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1. Urspringliche Aufgabenstellung

Ziel des Projekts ist es, eine neuartige und kostenglnstige Sicherheitsarchitektur fir Energie-
speicher zu entwickeln. Dazu wurden verschiedene Messmethoden unabhangig voneinander
untersucht und anschlieend kombiniert, um die Gesamtsicherheit der Batteriesysteme zu er-
hohen. Dies beinhaltet sowohl grundlegende Experimente zur Verbesserung des Verstandnis-
ses der zugrunde liegenden Mechanismen als auch die Entwicklung praxisnaher Losungen.
Ein zentrales Projektziel besteht in der frihzeitigen Erkennung eines potenziellen Thermal
Runaway (TR) oder der Auslosung von Triggerpunkten. Zeitliche Informationen tber Tempe-
ratur und Gasentwicklung innerhalb von Batteriespeichern spielen dabei eine entscheidende
Rolle. Hierfiur sollen neuartige Uberwachungsmethoden entwickelt werden, die mithilfe exter-
ner Ultraschallsensoren friihe Anzeichen von Gasbildung erfassen und Glasfasern zur Aufl6-
sung von thermischen Hotspots auf Zell- und Packebene identifizieren kdnnen. Ein innovativer,
von uns verfolgter Ansatz ist der Einsatz kosteneffizienter Glasfasersensoren zur flachende-
ckenden Messung der Zelltemperaturen. Diese Glasfasern werden entlang der Zelloberflachen
verlegt, wodurch der Integrationsaufwand erheblich reduziert und gleichzeitig eine héhere ort-
liche Auflosung erzielt wird. Zudem wurden Glasfasern innerhalb der Zellen integriert, um die
Temperatur an verschiedenen Stellen im Inneren zu messen und potenzielle Hotspots friihzei-
tig zu erkennen.Zusétzlich wurden Prifstande und Messaufbauten fir externe Ultraschallmes-
sungen entwickelt, die eine Gasbildung bereits vor dem Austritt aus der Zelle nachweisen kon-
nen. Dies basiert auf der Beobachtung, dass das entstehende Gas die mechanischen Eigen-
schaften der Zelle verandert und somit das Ultraschallsignal beeinflusst. Die Identifizierung
eindeutiger Indikatoren ist dabei wegweisend.

2. Ablauf des Vorhabens

Der Projektablauf von NUBase umfasst verschiedene Arbeitspakete, die von der Entwicklung
und Erprobung neuartiger Uberwachungsmethoden bis hin zur Integration und Validierung die-
ser Methoden in realen Tests reichen. Zu den Schlisselaktivitaten gehort der Aufbau von Test-
standen fir Ultraschall- und Glasfasersensorik sowie fiir die Uberwachung von Zelltemperatu-
ren und Gasbildung. In Zusammenarbeit mit mehreren Forschungsinstituten und der Industrie



wurden Zellen mit integrierten Sensoren erstellt, die in verschiedenen Szenarien auf sicher-
heitskritische Zustande getestet wurden. Parallel dazu wurden Prifstande konstruiert, um Zell-
fehler bei hohen Temperaturen und anderen Extrembedingungen zu simulieren und deren
Auswirkungen zu analysieren. Tests unter normalen Betriebsbedingungen sowie am Rand si-
cherheitskritischer Bereiche wurden am Center for Ageing, Reliability and Lifetime Prediction
of Electrochemical and Power Electronic Systems (CARL) durchgefuhrt. Dartiber hinaus wur-
den weitere Tests, die sicherheitskritische Bedingungen simulierten und zu einem Thermal
Runaway (TR) fuhrten, in Zusammenarbeit mit den anderen Projektpartnern in den Bunkeran-
lagen des ZSW in Ulm durchgefuhrt. Die enge Koordination und Zusammenarbeit innerhalb
dieses Verbundvorhabens trugen wesentlich zum Erfolg der Versuche bei und ermdglichten
eine umfassende Analyse der sicherheitsrelevanten Aspekte der entwickelten Technologien.

3. Wesentliche Ergebnisse

Im Rahmen des Projekts wurden wichtige Fortschritte erzielt, insbesondere durch die erfolg-
reiche Implementierung von Glasfaser- und Ultraschallsensoren zur Friherkennung sicher-
heitskritischer Zustande wie Thermal Runaway (TR) und Thermal Propagation (TP). Glasfa-
sersensoren zeigten eine hohe Prézision bei der Temperaturmessung und erwiesen sich als
stabil unter Druck und mechanischer Belastung. Dartber hinaus konnten sie im Vergleich zu
herkbmmlichen Sensoren die Temperatur frihzeitiger und hochauflosender darstellen.
Dadurch konnten sowohl auf Batteriezell- als auch auf Packebene Indikatoren identifiziert wer-
den, die sicherheitskritische Zustande vorhersagen oder erkennen kénnen.

In Zusammenarbeit mit dem Fraunhofer ISIT wurde eine erfolgreiche Integration von Glasfa-
sern in die Batteriezelle durchgefuihrt. Dabei entstanden Prototypzellen, deren Mdglichkeiten
im Rahmen dieses Projekts nicht vollstandig erforscht werden konnten. Neben der Tempera-
turmessung war zudem eine Korrelation des Messsignals mit dem Ladezustand und der Alte-
rung erkennbar. Diese Aspekte werden in weiteren Vorhaben genauer untersucht und eréffnen
neue Moglichkeiten. Mehrere Fachartikel im Zusammenhang mit der Glasfasersensorik stehen
kurz vor der Verdffentlichung.

