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Fertigungsmesstechnik in der Batteriezellfetigung zur Ausschussreduktion

Wechselwirkungserfassung
zwischen Walzenrundlauf
und Elektrodendicke

F. Koler, R. Hertweck, ]. Fleischer

ZUSAMMENFASSUNG Mit der zunehmenden Verbrei-
tung von Lithium-lonen-Batteriezellen ist eine Eingrenzung
der Fertigungstoleranzen erkennbar. Die Dicken der Batterie-
elektroden, aus denen die Batteriezellen spater assembliert
werden, haben einen wesentlichen Einfluss auf die elektroche-
mischen Eigenschaften der fertigen Batteriezelle. Dieser
Beitrag untersucht den Einfluss des Rundlaufs der Kalander-
walzen auf die Elektrodendicke von graphit-basierten Anoden
mittels Sensorintegration in einem Batteriekalander.
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1 Motivation

Die zunehmende Elektrifizierung des tiglichen Lebens basiert
wesentlich auf Lithium-Ionen-Batterien als Energiespeicher. Dies
gilt sowohl fiir den Consumer-Bereich, wie zum Beispiel Laptops,
Smartphones, Wearables, als auch fiir die Elektromobilitit und
die Speicherung elektrischer Energie im Zuge der Energiewende.
Dieser Trend der erhohten Nachfrage nach Batteriezellen fiithrt
zu einem weltweiten Ausbau der Produktionskapazititen beglei-
tet durch eine fortlaufende Optimierung des Produkts. Seit der
Kommerzialisierung der Lithium-Ionen-Batteriezelle im Jahre
1991 durch die Firma Sony im Bereich der Consumer-Electronic
wurde diese Technologie hinsichtlich Zellchemie und Zellaufbau
kontinuierlich weiterentwickelt [1]. Der Einsatz von grofforma-
tigen Lithium-Ionen-Batteriezellen als Traktionsbatterien fiir
Elektrofahrzeuge stellt hohere Anforderungen sowohl an die
Lebensdauer als auch an die Leistungs- und Energiedichte der
Batteriezellen. Das Risiko einer ungleichmifligen und vorzeitigen
Alterung aufgrund ungleichmifig beschichteter und kalandrierter
Batterieelektroden ist bei derartigen Lithium-lonen-Batteriezellen
hoher als bei kleinformatigen Lithium-lonen-Batteriezellen, die
im Bereich der Consumer-Electronic eingesetzt werden [2]. Aus
diesem Kontext heraus ist eine Einengung der Fertigungstoleran-
zen fiir die Prozessschritten Beschichten und Kalandrieren
erkennbar. Ein tiefes Verstindnis der Wechselwirkungen zwi-

schen Produktionsprozess und Anlagentechnik hilft dabei,
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Sensor integration in a battery calender
for interaction detection between roll
concentricity and electrode thickness

ABSTRACT With the increasing spread of lithium-ion batte-
ry cells, a narrowing of the manufacturing tolerances can be
seen. The thickness of the battery electrodes from which the
battery cells are later assembled have a significant influence
on the electrochemical properties of the finished battery cell.
This paper investigates the influence of calender concentricity
on the electrode thickness of graphite-based anodes by means
of sensor integration in a battery calender.

ressourceneffizient und ausschussminimal langlebige
Lithium-Jonen-Batteriezellen mit gleichbleibend hoher Qualitit

zu produzieren.

