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1. Aufgabenstellung

Die Herstellung von Lithium-lonen-Batterien besteht aus einzelnen, gekoppelten Prozessschrit-
ten. Die Kopplung dieser Schritte fihrt zu komplexen Wechselwirkungen zwischen den unter-
schiedlichen Ebenen der betrachteten Parameter (Prozess-Struktur-Eigenschaften). Die Pro-
zessparameter der einzelnen Fertigungsschritte haben einen Einfluss auf die entstehenden
Strukturen innerhalb der Batteriezelle. Diese Strukturen beeinflussen maf3geblich die elektro-
chemischen Eigenschaften der Batteriezelle. Gleichzeitig entstehen in jedem Fertigungsschritt
Produktionsunsicherheiten, welche sich entlang der Prozesskette fortpflanzen und somit auf die
Qualitat der Batteriezelle auswirken.

Im Rahmen der Digitalisierungsplattform soll eine Plattform zur Simulation der Batteriezellpro-
duktionsprozesse erarbeitet werden. Der Fokus liegt dabei darauf, neue und detailliertere Pro-
zessmodelle fur die verfahrenstechnischen und fertigungstechnischen Prozesse einzubinden
und die Kopplung zwischen der Prozesskettensimulation und der Batteriezellsimulation zu ver-
bessern. Durch die engere Verknupfung der Teilmodelle wird der Einsatz von mathematischen
Methoden zur robusten Optimierung und Sensitivitatsanalyse ermdglicht. Dies ermdglicht es,
eine Betrachtung der Toleranzen entlang der Batterieprozesskette vorzunehmen.

2. Wissenschaftlicher und technischer Stand

Der Produktionsprozess von Batteriezellen stellt sich aufgrund der hohen Anzahl an Prozess-
schritten sowie vieler Wechselwirkungen und Einflussfaktoren als komplex dar. Dabei sind nicht
nur Abhangigkeiten tber die gesamte Prozesskette hinweg, sondern auch innerhalb der einzel-
nen Prozessschritte, wie beispielsweise der Beflllung der Zellen mit Elektrolyt, als herausfor-
dernd einzustufen. Bislang erfolgten Untersuchungen der Elektrolytbefillung auf experimenteller
Basis, was mit einem hohen Zeit- und Kostenaufwand verbunden ist. Zu Beginn des Vorhabens
existierte noch keine ausreichende Mdglichkeit den Prozess der Befillung simulativ abzubilden,
weshalb dies im Rahmen von Sim4Pro als Ziel definiert wurde.

3. Ablauf des Vorhabens

Das Vorhaben Sim4Pro wurde seitens iwb im Rahmen von zwei Arbeitspaketen bearbeitet:

e AP 0: Definition der notwendigen Module und Schnittstellen

e AP 5: Fertigungstechnische Maschinen-/Anlagen-/Prozessmodelle
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Im Wesentlichen wurde im Rahmen des AP 5 ein Modell der Elektrolytbefillung entwickelt und
in die Sim4Pro-Gesamtplattform integriert. Hierflr wurden Einflussparameter und Strukturen aus
den vorgelagerten Prozessschritten verwendet, um die wechselwirkenden Einflussfaktoren ent-
lang der Prozesskette zu berilicksichtigen. Die Definition der notwendigen Module und Schnitt-
stellen entsprach hierbei einem kontinuierlichen Prozess, in dem die einzelnen Modelle in Ab-
stimmung waren. Hierfur wurden regelméaniige Workshops, Arbeitstreffen, Statustreffen, und di-
gitale Regeltermine durchgefihrt. Die resultierenden Arbeitsergebnisse sind in Kurzfassung im
nachsten Kapitel dargestellt und in der eingehenden Darstellung im detaillierten Ergebnisbericht
ausfuhrlich beschrieben.

4. Wesentliche Arbeitsergebnisse

Aus den oben aufgefuihrten Arbeitsinhalten sind Ergebnisse entstanden, welche im ausfuhrli-
chen Bericht detailliert beschreiben sind. Im Wesentlichen kénnten die Ergebnisse jedoch wie
folgt zusammengefasst werden:

e |dentifikation der Wirkzusammenhange entlang der Prozesskette als fur einzelne Pro-
zessmodelle nutzbare In- und Output-daten

e Erarbeitung eines Modells zur Visualisierung und Quantifizierung der Elektrolytsattigung
in den Poren basierend auf den Simulationen der vorgelagerten Prozessschritte

e Aufbau eines Befullprozessmodells der gesamten Zelle, welches das Dosier- und Benet-
zungsverhalten uber eine reale Prozesszeit abbildet.

e Untersuchung verschiedener Einfliisse. wie z. B. der Elektrodenbeladung oder -welligkeit
auf die Benetzungseigenschaften der Zelle

e Integration des Befullmodells in die Sim4Pro-Gesamtplattform

5. Zusammenarbeit mit anderen Forschungseinrichtungen

Durch enge Zusammenarbeit mit den Instituten der TU Braunschweig (IWF, InES und iPAT) und
dem Karlsruher Institut fir Technologie (wbk, MVM und TFT) wurde ein enges, deutschlandwei-
tes Netzwerk von Experten im Bereich Prozesssimulation bei der Batterieproduktion aufgebaut
und gefdrdert. Durch den hohen Grad an Vernetzung konnten hier starke Synergien zwischen
den beteiligten Partnern geschaffen werden. Die Auslegung des Beflllprozesses sowie die
Quantifizierung des Einflusses einzelner Prozessparameter wurde durch die Zusammenarbeit
mit den Experten der anderen Prozessschritte erarbeitet. Hierbei entstanden mehrere gemein-
same Veroffentlichungen. Weiterhin wurde das Prozessverstéandnis durch eine Analyse der
Struktureigenschaften und durch die Modellierung der Befullung sowie der Benetzung erhdht.
Das aufgebaute Wissen kann in der Herstellung von Batteriezellen zur Reduktion der Kosten,
zur Verbesserung der Qualitat, und zur Reduktion des Ausschusses eingesetzt werden.

