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Bei diesem Beitrag handelt es sich um einen wissenschaftlich
begutachteten und freigegebenen Fachaufsatz (,,reviewed paper”).
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Produktivitatssteigerung und Ausschussreduktion in der Batteriezellfertigung

Effizientes Kalandrieren
von Batterieelektroden

F. Kofler, A. Diener, A. Mayr, C. Willuhn, R. Daub, ]. Fleischer, A. Kwade

ZUSAMMENFASSUNG Derzeit ist die Fertigung

von Lithium-lonen-Batteriezellen nahezu liber die komplette
Prozesskette stark ausschussbehaftet. Eine Reduktion des
Produktionsausschusses reduziert sowohl den Ressourcen-
verbrauch als auch die Kosten und steigert die Produktivitat
der gesamten Produktion. Exemplarisch fiir den Kalandrier-
prozess wird aufgezeigt, wie mittels DEM-Simulationen und
Sensorintegration in Brownfield- und Neuanlagen Fehlerbilder
erkannt und reduziert werden kdnnen.
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1 Motivation

Lithium-Ionen-Batteriezellen bilden derzeit die Basis fiir die
Elektrifizierung zahlreicher Anwendungen und
kommen beispielsweise in Unterhaltungselektronik, Power-Tools
und batterieelektrischen Fahrzeugen zum Einsatz. Bei batterie-

zunehmende

elektrischen Fahrzeugen entfallen circa 30 % der Gesamt-
fahrzeugkosten auf die Traktionsbatterie, wobei deren Preis stark
von den Kosten der einzelnen Batteriezellen abhingt [1] Eine
Kostenparitit zwischen Fahrzeugen mit Verbrennungsmotor und
batterieelektrischen Antriebsstrang ist auf dem europiischen
Markt derzeit unter anderem aufgrund der hohen Batteriezell-
kosten noch nicht gegeben und kann potenzielle Kiufer an dem
Kauf eines Elektroautos hindern. Ein wesentlicher Hebel um die
Herstellkosten von Batteriezellen zu senken, stellt eine Reduktion
des Ausschusses dar. Im Vergleich zu anderen produzierenden
Gewerben ist die Ausschussrate der Batteriezellfertigung erheb-
lich hoher und belduft sich in den ersten Betriebsjahren einer
Gigafactory auf 15 % bis 30 % und pendelt sich nach circa 5
Jahren bei etwa 10 % ein [2]. Insbesondere beim Prozessschritt
des Kalandrierens kénnen auftretende Fehlerbilder in Form von
Wellen- und Faltenbildung und eine ungleichmifige Elektroden-
dicke zu erhohtem Ausschuss fithren, weswegen im Folgenden
dieser Prozessschritt niher betrachtet wird.

2 Kalandrieren von Batterieelektroden
Das Kalandrieren stellt den vierten Prozessschritt in der Batte-

riezell- beziehungsweise Elektrodenfertigung dar. Zuvor werden
die elektrochemischen Aktivmaterialien mit Additiven und
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Efficient calendering of battery electrodes

ABSTRACT Currently, the production of lithium-ion battery
cells is subject to high levels of scrap across almost the entire
process chain. A reduction in production scrap reduces both
the consumption of resources and costs, and increases the
productivity of the entire production process. Using the
calendering process as an example, the paper shows how
DEM simulations and sensor integration can be used to defect
and reduce detect patterns in brownfield and new plants.

Losungsmittel versetzt, gemischt und anschliefend durch ein
Nassbeschichtungsverfahren auf eine metallische Substratfolie
beschichtet.
Beschichtung, bei der zwischen den Beschichtungsflichen jeweils
ein unbeschichteter Abstand zur spiteren Kontaktierung ver-
bleibt, und einer kontinuierlichen Beschichtung unterschieden. Im