2 Kalandrieren von Batterieelektroden nach
dem Stand der Technik und Forschung

Die Batteriezellfertigung unterteilt sich in die Elektrodenferti-
gung, die Zellassemblierung und das Zell-Finishing. Bei der Elek-
trodenfertigung werden metallische Stromsammlerfolien mit dem
zuvor gemischten Slurry aus elektrochemischen Aktivmaterial,
Additiven und Losungsmittel tiblicherweise doppelseitig beschich-
tet, getrocknet, verdichtet und geschnitten. Die Schichtdicke der
Beschichtung beziehungsweise die Gesamtelektrodendicke wird
im einstelligen um-Bereich toleriert und stellt das genauste
geometrische Maf} der Batteriezellfertigung dar. Fiir den Plus-Pol
(Kathode) der spiteren Batteriezelle wird in der Regel circa
15 pm dicke Aluminiumfolie als Stromsammlerfolie und Lithi-
um-Nickel-Mangan-Kobaltoxid (NMC) oder Lithium-Eisen-
Phosphat (LFP) als Aktivmaterial verwendet. Fiir den Minus-Pol
(Anode) kommt in der Regel eine circa 10 pm dicke Kupferfolie
als Stromsammlerfolie und Graphit oder Hard Carbon als Aktiv-
material zum Einsatz. Die Fertigungstoleranzen der doppelseitig
beschichteten, verdichteten Elektrode liegen im Bereich von circa
+ 2 pm bei einer Elektrodendicke von 100 pm bis 150 pm |[2].
In der Zellassemblierung werden Anode und Kathode getrennt
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durch einen Separator gestapelt oder gewickelt und anschlieflend
in einem Soft-Case (Pouchzelle) oder Hard-Case (Rundzelle
oder prismatische Zelle) verpackt. Durch das Hinzuftigen von
Elektrolyten beim Zell-Finishing entsteht eine funktionsfihige
Batteriezelle.

Das Verdichten der beschichteten Batterieelektroden ist not-
wendig, da nach dem Trocknen die Elektroden eine Porositit von
circa 40 % aufweisen und fiir den Zellbau eine Porositit zwi-
schen 18 % und 40 % gefordert wird [3, 4]. Hierzu werden die
Elektroden in einem Kalander mittels eines Walzprozesses
verdichtet. Die Porositit der Elektroden ist ein mafgeblicher
Produktparameter der spiteren Batteriezelle und beeinflusst den
Ladungsfluss der Lithium-Ionen im Elektrolyten beim Be- und
Entladen. Die Porositit der Elektroden ldsst sich nur im Labor
mittels Quecksilberporosimetrie oder Betrachtung von REM-
Schnittbildern bestimmen, weswegen sich in der Fertigung das
Messen der Elektrodendicke als Qualitatsparameter etabliert hat.
Die Zielelektrodendicke hy kann rechnerisch aus der Feststoff-
dichte der Ausgangsstoffe des Slurrys p,;, der Dicke der Strom-
sammlerfolie h¢, des Flichengewichtes der Elektrode my, des
Flichengewichtes der Stromsammlerfolie m¢ und der gewiinsch-
ten Porositit £, bestimmt werden [5]:
hy= _MeMme c

Pon(1-€.n)

Die Elektrodendicke kann offline taktil mittels Messuhr oder inli-
ne mittels optischen Dickenmesssystemen, wie zum Beispiel kon-
fokal-chromatischen Sensoren gemessen werden [6]. Es gilt zu
beachten, dass das Messergebnis von dem Messprinzip abhingen
kann und taktil gemessene Dicken unter anderem aufgrund der
Messkraft sich von optisch gemessenen Dicken unterscheiden
konnen.

