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1. Urspriingliche Aufgabenstellung

Im Herstellungsprozess von Batterieelektroden sind Beschichtungsfehler trotz moderner Pro-
duktionstechnologien nicht vollstandig vermeidbar. Insbesondere im skalierten Produktionsbe-
trieb konnen solche Fehler zu erhohten Ausschussraten fiihren, was sowohl wirtschaftliche als
auch qualitative Herausforderungen mit sich bringt. Ein tiefergehendes Verstandnis der Feh-
lerquellen und ihrer Auswirkungen auf die Elektrodenqualitat wird somit bendtigt, um praven-
tive MalRnahmen zu entwickeln und den Produktionsprozess auf einem hohen Qualitatsniveau
zu stabilisieren. Hierfur bedarf es quantifizierbarer und idealerweise allgemeingultiger Kritika-
litatskriterien, die eine belastbare Korrelation zwischen den auftretenden Beschichtungsfeh-
lern und deren Einfluss auf die elektrochemischen Eigenschaften der Elektroden herstellen.

Das Forschungsprojekt KritBatt setzt in diesem Spannungsfeld an und umfasst die Untersu-
chung, Identifizierung und Klassifizierung von Beschichtungsfehlern in der Elektrodenherstel-
lung. Durch systematische Defektgenerierung, Klassifizierung und Funktionsbewertung strebt
das Projekt eine Bewertung und Vergleichbarkeit der unterschiedlichen Fehlertypen in der
Elektrodenfertigung an. Die Untersuchungen fokussieren sich dabei auf die Identifikation von
Eigenschafts-Strukturbeziehungen, um ein prozessubergreifendes Verstandnis der Wechsel-
wirkungen zwischen Materialien, Fertigungsschritten und der elektrischen Performance von
Batterieelektroden zu erlangen. Begleitend werden Qualitdtsmalinahmen und Workflows flr
die in- und offline Charakterisierung der Batterieelektroden entwickelt. Der Schwerpunkt liegt
auf der Erforschung und Evaluation von zwei unterschiedlichen optischen und fertigungsinte-
grierten Prif- bzw. Inspektionssystemen flir die Elektrodenbeschichtung. Dabei handelt es sich
einerseits um ein vorqualifiziertes Laser-Speckle-Photometrie (LSP) System zur in-situ Uber-
wachung der Beschichtungsqualitat von Elektrodenfolien und andererseits um ein kommerziell
erhaltliches Zeilenkamerasystem mit identischem Einsatzzweck. Letzteres dient als Vergleich-
stechnologie fur die Weiterentwicklung und Optimierung des LSP-Systems mit innovativen
Fehlererkennungsmethoden. Die im Projektverlauf gesammelten Erkenntnisse sollen zusam-
menfassend dazu genutzt werden, standardisierte Qualitdtsmalinahmen und Workflows in der
in- und offline Uberwachung von Elektrodenfolien abzuleiten.
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2. Ablauf des Vorhabens

Das Forschungsprojekt gliederte sich in sieben Arbeitspakete, die in enger Zusammenarbeit
mit den Projektpartnern bearbeitet wurden (s. Abbildung 1). Die systematische Analyse unter-
schiedlicher Elektrodenfehler lieferte Erkenntnisse zur Optimierung der LSP-Technologie und
Formulierung allgemeiner Qualitatssicherungsstrategien in der Elektrodenfertigung.

AP 3 — Technologieentwicklung = AP 1 - Einstellung von
LSP-Methode (IKTS-MD / DD)  Fraunhofer Elektrodendefekten (IKTS-DD, PEM)
IKTS

AP 4 - Fehlerkorrelation am AP 5 — Fehlerkorrelation in Echtzeit
stationaren Prozess (IKTS-MD, TUD) / im R2R-Prozess (IKTS-DD / MD)
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Abbildung 1: Ubersicht tiber die Arbeitspakete (AP) im Forschungsprojekt KritBatt

Die Grundlage der Untersuchungen bildeten gezielt erzeugte Elektrodendefekte, die durch
kontrollierte Manipulation von Misch- und Beschichtungsverfahren am PEM der RWTH
Aachen und am Fraunhofer IKTS Dresden (IKTS-DD) reproduzierbar hergestellt wurden. Die
defekten Elektrodenproben wurden anschlieRend an die TU Dresden Ubermittelt, wo sie mit-
hilfe lokaler elektrischer und elektrochemischer Analysemethoden untersucht wurden. Ziel die-
ser Untersuchungen war es, die Auswirkungen der Defekte auf die Elektrodeneigenschaften
zu bewerten und fehlerspezifische Kritikalitatskriterien zu entwickeln. Parallel zu diesen Arbei-
ten wurde am Fraunhofer IKTS (IKTS-MD) die Weiterentwicklung der LSP-Technologie voran-
getrieben. Im Fokus standen dabei die Optimierung der Hard- und Softwarekomponenten so-
wie die Implementierung eines fir den Forschungsbetrieb geeigneten Datenmanagementsys-
tems. Diese MaRnahmen dienten dazu, das Verfahren sowohl in seiner Messgenauigkeit als
auch in seiner Integrationsfahigkeit in industrielle Prozesse zu verbessern. Nach der erfolgrei-
chen Validierung des optimierten LSP-Systems in einem stationaren Aufbau wurde dieses in
die Rolle-zu-Rolle-Pilotbeschichtungsanlage integriert, um die Zuverlassigkeit der Defekter-
kennung unter skalierten Produktionsbedingungen zu testen. Am PEM der RWTH Aachen
wurde erganzend ein Systemvergleich durchgefuhrt, bei dem die Fehlererkennung der weiter-
entwickelten LSP-Technologie einer in die Pilotbeschichtungsanlage integrierten Zeilenka-
mera gegenubergestellt wurde. Dieser Vergleich diente dazu, die Vorteile und Grenzen der
neuen Technologie im Vergleich zu bestehenden kommerziellen Loésungen zu evaluieren. Zur
Analyse der elektrochemischen Auswirkungen der Elektrodendefekte wurden die fehlerhaften
Elektroden schlie3lich fur den Aufbau von Versuchszellen verwendet. In Kombination mit den
Voruntersuchungen ermdglichte dies die Bestimmung defektspezifischer Toleranzgrenzen
und die Ableitung allgemeingultiger Kritikalitatskriterien zur Qualitatssicherung.
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3. Wesentliche Ergebnisse

Im Rahmen des Projekts wurden vier Meilensteine definiert, die den Fortschritt und die Errei-
chung der Projekiziele in den Bereichen Elektrodenuntersuchung und Entwicklung der LSP-
Technologie sicherstellten. Im ersten Meilenstein (MS-1) gelang die systematische Untertei-
lung der Elektrodendefekte in klar differenzierbare Defektarten, die in praktischen Versuchs-
reihen reproduzierbar erzeugt werden konnten. Ein zentrales Ergebnis dieses Meilensteins
stellte zudem die nachgewiesene Korrelation zwischen den lokal erfassten Elektrodendefekten
und den elektrochemischen Elektrodeneigenschaften dar. Mit dem Erreichen des zweiten Mei-
lensteins (MS-2) konnte die Entwicklung und Validierung einer Hard- und Softwarelésung flr
das optische LSP-Prifsystem abgeschlossen werden. Dieser Schritt umfasste die Festlegung
von Kalibrierparametern und die Algorithmenentwicklung zur Fehlerauswertung mithilfe eines
Kl-Modells. Zudem konnte eine bestehende Pilotbeschichtungsanlage erfolgreich fur die In-
tegration eines LSP-Systems vorbereitet werden. Mit Erreichung des dritten Meilen-
steins (MS-3) konnte die Fahigkeit des LSP-Systems zur Echtzeit-Fehlererkennung und -klas-
sifizierung von Beschichtungsfehlern nachgewiesen werden. Dieser Meilenstein stellte einen
wesentlichen Fortschritt in der praktischen Anwendung dar, indem er die Eignung dieser Tech-
nologie fir eine optimierte Qualitatssicherung in der Elektrodenherstellung bekraftigte. Mit dem
Erreichen des vierten und abschlieienden Meilensteins (MS-4) konnten schlieflich auf Grund-
lage der gewonnenen Versuchsdaten und Untersuchungsergebnisse defektspezifische Kriti-
kalitatskriterien abgeleitet werden. Diese Kriterien ermoglichten eine Einordnung und Bewer-
tung der Defektauswirkungen auf die elektrochemischen Eigenschaften der Elektroden.

Die im Projektverlauf erzielten Ergebnisse vertiefen somit das Verstandnis kritischer Prozess-
Produkt-Wechselwirkungen in der Elektrodenfertigung und leisten einen wesentlichen Beitrag
zur Entwicklung effektiver Qualitatssicherungskonzepte in der Batteriezellproduktion. Die iden-
tifizierten Ursache-Wirkungs-Zusammenhange in der Defektentstehung und die ermittelten kri-
tischen Schwellenwerte bieten eine fundierte Grundlage fur die Optimierung der Prozesstiber-
wachung und Qualitatssicherung. Im Einklang mit den Ubergeordneten Zielen des Dachkon-
zepts Batterieforschung wird damit der Weg zu einer nachhaltigeren und wirtschaftlicheren
Produktion von Batteriezellen geebnet.
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1. Durchgefiihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse im Rahmen des Vorhabens
AP 1: Einordnung von Beschichtungsdefekten und Kausalitaten

Einleitend erfolgte unter Recherche wissenschaftlicher Literatur und dem Einbezug vorhande-
nen Expertenwissens die Sammlung von in der Elektrodenfertigung beobachteter und doku-
mentierter Fehlerbilder. Die gewonnene Ubersicht wurde dazu genutzt, die unterschiedlichen
Fehler in die Ubergeordneten und primar auf das Erscheinungsbild bezogenen Defektklassen
der Punkt-, Linien-, und Flachendefekte zu unterteilen (s. Abbildung 1).