In Zusammenarbeit mit der TU Miinchen und dem ZSW wurden Thermal-Runaway Versuche
mit gleichzeitiger Ultraschallmessung durchgefiihrt. Durch diese Versuche konnte gezeigt wer-
den, dass Ultraschallsensoren die Detektion von Gasbildungsprozessen ermdglichen, die als
erste Anzeichen fur TR gelten. Zwei Fachartikel zur Ultraschallmessmethodik wurden erfolg-
reich akzeptiert, und ein weiterer ist bereits als Preprint verfligbar. Besonders hervorzuheben
ist die Verdffentlichung wichtiger Kernelemente als Open Source Hardware und Software, die
es anderen ermd@glicht, auf diesen Ergebnissen aufzubauen.
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1. Durchgefuhrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse des Teilvorhabens

Die Ubergeordnete Zielsetzung des Gesamtvorhabens besteht darin, eine neuartige
und kostengunstige Sicherheitsarchitektur fir Energiespeicher zu entwickeln. Hierzu
werden verschiedene Messmethoden unabhangig untersucht und anschlieRend kom-
biniert, um die Gesamtsicherheit der Batterien zu erh6éhen. Dies umfasst sowohl
Grundlagenexperimente zur Vertiefung des Verstandnisses als auch praktisch an-
wendbare Lésungen.

Ein zentrales Ziel ist die friihzeitige Erkennung eines drohenden Thermal Runaway
(TR) oder dessen Begrenzung auf eine einzelne Zelle, was die Sicherheit von Ener-
giespeichern erheblich steigern wirde. Dazu sind zeitliche Informationen Uber Tempe-
ratur und Gasbildung im TR-Fall entscheidend. Neue Uberwachungsmethoden sollen
entwickelt werden, die durch externe Ultraschallsensoren friihe Anzeichen von Gasbil-
dung erfassen und thermische Hotspots auf Zell- und Packebene identifizieren.

Ein innovativer Ansatz besteht in der Verwendung kosteneffizienter Glasfasersenso-
ren zur flachendeckenden Messung der Zelltemperaturen. Eine einzige Glasfaser kann
entlang der Zelloberflachen verlegt werden, wodurch der Integrationsaufwand verrin-
gert wird und gleichzeitig eine héhere ortliche Auflosung erreicht wird. Dartiber hinaus
sollen haardiinne Glasfasern innerhalb der Zelle installiert werden, um die Innentem-
peratur an verschiedenen Punkten zu messen und Hotspots friihzeitig zu detektieren.

Externe Ultraschallmessungen dienen dazu, Gasbildung bereits vor dem Austritt aus
der Zelle zu erkennen; dabei veréndert das entstehende Gas die mechanischen Ei-
genschaften der Zelle und beeinflusst das Ultraschallsignal. Eine Herausforderung be-
steht darin, ein eindeutiges Muster im Ultraschallsignal zu identifizieren, das auf die
Gasbildung hinweist.
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AP 1 Entwicklung neuartiger Charakterisierungsmethoden
UAP 1.1

In diesem UAP wurde der Aufbau von kommerziellen Ultraschallsensoren mit der Ab-
sicht einer kostengunstigen und skalierbaren Alternative untersucht. Hierbei wurde die
Piezokeramik von den Sensoren als Hauptelement identifiziert. Die Piezokeramik
wurde vom Hersteller PI Ceramic GmbH bezogen. Sie erzeugt durch elektrische An-
regung eine Ultraschallwelle. Durch das Messen dieser Ultraschallwelle mit einer wei-
teren Piezokeramik kdnnen die mechanische Eigenschaft und der Gasgehalt in dem
Prufling identifiziert werden. Im Rahmen der Forschungstatigkeiten am ISEA wurde ein
breites Spektrum an Signalanalysemethoden entwickelt. Eine davon ist die Filterung
der Messdaten mithilfe der kontinuierlichen Wavelet Transformationen. Anschliel3end
wird die Signalintensitat bestimmt, welche sich als eine robuste Messgro3e erwiesen
hat. Beide Methoden sind in der Verdéffentlichung [1] nachzulesen. Diese Methode ist
bzgl. des Rechenaufwands optimiert worden und geeignet fur eine in-operando Diag-
nose.

Hierflr wurde getestet, ob der fiir solche Messungen Ubliche 2 Komponenten Klebstoff
Fast metal minute adhesive des Herstellers Weicon GmbH fiir Hochtemperaturmes-
sungen geeignet ist. Es wurden zwei Piezokeramiken an einen 21700er massiven Alu-
minium-Dummy befestigt. Da nach [2] die ersten gasbildenden Effekte ab 90°C und
ein Thermal Runaway (TR) ab etwa 150°C erwartet werden, wurde der Prifling aus
Abbildung 1 an ein Ultraschallgerat angeschlossen und in regelmaRigen Abstanden (7
sec) angeregt und ausgelesen. Anschliel3end wurde der Prufling in einen Ofen gelegt
und mit einer linearen Temperaturrampe von 20°C auf 150°C belastet. In Abbildung 2
ist das bei 150°C gemessene Ultraschallsignal im Vergleich zu dem bei 110 und 20°C
dargestellt.
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Abbildung 1 - Ultraschallsignal bei diversen Temperaturen. Blau: 20 °C, Orange 110 °C, Griin 150°C

Die Temperaturabhéngigkeit der Ultraschallwelle ist in der Literatur gut bekannt. Somit
konnte Uber den kritischen Temperaturbereich hinweg deutlich mehr als 50% der Ma-
ximalamplitude erhalten bleiben, was hinreichend fir alle diagnostischen Vorhaben in
diesem Projekt ist.

UAP 1.2
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In diesem Arbeitspaket wurde die Methode zur Charakterisierung von sicherheitskriti-
schen Zustanden mithilfe von Glasfasertechnologie mal3geblich weiterentwickelt und
auf den Prifstand fur Batteriezellen und -module optimiert. Ziel war es, eine maximale
ortliche Auflésung zu erreichen, um potenzielle Hotspots innerhalb von Batteriezellen
prazise identifizieren zu kénnen. Durch umfangreiche Tests konnte eine 6rtliche Auf-
I6sung von 2,6 mm erzielt werden, wobei die Standardabweichung unter 1°C lag — ein
Ergebnis, das im Kontext des Signal-Rausch-Verhéltnisses bedeutend ist (siehe Ab-
bildung 2). Diese Ergebnisse sind nicht nur fir die Detektion entscheidend, sondern
auch fur die zukunftige Positionierung der Faser innerhalb der Zelle, insbesondere im
Hinblick auf die physikalischen Einschrankungen der Glasfaser hinsichtlich beispiels-
weise ihrer Biegungen (siehe auch UAP2.1).
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Abbildung 2- Standardabweichung bei unterschiedlicher Ortsauflésung entlang der Faser

Zusatzlich wurden zwei verschiedene Glasfasertypen hinsichtlich ihres thermischen
Verhaltens umfassend untersucht. Die Evaluierung ergab, dass beide Typen grund-
satzlich fur den Einsatz in den Zellen geeignet sind. Dies ist besonders relevant fur die
Integration der im Rahmen dieses Projekts gebauten Prototypzellen.