Ort Datum Prof. Dr.-Ing. Rudiger Daub



Sim4Pro Pro/Zell

Schlussbericht — Eingehende Darstellung Sim&4Pro
Zuwendungsempféanger: Forderkennzeichen:
Technische Universitat Minchen 03XP0242B

Vorhabenbezeichnung:

Sim4Pro: Digitalisierungsplattform — Simulation fur die Batteriezellproduktion
Laufzeit des Vorhabens:

01.10.2019 - 31.03.2023

Berichtszeitraum:

01.10.2019 - 31.03.2023

l.  Verwendung der Zuwendung

Im Laufe des Projekts Sim4Pro sind mehrere Arbeiten entstanden. Hierzu gehéren Verdoffentli-
chungen, Prasentationen und Studienarbeiten

e Veroffentlichungen: 04
e Préasentationen: 01
e Studienarbeiten: 14

Zusatzlich zu den zahlreichen betreuten Studienarbeiten wurden auch Doktoranden an der
Technischen Universitat durch ihre Mitarbeit im Projekt Sim4Pro ausgebildet; hierzu gehdren
Herr Dr.-Ing. Florian Gunter und Herr Jan Hagemeister. Ebenfalls wurden Themen aus Sim4Pro
im Rahmen der Vorlesung Batterieproduktion und dem Praktikum Batterieproduktion an ca. 50
Studenten pro Semester herangetragen.

Das Projekt Sim4Pro betrachtet alle Prozessschritte vom Mischen bis zur Elektrolytbefullung
sowie Ubergeordnete Themen, wie die Energieeffizienz und elektrochemischen Zelleigenschaf-
ten. Die Beflillung von Batteriezellen mit flissigem Elektrolyten ist aufgrund der langen Prozess-
zeit ein Fertigungsschritt mit hoher Kapitalbindung. Zusatzlich sind Fehler bei der Benetzung
aufgrund der bereits erfolgten Wertschépfung besonders kostenintensiv. Deshalb liegt der Fo-
kus der Arbeitspakete des iwb auf der Elektrolytbefillung, fir welche im Rahmen des Projektes
ein Simulationsmodell aufgebaut wurde. In folgendem Bericht werden die Ergebnisse der Pro-
jektarbeit der letzten 3,5 Jahre zusammenfassend dargelegt. Insgesamt tragt das Vorhaben
Sim4Pro dazu bei, die Rolle Deutschlands auf dem Forschungsgebiet der Batteriezellproduktion
zu starken und auch im internationalen Vergleich eine filhrende Rolle einzunehmen.
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Im Wesentlichen wurden die Projektergebnisse seitens iwb in zwei Arbeitspaketen bearbeitet.
In AP1, Definition der notwendigen Module und Schnittstellen, wurden alle Gbergreifenden The-
men bearbeitet, mit dem Ziel einer erfolgreichen Integration des Modells in die Gesamtplattform.
In AP 5, fertigungstechnische Maschinen-/Anlagen-/Prozessmodelle, wurde das Modell der

Elektrolytbefillung erarbeitet.

AP 1: Definition der notwendigen Module und Schnittstellen

Definition der Module und Schnittstellen

Im Rahmen von UAP 1.1 wurde in einem gemeinsamen Workshop aller Projektmitglieder eine
Parameterlandkarte erarbeitet. Diese beinhaltet die Prozess- und Strukturparameter aller Pro-
zessschritte der Batterieproduktion, um eine Ubersicht der Wechselwirkungen bzw. Schnittstel-
len der verschiedenen Prozesse zu erlangen. Die gesamte Ausarbeitung der Parameterland-
karte kann aus dem Zwischenbericht der TU Braunschweig entnommen werden. Zusatzlich zu
der Parameterlandkarte wurde jedes Modul der Fertigungsprozesse definiert, welches in Abbil-
dung 1 dargestellt ist.
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Abbildung 1. Ubersicht der Module fiir Prozesskettensimulationen?.
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Hierbei wurde sowohl die Art der einzelnen Modelle, als auch die Schnittstellen dieser bzw. die
Integration der einzelnen Schritte in das Gesamtmodell festgelegt. Folgend der Definition aller
Schnittstellen der verschiedenen Modelle, wird im Rahmen dieses Teilprojekts die Elektrolytbe-
fullung (blau umrandet) im Detail modelliert. Die Schnittstelle des Modells der Elektrolytbefillung
umfasst ein analytisches Grundmodell (programmiert in Matlab) sowie Unterstitzung durch
CFD-Simulationen (ENG: Computational Fluid Dynamics). Der detaillierte Aufbau des Modells
wird in UAP 1.2 betrachtet und an entsprechender Stelle dargelegt. Diese Art der Modellierung
(analytisches Grundmodell + CFD-Simulationen) bietet eine nahtlose Integration in ablauforien-

tierte Prozesskettensimulationen, gepragt durch geringe Rechenzeiten.

Die Einflussgréf3en des Elektrolytbefillprozesses lassen sich in Struktur- und Prozessparameter
unterteilen. Die Strukturparameter beschreiben dabei Eigenschaften des Produkts (der Zellkom-
ponenten), die einen Einfluss auf den Prozess haben. Diese sind in Tabelle 1 dargestellt, mit

' Englisch — DEM: Discrete elemente methode, CFDM: Computational Fluid Dynamics (CFD) -Discrete Element
Method (DEM) coupling, FDM: finite difference method, FEM: Finite element method,

2
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Einheiten sowie dem Dateiformat des Datenaustauschs zwischen den verschiedenen Prozess-
modellen.

