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Kapitel O - AbklUrzungsverzeichnis

Abktrzungsverzeichnis

18650

3C Konsumglterbe-

reich

APDL Skript

CID

DSC — Messung

FEM
FMEA
FMECA
FR4

HRL

ISO 26262

LBS
LFP
Li-lon
LIZ
NCA
Ni-Cr-Ni
NMC
PE/PP
PRA
PTC

QRA
AH
SMD

SOC

STAMP Methode

TD
TD-LIZ
THT

TNT
xSyP
10s1p

Abmalf einer zyklindrischen Zelle
18 mm Durchmesser, 65 mm Zylinderhéhe

Konsumgutermarkt "Computer, Communication,
Consuming Products"

Ansys parametic design language
Programmiersprache der Firma ANSYS

Current Interrupt Device
Stromunterbrechungselement in 18650-Zellen

Dynamische Differenzkalometrie

Finite Elemente Methode

Fehlermoglichkeits und -einflussanalyse
Fehlermoglichkeits- und einflussanalyse (kritisch)

schwer entflammbarer Verbundwerkstoff aus
Epoxidharz und Glasfasergewebe

High resistance Layer
Schutzschicht auf Aktivmaterial in Lithium-lonen Zellen

ISO-Norm fur sicherheitsrelevante elektrische/
elektronische Systeme in Kraftfahrzeugen
Leiterbahnsicherung

Aktivmaterial Kathode | Lithium-Eisen-Phosphat
Lithium-lonen

Lithium-lonen Zelle
Aktivmaterial | Nickel - Cobalt - Aluminium

Nickel-Chrom-Nickel
Aktivmaterial Kathode | Nickel - Mangan - Cobald

Polyethylen/Polypropylen
Prozessrisikenanalyse

Positive Temperature Coefficient
Material, welches bei hohen Temperaturen hochohmig wird

Quantitative Risikobewertung
Freie Enthalpie

Surface Mounting Device
Element zum Aufbringen auf einer Leiterplatte

Ladezustand, State of Charge

Systems Theory Accident Modeling and Process Methode
Thermisches Durchgehen

thermisch durchgehende Lithium-lonen Zelle

Through Hole Technology

Element zum Aufstecken auf eine Leiterplatte
Trinitrotoluol, Sprengstoff

Beschreibung der parallelen (p) und seriellen (s) LIZ-Anzahl
10s1p = 10 Zellen seriell bei einer Zelle parallel
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Verwendete Formelzeichen

Formelzeichen Einheit Beschreibung
A mm? Flache
Qcu20 - Linearer Temperaturbeiwert von Kupfer bei 20 °C
Beuzo - Quadratischer Temperaturbeiwert von Kupfer bei 20 °C
Cp JI(kg*K)  Spezifische Warmekapazitat
d, b mm Dicke, Lange, Breite
€ - Emissionsgrad eines Gegenstands
Fi, - Sichtfaktor
I A Strom
AKy, - Materialspezifische Konstante
g Masse
P w Leistung
Prnenn \W Nennleistung
Qrad w Strahlungswarme
Qcond w Warmeleitung
Os NS Zugefiuhrte Energie
Qup Jis Abgefiihrte Energie
R(T) mQ Widerstand bei Temperatur T
p g/cm?3 Dichte
o JIK Stefan-Boltzmann-Konstante
T °C T
AT °C Temperaturdifferenz
tm S Schmelzzeit

\ Spannung
J Energie



Kapitel 1 - Einleitung

1 Einleitung

Die Attraktivitat elektrisch betriebener Transportmittel nimmt in den letzten Jahren in allen
Wirtschaftsbereichen stark zu. Beispielhaft hierfur ist das Segment der elektrifizierten Per-
sonenkraftwagen zu nennen. Seit mehreren Jahren wird von international agierenden Au-
tomobilherstellern die Elektrifizierung fokussiert und verschiedene Fahrzeugkonzepte mit
unterschiedlichen Elektrifizierungsgraden umgesetzt [1, S. 15]. Die zunehmende Vielfalt
von elektrischen Fahrzeugen sowie die steigenden Absatzzahlen weisen auf eine steigende
Akzeptanz hin.

