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(57)【要約】
【課題】リチウムイオン二次電池から正極集電体および負極集電体の少なくともいずれか
の金属の高品位産物を、高い回収率で回収でき、かつ工程が簡単なリチウムイオン二次電
池からの有価物の回収方法の提供。
【解決手段】正極集電体と、負極集電体とを含むリチウムイオン二次電池を、前記正極集
電体および前記負極集電体のうち、低い融点の集電体の融点以上、かつ高い融点の前記集
電体の融点未満の温度であり、かつ酸素濃度が１１ｖｏｌ％以下の雰囲気下で焙焼する焙
焼工程を少なくとも含むリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法である。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　正極集電体と、負極集電体とを含むリチウムイオン二次電池を、前記正極集電体および
前記負極集電体のうち、低い融点の集電体の融点以上、かつ高い融点の前記集電体の融点
未満の温度であり、かつ酸素濃度が１１ｖｏｌ％以下の雰囲気下で焙焼する焙焼工程を少
なくとも含むことを特徴とするリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法。
【請求項２】
　前記酸素濃度が０ｖｏｌ％以上５ｖｏｌ％以下の雰囲気下で焙焼を行う、請求項１に記
載のリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法。
【請求項３】
　前記酸素濃度が０ｖｏｌ％である不活性ガス雰囲気下で焙焼を行う、請求項１または２
に記載のリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法。
【請求項４】
　前記リチウムイオン二次電池の前記正極集電体と、前記負極集電体とを含む外装容器の
融点が、前記高い融点の前記集電体よりも低い、請求項１から３のいずれかに記載のリチ
ウムイオン二次電池からの有価物の回収方法。
【請求項５】
　前記焙焼工程の後に、破砕工程、および分離工程を順次行う、請求項１から４のいずれ
かに記載のリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法。
【請求項６】
　前記外装容器の材質がアルミニウムである、請求項４に記載のリチウムイオン二次電池
からの有価物の回収方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、製造過程で発生した不良品や使用機器および電池の寿命などに伴い廃棄され
るリチウムイオン二次電池の正極集電体および負極集電体などから有価物を回収可能な、
リチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　リチウムイオン二次電池は、従来の鉛蓄電池、ニッカド二次電池などに比較して軽量、
高容量、高起電力の二次電池であり、パソコン、電気自動車、携帯機器などの二次電池と
して使用されている。例えば、前記リチウムイオン二次電池の正極には、コバルトやニッ
ケルなどの有価物が、コバルト酸リチウム（ＬｉＣｏＯ２）、三元系正極材（ＬｉＮｉｘ

ＣｏｙＭｎｚＯ２（ｘ＋ｙ＋ｚ））などとして使用されている。
【０００３】
　前記リチウムイオン二次電池は、今後も使用の拡大が予想されていることから、製造過
程で発生した不良品や使用機器および電池の寿命などに伴い廃棄される前記リチウムイオ
ン二次電池から有価物を回収することが、資源リサイクルの観点から望まれている。前記
リチウムイオン二次電池から前記有価物を回収する際には、使用されている種々の金属を
分離して回収することが、回収物の価値を高める点から重要である。近年、前記リチウム
イオン二次電池の製造コストの低減を主目的とし、特に車載用の前記リチウムイオン二次
電池において低コバルトおよびニッケル品位の正極材を有する前記リチウムイオン二次電
池が開発され、相対的に集電体および外装容器を構成する金属の金属価値が前記リチウム
イオン二次電池全体の価値に占める比率は増加している。前記集電体および前記外装容器
構成物の中では、特に銅を用いている前記集電体の価値が高く、効率的な分離および回収
技術の確立が重要性を増している。
【０００４】
　リチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法として、例えば、前記リチウムイオン