Wesentliche Prozessparameter beim Kalandrieren von Batte-
rieelektroden stellen der Walzspalt beziehungsweise die Verdich-
tungskrifte, die Kalandriergeschwindigkeit, die Walzentempera-
tur sowie die Bahnspannung bei einem Rolle-zu-Rolle-Material-
fluss und die Spezifikationen der Batterieelektrode hinsichtlich
Zellchemie, Beschichtungsdicke / Flichenbeladung und verwen-
deter Stromsammlerfolie dar. In der Literatur wurde der Einfluss
dieser Parameter auf die Elektrodendicke nach dem Kalandrieren
bereits an Labor- und Pilotlinienkalandern untersucht. Eine
Reduktion des Kalanderspaltes beziehungsweise eine Erhohung
der Verdichtungskrifte geht mit einer Reduktion der Elektroden-
dicke einher. Diener et al. zeigten anhand von NMC-622-Katho-
den, dass die Elektrodendicke an der engsten Stelle des Walz-
spalts zwischen 4 — 37 % geringer ist als die finale Elektroden-
dicke nach dem Kalandrierprozess. Die Autoren sprechen von
einem Spring-Back-Effekt, der vor allem durch elastische Verfor-
mungsanteile ausgeldst wird [7]. Ein Erhchen der Walzentempe-
ratur fithrt bei gleichbleibender Zieldicke der Elektroden zu
geringeren Verdichtungskriften [8] Meyer et al. konnten an
einem Forschungs- und Entwicklungskalander feststellen, dass bei
einer Erhohung der Kalandriergeschwindigkeit von 2 m/min auf
5 m/min der Verdichtungswiderstand zunimmt. Einen signifikan-
ten Einfluss auf die Elektrodendicke konnten die Autoren in
diesem Geschwindigkeitsbereich nicht erkennen [5]. Der Einfluss
von  industrieiiblichen
> 10 m/min auf die Elektrodendicke wird im Stand der For-
schung bisher nicht untersucht.

Kalandriergeschwindigkeiten ~ von
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Vergleichbar zur Umformtechnik hat auch beim Kalandrieren
von Batterieelektroden der Walzendurchmesser einen Einfluss auf
die benotigten Verdichtungskrifte zum Erreichen der gewiinsch-
ten Zieldicke. Aufgrund kleinerer Kontaktfliche im Walzspalt
von Walzen geringeren Durchmessers werden geringere Verdich-
tungskrifte bendtigt als bei grofleren Walzendurchmessern [9]
Wihrend bei Laborkalandern zum Erreichen einer hohen Rund-
laufgenauigkeit im Bereich von + 1-2 um die Walzenlagerung
fest vorgespannt ist, kann bei Pilotlinienkalandern zum Teil die
Vorspannkraft der Walzen variabel eingestellt werden [10]. Bei
Kaltwalzwerken ist bekannt, dass der Walzenrundlauf sich auf die
Materialstirke des Walzproduktes auswirken kann [11]. Bei
Batteriekalandern wurde im Stand der Forschung der Einfluss
der Vorspannkrifte auf die Rundlaufgenauigkeit der Kalander-
walzen und auf die Elektrodendicke noch nicht untersucht.

3 Untersuchung der Wechselwirkungen
zwischen Walzenrundlauf und
Elektrodendicke

Ziel dieser Arbeit stellt eine Untersuchung des Einflusses des
Walzenrundlaufs bei industrienahen Kalandriergeschwindigkeiten
> 10 m/min auf die Elektrodendicke dar. Die Untersuchungen
wurden an einem zehn Jahre alten Industriebatteriekalander
(Baujahr 2013) mit 700 mm Walzendurchmesser und 500 mm
Walzenballenbreite durchgefiihrt. Bei der Anlage handelt es sich
um einen positionsgeregelten Batteriekalander, bei dem die Posi-
tion von vier Hauptzylindern geregelt wird. Diese vier positions-
geregelten Hydraulikzylinder driicken die inneren Walzenlage-
rungen auf der Antriebs- und Bedienerseite auseinander, wihrend
zwei sogenannte Roll-Bending-Zylinder auf der Antriebs- und
Bedienerseite die beiden dufleren Walzenlagerungen zusammen-
ziehen. Ferner wirken auf die beiden Kalanderwalzen Gewichts-
krifte, vgl. Bild 1. Durch die Verspannung von Roll-Bending-
Zylinder und Hauptzylinder konnen die vierfach gelagerten
Kalanderwalzen vorgespannt und das Lagerspiel reduziert
werden. Als Anlagenparameter kann die Sollposition der Haupt-
zylinder in pm und die Sollkraft der Roll-Bending-Zylinder in
kN vorgegeben werden. Wihrend des Kalandrierens befindet sich
immer eine Elektrodenbahn zwischen den Walzen, so dass die
Walzen sich nicht berithren. Als zu kalandrierende Batterieelek-
trode wurde eine doppelseitig beschichtete, graphitbasierte Anode
mit 150 pm Gesamtelektrodendicke (unkalandriert) verwendet.
Die Materialstirke der Kupferstromsammlerfolie betrigt 10 pm
und die Beschichtungsbreite 148 mm. Nihere Informationen zu
dieser Elektrode finden sich in der Arbeit von Smith et al. [12].
Die Versuche fanden unter Raumtemperatur statt und die
Kalanderwalzen waren nicht temperiert.