Daruber hinaus zeigen weitere Industriezweige, wie beispielsweise die industrielle und pri-
vate Schifffahrt, die Flugzeugindustrie und Méarkte mit bereits elektrifizierten Anwendungen
(Flurférderzeugen, Reinigungsmaschinen oder fahrerlosen Transportsystemen) ein grof3es
Interesse an einer weiterfihrenden Elektrifizierung. Insbesondere die vorteilhafte Gesamt-
kostenbetrachtung sowie der erweiterte Verwendungszweck erhdhen die Attraktivitat voll-
elektrischer Losungen. Durch den robusten und langlebigen Antriebsstrang ergeben sich
hier attraktive Einsatzmdglichkeiten und neue Geschéaftsmodelle. Allerdings birgt die Elekt-
rifizierung unter anderem Sicherheitsrisiken aufgrund hoher Spannungen, mdglicher
Funkeniberschlage, Feuer durch entziindliche Gase oder auch toxischen Rauch [2, S. 461-
462].

Besonders vielversprechend ist die Verwendung von Energiespeichern auf Lithium-lonen-
Basis (Li-lon-Basis), um grof3e Reichweiten bzw. lange Laufzeiten im Gleichgewicht mit
Gesamtgewicht und Leistungsfahigkeit zu erhalten [3, S. 9]. Die bisher verfugbaren Tech-
nologien auf Blei-Saure oder NiMH-Basis besitzen nur eine begrenzte Leistungsfahigkeit
und durch die geringe Speicherkapazitat kein Potential fiir den breiten Einsatz in elektrisch
betriebenen Anwendungen [4, S. 22].

Die Li-lon-Technologie ist bereits seit mehreren Jahren in vielen Marktsegmenten als Ni-
schenl6sung vertreten. Durch die fortschreitende Entwicklung der grof3en Zellhersteller wie
beispielsweise Samsung, Panasonic oder LG Chem steigen die Leistungs- und Kapazitats-
fahigkeiten der Lithium-lonen-Zellen (L1Z) stetig an.

Sicherheit ist die wichtigste Basisanforderung. In allen Anwendungen gilt sie als Grundvo-
raussetzung fur den Einsatz in professionellen oder privaten Anwendungen. Um die positive
Entwicklung der steigenden Sicherheit unter anderem im StraR3enverkehr nicht zu kompro-
mittieren, ist es fir die Etablierung der elektrischen Mobilitat von oberster Prioritat, den der-
zeitigen Sicherheitsstandard mindestens zu halten und dies auch auf die neuen Randbe-
dingungen des elektrifizierten Antriebsstranges auszuweiten [5, S. 3,6, S. 8, 7, S. 4]. Erst
dadurch kénnen sich elektrisch betriebene Fahrzeuge in der Breite durchsetzen. In Li-lon-
Batteriesystemen werden Materialien mit hoher chemischer Energie mit entziindlichen
Flussigkeiten kombiniert, die durch verschiedene mechanische, elektrische oder thermi-
sche Einflisse zu einem Sicherheitsrisiko werden kdnnen. Die sicherheitsbezogene Kon-
struktion sowie eine zielgerichtete Erforschung der Gesamtsicherheit auf Anwendungs-
ebene ist somit von hochstem Interesse [3, S. 16]. Die Entwicklung von sicheren Systemen
wird allerdings aufgrund der stetig steigenden Geschwindigkeit der Technologieweiterent-
wicklung und der steigenden Komplexitat immer aufwendiger [2, S. 463].
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1.1 Motivation

Fur die Erhéhung der Sicherheit von elektrisch betriebenen Anwendungen ist die Betrach-
tung jeder involvierten Komponente und die Wechselwirkungen mit anderen Bauteilen und
der Umwelt notwendig. Als grof3e und funktional entscheidende Komponente steht der
Energiespeicher in einem besonderen Fokus, insbesondere die einzelnen LIZ mit ihrem
elektrochemischen Gefahrenpotential. Auch die Verschaltung und Integration des Energie-
speichers gilt es hinsichtlich der Sicherheit im Detail zu tberprifen. Im Hinblick auf die Un-
versehrtheit von Mensch und Maschine sind Leistungs- und Effizienzcharakteristika sekun-
dar, die es unter Beibehaltung der Sicherheitscharakteristik zu maximieren gilt.

Der steigende Einsatz von Li-lon-Energiespeichern in Kombination mit der reaktiven Zell-
chemie erhoht die Gefahr und Wahrscheinlichkeit von schwerwiegenden Unféllen. Die LIZ
konnen vereinzelt aufgrund von Produktionsfehlern zu exothermen Reaktionen flihren. Bei
der Produktion eingebrachte Partikel oder auch die Bildung von Dendriten Uber den Pro-
duktlebenszyklus, die ein direktes Beritihren der Elektroden provozieren, bilden eine latente
Gefahr [8, S. 2]. Dies kann sich in exothermen Reaktionen mit heftigem Feuer und haufig
explosionsartiger Energiefreisetzung auf3ern und oft erst nach mehreren Monaten oder Jah-
ren der Nutzung auftreten.