Ein bedeutender Fortschritt in diesem Arbeitspaket war der erfolgreiche Aufbau eines
Prufstands zur Messung externer Einflisse, insbesondere der Temperatur. Dieser
Prifstand wurde gezielt entwickelt, um verschiedene Umgebungsbedingungen zu si-
mulieren und deren Auswirkungen auf das System umfassend zu analysieren. Die
Tests haben gezeigt, dass wir durch die prazise Steuerung von Temperaturvariablen
in der Lage sind, realistische Betriebsbedingungen nachzubilden. Dies erméglicht uns,
die Reaktionsfahigkeit des Glasfasersensors unter unterschiedlichen Bedingungen zu
Uberprifen und wertvolle Daten fir die weitere Optimierung zu sammeln.

Zusatzlich wurde ein separater Teststand eingerichtet, um den Einfluss von externem
Druck und Kraft auf die Glasfaser zu untersuchen. Die dafiir bendtigten Komponenten
wurden sorgfaltig ausgewéhlt, beschafft sowie erfolgreich in Betrieb genommen. Erste
Ergebnisse aus diesen Tests zeigen, dass die Glasfaser auch unter mechanischer Be-
lastung stabil bleibt, was ihre Eignung fur den Einsatz in Batteriemodulen weiter be-
statigt.
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UAP 2.1

Das FhG ISIT wurde bei der Integration der Glasfaser bei der Zellherstellung unter-
stiitzt. Dabei wurde eine Positionierung der Glasfaser gemal3 Erkenntnissen aus AP1
definiert und auf eine Vergleichbarkeit der Faserfuhrung im Prifstand geachtet. Die
Glasfasern konnten erfolgreich in Zellen integriert werden.

UAP 2.2

In Zusammenarbeit mit der TUM wurde sich bilateral und in Anlehnung an vorherge-
hende Forschungsprojekte auf eine kommerzielle Lithium-lonen Zelle geeinigt. Diese
wurde zu Beginn des Projekts in ausreichender Stiickzahl beschafft. Es wurden di-
verse Piezokeramiken beschafft, um mdglicherweise bessere Messungen fur die Un-
tersuchungen an Rundzellen zu bewerkstelligen (s. Abb. 3). Da ausreichend gute Mes-
sungen in UAP 1.1 erreicht wurden, wird die dort gewahlte Piezokeramik verwendet.

Abbildung 3 — Diverse Ultraschallsensoren an 18650er Zellen. Hiermit wird die Méglichkeit einer besseren Sensorik
untersucht.

UAP 2.3

In einer Veroffentlichung des ISEA von Dez 2021 wurde gezeigt, dass mit dem ge-
wahlten Piezokeramiken und einem entsprechenden Aufbau, der auch in diesem Pro-
jekt verwendet wird, Gas zu erkennen. Wir verwenden einen leicht angepassten, um
eine Integration in den Aufbau der TUM-ESS zu ermd@glichen. In einer weiteren Verof-
fentlichung [2] wurde gezeigt, dass eine Anregungsfrequenz von 0.1 Hz (also einem
Signal alle 10 s) ausreichend ist fur die Erfassung von sicherheitskritischen Prozessen.

Ziel dieses UAPs war es eine Konstruktion zu entwickeln, in der die Ultraschallsensorik
entkoppelt von dem Rest des Aufbaus messen kann. In der Veroffentlichung [1] ist
eine solche Konstruktion entwickelt, und fir das Projekt NUBase angepasst worden.
In den Zellhalterzylinder wurden quadratische Locher gefrast, mit der eine Integration
der Sensoren entkoppelt vom Rest des Prufaufbaus moglich ist.
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Abbildung 4 - Messaufbau von oben und der Seite. Am linken Ende des Aufbaus ist das runde Heizelement zu
sehen. Die Zelle wird mit 2 Aluminiumhaltern befestigt. In der Mitte sind die aufgeklebten Ultraschallsensoren in
weifd zu sehen.

Im Rahmen mdglicher durchfihrbarer Tests mittels Glasfasersensoren wurden die
Testaufbauten in Betrieb genommen und Erkenntnisse lber Sensitivitat und Verhalten
in Bezug auf externe Druck- und Temperatureinflisse gewonnen. Eine quasi lineare,
mathematisch abbildbare Abhangigkeit wurde in beiden Fallen dokumentiert und muss
in weiteren Versuchen mit herkbmmlichen Messmitteln verifiziert werden (s. Abb. 5).
Die Dehnungswerte auf der Y-Achse spiegeln das gemessene Verhalten der Faser
wider und beziehen sich auf deren Langenénderung aufgrund externer Einflisse.
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Abbildung 5 — Kraft- und Temperatursensitivitat genutzter Glasfaser

UAP 2.4

Um die Ultraschallsensoren zu validieren, wurden weitere Tests am ISEA durchge-
fuhrt. Zuerst wurde eine LG INR18650MJ1 Zelle wie fur im vorherigen UAP beschrie-
ben prapariert und an die Grenzen der sicheren Betriebsspannung gebracht. Daftr
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wurde die Zelle in mehreren Zyklen jeweils zur unteren und oberen kritischen Span-
nung geladen und entladen.