Hierbei wird zwischen einer intermittierenden

industriellen Maf3stab hat sich aufgrund der hoheren Prozess-
geschwindigkeiten die kontinuierliche und beidseitige Beschich-
tung im Rolle-zu-Rolle-Verfahren durchgesetzt. Zur spiteren
Kontaktierung der kontinuierlichen Beschichtung wird mindes-
tens ein Randbereich nicht beschichtet. Beim nachfolgenden
Trocknen wird der Beschichtung das Losungsmittel entzogen, so
dass die Schichtdicke im Vergleich zur Nassfilmdicke reduziert
wird. Aufgrund der Form der Aktivmaterialpartikel weist die
Beschichtung nach dem Trocknen eine pordse Struktur auf, die
fiir die spitere Elektrolytbenetzung im Rahmen des Zell-Finis-
hing noch zu hoch ist. Es bedarf einer Verdichtung der Batterie-
elektroden, die im Rahmen des Prozessschrittes des Kalandrierens
mittels eines Walzprozesses durchgefithrt wird, vgl. Bild 1.
Dadurch kann die Elektrodenporositit je nach Zellspezifikation
von 44 % nach dem Trocknen auf 18 % bis 35 % reduziert
werden [3] Hierdurch wird auch die Elektrodendicke reduziert,
so dass durch das Kalandrieren die volumetrische Energiedichte
einer Batteriezelle gesteigert wird. Ebenfalls verindert sich die
Oberflachenrauigkeit der Elektrode, so dass mit zunehmender
Verdichtung der Glanz der Elektroden zunimmt. Die Elektroden-
dicke nach dem Kalandrieren d,,; kann im Gegensatz zur Porosi-
tit, die oftmals mittels Quecksilberporosimetrie im Labor gemes-
sen wird, auch in der Fertigung kostengiinstig mittels einer Mess-
uhr gemessen werden, weswegen diese Grofle als Qualititspara-
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Bild 1. Schematische Darstellung des Kalandrierprozesses von Batterieelektroden. Grafik: wbk

meter fungiert. In der Praxis wird die Elektrodendicke im einstel-
ligen um-Bereich toleriert, da bereits eine Dickenschwankung von
wenigen Mikrometern einen signifikanten Einfluss auf die elek-
trochemischen Eigenschaften der spiteren Batteriezelle hat [4].

Wihrend des Kalandrierens weist die Elektrodenbeschichtung
ein elastoplastisches Materialverhalten auf, so dass die kalandrier-
te Elektrodendicke d,; grofer ist als der Kalanderwalzspalt d. Die
notwendige Differenz zwischen di, und d ist abhingig von der
Zellchemie, der unkalandrierten Elektrodendicke d,;, der Stirke
der Substratfolie h, der Temperatur der Kalanderwalzen 0, der
Verdichtungskraft F und der Winkelgeschwindigkeit der Walzen
0] [5; 6]. In der Praxis wird dabei iterativ und erfahrungsbasiert
der Kalanderspalt solange variiert bis die gewiinschte Zielelektro-
dendicke erreicht wird. Der Spaltabstand von industriellen Batte-
riekalandern wird dabei indirekt geregelt, indem entweder der
iiber kapazitive Sensoren gemessene Abstand der abgedrehten
Walzenschultern im Randbereich der Walzen [6] oder die Positi-
on der Walzenlagerung beziehungsweise der verbauten Hydrau-
likzylinder als Regelgrofle verwendet wird. Um Dickenabwei-
chungen der kalandrierten Elektroden und somit Ausschuss bei
diesen Regelungsarten friithzeitig zu erkennen beziehungsweise zu
vermeiden, bedarf es einer regelmifigen Messung der Elektro-
dendicke und bei Bedarf einer Anpassung der Fiithrungsgrofen.
Im industriellen Umfeld wird dabei sowohl die Elektrodendicken-
messung als auch das Anpassen der Fithrungsgrofen des Kalan-
ders manuell durchgefiihrt.

Andere Fehlerbilder, die neben einer unzulissigen Elektroden-
dicke insbesondere bei kontinuierlich beschichteten Elektroden
mit seitlicher Ableiterfolie beim Kalandrieren auftreten, sind eine
Faltenbildung im unbeschichteten Ableiterbereich und eine Wel-
lenbildung der Elektrode, die beim anschliefenden Slitten der
Elektrode zu einem Sibeleffekt fithren kann [7; 8]. Ursache hier-
fiir ist der in Bild 1 auf der rechten Seite dargestellte Kraftfluss,
der rein iiber die beschichtete Fliche in die Batterieelektrode ein-
geleitet wird. Neben der gewiinschten Verdichtung der Elektro-
denbeschichtung kann dieser Krafteintrag auch aufgrund des
Uberschreitens der FlieRspannung zu einer Lingung der be-
schichteten metallischen Substratfolie in Lingsrichtung fithren
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[9]. Da Kathoden iiblicherweise stirker verdichtet werden als
Anoden, treten diese Effekte insbesondere beim Kalandrieren von
Kathoden auf Basis von Lithium-Nickel-Mangan-Kobaltoxiden
(NMC) auf. Mogliche Kompensationsmafinahmen sind eine
Erhohung der Walzentemperatur oder eine Vorerwdrmung der
Batterieelektrode durch eine groflere Umschlingung um eine
Kalanderwalze [9].