Selbst die niedrigen Ausfallraten von neuen LIZ von ca. 1 zu 1 Mrd. bieten keine vollstan-
dige Sicherheit [9, S. 78]. Zudem nimmt die Versagenswahrscheinlichkeit durch die Ver-
wendung in groRen Systemen auf 1 zu 1 Million deutlich zu, meist bedingt durch die hthe-
ren Ladezustande wahrend des Produktlebenszyklus [9, S. 78]. In Fahrzeugen erhéht sich
die Gefahr von brennenden Batterien auf 1 zu 10.000 [10, S. 1] . Eine exakte Benennung
der Versagenswahrscheinlichkeit ist aufgrund proprietarer Untersuchungen von Firmen und
Herstellern nicht moglich und nicht auf andere Systeme Ubertragbar. Die angegebenen
Zahlen sowie bekannte Fehlfunktionen von Laptops oder Fahrzeugen zeigen das Gefah-
renpotential jedoch deutlich auf.

Die Gefahr fehlerhafter LIZ kann nur minimiert, nicht aber ausgeschlossen werden. Daher
ist die Verhinderung einer Propagation auf umliegende Zellen von entscheidender Bedeu-
tung, um die Sicherheit zu gewahrleisten. Das Einzelzellversagen kann spontan und ohne
aullere Einwirkungen eintreten. Durch die hohen Temperaturen und mdglichen Zellaus-
wilrfe werden die umliegenden Zellen an ihre Sicherheitsgrenzen gebracht, wodurch sich
die latente Brand- oder Explosionspropagation im Modul erhéht. Um sichere Energiespei-
cher entwickeln zu kénnen, ist es somit zielfiihrend, ein solches Versagen bereits in der
Entwicklungsphase zu berticksichtigen [11, S. 192].

Den grof3ten Einfluss auf die Sicherheit hat das LIZ-Versagen aufgrund eines internen Kurz-
schlusses. Insbesondere die Betrachtung eines individuellen Zellversagens in gréf3eren
Zellverbiinden, die zu einer Propagation und damit zu einer unaufhaltsamen Zerstérung
fihren, ist von groRer Wichtigkeit und muss stets vermieden werden [12, S. 1]. Aus diesem
Grunde verlangen Richtlinien und Priifanforderungen teilweise die Untersuchung der Aus-
wirkung einer explodierenden Zelle auf das Gesamtsystem [13, S. 8].

Fur den Aufbau von Energiespeichersystemen stellt sich derzeit unter anderem die Zell-
bauform 18650 als zielfiihrendes Format heraus. Ihre zylindrische Form in einem Metallge-
hause bietet eine hohe Steifigkeit, die zellinternen Sicherheitsmechanismen versprechen
hdchste Sicherheit und die eingesetzte Zellchemie bietet zudem héchste volumetrische und
gravimetrische Energiedichten. Durch ihr kleines Volumen und den elektrischen Energie-
gehalt von weniger als 4 Ah ist zudem die potentiell exotherm freiwerdende Energie um
mehrere Faktoren geringer als bei gro3en Zellen [14, S. 12]. Allerdings besitzt die 18650-
LIZ ihren urspriinglichen Einsatzbereich in Anwendungen mit niedriger Spannungen unter

30 V und kleinen Energiespeichern im 3C-Konsumagtiterbereich. Dies fuhrt zwangsweise zu
4
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einer offenen Fragestellung hinsichtlich der Einsetzbarkeit in Spannungsbereichen ab 60 V
sowie grofRen Gesamtsystemen.

Die Reaktion einzelner LIZ unter Missbrauchsbedingungen ist von Herstellern sehr gut un-
tersucht und zeigt auf Zellebene ein sicheres Verhalten bei mechanischen, elektrischen und
thermischen Uberlasten. Die Sicherheit auf Modul- und Systemebene wird in Anwendungen
haufig nur situativ betrachtet und auf die Sicherheitsmerkmale der Einzelzelle verwiesen.
Das Sicherheitsverhalten auf Modulebene allerdings ist bestimmt durch den ingenieurtech-
nischen Aufbau wie beispielsweise das thermische Management, den Systemaufbau und
die elektrische Sicherheitskomponenten [13, S. 8].