Abbildung 6 - Elektrische Zyklen zu maximaler und minimaler Spannung

Der Test wurde in einer Klimakammer bei 20°C durchgefihrt. Der Strom, Spannungs-
und Temperaturverlauf sind in Abbildung 6 zu sehen. Die Temperatur schwankt in die-
ser Betriebsart zwischen 20 und 21°C. Exemplarisch ist in Abbildung 7 der Verlauf der
Time of Flight mit dem Ladezustand der Batterie fiir einen Zyklus abgebildet. Dieser
Verlauf ist in der Literatur gut bekannt. Die ToF-Verschiebung verlauft linear und ge-
genlaufig zum Ladezustand fur mittlere Ladezustande. Bei sehr hohen und sehr nied-
rigen Ladezustanden verlauft die Kurve nicht mehr linear. Diese Ergebnisse zeigen,
dass der beschriebene Versuchsaufbau sehr gut in der Lage ist bekannte Phanomene
zu reproduzieren.
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Abbildung 7 - Time of Flight wahrend elektrischem Zyklus

Um das Verhalten der Sensoren auch an den Temperaturgrenzen der Zelle zu be-
trachten, wurde ein weiterer Test durchgefihrt. Dabei wurde wieder eine vollgeladene
Zelle entsprechend UAP 2 vorbereitet und einem Temperaturverlauf von -20 °C bis 60
°C ausgesetzt. Dieser Temperaturbereich entspricht der maximal/minimal Grenzen
des Herstellers. Die Temperatur wurde in 5°C Schritten gedndert und jede Stufe min-
destens 2 Stunden gehalten. In absteigender Temperaturrichtung geht die Temperatur
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nur bis -15°C. Die bekannten Ultraschall-Gréf3en sind in Abbildung 8 der Temperatur
gegenubergestellt.

-20C° to 60C° Temerature sweep

60 500 -20C° to 60C° Temerature sweep
60 h ) o~ b : 2
I
~ M
|
{450 307 a r = "
ro 1 1
. N Y q
N 400 7~ (Vo f 1 05 5
[8) E T30 r el e -
= ° = pu [+ A @
g ° (] v Y .
> =1 5 20 ~ A b A ©
® 3502 2 af | B
g S © ~ o/ 5 E
£ o 10 - Al c
g < = f - - _ 1 =
o 005 6 [ ' \ =
1 _ - £
[ = = 0 f \ 215 ©
A o A = g
10 ~ ~d =
250 ~ - -
=20 ~ ~ 25
N
30 . . . ) . . . 200 30 . . . .
0 10 20 30 40 50 60 70 0 10 20 30 40 50 60 70
Time in hours Time in hours

Abbildung 8 - Intensitat und Maximalamplitude bei Temperaturanderung

Man erkennt sowohl bei der Intensitat als auch bei der maximalen Amplitude einen
Zusammenhang mit der Temperatur in dem Fenster von ca. 30°C bis 60°C. Unter 30°C
gibt es besonders bei der Intensitat eine Uberlagerung verschiedener Effekte mit der
Temperatur. Aul3erdem ist eine Hysterese zu erkennen, da selbst im tber 30°C Be-
reich das Signal in positiver Temperaturrichtung nicht ganz dem Signal in negativer
Temperaturrichtung entspricht. Fir den ToF-Parameter ist der Temperaturzusammen-
hang eindeutiger in der ganzen Temperaturskala zu erkennen (s. Abb. 9).
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Abbildung 9 - Time of flight bei Temperaturanderung

Es ist wieder eine Hysterese zwischen ansteigender und absteigender Temperatur zu
erkennen und der Zusammenhang ist nicht linear, da die ToF-Verzégerung nicht fur
jeden 5°C Schritt gleichgrof3 ist. Um den Zusammenhang zwischen Temperatur und
ToF weiter zu untersuchen, wurde ToF in Abhangigkeit der Temperatur geplottet (s.
Abb. 10). Gleichzeitig wurde hier auch ein exponentieller Verlauf angenommen und
die Parameter an die Daten angeglichen. In derselben Abbildung ist auch der inverse
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Verlauf abgebildet, mit dem man von einem ToF Wert die erwartete Temperatur be-
rechnen kann.
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Abbildung 10 - Temperatur zu ToF / ToF zu Temperatur

Die Daten stimmen gut mit einem exponentiellen Verlauf Uberein. Insgesamt wurde
gezeigt, dass der beschriebene Versuchsaufbau gut an den Betriebsgrenzen der ver-
wendeten Batteriezelle einsetzbar ist.

Um die Ultraschall Methode an gealterten Zellen zu testen, haben wir aus dem Projekt
BALD eine gealterte LIFUN 103962 Zelle genutzt. Die elektrischen Eigenschaften der
Zelle ahneln der vorher verwendeten LG INR18650MJ1. Der gr6f3te Unterschied ist
das Zellformat, das im Fall der LiIFUN 103962 eine Pouchzelle ist. Um die Funktiona-
litat der Sensoren an diesem Zellformat weiter zu validieren und einen Referenzpunkt
fur die gealterte Zelle zu etablieren, wird eine frische Zelle vermessen.

5.0

—— \bltage
—— Current

10
—— Temperature

0.8

4.0

Voltage / V
o
v

35

3.0

Abbildung 11 - Elektrische Zyklen LiFUN 103962

In Abbildung 11 ist das elektrische Profil dieser Messung zu sehen. Auch hier wurde
ein der geringe Strom von 0.2C (ca 0.6A) gewahlt, um die Selbsterwdrmung der Zelle
moglichst gering zu halten. Der entsprechende Verlauf der ToF ist in Abbildung 12 zu
sehen. Dieser verlauft analog zur LG INR18650MJ1, wobei die Nichtlinearitaten am
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Ende der Lade/Entladephasen erst spater eintreten. Dies lasst vermuten, dass diese
Nichtlinearitaten von der Zellgeometrie beeinflusst werden.
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Abbildung 12 - ToF wahrend Ladezyklus LiIFUN 103962