3 Erkennung und Reduktion
von Ausschuss beim Kalandrieren

3.1 Sensorintegration zur Erfassung von Fehlerbildern

Insbesondere bei den industrietiblichen Kalandriergeschwin-
digkeiten im Bereich von 30 m/min bis 100 m/min ist es auf-
grund der hohen Materialkosten insbesondere an rohstoffarmen
Produktionsstandorten wie Deutschland unabdingbar, entstehen-
de Fehlerbilder unmittelbar zu erkennen, um entsprechende
Gegenmafinahmen zielgerichtet und unverziiglich einleiten zu
konnen [10]. Im Folgenden werden entsprechende Inline-Sensor-
systeme vorgestellt, die sowohl in Bestandskalander nachgeriistet
als auch in Neuanlagen direkt integriert werden koénnen.

Zur Inline-Dickenmessung wurden in der Vergangenheit oft-
mals Lasertriangulationspunktsensoren eingesetzt. Diese Sensoren
kommen insbesondere bei kalandrierten Kathoden an ihre Gren-
zen, da derartige Elektroden infolge der Verdichtung eine glin-
zende Oberfliche aufweisen. In Kombination mit einer Wellenbil-
dung fiihrt dies zu grofen Streulichteinfliissen, die zu einem gro-
fen Messrauschen fithren kénnen. Aus diesem Grund wurden im
Rahmen dieser Arbeit an zwei Bestandskalandern und einer Neu-
anlage konfokal-chromatische Sensoren zur Dickenmessung inte-
griert. Diese Sensoren sind weniger empfindlich gegeniiber Streu-
licht und kommen auch mit glinzenden Batterieelektroden zu-
recht. Bild 2a zeigt den Aufbau am Bestandskalander des wbk
Instituts fiir Produktionstechnik, bei dem das Sensorpaar in einen
C-Biigel aus Hartgestein integriert wurde, an dem zuvor ein
Lasertriangulationssensor befestigt war. Konkret wurden ,Preci-
tec DPS“ Sensorkdpfe mit einem Messbereich von 3 mm, einer
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Bild 2. a) Elektrodendickenmessung am KIT mittels konfokal-chromatischem Sensorpaar (1) und C-Bligel aus Granit (2). Foto: wbk in Zusammenarbeit

mit Precitec; b) Integration einer Dickenmessung basierend auf einem konfokal-chromatischen Sensorpaar (3) und C-Bligel aus austenitischem Edelstahl (4)

innerhalb der Zugentkopplung nach dem Walzspalt. Grafik: iwb

axialen Auflosung von 8 nm und einer Linearitit von 990 nm
eingesetzt. Zur Inline-Messung der Schichtdicke an der Neuan-
lage des iwb - Instituts fiir Werkzeugmaschinen und Betriebswis-
senschaften  wurden die konfokal-chromatisch  Sensoren
»CL-S015“ der Firma Keyence verwendet, vgl. Bild 2b. Diese
besitzen eine Auflésung von 0,25 um sowie eine Linearitit von
+ 0,35 pm. Der Lichtpunktdurchmesser der Sensorkopfe betragt
10 pm.

Aufgrund dieser hohen Auflgsung reagieren derartig genaue
Sensorkopfe sensibel auf Storgrofen wie Schwingungen und
Temperaturschwankungen [10]. Daher ist es zu empfehlen, die
Sensoren moglichst schwingungsentkoppelt zum Walzenstuhl und
Hydraulikaggregat zu integrieren. C-Biigel aus Granit eignen sich
besonders aufgrund der Dimpfungseigenschaften des Materials
und der geringen thermischen Ausdehnung. Bei der Verwendung
von metallischen Sensorhaltern kénnen durch eine regelmifiige
Kalibrierung oder ein Temperaturmodell thermische Einfliisse auf
das Messergebnis reduziert werden. Der am iwb integrierte C-Bii-
gel wurde aus austenitischem Edelstahl gefertigt und beriicksich-
tigt durch diese Konstruktion mogliche Wiarmeausdehnungen des
Biigels. Durch die Integration des Sensorpaares in der Zugent-
kopplung nach dem Walzspalt ist die Dickenmessung vom Walz-
werk schwingungsentkoppelt. Gleichzeitig ermdglicht die Zugent-
kopplung die Einstellung einer hoheren Bahnspannung, um eine
ruhige Bahnfithrung der Elektrode zu erreichen. Dadurch wird
ein Einfluss von Elektrodendefekten sowie einer unruhigen Bahn-
fithrung auf das Messergebnis reduziert [10]. In der Praxis zeigt
sich, dass sich die optisch gemessene Elektrodendicke oftmals von
einer mittels Messuhr taktil gemessenen Elektrodendicke unter
anderem aufgrund des unterschiedlichen Einflusses der Oberfld-
chenrauheit der Elektroden auf das Messergebnis unterscheidet.
Bei einer taktilen Elektrodendickenmessung hingt zudem das
Messergebnis noch vom verwendeten Messeinsatz ab [11]. Um
eine bestmogliche Ubereinstimmung zwischen taktiler und opti-
scher Elektrodendickenmessung zu erhalten, bietet es sich daher
an, die optische Dickenmessung mittels einer taktilen Referenzdi-
ckenmessung an einer bereits auf Zieldicke kalandrierten Elektro-
de zu kalibrieren.