Erst die Analyse des individuellen Zellversagens auf Modul- oder Systemebene kann die
tatséchliche Sicherheit bewerten. Dies bedingt eine Untersuchung aller relevanten Malf3-
nahmen zum Schutz vor einer Propagation. MaRRgeblich umfasst dies die elektrische Ver-
schaltung, konstruktive MalRnahmen wie der Zellabstand und der thermische Einfluss einer
fehlerhaften Zelle auf umliegende Zellen. Die Analyse dieser Faktoren sowie deren Wech-
selwirkungen sind in der Literatur nicht auf breiter Basis verfigbar. Auch weitere Mafl3nah-
men zur zuséatzlichen Einbringung unabhangiger Sicherheitsebenen sind nicht im Detalil
verotffentlicht und zumeist mit aufwendigem, prototypischem Aufwand zu realisieren. Dies
reduziert die Aussagekraft fir allgemeine Energiespeichersysteme.

In dieser Arbeit wird das Sicherheitsverhalten von Zellen in Verbinden, die Betrachtung
des Modulaufbaus inklusive der zellinternen Sicherheitsmechanismen und zusatzliche Ab-
sicherungsmethoden auf Verbundebene fokussiert. Dabei werden Mal3nahmen untersucht,
die die Sicherheit mit einfachen, kosten- und gewichtsneutralen MaRnahmen gewahrleisten
soll.

1.2 Zielsetzung

Die vorliegende Arbeit hat zum Ziel, zell- und modulinterne Absicherungsmdglichkeiten zur
Erhéhung der intrinsischen Sicherheit von Li-lon-Energiespeichersystemen zu untersu-
chen. Die Untersuchungen werden in die zwei Bereiche ,Pravention des Zellversagens*
sowie ,Pravention der Zellpropagation® aufgeteilt.

Hierzu wird eine systematische Analyse von der Einzelzelle bis zu dem Zellverbund durch-
geflihrt. Die Untersuchungen sollen die entscheidenden Einflussfaktoren und Auspragung
bestimmen, die fur den Aufbau eines intrinsisch sicheren Energiespeichers mit 18650-Zel-
len von Bedeutung sind. Diese werden anschlieBend in Richtlinien fir den Aufbau von si-
cheren Energiespeichersystemen zusammengefasst.

Die Basis der Zellpropagationsanalyse stellt eine thermisch durchgehende LIZ und ihr Ein-
fluss auf umliegende Zellen dar. Die dabei entstehende Explosion mit Feuer und Rauch
sind eine Gefahr fur die umliegenden Zellen; wird eine weitere Zelle zu einem thermischen
Durchgehen gebracht, so ist der Modulaufbau als unsicher zu definieren. Der Effekt einer
durchgehenden Einzelzelle auf die umliegenden Zellen bei entsprechenden Randbedingun-
gen wird mittels Versuchen und Simulationen untersucht. Es werden konstruktive Maf3nah-
men analysiert, welche die entstehende Gefahrdung minimieren und den sicheren Zustand
durch Verhinderung einer Propagation aufrechterhalten.

Dartiber hinaus stehen praventive MaRnahmen im Fokus, die das Ubergreifen eines pro-
pagierenden Schadens im Voraus verhindern kdnnen. Als praventive Schutzeinrichtung
wird die Funktionalitat von zellindividuellen Sicherungen analysiert. Insbesondere bei nie-
derohmigem Zellversagen stellt der elektrische Stromfluss zwischen parallel geschalteter
LIZ ein hohes Risiko fir die defekte Zelle dar. Die vorliegende Arbeit untersucht sowohl die
zellinternen Sicherheitselemente (Stromunterbrechungselement CID und Ausgasventil) als
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auch die ubergeordneten Sicherheitsebenen der Einzelzellsicherungen auf Modulebene auf
ihre Eignung zur Erhéhung der Modulsicherheit.

1.3 Aufbau der Arbeit

Die vorliegende Arbeit ist in acht Kapitel unterteilt. In Kapitel 2 wird die grundlegende Si-
cherheitsthematik der Energiespeicher erértert und die Themenstellung abgeleitet. Kapi-
tel 3 benennt den Aufbau der Arbeit und stellt die zentralen Kapitel 4 bis 7 néher vor und
verbindet diese miteinander.

Beginnend mit der Untersuchung ausgewahlter Li-lon-Einzelzellen wird in Kapitel 4 die
grundlegende Reaktivitat aktueller Aktivmaterialkombinationen untersucht und ein thermi-
sches LIZ-Modell fur weiterfihrende Untersuchungen erstellt. In Kapitel 5 wird der Einfluss
der thermischen Reaktion einer durchgehenden Zelle auf umliegende Zellen bei verschie-
denen, radialen Abstanden anhand verschiedener Versuchsreihen analysiert. Kapitel 6
analysiert die praventiven MaBhahmen zur Erhéhung der Modulsicherheit. Hierbei wird die
Funktionsweise zellinterner Sicherheitsmechanismen unter Modulbedingungen sowie die
Mdglichkeit von externen Einzelzellabsicherungen analysiert.