Tabelle 1. Strukturparameter der Elektrolytbefillung

Strukturparameter Einheit Dateiformat

Porositat % CAD-Modell des Kalandrierprozes-
ses

Schichtdicke um CAD-Modell des Kalandrierprozes-
ses

Porengroi3e um CAD-Modell des Kalandrierprozes-
ses

Format des Zellgehauses - Herstellerangaben

Elektrodenflache mm X mm Herstellerangaben

Wellenform der Elektroden — FEM-Modell des Stapelprozesses

Die Porositat, Schichtdicke und Porengro3e (bzw. PorengrofRenverteilung) sind allesamt Struk-
turparameter, die wahrend der Kalandrierung festgelegt werden und fur den Beflllprozess ent-
scheidende Einflussfaktoren darstellen. Die Daten werden hierfir mittels CAD-Modell aus der
DEM-Kalandriersimulation tGbertragen. Alternativ kdnnen die Werte fur Porositat, Schichtdicke
und Porengroéf3e auch direkt abgeleitet werden und als Direkteingabewert dem Modell der Elekt-
rolytbefillung tbergeben werden. Das geometrische Format des Zellgeh&uses sowie die Elekt-
rodenabmal3e stammen von Herstellerangaben der zu modellierenden Zelle. Ein Beispiel hierfur
sind die PHEV-1-Zellen des ZSW, bei denen die 0.g. Angaben bei der Herstellung der Zellen
bereits dokumentiert werden. Die Kopplung der Prozesse Stapeln und Elektrolytbefillung erfolgt
Uber den Input der Wellenform der Elektroden. Dies wird im Rahmen der Stapelsimulationen
mittels FEM modelliert, aus welcher eine Ouput-CAD-Datei den Input fir die Beflllsimulation
bietet. Einige beflllspezifische Einflussgrof3en, wie z. B. die Oberflachenspannung der Elektro-
lytflissigkeit, werden im Rahmen der Berechnungen unabhé&ngig der anderen Prozessschritte
berucksichtigt.

Des Weiteren haben die Prozessparameter einen erheblichen Einfluss auf die Dauer der Benet-
zung. Diese sind mit zu Ubergebender Einheit sowie den Werten aus dem Referenzprozess der
Elektrolytbefillung in Tabelle 2 aufgefuhrt.

Tabelle 2. Prozessparameter der Elektrolytbefillung

Prozessparameter Einheit Wert aus Referenzpro-
zess

Elektrolytmenge, Velektrolyt ml 100

Evakuierungsdruck, pevak mbar 50

Begasungsdruck, pgas mbar 1300

Temperatur, T °C 25

Pressung des Elektroden-Se- mbar -

parator-Verbundes, ppress
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Die Prozessparameter Elektrolytmenge, Evakuierungsdruck, Begasungsdruck und Temperatur
stammen aus dem im Projekt Cell-Fill definierten Referenzprozess fir die Beflllung. Die Wellig-
keit der Elektroden bietet eine Schnittstelle mit dem Modell des Stapelprozesses. Der Output
des Befullprozessmodells ist durch den zeitlichen Benetzungsverlauf dargestellt.

Festlegen der Simulationsstudien

Die Komplexitat der Elektrolytbefillung resultiert daraus, dass das Dosierverhalten (Einfullung
des Elektrolyten in das Totvolumen der Zelle) und Benetzungsverhalten (Eindringen des Elekt-
rolyten in die Poren) auf sehr verschiedenen Skalen stattfindet. Daher muss das Modell sowohl
die Porenstruktur (Sub-um-Skala) als auch die Zellgeometrie (cm-Skala) berlcksichtigen. Um
diese Herausforderung zu losen, wurden Teilmodelle aufgebaut, welche in den weiteren Ergeb-
nissen beschrieben sind.

Definition der Validierungsstrateqie

Der erste Schritt der Validierungsstrategie beinhaltet die Validierung der einzelnen Modelle der
Prozesskette, in diesem Fall der Elektrolytbefullung. Der zeitliche Plan der Validierungsstrategie
des Projekts Sim4Pro ist in Abbildung 1 aufgezeigt. Diese bildet alle Prozesse und deren Ein-
ordnung in die Validierungsstrategie ab.
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Validierung einzelne Modelle

Validierung Elektrodenproduktion (MiKal)
Validierung Zellproduktion (CellFill)

- Erste Validierungsphase - Messungen und Validierung fur einzelne Modellteile
- Zweite Validierungsphase - Elektrodenproduktion mit Batteriezellsimulation in Zusammenarbeit mit MiKal
- ZWeite Validierungsphase - Zellproduktion in Zusammenarbeit mit CellFill

Abbildung 3. Ubersicht der Validierungsstrategie des gesamten Projekts Sim4Pro, zur Einord-
nung des Modells der Elektrolytbefullung in die Prozesskette.

