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Industrialisierungskonzept
far die Trockenbeschichtung
von Batteriekathoden

Erkenntnisse aus einem Forschungsprojekt
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Einfuhrung

Die rasante Entwicklung der Batterie-
technologie und der steigende Bedarf an
leistungsfahigen Energiespeichern stel-
len Industrie, Forschung und Gesell-
schaft vor Herausforderungen. Insbe-
sondere der Herstellungsprozess von
Batterieelektroden ruckt in den Fokus,
da sie maBgeblichen die Leistungsfahig-
keit, Nachhaltigkeit und Wirtschaftlich-
keit von Batterien beeinflussen und
somit entscheidend fur die Elektro-
mobilitat und weitere Anwendungen in
der Energiewende sind.

Die Trockenbeschichtung als ein innova-
tiver Elektrodenherstellungsprozess ver-
zichtet im Vergleich zu konventionellen
Prozessen auf den Einsatz von Losungs-
mitteln und ermoglicht dadurch eine
deutliche Reduzierung des Energiever-
brauchsin der Produktion. Zudem entfal-
len aufwandige Trocknungsprozesse
sowie die Notwendigkeit der Losungs-
mittelruckgewinnung und -entsorgung,
was sowohl 6kologische als auch 6kono-
mische Vorteile bietet. Im Rahmen des
Forschungsprojekts ,,Prozess- und Mate-
rialentwicklung von Lithium-lonen-Batte-
riekathoden ftir die groBtechnische Tro-
ckenbeschichtung® (ProLiT) wurde daher
an der Trockenbeschichtung fur Lithium-
lonen-Batteriekathoden geforscht und
ein Konzept fur ihre Industrialisierung
entwickelt.

Das Projekt vereint ein breites Konsor-
tium aus Industrie und Wissenschaft,
welches alle erforderlichen Kompeten-
zen fur eine ganzheitliche Betrachtung
und Entwicklung der kalanderspalt-
basierten Trockenbeschichtung ab-
deckt [1]. Zu den Partnern zahlen Mate-
rialhersteller, Daikin Chemicals (PTFE-
Binderentwicklung) und /IBU-tec (LFP-Ka-
thodenaktivmaterialentwicklung), Uni-
versitaten, Technische Universitat
Braunschweig mit dem Institut fur

Partikeltechnik (Verfahrens- und Anla-
genentwicklung (Batch-Mischer, Kalan-
der), Skalierung) und Universitat Miinster
mit dem Institut Minster Electrochemi-
cal Energy Technology (Rezepturent-
wicklung im LabormaBstab (Batch-
Mischer), elektrochemische Analysen in
mehrlagigen Pouchzellen), Maschinen-
und Anlagenbauer, Maschinenfabrik
Gustav Eirich GmbH & Co. KG (Eirich-Mi-
scher, Entwicklung, beratend), Coperion
K-Tron (Schweiz) GmbH (Dosiertechnik,
Entwicklung) und Matthews International
Saueressig Engineering (Kalander, Anla-
genentwicklung) und der Zellhersteller
CustomCells  (Verfahrensentwicklung
(Extrusion), elektrochemische Analysen
in Pouchzellen) sowie ein OEM mit Zell-
kompetenz.

Ziel war es, durch einen Hybridansatz
aus Material-, Prozess- und Anlagenent-
wicklung skalierbare und wettbewerbs-
fahige Prozesse zu realisieren. Die Ent-
wicklung erfolgte in enger Zusammenar-
beit des Konsortiums, wobei die Bewer-
tung des kalanderspaltbasierten Tro-
ckenbeschichtungsprozesses flur Batte-
rieelektroden (Dry Battery Electrode
(DBE)) stets im Vergleich zu losungsmit-
telbasierten Referenzprozessen erfolgte
und Aspekte wie Produktqualitat, Res-
sourceneffizienz und Nachhaltigkeit be-
rdcksichtigt wurden.

Fur die Skalierung des kalanderspalt-
basierten Trockenbeschichtungsprozes-
ses wurde ein Konzept fur eine industri-
elle Produktionslinie mit einer Kapazitat
von 1 GWh entwickelt, welches nachfol-
gend prasentiert wird. Dieses Konzept
basierte auf den im ProLiT-Projekt ge-
wonnenen Erkenntnissen und adressiert
die Zellformate Pouch- und Rundzelle.

Im Mittelpunkt stehen dabei die Verar-
beitungsschritte fur gangige Kathoden-
materialien wie LFP und NMC. Begin-
nend beim Materialhandling uUber das
Mischen der Ausgangsstoffe bis hin zur
Schicht- und Elektrodenbildung im
Kalander wurden alle relevanten Pro-
zessschritte analysiert und hinsichtlich




ihrer Effizienz und Nachhaltigkeit bewer-
tet. Erganzend wurden Uubergreifende
Aspekte wie die Energiebilanz, der Perso-
nalbedarf und Wartung der Anlagen be-
leuchtet.

Da Batteriefabriken ublicherweise auf
die Produktion von Zellen definierter
GroBe und mit mehreren GWh-Jahres-
leistung ausgelegt werden, erfolgt die
Realisierung groBer Produktionskapazi-
taten in modularen GWh-Blocken. Inner-
halb dieser Blocke sind die Anlagen in
ihrer Leistung begrenzt, sodass die Blo-
cke wiederum in Linien unterteilt und
parallel installiert werden. Viele am
Markt verfugbaren Produktionsmaschi-
nen erreichen eine Produktionsleistung
von rund 1GWh. Daher wurde die
Betrachtung im ProLiT-Projekt auf diese
praxisnahe GréBenordnung fokussiert,
um realistische und direkt anwendbare
Erkenntnisse fur die industrielle Umset-
zung der Trockenbeschichtung zu gewin-
nen.

Trockenbeschichtungsprozess

Der Trockenbeschichtungsprozess (Ab-
bildung 1) fur Elektroden beginnt mitdem
Mischen und der Funktionalisierung von
Aktivmaterial, leitfahigen Additiven und
einem speziell geeigneten Binder wie
PTFE. Aufgrund seiner Eigenschaft, unter
Scherung und Temperatur Fibrillen aus-
zubilden, kann PTFE-Partikel des Aktiv-
materials und der Leitadditive vernetzen,
indem die Partikel uber Van-der-Waals-
Krafte an das von den Fibrillen gebildete
Netzwerk angebunden werden. Nach der

Material
Aktiv- - g, @B Pulver- Pulver-
rr-laten-a-l ‘@ &;enschaften dosierung
Leitadditiv 3%
PTFE 65%
@

Trocken-
mischen

Ao

Schichtbildung und -lamination

Fibrillierung des Binders im Mischpro-
zess wird die Pulvermischung in den
Kalanderspalt kontrolliert dosiert, um bei
der Filmbildung eine gleichmaBige
Schichtdicke und Flachenbeladung zu
erhalten. Im Kalander wird das Pulver im
initialen ,,Pulver-zu-Film“-Schritt im ers-
ten Spaltdurchgang durch Scherung und
Temperatur des Kalanderwalzenpaars zu
einem Film geformt. Mit dem Kalandrier-
prozess geht eine weitere Fibrillierung
des PTFE-Binders und intensivere Ver-
netzung der Elektrodenkomponenten
einher. Um eine bestimmte Schichtdicke
und Flachenbeladung zu erhalten, kann
die initial geformte Schicht zwischen
mehreren Walzenpaaren weiter geschert
und die Schichtdicke reduziert werden.
AnschlieBend wird der ausgeformte Film
an den Randern in Abhangigkeit des Zell-
formats geschnitten und auf einen
Stromableiter zwischen einem Walzen-
paar auflaminiert, um die Batterieelekt-
rode herzustellen.

Entsprechende Prozesse und Maschi-
nenkonzepte wurden beispielsweise
von Maxwell Technologies [2] und dem
Fraunhofer IWS (DryTraec®)[3] vorge-
schlagen. Anlagentechnisch kann eine
Trennung des Filmbildungs- und Lami-
nationsprozesses erfolgen oder beide
Prozesse in einer Maschine umgesetzt
werden. Aktuell existiert jedoch kein
standardisierter Prozess oder allgemein
bevorzugte Anzahl an Kalanderwalzen.

Trotz ihrer Vorteile bringen Trocken-
beschichtungsprozesse auch spezifi-
sche Herausforderungen mit sich. Be-
sonders anspruchsvoll ist die feine und

TN
Elektroden-
W eigenschaften

__
Schicht-
eigenschaften




gleichmaBige Verteilung des Binders im
Pulvermischgut, was bei stark kohasiven
und faserartigen Bindern wie PTFE be-
sonderes herausfordernd ist. Zudem
verlangt die exakte Dosierung der Elekt-
rodenmischung in den Kalanderwalzen-
spalt und die anschlieBende Verdich-
tung des Pulvers zu einer stabilen Elekt-
rodenschicht eine sorgfaltige Prozess-
steuerung, um eine uber die Breite,
Lange und Dicke homogene Elektrode,
eine zuverlassige Haftung auf dem
Stromableiter sowie auch eine optimale
Porenstruktur innerhalb der Elektrode
sicherzustellen.

Das im ProLiT-Projekt untersuchte Ver-
fahren nutzt PTFE als Binder, um durch
dessen Fibrillierung eine homogene Ver-
teilung und ein stabiles Netzwerk in der
Elektrodenmischung zu erreichen. Zur
Herstellung der Kathoden fur mehrlagige
Zellen wurde ein Mehrwalzenkalander
(>8 Walzen) eingesetzt, welcher die
Schichtherstellung und Lamination auf
der Stromableiterfolie vereint. Eine Be-
sonderheit im ProLiT-Projekt ist zudem
die neu entwickelte Dosiertechnik, die
kontrolliert und kontinuierlich die Elekt-
rodenmischung in den Kalanderspalt
fordert.

Gigafactories

Basis fiir die nachfolgenden Uberlegun-
gen ist eine ProduktionsliniengroBe mit
einer Jahreskapazitatvon 1 GWh. Hinter-
fragt wurde, welche Materialmengen fur
diese Kapazitat verarbeitet werden mus-
sen und welche MaschinengroBen den
industriellen Projektpartnern hierfur zur
Verfligung stehen. Bei der Auswahl der
Maschinentechnik zeigen sich dabei
zwei zentrale Herausforderungen: Einer-
seits existieren bei den verfugbaren Ma-
schinen BaugroBensprunge, so dass bei
Einsatz bestimmter Modelle auch deut-
lich hohere Durchsatze, teils ein Vielfa-
ches der fur 1 GWh bendtigten Leistung,
realisiert werden kdnnen. Die nachst-
kleinere BaugroBe ware jedoch zu klein,
um die geforderte Durchsatzleistung zu

realisieren, oder mit nahezu 100 % Aus-
lastung ohne Reserve zu nah an der
oberen Leistungsgrenze. Andererseits
sind einzelne Maschinenkonzepte durch
ihre maximale Leistungsfahigkeit be-
grenzt, wodurch groBere Durchsatze
nicht immer in noch groBeren Maschi-
nen realisiert werden kdnnen. In solchen
Fallen ist es erforderlich, mehrere Ma-
schinen dieser maximal verfugbaren
BaugroBe parallel zu betreiben.