Zur Bestimmung des Walzenrundlaufs der beiden Kalander-
walzen wurden konfokal-chromatische ~Sensoren (Precitec
CHRocodile Mini +) verwendet, die prototypisch mittels 3D-
gedruckter Aufnahmen und Magnetstativen in den Kalander inte-
griert wurden, vgl. Bild 2. Die Sensoren wurden hindisch ausge-
richtet. Als Einrichtehilfe fiir den vom Sensorhersteller vorgege-
bene Abstand zwischen Sensorkopf und Messobjekt von 6,5 mm
+ 0,2 mm wurde die vom Sensorhersteller bereitgestellte Soft-
ware genutzt. Dadurch konnte sichergestellt werden, dass das
Messobjekt sich in dem 600 pm groflen Messbereich des Sensor-
kopfs befindet. Die Abtastrate lag bei 4 kHz. Die axiale Auflosung
der Sensoren betrigt 25 nm bei einer Linearitit von 220 nm.
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Bild 1. Schematische Darstellung der auf die Kalanderwalzen wirkenden Krafte. Grafik: wbk

Bild 2. Rundlaufmessung der oberen (links) und unteren Kalanderwalze (rechts). Foto: wbk

Tabelle. Versuchsplan zur Untersuchung des Walzenrundlaufs bei variierenden Vorspannkréften.

1

2885
2 2885 55
3 3000 135

Der Walzenrundlauf wurde bei drei unterschiedlichen
Vorspannkriften gemessen, wobei der einstellbare Offset fiir die
Walzenschiefstellung und die Kalandriergeschwindigkeit mit
1 m/min konstant gehalten wurde, vgl. Tabelle. Als niedrigste
Vorspannkraft wurde aus praktischen Griinden 50 kN gewihlt,
da bei geringeren Vorspannkriften der Walzspalt sich nach dem
Kalandrieren nicht automatisch 6ffnet und dies eine taktile Elek-
trodendickenmessung erschwert. Als maximale Vorspannkraft
wurde 135 kN gewihlt, da diese oft bei vorhergehenden indus-
trienahen Kalandrierversuchen als Maximalwert angesehen

WT WERKSTATTSTECHNIK BD. 113 (2023) NR. 11-12

Sollposition ) . Linienlast Elektrodendicke [pm]
Sollkraft Roll-Beding Zylinder [kN
Hauptzylinder [pm] i ing Zylinder [kN] [N/mm] Antrieb- und Bedienerseite
50 258 129

290 128

245 130

wurde. Die Elektrodendicke wurde bei dieser Versuchsreihe taktil
gemessen. Hierzu wurde jeweils eine Rundprobe von © 18 mm
aus den Elektroden mittels einer Elektrodenstanze (El-Cut) aus-
gestanzt und deren Dicke anschliefend mit einer Messuhr
(,,MarCator 1075R“ von Mahr) gemessen. Die Tabelle zeigt, dass
bei einer signifikanten Erhohung der Walzenvorspannkraft (Soll-
kraft Roll-Bending-Zylinder) die Sollposition der Hauptzylinder
erhoht werden muss, um eine dhnliche Elektrodendicke zu erhal-
ten. Dies bedeutet, dass bei einer signifikanten Erhéhung der
Walzenvorspannkraft der Walzspalt abnimmt, wenn die Sollposi-
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Kalander