— Punktdefekte Liniendefekte Flachendefekte —

Abbildung 1: Klassifikation von Elektrodendefekten

Der Vielzahl mdglicher Fehlerauspragungen Rechnung tragend wurde erganzend eine Unter-
teilung in Substrat-, Oberflachen und tieferliegende Struktur- bzw. Gefiigedefekte vorgenom-
men, wobei letztere sich ebenfalls an der Elektrodenoberflache abzeichnen kdnnen. Samtliche
Elektrodenfehler wurden zunachst systematisch recherchiert und in einem Fehlerkatalog mit
defektspezifischen Informationen (bspw. Fehlerursache, typische Fehlerdimensionen, etc.) zu-
sammengefasst. Auf Basis eines definierten Referenzprozesses zur Herstellung defektfreier
Elektroden wurden anschliel3end die kritischen und qualitatsbestimmenden Prozess- und Ma-
terialparameter ermittelt. Die Kritikalitatsbewertung stltzte sich auf die im Fehlerkatalog zu-
sammengefuhrten Informationen sowie erganzend durchgeflhrte Experteninterviews. Durch



dieses Vorgehen konnten potenzielle Einflussfaktoren auf die Fehlerentstehung vorbewertet
und eingegrenzt werden. In den daraus abgeleiteten Versuchsreihen wurden die identifizierten
Parameter gezielt variiert bzw. eingestellt, um im Rahmen der Misch- und Beschichtungsver-
suche Elektrodendefekte reproduzierbar zu erzeugen. Die Herstellung der Elektrodenproben
wurde dabei zwischen dem PEM der RWTH Aachen (Anodenmuster) und dem Fraunhofer
IKTS-DD (Kathodenmuster) aufgeteilt. Die Material- und Rezepturversuche (UAP 1.1) und so-
wie Beschichtungs- und Trocknungsversuche (UAP 1.2) erfolgten dabei gemafl dem nachfol-
gend festgelegten Standardvorgehen (s. Abbildung 2). Die als Rollenware erzeugten Be-
schichtungsabschnitte wurden anschlief3end konfektioniert, eindeutig zuordenbar beschriftet
und den Projektpartnern mit weiterfihrenden Elektrodeninformationen (Elektrodenrezeptur
bzw. Materialzusammensetzung, Prozess-parameter und Defektklassifikation) fur die Folge-
untersuchungen zur Verfugung gestellt.

IKTS DD + PEM
Rezeptur- & || Versuchsdokumentation Beschichtungs- & || Versuchsdokumentation
Mischversuche (Materialien, Prozessparameter) Trocknungsversuche (Materialien, Prozessparameter)
Off-line | | Slurrycharakterisierung Inline- | Schichtcharakterisierung
Messung(en) (PartikelgréBen, Rheologie) Messung(en) (Nassschichtdicke, Oberflache)
Beschichiete
Rallenware
Vereinzelung in
Probenabschnitfe
|
¥ ¥
Initiale Defektilassifizierung __ Probenabschnitt Probenabschnitt
(Einordnung in Defektklasse(n)) (GroRformat) (Kleinformat)
Proben- Zusatzliche Labor- _ pMessergebnisse (Restfeuchte,
bezeichnung untersuchungen Flachengewicht, Adhésion)
IKTS MD
Probenversand Definierte Schnittstelle IKTS MD + PEM -
Probenabschnitt Begl. Elektroden-
Verbindung —
Prozess Produkt Dokument — (Grofiformat) informationen

Abbildung 2: Ablaufdiagramm zur Probenherstellung und -untersuchung am PEM

UAP 1.1: Auswirkungen von Mischungsprozessfehlern und Defekten in den Ausgangs-
pulvern (IKTS-DD, PEM)

In diesem einleitenden Unterarbeitspaket wurde der Einfluss modifizierter Mischprozesse und
Ausgangsrezepturen auf die Defektentstehung in der Anodenfertigung untersucht. In Abspra-
che mit den Projektpartnern erfolgte hierzu auf Grundlage des aufgestellten Fehlerkatalogs die
Auswahl relevanter und der Fortentwicklung des innovativen LSP-Messsystems dienlicher
Fehlertypen. Fur die ausgewahlten Fehlertypen wurde dabei hoher Wert auf einen reprodu-
zierbaren Ablauf der Versuche gelegt, um auch fir nachfolgende Arbeitspakete, Proben ahnli-
cher Zusammensetzung und Gestalt her- und bereitstellen zu kénnen. Variiert wurde in der
praktischen Versuchsumsetzung gemaf zugrundgelegter OFAT-Methodik (engl. One-factor-
at-a- time) stets ein einzelner Prozess- bzw. Materialparameter, um die Uberlagerung von Ef-
fekten auszuschliefen und Einflisse isoliert voneinander zu untersuchen (s. Abbildung 3: Ver-
suchsubersicht zur Untersuchung der Auswirkung von Mischungsprozessfehlern und Defekten im Aus-
gangspulver). Als besonders kritische Prozessparamater hinsichtlich der Defektausbildung wur-
den neben der Anodenrezeptur, die Mischdrehzahl und Mischdauer abgeleitet und entspre-
chend variiert. Durch die Verwendung eines Planetenmischers und Dispergierers konnte im



Rahmen der praktischen Versuche zudem der Einfluss unterschiedlicher Mischsysteme auf

einzelne Fehlertypen und die Defektentstehung mitberlcksichtigt werden.

Prozess Versuchsbeschreibung Erganzende Anmerkungen
Mischen Stark reduzierte Mischdauer — Reduktion der Intensivmischzeit um 50% (+ zus.
Intensivmischen Abstufungen)
Mischen Stark reduzierte Drehzahl — Reduktion der Drehzahl um 25% (+ zus.
Intensivmischen Abstufungen)
Mischen Stark reduzierte Mischdauer — Reduktion der Trockenmischzeit um 50% (+ zus.
Trockenmischen Abstufungen)
Mischen Stark erhéhte Drehzahl — Erhdhung der Drehzahl um 50% (+ zus.
Nassmischen Abstufungen)
Mischen Modifizierte Mischreihenfolge Ve_randerte R_emenfolge der Materialzugabe (bei
gleicher Materialzusammensetzung)
Mischen Modifiziertes Mischvolumen Erho_hung des Mischvolumens bei gleichen rel.
Anteilen der Komponenten
Mischen Einbringung von Mischen ohne Evakuierung des Mischbehilters
Lufteinschlissen und Provokation von Lufteinschliissen
Rezeptur Reduktion des Binder-Anteils Einfluss reduzierten Binder-anteile auf Defekte im
Zshg. mit Adhasion und Kohdsion
Rezeptur Erhéhung des Binder-Anteils Einfluss erhéhten Binderanteile auf Defekte im
Zusammenhang mit Adhdsion und Kohéasion
Rezeptur Erhtéhung des Feststoff-Anteils Einfluss erhéhten Feststoffgehalts (<1wt.%, Hinzu-
(zusatzliche Leitadditive) gabe im letzten Mischschritt) auf Agglomerate
Rezeptur Hinzugabe nicht-leitender/ Leitende Fremdpartikel Stahl/Eisen-Pulver in
leitender Fremdpartikel unterschiedlichen Mesh Sizes) als Kontamination
Rezeptur Aktivmaterialblends (Si/C Si-Additive in der Anode (5 — 30%-wt. Si)
Komposit-Anode)
Legende: v/ Versuchskarte umgesetzt X Versuchskarte nicht umgesetzt

Abbildung 3: Versuchsubersicht zur Untersuchung der Auswirkung von Mischungsprozessfehlern und
Defekten im Ausgangspulver

UAP 1.2: Beschichtungsfehler in der Substratbeschichtung und Trocknung (IKTS-DD,
PEM)

In einem zu UAP 1.1 analogen Vorgehen erfolgte in UAP 1.2 zunachst die Auswahl und an-
schlieRend gezielte Einstellung von Defekten im Beschichtungs- und Trocknungsprozess. Als
besonders kritische Prozessparameter wurden hier neben der Anodenrezeptur, das Flachen-
gewicht und der Warmeeintrag wahrend der Trocknung abgeleitet und entsprechend variiert.
Wahrend das Flachengewicht anlagenseitig durch Pumpenleistung und Bahngeschwindigkeit
eingestellt wurde, erfolgte die Variation des Warmeeintrags einerseits durch die Anderung der
Trocknungstemperaturen in den einzelnen Trocknungszonen und andererseits Uber die mit der
Bahngeschwindigkeit und fixer Trocknerlange zusammenhangende Trocknungsdauer. Durch
unmittelbar hinter der Schlitzdlise positionierte Hindernisse wurde in weiteren Versuchen zu-
dem bewusst das FlieRverhaltens der Anoden-suspension gestdrt und zur Erzeugung definier-
ter Liniendefekte eingesetzt.



Beschichten Liniendefekte durch Modifikation Liniendefekt durch Materialabnahme unmittelbar v
des Beschichtungsvorgangs nach der Schlitzdise: 1 x 2mm Liniendefekt
Beschichten Liniendefekt durch Modifikation Liniendefekt durch Materialabnahme unmittelbar v
des Beschichtungsvorgangs nach der Schlitzdise: 2 x 1mm Liniendefekt
Beschichten Erzwingen von Rissen durch die Stufenweise Erhdhung der Bahngeschwindigkeit von v
Reduktion des Flachengewichts 0,5m/min auf bis zu 1,5m/min (Erhdhunqg)
Beschichten Erzwingen von Rissen durch die Stufenweise Reduktion der Pumpenleistung v
Reduktion des Flachengewichts (Volumenstrom zur Schlitzdiise geforderter Slurry);
Reduktion der Pumpenleistung auf 25%
Beschichten Erzwingen von Rissen durch die Stufenweise Erhdhung der Pumpenleistung v
Erhtéhung des Flachengewichts (Volumenstrom zur Schlitzdiise geforderer Slurry);
Erhthung der Pumpenleistung auf 125 - 200%
Beschichten Liniendefekte durch Modifikation Liniendefekt durch Materialabnahme unmittelbar v
des Beschichtungsvorgangs nach der Schlitzdiise: 1 x 2mm Liniendefekt
Beschichten Liniendefekt durch Modifikation Liniendefekt durch Materialabnahme unmittelbar v
des Beschichtungs-vorgangs nach der Schlitzdiise: 2 x 1mm Liniendefekt
Beschichten Erzwingen von Rissen durch die Stufenweise Erhdhung der Bahngeschwindigkeit von v
Reduktion des Flachengewichis 0,5m/min auf bis zu 1,5m/min (Erhdhung)
Beschichten Erzwingen von Rissen durch die Stufenweise Reduktion der Pumpenleistung v
Reduktion des Flachengewichts (Volumenstrom zur Schlitzdise geforderter Slurry);
Reduktion der Pumpenleistung auf 25%
Trocknen Erzwingen von Rissen durch die Stufenweise Erhdhung der v
Erhthung des Warmeeintrags Trocknungstemperaturen in der ersten Heizzone/
Einlaufzone (H1); HZ1 = 115°C — HZ1,,,,y.
HZ2=100°C (Standard)
Trocknen Erzwingen von Rissen durch die Stufenweise Erhdhung der Trocknungstemperaturen v
Erhthung des Warmeeintrags in der zweiten Heizzone / Auslaufzone (H2); HZ1 =
115°C (Standard) , HZ2=115°C - HZ2,,,,, (Erhdhung)
Trocknen Erzwingen von Inhomogenitaten Reduktion der Trocknungszeiten durch stufenweise v
durch die Reduktion des Erhéhung der Bahngeschwindigkeit von 0,5m/min
Warmeeintrags auf bis zu 4m/min bei fixierten
Trocknungstemperaturen
Legende: v/ Versuchskarte umgesetzt X Versuchskarte nicht umgesetzt

Abbildung 4: Versuchsubersicht zur Untersuchung der Beschichtungsfehler in der Substratbeschich-
tung und Trocknung

Zusammenfassend lieferten die Versuchsreihen erfolgreich eine Reihe beabsichtigter Fehler-
bilder wie Agglomerate, Lufteinschllisse, Schlieren, Benetzungsleerstellen, Fehler in der Bahn-
kantengeometrie sowie Risse in der Beschichtung (s. Abbildung 5). Auf Grundlage der aufge-
nommenen Produktionsdaten konnten bereits erste Analysen zu Produkt-Prozess-Wechsel-
wirkungen durchgefiihrt und Zusammenhange in der Defektentstehung aufgestellt werden.