Die bereits erwdhnten Fehlerbilder, wie zum Beispiel Elektro-
denwellungen oder Wrinkles, konnen mithilfe von Lasertriangula-
tionssensoren inline {iberwacht werden [9; 10; 12]. Hierfiir kom-
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men unterschiedliche Sensortypen zum Einsatz, um die jeweiligen
Anforderungen hinsichtlich der Auflgsung und des Messbereichs
der Fehlerbilder abdecken zu konnen. Zur Detektion der typi-
scherweise wenige Millimeter groflen Wrinkles im Randbereich
am Ubergang zwischen beschichteter und unbeschichteter Sub-
stratfolie wurden zwei Lasertriangulationssensoren vom Typ
4LJ-X-8060“ von Keyence eingesetzt. Die allgemeine Elektroden-
wellung — mit einer Hohenausdehnung im Bereich von Millime-
tern beziehungsweise Zentimetern — wurde beispielsweise mit
dem Lasertriangulationssensor vom Typ ,LJ-X-8400“ bezie-
hungsweise ,LJ-X-8900“ inline gemessen, wobei die Wahl des
Messkopfes jeweils abhingig war von der definierten maximalen
Elektrodenbreite [13]. Die Anpassung der Messtechnik an variie-
rende Elektrodenbreiten wurde an der Bestandsanlage des wbk
und der Neuanlage am iwb durch prizise justierbare Linear-
achsen beriicksichtigt. Bild 3 zeigt den schematischen Aufbau der
Sensorintegration am iwb als CAD-Konstruktion.

Die integrierte Messtechnik erméglicht die geometrischen De-
formationen der Elektrodenoberfliche inline zu iiberwachen. Der
Fokus liegt auf der Analyse der Fehlerbilder der Elektrodenwel-
lung, Falten am Beschichtungsrand und des Fehlerbilds der Wrin-
kles in Form von Hohenbildern. Hierfiir wurden verschiedene
Kennzahlen identifiziert, mithilfe derer die Intensitit der Fehler-
bilder quantifiziert werden kann. Dies umfasst zum Beispiel die
Quantifizierung der allgemeinen Elektrodenwellung mittels dem
Defect Evaluation Index (DEI), der die Differenz des hochsten
und tiefsten Punktes der Elektrodenwellung bezogen auf eine Re-
ferenzlinge darstellt, und der Elektrodenlingung in Prozent. Wei-
terfiihrende Informationen zur Auswertung der Sensorrohsignale
und zur Berechnung quantitativer Kennzahlen finden sich in [10]
und [13].

3.2 Visualisierung von Fehlerbildern
mittels eines Dashboards

Zur gezielten Unterstiitzung des Anlagenpersonals bei einer
effizienten und ausschussminimierten Produktion werden die
erfassten und ausgewertete Sensor- und Anlagendaten in Form
eines Dashboards visualisiert [13]. Dieses kann beispielsweise
durch eine modulare Implementierung an variierende Produkti-
onsumgebungen angepasst beziehungsweise um nachtriglich inte-
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grierte Sensoreinheiten ergidnzt werden. Das am iwb implemen-
tierte Dashboard stellt die Schnittstelle zwischen dem Benutzer
und dem digitalen Abbild der Kalandrieranlage dar. Um kurze
Reaktionszeiten des Benutzers zur Anpassung des Prozesses zu
erreichen, stellt das Benutzerinterface echtzeitnah simtliche Pro-
zessdaten der Kalandrieranlage und der angebundenen Sensorein-
heiten dar. Die Benutzeroberfliche, dargestellt in Bild 4, als eine
Art digitales Abbild der Kalandrieranlage wurde in Form einer
HTML-basierten Website iiber einen Webserver auf dem Desk-
top-PC an der Anlage bereitgestellt. Alle Prozess- und Sensorda-
ten werden im laufenden Betrieb in einer lokalen Datenbank gesi-
chert. Alle dafiir zugrunde liegenden Funktionseinheiten fiir die
Kommunikation zwischen den Sensoreinheiten und der Kaland-
rieranlage wurden mithilfe von Python-Skripten programmiert.
Die Benutzereinheit wurde in ,NodeRED® einem flussbasiertes
Entwicklungswerkzeug, implementiert. Die NodeRED-Erweite-
rung bietet ein responsives Webdesign, welches den Aufruf in
Webbrowsern unterschiedlicher Art und auf unterschiedlichen