Kapitel 7 bewertet die einzelnen Ergebnisse und Diskussionen der Kapitel 4 bis 6 und leitet
die notwendigen Sicherheitsrichtlinien fir eine intrinsische Sicherheit her. Kapitel 8 fasst
die Ergebnisse zusammen und gibt einen Ausblick auf weiterfiihrende Themen.
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2 Stand der Wissenschaft und Technik

In diesem Kapitel wird zunachst der allgemeine Stand der Wissenschaft des Bereiches der
Energiespeichersicherheit dargestellt. Kapitel 2.1 fasst die Gefahren und Risiken von Li-lon
Energiespeichern zusammen, die in der Literatur durch methodische Anséatze definiert sind.
Darauf aufbauend werden in Kapitel 2.2 die zellinternen Sicherheitsmechanismen, deren
Funktionalitat in Zellverbiinden sowie die aktuellen Méglichkeiten und Untersuchungen zur
Erhéhung der Sicherheit beschrieben. Kapitel 2.3 benennt die Besonderheiten der Sicher-
heit von Zellverbinden und Modulen. In Kapitel 2.4 wird die praventive Sicherheitsfunktion
von Einzelzellsicherungen analysiert. Kapitel 2.5 setzt sich kritisch mit dem aktuellen Stand
der Wissenschaft auseinander. In Kapitel 2.6 wird die Themenstellung der Arbeit abgeleitet.

2.1 Grundlagen zur Sicherheit von Energiespeichersystemen

Fur die Entwicklung sicherer Energiespeichersysteme sind sowohl die Einzelkomponenten
als auch deren Wechselwirkungen im Gesamtverbund hinsichtlich ihres Gefahrenpotentials
zu betrachten. Hierzu ist zudem der Begriff Sicherheit zu definieren, weil dieser unterschied-
lichen Auspragungen besitzen kann.

2.1.1 Definition Sicherheit

Der sichere Zustand eines technischen Systems lasst sich nach DIN ISO EN 31000-2 fol-
gendermaflien definieren [15, S. 2]:

,das Risiko des technischen Zustandes ist geringer ist als das tolerierbare Risiko*

Diese Definition schlief3t eine vollstéandige Sicherheit aus, weil ein Risiko als Wahrschein-
lichkeit fir das Auftreten einer Fehlfunktion in Kombination mit dessen Schweregrad zu
verstehen ist [16, S. 2]. Fur die Entwicklung und den Aufbau eines sicheren Systems ist
somit die Definition des akzeptablen Restrisikos notwendig. Durch geeignete Systemana-
lysen aller relevanten Bauteile eines Energiespeichers ist zu erkennen, dass beginnend von
der Einzelzelle alle moglichen Gefahren bewertet und beriicksichtigt werden mussen [17,
S. 1-2]. McDowall [16, S. 2] fasst die zu ergreifenden Maflinahmen fir eine hohe Sicherheit
folgendermal3en zusammen:

- Reduzierung der Wahrscheinlichkeit einer sicherheitskritischen Situation
- Minimierung des Ausmalfies der auftretenden, sicherheitskritischen Situation
- Limitierung der Auswirkung der auftretenden, sicherheitskritischen Situation

Rosewater et al. [2, S. 464] beschreiben die Sicherheit als eine Systemeigenschaft, die
durch geeignete, systemubergreifende Auslegungsrestriktionen erhalten werden kann, in-
dem entsprechende Eingriffe vorgenommen werden. Insbesondere der holistische Ansatz,
in dem die Einzelteilanalyse und das Zusammenspiel aller Komponenten betrachtet wer-
den, ist hierbei entscheidend [7, S. 4].

Eine weitere Definition der Sicherheit kann tber das Gefahrenpotential erfolgen. Dieses
stellt die Kombination aus Schwere des Versagensausmafles und der Auftretenswahr-
scheinlichkeit dar. Das Mal3 der Sicherheit verhélt sich hierbei inversproportional zum Miss-
brauch. Diese Definition wird in haufig in methodischen Analysen wie beispielsweise FMEA
verwendet [18, S. 510].
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In Bezug auf Energiespeichersysteme ist es zielfihrend, alle préaventiven Sicherheitsmal3-
nahmen beginnend von der LIZ Uber den Verbund bis zum Gesamtsystem auszuschépfen
und darauf aufbauend die Schwere des Bauteilversagens einzuschranken, damit keine kas-
kadierende Fortsetzung zu einem schweren Sicherheitsrisiko auf Energiespeicherebene
entstehen kann. Hierbei kann die Sicherheit nicht anhand eines einzelnen Parameters fest-
gemacht werden. Vielmehr missen Herangehensweisen kombiniert werden und zusam-
menwirken [19, S. 37].