Inhomogenitaten

Benetzungsfehlstellen Liniendefekte

Abbildung 5: Ubersicht der in Material- und Mischversuchen erzeugten Elektrodenfehler



AP 2: Fehlerklassifizierung und -quantifizierung mittels lokaler Analysemethoden

UAP 2.1: Elektrische und elektrochemische Charakterisierung (TUD)

Keine Beteiligung seitens PEM.

UAP 2.2: Materialcharakterisierung zur Elektrodenhomogenitat (TUD)
Keine Beteiligung seitens PEM.

UAP 2.3: Fehlerklassifizierung und Quantifizierung mit off-line Methoden (TUD, IKTS-
DD, IKTS-MD, PEM)

Schwerpunkt des durch die Technische Universitat Dresden (TUD) angeleiteten AP2 stellte die
ausflihrliche Untersuchung der zuvor am PEM der RWTH und dem Fraunhofer IKTS-DD her-
gestellten Elektrodenproben mittels elektrischer und elektrochemischer Methoden dar. Erfasst
wurden hierbei in qualitativer und quantitativer Form die charakteristischen Eigenschaften un-
terschiedlicher Elektrodenfehler sowie deren Einflisse auf die zentrale Kenngrofien der Zell-
performance wie die Kapazitat, C-Ratenfahigkeit und Lebensdauer. Diese Untersuchungen
werden von einer Analyse der Prozess-Struktur-Wechselwirkungen begleitet, welche darauf
abzielen, zentrale Zusammenhange zwischen vorgegebenen Prozessparametern und resul-
tierenden Elektrodenfehlern aufzudecken.

Das PEM unterstutzte diese Arbeiten im Berichtszeitraum durch Elektrodenvermessungen mit-
tels 3D-Profilometrie. Die auf Grundlage dieser Messungen ermittelten Oberflachenkennwerte
bieten eine zusatzlicher Charakterisierungsmoglichkeit fur die erzeugten Fehlerbilder. Diese
Erfassung und quantitative Beschreibung der Abweichungen in der Oberflachenstruktur er-
mdglicht es, Zusammenhange zu lokalen Unterschieden in Alterungs- und Degradationser-
scheinungen an der Elektrodengrenzflache im Detail zu untersuchen. Folgeuntersuchungen
kénnen dabei Aufschluss dartber geben, inwiefern bestimmte Oberflachenstrukturen beson-
ders anfallig fir schadliches Lithium-Plating sind oder die Li-lonen-Diffusion negativ beeinflus-
sen. Ausflhrlich untersucht wurden im Berichtszeitraum die im Projekt priorisierten Fehlerty-
pen, darunter die sogenannten Punktdefekte. Diese kénnen in ihrem Erscheinungsbild als ty-
pischerweise wenige hundert Mikrometer bis mehrere Millimeter grofe, unbeschichtete De-
fektstellen in der Elektrodenbeschichtung charakterisiert werden. Sie sind Uberwiegend das
Resultat der in der Elektrodensuspension eingeschlossene Luftblasen, die im Beschichtungs-
prozesses aufreiflen und einen typischerweise kreisférmigen bis elliptisch verzerrten, unbe-
schichteten Bereich auf dem Substrat hinterlassen. Der Vergleich einer fehlerfreien Referenz-
beschichtung mit einer Defektbeschichtung mit Pinholes ist exemplarisch dargestellt (s. Abbil-
dung 6). Die Messwerte legen nahe, dass die vorhandenen Pinholes auf der Elektrodentopo-
grafie zu einer signifikanten Erhdhung der Rauheitswerte fihren. Diese Werte liegen etwa um
den Faktor 3 hoher als bei defektfreien Referenzelektroden.



Referenzbeschichtung Defektbeschichtung
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— $z=35,030 ym — Rz=23,349 pm — Sz=147,160 pm — Rz=64,28 pm
—  Spc=16,302 mm"! —  Spc= 1,984 mm!

Abbildung 6: Vergleich der Elektrodentopografie und Rauheitskennwerte fur eine fehlerfreie Referenz-
beschichtung und eine Defektbeschichtung mit Pinholes

Die untersuchten Pinholes weisen dabei eine geringe Variation in den Tiefenabmessungen
auf, wobei Werte im Bereich zwischen 75 — 83um liegen. Diese konnten durch das Einzeich-
nen mehrerer Profillinien festgestellt werden. Wiederholte Einzelmessungen unterschiedlicher
Pinholes eines Beschichtungsvorgangs zeigten zudem eine geringe Variation in den GroRRen-
abmalen der Punktdefekte. Die Abbildung 7 veranschaulicht die Verteilung der Pinholes mit
dem charakteristischen Profilverlauf auf der Elektrodenoberflache.
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Abbildung 7: Profilvermessung einer Elektrodenoberflache mit Pinholes

Die Folgeuntersuchung einer Elektrodenprobe mit Pinholes im Anschluss an einen Kalandri-
erprozess mit einer Bahngeschwindigkeit von 0,8 m/min und einer Linienlast von 40 N/mm
zeigt signifikante Veranderungen der Rauheitswerte. Der Kalandrierprozess flhrte zu einer
Reduktion der Rauheitsspitzen (R.-Werte), die sich mit einer Glattung der Oberflache und die
Verringerung der Hohengradienten erklaren lassen.



Aufnahme des Punkdefekts nach dem Kalandrierprozess
mit folgenden Prozessparametern:

= Bahngeschwindigkeit: 0,8 m/min

= Linienlast: 40 N/mm

Gemessenen Rauheitswerte:
= Oberflichenrauheiten
-  Sa=9,428 pm
-  Sz=64,410 pm
—  Spc=54,880 mm'

= Linienrauheiten (10-fach, gemittelt)
— Ra=4795um
-  Rz=25239 uym

Abbildung 8: Detailaufnahme eines Pinholes auf einer kalandrierten Elektrodenoberflache

Der durchschnittliche Héhenwert der Beschichtung blieb durch den nahezu gleichbleibenden
Mittenrauwert (Ra-Werte) hingegen etwa konstant. Fir die Oberflachenrauheiten (Syc-Werte)
konnte ein ahnliches Verhalten beobachtet werden, wobei aufgrund der kleineren Bezugsfla-
che der beschriebene Effekt deutlicher ausfiel (s. Abbildung 8).

Analoge 3D-Profilometer-Untersuchungen wurden mit weiteren Elektrodendefekten, wie bei-
spielsweise den Liniendefekten durchgeflhrt. Festgestellt wurden in diesem Fall deutliche
Wolbungen des Elektrodensheets aufgrund der einseitigen Beschichtung zusammen mit den
grolien Defektabmalien. Zusatzlich lieRen sich deutliche Materialakkumulation in der Héhe
von ca. 40 — 50um unmittelbar um den Liniendefekt messen (s. Abbildung 9)

Profilmessung
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Abbildung 9: Profilvermessung einer Elektrodenoberflache mit Liniendefekt



UAP 2.4: Ableitung von Prozess-Struktur-Wechselwirkungen zur Defektentstehung
(TUD, IKTS-DD, PEM)

Zur Analyse der Fehlerkritikalitdt und Nachvollziehbarkeit der Ursache-Wirkungs-Zusammen-
hange wurde ein 3-Ebenen-Modell entwickelt, welches Fehlerursachen, Fehler und deren Fol-
gen miteinander verknupft. Dieses zeigt die Wechselwirkungen zwischen qualitatsrelevanten
Prozessparametern (Fehlerursachen), den resultierenden Defekten und deren Auswirkungen
auf die Qualitdtsmerkmale bzw. Produkteigenschaften (Fehlerfolgen) auf. Zur mathematischen
Formalisierung und Analyse der Zusammenhange wurde das Modell anschlielsend unter An-
wendung der Graphentheorie als Fehlernetzwerk abgebildet (s. Abbildung 10).

— Graphentheorie

Fehlergraph Gg = (N, E)

— Fehleranalyse

Fehlernetzwerk aus Fehleranalyse o-

nach FMEA-Vorgehen:
e L
ﬁ .-_ / -—‘_--—‘”
FU,...FU, F,...F, FF,...FF,

Knoten N(Gg): Fehlerursachen, Fehler, Fehlerfolgen
Kanten E(Gg): Interdependenzen zwischen Knoten

FU: Fehlerursache, F: Fehler, FF: Fehlerfolge

Abbildung 10: Fehlernetzwerk basierend auf dem 3-Ebenen-Modell

Der resultierende tripartite Graph setzt sich aus Knoten und gerichteten Kanten zusammen.
Die Knotenmenge lasst sich gemal dem 3-Ebenen-Modell in drei disjunkte Teilmengen unter-
teilen, die jeweils Fehlerursachen, Fehler und Fehlerfolgen reprasentieren. Wahrend die Kno-
ten die Attribute der jeweiligen Ebene abbilden (z. B. verschiedene Fehlertypen innerhalb der
~Fehler*-Ebene), modellieren die Kanten die Beziehungen zwischen den einzelnen Ebenen.
Zur quantitativen Beschreibung der Zusammenhange werden zusatzliche Kantenbewertungen
eingeflihrt, welche fehlerspezifische Informationen etwa in Form von Auftrittswahrscheinlich-
keiten oder (vermuteten) Korrelationen mitberlcksichtigen. Diese Kantengewichte kénnen
nach einer anfanglichen Initialisierung auf Basis realer Produktionsdaten iterativ verfeinert und
zur Modellaktualisierung verwendet werden. Die mathematische Beschreibung des Graphen
erfolgt dabei mithilfe einer Adjazenz-Matrix, welche die Beziehungen zwischen den Knoten-
paaren formal zusammenfasst. Berechnungen zur Bestimmung der Erreichbarkeit eines Feh-
lers und dessen Knotengrads (Anzahl der ein- und ausgehenden Kanten) kénnen anschlie-
Rend durchgefthrt und als Metriken zur Bewertung der Fehlerkritikalitat verwendet kann. Feh-
lerknoten mit einer hohen Anzahl ein- und ausgehender Kanten gelten als besonders kritisch,
da sie durch eine Vielzahl von Prozess- bzw. Produktabweichung ausgeldst werden kdnnen
und sich zugleich auf mehrere Produkteigenschaften negativ auswirken.
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Abbildung 11: Ausschnitt aus dem Fehlernetzwerk fir den Beispieldefekt Agglomerate