Ein moglicher Ansatz besteht darin, Ein-
zellinien mit definierter Leistung auszu-
legen, beidenen flr jeden Prozessschritt
jeweils eine Maschine installiert wird.
Die Maschine mit der geringsten Leis-
tungsfahigkeit bestimmt dabei die Ge-
samtleistung der Linie. Dieses Konzept
bietet hohe Flexibilitat fur das Scale-up
und Erweiterungen, da sich die ge-
wulnschte Anlagenkapazitat durch das
parallele Anordnen mehrerer Einzel-
linien einfacher anpassen lasst. Aller-
dings kann diese Losung, insbesondere
bei sehr groBen Kapazitaten, zu einem
hohen Platzbedarf und steigenden
Investitionskosten fuhren. Alternativ
kdénnen in den einzelnen Prozessschrit-
ten jeweils wirtschaftlich optimierte Ma-
schinengroBen eingesetzt werden, so-
dass die Anzahl der parallel betriebenen
Maschinen pro Prozessschritt variiert.
Dies erfordert jedoch eine sorgfaltige
Planung der Materialflusse und eine ent-
sprechende Auslegung der Anlagenlo-
gistik.

Die gewonnenen Erkenntnisse aus einer
1 GWh-Linie lassen sich grundsatzlich
auf groBere Produktionsblocke, wie
bspw. 10 GWh, Ubertragen. Vorausset-
zung dafur ist, dass die erforderlichen
Durchsatzleistungen (z.B. in kg/h bzw.
m/min) sowie die jeweiligen Zellformate
und Maschinenparameter bekannt sind.
Auf dieser Basis konnen die Produkti-
onskapazitdten durch Multiplikation
entsprechend skaliert werden.




Zellformat & -eigenschaften

far eine Anlagen-Jahresleistung von 1 GWh

Zelleigenschaften und Formate

Fur die grundsatzlichen Betrachtungen
wurden zwei NMC-basierte Zellformate,
eine 4695 Rundzelle mit ca. 30 Ah,
einem Durchmesser von 46 mm und
einer Hohe von 95 mm sowie eine
Pouchzelle mit ca. 90 Ah (350x100x
68 mm) herangezogen. In Abbildung 2
sind diese schematisch dargestellt.

Pouchzelle Rundzelle

350

Im Rahmen des Projekts wurden sowohl
NMC- als auch LFP-Kathoden unter-
sucht, wahrend Graphit-Anoden nur am
Rande betrachtet wurden. Die Referenz-
rezepturen der Kathoden sind nachfol-
gend in Tabelle 1 aufgefuhrt.

Aktiv- LeitruB Binder

Kathode material (PTFE)
/% 1% /%
NMC 97 1,5 1,5
LFP 97 1,5 1,5

Anlagendurchsatz fiir eine
Jahresproduktion von 1 GWh

Um die erforderlichen Durchsatzleistun-
gen der Anlage zu berechnen, wurden
die in Tabelle 2 aufgefuhrten Elektroden-
und Zellparameter als Randbedingun-
gen definiert. Fur eine vergleichbare Be-
wertung von NMC- und LFP-Kathoden
wurde eine einheitliche Flachenkapazi-
tat von ~4 mAh/cm? festgelegt. Aufgrund
der unterschiedlichen spezifischen
Kapazitdten von NMC und LFP ergeben
sich zwangslaufig unterschiedliche
Elektrodendicken.

. . Aktivmaterial
Parameter Einheit
NMC LFP
Spezifische mAh/g ~200 ~150
Kapazitat
Flachen- mAhaw/cm? ~4 ~4
kapazitat
Flichengewicht |mgsw/cm? ~23 ~28
Spannung \% 3,8 3,3
Dichte g/cm?® ~3,2 ~1,9
Dicke pm ~73 ~150

Fur eine Jahresproduktion von 1 GWh
ergibt sich bei einer angenommenen
Betriebszeit von 350 Tagen/Jahr und
24/7-Betrieb der in Tabelle 3 angege-
bene Materialverbrauch und Durchsatz.

Parameter Ein- Aktiv- RuB Binder

heit material (PTFE)
NMC- Kathode

Material- t/a ~1300| ~20 ~20

verbrauch

Durchsatz kg/h ~160| ~2,5 ~2,5

LFP-Kathode

Material- | ~1800| ~30| ~30

verbrauch

Durchsatz kg/h ~220| ~3,5 ~3,5

Der Anteil des Rezyklats aus dem
Schichtbildungsprozess im Mehrwal-
zenkalander, wie beispielsweise abge-
trennte Randstreifen, kann gemeinsam
mit dem frischen PTFE der Aktivmaterial-
LeitruB-Mischung wahrend des Misch-
prozesses zugefuhrt werden. Bei den in
ProLiT angewendeten Zellformaten
fallen bei Pouchzellen schatzungsweise
5,7 % und bei Rundzellen rund 8 % des
Rezyklats an. Hinzu kommen Verluste
durch das An- und Abfahren des Kalan-
ders, die etwa auf 5 % geschatzt werden,
sowie das Grobgut aus der Schutzsie-
bung zwischen Pufferbehalter und
Dosierer. Daraus ergibt sich eine poten-
zielle maximale Ruckfuhrungsquote von
bis zu 15 %, was einer Erhohung des
Materialdurchsatzes im Mischer von
160 kg/h auf 189 kg/h am Beispiel von




NMC entspricht. An der Dosierung, am
Mischer oder am Kalander auftretende
und in Filtern abgeschiedene Emissio-
nen hingegen werden nicht recycelt, da
deren Zusammensetzung unbekannt ist
und sie vermutlich uberwiegend aus fei-
neren Anteilen wie Kohlenstoff beste-
hen. Dieses Material wird verworfen.
Aufgrund der positiven Erfahrungswerte
wird insgesamt eine nahezu vollstandige
Materialausnutzung angenommen, was
die Wirtschaftlichkeit steigert.

Anlagenkonzept

Basierend auf den Erkenntnissen aus
dem ProLiT-Projekt sowie den diskutier-
ten Randbedingungen wurde die nach-
folgende Anlage konzipiert. Es sieht die
Integration eines Doppelschnecken-
extruders oder eines Batch-Mischers
(hier: Eirich-Mischer) vor. Erganzt wird
dieses Konzept durch die erforderliche
Peripherie fur Lagerung und Dosierung
der Rohstoffe (sowie des Recyclingma-
terials). Daruber hinaus werden der
Transport, die Zwischenlagerung und die
Dosierung der fibrillierten Mischung far
die Weiterverarbeitung in einem Mehr-
walzenkalander berucksichtigt. In Abbil-
dung 4 ist das Anlagenkonzept schema-
tisch dargestellt.

Im Nachfolgenden wird das Anlagenkon-
zept im Detail beschrieben. Es besteht
grundsatzlich aus:

. Rohstoffhandling: Rohstoffaufgabe

fur Einsatzstoffe und Recycling-
material mit Zwischensilos.

. Feststoffdosierung in ein Misch-

system.

. Mischsystem (Extruder oder Batch-

Mischer (hier: Eirich-Mischer)) und
die dort stattfindende
Funktionalisierung des
Pulvergemischs.

. Materialiiberfiihrung in Zwischen-

silos mit Schutzsiebung im Austrag
auf Materialaufgabeseiten/
Pulverdosierung.

. Pulverdosierung in den Kalander-

spalt Uber die geforderte Walzen-
spaltbreite.

. Schichtbildung im Mehrwalzen-

kalander.

. Ruckfiihrung/ Recycling von

Randschnitt am Kalander sowie
Grobgut aus der Schutzsiebung in
den Mischprozess.

. Fertige beidseitig beschichtete

Elektrode
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Abbildung4: Anlagenkonzepte fir Extruder und Batch-Mischer (hier: Eirich-Mischer) des Trockenbeschichtungsprozesses aus

dem ProLiT-Projekt (erstellt von S. Gerl)

ROHSTOFFHANDLING

AKTIVMATERIAL - NMC und LFP

Das pulverformige Aktivmaterial (AM)
wird Ublicherweise in GroBgebinden
(BigBags) mitverschweiBten Aluminium-
Inlinern und einem Fassungsvermogen
von etwa 500 kg angeliefert. Die Entlee-
rung erfolgt manuell Uber BigBag-Statio-
nen in fullstandsuberwachten Puffersi-
los, deren Volumen mindestens das
1,5-fache eines BigBags betragt.

Industrierelevante NMC-Kathodenma-
terialien mit erhéhtem Nickelgehalt, ins-
besondere ab NMC811, besitzen eine
ausgepragte Feuchtigkeitssensitivitat.
Um eine vorzeitige Alterung wahrend der
Zwischenlagerung und Verarbeitung zu
verhindern, ist es essenziell, den Kon-
takt mit Umgebungsfeuchtigkeit so weit

wie moglich zu minimieren. Anstelle
eines Trockenraumes konnte ein Micro-
Environment energetisch und &6kono-
misch sinnvoll sein. Aufgrund der Karzi-
nogenitat des NMC sollte an der
Aufgabestation ein Containment (OEB3/
OEB4), z.B. durch staubdichte Ando-
ckung mit zusatzlicher Einhausung
(bspw. GloveBox,) angestrebt werden.

Im Gegensatz zu NMC-Kathodenmateri-
alien tritt bei LFP-Kathodenmaterialien
durch Temperatur- und Feuchtigkeits-
einflisse kein signifikanter Kapazitats-
verlust auf, sodass bei Kontakt mit Um-
gebungsluft weder merkliche Kapazi-
tatsverluste noch eine vorzeitige Alte-
rung zu erwarten sind. Jedoch ist LFP
hygroskopisch, was zu einem kohasiver-
en Verhalten in der Handhabung fuhren




kann, was somit Einfluss auf die Weiter-
verarbeitung hat und eine Nachtrock-
nung des Materials erforderlich machen
kann. Zudem reagiert LFP mit UV-Strah-
lung, weshalb es in BigBags mit Alumi-
nium-Inlinern gelagert wird, die einen zu-
verlassigen Schutz vor Lichteinfall bie-
ten. Gleichzeitig verhindern Aluminium-
Inliner das Eindringen von Feuchtigkeit
wahrend der Lagerung, wodurch Agglo-
meration vermieden wird, welche die
Handhabung wund Verarbeitung er-
schweren kénnen. Ein Micro-Environ-
ment kann auch fur LFP aus energeti-
scher und okonomischer Sicht eine
sinnvolle Alternative zum klassischen
Trockenraum  darstellen. Allerdings
sollte kritisch gepriuft werden, ob der
Einsatz eines Micro-Environments ange-
sichts der sehr kurzen Verweilzeiten im
Puffersilo und der zligigen Verarbeitung
tatsachlich erforderlich ist. Da LFP nicht
als Gefahrstoff eingestuft wird, kann die
BigBag-Station im Vergleich zu NMC
technisch deutlich einfacher gestaltet
werden. Dies reduziert die Anforderun-
gen an Sicherheitsvorkehrungen und
ermoglicht eine unkomplizierte Handha-
bung beim Entleeren und Dosieren des
Materials.

Abbildung 5: REM-Aufnahmen des polykristallinen LFP-
und NMC-Rohmaterials

LEITADDITIV - RUSS

LeitruBe werden aufgrund ihrer niedri-
gen Schuttdichte von 30 bis 60 g/l in va-
kuumverpackten Papiersacken mit ei-
nem Inhalt von 5 bis 10 kg geliefert. Auf-
grund der hohen spezifischen Oberfla-
che (50-2000 m?/g) nimmt LeitruB leicht
Feuchtigkeit aus der Umgebungsluft
auf. Daher empfiehlt es sich, sowohl bei
der Sackentleerung als auch bei der
Lagerung im Puffersilo ein Micro-

Environment einzusetzen, um den Kon-
takt mit Luftfeuchtigkeit zu minimieren
und die Materialeigenschaften zu erhal-
ten. Aufgrund der niedrigen Schittdichte
(0,08—0,16g/cm3) und des zu dosieren-
den Schuttvolumens sind die Nachfull-

zyklen besonders zu bertcksichtigen.