二次電池を焙焼し、得られた焙焼物を破砕した後、破砕物を篩別して、篩上側に主として
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ケースの破砕物を、篩下側に主として正極の破砕物および負極の破砕物を回収し、篩下に
含まれる正極および負極の前記破砕物に衝撃力を与えて正極を正極集電体および正極活物
質に、負極を負極集電体および負極活物質にそれぞれ分離し、結果物を篩別して、篩上側
に主として前記正極集電体および前記負極集電体を含む金属製部材、篩下側に主として前
記正極活物質および前記負極活物質を回収する方法が提案されている（例えば、特許文献
１参照）。
　また、リチウムイオン二次電池を３００℃以上の温度で加熱し、次に破砕した後、得ら
れた破砕物に対して８,０００ガウス以上の高磁力選別を行い、常磁性体であるアルミニ
ウムを磁着物として、反磁性体である銅を非磁着物として回収するが提案されている（例
えば、特許文献２参照）。
　さらに、本願出願人は、前記リチウムイオン二次電池を焙焼した後、焙焼物を打撃によ
り破砕し、破砕物を篩分けして篩下に有価物を回収する方法を提案している（例えば、特
許文献３参照）。
【０００５】
　しかしながら、前記特許文献１の方法では、前記正極集電体の融点および前記負極集電
体の融点のいずれよりも低い温度で焙焼するため、篩分け工程によっては前記正極集電体
と前記負極集電体を分離できない可能性があった。また、前記特許文献２の方法では、リ
チウムイオン二次電池からの銅の回収方法が提案されているが、外装容器の破砕・選別、
銅-アルミ箔の分離に関わる工程数が多くなる上に、高磁力磁選機等の高価選別設備が必
要である。また、回収銅濃縮物の品位も７０％以上程度であり、回収物の品質は低い。ま
た、前記特許文献３の方法では、篩分けにより前記負極集電体の金属と前記正極集電体の
金属とをある程度分離することはできているが、前記負極集電体の前記金属および前記正
極集電体の前記金属のいずれかの回収率および品位がともに十分ではなかった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特開２０１４－１９９７７４号公報
【特許文献２】特開２０１５－２１９９４８号公報
【特許文献３】特開２０１２－７９６３０号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　本発明は、従来における前記諸問題を解決し、以下の目的を達成することを課題とする
。即ち、本発明は、リチウムイオン二次電池の正極集電体および負極集電体の少なくとも
いずれかから高品位の有価物を、高い回収率で回収でき、かつ工程が簡単なリチウムイオ
ン二次電池からの有価物の回収方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　前記課題を解決するための手段としては、以下の通りである。即ち、
　＜１＞　正極集電体と、負極集電体とを含むリチウムイオン二次電池を、前記正極集電
体および前記負極集電体のうち、低い融点の集電体の融点以上、かつ高い融点の前記集電
体の融点未満の温度であり、かつ酸素濃度が１１ｖｏｌ％以下の雰囲気下で焙焼する焙焼
工程を少なくとも含むことを特徴とするリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法
である。
　＜２＞　前記酸素濃度が０ｖｏｌ％以上５ｖｏｌ％以下の雰囲気下で焙焼を行う、前記
＜１＞に記載のリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法である。
　＜３＞　前記酸素濃度が０ｖｏｌ％である不活性ガス雰囲気下で焙焼を行う、前記＜１
＞または＜２＞に記載のリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法である。
　＜４＞　前記リチウムイオン二次電池の前記正極集電体と、前記負極集電体とを含む外
装容器の融点が、前記高い融点の前記集電体よりも低い、前記＜１＞から＜３＞のいずれ
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かに記載のリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法である。