Endgeriten erlaubt. Die Benutzeroberfliche ist in mehrere Seiten

Bild 3. Schematische Darstellung der Integration der Inline-Messtechnik aufgeteilt, die durch Anklicken der Seitenliste ausgewihlt werden
zur Fehlerbild-Uberwachung an der Kalandrieranlage vom Typ ,, GKL600"
der Firma Saueressig am iwb: Messposition 1 stellt die Messung der .
Elektrodenwellung mittels Sensortyp ,LJ-X-8400" dar, Messposition 2 griert:

hingegen die Wrinkle-Uberwachung durch zwei Sensoren vom Typ . Ubersicht,
,LJ-X-8060" Foto: iwb

konnen. Folgende Seiten sind in der Benutzeroberfliche inte-
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Bild 4. Auszug der Seite ,Ubersicht” in der Benutzeroberfldche. Dargestellt sind (1) die Daten des Prozesses, (2) die Daten zur Schichtdicke, (3) die Héhen-
bild-Auswertung der Elektrodentopologie, (4) die Steuerung der Benutzeroberfléche, (5) die Daten zum Spalt und (6) die Daten zur Kalandrieranlage.
Grafik: iwb
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Die Ubersichtsseite enthilt alle relevanten Sensor-, Anlagen- und
Prozesswerte, die Steuerung des Dashboards sowie die erweiterte
Auswertung der aufgezeichneten Fehlerbilder in Form der Elek-
trodenwellung. Dabei sind grundsitzlich alle Funktionen in eige-
ne Bereiche aufgeteilt. Besonders relevante Datenwerte, wie der
Meterzihler des aktuell zu bearbeitenden Elektrodencoils und die
Prozessgeschwindigkeit (1) sowie der Spalt (3), werden dem
Bediener dargestellt. Durch die einfache Darstellung der relevan-
ten Prozessgroflen kann dieser mit geringen Reaktionszeiten eine
Anpassung der Prozessparameter bei Abweichung vom jeweiligen
Soll vornehmen. Weiterhin sind die Schichtdicke (2), relevante
Anlagenwerte (4) und die erweiterte Auswertung der Elektro-
dentopographie (5) in der Ubersichtsseite dargestellt. Die Steue-
rung einzelner Datenaufzeichnungen und Sensoren ist im oberen,
rechten Bereich (6) der Benutzeroberfliche positioniert worden
und durch einen Schiebeschalter steuerbar. Samtliche Knopfe und
Schalter sind in einer fiir die jeweilige Funktionen einheitlichen
Logik gestaltet worden. So werden Schiebeschalter durch die
Moglichkeit der Darstellung des aktuellen Zustandes fiir die
Steuerung durch den Bediener eingesetzt, wohingegen Knopfe fiir
einmal zu betitigenden Funktionen, wie die Ausfithrung von
Python-Skripten, verwendet werden. Die Steuerung der Hohen-
bildauswertung (5) wurde ebenso wie das Zuriicksetzten aller
Funktionen (6) iiber eine Knopfbetitigung implementiert.