Abbildung 6: REM-Aufnahme einer RuB-Art

In der konventionellen und industriellen
Elektrodenherstellung (mittels Nass-
filmbeschichtung) kommen vermehrt
Kohlenstoffasern (engl. carbon nano tu-
bes (CNT) oder fibers (CNF)) zum Ein-
satz, welche die elektrische Elektroden-
leitfahigkeit und somit deren Leistungs-
fahigkeit erhohen. Die Handhabung der
CNTs und CNFs sind jedoch aufgrund
ihrer Biopersistenz mit hohen Sicher-
heitsmaBnahmen verbunden und wur-
denim ProLiT-Projekt nicht angewendet.

BINDER - PTFE

Das PTFE liegt als grobes Pulver vor und
wird derzeitin 25-kg-Trommeln geliefert,
die, anders als bei PVDF ublich, keinen
Inlay-Plastiksack enthalten. Dadurch ist
das Material nicht direkt entnehmbar
und muss entweder an einer Sackaufga-
bestation ausgeschaufelt oder mithilfe
spezieller Fass-Entleerungsstationen
fur Trommeln verarbeitet werden. Gro-
Bere Gebinde, z.B. 100 kg Trommeln,
sind zur Handhabung von PTFE ungeeig-
net, da das Material am Boden durch
sein Eigengewicht und seine hohe Dukti-
litat stark verdichtet werden kann.
Bezlglich Luftfeuchtigkeit sind bei PTFE
keine besonderen MaBnahmen erforder-
lich, da es nicht hygroskopisch ist.
Daher kann das Material offen in eine
Aufgabestation mit Eintragsklappe ein-
gebracht werden. Beim Umfullen

10
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besteht das Risiko elektrostatischer Auf-
ladung, weshalb geeignete Schutzmaf-
nahmen getroffen werden mussen.
Dazu zahlen geerdete Aufgabestationen
und Werkzeuge, um einen sicheren Be-
trieb zu gewahrleisten.

Die Eigenschaften und die Handhabung
von PTFE sind stark temperaturabhan-
gig. Temperaturen oberhalb von ~20 °C
kdnnen bspw. bereits im Dosierprozess
des PTFE-Rohstoffs zur Fibrillierung
fuhren. Die entstehenden Agglomerate
des verdichteten PTFEs konnen den
Mischprozess und die nachfolgende
Schichtbildung negativ beeinflussen.
Daher sollte bei Lagerung und Transport
die Kuhlkette nicht unterbrochen wer-
den und unter 20 °C liegen, um eine Ma-
terialveranderung zu vermeiden. Fur die
Rohstoff-Dosierung haben sich Materi-
altemperaturen im Bereich von 0 °C bis
10°C bewahrt. Da PTFE eine geringe
Warmeleitfahigkeit besitzt, mussen die
Gebinde nach dem Transport gentigend
lange kihlgelagert werden, um sicher zu

Bei einem kontinuierlich arbeitenden
Extruder werden die einzelnen Rezep-
turbestandteile synchron Uber jeweils
fest zugeordnete Dosierstellen dem
Mischprozess zugefuhrt. Dabei ist es
wichtig, hochprazise Dosierer mit gerin-
gen zeitabhangigen Schwankungen der
einzelnen Feststoffmassenstrome ein-
zusetzen, um die Rezeptur zuverlassig
innerhalb der vorgegebenen Toleranzen
zu halten. Stand der Technik sind gravi-
metrische Dosiersysteme, welche die
Gewichtsabnahme des Vorlagebehal-
ters kontinuierlich erfassen und auf die-
ser Basis den Massenstrom berechnen
und regeln. Bei einem Batch-Mischer
(hier: Eirich-Mischer) wird der Rohstoff

stellen, dass das Material durchgekuhlt
ist. Am einfachsten ist es, einen Kuhl-
raum fur die Lagerung, die Materialauf-
gabe, das Puffersilo sowie den Dosierer
vorzusehen. Da eine Agglomeration des
PTFE durch Transport und Lagerung in
den Trommeln auftreten kann, erfordert
dies eine Siebung/Dispergierung bei der
Aufgabe in das Silo. Um eine uner-
wunschte Verdichtung des PTFE, und
damit Austragsprobleme im Puffersilo
zu vermeiden, sollte dieses nicht mehr
Platz als ein bis zwei Gebindeftllungen
bieten. Fur den Materialaustrag werden
eher Vibrationsdosierer als Schnecken-
dosierer verwendet, da diese das Mate-
rial schonend dosieren und Verklum-
pungen vermieden werden kdnnen.

Abbildung 7: REM-Aufnahme einer PTFE-Art

in Wagebehalter gemaB Rezeptur einge-
wogen und anschlieBend dem Mischer
zugefuhrt. Durch die batchweise Verwie-
gung der Rezeptur spielen Schwankun-
gen im Massenstrom wahrend des Do-
siervorgangs keine Rolle. Fur die Genau-
igkeit der Rezepturist ausschlieBlich die
dosierte Gesamtmenge entscheidend,
nicht jedoch ein konstanter Austrag.
Dies senkt die Anforderungen an die Do-
sierung und die erzielte Genauigkeit der
Rezeptur ist einfacher zu kontrollieren.
Auch kann so die Dosierung der nachs-
ten Charge bereits wahrend des Misch-
zyklus der im Mischer befindlichen
Charge erfolgen, so dass sich die Befull-
zeiten des Mischers deutlich verkurzen.




Das allgemeine Ziel des Mischprozesses
ist es, die homogene Verteilung der
Elektrodenkomponenten zu erreichen,
die stark agglomeriert vorliegenden Leit-
additive (typischerweise LeitruB und ver-
mehrt auch CNTs) ausreichend gut zu
dispergieren und den PTFE-Binder opti-
mal fur den nachfolgenden Trockenbe-
schichtungsprozess zu fibrillieren.

EXTRUDER

Der Extruder stellt ein hochflexibles
Mischsystem dar, das sich fur unter-
schiedliche Rezepturen und Betriebs-
weisen konfigurieren lasst. Im vorliegen-
den Anlagenkonzept wird jedem Be-
standteil der Rezeptur ein eigener Dosie-
rer zugeordnet, wodurch sowohl die ge-
meinsame Zufuhrung der Edukte Uber
einen zentralen Trichter als auch die do-
sierte Zufuhr an unterschiedlichen Posi-
tionen entlang des Extruders ermaoglicht
wird. Zusatzlich besteht die Moglichkeit,
Vormischungen im gewlnschten Ver-
haltnis zu erzeugen und zuzufuhren. Die
variablen Dosierstellen, die Schnecken-
konfiguration sowie die gezielte Tempe-
rierung einzelner Extrudergehause er-
lauben eine optimale Anpassung des
Prozesses an die jeweiligen Anforderun-
gen der Trockenbeschichtung.

Abbildung 8: Doppelschneckenextruder von der Firma
Coperion GmbH

Zu Beginn des Verfahrensteils im Extru-
der erfolgt die Dispergierung der Roh-
stoffe, insbesondere des Leitadditives
und PTFEs. Die PTFE-Fibrillierung findet
im mittleren Verfahrensteil bei erhohter

Temperatur und Scherung statt. Im
Extruder wird die PTFE-Fibrillierung
durch Auswahl einer geeigneten Schne-
ckenkonfiguration und angepasster Pro-
zessparameter (z.B. Drehzahl und Tem-
peratur) erreicht. Im letzten Drittel des
Verfahrensteils wird das Produkt abge-
kahlt und die entstandenen Agglome-
rate werden mittels entsprechender
Schneckenelemente (z.B. gezahnte
Mischelemente) zerkleinert. Ist die Zer-
kleinerung der entstandenen, makro-
skopischen Agglomerate der fibrillierten
Pulvermischung nicht ausreichend fur
die Folgeprozessesse Dosierung und
Filmbildung, so kann eine Nachzerklei-
nerung in einer Muhle oder einem Mi-
scher erfolgen. Etwaigem, durch Scher-
beanspruchung und abrasive Produkte
verursachtem, lokalen VerschleiB an
Schneckenelementen und im Geh&ause
kann mittels geeigneter Werkstoffe ent-
gegengewirkt werden.

Daim Vergleich zur Suspensionsherstel-
lung von nasshergestellten Elektroden
bei Produkten fur trockenhergestellte
Elektroden bislang keine inline- oder on-
line-Messverfahren zur Qualitatskon-
trolle existieren, mussen materialspezi-
fische Dosierschwankungsgrenzen defi-
niert werden, auBerhalb derer eine Pro-
duktausschleusung erforderlich ist.

Fur die Anwendung in einer 1 GWh An-
lage kann ein 58 mm Extruder zum Ein-
satz kommen. Mit diesem Extruder ist
gemal Herstellerangaben der erforderli-
che Durchsatz von 165 kg/h und mehr
moglich.

BATCH-MISCHER

Durch den batchweisen Betrieb des
bspw. Eirich-Mischers kann der PTFE-
Binder zusammen mit dem Aktiv-
materialund den Leitadditiven in den Mi-
scher zugegeben und aufbereitet

3. MISCHSYSTEME UND FUNKTIONALISIERUNG
DES PULVERGEMISCHS
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werden. Vorteilhafter hat sich jedoch ein
zweistufiger Mischprozess herausge-
stellt, in welchem zunachst das Aktiv-
material und die Leitadditive, insb.
LeitruB, dispergiert werden und an-
schlieBend das PTFE hinzugefligt wird.
Der zweistufige Mischprozess, welcher
im ProLiT-Projekt entwickelt wurde, wird
im Abschnitt ,wissenschaftliche Er-
kenntnisse® naher erlautert.

Da wahrend des Mischens in der Regel
die Materialtemperatur erhoht wird,
sollte der Batch-Mischer uber eine Kihl-
maoglichkeit verfugen, um nach dem Fib-
rillieren die Mischung zu kihlen, die Ag-
glomerate zu zerkleinern und wahrend-
dessen die Temperatur auf unter 35°C
zu senken. Die Temperatur am Ende des
Mischprozesses sollte idealerweise zwi-
schen 30 °C und 35 °C liegen, da hohere
Temperaturen bei PTFE zu unerwunsch-
ten Phasenanderungen fihren konnen.

Aufgrund der StoBkrafte der Partikel an
Werkzeug und Behalter kann es zu
hohem VerschleiB kommen, ins-
besondere bei hohen Umfangsge-
schwindigkeiten des Mischwerkzeugs.
Da beim Eirich-Mischer zwischen Misch-
gut und Behalter keine wesentliche
Relativgeschwindigkeit auftritt, anders
als bei Batch-Mischern mit stationaren
Behaltern, ist der VerschleiB am

Behalter verhaltnismaBig gering. Das
hoch beanspruchte Mischwerkzeug wird
zur Vermeidung von ubermaBigem Me-
tallabrieb hochverschleiBfest ausge-
fuhrt.