2.1.2 Methodische Anséatze

Bei der Betrachtung der Sicherheit von elektrisch betriebenen Anwendungen steht der
Energiespeicher mit Li-lon-Speichertechnologie im Fokus vieler Sicherheitsanalysen. Auf-
grund der hohen Systemkomplexitat ist es allerdings selbst mit methodischen Ansétzen
kaum maoglich, genau zu berechnen, wie hoch die Gesamtsicherheit ist. Die vielen Unwag-
barkeiten der Umweltbedingungen, der Interaktion des Menschen mit dem System oder
auch nicht betrachtete Systemzustande erschweren die exakte Bestimmung. Die Ausle-
gung und Produktion von Batteriesystemen in Kombination mit schadhaften Umwelteinflis-
sen, den Betriebszustdnden sowie den potentiellen Gefahren durch beispielsweise Strom,
Spannung und Warme bergen insbesondere in den Wechselwirkungen untereinander ein
Risikopotential tber den gesamten Produktlebenszyklus, das in den realen Anwendungen
eintreten kann. [2, S. 462-463]

Um die Sicherheit solcher Batteriesysteme zu beurteilen, kénnen nicht allein einzelne Kom-
ponenten hinsichtlich ihres Sicherheitsverhaltens untersucht werden, sondern es bedarf der
ganzheitlichen Betrachtung des Systems. Um die Sicherheit komplexer Systeme zu erhal-
ten, stehen verschiedene Methoden zur Verfiigung, die eine Aufteilung in einzelne Seg-
mente mit definierten Schnittstellen vorsehen und eine strukturierte Analyse ermdglichen.
Durch die Betrachtung der Interaktion der einzelnen Bauteile untereinander kénnen sicher-
heitskritische Zustande aufgedeckt werden [20, S. 9]. Um die Gefahren und Risiken auf ein
Minimum zu reduzieren, bieten sich verschiedene methodische Ansétze wie beispielsweise
FMEA, Gefahren- und Risikoanalysen oder weitere Methoden wie beispielsweise die PRA-
oder STAMP-Methode an. Auch eine FMECA mit der direkten Anwendung auf Fahrzeug-
batterien mit hohen Spannungen kann fur die ganzheitliche Betrachtung der Systemgefah-
ren herangezogen werden [21].

Die prinzipielle Vorgehensweise methodischer Ansétze ist in Abbildung 2.1 dargestellt.
Nach Erstellung des Sicherheitsplans werden zunéachst die Gefahren des betrachteten Sys-
tems benannt, bewertet und anschlielend das potentielle Risiko durch geeignete Sicher-
heitsmalRnahmen reduziert und Uberprift. [7, S. 6] Die Basis der Analysen beruht auf der
Benennung der Einzelkomponenten oder sinnvollen Segmenten, der moglichen Gefahren
sowie deren potentiellen Haufigkeiten, wie beispielsweise die Ausfallwahrscheinlichkeit.
Mithilfe der strukturierten Vorgehensweise kdnnen die relevanten Risiken quantifiziert und
benannt werden. Dieses Risikomanagement hat das Ziel, mit passenden Malinahmen ei-
nen definierten Sicherheitsstandard fir Mensch, Maschine und Umwelt zu erreichen und
ein Gleichgewicht zwischen verschiedenen Systemeigenschaften (z.B. Komplexitat, Kosten
und Sicherheit) herzustellen [2, S. 463]. Als Resultat der Analysen kdnnen somit entspre-
chende Entwicklungsvorgaben fir sichere Systeme ermittelt werden.
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Sicherheliltsplan Risikoreduktion Gefahren und Risiken
erstellen verifizieren Uberprufen

Gefahren
nachverfolgen

Gefahren aufdecken Risiko minimieren

Gefahrenpotential SicherheitsmaRnahmen
bewerten identifizieren

Abbildung 2.1: Sicherheitsprozess nach [7, S. 6]