Die gealterte Zelle wurde bei 100% SoC (vollgeladen) und 45 °C in einer Klimakammer
kalendarisch fir 5 Monate gealtert. Diese Belastung hat zu einer sehr starken Alterung
der Zelle gefuhrt, sodass weniger als 70% der anfanglichen Speicherungskapazitat
noch vorhanden sind. Dieser Kapazitatsverlust wird durch permanente mechanische
Anderungen an der Zelle hervorgerufen, die einen erheblichen Einfluss auf das Ultra-
schall Signal haben. In Abbildung 13 ist ein Vergleich der gemessenen Ultraschallsig-
nale im gleichen Betriebspunkt zu sehen.
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Abbildung 13 - Vergleich von Ultraschallsignal bei alter und neuer LiFUN 103962

Es ist leicht zu sehen, dass die maximale Amplitude der gealterten Zelle um ein Viel-
faches gesunken ist. Der etwas hohere Ausschlag am Anfang des Signals sind elekt-
rische Storungen, die nicht weiter relevant sind. In Abbildung 14 ist eine Vergrél3erung
des gealterten Signals zu sehen.
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Abbildung 14 - Zoom Ultraschallsignal gealterte LiIFUN 103962

Der ToF Verlauf wahrend eines 0.2C Zyklus ist in Abbildung 15 zu sehen.
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Abbildung 15 - ToF wahrend Ladezyklus gealterter LIFUN 103962

Es ist zu erkennen, dass der Verlauf nicht mehr dem einer ungealterten Zelle ent-
spricht. Dies zusammen mit der stark verringerten Signalamplitude im Ultraschallsignal
machen eine Zelliberwachung in diesem Fall unméglich. Dennoch ist zu bedenken,
dass diese stark gealterte Zelle an sich ein Sicherheits- und Performance-Risiko dar-
stellt. Wenn eine Zelle im Betrieb diesen Zustand erreicht, sollte sie auf jeden Fall
ausgetauscht und nicht in einem 2nd-Use-Szenario verwendet werden.

In Zusammenarbeit mit der TUM-ESS wurde der Testaufbau zur frihzeitigen Erken-
nung von Gasbildung in Betrieb genommen. Nach Verifizierung der Funktionalitat wur-
den drei TR Versuche durchgefuhrt und die Ultraschalldaten aufgezeichnet. Exempla-
risch wird hier die erste Messung betrachtet. Eine visuelle Darstellung dieser Messung
ist in Abbildung 16 zu sehen.

Abbildung 16 - Visuelle Darstellung von Messung 1
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Abbildung 16 zeigt in x-Richtung eine einzelne Ultraschallmessung und in y-Richtung
die Anderung dieser Messung mit der Zeit. Die Farbe steht fur die GréRe der
Amplitude, wobei dunklere Farben fur kleinere und hellere Farben fir gréRere Amplitu-
den stehen. Es ist gut zu erkennen, dass sich die Ultraschallmessung im Verlauf des
Experiments nach rechts verschiebt. Das ist genau die Erhéhung des ToF, die mit
einem erh6hen der Temperatur erwartet wird. Etwa auf halber Hohe verschwindet das
Signal komplett und kommt danach nur noch stark abgeschwécht zurtck.
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Abbildung 17 - Intensitat und maximale Amplitude
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Die maximalen Amplituden- und Intensitatsverlaufe sind in Abbildung 17 zu sehen. In
rot ist der Temperaturverlauf an der Zelle aufgetragen, wahrend die anderen Farben
jeweils den berechneten Parameter darstellen. Die beiden Berechnungen wurden fir
drei verschiedene Filterarten durchgefiihrt. Die blaue Kurve reprasentiert einen Band-
passfilter um 1Mhz, orange einen Bandpassfilter um 180Khz und Grun einen Tiefpass-
filter. Die Bandpéasse wurden um die Resonanzfrequenzen der Piezokeramik gewahilt.
Man sieht in allen Messungen den gleichen Verlauf mit verschiedenen Startpunkten
sowie dass alle berechneten Parameter gegen einen sehr kleinen Wert bei ca. 350s
konvergieren. Dies ist vermutlich auf die Evaporation des flissigen Elektrolyts zurlck-
zufuihren, die bei ca. 90°C beginnt und die erste Stufe der Gasung darstellt [2].
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Abbildung 18 - Messung 1: Vergleich ToF berechnet und gemessen

In Abbildung 18 ist der Verlauf von Messung 1 der gemessenen ToF bis zu Sekunde
300 mit der gemessenen Temperatur und der erwarteten ToF zu sehen. Der erwartete
Wert ist mit derselben Exponentialfunktion von Abbildung 8 berechnet. Der Verlauf
passt sehr gut zu den gemessenen Werten, bis wir eine Temperatur erreichen ab der
Gasung zu erwarten ist.

UAP 3.1

Im Rahmen des Projekts hat das FhG ISIT erfolgreich speziell praparierte Pouchzellen
(~11 Ah) hergestellt, in denen eine Glasfaser gemal3 unseren Anforderungen integriert
wurde (siehe Abbildung 19). Diese Zellen wurden verwendet, um neuartige Sensorty-
pen zum frihzeitigen Nachweis sicherheitskritischer Zustande zu verifizieren. In Zu-
sammenarbeit mit dem ZSW-ECA wurden Uberladetests in den Safety-Bunkeranlagen
durchgefuhrt. Dabei wurden jeweils zwei Zellen nebeneinander angeordnet, um Daten
wahrend eines thermischen Durchgehens (TR) und einer thermischen Propagation
(TP) zu sammeln und die Auswirkungen auf die Schutzbarrieren des Projektpartners
zu analysieren. Die Temperatur aul3erhalb der Zellen wurde sowohl mit herkémmili-
chen Typ K Thermosensoren (Abbildung 19) als auch durch interne Glasfasersensoren
Uiber den gesamten Prozess der Uberladung, des thermischen Durchgehens und der
Propagation erfasst.