Fur die Anwendung in einer 1 GWh An-
lage wurde eine 500 L Maschine zum
Einsatz kommen, welche bei einer Ful-
lung von 500 bis 600 kg NMC-Mischung
eine zur Verflugung stehende Zykluszeit
von bis 3 bis 3,5 h bei einer geforderten
Mischleistung von 165 kg/h hatte. Prak-
tisch liegt die Chargenzeit durch eine
verlangerte Kuhlzeit wegen des degres-
siven Wachstums der Warmeaus-
tauschflache gegenuber kleineren La-
bor- und Pilotmaschinen bei etwa
60 bis 90 min, so dass ca. 2,5bis 3,5
GWh Durchsatzleistung pro Maschine
moglich waren. Die Wartungsintervalle
in Bezug auf den Austausch von Ver-
schleiBteilen am Mischwerkzeug wer-
den auf 3 bis 6 Monate eingeschatzt.

Abbildung 9: Eirich-Mischer von der Firma Maschinenfabrik
Gustav Eirich GmbH & Co. KG

4. MATERIALUBERFUHRUNG AUF MATERIAL-

13

Am Ende des Mischvorgangs wird das
Mischgut zur Auftrags- bzw. Dosierein-
richtung des Mehrwalzenkalanders
uberfuhrt. Dies erfolgt bevorzugt mittels
pneumatischer Forderung. Da die im An-
lagenkonzept (s.Abbildung4) vorgese-
henen Auftrags- bzw. Dosiereinrichtun-
gen an den beiden Kopfenden des

AUFGABESEITEN/PULVERDOSIERUNG

Kalanders nur sehr kleine Speichervolu-
mina besitzen, ist ein regelmaBiges
Nachfullen erforderlich, um einen konti-
nuierlichen unterbrechungsfreien Mate-
rialstrom in den Kalanderspalt sicherzu-
stellen. Das am Extruder kontinuierlich
oderim Batch-Mischerin groBeren Char-
gen erzeugte Mischgut wird in einem der




Dosiereinrichtung vorgeschalteten Puf-
fersilo zwischengelagert. Damit werden
die vor- und nachgelagerten Prozesse
zeitlich entkoppelt. Dieses Puffersilo
muss im Fall der Beschickung Uber ei-
nen Batch-Mischer mindestens das
halbe Batch-Volumen aufnehmen kon-
nen, da der Kalander Uber zwei Material-
aufgabeenden fur die beiden Seiten der
Batterieelektrode verfugt und eine
Charge entsprechend Uber beide Enden
aufgeteilt wird. Bei einem Extruder kann
das Puffersilo auch kleiner gewahlt wer-
den. Je groBer das Silo, desto mehr neigt
dasvorfibrillierte Mischgut durch sein Ei-
gengewicht zur Bildung von Agglomera-
ten. Austragshilfen wie Ruhrwerke oder

5. PULVERDOSIERUNG IN

Die Anforderungen an eine Dosierung
des fibrillierten Mischguts in den Kalan-
derwalzenspalt sind herausfordernd.
Zum einen ist das im Mischer vorfibril-
lierte Material haufig nicht frei flieBend
und muss aufgrund seiner Agglomerati-
onsneigung schonend prozessiert wer-
den. Weiter ist das Material gleichmaBig
Uber die Walzenbreite und mit einem
konstanten Fullgrad zu verteilen, da un-
terschiedliche Fullgrade im Kalander-
spalt einen Einfluss auf das Beschich-
tungsergebnis (Schichtdicke, Flachen-
gewicht) haben. Damit wird deutlich,
dass der Dosiergenauigkeit eine groBe
Bedeutung zukommt. Die erforderliche
Genauigkeit ist dabei eng zwischen
Elektrodenhersteller sowie den Maschi-
nenbauern von Kalander und Dosierer
abzustimmen.

Da diese Kombination aus Anforderun-
gen nicht durch das Standardportfolio
von Coperion K-Tron abgedeckt werden
konnte, wurde im Rahmen des ProlLiT-
Projektes ein neues Dosierkonzept erar-
beitet. Der dabei entwickelte Rollendo-

Fluidisierung kdnnen eingesetzt werden,
um einen zuverlassigen Austrag aus
dem Silo sicherzustellen. Am Siloaus-
trag bzw. beider Aufgabe in den Dosierer
sind groBere Agglomerate zwingend zu
vermeiden, da diese die Dosierbarkeit
und den KalanderwalzenverschleiB ne-
gativ beeinflussen. So ist die GroBe der
Agglomerate auf vorzugsweise kleiner
500 pm jedoch maximal 1000 pm zu be-
grenzen. Daher empfiehlt es sich, bei
beiden Mischarten (Extruder, Batch-Mi-
scher) eine Schutzsiebung zwischen Silo
und Dosierer zu installieren.

DEN KALANDERSPALT

sierer (s.Abbildung 10) besitzt zwei
gleichsinnig laufende, in der Drehzahl
synchronisierte Rollen. Die Dosierrolle
besitzt Kavitaten und durch ihre Rotation
wird das vorfibrillierte Material ausgetra-
gen. Die zweite kleinere Rolle streift das
Uberschussige Material oberhalb der Ka-
vitaten ab, welches den Spalt am Aus-
trag nicht passieren kann und reduziert
damit ein Kompaktieren des druckemp-
findlichen Materials im Austragsspalt.
Der Rollendosierer steht auf einer
Waage, um die Gewichtsabnahme zu
messen und Abweichungen im Massen-
strom schnell durch Drehzahlanderung
zu korrigieren. Eine genaue und kontinu-
ierliche Dosierung ermoglicht es, die
Materialvorlage im Kalanderspalt zu mi-
nimieren. Dadurch lassen sich z.B. dun-
nere Schichten bereits nach dem ersten
Kalanderspalt herstellen und die finale
Schichtdicke kann z.T. mit weniger
Kalandrierschritten erzielt werden. Zur
Fullstandregelung kann die Hohe der
Materialvorlage im Kalanderspalt erfasst
und durch einen weiteren Regelkreis

14



6. SCHICHTBILDUNG IM MEHRWALZENKALANDER

15

konstant gehalten werden. Die Do-
sieraufgabe (Breite, Durchsatz) ist so-
wohl fur Pouchzellen als auch fur Rund-
zellen realistisch umsetzbar, da in bei-
den Fallen eine gleichformige Dosierung
Uber die gesamte Spaltweite erforder-
lich ist und ein Beschnitt erst nach der
Filmbildung erfolgt. Im Rahmen des Pro-
jektes konnten im Zusammenspiel von
Rollendosierer und Kalander bei einer
Dosierrate von 20 kg/h Genauigkeiten
von besserals 0,5 bis 1 % erzielt werden.
Dies bezieht sich sowohl auf die Dosier-
rate des Rollendosierers als auch auf die
Varianz der Filmdicke uber die Film-
breite und Filmlange.

Der Vorlagebehalter ist unter Beachtung
einer maximalen Anzahl an Nachfullvor-
gangen so klein wie moglich zu wahlen,
um eine genaue gravimetrische Rege-
lung zu gewahrleisten. Die Nachfullung
wird mit einem Vibrations- oder Schne-
ckendosierer in Abhangigkeit der Materi-
aleigenschaften realisiert. Der Schne-
ckendosierer ist bei schwierig zu dosie-
renden Produkten vorzuziehen, soll je-
doch so konfiguriert werden, dass das
Material moglichst lose und mit minima-
lem Druck gefordert wird, um Verklum-
pungen zu vermeiden. Eine Nachfullzeit
von wenigen Sekunden ist anzustreben
und der Vordosierer dementsprechend
zu dimensionieren. Ein Leerfahren des

Ein (Mehrwalzen)kalander kann flexibel
betrieben werden und ermdglicht im vor-
liegenden Konzept eine beidseitige
Elektrodenbeschichtung zur Verwen-
dung in Zellen. Die Materialaufgabe er-
folgt dabeiim ersten und letzten Walzen-
spalt, sodass der durch mehrere Kalan-
derspalte prozessierte Film in der
Kalandermitte auf eine mit Kohlenstoff
beschichtete Stromableiterfolie lami-

Coperion K-Tron-Dosierers ist moglich,
indem der Kalander-Aufgabespalt geoff-
net wird, so dass das Material nach un-
ten durchfallen kann und unterhalb der
Walzen abgesaugt und zurickgefuhrt
wird.

Die Materialtemperatur ist bei Anwen-
dung von PTFE-Bindern vor dem Dosie-
ren zwingend unter 30 °C zu halten, da
sich die PTFE-Struktur sonst verandert
und die Mischung kohasiver wird. Weiter
hat sich gezeigt, dass kuhleres Material
besser dosiert werden kann. Fur hdhere
Kalandriergeschwindigkeiten ist warme-
res Material besser geeignet. Daher
kann es sinnvoll sein, das Material beim
Herunterfallen zwischen Dosierer und
Kalander mittels Infrarotstrahler zu er-
warmen. Insgesamt sind geringe Fallho-
hen des Pulvers/Granulats anzustreben.

Abbildung 10: Rollendosierer von der Firma Coperion K-Tron

niert werden kann. Eine mehrstufige Ver-
dichtung zur Herstellung einseitig be-
schichteter Elektroden ist ebenso mog-
lich. Im ProLiT-Projekt kam zunachst ein
Vierwalzenkalander zum Einsatz, wobei
sich zeigte, dass insbesondere fur Ka-
thodenmaterialien ein einzelner ,,Pulver-
zu-Film*“-Schritt nicht ausreicht, um
Schichtdicken unter 100 um fur Hoch-
leistungsbatterien herzustellen. Daher




wurde zur Herstellung von mehrlagigen
Zellen auf einen Mehrwalzenkalander
(>8 Walzenanzahl) von  Saueressig/
Matthews Engineering ausgewichen.

Im ersten Kalandrierschritt wird loses,
ca. 30°C warmes Pulver unter Sche-
rung/ Friktion (durch unterschiedlich
schnell drehende Walzen) zu einem Film
verarbeitet, welcher auf der ca. 100 °C
heiBen, schneller drehenden Walze haf-
tet. Durch die induzierte Scherung im
Kalanderspalt wird das vorfibrillierte
PTFE im Pulver (Batch-Mischer) oder
Granulat (Extruder) weiter fibrilliert und
ermoglicht so die Vernetzung der Parti-
kel zur Entstehung eines Films. An-
schlieBend wird der hergestellte Film
durch weitere Kalanderspalte geschert
und somit die Schichtdicke sowie das
Flachengewicht verringert. Beim Ver-
dichten des Pulvers als auch beim Aus-
dinnen bestehender Filme bilden sich
fransige Rander mit weniger verdichte-
tem Pulver, welche abgeschnitten wer-
den mussen, da diese im nachsten Wal-
zenspalt zu Instabilitaten fuhren kon-
nen. Vor der Lamination zwischen einem
Walzenpaar, welches gleich schnell
dreht, auf eine mit Kohlenstoff be-
schichtete Stromableiterfolie kann eine
weitere Konfektionierung durch Randbe-
schnitt oder Trennung eines durchgangi-
gen Filmes in mehrere Streifen durch
Herausschneiden von Stegen notwendig
sein, um das gewilnschte Zellformat
herzustellen. In Abbildung 2 sind die in
ProLiT angenommenen Zellformate dar-
gestellt und die Konfektionierung ihrer
Kathoden in Abbildung 11 schematisch
dargestellt.

flr Pouchzelle flr Rundzelle

1000 1000

Abbildung 11: Konfektionierung des Kathodenfilms flir das
Pouchzellen und Rundzellen

Beider Pouchzelle resultieren Beschich-
tungsbreiten von 330 mm pro Kathode.
Durch die Nutzung einer 1000 mm brei-
ten Walze kann eine durchgangige Bahn
mit 660 mm Beschichtungsbreite er-
zeugt und an-schlieBend mittig geteilt
werden, wodurch zwei Elektrodenbah-
nen fur Pouchzellen entstehen. Fur die
4695-Rundzelle ergeben sich deutlich
schmalere Beschichtungsbreiten von
ca. 85 mm je Elektrode. Bei einer Wal-
zenbreite von 1000 mm kdénnen vier pa-
rallele Bahnen mit jeweils ca. 170 mm
Beschichtungsbreite gleichzeitig produ-
ziert und anschlieBend halbiert werden.
Dies wurde die simultane Herstellung
von acht Elektrodenbahnen fur Rundzel-
len in einem Beschichtungsvorgang er-
moglichen.