Eine eingesetzte Methode fiir das Risikomanagement ist die Methode der probabilistischen
Risikobewertung PRA, die auch als quantitative Risikobewerbung QRA bezeichnet wird.
Die PRA nimmt den bekannten Systemzustand mit allen Unklarheiten auf und beschreibt
diesen mathematisch. Die Methode deckt die probabilistischen Faktoren durch die die Ana-
lyse von Gefahrensituationen und der sachgemalf3en Funktionalitat aller Komponenten auf,
die die Systemsicherheit beeinflussen. Somit werden Gefahren zusammen mit Gefahren-
hergang und -konsequenz identifiziert und zeigten eine Vorgehensweise, Unwagbarkeiten
zu beschreiben. Die mathematische Beschreibung hilft hierbei, die zu erwartenden Risiken
zahlenmafig zu bewerten und eine Vergleichbarkeit mit anderen Zustanden zu gewabhrleis-
ten. [2, S. 463]
Die system-theoretische Unfallmodell- und Prozessanalyse STAMP wird in nahezu allen
Industriebereichen eingesetzt. Die Methode beruht auf der Erhaltung des dynamischen
Gleichgewichts eines Systems in Abh&ngigkeit von Interaktionen aller Komponenten. Dies
geschieht durch das eigenstandige Anpassen des Systems oder der Umgebungsbedingun-
gen, um die Gesamtsicherheit zu erhalten. Im Vergleich zur PRA-Methode, die das Risiko
einschatzt und bestimmt, identifiziert die STAMP die relevanten Stellgrof3en und beeinflusst
das System. [2, S. 464]. Die systemtheoretische Prozessanalyse STPA ist eine robuste,
nicht-quantitative Gefahrenanalyse fur die Entwicklung von sicheren Li-lon Energiespei-
chersystemen. Sie basiert auf der systematischen STAMP-Methode und eliminiert die
Wege der Gefahrenentstehung, damit die Sicherheit effizient realisiert werden kann [2, S.
461].
Die Anwendung der Gefahren- und Risikoanalyse, die als Methodik in der ISO 26262 des
dritten Teils benannt ist, ermdglicht die Analyse und Bewertung der funktionalen Sicherheit
im Hinblick auf elektronikbezogene Gefahren eines definierten Systems [22, S. 122-124].
Hierbei ist es irrelevant, welchen Ursprung der Fehler hat [23, S. 29]. Die Analyse eines
Energiespeichers zeigt die Uberwachung des Ladezustands als wichtiges, technische Si-
cherheitskriterium [24]. Die ISO 26262 limitiert die Betrachtungsweise allerdings auf elekt-
rische Faktoren [24, S. 5]. Thermische und mechanische Gefahren bilden allerdings wei-
tere, fur die Sicherheit relevante Bereiche dar [17, S. 1], wodurch eine erweiterte Betrach-
tung sinnvoll ist.
In einer Analyse eines Li-lon-Energiespeichersystems fiir ein Elektrofahrzeug wurden die
relevanten elektrischen, mechanischen und thermischen Einflussfaktoren in Kooperation
mit dem TUV SUD Automotive GmbH untersucht [17, S. 5-7]. Dabei wurden die wesentli-
chen Betriebszustande und -situationen gegenibergestellt und die resultierenden Szena-
rien mit insgesamt 136 Fehlfunktionen kombiniert. Dies ergab eine aggregierte Anzahl von
142 Gefahrensituationen. Die Analyse des Gesamtenergiespeichers zeigt, dass die Sicher-
heit im groRen Umfang durch eine umfassende und ausfallsichere Uberwachungselektronik
9
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gewabhrleistet werden kann. Die Absicherung der Zelliberwachung, dem Verhindern des
Uberladens oder auch ein gewahrleisteter Eingriff in die Hochvoltunterbrechung durch re-
dundante Schutze sind mit ASIL D bewertet und mussen entsprechend sichergestellt wer-
den [17, S. 7-8]. Allerdings zeigt die Analyse ebenfalls auf, dass auch nicht-funktionale As-
pekte wie die mechanische, elektrische oder thermische Uberlast von Zellen zu einem ho-
hen Sicherheitsrisiko fuihrt. Haufig konnen die genannten Uberlasten nicht bzw. die mess-
baren Auswirkungen nur zu spéat durch eine Elektronik erkannt und damit nicht zuverlassig
verhindert werden. Auch der Abriss der Kontaktierung mit potentieller Funkenbildung, dem
Abriss von Sensorkabeln und Sense-Leitungen stellen grundlegende Gefahren dar [17, S.
7-8].

Die Sicherheit von Energiespeichern beruht auf der sicheren, internen Funktionsweise aller
Einzelkomponenten. Als grof3e Gefahrenquelle fungiert die einzelne LIZ, die sowohl Oxida-
tions- als auch Reduktionsmittel beinhaltet. Unter Normalbedingungen wird die chemisch
gespeicherte Energie zu elektrischer Energie gewandelt. Allerdings besteht unter ungiins-
tigen Bedingungen die Mdglichkeit einer Umwandlung in Warme und Gase, die eine Feuer-
und Explosionsgefahr darstellt. Die thermodynamische Stabilitt stets aufrecht zu erhalten,
gilt als eines der wichtigsten Kriterien flr die Erhaltung der Sicherheit [19, S. 37, 19, S. 37].
Da diese nicht nur aufgrund von &uf3eren, thermischen Faktoren abhangt, sondern auch
durch eine Uberhdhte, dauerhafte elektrische Belastung kompromittiert wird, ist die elektri-
sche Absicherung der LIZ ein wichtiger Sicherheitshebel.