1
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Bild 3. Abstand der Sensorkdpfe zur Elektrodenbahn. Grafik: wbk

tion der Hauptzylinder konstant gehalten wird. Als Linienlast
wird der Quotient zwischen resultierender Verdichtungskraft und
Beschichtungsbreite bezeichnet und dient als Hilfsgrole zur Ab-
schitzung, welcher Verdichtungskraft die Elektrode beim Kaland-
rieren ausgesetzt ist. Bei der verwendeten Anlage konnen Linien-
lasten bis 2000 N/mm gefahren werden. Die Tabelle zeigt, dass
die Linienlasten der drei Versuche in einem #hnlichen Bereich
liegen, weswegen die Elektrodicken ebenfalls in einem #hnlichen
Bereich zu verorten sind.

Bei der Auswertung der Rundlaufmessung muss beriicksichtigt
werden, dass die konfokal-chromatischen Abstandssensoren den
Walzenrundlauf nicht im Walzspalt messen. Bei dem Versuchs-
aufbau war der obere Sensorkopf 265 mm (Abstand al) von der
Elektrode und der untere Sensorkopf 540 mm (Abstand a2) von
der Elektrode entfernt, vgl. Bild 2 und Bild 3. Zur Bestimmung
des Einflusses des Walzenrundlaufs auf den Walzspalt wurden die
Messdaten auf den Walzspalt bezogen, indem diese zeitlich syn-
chronisiert wurden. Dies wurde realisiert, indem iiber die Abstin-
de al und a2 die Winkel o und p bestimmt wurden. Aus diesen
Winkeln konnten dann die Bogenlingen 11 und 12 bestimmt
werden, die den Weg von dem gemessenen Punkt bis zum Spalt
darstellen. Die Walzen drehten sich mit konstanter Drehzahl, wo-
durch die Zeiten berechnet werden konnten, bis die gemessenen
Punkte den Spalt erreichten (folgend mit A, und Az, bezeichnet).
Eine Anderung des Kalanderspaltes wird gemif} der in der Litera-
tur gebriuchlichen Begrifflichkeit als Realspaltinderung bezeich-
net, da der Kalanderspalt nicht auf Basis der Positionen der
Hydraulikzylinder berechnet wird [7]. Die Realspaltinderung
d(t) zum Zeitpunkt t berechnet sich aus der Summe der Diffe-
renzen des Sensorabstandes zur oberen Kalanderwalze d1 zum
Zeitpunkt ¢ + At, abziiglich des Mittelwertes d; und des Sensor-
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abstandes d2 zum Zeitpunkt ¢ + At, abziiglich des Mittelwertes
d,. Die Zeitdifferenzen At, und At, berechnen sich jeweils bei
einer konstanten Walzendrehzahl aus dem Quotienten aus den
Bogenlingen 11 beziehungsweise 12 und der Kalandriergeschwin-
digkeit v.

Realspaltinderung d(t) = (d, (t + Aty) - &1) + (dy(t+ Ar2) - &2)

Eine durch elastische Verformung erzeugte Walzenabplattung
aufgrund der auf die Kalanderwalzen wirkende Krifte wird bei
diesem Ansatz nicht beriicksichtigt.