Abbildung 11 zeigt einen exemplarischen Ausschnitt des modellierten Graphen fur den Fehler
»+Agglomerate“. Die Darstellung veranschaulicht die Wechselwirkungen zwischen den relevan-
ten Prozessparametern (Mischtemperatur, -geschwindigkeit, -dauer sowie Slurry-Zufuhrrate)
auf der Ebene der Fehlerursachen und deren Einfluss auf zentrale Produkteigenschaften (Ka-
pazitat und Coulombscher Wirkungsgrad). Die Knotengrdlie im Graphen wird proportional zum
Knotengrad skaliert, sodass starker vernetzte Knoten entsprechend grofier dargestellt werden.
Als vielversprechende Erweiterung des Modells wurde die Einflihrung eines fehlerspezifischen
Multiplikationsfaktors identifiziert, der eine differenzierte Gewichtung der Fehlerfolgen in Ab-
hangigkeit vom jeweiligen Sicherheitsrisiko im Betrieb ermdglicht. Erste Ansatze hierzu wur-
den in Zusammenarbeit mit den Projektpartnern entwickelt. Zukinftig kénnte dieser Faktor
verfeinert werden, um kritische Fehlerfolgen, wie interne Kurzschlisse mit erh6htem Thermal-
Runaway-Risiko, von weniger sicherheits-relevanten Qualitadtsabweichungen, etwa variieren-
den Zellkapazitaten, abzugrenzen. Weiterer Vorteil einer solchen risikobasierten Priorisierung
der Fehlerfolgen bestliinde in der Mdglichkeit prozessbegleitende PrifmaRnahmen gezielter
zu definieren und zu priorisieren.

Durch die Umsetzung der in AP1 (Einordnung von Beschichtungsdefekten und Kausalitaten)
definierten Versuchsdesigns konnten zentrale Erkenntnisse zu den Mechanismen der Defek-
tentstehung gewonnen werden. Im Folgenden wird eine Zusammenfassung der im weiteren
Projektverlauf untersuchten Elektrodendefekte dargestellt.

Punktdefekte (Pinholes, Agglomerate):

Die Mischversuche erwiesen sich als effektive Methode zur gezielten Erzeugung unterschied-
licher Lokaldefekte. So liefsen sich Pinholes (Benetzungsdefekte auf der Elektrodenoberfla-



che) durch Verkirzung oder vollstandigen Entfall des Evakuierungsschritts systematisch er-
zeugen. Ebenso konnten Agglomerate, erkennbar als ungleichmalige Materialanreicherungen
auf der Elektrodenoberflache, durch die dosierte Zugabe von Leitadditiv gegen Ende des
Mischprozesses reproduzierbar generiert werden.

Fremdpartikel (metallische, nicht metallische Kontaminationen):

Die Untersuchung von Partikelkontaminationen als mogliche Folge von Abrasion im Mischsys-
tem oder sonstigen Verunreinigungen in den Ausgangsmaterialien konnte durch die Hinzu-
gabe von Fremdpartikeln erfolgreich umgesetzt werden. Partikel unterschiedlicher Materialzu-
sammensetzung (Al, Fe, Cu, Stahl, Teflon) wurden mit der kurzen Unterbrechung des Misch-
prozesses dem Slurry hinzugefligt. Die Nachverfolgbarkeit und genaue Lokalisierung der Par-
tikel zeigte sich allerdings als Herausforderung, da sich diese nicht zwingend an der Oberfla-
che ablagern und im Inneren der Elektrodenstruktur optisch verborgen bleiben kdnnen. Die
Versuchskampagne wurde entsprechend angepasst und die Fremdpartikel durch eine Unter-
brechung des Beschichtungsprozesses manuell auf die noch nasse Elektrodenoberflache auf-
getragen. Gegenuber der Einmischung konnte hierdurch das Problem der genauen Defektlo-
kalisierung gelost werden, allerdings resultierte aufgrund der manuellen Dosierung der pulver-
formigen Fremdpartikel eine hohe Partikelkonzentration, welche einen realen Fehlerfall durch
Materialabrieb nur eingeschrankt widerspiegelt.

Liniendefekte (Streifendefekte):

Liniendefekte konnten mit hoher Reproduzierbarkeit durch gezielte Modifikationen an der
Schlitzduse erzeugt werden. Um den Austritt des Elektrodenslurrys an einer bestimmten Stelle
der Schlitzduse zu verhindern, wurde diese Stelle mit einer Abdeckung versehen. Durch Vari-
ation der GrofRRe und Position einer oder mehrerer Abdeckungen lieen sich unterschiedliche
Defektmuster erzeugen.

Flachendefekte (Trocknungsrisse, Bindermigration)

Die gezielte Reproduktion von Trocknungsrissen und Bindermigration durch eine Variation des
Temperaturprofils in den Heizzonen erwies sich mit den eingesetzten Material- und Anlagen-
systemen als nicht reproduzierbar realisierbar. Trotz gezielter Anpassung der Temperaturgra-
dienten entlang der Heizzonen konnten systematisch Trocknungsrisse noch eine signifikante
Bindermigration systematisch erzeugt werden. Lediglich das Fehlerbild einer unzureichenden
Trocknung liel3 sich durch eine Reduktion der Trocknungstemperatur bzw. Erhéhung des L6-
semittelgehalts reproduzierbar darstellen.



Auszugsweise dargestellt findet sich nachfolgend eine im Rahmen der Beschichtungs- und
Trocknungsversuche realisierte Versuchsmatrix (s. Abbildung 12). Die aufgenommenen Pro-
duktionsdaten ermdglichten hier die Korrelation der Prozessparameter mit den resultierenden
Elektroden-eigenschaften. Der Datensatz zeigt, dass mit zunehmender Bahngeschwindigkeit
und sonst konstanten Prozessparametern das Risiko von Liniendefekten deutlich zunimmt.
Die Versuche zeigten, dass dieses Fehlerbild durch eine hohere Pumpendrehzahl und dadurch
gesteigerte Fordermenge an Elektrodenslurry teilweise kompensiert werden kdnnen. Aller-
dings werden mit dieser Gegenmaflnahem die Produkteigenschaften (Massenbeladung der
Elektrodenfolie) geandert und das Risiko einer unvollstandigen Elektrodentrocknung steigt auf-
grund des hoheren Losungsmittelgehalts im Trocknungsabschnitt. Auch in diesem Fall lassen
sich wiederum entsprechende Gegenmaf3nahmen, etwa durch die Erhéhung der Trocknungs-
temperatur und zugefihrten Luftvolumenstroms vornehmen, die wiederum Einfluss auf die
Elektrodeneigenschaften nehmen und das Risiko einer Bindermigration erhéhen kénnen.

Kalender- Versuchs- Versuchs- Ges. Mischdauer [min] Beschichtungs- Pumpendrehzahl
woche nummer bezeichung . geschwindigkeit [m/min] [U/min]
1 ] .
. (i)
v

13.12.21 KW 50 1-1-1 165 100
13.12.21 KW 50 2 1-1-2 165 125
- 13.12.21 KW 50 3 1-1-3 165 150
E 13.12.21 KW 50 4 1-2-1 165 100
s 13.12.21 KW 50 5 1-2-2 165 125
P 13.12.21 KW 50 6 1-2-3 165 190
4 13.12.21 KW 50 7 1-3-1 165 100
13.12.21 KW 50 8 1-3-2 165 125
13.12.21 KW 50 9 1-3-3 165 150

Variante 1-1-1 Variante 1-1-3

Variante 1-2-3

te 1-3-3

P 11 ”

el

Eingestellte
Bahngeschwindigkeit zu hoch

Optisch hochwertige, Trocknung unvollistandig Eingestelite
durchgetrocknete (Ruckstandiges

Optisch hochwertige,

Eingestelite
Bahngeschwindigkeit zu durchgetrocknete Bahngeschwindigkeit zu
Beschichtung Losungsmittel/Wasser) hoch (Schlieren) Beschichtung hoch (Schlieren) (Schlieren)

Versuchsbezeichnung: 1-1-1

L— Pumpendrehzah (hier 1)
Bahngeschwindigkeit (hier 1)
Rezeptur (hier 1)

Abbildung 12: Auswertung der Elektrodenfehler aus den Beschichtungs- und Trocknungsversuche

Das Beispiel zeigt anschaulich die komplexen und vielschichtigen Ursache-Wirkungs-Zusam-
menhange in der Elektrodenfertigung, die im Projektvorhaben untersucht worden sind.



AP 3: Anpassung LSP-Technologie fiir die R2ZR-Anlage
Keine Beteiligung des PEM.



AP 4: Fehler-/Funktionskorrelation am stationaren LSP-Gerat

UAP 4.1: Systematische Messungen zu Materialkennwerten (IKTS-DD, PEM)

Zur umfassenden Charakterisierung und Auswertung der Elektrodenproben wurde in Abspra-
che mit den Projektpartnern zusatzliche Untersuchungen definiert. Zur Analyse der Ausgangs-
materialien, Zwischenerzeugnisse und finalen Elektrodenproben kamen die im Technikum ver-
fugbaren Messsysteme und Instrumente (s. Abbildung 13) zum Einsatz. Die zusatzlich mittels
3D-Profilometer aufgenommen Detailaufnahmen erméglichten eine ausfuhrlichere Charakte-
risierung der Elektrodenfehler auf Grundlage der Rauheitskennwerte.

— Viskositatsmessung zur Bestimmung der rheologischen Eigenschaften der
Suspension

Al —

Adhasionspriifung zur Bewertung der Haftfestigkeit der getrockneten
Beschichtung auf der Stromableiterfolie

— Feuchtigkeitsmessung zur Ermittlung des verbleibenden Feuchtigkeitsgehalts
nach dem Trocknungsprozess

Grindometerprifung fir Rickschlisse zur PartikelgréRenverteilung und
Kornfeinheit in der hergestellten Suspension

— 3D-Profilometermessung zur Erfassung des Oberflachenprofils und
Rauheitskennwerten der Elektrodenoberflachen

— Optische Oberflacheninspektion zur Detektion makroskopischer Elektroden-
defekte und sonstigen UngleichmaRigkeiten in der Beschichtung

B |

— Gewichtsmessung zur Ermittlung des Flachengewichts und Berechnung der
theoretischen Flachenbeladung der Elektroden

-
i -
L 4

— Schichtdickenmessung zur Bestimmung der Elektrodenschichtdicke vor- und
nach dem Kalandrierprozess

<4— Samtliche Proben -»|€¢———— Ausgewahlte Proben

Abbildung 13: Laborequipment fir die Untersuchung der Batterieelektroden

UAP 4.2: Abgleich der LSP-Defekterkennung mit elektrochemischen Messungen (IKTS-
MD, TUD)

Keine Beteiligung seitens PEM.