Es kann entweder die gesamte Breite be-
schichtet werden, wobei der Rand spa-
ter auf blanker Folie bestenfalls abgezo-
gen werden kann, oder es erfolgt eine
vorherige Konfektionierung. Der Rand-
schnitt wird durch spezielle Absaugein-
heiten entfernt und dem Mischprozess
wieder zugefuhrt, um Materialverluste
zu minimieren. Das gleichzeitige Lami-
nieren beider Elektrodenseiten ist zu be-
vorzugen, da ein nacheinander erfolgen-
des Laminieren sehr anspruchsvoll ist
und die Gleichheit beider Schichtseiten
beeintrachtigen kann. Da jede Material-
variation oder ein neues Rezeptindividu-
elle Einstellungen erfordert, ist ein Ein-
fahren des Kalanders notwendig.

Bezlglich Wartungsarbeiten zeigt sich,
dass NMC-Mischungen besonders hart
und abrasiv sind, was Wartungs- und
Walzentauschintervalle von etwa sechs
Monaten bedingt. Mit hohen Linienlas-
ten verkurzt sich die mogliche Laufzeit.
Abriebprobleme lassen sich durch ver-
chromte Walzen minimieren. Spruhbe-
schichtungen auf Walzen sind hingegen
problematisch, da sie poros sind und zu
Materialanhaftungen und Verdichtun-
gen fuhren kdnnen.

Fur eine Skalierung der Produktion wird
die Nutzung mehrerer Kalander gegen-
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Uber einer Verbreiterung der Walzen
(>1 m) bevorzugt. GroBe Walzendurch-
messer wurden dabei hohere Linienlas-
ten und damit einen verbesserten
Durchsatz erlauben, erhohen jedoch die
Investitions- und Wartungskosten.

Far eine Jahresproduktion von 1 GWh gilt
eine Trockenbeschichtungsgeschwin-
digkeit von 17 bis 21 m/min als ausrei-
chend, technisch sind Geschwindigkei-
ten von 50 m/min bei 100 °C und mehr

moglich. Die Anlagenaufstellung erfor-
dertidealerweise ein ausreichend hohes
Raumkonzept mit ausreichend Luftraum
uber dem Kalander fur Auf- und Abwi-
ckelstationen der Stromableiterfolie,
Pulverdosierung, Schutzsiebung und
Abscheide- bzw. Vorlagesilos fur die
Elektrodenmischung, was die Integra-
tion in Bestandsgebaude erschwert.

Abbildung 12: Zwei- und ein Sechs-Walzenkalandersysteme von der Firma Saueressig/ Matthews Engineering

7. RUCKFUHRUNG DES (RAND-)SCHNITTS
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Im ProLiT-Projekt war die Untersuchung
des Prozessschritts zur Ruckfuhrung
des (Rand)-Schnitts bzw. Rezyklats nicht
vorgesehen. Jedoch ergeben sich die
nachfolgenden Uberlegungen fir ein
ganzheitliches Anlagenkonzept aus den
Erkenntnissen, die aus dem Projekt ge-
wonnen oder parallel in den Institutio-
nen/Unternehmen im Rahmen anderer
Projekte evaluiert wurden. In dem vorlie-
genden Anlagenkonzept werden Rand-
schnitte und Mittelsticke freistehender
Filme, die wahrend des Schichtbil-
dungsprozesses anfallen, abgesaugt.
Dieses Material wird nicht direkt erneut

kalandriert, sondern zunachst gemein-
sam mit Frischmaterial in Batch-Misch-
prozessen, wie dem Eirich-Mischer, ho-
mogenisiert. Besonders effizient ist
dabei die direkte Zugabe des Rezyklats
bei der PTFE-Zugabe, wodurch eine
gleichmaBige Verteilung in der Mischung
erreicht wird. In Extrusionsprozessen
wird ebenfalls eine Beimischung von
Rezyklat zum Aktivmaterial erwogen,
wobei Extruder aufgrund der geringeren
Werkzeuggeschwindigkeiten im Ver-
gleich zum Batch-Mischer als weniger
geeignet fur die Dispergierung freiste-
hender Film bzw. des Rezyklats gelten.




Qualitatskontrolle

(in-line / on-line)

Die Sicherstellung einer konstant hohen
Produktqualitat erfordert den gezielten
Einsatz geeigneter in-line bzw. on-line
Uberwachungsmethoden entlang des
gesamten Elektrodenproduktionspro-
zesses.

a. Beschichtbarkeit der Pulvermi-

schung

Ein direktes Messverfahren zur Bestim-
mung der Beschichtbarkeit von fibrillier-
ten Pulvern oder Granulaten existiert
bislang nicht. Auch speziell fur die Tro-
ckenbeschichtung entwickelte Inline-
Messverfahren zur Qualitatssicherung
fehlen. In der Praxis werden bisher Dreh-
moment- und Leistungsverlaufe von Mi-
schern und Extrudern wahrend des
Mischprozesses als indirekte Qualitats-
indikatoren genutzt, da sie Ruck-
schlusse auf die Intensitat und den Ab-
schluss des Fibrillierungs- und Misch-
prozesses erlauben. Als potenziell ge-
eignetes Soft-Sensor bzw. geeignetes
Inline-Messverfahren kann im Zusam-
menhang mit dem Eirich-Mischprozess
dessen Mischwerkzeug als eine Art
Inline-Rheometer eingesetzt werden.
Um anhand rheologischer Daten den
Anteil der plastischen Verformung im
Komposit zu bestimmen und daraus die
Verarbeitbarkeit sowie den Fibrillie-
rungsfortschritt des Binders abzuleiten,
kann ein spezieller Messablauf mit dem
im Mischer befindlichen Mischgut abge-
fahren werden, bei dem das Drehmo-
ment bei definierten Werkzeugdrehzah-
len erfasst und daraus eine FlieBkurve
ermittelt wird.

Eine fehlende Standardisierung des
Trockenbeschichtungsprozesses er-
schwert die Entwicklung und Auswahl
geeigneter Messverfahren erheblich.

Dennoch ermdglichen die hier beschrie-
benen sowie die im ndchsten Abschnitt
erwdhnten Analysen eine gezielte Uber-
wachung der Pulver- und Elektrodenei-
genschaften, um in kontinuierlichen
Prozessen eine gleichbleibend hohe
Produktqualitat zu gewahrleisten und
potenzielle Probleme frihzeitig zu er-
kennen.

b. Trockenbeschichtete Elektrode

Fir die Qualitatskontrolle trockenbe-
schichteter Elektroden kann, wie bei der
Nassbeschichtung, die Stromableiter-
folie vor der Lamination auf Unebenhei-
ten Uberpruft werden und es kdnnen zur
Markierung von Ausschuss oder guter
Elektrode QR-Codes auf die Ableiterfolie
gelasert werden. Die Messgerate zur Er-
mittlung der Flachenmasse Uber die
Elektrodenbreite (nach der Lamination)
sowie die optischen Messsysteme, die
zur Qualitatskontrolle flr nassherge-
stellte Elektroden entwickelt wurden,
sollten auch nach einer entsprechenden
Adaption genauso flr trockenbeschich-
tete Elektroden einsetzbar sein.
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Die nachfolgenden Ausfuhrungen fas-
sen die wesentlichen Erkenntnisse des
ProLiT-Projekts zusammen, die fur eine
industrielle Umsetzung des beschrie-
benen Trockenbeschichtungsprozesses
von besonderer Bedeutung sind.

I. Materialien & Pulvercharakteri-
sierungsmethoden

Analog zur etablierten Praxis in der
Nassbeschichtung von Batterieelektro-
den ist auch fur die industrielle Umset-
zung der Trockenbeschichtung von Bat-
terieelektroden der Aufbau separater
Produktionslinien fur Anode und Ka-
thode empfehlenswert. Dies verhindert
Querkontaminationen zwischen den
unterschiedlichen  Aktivmaterialarten
und eliminiert zeitaufwandige Rustvor-
gange beim Wechsel der Stromableiter-
folien zwischen Kupfer (Anode) und Alu-
minium (Kathode).

PTFE weist als Binder einzigartige Ei-
genschaften auf, die seine Fibrillierungs-
fahigkeit und damit die Elektrodeneigen-
schaften maBgeblich beeinflussen. Die-
ses Material wird bereits seit langerer
Zeit fur die kalanderspaltbasierte
Trockenbeschichtung von Batterieelekt-
roden verwendet. Die Fibrillierung von
PTFE ist ein temperaturabhangiger Pro-
zess und erfolgt durch Anwendung von
Scherkraften, wobei die urspringlich
agglomerierten PTFE-Partikel zu langen
Fibrillen umgeformtwerden, die ein drei-
dimensionales Netzwerk zwischen den
Aktivmaterialpartikeln und dem Leitad-
ditiv bilden. Durch die Anwendung von
PTFE lasst sich die Binderkonzentration
bei der Trockenbeschichtung auf
ca. 0.5 bis 2 % im Vergleich zur Nassbe-
schichtung (i.d.R. 1 bis 5 % PVDF-Binder
kathodenseitig) reduzieren. Die Re-

Industrierelevante

Forschungsergebnisse

duktion dieses Inaktivmaterials kann zu
einer Steigerung der Energiedichte von
Batterieelektroden fihren.

Die unterschiedlichen Aktivmateria-
lien erfordern materialspezifische An-
passungen der Prozessparameter und
Rezepturen, da sich ihre PartikelgroBe,
-dichte und -morphologie, FlieBfahigkeit
sowie Wechselwirkungen mit Leitadditiv
und PTFE-Binder grundlegend unter-
scheiden [4,5]. Eine Studie [4] im Rah-
men des ProLiT-Projekts verdeutlichte,
dass die plattchenformige Struktur von
Graphit die PTFE-Fibrillierung im Ver-
gleich zu spharischem, hochporésem
LFP im Batch-Mischprozess deutlich
verlangsamt. Das im Projekt verwendete
LFP zeigt aufgrund seines hohen Fein-
partikelanteils und der pordseren Ober-
flachenstruktur eine verlangerte PTFE-
Fibrillierungszeit, wahrend sphéarisches
NMC durch seine hohere Partikeldichte
und effizientere Verdichtungseigen-
schaften eine beschleunigte PTFE-Fibril-
lierung wahrend des Mischprozesses
bewirkte. Diese materialspezifischen
Unterschiede erfordern eine prazise Ab-
stimmung der Mischzeit und Mischin-
tensitat als kritische Prozessparameter,
wobei eine weitere Studie belegt, dass
eine unzureichende Mischzeit zu unvoll-
standiger Fibrillierung und ungleichma-
Biger Materialverteilung fuhrt, wahrend
eine exzessiv lange Mischzeit die Frag-
mentierung der Aktivmaterialpartikel
verursachen kann. Fur die prozesstech-
nische Handhabbarkeit und die elektro-
chemische Performance ist, analog zur
Nassbeschichtung, die Stabilitat des Ak-
tivmaterials unter Scherbeanspruchung
im Misch- und Filmbildungsprozess von
Bedeutung. Die Schadigung des Aktiv-
materials aufgrund hoher Scherkrafte
durch hohe Mischintensitaten fuhrt zur
Feingutbildung im Mischgut, welches




die Fibrillierung und die Homogenitat
der Mischung beeinflusst, sowie durch
die erzeugte hohere spezifische Oberfla-
che zu ungewlnschten Nebenreaktio-
nen, wahrend der Zellzyklisierung, fuh-
ren kann. Eine weitere ProLiT-Studie hat
gezeigt [6], dass groBere Aktivmaterial-
partikel gleicher Art intensivere Scher-
krafte auf das PTFE Ubertragen und
dadurch zu einer verstarkten PTFE-Fib-
rillierung fuhren, was in einer verbesser-
ten Netzwerkbildung und optimierten
Eigenschaften der Elektrodenschicht
resultiert.