　＜５＞　前記焙焼工程の後に、破砕工程、および分離工程を順次行う、前記＜１＞から
＜４＞のいずれかに記載のリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法である。
　＜６＞　前記外装容器の材質がアルミニウムである、前記＜４＞に記載のリチウムイオ
ン二次電池からの有価物の回収方法である。
【発明の効果】
【０００９】
　本発明によると、従来における前記諸問題を解決することができ、リチウムイオン二次
電池の正極集電体および負極集電体の少なくともいずれかから高品位の有価物を、高い回
収率で回収でき、かつ工程が簡単なリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法を提
供することができる。
【発明を実施するための形態】
【００１０】
（リチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法）
　本発明のリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法は、焙焼工程を少なくとも含
み、焙焼時に溶融分離した金属の回収工程、破砕工程、および分離工程を含むことが好ま
しく、さらに必要に応じてその他の工程を含む。
【００１１】
＜焙焼工程＞
　前記焙焼工程は、正極集電体と、負極集電体とを含むリチウムイオン二次電池を、前記
正極集電体および前記負極集電体のうち、低い融点の集電体の融点以上、かつ高い融点の
前記集電体の融点未満の温度であり、かつ酸素濃度が１１ｖｏｌ％以下の雰囲気下で焙焼
する工程である。
　前記集電体の融点は、前記集電体が合金や複合材料の場合には、熱重量測定－示差熱分
析（ＴＧ－ＤＴＡ）により融点を測定することができる。
【００１２】
－リチウムイオン二次電池－
　前記リチウムイオン二次電池としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択するこ
とができ、例えば、リチウムイオン二次電池の製造過程で発生した不良品のリチウムイオ
ン二次電池、使用機器の不良、使用機器の寿命などにより廃棄されるリチウムイオン二次
電池、寿命により廃棄される使用済みのリチウムイオン二次電池などが挙げられる。
【００１３】
　前記リチウムイオン二次電池の形状、構造、大きさ、材質としては、特に制限はなく、
目的に応じて適宜選択することができる。
　前記リチウムイオン二次電池の形状としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択
することができ、例えば、ラミネート型、円筒型、ボタン型、コイン型、角型、平型など
が挙げられる。
　前記リチウムイオン二次電池としては、例えば、正極と、負極と、セパレーターと、電
解質および有機溶剤を含有する電解液と、前記正極、前記負極、前記セパレーターおよび
前記電解液を収容する電池ケースである外装容器とを備えたものなどが挙げられる。なお
、リチウムイオン二次電池は、正極や負極などが脱落した状態であっても本回収方法が可
能であることは言うまでもない。
　前記外装容器の材質としては、アルミニウムが好ましい。
【００１４】
－－正極－－
　前記正極としては、正極集電体を有していれば特に制限はなく、目的に応じて適宜選択
することができる。
　前記正極の形状としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例
えば、平板状、シート状などが挙げられる。
【００１５】
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－－－正極集電体－－－
　前記正極集電体としては、その形状、構造、大きさ、材質などに、特に制限はなく、目
的に応じて適宜選択することができる。
　前記正極集電体の形状としては、例えば、箔状などが挙げられる。
　前記正極集電体の材質としては、例えば、ステンレススチール、ニッケル、アルミニウ
ム、銅、チタン、タンタルなどが挙げられる。これらの中でも、アルミニウムが好ましい
。
【００１６】
　前記正極集電体上に正極材を有することが好ましい。
　前記正極材としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例えば
、希少有価物を含有する正極活物質を少なくとも含み、必要により導電剤と、結着樹脂と
を含む正極材などが挙げられる。