Bild 4 fasst die Messergebnisse der Versuchsreihe zusammen
und zeigt auf, dass bei zunehmender Walzenvorspannung die
Rundlaufgenauigkeit der einzelnen Kalanderwalzen zunimmt.
Durch die Superposition der Rundlaufgenauigkeiten der oberen
und unteren Walze wirkt sich diese zunehmende Rundlaufgenau-
igkeit der einzelnen Walzen nur bedingt auf den Realspalt aus.
Eine Uberlagerung des Rundlaufs der oberen und untere Walze
zeigt, dass dies in der Theorie zu einer Realspaltinderung fithren
kann, die die Dicke der kalandrierten Elektroden beeinflussen
kann. Der Grund fiir den Unterschied zwischen den Rundlauf-
genauigkeit der oberen und unteren Walze wird darin vermutet,
dass bei der unteren Walze die Gewichtskraft der Walze und die
Krifte der Hauptzylinder in die gleiche Richtung zeigen und ein
Vorzeichenwechsel der Krifte erst auflen bei den Roll-Bending-
Zylindern erfolgt, vgl. Bild 1. Bei der oberen Walze erfolgt der
Vorzeichenwechsel weiter innen bei den Hauptzylindern, so dass
sich die Biegelinie der beiden Walzen unterscheidet und die unte-
re Walze stirker durchgebogen wird.

Im nichsten Schritt wurde untersucht, ob beim realen Kaland-
rierprozess periodische Effekte auftreten, die einen #hnlichen
Verlauf aufzeigen wie die Rundlaufmessungen und die rechne-
risch bestimmte Realspaltinderung. Durch eine schrittweise
Erhohung der Kalandriergeschwindigkeit von 1 m/min bis
30 m/min wurde im gleichen Versuch ein moglicher Geschwin-
digkeitseinfluss auf die Elektrodendicke untersucht. Fiir diesen
Zweck wurde in den Kalander eine konfokal-chromatische
Dickenmessung (Precitec DPS) in einen vorhanden Granit-
C-Biigel integriert, um die Elektrodendicke inline erfassen zu
konnen. Die verwendeten Sensorkopfe haben ein Messbereich
von 3 mm, eine axiale Auflssung von 8 nm und eine Linearitit
von 990 nm. Die Sollkraft der Roll-Bending-Zylinder wurde mit
50 kN ebenso wie die Sollposition der Hauptzylinder mit
2920 um konstant gehalten. Bild 5 zeigt die Ergebnisse dieses
Versuchs. Wihrend die Linienlast kontinuierlich mit einer Abtast-
frequenz von 0,1 kHz aufgezeichnet wurde, wurde die Elektro-
dendicke aufgrund der Gefahr von Ausreiffern in mehreren
Sequenzen mit einer Abtastfrequenz 2 kHz erfasst, mit einem
gleitenden Mittelwert von 500 geglittet und anschliefend zusam-
mengefiihrt. Sowohl Linienlast als auch Elektrodendicke zeigen
insbesondere bei hoheren Kalandriergeschwindigkeiten einen
periodischen Verlauf, dessen Periodendauer jeweils einer Walzen-
umdrehung von 2,20 m entspricht. Aufgrund des periodischen
Verlaufs der Realspaltinderung wird eine Korrelation zwischen
dem Linienlastverlauf und der Elektrodendicke vermutet. Die
Autoren schlussfolgern daraus, dass bei einem positionsgeregelten
Kalander der Rundlauf der Kalanderwalzen einen Einfluss auf die
Verdichtungskrifte und Elektrodendicke haben kann. Bei dem
konkreten Versuch liegt die Dickendnderungen im Bereich von
+ 2 pm und somit innerhalb der industriellen {iblichen Toleran-
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Bild 4. Auf den Walzspalt bezogene rechnerisch bestimmte Realspaltdnderung aufgrund des Walzenrundlaufs flr circa eine Walzenumdrehung. Grafik: wbk
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Bild 5. Zeitreihe von Linienlast und Elektrodendicke bei zunehmender Kalandriergeschwindigkeit (Bereich 1: 1 m/min, Bereich 2: 5 m/min,
Bereich 3: 10 m/min, Bereich 4: 15 m/min, Beriech 5: 20 m/min, Bereich 6: 25 m/min, Bereich 7: 30 m/min). Grafik: wbk
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