Die Validierung des Einzelmodells der Elektrolytbefillung wird in den Ergebnissen aus AP 5
gezeigt. In UAP 1.3 handelte es sich um die Erstellung einer gemeinsamen Strategie fir die
Validierung der Gesamtplattform.
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AP 5: Fertigungstechnische Maschinen-/Anlagen-/Prozessmodelle

Erstellung der Teilmodelle fiir Poren- und Zellsimulation

Aus Platzgrinden kann im Rahmen dieses Berichtes nicht auf alle Details eingegangen werden,
weshalb an der ein oder anderen Stelle auf die entstandenen Veréffentlichungen verwiesen wird.
Die Ergebnisse der Teilmodelle wurden im Jahr 2022 in den folgenden Publikationen veroéffent-
licht:

Titel: Numerical Models of the Electrolyte Filling Process of Lithium-lon Batteries to Accelerate
and Improve the Process and Cell Design

Autoren: Jan Hagemeister, Florian J. Gunter, Thomas Rinner, Franziska Zhu, Alexander Papst
and Rudiger Daub

DOI: 10.3390/batteries8100159

Im Folgenden werden die wichtigsten Arbeitsergebnisse der Teilmodelle fiir diesen Bericht dar-
gestellt. Wie in AP 1 beschrieben, muss das Modell sowohl die Porenstruktur als auch die Zell-
geometrie abbilden kdnnen. Aus diesem Grund wurden zwei Teilmodelle aufgebaut, welche alle
identifizierten EinflussgroRen einnehmen, und die definierten Ergebnisse liefern. Die zwei Teil-
modelle sind in Abbildung 1 dargestellt. Im Rahmen der Arbeiten wird auch der Begriff ,Makro®
fur die Zellebene und ,Mikro® fir die Porenebene verwendet.

(a) (b)

Einlass

Zelle Mesh

Einlass
REM-
Aufnahme
einer
Kathode

@(\Td

Abbildung 1. Aufbau der beiden Teilmodelle, mit der Zellsimulation der Makroebene (a) und der
Porensimulation der Mikroebene (b)

Zu sehen ist jeweils eine starre Geometrie, vernetzte Elemente, und definierte Ein- bzw. Aus-
lasse fir das Elektrolyt. Im Fall der Zelle gibt es keinen Auslass, da die Benetzung in einem
geschlossenen System geschieht und weder Flissigkeit noch Gas aus der Zelle entweichen
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kann. In dem Modell der Porenstruktur ist das Leervolumen dargestellt, also das Volumen zwi-
schen den Partikeln, durch welches auch das flissige Elektrolyt stomt.

Die Details der Mikroebene wahrend einer Simulation sind in Abbildung 2 dargestellt. Das Elekt-
rolyt (rot) wird dabei von der linken Seite in die Struktur eingelassen und verdrangt das Gas
(blau) wahrend des Benetzungsvorgangs. Die in Abbildung 2 dargestellte Struktur dient als Bei-
spiel fir den Simulationsaufbau, und kann mit beliebigen Strukturen aus der Kalandriersimula-
tion verwendet werden.

Porenstruktur

Auslass
Einlass —
——
0% 50 % 100 %
L .

Volumenanteil Elektrolyt

Stromungsrichtung

Abbildung 2. Aufbau des Modells fur die CFD-Simulation der Elektrolytstromung durch das Po-
renvolumen (Mikromodell).

Die Simulation bildet ca. 0,02 Sekunden Stromungszeit ab. Der Ausschnitt in Abbildung 2
wurde am Ende der Simulation aufgenommen, was ersichtlich wird, da die Struktur fast voll-
standig mit Elektrolyt (rot) benetzt ist. In der Mitte der Struktur gibt es einige Gaseinschlisse,
die durch die blaue Farbung dargestellt sind. Diese Informationen liefern Hinweise Uber das
tatsachlich beflllte Leervolumen sowie den durch die Stromung entstandenen Druck, die wie-
derum in das Gesamtmodell einflielBen. Pro durchgefihrtem Simulationsdurchlauf wird der
zeitliche Verlauf fur folgende Werte aufgenommen:

e Massenstrom des Elektrolyten (g/s),
e Druck in der Porenstruktur (Pa)

e Dosiertes Elektrolytvolumen (ml)

¢ Volumenanteil Elektrolyt (%)

Parallel zu den Mikrosimulationen wird wird die Makrosimulationen der Zelle durchgeftihrt, um
ein Gesamtmodell zu erzeugen. In Abbildung 3 ist die Dosierung des Leervolumens der Zelle

mit Elektrolyt dargestellt. Zu sehen ist eine prismatische PHEV1-Zelle nach ca. einer Sekunde
der Dosierung.
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Abbildung 3. Aufbau des Modells fur die CFD-Simulation der Elektrolytstromung durch das Leer-
volumen der Zelle (Makromodell).

Die Modellierung beider Skalen ermdglicht nun das Zusammenfihren, um den gesamten Dosier-
und Benetzungsprozess abzubilden. Hierfiir wurden acht Schritte definiert, welche im Folgenden
beschrieben sind.

Aufbau des Gesamtmodells

Hierfir wurde als Basis die entwickelte Mikro- und Makrosimulation verwendet, und tber ver-
schiedene Zusammenhénge zu einem Gesamtmodell zusammengetragen. Der Ablauf ist in Ab-
bildung 4 dargestellt, und zeigt das Vorgehen, um aus den Partikelstrukturen der vorherigen
Prozessschritte die Elektrolytbenetzung zu simulieren. Die Ergebnisse hiervon sind in Abbildung
4 dargestellt. Jeder der acht Schritte wird im Folgenden nochmal ausfihrlich beschrieben.