UAP 4.3: Funktionskorrelation der Zellperformance von Einlagenzellen (IKTS-DD, PEM)

Fir die Defektuntersuchung im Monozell-Aufbau wurde in Absprache mit dem Projektpartner
IKTS-DD eine Vorauswahl der auf Elektrodenebene und im Kleinformat der Knopfzelle aus-
fuhrlicher untersuchten Elektrodendefekte vorgenommen. Fir eine aufgetrennte Untersu-
chung der der Anoden- und Kathodendefekte auf die Elektrochemische Performance, wurde
entscheiden die Versuchszellen jeweils mit einer defektfreien Gegenelektroden zu kombinie-
ren. Eine Ubersicht der Elektrodengeometrie und weiterer -eigenschaften fiir die defektfreien
Referenzelektroden findet sich in Abbildung 14. Um formatabhangige Einflisse zwischen den



Einlagen- und Mehrlagenzellen auszuschlieen und die Vergleichbarkeit zu erleichtern wurden
beschlossen am PEM ebenfalls Einlagenzellen aufzubauen. Fir eine zusammenfassende
Auswertung der am PEM hergestellten und elektrochemischen untersuchten Versuchszellen
ist an diese Stelle auf die Zusammenfassung der Kernergebnisse im AP 6: Benchmark und
Effektanalyse in Mehrlagenzellen verwiesen.

Anode Kathode

Elektrodengeometrie Elektrodengeometrie

P L2 =

i ]

115

w \_ Rz

Slurryrezeptur Slu rr{;rezeptur

.}

Active Material  Sigracell graphite (42,3%) Active Material NMC622 (40,23%)
Binder /11 CMC (0,9%) Binder /1 PVDF(1,82%)
Binder 11/11 SBR (3,4%) Carbon Black C65 (1,89%)
Carbon Black C45 (0,4%) Solvent NMP (56%)

Solvent DI Water (53%)

Elektrodenbeschichtung Elektrodenbeschichtung

Wet film thickness 200 [um] Wet film thickness 246 [um]
(incl. collector) incl. CC (incl. collector) incl. CC

Dry film thickness 120 [um] Dry film thickness 110 [um]
(prior to calandering) incl. CC (prior to calandering) incl. CC

Dry film thickn_ess 55 [um] Dry film thickn_ess 77 [um]
(after calandeing) incl. CC (after calandeing)

Mass loadig 10.78 [mg/cm?] Mass loadig 16.5 [mg/cm?]
Areal capacity 3.68 [mAh/cm?] Areal capacity 2.49 [mAh/cm?]
Porosity ca. 35-40[%] Porosity 30-35[%]
rker©) o ey oum

Abbildung 14: Elektrodenformate fur ein- und mehrlagigen Versuchszellen (PEM)



AP 5: Fehlererkennung in Echtzeit im R2R-Prozess

Keine Beteiligung des PEM



AP 6: Benchmark und Effektanalyse in Mehrlagenzellen

UAP 6.1: Vergleich mit einem kommerziellen, optischen Detektionsverfahren (PEM,
IKTS-MD)

Zur in-line Untersuchung der Elektrodendefekte wurde eine 8k-Zeilenkamera in die Beschich-
tungsanlage des PEM der RWTH integriert. Zusammen mit der Smash Web Inspection Sys-
tems ermdglicht das System Elektrodenbeschichtungen in Echtzeit zu tUberwachen und De-
fekte zu erfassen. Die Abbildung 15 zeigt sowohl eine schematische Darstellung des Zeilen-
kamerasystems mit LED-Linienbeleuchtung im CAD-Modell als auch eine Realaufnahme der
final in die Produktionsanlage integrierten Konfiguration. Die Zeilenkamera erfasst die Elektro-
denfolie zeilenweise Uber eine Breite von 500 mm. Bei der verwendeten Zeilenkamera handelt
es sich um ein hochauflésendes Inspektionssystem der Fa. ISRA VISION, welche Bilder mit
einer maximalen horizontalen Auflésung von 8.192 Pixeln erfasst. Basierend auf der horizon-
talen Auflésung und einem erfassten Liniensegment von 500 mm ergibt sich flr das einge-
setzte System eine rechnerische Pixelgrée von ca. 61 um. Diese Auflosung definiert die un-
terste Grenze der detektierbaren DefektgroRen und stellt damit eine wichtige KenngréRe dar,
nicht zuletzt fir den technischen Vergleich mit dem LSP-System. Durch die kontinuierliche
Vorschubbewegung der Folie und die Synchronisation mit einem Encoder wird ein vollstandi-
ges Bild der Oberflache erzeugt und schrittweise zusammengesetzt. Die aufgenommenen 2D-
Bilder werden anschlieRend in einer Software verarbeitet und zur Analyse der Elektrodenober-
flache genutzt. Die Versuchsserien zur Defekterkennung zeigten, dass die minimal detektier-
bare DefektgrofRe nicht nur von der Bildauflésung und der PixelgroRe, sondern auch von wei-
teren Faktoren wie der Belichtungszeit und Voreinstellungen des Kamerasystems (z. B.
Schwellenwertanpassungen, Inspektionsbereich, etc.) abhangt. Die praktischen Versuche
zeigten weiterhin, dass fir eine zuverlassige Defekterkennung und -klassifizierung eine De-
fekterfassung Uber mehrere Pixel erforderlich ist. Wahrend sich Linien- und Flachendefekte
aufgrund ihrer GroRe Uber mehrere Pixel erstreckten und eindeutig erkennen lieRen, blieben
kleinere Strukturen, wie beispielsweise Agglomerate oder eingebettete Fremdpartikel <100um
haufig unentdeckt.



— CAD-Model der Zeilenkamera
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— Integration der Zeilenkamera in die Beschichtungsanlage

S

=

Abbildung 15: Integration der Zeilenkamera in die Beschichtungsanlage des PEM

Fir den Technologievergleich der Zeilenkamera mit dem auf Laser-Speckle-Photometrie ba-
sierenden Inspektionssystem wurde zunachst eine technische und wirtschaftliche Gegenuliber-
stellung vorgenommen (s. Abbildung 16).



Kriterium Laser-Speckle-Photometrie (LSP) Zeilenkamera

Zerstérungsfreiheit Optisches, nicht-invasives Verfahren ohne Beeinflussung der Oberflache.

Mikroskopische Aufldsung begrenzt durch
Pixelgrifle des Sensors. Detailerkennbarkeit
abhangig von Optik, Beleuchtung und
Signalverarbeitung.

Sub-mikroskopische Aufldsung durch speckle-
Auflésung basierte Analyse. Limitiert durch Koharenzlange
der Lichtquelle und Signal-Rausch-Verhaltnis.

Hoher aufgrund zusétzlicher System- Niedrigere Anschaffungskosten aufgrund hoher
Anschaffungskosten komponenten wie Laserquelle und spezieller kommerzieller Verfugbarkeit und Verfugbarkeit
Detektionseinheiten. von Standardkomponenten.

P . Erfassung von Oberflachenrauheit und lokalen Detektion der Defekte rein basierend auf
Analysemdglichkeiten

Porositédten mittels 3D-Analyse moglich. 2D-Bildverarbeitung.
Echtzeitmessung Hochgeschwindigkeitsmessungen maglich, limitiert durch Signalverarbeitung und Rechenleistung.
Skalierbarkeit Skalierbares, modular erweiterbares und mit weiteren Prifverfahren kombinierbares Priifverfahren.

Abbildung 16: Gegenlberstellung der Zeilenkamera und des LSP-Systems

Anschlieend wurde ein besonderer Fokus auf die systemseitig bereitgestellten Messergeb-
nisse und damit verbundene Auswertungsmaoglichkeiten gelegt. Bewertet wurde in diesem Fall
die Fahigkeit der beiden Systeme unterschiedliche Defektarten zuverlassig zu erkennen und
zu kategorisieren. Fur den Vergleich des LSP-Systems mit dem kommerziell verfugbaren, op-
tischen Inspektionsverfahren der Zeilenkamera wurden im Rahmen mehrerer Beschichtungs-
versuche die Elektrodenoberflachen erfasst und ausgewertet. Beispielhaft ist nachfolgend das
Fehlerhistogramm einer 31,9 m langen Elektrodenbeschichtung dargestellt, auf welcher ins-
gesamt 319 Fehler erkannt wurden.

Fehlerhaufigkeiten im Histogramm
247 Untersuchte Beschichtungslange: 31.9m

] Brignt >5mm2 ‘|
Bright >2mm2
Bright >0.5mm2
BB Bright <0.2mm2 J
Dark >5mm2 _l
Il Dark >2mm?2
Dark >0.5mm2
Dark <0.2mm2 J

L)

_/

= i A,
Haufigkeiten gem. Defektklasse

Abbildung 17: Fehlerhistogramm fiir eine Elektrodenbeschichtung (Rollenware)

Die beiden Defektkategorien bright und dark zur grundsatzlichen Unterscheidung von Hell-
und Dunkelfehlern konnten anhand der aufgezeichneten GréRenabmessungen in unterschied-
liche Klasse (<0.2 mm?, >0.2 mm?, >0.5 mm?, >2 mm?, >5 mm?) eingeteilt werden. Die kleinsten
erfassten Defekte der Klasse <0.2 mm? bewegten sich im Bereich von



0.024 — 0.033 mm?, stellten Uberwiegend Pinholes dar und wurden aufgrund ihres hellen Er-
scheinungsbildes der Defektkategorie bright zugeordnet. Eine ausfuhrliche Bewertung der
Defektkategorie bright wurde unter Einbeziehung zusatzlicher Defektinformationen wie der
Defektposition und des Defektseitenverhaltnisses durchgefihrt (s. Abbildung 18). Wahrend die
DefektgroRe eine breite Bandbreite aufweist, zeigt sich fur das Defektseitenverhaltnis (mit
Ausnahme einiger Ausreilder) ein deutlicher Konsolidierung der Werte in dem Bereich von
0.8 — 1.2. Dies steht im Einklang mit dem flr die Defektgruppe bright charakteristischen
Defekttyp der Pinholes, welche eine kreisformige bzw. elliptische Geometrie aufweisen.
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Abbildung 18: Detailuntersuchung der Defektkategorie bright



UAP 6.2: Aufbau von Pouchzellen und Effektanalyse (PEM)

Zur Untersuchung der erzeugten Elektrodendefekte wurden mehrere grofl3formatige Pouchzel-
len im PEM-Format aufgebaut (s. Abbildung 19).