Auch die Wahl des Leitadditives beein-
flusst die PTFE-Fibrillierung. Eine ProLiT-
Studie hat gezeigt, dass bei gleichem
PTFE-Gehalt ein LeitruB mit geringerem
Schuttgewicht, hoherer spezifischer
Oberflache und héherer Olabsorptions-
zahl vorteilhaftere Verarbeitungseigen-
schaften aufweist und aufgrund vorteil-
hafterer Elektrodenstrukturen zu Uberle-
gener elektrochemischer Leistung fuhrt.
Die Ursache liegt in der verbesserten
Dispergierbarkeit des RuBes im Misch-
gut, welche die Herstellung homogener,
dicker Elektrodenschichten ermaoglicht,
ohne dass Bindermigrationsprobleme
auftreten, wie bei dicken nassbeschich-
teten Elektrodenbeschichtungen.

Wesentlich fur einen effizienten und
erfolgreichen  kalanderspaltbasierten
Trockenbeschichtungsprozess sind zu

Beanspruchung der Vormischung von Aktivmaterial und RuB:

niedrig

identifizierende Prozess-Struktur-Ei-
genschaft-Beziehungen, die den Ein-
fluss der Pulvereigenschaften auf die
nachfolgende Filmbildung im Kalander-
spalt vorhersagbar machen. Hierzu
sind Pulvercharakterisierungsmetho-
den erforderlich, die idealerweise in-line
oder on-line in der Produktionsline an-
wendbar sind. Obwohl, wie bereits im
Kapitel ,,Qualitatskontrolle” erwahnt,
quantifizierbare Methoden bislang nur
begrenzt bekannt sind, haben sich im
Rahmen des ProLiT-Projekts einige viel-
versprechende Messmethoden heraus-
gestellt, die Korrelationen zwischen Pul-
ver- und Film-/Elektrodeneigenschaften
ermoglichen. Die uniaxiale Kompressi-
onsmessung erwies sich als besonders
wertvoll, da sie direkte Korrelationen zu
Film- sowie Elektrodenporositaten
zulasst[4]. Die dabei resultierenden
Verdichtungsspannungen deckten ma-
terialspezifische Unterschiede auf. Eine
NMC-basierte Pulvermischung erfordert
hohere Verdichtungsspannungen, um
die gleiche Kompressionstiefe zu errei-
chen, wund fuhrt bei identischer
Kalandrierung zu dickeren Schichten als
bspw. eine Graphit-basierte Mischung,
die bereits bei niedrigen Verdichtungs-
spannungen auf die gleiche Dicke
komprimiert werden kann. Zusatzlich
konnten mittels Ringscherzellmessun-
gen der Wandreibungswinkel an einer
Wandprobe des Kalanderoberflachen-

Methoden der Pulvercharakterisierung:

Uniaxiale
Kompression

S

?ﬁ R A Wand-

\ reibungs-
= :‘: winkel

Abbildung 14: Auswahl zentraler Erkenntnisse: Einfluss der Intensitat der Vormischung von Aktivmaterial und RuB sowie der
Fibrillierungszeit auf Mikrostruktur und Filmqualitadt von NMC-Kathoden. Beispielhaft dargestellt sind zudem angewandte
Methoden zur Pulvercharakterisierung, wie die uniaxiale Kompression und der Wandreibungswinkel (erstellt von M. Nickl)
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materials bestimmt werden, die direkt
mit den Schichtdicken des initialen
Schichtbildungsprozesses  (Pulver-zu
Film) korrelieren [4]. Die Messungen
zeigten, dass Graphit aufgrund seines
niedrigeren Wandreibungswinkels dun-
nere Schichten bildet, wahrend NMC
durch seinen hdéheren Wandreibungs-
winkel bei der initialen Filmbildung zu
dickeren Schichten neigt.

Die Fibrillendimension und -form beein-
flussen sowohl die Schuttdichte als
auch die PartikelgroBenverteilung des
Mischguts erheblich. Die Trockenmes-
sung der Laserbeugungsmethode zur
Bestimmung der PartikelgroBenvertei-
lungist neben der Schiuttdichtemessung
als qualitative Bewertung des PTFE-Fib-
rillierungsfortschritts geeignet (Messbe-
reich: 0,1 bis 3,5 mm) [4], ermoglicht je-
doch keine quantitativen Aussagen zur
genauen FibrillengroBe, da sie fur spha-
rische Partikel konzipiert ist. Sie kann
aber zudem als sinnvoller Indikator zur
Beurteilung der Stabilitat gebildeter Ag-
glomerate dienen. Die im Batch-Misch-
prozess gebildeten PTFE-Fibrillen wei-
sen haufig ein hohes Langen-Durchmes-
ser-Verhaltnis auf. Fur dessen Bestim-
mung eignet sich die Trockenmessung
der dynamischen Bildanalyse (Messbe-
reich: 1 bis 34 mm). Aufgrund der Granu-
latgroBen von 0,1 bis4 mm aus Extru-
derprozessen ist die Laserbeugungsme-
thode ungeeignet, wahrend sich die dy-
namische Bildanalyse sowie die Sieba-
nalyse als geeignete Messmethoden er-
weisen. Die Siebanalyse ist jedoch fur
feine Pulvermischungen aus Batch-Mi-
schern problematisch, da sich die losen,
langlichen Polymer-Fibrillen bei den

. — Fibrillierung —

Schwingbewegungen wahrend der Sie-
bung verhaken und zu unkontrollierter
Agglomeration neigen.

Auf Grundlage der gemessenen Pulver-
eigenschaften sind die Misch- und
Kalandrierprozesse fur jedes Aktivmate-
rial anzupassen bzw. zu optimieren, um
bestmoglicher Elektrodeneigenschaften
zu erzielen.

Il. Maschinentechnik & Prozessbe-
dingungen

Die Untersuchungen im ProLiT-Projekt
basieren auf drei zentralen Verfahrens-
schritten: dem Mischprozess zur Struk-
turierung der Pulvermischungen, der do-
sierten Materialzufuhrung sowie der
Schichtbildung mittels Mehrwalzen-
kalandrierung. Die Prozesskette wurde
sowohlmit einem Batch-Mischer (Eirich-
Mischer) als auch einem Extruder-Pro-
zess untersucht.

Der im ProLiT-Projekt fur bestimmte Ak-
tivmaterialien und Rezepturen entwi-
ckelte Batch-Mischprozess im Eirich-
Mischer folgt einem strukturierten zwei-
stufigen Verfahrensansatz [4]. Zunachst
werden Aktivmaterial und Leitadditiv bei
hoher Drehzahl vorgemischt, bis in Ab-
hangigkeit des Aktivmaterials und des
Fullgrads eine Temperaturvon >70 °C er-
reicht wird. Eine vollstandige, feindis-
perse RuBbedeckung des Aktivmaterials
erweist sich dabei als nicht zwingend
notwendig, da das PTFE, wahrend seiner
Fibrillierung, feine Partikel (<1pum) durch
Van-der-Waals-Krafte ab- und adsor-
biert und im Laufe des Mischprozesses

Abbildung 15: Schema eines Batch-Mischprozesses im 5L-Eirich-Mischer mit resultierender Fibrillenform (erstellt von M. Nickl)
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Abbildung 16: Dargestellt sind Bilder wahrend des Batch-Mischprozesses im 50L-Eirich-Mischer bei der Maschinenfabrik Gus-

tav Eirich GmbH & Co. KG

oder spater bei der Kalandrierung bei fei-
nerer Fibrillenbildung freigeben kann.
Entscheidend ist dabei eine ausrei-
chende Dispergierung der RuBagglome-
rate. Zu geringe Umfangsgeschwindig-
keiten fihren zuinhomogener RuBvertei-
lung und zu hohe Umfangsgeschwindig-
keiten konnen Aktivmaterialpartikel
schadigen. Diese Vorstrukturierungs-
phase gewahrleistet eine homogene
Verteilung beider Komponenten und die
Ausbildung eines elektrisch leitenden
Netzwerks. AnschlieBend wird der PTFE-
Binder dem heiBen Mischgut zugefuhrt
und dabei homogen verteilt, ohne dabei
bereits zu fibrillieren [4]. Die eigentliche
Fibrillierung erfolgt Uber einen kurzen
Zeitraum bei hoher Scherung, gefolgt
von einer Kuhlphase bei niedriger Dreh-
zahl bis etwa 30 °C. Im Allgemeinen ent-
stehen aufgrund hoher Prallbeanspru-
chung und geringerer Scherbeanspru-
chungen im Batch-Mischprozess vor-
nehmlich Mikrofibrillen (s. Abbildung
15). Eine zu kurze Fibrillierungsdauer
fuhrt zu einer unzureichenden Fibrillen-
bildung, wahrend eine zu lange Dauer
eine Uberfibrillierung verursacht, bei
welcher degradierte und zu dinne Fibril-
len entstehen, die wiederum ungunstige
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Schichtbildungseigenschaften aufwei-
sen. Ein abschlieBender sehr kurzer Zer-
kleinerungsschritt bei hoher Drehzahl
stellt die gewlnschte PartikelgroBenver-
teilung ein. Bei der Skalierung vom 1L-
Uuber 5L- bis zum 50L-Eirich-Mischer
(s. Abbildung 16) waren prozessspezifi-
sche Anpassungen notwendig, da u.a.
die groBere Gewichtskraft des Pulverge-
mischs in gréBeren Volumina die Fibril-
lierung und das Aufrollen der PTFE-Fib-
rillen beschleunigte.

Der Extruder-Prozess ermadglicht eine
kontinuierliche  Verarbeitung unter
ebenso kontrollierten Temperatur- und
Scherbedingungen und kann aufgrund
hoherer Scherbeanspruchungen auch
Nanofibrillen ausbilden (s.Abbildung
17) [7]. Furdie initiale Materialdispergie-
rung eignen sich niedrigere Temperatu-
ren, um eine vorzeitige PTFE-Fibrillie-
rung durch die hohe Scherbeanspru-
chung, die im kleinen Spalt zwischen
Extruderschnecke und Gehauseinnen-
raum stetig vorliegt, zu verhindern. Hier-
bei kommen spezielle Schneckenele-
mente, wie gezahnte Mischelemente,
zum Einsatz, die bei geringer Beanspru-
chungsintensitat eine optimale Materi-
alverteilung ermoglichen. Die PTFE-

Abbildung 17: Schema eines Batch-Mischprozesses im Extruder mit resultierender Fibrillenform (erstellt von M. Nickl)
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Abbildung 18: Bilder wéhrend des Dosierprozesses mit dem Rollendosierer von der Firma Coperion K-Tron sowie wédhrend
des Schichtbildungs- und Laminationsprozesses mit dem ProLiT-Kalander von der Firma Saueressig/ Matthews Engineering
(erstellt von M. Nickl)

Fibrillierung erfolgt im Extruder bei er-
hohten Temperaturen von meist>100 °C
durch Knetelemente, die fur die erfor-
derliche Scherbeanspruchung sorgen.
Das Extrudergehause wird in diesem Be-
reich aktiv geheizt. Die entstehende
knetartige Masse ermoglichteinen leich-
teren Energieeintrag als die initiale Pul-
vermischung, erfordertjedoch eine sorg-
faltige Abstimmung der Schneckenkon-
figuration, um Uberfibrillierung und Ma-
terialschadigung zu vermeiden.