4 Optimierung des Kalandrierprozesses
mittels DEM-Simulation

Die vorgestellte Erfassung von Fehlerbildern mittels Inline-
Sensoren und die Darstellung der aufbereiteten Ergebnisse in
einem Dashboard ermdéglichen entstehenden Ausschuss in der
Produktion schnell zu erkennen, um Gegenmafinahmen zu
ergreifen. Um bereits priventiv ausschussminimale Prozessfenster
zu identifizieren, kann der Kalandrierprozess beziehungsweise
das Verhalten der Batterieelektrode mittels der Diskreten-
Elemente-Methode (DEM) simuliert werden. Hierbei werden die
einzelnen Partikel der Beschichtung als diskrete Elemente model-
liert, so dass ohne ausschussbehaftete experimentelle Versuche
und ohne dazugehorige Anlagenbelegungszeiten Parameterfenster
virtuell angefahren werden konnen. Dadurch kann effizient
untersucht werden, wie die Kalandrierung die partikulire Mikro-
struktur der Elektroden beeinflusst. Besonders interessant ist
dabei die Simulation von verschiedenen Linienlasten oder Spalt-
weiten, die erforderlich sind, um die gewiinschten Elektroden-
dichten zu erreichen. Diese Simulationsergebnisse ermdglichen es,
an der realen Anlage die Anzahl der notwendigen Iterationen zur
Einstellung geeigneter Anlagenparameter zu reduzieren, so dass
die Zielelektrodendicke schneller und mit weniger Ausschuss in
Form von zu dick oder zu diinn kalandrierten Elektroden
erreicht wird. Analysen der Mikrostrukturen des DEM-Produkt-
zwillings erlauben zudem Riickschliisse auf die elektrische und
ionische Leitfahigkeit der so virtuell kalandrierten Elektroden.
Insbesondere im Rahmen der Entwicklung neuer Batteriezell-
spezifikationen konnen so vielversprechende Zieldicken bereits in
der virtuellen Welt ausgewihlt und die Anzahl der physikalischen
Kalandrierversuche reduziert werden.

Die Vorgehensweise zur Erstellung eines solchen virtuellen
Produktzwillings sieht im ersten Schritt die Erzeugung einer par-
tikuldaren Mikrostruktur auf Basis der Elektrodeneigenschaften in
der Simulationsumgebung ,LIGGGHTS® vor. In diesem Beitrag
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Bild 5. a) erzeugte Partikelstruktur zur Darstellung des Aktivmaterials NMC
in der Kathode. b) schematische Darstellung des Bondmodells. Grafik: iPAT

handelt es sich um eine NMC-Kathode, sodass hier das Aktiv-
material NMC als eine Vielzahl runder Partikel mit der richtigen
Partikelgrofenverteilung zufillig in einem Simulationsbereich
verteilt wird. Die Grofle dieser Simulationsdoméne wurde als das
10-fache der Grofle des grofiten Aktivmaterialpartikels gewihlt,
da Vorstudien gezeigt haben, dass dieses Verhiltnis zu einer
kleinstmoglichen aber immer noch reprisentativen Simulations-
domine fiihrt. Je grofer eine Simulationsdomine, desto besser
bildet sie die dazustellende Mikrostruktur ab, wihrend die Simu-
lation dann allerdings mehr Rechenzeit benétigt. Der in der
Simulation sichtbare Bereich der Elektrode hat in der x-y-Grund-
flaiche das Abmafl 150 um x 150 um, die Hohe z der richtigen
Kathode und ist in x- und y-Richtung mit periodischen Ridndern
versehen, um eine unendlichen Breite simulieren zu kénnen. Zwi-
schen den Aktivmaterialpartikeln werden zylindrischen Briicken
erstellt, die das Inaktivmaterial darstellen und entsprechend dem
Volumen des Leitadditivs und Binders eingefiigt werden [14]. Die
obere Kalanderwalze wird in dem virtuellen Modell mittels einer
Platte dargestellt. Diese Platte bewegt sich von oben senkrecht auf
das Partikelbett und kompaktiert die erstellte Mikrostruktur bis
zur gewiinschten Spannung oder Spaltweite. Bild 5a zeigt die zu
Anfang erstellte und die kompaktierte Mikrostruktur und Bild 5b
zeigt die eingefiigten zylindrischen Briicken, die die passiven
Materialien darstellen. Kontaktkrifte zwischen den Aktivmateri-
alpartikeln werden iiber das Thornton-Ning Modell berechnet
[15] und die durch die Briicken ibertragenen Krifte und
Momente sind in [16] beschrieben. Weitere Details zum Simulati-
onsaufbau konnen vorherigen Veréffentlichungen entnommen
werden [14; 17].

Die Simulation kann kraft- oder spaltgesteuert erfolgen, sodass
die gewiinschten Kalandrierkrifte beziehungsweise Kalanderspal-
te erreicht werden, bevor sich die obere Platte wieder senkrecht
nach oben bewegt. Bild 6 zeigt den Verlauf der Schichtdicke tiber
die Kalanderspannung der spaltgesteuerten Kalandriersimulation,
und vergleicht diese mit den diskreten Werten der experimentel-
len Kalandrierung. Die experimentellen Spaltweiten wurden
durch die Inline-Messung aufgezeichnet [6)].