　前記希少有価物としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが
、マンガン、コバルト、およびニッケルの少なくともいずれかであることが好ましい。
　前記正極活物質としては、例えば、マンガン酸リチウム（ＬｉＭｎ２Ｏ４）、コバルト
酸リチウム（ＬｉＣｏＯ２）、コバルトニッケル酸リチウム（ＬｉＣｏ１／２Ｎｉ１／２

Ｏ２）、ＬｉＮｉｘＣｏｙＭｎｚＯ２などが挙げられる。
　前記導電剤としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例えば
、カーボンブラック、グラファイト、カーボンファイバー、金属炭化物などが挙げられる
。
　前記結着樹脂としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例え
ば、フッ化ビニリデン、四フッ化エチレン、アクリロニトリル、エチレンオキシド等の単
独重合体または共重合体、スチレン－ブタジエンゴムなどが挙げられる。
【００１７】
－－負極－－
　前記負極としては、負極集電体を有していれば特に制限はなく、目的に応じて適宜選択
することができる。
　前記負極の形状としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例
えば、平板状、シート状などが挙げられる。
【００１８】
－－－負極集電体－－－
　前記負極集電体としては、その形状、構造、大きさ、材質などに、特に制限はなく、目
的に応じて適宜選択することができる。
　前記負極集電体の形状としては、例えば、箔状などが挙げられる。
　前記負極集電体の材質としては、例えば、ステンレススチール、ニッケル、アルミニウ
ム、銅、チタン、タンタルなどが挙げられる。これらの中でも、銅が好ましい。
【００１９】
　前記負極集電体上に負極材を有することが好ましい。
　前記負極材としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例えば
、グラファイト、ハードカーボン等の炭素材料、チタネイトなどが挙げられる。
【００２０】
－焙焼－
　前記焙焼は、前記正極集電体および前記負極集電体のうち、前記低い融点の前記集電体
の融点以上、かつ前記高い融点の前記集電体の融点未満の温度であれば、特に制限はなく
、目的に応じて適宜選択することができるが、６７０℃以上が好ましく、６７０℃以上１
,０８０℃以下がより好ましく、７００℃以上９００℃以下が特に好ましい。前記焙焼温
度が、６７０℃未満であると、前記低い融点の前記集電体の脆性化が十分に生じないこと
があり、１,１００℃を超えると、前記低い融点の前記集電体および前記高い融点の前記
集電体のいずれもが脆性化し、破砕および分級による前記集電体の分離効率が低下する。
　また、前記リチウムイオン二次電池の前記外装容器の融点は、前記高い融点の前記集電
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体よりも低いことが好ましい。この場合、前記リチウムイオン二次電池の前記外装容器が
前記焙焼中に溶融するが、前記リチウムイオン二次電池の下に前記外装容器の溶融金属を
回収する受け皿を配置することで、前記外装容器由来の金属と電極部を容易に分離するこ
とができる。
【００２１】
　前記焙焼温度で前記焙焼を行うことにより、例えば、前記正極集電体がアルミニウムで
あり、前記負極集電体が銅である前記積層体において、アルミニウム箔からなる前記正極
集電体が溶融して脆性化し、後述する破砕工程において細粒化しやすくなる。一方、前記
銅からなる前記負極集電体は、前記銅の融点未満の温度で焙焼されるため、溶融すること
がない。このため、前記破砕工程における破砕により、前記正極集電体は細かく破砕され
、前記負極集電体は、破砕後も粗粒として存在し、後述する分離工程において、より効果
的かつ高度に選別できるようになる。
　前記焙焼温度とは、焙焼時の前記リチウムイオン二次電池の温度のことをいう。前記焙
焼温度は、焙焼中の前記リチウムイオン二次電池に、カップル、サーミスタなどの温度計
を差し込むことにより、測定することができる。
【００２２】
　前記焙焼時間としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、
１分間以上５時間以下が好ましく、１分間以上２時間以下がより好ましく、１分間以上１
時間以下が特に好ましい。前記焙焼時間は前記低い融点の前記集電体が所望の温度まで到
