magnetischen Eigenschaften sind
sie in zahlreichen Anwendungen, von Elektrofahrzeugen bis hin zur
Unterhaltungselektronik, zu finden. Die Branche steht jedoch vor
Herausforderungen, darunter die starke Abhangigkeit von der chinesischen
Monopolstellung und moéglichen Versorgungsengpasse aufgrund der steigenden
Nachfrage, insbesondere im Bereich der Elektromobilitat. In Europa und
Nordamerika werden Anstrengungen unternommen, um die Abhangigkeit von
China zu verringern und die Widerstandsfahigkeit der Lieferkette zu verbessern.
Zu den wichtigsten Strategien zur Bewaltigung der kritischen Situation bei
Seltenen Erden gehoren die Substitution, die ErschlieBung neuer Quellen und die
Verbesserung von Recyclingtechnologien. Insbesondere das funktionale
Recycling bietet kostengtinstigere Magnete und erhebliche Umweltvorteile durch
die  Verringerung der  Treibhausgasemissionen im  Vergleich  zur
Primarproduktion.

Jungste Fortschritte bei den Recyclingtechnologien, sowohl bei den direkten als
auch bei den indirekten Verfahren, versprechen eine Verringerung der
Versorgungsrisiken und der Umweltauswirkungen. Kontinuierliche Innovationen
und Investitionen in die Recycling-Infrastruktur sind entscheidend, um den
kdnftigen Bedarf an Nd-Fe-B-Magneten zu decken und eine stabile Versorgung
fur neue Technologien zu gewahrleisten.

Bei der Bewertung von PMSM-Rotoren im Hinblick auf die Demontage und das
Recycling hat eine Analyse von sieben unterschiedlichen Rotoren gezeigt, dass
das Rotordesign einen erheblichen Einfluss auf die Demontage- und
Recyclingeffizienz hat. Rotoren mit Niedertemperatur-Klebstoffen (Typen A, B,
D, E und F) erleichterten die Magnetentnahme und fihrten im Hinblick auf eine
thermische Entmagnetisierung zu stabileren magnetischen Eigenschaften, da
sich diese Klebstoffe bereits bei 410 °C zersetzten. Im Gegensatz dazu
bendtigten Rotoren mit Hochtemperaturklebstoffen (Typen C und G) hohere
Temperaturen und hinterlieBen Klebstoffriickstande, die die Magnetentnahme
erschwerten und zu einer starkeren Verunreinigung fuhrten. Ein wirksamer
Korrosionsschutz verbesserte den Erhalt der magnetischen Eigenschaften, indem
er das Eindringen von Verunreinigungen wahrend der Warmebehandlung
verringerte. Automatisierte Verfahren wie die Wasserstoffversprodung erwiesen
sich als vielversprechend fur das Recycling, da sie die Ruckgewinnung der
Magnete ohne manuelle Extraktion erleichterten.

Anhand der Ergebnisse konnen folgende Konstruktionsempfehlungen fir
PMSM-Rotoren abgeleitet werden, welche die Rezyklierbarkeit der enthaltenen
Permanentmagnete erhohen konnten:

¢ Verwendung von Niedrigtemperatur-Klebstoffen: Klebstoffe sollten eine
maximale Temperaturbestandigkeit von 410 °C besitzen und sich
maoglichst vollstandig zersetzen, um die Magnetentnahme zu erleichtern
und die magnetischen Eigenschaften zu erhalten

e Vermeidung von Hochtemperatur-Klebern: Sie erschweren die

Zusammenfassung und Ausblick

Extraktion, hinterlassen Rlckstande und erhéhen das
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Kontaminationsrisiko, wodurch es zu einer Verschlechterung der ,
. . Zusammenfassung und Ausblick
magnetischen Eigenschaften kommen kann

e Korrosionsschutz verwenden: Korrosionsschutzbeschichtungen
minimieren das Eindringen von Verunreinigungen und erhalten die

Leistung der Magnete

e Konstruktion fir direkte Wasserstoffversprodung: Verwendung von
Rotoren mit moglichst geringem Klebstoffanteil, um eine effiziente und
automatisierte Rickgewinnung des Magnetmaterials zu ermaglichen

Die Recycling-Experimente mit Nd-Fe-B-Magneten zeigen, dass die
Prozessparameter einen entscheidenden Einfluss auf die magnetischen
Eigenschaften haben. Recycelte Magnete aus konventionellen primaren Nd-Fe-
B-Magneten weisen eine ahnliche Dichte und Koerzitivfeldstarke auf wie ihre
Ausgangsmagnete, allerdings mit leicht verringerter Remanenz und
Energiedichte. Grobere Pulver verbessern Remanenz und Energiedichte,
verringern aber die Koerzitivfeldstarke. Der Zusatz von Nd-Hydrid kann die
Koerzitivfeldstarke erhohen (Abbildung 25).
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Abbildung 25: Entmagnetisierungskurven konventioneller Nd-Fe-B Magnete und daraus
hergestellter Recyclingmagnete (links), sowie Entmagnetisierungskurven primarer GBDP-
Magnete, thermisch entmagnetisierter Magnete und daraus hergestellter
Recyclingmagnete (rechts).

Bei recycelten Magneten aus GBDP-Magneten sinkt die Koerzitivfeldstarke
aufgrund der Aufnahme von Verunreinigungen und der Zerstérung einer
besonderen GBDP-Mikrostruktur, welche fir eine hohe Koerzitivfeldstarke
notwendig ist. Die erneute Anwendung eines GBDP mit schweren Seltenen
Erden kann die Koerzitivfeldstarke auf nahezu das urspriingliche Niveau
verbessern (Abbildung 25). Obwohl recycelte Magnete eine gewisse
Leistungsverschlechterung aufweisen, zeigen Anpassungen bei der Pulvergrol3e,
der Zusammensetzung und zusatzlichen Verarbeitungsschritten das Potenzial,
Eigenschaften zu erreichen, die denen neuer Magnete nahekommen, wobei
weitere Optimierungen flr eine verbesserte Wirksamkeit und Nachhaltigkeit
erforderlich sind.
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