03XP0322C — NUBase 12



Faserlage innerhalb
der praparierten Zelle ren

Prifaufbau zwei préparierté Zéllen, mit Tyr-)‘ Zerstorte Zellen nach Uberladung und ther-

K und Glasfasersensorik mischer Propagation

Abbildung 19 - Uberladung einer Zelle um ein thermisches Durchgehen und Propagation auf eine zweite Zelle
herbeizufihren

Daruber hinaus wurde in diesem Arbeitspaket ein Zellverbund aus vier parallelen und
drei seriellen Konfigurationen mit handelstblichen Rundzellen (18650er) konzipiert,
welcher extern mit Glasfasern ausgestattet wurde. Zur Referenzmessung erhielt dieser
Zellverbund zusatzlich herkémmliche AD590 Temperatursensoren (s. Abb. 20), die
klassisch in Nahe der Ableiter platziert sind — dort ist erfahrungsgemalf die hiéchste
Warmeentwicklung zu erwarten und somit nah genug fur eine Identifikation moglicher
Hotspots.

Die zentrale Verlegung der Glasfaser zwischen den Zellen sollte demonstrieren, dass
sie wertvolle lokale Auffalligkeiten an schwer zuganglichen Stellen liefern kann. Der
Zellverbund wurde fur elektrische Tests in UAP3.4 vorbereitet; aus Sicherheitsgriinden
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war jedoch lediglich vorgesehen, die ersten vier Zellen elektrisch zu betreiben, um das
Risiko von thermischen Ereignissen zu minimieren.

OOED +
@® OO0 -
o0é0 SO JORr

Abbildung 20 Lage der Glasfaser in Zellverbund (links); Lage der Temperatursensoren in Zellverbund (rechts)

UAP 3.2

Durch die Uberladung von Zelle 1 aus dem in UAP 3.1 beschriebenem Prifaufbau mit
10C wurde ein rasches thermisches Durchgehen ausgel6st, das ohne Schutzbarriere
innerhalb von nur 5 Sekunden zu einer quasi instantanen thermischen Propagation auf
Zelle 2 fuhrte. Dabei wurden Temperaturen von mehreren hundert Grad Celsius
erreicht. Laut Datenblatt der verwendeten Glasfaser liegt der Messbereich bei maximal
300 °C; daher war eine Beschadigung der Glasfaser aufgrund dieser extremen
Temperaturen zu erwarten.

In Abbildung 21 sind Temperaturverteilungen der Typ K Temperatursensoren beider
Zellen sowie zwei reprasentative Messpunkte der Glasfasermessung uber den
Zeitraum der Uberladung dargestellt. Interessanterweise konnten auch nach dem
thermischen Durchgehen weiterhin Daten von den Glasfasermessungen
aufgezeichnet werden, welches wichtige Informationen Uber den Zustand nach dem
TR liefert.
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Abbildung 21 - Temperaturverteilung der Uberladenen Zelle 1, der anliegenden Zelle 2 und zwei beispielhafte
Messpunkte der Glasfaser innerhalb Zelle 1

Zum Zeitpunkt 14:48:00 lag der Wert der Glasfasermessung in Zelle 1 bei etwa 130
bzw. 225 uS, wahrend die Temperaturen der Typ K Sensoren zwischen 18 °C und 24
°C schwankten. Bereits um 14:48:15 stieg dieser Wert auf ca. 267 bzw. 500 uS an,
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wahrend die Temperaturen bei den Typ K Sensoren zwischen 20 °C und 43 °C lagen.
Innerhalb weniger Sekunden verdoppelte sich somit die Amplitude der
Glasfasermessung — ein rascher Anstieg, der im weiteren Verlauf deutlich sichtbar
blieb. Das thermische Durchgehen trat 25 Sekunden spater auf; dies zeigt, dass die
Sensitivitat des Glasfasersensors bereits vorher signifikante Veranderungen innerhalb
der Zelle anzeigte.

Normalerweise wird bei unter 50 °C Zelltemperatur kein thermisches Durchgehen
erwartet, insbesondere da nicht alle Temperatursensoren denselben
Temperaturanstieg registrieren  koénnen. Mit geeigneten Algorithmen im
Batteriemanagementsystem kann jedoch bereits friihzeitig Gber den schnellen Anstieg
des zellinternen Fasersensors im Vergleich zu den Temperatursensoren informiert
werden — ein wertvoller Hinweis auf einen potenziell sicherheitskritischen Zustand.
Dank einer hohen Ortsauflosung von nur 2,6 mm kann dies ortsaufgelost bestimmt
werden und Hotspots innerhalb der Zelle identifiziert werden; damit wurde die
Anforderung gemafd Abbruchmeilensteindefinition erfullt.

UAP 3.3

Es wurden Ultraschallsensoren wie in den vorherigen Versuchen an einer LG
INR18650MJ1 Zelle angebracht. Diese wurde dann wie in Abbildung 22 zu sehen in
das Pack der TUM eingebaut. Die Abbildung zeigt das Pack schematisch von oben.
Die grinen Kreise stehen fur Zelle und die roten Punkte fiir Temperatursensoren.

Abbildung 22 - Versuchsaufbau Packtest

Die Zellen unten links in der Ecke wurden mit einem Heizelement zum thermischen
Durchgehen gebracht. Da eine Ultraschallmessung an dieser Zelle demselben Expe-
riment wie in UAP 2.4 entsprechen wirde, haben wir die Ultraschallsensoren an der

03XP0322C — NUBase 15



benachbarten Zelle angebracht. Im Verlauf des Experiments ist die erste Zelle wie ge-
plant durchgegangen. Dennoch wurde nicht gentigend thermische Energie auf andere
Zellen Gbertragen, um diese zum Ausgasen zu bringen.
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Abbildung 23 - Temperaturverlauf Packtest