達する焙焼時間であればよく、保持時間は短くてもよい。前記焙焼時間が、前記特に好ま
しい範囲内であると、焙焼にかかるコストの点で有利である。
【００２３】
　前記焙焼の方法としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例
えば、焙焼炉を用いる方法などが挙げられる。
　前記焙焼炉としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例えば
、ロータリーキルン、流動床炉、トンネル炉、マッフル等のバッチ式炉、キュポラ、スト
ーカー炉などが挙げられる。
【００２４】
　前記焙焼に用いる雰囲気としては、酸素濃度を１１ｖｏｌ％以下に調整した雰囲気を用
いる。
　前記酸素濃度は、０ｖｏｌ％以上１１ｖｏｌ％以下が好ましく、０ｖｏｌ％以上５ｖｏ
ｌ％以下がより好ましい。前記酸素濃度を１１ｖｏｌ％以下に調整した雰囲気下で前記リ
チウムイオン二次電池を焙焼することにより、リチウムイオン二次電池中の有価金属の酸
化を抑制できる。
　前記酸素濃度の調整方法としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することが
でき、例えば、ガスバーナーや灯油バーナーを低空気比で燃焼させる方法や、窒素または
アルゴン等の不活性ガスと空気とを混合して用いる方法などが挙げられる。
　また、窒素またはアルゴン等の不活性ガス雰囲気（酸素濃度０ｖｏｌ％）下で焙焼を行
うことが、リチウムイオン二次電池中の有価金属の酸化を抑制する点から、より好ましい
。
【００２５】
＜切断工程＞
　前記リチウムイオン二次電池の前記外装容器が前記焙焼中に溶融しない場合、前記焙焼
工程の後には、正極集電体や負極集電体から高品位の有価物を、高効率で分離回収する観
点から、切断工程を行うことが好ましい。
　前記切断工程とは、前記外装容器内の集電体が露出するよう焙焼物を切断することを行
う。言い換えれば、前記外装容器の筐体が切断されて、前記集電体が剥き出しになるよう
な状態であればよく、前記集電体まで切断されても構わない。これより、その後の回収工
程での有価物の回収効率が高まる。
　前記切断としては、例えば、回転する刃や砥石を用いる方法、二軸破砕機（刃渡りの長
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い）等のせん断力を用いた破砕機による切断、刃や砥石が切断部を往復することによる切
断、シャーリング等の刃を切断対象物に押し付けて切断する方法、酸素、アルゴン、水素
、窒素、エアー等のガスを用いる切断、高速の液体を切断部に噴霧することによるジェッ
ト切断、プラズマを用いる切断などが挙げられる。
【００２６】
＜破砕工程＞
　前記破砕工程としては、前記焙焼物を破砕して、破砕物を得る工程であれば、特に制限
はなく、目的に応じて適宜選択することができる。前記焙焼物を衝撃により破砕して前記
破砕物を得ることが好ましい。前記リチウムイオン二次電池の前記外装容器が前記焙焼中
に溶融しない場合、前記焙焼物に前記衝撃を与える前に、切断機により前記焙焼物を切断
する予備破砕しておくことがより好ましい。
【００２７】
－破砕－
　前記破砕としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができる。
　前記衝撃により破砕を行う方法としては、回転する打撃板により投げつけ、衝突板に叩
きつけて前記衝撃を与える方法や、回転する打撃子（ビーター）により前記焙焼物を叩く
方法が挙げられ、例えば、ハンマークラッシャーなどにより行うことができる。また、セ
ラミックなどのボールにより前記焙焼物を叩く方法が挙げられ、ボールミルなどにより行
うことができる。また、圧縮による破砕を行う刃幅、刃渡りの短い二軸破砕機で破砕する
ことにより行うことができる。
　前記衝撃により、前記破砕物を得ることにより、前記低い融点の前記集電体の破砕を促
進し、一方、形態が著しく変化していない前記高い融点の前記集電体が、箔状などの形態
で存在する。そのため、前記破砕工程において、前記高い融点の前記集電体は、切断され
るにとどまり、前記高い融点の前記集電体の細粒化は、前記低い融点の前記集電体と比較
し進行しにくいため、後述する分離工程において前記低い融点の前記集電体と前記高い融
点の前記集電体とが効率的に分離できる状態の前記破砕物を得ることができる。前記外装