Die Dosierung der strukturierten Pulver-
mischungen in den Kalanderspalt erfor-
dert eine auf die Kohasivitat und FlieBei-
genschaften der PTFE-fibrillierten Pulver
oder Granulate abgestimmte Forder-
technik. Es muss dabei ein ,Sweet
Spot“ zwischen ausreichender FlieBfa-
higkeit und notwendiger Kohasivitat an-
gestrebt werden. Pulver mit zu geringer
Kohéasivitat kdnnen gut dosiert werden,
weisen jedoch fur eine gute Schichtbil-
dung eine zu geringe PTFE-Fibrillierung
auf, wahrend stark kohasive Mischun-
gen zwar gute Filmbildungseigenschaf-
ten besitzen, jedoch schwer dosierbar
sind. Ultraschall- oder Vibrationsdosie-
rer erwiesen sich aufgrund der kohasi-
ven Eigenschaften der fibrillierten Mi-
schungen als ungeeignet, einen ausrei-
chend gleichmaBigen Forderstrom Uber
Zeit und Breite, insbesondere bei LFP-
basierten Formulierungen, zu erreichen.
Stattdessen ermoglichtderin ProLiT ent-
wickelte Rollendosierer eine prazise Zu-
fuhrung optimierter Pulver Uber die ge-
samte Beschichtungsbreite und Gber die
Zeit (s. Abbildung 18). Der dadurch kon-
trollierbare Flllgrad im Kalanderspalt
beeinflusst dabei direkt die resultieren-
den Schichtdicken.

Die Schichtbildung im Mehrwalzen-
kalander (s. Abbildung 18) wird durch
verschiedene Prozessparameter beein-
flusst. Mit steigender Walzenanzahl und
variablen Differenzgeschwindigkeiten
(Friktion) der Walzen lassen sich gerin-
gere Schichtdicken und hohere Prozess-
geschwindigkeiten erzielen. Bei einer
Studie, in welcher der Pulver-zu-Film-
Schritt beleuchtet wurde, zeigte sich,
dass geringere Fullstande im Kalander-
spalt initial dinnere Schichten bei ten-
denziell gleicher Dichte erzeugen, was
den Vorteil einer prazisen Dosierung ver-
deutlicht. Hohere Walzentemperaturen
fUhren zur PTFE-Erweichung und ermaog-
lichen etwas dichtere, aber vor allem
dinnere Schichten. Eine erhdhte Frik-
tion (Scherung) zwischen den Walzen-
paaren resultiert in dinneren Schichten
bei konstanter Schichtdichte. Hohere
Grundgeschwindigkeiten koénnen zu
dinneren Schichten fuhren, wobei in
Abhangigkeit der Pulvereigenschaften
hoch porose Schuttguter die Geschwin-
digkeit der initialen Filmbildung limitie-
ren konnen, da luftverdrangungsbe-
dingte Aufwirbelungen zu Lochern in der
Schicht fuhren kénnen.

Allgemeingultige Empfehlungen zu Pro-
zessbedingungen sind aufgrund der
starken Wechselwirkungen mit den Ma-
terialeigenschaften und individuellen
Rezepturen derzeit noch nicht formulier-
bar und erfordern materialspezifische
Optimierungsansatze.




Energie- & Okobilanzierung

Der Energie- und Ressourcenverbrauch
entlang der Prozesskette zur Herstellung
von Elektroden (ohne Berucksichtigung
der Materialherstellung) wurde fur eine
Jahresproduktionskapazitat von 1 GWh
berechnet. In die Analyse flossen die
Verbrauche von Strom, Druckluft und
Kuhlwasser ein. Verglichen wurden da-
bei die Prozessketten der konventionel-
len Nassbeschichtung und der Trocken-
beschichtung (Dry Battery Electrode,
DBE) (siehe Abbildung 19).

Modellspezifikation & Annahmen

Die Bilanzierung der Elektrodenproduk-
tion wurde fur die beiden Aktivmateria-
lien NMC622 und LFP durchgeflhrt.
Fur die Trockenbeschichtung wurde eine
Materialrezeptur mit den Gewichtsantei-
len NMC bzw. LFP : PTFE : LeitruB =
97:1,5:1,5 % verwendet. Im Gegensatz
dazu wurde fur die Nassbeschichtung
eine konventionelle Rezeptur mit hohe-
rem Binder- und LeitruBanteil (94 : 3: 3)
unter Verwendung von PVDF als Binder
festgelegt. Die Anodenfertigung sowie
die Zellmontage wurden in der Bilanzie-
rung nicht berucksichtigt. Die zugrunde
gelegten Energiemengen und Stoff-
strome stammen, sofern nicht anders
angegeben, aus bestehender Literatur
und Studien [8-10]. Die Berechnung der
Okobilanz (engl. Life Cycle Assessment,
LCA) wurde in Brightway 2 mittels

Haupt-Bilanzraum

R hstoffdo Mischen
Binderherstellu: ng

Neben-Bilanzraum

Nasse Elektrodenherstellung

Beschich-

ten

Ecoinvent 3.11 vorgenommen. Als Pro-
duktionsstandort wurde Deutschland
gewahlt. Die fur die Elektrodenherstel-
lung eingesetzten Materialien stammen
dabei aus global organisierten Wert-
schopfungsketten. Die Emissionen aus
dem deutschen Strommix wurde mit
0,380 kg CO2-eq/kWh und fur Erdgas
mit 0,202 kg CO.-eq/kWh modelliert.
Die Ruckfuhrung von Ausschussmate-
rial wurde fur NMC- und LFP-Kathoden
mit einem um 15 % erhohten Energiebe-
darf berucksichtigt. Fur die Nassprozes-
sierung wird ein geringerer Ausschuss
von 5 % berucksichtigt, der jedoch nicht
direkt wieder in den Prozess zurlckge-
fuhrt werden kann. Fur die Nassroute
wurde die Ruckgewinnung von NMP mit
einer Effizienz von 99 % angenommen.
Der hierfur erforderliche Energieeinsatz
wurde modellseitig berucksichtigt. Bei
den Materialien sind die Treibhaus-
gasemissionen von NMC (25,9 kg CO,-
eqg/kg), LFP (5,4 kg CO.-eq/kg), PVDF
(55,8 kg CO,-eq/kg) und PTFE (120,4 kg
CO2-eg/kg [11] und 14,44 kg COz-eq/kg
[12]) berlUcksichtigt.

Energie- & Okobilanz

In der folgenden Energiebilanz werden
die spezifischen Energien, wenn nicht
anders angegeben als elektrische Watt-
stunden pro Kilogramm Beschichtung
angegeben. Abbildung 20 verdeutlicht

ittelriickgewinnung
Verdichten &
Trocknen Nachtrocknen

Haupt -Bilanzraum

Rohstoffdosierung Mischen

Trockene Elektrodenherstellung

Pulver Filmbildung
d Mehrwalzen-
oSSl kalander
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- Materialaufgabe / Dosierung

- Mischungsherstellung

I Fitmbildung / Verdichtung
I:lTrocknung/Lésungsmittelri.]ckgewinnung
- Nachtrocknung Rollenware

Planetenmischer (Referenz)

Nass

Z
43.7%

3664 Wh,/kggeech

20.4%

Batch-Mischer (Eirich-Mischer)

3064 Wh,/Kggesch

3251 Wh,/Kggesch

Nass DBE

68.7%

1.3% 0.4%
0.6% 5.7%
245% )

1691 Wh/Kggesch

Kontinuierlicher Mischer (Extruder)

Nass DBE

20.8%

1693 Wh/K€gesch

Abbildung 20: Prozentuale Energieanteile ausgewéahlter Prozessschritte (Materialaufgabe/Dosierung, Mischungsherstellung,
Filmbildung/Verdichtung, Trocknung/Lésungsmittelriickgewinnung und Nachtrocknung) entlang der nassen und trockenen
Prozesskette der Elektrodenfertigung. Der Planetenmischer wird als Referenzsystem fir die konventionelle Nassprozessroute
dargestellt (zur besseren Vergleichbarkeit wurden hier die thermischen Energieverbrduche unter Annahme einer Warme-
pumpe mit einer Leistungszahl von drei in elektrische Aquivalente umgerechnet). Fiir die Mischsysteme Eirich-Batch-Mischer
und kontinuierlicher Mischer (Extruder) erfolgt der Vergleich beider Prozessrouten. Die spezifische Gesamtenergie wird als
elektrische Wattstunden pro Kilogramm Beschichtung (Whe/kggescn) angegeben. (LCA von N. von Drachenfels)

die prozentualen Energieanteile ver-
schiedener Prozessschritte entlang der
nassen und trockenen Prozesskette bei
der Herstellung von Batterieelektroden
mit NMC als Kathodenaktivmaterial. Als
Referenz fur die Nassprozessroute dient
der Planetenmischer, wahrend beim Ei-
rich-Mischer und beim Doppelschne-
cken-extruder jeweils beide Verfahrens-
varianten abgebildet sind. Beim DBE-
Prozess erfordert das Materialhandling,
wie Sack- oder BigBag Entleerung sowie
Dosierung, keine wesentliche Energie-
zufuhr im Hinblick auf den Gesamtpro-
zess. Dadurch, dass PTFE jedoch bei
8 °C dosiert werden muss, ist eine Lage-
rung im Kuhlsilo notwendig. Im Vergleich
zur Nasselektrode ist der Energiever-
brauch fur das Materialhandling und die
Dosierung abgesehen vom zusatzlichen
Rezyklat sehr ahnlich.

Bei den durchgefliihrten Scale-up Versu-
chen im Batch-Prozess mit dem Eirich-

Mischer wurde ein spezifischer Energie-
bedarf von etwa 80 Wh/kg ermittelt, was
rund dem Achtfachen des Energieein-
satzes fur die Herstellung einer nassen
Mischung im selben Mischer ent-
spricht [13]. Der Extruder verbraucht fur
die Trockenherstellung rund 50 Wh/kg
(Durchsatz ca. 160 kg/h). Im direkten
Vergleich betragt der spezifische Ener-
gieverbrauch des Planetenmischers bei
der Nassherstellung etwa 250 Wh/kg,
was das erhebliche Einsparpotenzial der
Trockenbeschichtung eindrucklich un-
terstreicht [13].