Abbildung 19: Manueller Aufbau von Single-Layer-Pouchzellen (SLP11)

Der Assemblierungsprozess erfolgte handisch und unter Verwendung einer eigens konstruier-
ten Hilfsvorrichtung zur prazisen Ausrichtung der Elektrodensheets. Der aufgebaute Elektro-
denstapel wurde in einem letzten Prozessschritt 1,5-fach mit Separator umwickelt und mit ei-
nem Klebestreifen fixiert. Vor dem Einsatz in das 3-seitig vorversiegelte Gehause aus Pouch-
folie wurden die Tabs der Elektrodenheets mit einem Zellableiter Gber Ultraschallschweif3ung
verbunden. Vor vollstandiger VerschlieRung der Pouchzellen erfolgte die Beflllung mit Elekt-
rolyten, mit einer Dosierung der Elektrolytmenge entsprechend der ermittelten theoretischen
Gesamtkapazitat des Zellstapels. Eine Ubersicht zu den Eigenschaften der aufgebauten Ver-
suchszellen finden sich nachfolgend (s. Abbildung 20).
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SLP_11 MLP_22 MLP_55
Zellstapel 1 Anode / 2 Anoden/ 5 Anoden/

1 Kathode 2 Kathoden 5 Kathoden
Theor. Kapazitat 509,7 mAh 1019,4mAh 2548 5mAh
Separator Celgard 2500 Microporous Membrane
Gehause 3-Layer Aluminium Laminate Pouch Material (PP/AI/NY)
Elektrolyt Zusammensetzung: LiPFg in EC/EMC=30/70 wt.%

Dosierung: 12ml/Ah

Zellableiter Anode: Cu/Ni Tab 0.2*30*54 - PP
Kathode: AL Tab 0.2*30*54 - PP

*In den MLP-Versuchszellen werden wahlweise fir Anode oder Kathode ausschlieBlich aus
defektfreien Referenzelektroden verwendet, die mit fehlerhaften Gegenelektroden kombiniert
werden. Erzeugte Elektrodendefekte werden somit fir Anode und Kathode separat untersucht.

Abbildung 20: Technische Spezifikation der gro3formatigen Versuchszellen

Der Aufbau der Zellen wurde dabei variiert und umfasste wahlweise 2 (SLP11), 4 (MLP22)
oder 10 (MLP55) Elektroden mit jeweils einer gleichen Anzahl an Anoden und Kathoden auf.
Fir jede Zelle wurden entweder die Anoden- oder Kathodensheets als defektfreie Referenz
festgelegt und mit Defekten versetzten Gegenelektroden gegenibergesetzt. Zellen mit meh-
reren Lagen enthielten entsprechend mehr fehlerbehaftete Sheets, mit dem Ziel die Auswir-
kungen auf die Zellperformance zu verstarken und somit in deutlicher herauszustellen. Bei den
im Zellverbund untersuchten Defekten handelte es sich dabei um Liniendefekte (LD) und Ag-
glomerate (AGL), die jeweils auf der Anode als auch auf der Kathode eingebracht wurden (s.
Abbildung 21). Fir den Vergleich mit einer Referenz wurde flr jede Variante auch Zellen mit
fehlerfreien Anoden- und Kathodensheets assembliert.



— Anode — Referenzmaterial ohne Defekte

ii “

— Anode - Probenmaterial mit Liniendefekt

— Anode — Probenmaterial mit Agglomeraten

Abbildung 21: Ubersicht hergestellter Elektrodensheets mit und ohne Defekten (Anode)

Fir die Formierung und Zyklisierung der Versuchszellen wurde im Rahmen des Projekts ein
eigenes Zelltragersystem aufgebaut, welches pneumatisch geregelt eine Formierung und Zyk-
lisierung der Versuchszellen unter konstanter Verspannung ermdglichte.
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Abbildung 22: Zelltragersystem zur Verspannung der Versuchszellen

Die pneumatische Losung basiert auf einem druckluftbetriebenen Balgsystem, das eine gleich-
maRige Druckverteilung auf die gesamte Zelloberflache gewahrleistet. Uber ein prazises Re-
gelventil wird das Druckniveau exakt gesteuert, wodurch eine schnelle Anpassung an dynami-
sche Veranderungen ermdglicht wird. Im Vergleich zu rein mechanischen Verspannungssys-
temen, bei denen Setzungseffekte auftreten kdnnen, wird durch den Anschluss an eine externe
Druckluftversorgung eine kontinuierliche Nachregelung des Druckniveaus realisiert. Dies ge-
wahrleistet eine konstante Druckapplikation Gber den gesamten Versuchszeitraum und kom-
pensiert potenzielle Druckschwankungen.



Die Versuchszellen wurden zunachst mechanisch im Zelltragersystem fixiert und anschliel3end
elektrisch kontaktiert. Die elektrochemischen Untersuchungen erfolgten gemalf einem zuvor
definierten Testprotokoll (s. Abbildung 23). Nach einer initialen Formierung wurden in diesem
Testprotokoll mehrere C-Raten-Tests mit Entladeraten im Bereich von 0,2C bis 2,0C durchge-
fuhrt. FUr jeden C-Rate-Test wurden drei Lade-/Entladezyklen absolviert, wobei die Laderate
auf maximal 0,5C begrenzt wurde. Abschliel3end erfolgte eine zyklische Alterungs-untersu-
chung tber 100 Vollzyklen. Zur Bewertung der Defektauswirkungen auf die elektrochemische
Performance wurden Anomalien in den Verlaufen von Spannung, Strom und Kapazitat tber
die Zyklen hinweg analysiert. Als Referenz dienten Versuchszellen, die aus defektfreien Elekt-
roden aufgebaut wurden. Die unterschiedlichen erzeugten Elektroden-defekte wurden sowohl
anoden- als auch kathodenseitig untersucht.

— Zyklisierung der Versuchszellen (inkl. C-Raten Test)
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Abbildung 23: Testprotokoll fir die Zyklisierung (oben) und Formierung (unten) der Versuchszellen

Der Vergleich der defektfreien Versuchszellen untereinander verdeutlichte die eingangs erwar-
teten Kapazitatsunterschiede, welche auf die unterschiedliche Anzahl assemblierter Elektro-
denlagen zurickzufihren sind (s. Abbildung 24). Im angefligten Beispiel weist die einlagige
Pouchzelle (SLP11) eine Kapazitat von etwa 0,4 Ah auf, wahrend die zweilagige Pouchzelle



(MLP22) eine Kapazitat von circa 0,85 Ah erreicht. Die flnflagige Pouchzelle (MLP55) zeigt
mit etwa 2,3 Ah die hochste Kapazitat. Die gleichmaRigen Verlaufe der Lade- und Entladepha-
sen deuten darauf hin, dass alle Versuchszellen ohne auffallige Anomalien im elektrochemi-
schen Verhalten formiert werden konnten. Der Vergleich mit den theoretisch berechneten Ka-
pazitaten ergab fir die einlagige Referenzzelle (SLP11) mit circa 20 % die grofdte Diskrepanz,
wahrend sich bei der mehrlagigen Referenzzelle (MLP55) diese Abweichung auf rund 10%
reduzierte. Aufgrund der Wiederholbarkeit der Ergebnisse in weitere Versuchszellen wurden
auf einen anfanglichen Kapazitatsverlust infolge irreversibler Prozesse geschlossen, der je-
doch nicht proportional mit der Anzahl der verbauten Elektrodenpaare zunimmt.
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Abbildung 24: Formierungskurven fur Single-Layer-Pouch (SLP11) und Multi-Layer-Pouch (MLP22,
MLP55)

Im Verlauf der Zyklisierung Gber die 100 Vollzyklen (0,5C Lade- und 1C Entladerate) zeigten
die defektfreien Versuchszellen lediglich einen minimalen Kapazitatsverlust. Auffallig erschien
allein der Kapazitatsabfall in Anschluss an die ersten beiden Vollzyklen, der fur alle Referenz-
zellen auftrat und relativ zur Initialkapazitat einen Anteil von etwa 5 - 10% ausmachte (s. Ab-
bildung 25).
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Abbildung 25: Zyklisierungskurven fir Single-Layer-Pouch (SLP11) und Multi-Layer-Pouch (MLP22,
MLP55)

Zur Untersuchung der defektspezifischen Auswirkungen auf das elektrochemische Verhalten
wurden anschliefend die Formierungs- und Zyklisierungskurven defektfreier Referenzzellen



und defektbehafteter Versuchszellen systematisch verglichen. Als Beispiel dient an dieser
Stelle die Gegenuberstellung einer defektfreien SLP11 mit Versuchszellen gleichen Formats,
die jeweils Linien- bzw. Agglomerationsdefekt besitzen (s. Abbildung 26).
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Abbildung 26: SLP11-Formierungskurven fir eine defektfreie Referenzzelle, Versuchszelle mit Li-
niendefekt und Versuchszelle mit Agglomerationsdefekt (jeweils kathoden- und anodenseitig)

Die Versuchszelle mit Agglomerationsdefekt (kathodenseitig) erreichte mit einer Kapazitat von
annahernd 0,54Ah den hochsten Wert, gefolgt von der Referenzzelle mit etwa 0,4Ah und der
Versuchszelle mit Liniendefekt (kathodenseitig), die nur eine Kapazitat von etwa 0,3Ah auf-
wies. Wahrend die reduzierte Kapazitat der Versuchszelle mit Liniendefekt auf das fehlende
Aktivmaterial zurlickgefuhrt werden konnte, lief3 sich die hohe Kapazitat der Versuchszelle mit
Agglomerationsdefekt nicht allein durch die geringfiigig erhdhte Materialmenge (zusatzliche
Leitadditive) erklaren. Auffallig erschien dariber hinaus, dass die Versuchszelle mit Agglome-
rationsdefekt (kathodenseitig) bereits nach dem ersten Vollzyklus deutlich an Kapazitat verlor
und unter den Wert der Referenzzelle (s. Abbildung 27) sank. Im weiteren Verlauf blieb die
Kapazitat dieser Versuchszelle ebenso wie die der defekifreien Referenzzelle konstant. Die
Versuchszelle mit dem Liniendefekt zeigte im Gegensatz dazu ab dem 85. Zyklus eine leicht



beschleunigte Abnahme der Entladekapazitat, woraus fur diesen Fehlertyp auf eine starker
voranschreitende Degradation geschlossen wurde.