Die Ergebnisse zeigen, dass das Modell bei spaltgesteuerter
Fahrweise in der Lage ist, die maximalen Spannungen innerhalb
der Standardabweichung des Experiments zu reproduzieren. Die
finalen Schichtdicken von Experiment und Simulation kdénnen
dem Graphen entnommen werden. Mit einer Abweichung von
nur 0,4 % bis 2,4 % konnen die finalen Schichtdicken und somit
die Dichten der kalandrierten Kathoden bei vorgegebenen Real-
spalt vorhergesagt werden. Das Modell ermdglicht es somit, im
Umkehrschluss
Linienlasten angefahren werden miissen, um eine Kathode auf
eine gewiinschte Dichte zu kalandrieren.

Die aus der Kalandriersimulation resultierenden Mikrostruk-

zu bestimmen, welche Kalanderspalte oder

turen konnen dann auf elektrische Leitfihigkeit und Li-lonen
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Bild 6. a) Darstellung der Mikrostruktur im Verlauf der Kalandriersimulation mit Ausgangshéhe H,, Hohe Hg im kleinsten Kalanderspalt und der finalen Be-
schichtungsdicke H. nach Relaxierung der kompaktierten Schicht. b) Ergebnisse der Simulation als Auftragung der Beschichtungsdicke liber den Kalandrier-
spannung. Punkt A, B und C entsprechen den schematisch gezeigten Kalandrierschritten. Grafik: iPAT
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Bild 7. Schematische Darstellung des Arbeitsablaufs fiir den Import der mit-
tels DEM simulierten kalandrierten Partikelstruktur in die Analysesoftware
,GeoDict” unter anderem zur Bestimmung der elektrischen Leitfahigkeit.
Grafik: iPAT

Diffusion untersucht werden, welche Indikatoren fiir die spitere
elektrochemische Performance darstellen. Eine moglichst hohe
elektrische und ionische Leitfihigkeit sind unter anderem fiir die
Schnellladefihigkeit der Batterie und die Nutzbarkeit der gesam-
ten Kapazitit ausschlaggebend. Bild 7 zeigt den hierfiir erarbeite-
ten mehrschrittigen Arbeitsablauf. Ausgehend aus dem in der
Software LIGGGHTS modellierten dreidimensionalen DEM-
Modell der verdichteten Elektrode werden mittels eines Python-
codes 2D Schnittbilder entlang der Hohe der kalandrierten Parti-
kelstruktur erstellt. Diese erstellten Pseudo-REM-Bilder enthalten
allerdings nur Aktivmaterialpartikel, da die Inaktivmaterial-
Briicken in der DEM-Software LIGGGHTS als virtuelle Krifte
und nicht als diskrete Partikel modelliert werden. Zur Untersu-
chung der elektrischen Leitfdhigkeit und der Li-lonen Diffusion
wird die Software ,GeoDict” verwendet, in der die zuvor erstell-
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Bild 8. Struktur in GeoDict vor und nach der Rekonstitution der Inaktiv-
materialien (griin) als Mischung aus CB und PVDF. Grafik: iPAT

ten 2D-Schnittbilder als Pseudo-REM-Bilder importiert werden
und das Inaktivmaterial in der gleichen Verteilung iiber die
Schichthéhe wie in der DEM-Simulation neu hinzugefiigt wird.

Das Inaktivmaterial wird in GeoDict als Mischung aus dem
hier verwendeten Leitadditiv Carbon Black (CB) und dem Bin-
der Polyvinylidenfluorid (PVDF) zwischen den NMC Partikeln
eingefiigt. Beim Einfiigen kann die Inaktivmaterialverteilung ent-
lang der Elektrodenhohe variiert werden, was es erlaubt, eine
mogliche Binderentmischung, die durch die Trocknung entstehen
kann, tiber die Schichthohe darzustellen. Bild 8 zeigt die Katho-
denstruktur mit wieder hinzugefiigtem Inaktivmaterial.