Beim anschlieBenden Schichtbildungs-
prozess dominiert der Energieeinsatz
des Mehrwalzenkalanders, der (inkl.
Klima- und Kaltetechnik) rund 400 kW
benotigt. Umgerechnet auf einen Durch-
satz von etwa 190kg/h ergibt sich
eine spezifische Energie von etwa
1500 Wh/kg. Im Vergleich sind die groB-
ten  Energieverbraucher bei der




Nassbeschichtung die Trocknung und
Losemittelrickgewinnung. Die Trock-
nung beansprucht je nach Anlagenkon-
zept und Betriebsstrategie bis zu
14 kWh/kg, hauptsachlich  gedeckt
durch Gas [8,14-16]. Fur die Ruckgewin-
nung von Losemittel per Destillation fal-
len etwa 130 Wheas/kg an [17]. Weitere
signifikante Beitrage liefern die Verdich-
tung mittels Zweiwalzenkalander (ca.
180 Wh/kg) sowie die flr Nasselektro-
den notwendige Nachtrocknung (ca.
460 Whgas/kg) [8,14].

Die in Abbildung 20 dargestellten Ener-
gieanteile zeigen, dass die DBE-Trocken-
beschichtung mittels Eirich-Batchmi-
scher den Energiebedarf bei der Katho-
denproduktion gegentber der Nass-
route um rund 45 % reduziert. Flr den
Einsatz eines Extruders ergeben sich
vergleichbare Energieverbrauche und
Einsparpotenziale. In beiden DBE-Pro-
zessrouten stellt der Kalander infolge
des hohen Energieaufwands fur Press-
druck und Temperierung den mafBgebli-
chen Verbrauchsfaktor dar. Der gestei-
gerte Aktivmaterialanteil im DBE-Pro-
zess fuhrt zudem zu einer erhdhten
Energiedichte der Zelle und damit zu ei-
ner zusatzlichen Reduzierung des spezi-
fischen Energieaufwands pro Kilowatt-
stunde Zellkapazitat um etwa 2 bis 3 %.

Wahrend die Energiebilanz signifikante
Vorteile des DBE-Prozesses gegenuber
konventionellen Verfahren aufzeigt, ist
fur eine umfassendere Bewertung der
Prozessroute auch eine Betrachtung der
Okobilanz unerlésslich. In Abbildung 21
ist das Treibhausgaspotential der

Kathode, differenziert nach Material und
Prozessvariante, dargestellt. Tabelle 4
veranschaulicht die relevanten Wir-
kungskategorien sowie die erzielten Ver-
besserungen, jeweils bezogen auf die
Zellkapazitat und getrennt nach Katho-
denaktivmaterial und Prozessvariante
bei der Route Uuber den Eirich-Mischer.

Die aus der Okobilanz abgeleiteten Ge-
samtergebnisse verdeutlichen, dass die
Trockenbeschichtung im Vergleich zur
konventionellen Nassbeschichtung in
einer Vielzahl von Wirkungskategorien
geringere Umweltauswirkungen verur-
sacht. Das Treibhauspotential (s. Abbil-
dung 21) aus Materialien und Produkti-
onsprozess der Kathode reduziert sich
um 8,5 % auf 41,4 kg CO,-eq/kWh Batte-
riezellkapazitat fir NMC und um 12,8 %
auf 20,4 kg CO.-eq/kWh Batteriezellka-
pazitat far LFP.

[ Prozesse
Il Binder
Bl Vaterialien

Treibhausgaspotenzial in kg CO,-eq/kWhy,

Abbildung 21: Treibhausgaspotential der Kathode in Ab-
héngigkeit von Materialien und Produktionsvarianten bei
Prozessroute uber Eirich-Mischer (LCA von N. von Dra-
chenfels)

Besonders hervorzuheben ist der ver-
gleichsweise hohe Beitrag des PTFE-Bin-
dersin der DBE-Route, der auf Zellebene
beirund 3 kg CO,-eq/kWh liegt und etwa

Tabelle 4: Wirkungskategorien je Kathodenaktivmaterial und Prozessvariante bei Prozessroute (ber Eirich-Mischer

NMC LFP
Wirk kat i Einheit
irkungskategorien inhei ——— T = S— FEE =
. . kg CO2-eq 41,39 -8,5% 20,35 12,8 %
Treibhauspotenzial JKWhzete 45,22\ 139 07| 1-13.6% 23,35 116,63 || - 28,8 %
Okotoxizitat SiiBwasser | & »4PCBeA| 5ol 507 62 1,79 1,57| 12,2%
/kWhzeue
Humantoxizitats- kg 1,4-DCB-eq 0 0
potential (Krebs) /KWhzete 10,57 9,74 7,9% 6,88 6,10 11.3%
Wasserverbrauch m®/kWhzeue 3,87 3,67 -5,2% 0,26 0,22 -15,3%
Knappheit fossiler kg Ol-eq 12,53 10,77 -14,0% 5,94 4,07| -31,6%
Ressourcen /kWhzete

* mit PVDF: 55,8 kg CO2-eq/kg

** mit PTFE: 120,4 kg CO,-eq/kg (ohne Auffangen der Gase) [11] | 14,4 kg CO,-eq/kg (mit Auffangen der Gase) [12]
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2 bis 4% der gesamten CO,-eq-Emiss-
ionen einer Zelle ausmacht. Weitere Ma-
terialien, Anodenproduktion und Zellbau
machen je nach Zelldesigh und Material
zwischen 15 bis 25 kg CO;-eq/kWh Bat-
teriezellkapazitat aus.

Besonders deutlich fallt der Vorteil beim
Verbrauch fossiler Ressourcen (FFP)
aus, die stark mit dem Energieverbrauch
korreliert: Bei LFP liegt die Einsparung in
der Kathode gerechnet auf kWh Batterie-
zellkapazitat bei rund 32 %, bei NMC bei
ca. 14 %. Grund dafurist, dass beim DBE
kein Erdgas mehrin der Prozesskette fur
die Kathodenproduktion eingesetzt wird.
Auch in den weiteren betrachteten Wir-
kungskategorien liegen durchgehend
Verbesserungen zwischen 5,3 bis 16,4 %
bezogen auf die Batteriezellkapazitat
vor. Die Ergebnisse decken sich mit
aktuellen wissenschaftlichen Studien
[18,19]. Werden die Ergebnisse der Oko-
bilanz mit der nassen Prozessroute Uber
den Planetenmischer statt dem Eirich-
Mischer verglichen, vergroBern sich die
Einsparpotentiale weiter um 0,5 bis 2,3
Prozentpunkte je nach Kategorie.

Personalbedarf

Der Personalbedarf fur die Herstellung
von Kathoden variiert deutlich zwischen
dem DBE-Verfahren und der konventio-
nellen Nassbeschichtung. Beim DBE-
Verfahren werden flr das Materialhand-
ling und den Mischer insgesamt eine
Person bendtigt, die sich auf 0,5 Perso-
nen fur die Anlagentberwachung in der
Messwarte und 0,5 Personen fur die Ma-
teriallogistik (z.B. BigBags, Sacke, Trom-
meln) verteilt. Im Bereich des Kalanders
werden zwei Personen eingesetzt, um
den Betrieb und die Uberwachung der
stellen. Im Vergleich dazu sieht
die konventionelle Nassbeschichtung
ebenfalls eine Person fur Mischer und

Zusammenfassend zeigt die Bewertung,
dass die Trockenbeschichtung, unab-
hangig vom Zellchemietyp, dkologische
Vorteile bietet. Die Ergebnisse unter-
streichen somit die Relevanz der DBE-
Technologie als effektive MaBnahme zur
Reduktion des oOkologischen FuBab-
drucks in der Zellproduktion.

Die Umstellung des Energietragersinder
Elektrodenproduktion auf rein elektri-
sche Energie eroffnet zuklnftig weitere
Potenziale zur Senkung der Treibhaus-
gasemissionen, insbesondere bei Nut-
zung von Strom aus erneuerbaren Quel-
len. Dies gilt aber auch fur die Nassbe-
schichtung. Weitere Reduktionsmog-
lichkeiten ergeben sich durch Fort-
schritte in Ausschussraten, energeti-
scher Warmeruckgewinnung und eine
prazisere Ermittlung der Emissionsfak-
torenvon PTFE. Insgesamt bietet die Tro-
ckenbeschichtung bereits heute ein
substanzielles Optimierungspotenzial
fur die nachhaltige Industrialisierung der
Batteriezellfertigung.

Materiallogistik vor, benotigt jedoch zu-
satzlich eine Person fur den Transport
der Mischung vom Mischer zum Be-
schichter sowie fur die Qualitatskon-
trolle. Fir den Betrieb des (Tandem-)Be-
schichters und des Trockners sind zwei
weitere Personen erforderlich, wahrend
am Kalander nur eine Person eingesetzt
wird. Damit zeigt sich, dass der Perso-
nalbedarf beim DBE-Verfahren insbe-
sondere durch den Wegfall von Trans-
port- und Trocknungsschritten sowie die
Konzentration auf den Kalanderbetrieb
insgesamt effizienter gestaltet werden
kann.




Fazit & Perspektive

Im ProLiT-Projekt wurde erfolgreich
nachgewiesen, dass sich sowohl LFP-
als auch NMC-Kathoden im PTFE-
und kalanderspaltbasierten Trockenbe-
schichtungsprozess fertigen lassen,
auch wenn hierfur mehrstufige Verdich-
tungsschritte erforderlich sind. Die dar-
aus resultierenden wissenschaftlichen
Erkenntnisse bilden die Grundlage fur
das entwickelte Industrialisierungs-
konzept, welches eine skalierbare
Umsetzung der Trockenbeschichtung
vorsieht. Die gewonnenen Erkenntnisse
zu  Prozess-Struktur-Eigenschafts-Be-
ziehungen zwischen Pulver und dem da-
raus resultierenden freistehenden Film
bzw. der fertigen Batteriekathode sind
entscheidend fur die industrielle Skalie-
rung, da sie eine zuverlassige Vorher-
sage von Schichteigenschaften und Pro-
zessauswirkungen ermoglichen kdnnen.
Hier besteht weiterhin ein hohes Ent-
wicklungspotential fur zukunftige In-line
und Online-Qualitatskontrollsysteme,
die erheblich zur Steigerung von Effizienz
und Reproduzierbarkeit in der GroBseri-
enproduktion beitragen kénnten. Im Ver-
gleich zur herkdmmlichen Nassbe-
schichtung lasst sich mitdem im Indust-
rialisierungskonzept beschriebenen

Trockenbeschichtungsprozess ein deut-
licher Energieeinsparungseffekt realisie-
ren, wie auch andere Studien [19] bele-
gen, was die Methode zu einem Schlus-
selelement flr eine nachhaltige und kos-
teneffiziente Zellproduktion macht. Das
entwickelte ganzheitliche Anlagenkon-
zept fur die Kathodenproduktion mit in-
tegrierter Ruckfuhrung von Randschnitt
in den Mischprozess stellt eine belast-
bare Basis fur die industrielle Umset-
zung dar. Wichtige Aspekte fur die Wei-
terentwicklung, die im ProLiT-Projekt
nicht fokussiert wurden, sind die syste-
matische Ruckfuhrung von Produktions-
abfallen wie Randschnitt, zellformat-
spezifischem Zuschnitt und SiebUber-
lauf, das Recycling trockenbeschichte-
ter Batterieelektroden sowie die Ent-
wicklung und Integration fortschritt-
licher Prozesslberwachungssysteme.
Diese Herausforderungen gilt es in zu-
kunftigen Projekten zu adressieren, um
das volle Potenzial der Trockenbe-
schichtung auszuschopfen. Insgesamt
zeigt das entwickelte Industrialisie-
rungskonzept fur die Trockenbeschich-
tung groBes Potenzial, die nachhaltige
und wirtschaftliche Batteriezellfertigung
maBgeblich voranzutreiben.

ProL:T
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