In Abbildung 23 ist der Temperaturverlauf zu sehen, wobei orange die Temperatur der
beheizten Zelle kennzeichnet. Ahnlich wie in den Versuchen in UAP 2.4 erhoht sich ab
einem gewissen Punkt die Temperatur schlagartig und das Ausgasen tritt ein. Durch
die vom TUM angebracht Gasbarriere, verteilt sich das Gas in den Zwischenraumen
der anderen Zellen. Der Temperatursensor an der Ultraschallzelle zeigt nahezu keinen
Temperaturanstieg bis zum Zeitpunkt der Ausgasung. Obwohl die Ultraschallzelle
auch indirekt beheizt wird, kommt von dem Warmefluss auf der anderen Seite der Zelle
zunéchstfast nichts an.
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Abbildung 24 - Temperatur Berechnung mit ToF
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In Abbildung 24 ist die mit der ToF Berechnete Temperatur mit der gemessenen Tem-
peratur zu sehen. Im Gegensatz zum Temperatursensor reagiert das Ultraschallsignal
direkt auf die zugefiihrte Warme. Dieses Verhalten zeigt einen entscheidenden Vortell
der Ultraschall Messung: Temperaturanderungen im gesamten vom Ultraschall durch-
laufenen Bereich sorgen fur Signalanderungen. Sobald das Gas aus der beheizten
Zelle austritt, werden die Ultraschallsensoren von der enormen Hitze zerstort und das
Signal geht verloren.

UAP 3.4

Wie in UAP 3.1 beschrieben, wurden die Zellen Z1-Z4 in Parallelschaltung getestet.
Das Modul wurde in einer Klimakammer bei einer Umgebungstemperatur von 20 °C
betrieben und mit einem Digatron-Batterietester getestet. Abbildung 25 zeigt die
Spannungs- und Stromwerte wahrend eines 0,5 C-CC-CV-Ladezyklus. Wahrend des
gesamten Tests traten keine Auffalligkeiten auf.
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Abbildung 25 Elektrische Daten (U,l) des getesteten Batteriestrings Z1-Z4 Uber die Dauer eines 0.5 CC-CV La-
dezyklus

Die Temperaturmessungen der drei Referenzsensoren sind in Abbildung 26 darge-
stellt. Erwartungsgemal erreicht die Temperatur ihnren Hochstwert am Ende der CC-
Ladephase, nach etwa 1,5 Stunden bei maximalem Strom. Mit der Reduzierung des
Stroms im CV-Abschnitt sank auch die Temperatur wieder auf ihren Ausgangswert
bzw. auf die Umgebungstemperatur von 20 °C. Insgesamt wurde wahrend des Tests
ein Temperaturanstieg von etwa 5 Kelvin registriert.
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Abbildung 26 Temperaturdaten der Referenzsensoren (AD590) tber die Dauer eines 0.5 CC-CV Ladezyklus

Im Gegensatz dazu lieferte die Glasfasermessung zusatzliche Informationen durch die
Umrechnung der gemessenen Wellenl&angenverschiebung aufgrund thermischer Ein-
flisse (s. Abb. 27). Drei vergleichbare Messpunkte entlang der Glasfaser wurden aus-
gewahlt, um einen direkten Vergleich zwischen den beiden Sensorsystemen zu er-
mdoglichen. Die dargestellten Temperaturkurven zeigen, dass Punkt 2 (rot-orange),
Punkt 4 (gelb) und Punkt 5 (blau) wahrend des Tests unterschiedliche Temperaturver-
laufe aufwiesen. Die Position dieser Punkte kann Abbildung 2 entnommen werden. Die
maximalen Temperaturen erreichten fast 40 °C zum Zeitpunkt des Ubergangs von CC
zu CV, etwa 1,5 Stunden nach Beginn des Tests.
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Abbildung 27 Umgerechnete Temperaturdaten der Glasfasermessung an vergleichbaren (nah zu Positionen der
Referenzsensoren) Messtellen Uber die Dauer eines 0.5 CC-CV Ladezyklus. Orangein der nédhe von T1, gelb T2
und blau T3.

Die ortliche Auflosung entlang der Glasfaser verdeutlicht, dass keine homogene Tem-
peraturverteilung tber die Zellen vorliegt (s. Abb. 28). Dies ist nicht Uberraschend, da
Zelle 2 zusatzlich gealtert wurde und dadurch einen héheren Innenwiderstand sowie
eine niedrigere Restkapazitat aufweist, was zu einem hoheren Stressfaktor bei der
Parallelschaltung fuhrt. Diese Effekte wurden auch durch Aufnahmen mit einer War-
mebildkamera bestétigt. Im Vergleich zu herkdbmmlichen Temperatursensoren bietet
die Glasfasermessung nicht nur eine préazisere Darstellung der Einzelzelltemperatur,
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sondern ermdglicht zudem eine detaillierte ortliche Auflosung zwischen den einzelnen
Zellen.
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Abbildung 28 Umgerechnete Temperaturdaten der Glasfasermessung tber die gesamte Lange entlang der Zellen
Z1-Z8 am Punkt der maximalen Temperatur (~1.5 h)

UAP 4.1

In diesem Projekt wurden Ultraschallmessungen an Rundzellen durchgefuhrt, um de-
ren Verhalten an den Grenzen sicherer Betriebszustande zu analysieren. Es zeigte
sich eine starke Korrelation zwischen dem Ladezustand und der Laufzeit (ToF) des
Ultraschallsignals, ahnlich wie bei Pouch- und prismatischen Zellen. Am Anfang und
Ende eines Ladezyklus weicht die ToF-Korrelation jedoch ab, was auf die mechani-
sche Ausdehnung der Zelle zurtickzufiihren ist. Daher kbnnen Ultraschallsensoren
Spannungs- und Temperatursensoren nicht vollstandig ersetzen, aber in Kombination
ein sichereres System schaffen. Im Experiment in UAP 3.3 zeigte die Ultraschallmes-
sung kritische Zustéande uber eine Minute friher als der Temperatursensor, der durch
die Platzierung gegenuber der Warmequelle verzdgert reagierte.