Jetzt wird jedem an der Simulation beteiligtem Material eine
intrinsische elektrische Leitfahigkeit zugeordnet, die experimen-
tellen Pulverleitfihigkeitsmessungen oder der Literatur entnom-
men werden konnen. Mithilfe des Ohm‘schen Gesetzes und der
Poisson-Gleichung konnte nun in GeoDict die Durchgangsleit-
fahigkeit ermittelt werden. Die simulativ erhaltenen Leitfihigkei-
ten wurden mit experimentellen Leitfihigkeiten aus einem ,HIO-
KI RM26“ validiert. Auch die Diffusivitit der Lithium-Ionen, als
Indikator fiir die ionische Leitfdhigkeit und Schnellladefihigkeit,
wurde mittels Fickschem Diffusionsgesetz in GeoDict untersucht.
Diese Ergebnisse wurden durch Messungen der elektrochemi-
schen Impedanz mit einem Potentiostaten (Zahner Zennium
nach der Methode von Landesfeind et. al uberpraft [18]. Bild 9
zeigt die simulierten Werte fiir die elektrische Leitfihigkeit und
die ionische Diffusivitit der kalandrierten Kathoden.

Wie zu erwarten steigt die elektrische Leitfihigkeit der Katho-
de mit stirkerer Verdichtung, da die Aktivmaterialpartikel und
Leitadditive durch die Kalandrierung niher aneinanderriicken
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Bild 9. lonische Diffusivitat und elektrische Leitfahigkeit der virtuell kaland-
rierten Kathoden fir verschiedene Dichten. Grafik: iPAT

und ausgeprigte Leitpfade bilden konnen. Zeitgleich sinkt die
ionische Diffusivitat bei stirkerer Kalandrierung, was auch den
Erwartungen entspricht. Je stirker die Kathode kompaktiert wird,
desto kleiner werden die Poren und entsprechend die Porositit
und desto grofer die Tortuositit, ein Maf fiir die Komplexitit
der Pfade, die das Lithium-lon durch die Elektrode zuriicklegen
muss. Dies erschwert es den Lithium-Ionen, die Kathode bei
Lade- und Entladevorgingen zu durchqueren, was in geringerer
Diffusivitit resultiert. Wegen dieser kontriren Entwicklungen ist
es notwendig, einen Kalandriergrad zu finden, der eine aufeinan-
der abgestimmte, gleichzeitig moglichst gute Bewegung der Elek-
tronen als auch der Ionen zuldsst, und gleichzeitig eine moglichst
hohe Elektrodendichte ergibt, um die Elektrodenperformance
und insbesondere die Energiedichte [Wh/L] zu maximieren. Die
hier gezeigten Simulationen liefern durch die korrekte Bestim-
mung von elektrischer Leitfdhigkeit und ionischer Diffusivitat
Hinweise auf die nutzbare Kapazitit, Ratenfihigkeit und Energie-
und Leistungsdichte, was unabdingbar fiir elektrochemische Per-
formance ist. Dies ermoglicht eine Reduktion von physischen
Versuchsreihen und durch die Vorhersage der anzufahrenden
Linienlasten beziehungsweise Spaltweiten eine Reduktion des
Ausschusses beim Produktionsanlauf eines Batteriekalanders.

5 Zusammenfassung und Ausblick

Insbesondere bei den im Vergleich zum Labormafistab hohe-
ren Verarbeitungsgeschwindigkeiten eines Industriekalanders ist
es notwendig, entstehenden Ausschuss direkt zu erkennen. Inline-
Sensorik in Form von konfokal-chromatischen Sensoren zur
Dickenmessung und Lasertriangulationssensoren zur Falten- und
Wellenerkennung wird an den Batteriekalandern der TU Braun-
schweig, der TU Miinchen und des Karlsruher Institut fiir Tech-
nologie erfolgreich eingesetzt und hilft, die OEE der entsprechen-
den Anlage zu steigern. Eine Visualisierung der wesentlichen
Qualititsmerkmale aus den von den Inline-Sensoren erfassten
Daten im Form eines Dashboards erméglicht dem Anlagenbe-
dienpersonal unverziiglich bei auftretenden Fehlerbilder in den
Prozess einzugreifen, um die Ausschussrate auf ein Minimum zu
reduzieren. Die Simulation des Kalandrierprozesses mittels der
Diskreten-Elemente-Methode erméglicht die Vorhersage des Ka-
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landerspaltes oder der notwendigen Linienlast und kann den Pro-
duktionsanlauf verkiirzen. Weitere Arbeiten werden sich damit
beschiftigen, wie man dem Ziel eines autonomen Kalanders ni-
herkommt, so dass zukiinftig die Anlage ohne Eingriff eines Be-
dieners stets in den zulissigen Toleranzfenstern betrieben werden
kann, ohne das nennenswerter Ausschuss entsteht.
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