1. Porenstruktur 2. Mikrosimulation 3. Datenerfassung 4. Berechnung der Permeabilitat
Partikel 5.
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v
5. Parametertransfer auf Zellebene 6. Makrosimulation 7. Ergebnisaufbereitung 8. Validierung und Analyse
S Heaae == Leer- o
sy c 8’ —
volumen 5 = =
N
L B , N < )
A o o — Experiment
ANSYS- o K> --- Simulation
Porenmodell  29.mm o MElektiolytanteill 1 Zeit Zeit

Abbildung 4. Aufbau des Modells Gber acht Schritte, um den gesamten Befullprozess auf Poren-
und Zellebene abzubilden.
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Zuerst wird aus der Elektroden-Partikelstruktur der Kalandriersimulation das Porenvolumen ab-
geleitet. Danach kann die Mikrosimulation, wie in vorherigen Berichten beschrieben, durchge-
fuhrt werden. Aus der Simulation kdnnen Strémungsdaten wie z. B. der Massenstrom oder der
entstehende Druck, entnommen werden. Aus diesen Daten kann die Permeabilitat der Struktur
berechnet werden, welche den Widerstand des Porenvolumens gegentber der Stromung dar-
stellt. Dieser Wert wird dann als Materialparameter in das Modell auf Zellebene Uberfuhrt. Da-
nach wird die Makrosimulation durchgeftihrt, aus welcher z. B. der Benetzungsgrad oder der
Fullstand des Elektrolyten im Leervolumen enthommen wird. Zum Schluss kann das Benet-
zungsverhalten auf Zellebene mit experimentellen Daten validiert werden. Diese acht Schritte
werden im Laufe des Berichtes detailliert beschrieben.

Um die Schnittstelle mit den anderen im Projekt betrachteten Prozessen zu gewahrleisten, dient
der Output der Kalandriersimulation als Input fir die Befullsimulation. In Abbildung 5 ist darge-
stellt, wie aus der Partikelstruktur das Porenvolumen fur die CFD-Simulation abgeleitet werden
kann.

Geometrie Meshing

e

Partikel aus I
Kalandrier- )
. . Ausschnitt
simulation i Bofall T
] 15 um
simulation Ableitung der s

Porenstruktur

Abbildung 5. Arbeitsablauf, um aus der Partikelstruktur der Kalandriersimulation das Porenvo-
lumen fur die Befullsimulation zu ermitteln.

Zu Beginn wird eine stl-Datei in eine CAD-Umgebung importiert. Beispielhaft ist dies auf der
linken Seite von Abbildung 5 dargestellt. Da die Simulation der Befiillung der gesamten Struktur
rechnerisch sehr komplex ware, wird die Geometrie weiter segmentiert und somit zum Zweck
einer recheneffizienten Simulation vereinfacht. Zuséatzlich ist es somit mdglich, die Fluidstro-
mung abzubilden, ohne unerwiinschte Effekte der am Rande vollstdndigen Partikel. Im letzten
Schritt der geometrischen Segmentierung wird das negativ des Partikelvolumens berechnet.
Dieses stellt das Leervolumen dar, durch welches die Elektrolytfliissigkeit stromen kann. Mit
dieser wird dann in der Simulationsumgebung der Software ANSYS das Mesh erstellt. Ein Bei-
spiel hiervon ist auf der rechten Seite von Abbildung 5 zu sehen.

Die Ergebnisse der Mikrosimulation sind in Abbildung 6 abgebildet. Zu Beginn der Simulation,
wie auch in der Realitat, ist das Porenvolumen mit Stickstoff-Gas befullt, welches durch die blaue
Farbe in der Simulationsumgebung ersichtlich wird. Das Elektrolyt (in rot) fliel3t wahrend der
Simulation in die Poren und fullt das Volumen.
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Abbildung 6. Visualisierung der Ergebnisse der Mikrosimulation, welche die Elektrolytstromung
durch die porose Struktur darstellt. Der Benetzungsfortschritt ist zu den Zeitpunkten nach
(a) 0 Sekunden, (b) 1,3 x 10" Sekunden, (c) 2,7 x 10 Sekunden, (d) 3,9 x 10°°> Sekunden, (e)
5,2 x 10° Sekunden, (f) 6,6 x 10 Sekunden, (g) 7,9 x 10> Sekunden und (h) 9,4 x 10-> Sekunden
dargestellt.

Zu Beginn der Simulation werden zuerst die grof3eren Hohlraume gefullt, da diese weniger Wi-
derstand fir das Elektrolyt bereiten. Dieses ist in Abbildung 6 (b) und (c) ersichtlich, da sich
zuerst der untere Bereich fiillt, welcher in diesem Fall groRere Porenraume aufweist. Uber die
Zeit, z. B. in Abschnitt (e) und (f), werden auch die kleineren Porenraume gefillt, bevor am Ende
der Simulation in Abschnitt (h) fast das gesamte Volumen mit Elektrolyt gefullt ist.

Hinter diesen qualitativen Ergebnissen liegen auch quantitative Daten, welche in definierten Zeit-
intervallen aufgenommen werden. Hierzu gehérten z. B. die Flussgeschwindigkeit des Elektro-
lyten oder der entstehende Innendruck im Leervolumen. Die Ergebnisse hiervon sind in Abbil-
dung 7 Uber die Simulationszeit von 600 us aufgetragen.
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Abbildung 7. Zeitlicher Verlauf der Flussgeschwindigkeit (linke y-Achse) und des durchschnittli-
chen Innendrucks (rechte y-Achse) wahrend der Mikrosimulation
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Wie in der qualitativen Beschreibung bereits ersichtlich, ist die Flussgeschwindigkeit des Elekt-
rolyten zu Beginn der Simulation am hdchsten. Diese nimmt tGber die Simulationszeit nach initi-
alem Kurvenscheitelpunkt stetig ab. Die Druckentwicklung, dargestellt auf der rechten y-Achse,
steigt hingegen uber die Simulationszeit kontinuierlich an. Diese beiden Datensétze, in Kombi-
nation mit geometrischen Kennwerten, wie z. B. der Querschnitt oder Lange der Porenstruktur,
konnen verwendet werden, um den Widerstand Uber die Permeabilitat, k zu charakterisieren.
Hierfir wird Formel 1 verwendet:

_Q-p-L

k= A Ap (1)

Hierbei wird der Volumenstrom des Elektrolyten Q, die dynamische Viskositat u, die Lange L,
und der Querschnitt A (berechnet aus Hohe h und Breite b) berechnet. Zusatzlich wird Ap aus
der Differenz zwischen p; und p, ermittelt. Wie genau die Variablen definiert sind und daraus die
Permeabilitdt berechnet wird, ist grafisch in Abbildung 8 dargestellt. Hierbei stellen die farbigen
Linien die Stromlinien des Elektrolyten und die blauen Bereiche das Aktivmaterial dar.