Im TR-Experiment in UAP 2.4 konnten Ultraschall-Artefakte identifiziert werden, die
auf zellinterne Gasbildung hindeuten. Es wurde ein exponentieller Zusammenhang
zwischen Zelltemperatur und Ultraschall-Laufzeit (ToF) festgestellt, der zur Vorher-
sage der ToF genutzt werden kann. Ab einem bestimmten Punkt weicht der ToF-Wert
jedoch ab, da Schall in Gasen langsamer ist als in Feststoffen. Zudem sinkt die maxi-
male Amplitude des Ultraschallsignals, da akustische Reflektionen an der Gas-Flus-
sigkeit-Grenze auftreten, was der Sensor nicht erfasst. Bei tiber 95 °C, einer Tempe-
ratur, bei der Elektrolyte gasférmig werden, bietet der Ultraschallsensor so eine ein-
zigartige Informationsquelle, die der Temperatursensor allein nicht liefern kann.

In UAP 2.4 wurde aufRerdem untersucht, inwieweit die Ultraschallmessung sich in 2nd-
Use-Szenarien anwenden lasst. Dazu wurde eine neue Zelle als Referenz vermessen
und mit einer gealterten Zelle aus dem BALd Projekt verglichen. Da die gealterte Zelle
mit weniger als 70% Restkapazitat schon starken mechanische Veranderungen aus-
gesetzt war, konnte kein sinnvoller Vergleich mit der Referenzzelle hergestellt werden.
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Die maximale Amplitude der gealterten Zelle entsprach noch etwa 1% der neuen.
Trotzdem gibt es hier einen wichtigen Anwendungsfall der Ultraschallsensoren. Mit
ihnen ist es mdglich, den Gesundheitszustand der Zelle direkt zu ermitteln. Um mit
konventionellen Methoden (Spannung, Strom, Temperatur) eine Aussage Uber den
Gesundheitszustand treffen zu kdnnen, muss die Zelle erst zyklisiert werden. Das Ult-
raschallsignal kann innerhalb weniger Sekunden Informationen tber den mechani-
schen Zustand der Zelle liefern. Diese Information kann bei grof3er Abweichung mit
einer Referenz dazu verwendet werden, die Zelle komplett vom 2nd-Use auszuschlie-
Ren, um gefahrliche Situationen im Vorhinein zu verhindern.

Auf Grundlage des Erarbeiteten wurde eine Nutzen-Aufwand-Analyse erstellt, die sich
an den Bewertungskriterien des Rahmenplans orientiert. Diese Analyse wird im detail-
lierten Zwischenbericht fur 2024 umfassend beschrieben.

UAP 4.2

Im AP 1 wurde eine Methode zur hochauflésenden Charakterisierung sicherheitskriti-
scher Zustande mittels Glasfaser entwickelt, die eine raumliche Auflésung von 2,6 mm
und eine Temperaturgenauigkeit von unter 1 K erreicht. Ein Prifstand zur Messung
externer Einflusse wie Temperatur und Druck wurde eingerichtet. Im AP 2 wurde das
System in Betrieb genommen, um die Sensitivitat der Glasfasersensoren auf Druck-
und Temperatureinflisse zu testen. Eine nahezu lineare Beziehung der Messergeb-
nisse wurde dokumentiert und mit herkdmmlichen Messgeraten validiert.

Im AP 3 wurden Pouchzellen mit Propagationsschutz, in Zusammenarbeit mit FhG
ISIT und ZSW, in einem zerstorerischen Zellverbundtest untersucht. Bei Zelle 1 zeigte
die Glasfasermessung erste Anzeichen eines thermischen Durchgehens nach 55-60
Sekunden, wahrend herkdbmmliche Temperatursensoren erst ab 70 bis 110 Sekunden
reagierten. Bei Zelle 2 verhinderten thermische Barrieren ein Uberschreiten kritischer
Temperaturen. Die Ergebnisse unterstreichen die Vorteile von Glasfasersensoren ge-
genuber herkébmmlichen Sensoren, da sie rdumlich aufgeléste Messungen und eine
frihzeitige Erkennung sicherheitskritischer Anomalien ermdéglichen. In einem weiteren
Schritt wird eine abschlieRende Betrachtung der Ergebnisse beziiglich der Ultraschall-
messungen vorgenommen. Hierbei liegt der Fokus auf der genauen Evaluierung des
Zeitpunkts der ersten Identifizierung von Artefakten in den Messungen, die mit Gasbil-
dung korrelieren.

In AP 1 wurde eine Ultraschall-Kopplungsmethode fiir Rundzellen entwickelt und vali-
diert, wobei der Einfluss des Epoxy-Klebers auf die Signalqualitat untersucht wurde.
Neue Ultraschallsensoren und Diagnosealgorithmen in Rust wurden entwickelt und far
Echtzeitmessungen optimiert. Nach der Validierung kam das System bei elektrischen
Zyklisierungen und einem Thermal-Runaway-Test zum Einsatz. Dabei zeigte sich,
dass die Ultraschall-Signalamplitude bei etwa 95 °C signifikant abnahm, was eine di-
rekte Erfassung von Gasbildungsprozessen ermdglicht und die reine Temperaturmes-
sung erganzt.
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2. Wichtigste Positionen des zahlenmaRigen Nachweises

Es kam zu einer kostenneutralen Verlangerung des Projekts um 6 Monate. Dariiber
hinaus sind keine gesonderten Ereignisse Zu nennen.

Nutzen und Verwertbarkeit der Ergebnisse

Die Ergebnisse dieses Projekts wurden erfolgreich auf internationalen Konferenzen
und in hochrangigen Journalen veroffentlicht. Weitere Veroffentlichungen stehen kurz
vor der Veroffentlichung. Anschlussprojekte zusammen mit der Industrie sind in Bear-
beitung und weitere in Planung. Die Verwertbarkeit und Marktreife ist hier als hoch
einzustufen. Sowohl die Software, als auch die beschafften Aufbauten werden daher
im weiteren Verlauf in Auftragsforschungsprojekten und auch Dienstleistungsprojek-
ten mit der Industrie eingesetzt. Speziell die Fragestellung des Einflusses der Glasfa-
sern innerhalb von Zellen bedarf weitere Untersuchungen.

3. Wahrend der Laufzeit bekannt gewordene, relevante Ergebnisse Dritter

Der Erfolg des Projekts wurde nicht durch Ergebnisse Dritter beeinflusst.

4. Erfolgte und geplante Veroffentlichungen
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