Bei den Versuchszellen mit anodenseitigen Defekten zeigte das Formierungsprofil keine we-
sentlichen Unterschiede zwischen der Referenzzelle und der Versuchszelle mit Agglomerati-
onsdefekten. Beide Zellen erreichten eine Kapazitat von etwa 0,4 Ah und konnten erfolgreich
formiert werden. Unerwarteterweise wies die Versuchszelle mit Liniendefekten (im Gegensatz
zu den Ergebnissen der kathodenseitigen Untersuchungen) die héchste Kapazitat von ca. 0,45
Ah auf. Auch wahrend der Zyklisierung zeigte die Zelle mit Liniendefekten, entgegen den Er-
wartungen, keine beschleunigte Degradation. Nach dem initialen Kapazitats-verlust im ersten
Zyklus konnte die Versuchszelle ihre Kapazitat Uber die Zyklen stabil halten. Die Versuchszelle
mit Agglomerationsdefekten hingegen zeigte ein Verhalten, das dem der Kathodenzellen mit
gleichem Defekten weitestgehend entspricht. Hier fiel die Kapazitat bereits im ersten Zyklus
deutlich ab und lag unterhalb der Referenzzelle.
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Abbildung 27: SLP11-Zyklisierungkurven fiir eine defektfreie Referenzzelle, Versuchszelle mit Linien-
defekt und Versuchszelle mit Agglomerationsdefekt (jeweils kathoden- und anodenseitig)

Um die defektspezifischen Auswirkungen auf die Zellperformance weiter zu untersuchen, wur-
den ein direkter Vergleich zwischen SLP11- und MLP22-Versuchszellen mit entsprechend



doppelter Anzahl defektbehafteter Elektrodenpaare durchgefiihrt. Ziel dieser Untersuchungen
war es, zu Uberprifen, inwiefern sich die in den vorherigen Auswertungen identifizierten De-
fekteffekte durch die erhdhte Defektdichte verstarken und deutlicher in den Formierungs- so-
wie Zyklisierungsdaten abbilden. Insbesondere bei den Liniendefekten konnte ein reproduzier-
bares Degradationsmuster festgestellt werden (vgl. Abbildung 28). Der bereits in den Vorun-
tersuchungen identifizierte Trend des beschleunigten Kapazitatsabfalls bestatigte sich auch
im skalierten Aufbau. Beide Versuchszellen zeigten Uber die untersuchten 100 Zyklen eine
geringflgige, jedoch kontinuierliche Abnahme der Kapazitat. Dieser Kapazitatsverlust korre-
lierte mit der Anzahl der defektbehafteten Elektrodenpaare und verlief schneller als bei den
defektfreien Referenzzellen.
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Abbildung 28: Zyklisierungskurven fir SLP11 und MLP22 mit Liniendefekt (kathodenseitig)

Insgesamt wurden 41 Versuchszellen gefertigt, wobei eine Ausschussrate von etwa 25 % ver-
zeichnet wurde. Die Hauptursachen fur den Ausschuss waren Leckagen nach Dichtheitspri-
fungen, fehlerhafte Formierungsprozesse sowie spontane Spannungseinbriiche. Diese hohe
Ausschussrate ist in erster Linie auf den manuellen und somit fehleranfalligen Herstellungs-
prozess zurlckzuflhren. Aufgrund begrenzter Materialverfligbarkeiten und Herausforderun-
gen bei der Nachproduktion von Elektrodenmaterialien durch die Projekt-partner wurden die
Untersuchungen auf die erste Skalierungsstufe (SLP11 vs. MLP22) sowie die im Projekt prio-
risierten Defekttypen fokussiert.

Fir die Zukunft wird in Kooperation mit den Projektpartnern ein erweitertes Folgevorhaben
angestrebt. Dieses sieht die Herstellung einer gréReren Anzahl von Versuchszellen, die Durch-
fuhrung langerer Zyklisierungsreihen sowie die Integration pradiktiver Modellierungs-ansatze
zur Defektvorhersage vor. Durch die Kombination experimenteller Daten mit simulationsge-
stlitzten Prognosemodellen soll ein vertieftes Verstandnis der Fehlerpropagation erlangt wer-
den. Dieses soll die Grundlage fur die Entwicklung gezielter Optimierungsstrategien zur Stei-
gerung der Prozesssicherheit und Produktqualitat in der industriellen Batterie-produktion bil-
den.



AP7: Ableitung von Toleranzbereichen und Konzeption FFB-Innovationsmodul

UAP 7.1: Nachweis der LSP-Toleranzschwelle (IKTS-MD, IKTS-DD, PEM)

Im Rahmen dieses UAPs erfolgte die Unterstitzung der Projektpartner am IKTS durch die
Bereitstellung von Elektrodenmaterial in Form von Rollenware. Vor der Ubergabe wurde das
Elektrodenmaterial mit dem installierten Zeilenkamerasystem auf potentielle Defekte unter-
sucht. Die Ergebnisse der Defektauswertung (dokumentierte Defektarten, -gréRen, und -posi-
tionen), wurden den Projektpartnern zusammen mit dem Elektrodenmaterial zur weiteren Un-
tersuchung und Abgleich mit dem LSP-System bereitgestellt. Die im Verlauf der Versuchskam-
pagnen gewonnenen Erkenntnisse zur Detektion unterschiedlicher Fehlertypen mit dem Zei-
lenkamerasystem (bspw. typische Defektabmale, -orinientierung, -positionierung, etc.) wur-
den mit den Projektpartnern geteilt. Darlber hinaus wurden die im Verlauf der Versuchskam-
pagnen gewonnenen Erkenntnisse zur Detektion und Klassifizierung unterschiedlicher Fehler-
typen systematisch aufbereitet und mit den Projektpartnern geteilt. Dies umfasste unter ande-
rem die charakteristischen Merkmale unterschiedlicher Defektmuster, ihrer Entstehungsme-
chanismen sowie Empfehlungen zur Optimierung der Detektionseinstellungen mit dem Einsatz
eines Zeilenkamerasystems.

Zur In-line-Markierung und Nachverfolgung identifizierter Fehlerstellen auf der Elektrodenbe-
schichtung wurde in Kooperation mit den Projektpartnern der Einsatz eines Inline-Inkjet-Dru-
ckers untersucht. Der Aufbau des Inkjet-Druckers umfasst zentrale Komponenten wie den
Druckkopf, das Tintenzufiihrungssystem, die Steuerungselektronik sowie eine Synchronisati-
onseinheit zur Anpassung an die Geschwindigkeit des Elektrodenbandes. Die nachfolgende
Abbildung zeigt QR-Codes und Zeitstempel, die auf den Stromableiter einer beschichteten
Elektrodenfolie aufgebracht wurden und stellt Ergebnis einer prototypischen Implementierung
des beschriebenen Systems am PEM dar (s. Abbildung 29).

- In-line System zur Elektrodenmarkierung und Fehlernachverfolgung —

Abbildung 29: Inkjet-Printer zur in-line Elektrodenmarkierung und Fehlernachverfolgung



Vertiefende Untersuchungen zur Bestandigkeit der erzeugten Markierungen, zur Optimierung
des Applikationsprozesses sowie zur Ilickenlosen Nachverfolgung Uber nachgelagerte Pro-
zessschritte hinweg wurden in Zusammenarbeit mit den Projektpartnern als vielversprechende
Ansatzpunkte fir ein eigenstandiges Forschungsvorhaben identifiziert.

UAP 7.2: Festlegung von Fehlerkritikalitatskriterien (IKTS-DD, IKTS-MD, PEM, TUD)

Die Definition der Fehlerkritikalitadtsgrenzen basierte auf einer integrativen Auswertung der
durch lokale Analysemethoden gewonnenen Defektinformationen und den elektrochemischen
Performancemessungen. Defektspezifische Merkmale, wie morphologische Unregelmafig-
keiten (z. B. Risse, Pinholes, Agglomerate) und chemische Inhomogenitaten (z. B. metallische
Fremdpartikel), wurden systematisch mit deren Auswirkungen auf die elektrochemische Kenn-
grolien korreliert. Zu diesen KenngréfRen zahlten insbesondere der Kapazitatsverlust und die
Zyklenstabilitat. Die Einstufung der Defektkritikalitat erfolgte anhand des Ausmalies, in dem
ein Defekt die Funktionsintegritat der Elektrode beeintrachtigt und potenziell ein Sicherheitsri-
siko im Betrieb der Batteriezelle darstellt.

Die Untersuchungsergebnisse zeigten, dass vereinzelte Agglomerate und Mikrorisse in der
Elektrodenbeschichtung nur geringe Auffalligkeiten aufweisen. Daher wurde diesen Defekten
eine geringere Kritikalitat zugewiesen. Zur weiteren Charakterisierung der Agglomerate wur-
den Profilmessungen und Rauheitsanalysen durchgefuhrt, um kritische Schwellenwerte, ins-
besondere im Hinblick auf die Hohe der Agglomerate, zu bestimmen. Trotz dieser zusatzlichen
Analysen konnte auf Basis der vorliegenden Versuchszellen kein eindeutiger Schwellenwert
definiert werden. Die urspriinglich angenommene hohe Kritikalitat, basierend auf einem erhoh-
ten Risiko interner Kurzschlisse durch Beschadigung des Separators, konnte allerdings selbst
bei Agglomeraten mit einer 2,5-fachen Erhéhung im Vergleich zur Separatordicke nicht besta-
tigt werden.

Im Gegensatz dazu zeigten Benetzungsfehlstellen, insbesondere Liniendefekte, bereits wah-
rend der Formierungszyklen deutliche Auffalligkeiten. Diese Defekte fiihrten nicht nur zu einer
initial reduzierten Gesamtkapazitat, sondern auch zu einer beschleunigten Kapazitatsdegra-
dation im weiteren Zyklusverlauf. Zur Quantifizierung der Kritikalitdtsschwelle dieser Defekte
wurde der prozentuale Anteil des Liniendefekts an der Gesamtbeschichtungsflache herange-
zogen. Die Untersuchungen der Projektpartner ermdglichten in diesem Fall die Ableitung vor-
laufiger Schwellenwerte. Fur Anoden wurde ein kritischer Schwellenwert von Aa o <0,5% und
fur Kathoden von Akp <1,0 % identifiziert. Die Lage der Liniendefekte (mittig vs. randnah)
wurde aufgrund eines nachrangigen Einflusses auf die Zellperformance in dieser Bewertung
nicht berucksichtigt.

Far Partikelkontaminationen konnten Materialzusammensetzung, Gré3e, Lage und Morpholo-
gie der Partikel als entscheidende Defektparameter identifiziert werden. Partikel mit erhdhter
Kritikalitat zeichneten sich durch eine oberflachennahe Anordnung in unmittelbarer Nahe des
Separators sowie durch eine scharfkantige Morphologie aus. In dieser Konfiguration erhéht
sich das Risiko einer mechanischen Beschadigung des Separators sowie einer elektrochemi-
schen Auflésung des Partikels im Elektrolyten, was zur dendritenformigen Abscheidung auf
der Gegenelektrode fuihren kann. Hinsichtlich der Materialzusammensetzung zeigte sich eine
héhere Kritikalitdt von Eisen- im Vergleich zu Stahlpartikeln. Kritische Schwellenwerte mit
nachweislicher Auswirkung auf die Lebensdauern der Versuchszellen konnten bei Eisenparti-
keln mit >6 pm und Stahlpartikeln mit > 50um bestimmt werden.