.\/L

<«—— Elektrolyt-Stromlinien
G ' Aktivmaterial-Partikel
b\;' A=hxb

Abbildung 8. Stromlinien des Elektrolytflusses aus der Mikrosimulation, inklusive der Variablen
fur die Berechnung der Permeabilitat.

Aus diesen Daten kann dann die Permeabilitdt berechnet werden, welches fur die weiteren Mak-
rosimulationen verwendet wird. Ein Wert von 2 x 10'* 1/m? wird als Eingangsparameter fur die
Simulation auf Zellebene verwendet. Andert sich die Struktur aus den vorherigen Prozessschrit-
ten, kann das Vorgehen wiederholt werden, um einen neuen Permeabilitatswert zu berechnen.
Somit kdnnen alle identifizierten Variablen, wie z. B. die Partikelgro3enverteilung, Porositéat, Par-
tikelform, mit dem entwickelten Modell abgebildet werden. Dies wére mit einem einfacheren
analytischen Modell nicht méglich.
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Analog zu der Mikrosimulation, werden fur die Makrosimulation geometrische Daten aus einer
CAD-Datei als Input fur die Simulation verwendet. Die Ausleitung der Informationen tber das
Leer- und Porenvolumen einer gesamten Zelle ist in Abbildung 9 dargestelit.

Geometrie Meshing

/ Porenvolumen

b

Leervolumen

N /

3D-Modell der
Batteriezelle Simplifizierte

Darstellung
der Zelle

Abbildung 9. Arbeitsablauf, um aus der 3D-Geometrie der Zelle das Mesh fur die CFD-Simula-
tion zu erstellen.

Auf der linken Seite ist die Geometrie der Zelle, inklusive aller Details, wie z. B. der Deckelbau-
gruppe, dargestellt. Um den Bedarf an Rechenleistung nicht gering zu halten, werden einige
Details vereinfacht und in einer simplifizierten geometrischen Form dargestellt. Hier werden be-
reits die Bereiche des Poren- und Leervolumens definiert. Im nachsten Schritt kann das Netz
(EN: Mesh) erstellt werden, welches auf der rechten Seite von Abbildung 9 gezeigt ist. Das Netz
diskretisiert die Geometrie, damit die CAD-Geometrie in der Simulationsumgebung genutzt wer-
den kann.

Der Widerstand der Poren wird als Permeabilitat im ,Porous Media Model“ in der ANSYS-Um-
gebung definiert. Die weiteren Einstellungen wurden bereits in vorherigen Berichten erlautert.
Wie bei den Simulationen auf Porenebene, stellt die blaue Farbe das Schutzgas und die rote
Farbe den Elektrolyten dar. Die Ergebnisse der Makrosimulation sind in Abbildung 10 aufge-
zeigt, welche zwei Dosierschritte Uber eine gesamte Prozesszeit von 120 Minuten abbilden.

Zu sehen ist die Wechselwirkung zwischen der Dosierung und Benetzung, die Uber dargelegtes
Vorgehen in einer einzigen Simulation abgebildet werden kann. Zuerst wird Elektrolytfllissigkeit
in das Leervolumen (Bild b) dosiert, welches im Anschluss langsam in das Porenvolumen auf-
genommen wird (Bild ¢ und d). Aufgrund des begrenzten Leervolumens ist flir das Zellformat ein
zweiter Dosierschritt notwendig, welcher in Bild e gezeigt wird. Anschlie3end erfolgt die weitere
Benetzung des Zellwickels mit Elektrolyt. Der Benetzungsfortschritt nach einer Zeit von 120 Mi-
nuten betragt 95 %. Aufgrund des Gleichgewichtes zwischen dem Normaldruck und den Kapil-
larkraften ist eine Benetzung von 100 % simulativ aber auch experimentell nicht méglich.

11
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Abbildung 10. Simulation der Elektrolytstromung (in rot) durch das Totvolumen der Zelle und
den Zellwickel Giber 120 Minuten, welches die Wechselwirkung zwischen den Teilprozessen ,Do-
sierung‘ und ,Benetzung’ abbildet. Die Bilder sind nach (a) 0,1 Sekunden, (b) 2,3 Sekunden, (c)
9 Minuten, (d) 30 Minuten, (e) 30 Minuten und eine Sekunde, (f) 32 Minuten, (g) 65 Minuten und

(h) 160 Minuten dargestellt.