容器が前記焙焼により溶融しない場合、前記切断機により予め前記外装容器に亀裂を生じ
させた後に前記衝撃による破砕をすることで、前記亀裂付近での優先的な破砕を促進し、
結果として、前記外装容器の内部の負極活物質が前記外装容器から分離しやすくなる。
　ここで、前記負極活物質とは、グラファイトなどの炭素材料のことをいう。
【００２８】
　前記破砕時間としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができるが、
リチウムイオン二次電池１ｋｇあたりの処理時間は１秒間以上３０分間以下が好ましく、
２秒間以上１０分間以下がより好ましく、３秒間以上５分間以下が特に好ましい。前記破
砕時間が、１秒間未満であると、破砕されないことがあり、３０分間を超えると、過剰に
破砕されてしまうことがある。
【００２９】
＜分離工程＞
　前記分離工程としては、前記破砕物を篩分けして篩上と篩下に選別して、それぞれにお
いて回収物を得る工程であれば、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ
る。さらに、それぞれに篩分けられた分離物に対して、磁力選別をする工程を含むものが
より好ましい。ここで、篩の篩上に分離されるもの、もしくは前記篩上物に磁選を実施す
る場合は磁選後の非磁着物を粗粒産物、篩下に分離されるものを微粒産物という。
【００３０】
－篩分け－
　前記篩分けとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、例えば
、振動篩、多段式振動篩、サイクロン、ＪＩＳ　Ｚ８８０１の標準篩などを用いて行うこ
とができる。
　前記篩の篩目の目開きとしては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することがで
きるが、篩目開きは、０．０２５ｍｍ以上１０ｍｍ以下が好ましい。
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　前記篩目開きが１０ｍｍを超えた場合、前記高い融点の前記集電体由来の金属の前記微
粒産物中への混入が増加し、前記低い融点の前記集電体および活物質との分離成績が低下
する。一方、前記２段目の篩目開きが０．０２５ｍｍ未満の場合、前記低い融点の前記集
電体由来の金属および活物質の前記中間産物中への混入が増加し、前記中間産物中の前記
高い融点の前記集電体由来の金属の品位が低下する場合がある。
【００３１】
　前記篩分けにより、前記粗粒産物として不純物の少ない前記融点の高いほうの前記集電
体の前記金属を回収することができる。
【００３２】
　なお、前記粗粒産物、および前記微粒産物を再度、前記篩分けしてもよい。この再度の
前記篩分けにより、各産物の不純物品位をさらに低減することができる。
　また、前記篩分け時に、篩上に解砕促進物、例えば、ステンレス球やアルミナボールを
のせて篩うことにより、篩上に残留した少量の前記低い融点の前記集電体を解砕し微粒化
させることで、前記粗粒産物中における前記高い融点の前記集電体の金属の品位をさらに
向上させることができる。
【００３３】
＜その他の工程＞
　前記その他の工程としては、特に制限はなく、目的に応じて適宜選択することができ、
例えば、有価物の回収工程などが挙げられる。
【実施例】
【００３４】
　以下、本発明の実施例を説明するが、本発明は、これらの実施例に何ら限定されるもの
ではない。
【００３５】
（実施例１）
　リチウムイオン二次電池として材質がアルミニウム製（融点６６０℃）の前記外装容器
を備えた使用済みのリチウムイオン二次電池を用いた。前記リチウムイオン二次電池は、
前記正極集電体がアルミニウム（融点６６０℃）であり、前記負極集電体が銅（融点１，
０８５℃）である。
【００３６】
－焙焼工程－
　マッフル炉（ＦＪ－４１、ヤマト科学株式会社製）に前記リチウムイオン二次電池を入
れ、焙焼温度を７５０℃とし、昇温速度１２．１℃／分、ガス通気量４０Ｌ／ｍｉｎで７
５０℃まで昇温した。温度が７５０℃に到達後、７５０℃で１．５時間焙焼し、焙焼物を
得た。また、炉内雰囲気は窒素と空気を１：１で混合したガスを供給し、酸素濃度を１０
．５ｖｏｌ％とした。
　リチウムイオン二次電池はステンレス製の網を敷いた溶融金属回収容器上に載せながら
前記焙焼を行った。
【００３７】
－焙焼時に溶融分離した金属の回収工程－
　焙焼時に溶融分離し、前記溶融金属回収容器上に回収された前記外装容器由来の金属（