Die Untersuchungen im Verlauf des Projekts verdeutlichten die hohe Komplexitat der Fehler-
analyse und -bewertung sowie die Notwendigkeit einer mehrdimensionalen Betrachtung. Zur
Validierung der vorlaufig identifizierten Schwellenwerte sind weiterfuhrende Untersuchungen
erforderlich, die langere Zykluszeiten und eine grofiere Anzahl an Versuchszellen einbeziehen.
Die im Rahmen dieses Projekts erarbeiteten Ergebnisse stellen demnach bereits eine fun-
dierte Grundlage dar, bedirfen jedoch zusatzlicher Ressourcen, um diese zu verifizieren und
die Ubertragbarkeit auf industrielle MaRstabe sicherzustellen.

UAP 7.3: Zusammenfuhrung der Ergebnisse zu einem Innovationskonzept fur die FFB
(IKTS-DD, IKTS-MD, PEM, TUD)

In Zusammenarbeit mit den Projektpartnern wurde zum Abschluss des Projektvorhabens ein
Konzept zur Integration des LSP-Systems in die skalierte Beschichtungsanlage der Fraunhofer
FFB entwickelt (s. Abbildung 30). Die konstruktiven Anderungen am Gesamtsystem sowie die
Anpassungen der technischen Spezifikationen basierten auf den Erkenntnissen des laufenden
Projekts. Ein wesentlicher Unterschied zum bereits realisierten LSP-Aufbau ergab sich aus
den unterschiedlichen Folien- und Beschichtungsbreiten der jeweiligen Anlagen. Wahrend die
Pilotanlage eine maximale Folienbreite von 350 mm aufwies, wurde die FFB-Anlage auf eine
Folienbandbreite von bis zu 750 mm ausgelegt. Das Rahmengestell zur Befestigung der Teil-
komponenten des LSP-Systems wurde entsprechend angepasst, wobei der verfigbare Anla-
genbauraum und die vorhandenen Schnittstellen beriicksichtigt wurden.

— LSP-Konzept fur ein FFB-Innovationsmodul

Zeilenkamera

Rahmengestell

LSP-System

LED-Bank

Abbildung 30: LSP-Konzepts fiir ein skaliertes FFB-Innovationsmodul



Darlber hinaus wurde die Laserquelle des LSP-Systems durch ein integriertes Linsensystem
so modifiziert, dass auch die groRere Bandbreite abgedeckt werden kann.

Trotz der grolieren Folienbreite im Vergleich zum bestehenden System wurde fiir die FFB-
Anlage nur eine Zeilenkamera anstelle von zwei integriert. Diese Anpassung erfolgte vor dem
Hintergrund, dass im laufenden Vorhaben der Fokus auf die Untersuchung der Grenzen der
LSP-Technologie gelegt wurde. Diese Zielvorgabe wurde fiir den skalierten Aufbau nicht als
notwendig erachtet und folglich nicht Gbernommen. Statt einer Fehlerdetektion im Bereich von
min. 20 uym ist das angepasste System mit dem hochauflésenden Kamerasystem dennoch in
der Lage, Defekte mit einer MindestgréRe von 100 um zu erkennen.

2. Wichtigste Positionen des zahlenmaRigen Nachweises

Bezogen auf die urspringliche Kostenplanung resultierte im Projektverlauf ein Mittelverbrauch
ohne wesentliche Abweichungen. Einzig eine kostenneutrale Anpassung der in POS. 0805
ursprunglich vorgesehenen Mittelverwendung wurde vorgenommen. Anstelle des ,LineScan
Configuration — 100% Surface Inspection“-Systems wurden die bereitgestellten Mittel flr ein
alternatives Inspektionssystem zur 3D-Oberflachenvermessung verwendet, welches eine
hochauflésende und prazise Auswertung der im Projekt hergestellten Elektrodenproben er-
moglichte. Die mithilfe dieser Analysen gewonnenen Erkenntnisse zur Oberflachenstruktur tru-
gen wesentlich zur Erreichung des im Forschungsvorhaben formulierten Ziels der Identifika-
tion, Klassifikation und Charakterisierung unterschiedlicher Oberflachendefekte bei. Fir die im
Projekt vorgesehene in-line Klassifizierung der Oberflachendefekte konnte auf ein bestehen-
des und bereits in die Beschichtungsanlage integriertes Zeilenkamerasystem zuriickgegriffen
werden, sodass die Zielsetzung des Projekts und der einzelnen Arbeitsinhalte unverandert
bleiben.

3. Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Projektarbeiten

Das Projekt KritBatt leistete einen wesentlichen Beitrag zur Identifizierung von Ursache-Wir-
kungs-Beziehungen zwischen Produktfehlern, Fertigungseinflissen und elektrochemischen
Kenndaten aufgebauter Batteriezellen. Mit dem Fokus auf die Elektrodenfertigung konnten
zentrale Prozess- und Qualitdtszusammenhange aufgedeckt werden, die zuvor nicht zugang-
lich waren. Zudem wurden neue Methoden fir die Analytik und Qualitatssicherung entwickelt
und zur Ermittlung defektspezifische Kritikalitadtsschwellen verwendet. Vor diesem Hintergrund
werden die Notwendigkeit und der Nutzen der im Projekt geleisteten Arbeiten als angemessen
und zielfuhrend bewertet.

4. Nutzen und Verwertbarkeit der Ergebnisse

Die im Projektverlauf erzielten Ergebnisse vertiefen das Verstandnis kritischer Prozess-Pro-
dukt-Wechselwirkungen in der Elektrodenfertigung und leisten einen wesentlichen Beitrag zur
Entwicklung effektiver Qualitatssicherungskonzepte in der Batteriezellproduktion. Die identifi-
zierten Ursache-Wirkungs-Zusammenhange in der Defektentstehung sowie die ermittelten kri-
tischen Schwellenwerte bieten eine fundierte Grundlage fiir die Optimierung der Prozessiber-
wachung und Qualitatssicherung. Im Einklang mit den Ubergeordneten Zielen des Dachkon-
zepts Batterieforschung wird damit der Weg zu einer nachhaltigeren und wirtschaftlicheren
Produktion von Batteriezellen geebnet. Daruber hinaus ermdglicht das im Projekt fur die Be-



schichtungsanlage der Fraunhofer-Einrichtung Forschungsfertigung Batteriezelle (FFB) entwi-
ckelte LSP-Konzept die weiterfihrende Erprobung der Technologie im industrierelevanten
Malistab. In dieser Phase kann eine enge Zusammenarbeit mit industriellen Partnern initiiert
werden, um das Verfahren in der seriennahen Produktionsumgebungen zu validieren und zu
optimieren. Die Weiterentwicklung und potenzielle Kommerzialisierung der LSP-Technologie
zur Qualitatssicherung in der Elektrodenfertigung bieten in diesem Zusammenhang eine viel-
versprechende Grundlage fur Verwertung der Projektergebnisse im industriellen Umfeld.

Aus wissenschaftlicher Sicht bieten die gewonnenen Erkenntnisse vielfaltige Anknlpfungs-
punkte fur zuklnftige Forschungsarbeiten. Erweiterte experimentelle Untersuchungen, etwa
unter Variation zusatzlicher Prozesseinflisse, Verwendung innovativer Materialsysteme und
dem Einsatz zusatzlicher Analyseinstrumente ermoglichen eine gezielte Optimierung von Pro-
duktionsprozessen und Qualitatssicherungsmafinahmen in der Batteriezellfertigung. In die-
sem Zusammenhang sind insbesondere Untersuchungen mit einer groReren Anzahl von Ver-
suchszellen, die Durchfiihrung langerer Zyklisierungsreihen und der Aufbau pradiktiver Model-
lierungsansatze zur Defektvorhersage hervorzuheben. Die Integration experimenteller Daten
in simulationsgestitzte Prognosemodelle ermdglicht hierbei ein vertieftes Verstandnis der
Fehlerauswirkungen unter realen Anwendungs- und Betriebsbedingungen.

5. Wahrend der Projektlaufzeit auf dem Gebiet des Vorhabens bekannt gewordene Er-
gebnisse Dritter

Im Projektverlauf fand im Rahmen der Clustertreffen ein intensiver Austausch mit weiteren
Forschungsgruppen des AQuA-Clusters statt, der sich als hilfreich fur die eingesetzten Analy-
semethoden und Instrumente zur Untersuchung der Elektrodendefekten erwies. Relevante
wissenschaftliche Veroffentlichungen'? die wahrend des Projektzeitraums erschienen und
Elektrodendefekte sowie deren Detektionsmdglichkeiten behandelten, wurden in der Ausge-
staltung der eigenen Forschungsarbeiten berlcksichtigt.

" Schoo, Alexander, et al. ,Coating Defects of Lithium-lon Battery Electrodes and Their Inline Detection and Tracking®. Batteries,
Bd. 9, Nr. 2, Februar 2023, S. 111. www.mdpi.com, https://doi.org/10.3390/batteries9020111.

2 Choudhary, Nirmal, et al. ,Autonomous Visual Detection of Defects from Battery Electrode Manufacturing®. Advanced Intelligent
Systems, Bd. 4, Nr. 12, Dezember 2022, S. 2200142. DOl.org (Crossref), https://doi.org/10.1002/aisy.202200142.



6. Erfolgte oder geplante Veroffentlichung der Ergebnisse

Nr. | Autoren Titel Journal, Conference DOI Eﬁn
1 du Baretde | Impact of Electrode Defects on Bat- Batteries & Supercaps, Bd. 5, https://doi.org/n7kh | 2022
Limé, A. et. tery Cell Performance: A Review Nr. 10
al
2 Scheibe, A., | Investigation of defect formation in Vortrag, International Battery -- 2022
du Baret de | lithium-lon battery anode and cath- Production Conference (IBPC)
Limé, A. ode manufacturing for improved in-
line quality assurance
3 Scheibe, A. | Exploring the Impact of Electrode Poster, Leading Association -- 2023
Topography on Battery Performance | for European automotive and
— An Investigation of Surface Anom- | industrial battery manufactur-
alies ers (EUROBAT)
Digital unterschrieben
- . von Henrik Christoph
L\/ IZ Born
’ Datum: 2025.02.20
11:02:23 +01'00'
Aachen, den Lehrstuhl PEM

Aachen, den

Rechtsverbindliche Unterschrift ZE




	KritBatt_Schlussbericht_Teil 1_vFinal
	KritBatt_Schlussbericht_Teil 2_vFinal_korrigiert