Zusatzlich zu den qualitativen Ergebnissen kénnen auch die Daten aus den erstellten ,Monito-
ren“ verwendet werden, um das Benetzungsverhalten grafisch darzustellen. In Abbildung 11 ist
der Benetzungsgrad und die Menge an Elektrolyt im Leervolumen Uber die Zeit dargestellt. Zu-
satzlich sind experimentelle Daten aus vergleichbaren Versuchen mit identischen Prozess- und
Zellparametern aufgezeigt, die zur Validierung des Modells herangezogen werden.
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Abbildung 11. Quantitative Ergebnisse der Makrosimulation zum Vergleich des Verlaufs des si-
mulierten (Sim.) und experimentellen (Exp.) Benetzungsgrades (linke y-Achse). Zusétzlich ist
der Elektrolytstand im Leervolumen (rechte y-Achse) dargestellt.
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Das simulierte Benetzungsverhalten zeigt eine sehr gute Ubereinstimmung mit den experimen-
tellen Daten. Zu einem kann das asymptotische Verhalten der Benetzungskurve in beiden Fallen
abgebildet werden. Zusatzlich kann der Fillstand des Elektrolyten im Leervolumen tberwacht
werden, was in Experimenten messtechnisch nicht erfassbar ist. Dieser Simulationsansatz kann
als Input die Daten aus vorherigen Prozessen verwenden, und die Benetzung der Zelle tber die
gesamte Prozesszeit abbilden. Im weiteren Schritt, wird die Befillsimulation verwendet, um die
Interaktion zwischen den Prozessen Stapeln und Elektrolytbefullung zu modellieren.

Die Veroffentlichung der Schritte zur Erstellung des Gesamtmodells wurden unter den folgenden
Infos akzeptiert:

Titel: Holistic modeling of the electrolyte filling process to study the dosing and wetting behav-
ior of lithium-ion batteries

Autoren: Jan Hagemeister, Ahmed Elkhoshet, Yiping Hu, Rudiger Daub

Konferenz: 17th CIRP Conference on Intelligent Computation in Manufacturing Engineering

Interaktion Stapeln und Elektrolytbeflllung

Wie das Modell der Elektrolytbefillung mit den weiteren Prozessschritten interagiert und in die
Sim4Pro-Platform integriert ist, wurde in nachfolgender Veroffentlichung im Journal ,Energy
Technology* publiziert:

Titel: Digitalization Platform for Sustainable Battery Cell Production: Coupling of Process, Pro-
duction, and Product Models

Autoren: Gabriela Ventura Silva, Matthias Thomitzek, Mark Lippke, Thilo Heckmann, Hassan
Karaki, Clemens Lischka, Felix Mdhlen, Dominik Mayer, Jan Hagemeister, Rudiger Daub, Jur-
gen Fleischer, Hermann Nirschl, Daniel Schréder, Philip Scharfer, Wilhelm Schabel, Arno
Kwade, and Christoph Herrmann

DOI: 10.1002/ente.202200801
Eine PDF-Version der Veroffentlichung wurde dem Bericht beigefugt.

Der Einfluss des Stapelprozesses bzw. die Auswirkungen der Elektrodenpositionierung und de-
ren Wolbung auf die Prozesszeiten der Elektrolytbefillung wurde im Rahmen des Arbeitspa-
ketes im Detail untersucht. Hierfir musste das bereits erlauterte ,Standard-Vorgehen® der Be-
fullsimulation etwas angepasst werden. Anstatt eine homogene Dicke der porésen Zone anzu-
nehmen, wurde die wellige Elektrode aus der Abaqus-Stapelsimulation importiert und in der Be-
fullsimulation weiterverarbeitet. Die vier Schritte zur Kopplung der Stapel- und Befullsimulation
sind in Abbildung 12 dargestellt.
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Abbildung 12. Schritte zur Kopplung der Stapel- und Beflllsimulation, dargestellt durch die wel-
lige Elektrode (a), CAD-Datei der Zelle (b), Mesh (c) und Befllsimulation (d).

Die wellige Elektrode aus der Stapelsimulation ist in Abbildung 12 (a) zu sehen und wird als .stl-
Datei importiert. Die Welligkeit ist optisch nur leicht an den Randern zu sehen, da die Auspra-
gungen im Mikrometerbereich befinden. Im zweiten Schritt wird die wellige Elektrode in die po-
rése Zone der Zelle eingefligt, welches in Abschnitt (b) zu sehen ist. Die Geometrie wird an-
schlieBend in einem Gitter segmentiert (c), damit die Befullsimulation (d) durchgefuhrt werden
kann.

Da die Elektrodenwelligkeit nur einen leichten Einfluss auf die Benetzungszeit auf Zellebene
aufweist, wurde flr den Vergleich eine quantitative Darstellung gewahlt. In Abbildung 13 ist die
Benetzung uber die Zeit der welligen und ebenen Elektroden aufgezeigt.
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Abbildung 13. Quantitative Ergebnisse der Beflllsimulation zur Untersuchung des Einflusses der
Elektrodenwelligkeit auf das Benetzungsverhalten der Zelle.

Zu sehen in Abbildung 13 ist der zeitliche Verlauf der Elektrolytaufnahme in die Porenraume
der Zelle. In Blau gezeigt ist die ebene Elektrode ohne Welligkeit, welche in diesem Fall die
Referenz darstellt. Wie bei den vorherigen Simulationen schreitet die Benetzung aufgrund des
Druckzustandes in der Zelle zu Beginn schneller und am Schluss langsamer fort. Die wellige
Elektrode, in oranger Farbe dargestellt, weist einen sehr ahnlichen Verlauf auf, aber fihrt zu
einer insgesamt hoheren Benetzung. Der Grund fur diese Beobachtung ist vermutlich die Ent-
stehung von Hohlraumen innerhalb der porésen Zone, welche zu einer beschleunigten Benet-
zung fuhrt. Besonders hervorzuheben, ist dass die Interaktion zwischen dem Stapel- und Be-
fullprozess mit dem beschriebenen Vorgehen erfolgreich simuliert werden konnte.
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lll.  Bewertung der Projektergebnisse

Wichtigste Positionen des zahlenmafiigen Nachweises

ProZell

Sim&4Pro

Die Zuwendung des Projekts Sim4Pro ist in unten aufgefihrter Tabelle aufgeschlisselt, gerun-
det auf den nachsten Euro fir bessere Sichtbarkeit. Aufgefihrt sind die Bewilligten sowie die
verwendeten Mittel, welche im Finanzbericht detailliert ausgefuhrt wurden.