アルミニウム）は、前記ステンレス網上に残存する焙焼物より手選別により分離回収した
。
【００３８】
－破砕・分離工程－
　前記焙焼工程により得られた前記焙焼物を前記外装容器由来のアルミニウムを手選別で
回収後、ハンマークラッシャー（マキノ式スイングハンマークラッシャーＨＣ－２０－３
．７、槇野産業株式会社製）を用い、５０Ｈｚ（ハンマー周速３８ｍ／ｓ）、出口部分の
目開き５ｍｍの条件で１回追加破砕した。次に、前記ハンマークラッシャーを用いた追加
破砕工程により得られた前記破砕物に対し、目開き１．１８ｍｍの篩による篩分けを行っ
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前記篩分けの篩下として微粒産物を得た。
【００３９】
＜評価＞
　粗粒産物および微粒産物をそれぞれ採取し、質量を測定した後、王水に加熱溶解させ、
高周波誘導結合プラズマ発光分光分析装置（ｉＣａＰ６３００、サーモフィッシャーサイ
エンティフィック社製）により分析を行い、以下のようにして各種金属の粗粒産物中のＣ
ｕ品位（篩上）および回収率を求めた。なお、溶融分離した前記外装容器由来のアルミニ
ウムは、前記回収率には含まない。
　・粗粒産物中のＣｕ品位（％）＝粗粒産物溶解液中Ｃｕ濃度×粗粒産物溶解液量÷粗粒
産物溶解試料量×１００
　・Ｃｕ回収率（％）＝（粗粒産物中のＣｕ品位×粗粒産物回収量）÷（（粗粒産物中の
Ｃｕ品位×粗粒産物回収量）＋（微粒産物中のＣｕ品位×微粒産物回収量））
　・Ａｌ回収率（％）＝（粗粒産物中のＡｌ品位×粗粒産物回収量）÷（（粗粒産物中の
Ａｌ品位×粗粒産物回収量）＋（微粒産物中のＡｌ品位×微粒産物回収量））
【００４０】
　粗粒産物中のＣｕ品位、Ｃｕ回収率およびＡｌ回収率を表１に示した。
【００４１】
（実施例２）
　実施例１において、炉内に窒素ガスを供給し、酸素濃度を５ｖｏｌ％とした以外は、実
施例１と同様にして、焙焼工程、破砕・分離工程を行い、選別後に質量の測定を行い、回
収された各種金属の含有割合を求めた。粗粒産物中のＣｕ品位、Ｃｕ回収率およびＡｌ回
収率を表１に示した。
【００４２】
（実施例３）
　実施例１において、炉内に窒素ガスを供給し、酸素濃度を０ｖｏｌ％とした以外は、実
施例１と同様にして、焙焼工程、破砕・分離工程を行い、選別後に質量の測定を行い、回
収された各種金属の含有割合を求めた。粗粒産物中のＣｕ品位、Ｃｕ回収率およびＡｌ回
収率を表１に示した。
【００４３】
(比較例１)
　実施例１において、炉内に空気を供給し、酸素濃度を２１ｖｏｌ％とした以外は、実施
例１と同様にして、焙焼工程、および破砕・分離工程を行い、選別後に質量の測定を行い
、回収された各種金属の含有割合を求めた。粗粒産物中のＣｕ品位、Ｃｕ回収率およびＡ
ｌ回収率を表１に示した。
【００４４】
（比較例２）
　実施例１において、炉内に空気を供給し、酸素濃度を１６ｖｏｌ％とした以外は、実施
例１と同様にして、焙焼工程、および破砕・分離工程を行い、選別後に質量の測定を行い
、回収された各種金属の含有割合を求めた。粗粒産物中のＣｕ品位、Ｃｕ回収率およびＡ
ｌ回収率を表１に示した。
【００４５】
（比較例３）
　実施例１において、炉内に窒素を供給し、酸素濃度を０ｖｏｌ％とし、焙焼温度を５０
０℃とし、焙焼後に未溶融の筐体（アルミニウム製）を、レバーシャー(Ｐ－３，ＴＲＵ
ＳＣＯ株式会社製)を用いて切断し、手選別により分離回収した以外は、実施例１と同様
にして、焙焼工程、および破砕・分離工程を行った。
【００４６】
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【表１】

　表１の結果から、実施例１～３においては、優れた銅回収率および銅品位が得られた。
これに対して、比較例１～２では、銅およびアルミニウムの大部分が前記微粒産物となっ
てしまい、銅とアルミニウムを分離することができなかった。
　また、比較例３では、アルミニウム正極集電体が溶融・脆性化せず、破砕・篩分けによ
って細粒産物側に分離できなかった。
【産業上の利用可能性】
【００４７】
　本発明のリチウムイオン二次電池からの有価物の回収方法は、リチウムイオン二次電池
から前記集電体や前記外装容器等の有価物を高い回収率で回収でき、かつ工程が簡単であ
ることから、リチウムイオン二次電池からの有価物の回収に好適に用いることができる。
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