Personal- Sachmittel Investitio- | Mieten und | Dienst- Gesamt
mittel nen Rechner- reisen
kosten
Bewilligt 210.868€ | 9.300 € 12.500 € 3.200 € 7.896 € 243.764 €
Verwendet | 175.507 € | 9.334 € 14.134 € 2910 € 1.836 € 203.721 €

Der grof3te Teil der Mittel wurde fur die Gehélter der wissenschaftlichen Mitarbeiter sowie Hilfs-
wissenschaftler verwendet. Der zweitgrof3te Posten entsteht durch Investitionen, welche aus ei-
ner Position (Workstation fur die numerische Simulation) besteht. Dieser wurde fur die Simula-
tion der Elektrolytbefullung verwendet, da die numerische Simulation einen leistungsstarken
Rechner bendtigt.

Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Projektarbeiten

Der Prozess der Elektrolytbeflllung ist charakterisiert durch lange Prozesszeiten und einen ho-
hen experimentellen Aufwand. Andert sich das Zellformat oder die Materialeigenschaften, muss
der gesamte Prozess neu befahigt werden. Dazu kommt, dass zu Projektbeginn kein geeignetes
Modell fiir die virtuelle Abbildung des Prozesses zur Verfligung stand. Aus diesem Grund wurde
im Rahmen des Projektes Sim4Pro und durch die Arbeiten am iwb eine Prozessketten-Simula-
tion erstellt, in welches das beschriebene Beflllmodell integriert ist. Zusatzlich ist die die hohe
Nachfrage an einer Simulationsplattform fur die Batterieproduktion aus Gesprachen mit der In-
dustrie deutlich vernehmbar.

Verwertung und voraussichtlicher Nutzen

Die Ergebnisse des Projekts finden einen Nutzen in der Lehre, der Forschung und der Industrie.
Die im Rahmen des Projektes entstanden Ergebnisse wurden in Publikationen verdffentlicht,
sodass die erarbeiteten wissenschaftlichen Ergebnisse fur ein mdglichst breites Publikum ver-
fugbar sind. Vor allem in der Industrie kdnnen die Ergebnisse verwendet werden, um die deut-
sche Batterieproduktion zu starken. In der aktuell sehr dynamischen Batterielandschaft, mit neu
entwickelten Materialien, Zellformaten, Produktionskapazitaten, konnen die Erkenntnisse ange-
wandt werden, um die Industrie zu unterstitzen. Dartber hinzufiigen kénnen die Projektergeb-
nisse auch als Grundlage fir die Entwicklung neuer Produkte oder Dienstleistungen dienen, die
sich auf dem Markt behaupten kdnnen. Letztlich kann die Verwertung der Projektergebnisse
einen wichtigen Beitrag zur Wissensentwicklung, wirtschaftlichen Verbesserung und sozialen
Fortschritt Uber die Lehre an Hochschulen darstellen.
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Veroffentlichungen
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Folgende Veréffentlichungen wurden im Rahmen des Projekts Sim4Pro erstellt, von welchen
sich zwei in der schriftlichen Ausarbeitung befinden.

Lfd. | Autoren Titel Journal, Jahr | Sonstiges
Nr. Volume, (DOI)
Issue,
Page
1 Florian J. Gunter, Josef Keil- | Influence of pressure | Journal of | 2022 | 10.1016/j.]
hofer, Christof Rauch, Stefan | and temperature on | Power POW-
Rossler, Michael Schulz, Wolf- | the electrolyte filling of | Sources, sour.2021
gang Braunwarth, Ralph Gilles, | lithium-ion cells: Ex- | Volume .230668
Rudiger Daub, Gunther Rein- | periment, model and | 517, 1 Jan-
hart method uary 2022
2 Jan Hagemeister, Florian J. | Numerical Models of | Batteries 2022 | 10.3390/b
Gunter, Thomas Rinner, Fran- | the Electrolyte Filling | 2022, atter-
ziska Zhu, Alexander Papst | Process of Lithium- | 8(10), 159 ies810015
and Rudiger Daub lon Batteries to Accel- 9
erate and Improve the
Process and Cell De-
sign
3 Gabriela Ventura Silva, | Digitalization Platform | Energy 2022 | 10.1002/e
Matthias Thomitzek, Mark Lip- | for Sustainable Bat- | Technol- nte.20220
pke, Thilo Heckmann, Hassan | tery Cell Production: | ogy, Vol- 0801
Karaki, Clemens Lischka, Felix | Coupling of Process, | ume 11, Is-
Mohlen, Dominik Mayer, Jan | Production, and Prod- | sue 5
Hagemeister, Ridiger Daub, | uct Models
Jurgen Fleischer, Hermann
Nirschl, Daniel Schréder, Philip
Scharfer, Wilhelm Schabel,
Arno Kwade, and Christoph
Herrmann
4 Jan Hagemeister, Ahmed EIk- | Holistic modeling of | 17th CIRP | 2023 | Akzeptiert
hoshet, Yiping Hu, Rudiger | the electrolyte filling | ICME con-
Daub process to study the | ference
dosing and wetting | proceed-
behavior of lithium-ion | ings
batteries
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5 Jan Hagemeister, Florian Gun- | Applying  numerical 202X | Geplant
ter, Yiping Hu, Ahmed | simulation to model
Elkhoshet, Andreas Balles, | varying process and
Rudiger Daub cell parameters dur- -
ing the electrolyte fill-
ing process of lithium-
ion batteries

Ort Datum Prof. Dr.-Ing. Rudiger Daub
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