Ein allgemeines, speziell fur Energiespeicher definiertes Vorgehen zur Entwicklung von si-
cheren Gesamtenergiespeichersystemenistin [12, S. 11-12] beschrieben. Nach Bewertung
des thermischen Durchgehens einzelner LIZ wird die Auswirkung auf umliegende Zellen im
Modul an verschiedenen Positionen untersucht. Durch Modul- oder Systemtests mit akti-
vem und passiven Schutzeinrichtungen wird anschlieRend die Sicherheit auf Energiespei-
cherebene untersucht und die physikalischen Kenngré3en (Einzel- und Gesamtspannung,
Temperatur) zusammen mit optischen Aufzeichnungen tberwacht [12, S. 11-12]. Die Vor-
gehensweise wird fur fertige Energiespeicherkonstruktion angewendet. Sie Uberprift somit
die Sicherheit fertiger Systeme nach der Entwicklung und gibt somit nur Aufschluss tber
das absolute Sicherheitsverhalten des Systems, wodurch diese Methode der Absicherung
zuzuordnen ist.

In einer Analyse eines Li-lon-Energiespeichers stellen Rosewater et al. [2, S. 470] funf Ge-
fahrenquellen auf. Hierunter fallen Gefahren aufgrund von Spannung, Uberschlag, Feuer,
Ausgasverpuffung und die Schéadlichkeit der toxischen Gase. Zudem benennt er eine un-
definierbare Gefahr aufgrund der Kombination dieser Gefahrenquellen, die eine Vorher-
sage und Kontrolle durch konventionelle Techniken erschweren. Eine explizit genannte Ge-
fahr ist die fehlende Uberwachung der Spannungswerte durch die Trennung der Leiterbahn
durch beispielsweise korrosive Medien [2, S. 468].

In Versuchsreihen mit 18650-Testmodulen benennt Darcy [25, S. 48] die Propagationsver-
hinderung des ersten thermischen Durchgehens als essentiell, weil sich sonst die Tempe-
ratur und damit die Gefahr einer Kaskadierung innerhalb des Modules unweigerlich erhéht.
Darcy [25, S. 49] benennt in seiner Ausfiihrung folgende zu bertcksichtigende Aspekte:

10
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1. Gewabhrleistung eines definierten Zellabstandes = 1mm (LIZ Typ 18650)
a. Abstand ist effektiver als Warmestrahlungsbarrieren bzw. thermisch isolieren-
des Material um die LIZ
b. Maximierung der Warmeleitung zwischen den Zellen kénnte auch helfen
2. Freihalten des Ausgasbereichs durch konstruktive Mal3nahmen, zum Beispiel
mit Glas- oder Keramikelementen
a. Umliegende LIZ dirfen nicht in Berihrung mit Gas oder LIZ-Auswirfe kommen
b. Heftigkeit der Flammen muss abgeschwécht werden
c. Gewahrleistung des Gasaustritts durch Entgasungséffnungen im Gehause
3.  Absicherung jeder Zelle auf Plus- und Minuspolseite
a. Verhinderung des Kurzschlusses parallel geschalteter LIZ

Nach der Richtlinie der United Laboratories UL1973 [11, S. 193] sollen Energiespeicher so
entwickelt werden, dass ein Einzelzellversagen nicht zu einer Kaskadierung im System mit
Feuer und Explosion fuhrt. Diese Minimierung des Schadensausmalf3es auf der niedrigsten
Ebene der LIZ gilt als zielfUhrend, weil groRere Schaden auf héheren Ebenen sicher ver-
hindert werden kénnen [19, S. 37]. Insbesondere in Fallen, in denen das Fehlverhalten auf
Zellebene nicht bestimmt werden kann, ist es essentiell, die Schadenspropagation und eine
Zerstorung des Moduls oder des Systems zu verhindern [13, S. 8].

Die Zellpropagationsrichtlinie nach SAE J2464 [11, S. 192-193] untersucht die Auswirkung
einer thermisch durchgehenden Zelle auf umliegende LIZ. Hierzu wird das Priflingsmodul
auf mindestens 55 °C vorgewarmt und anschlieBend eine Zelle auf 400 °C aufgeheizt,
wodurch ein thermisches Durchgehen provoziert wird. Danach wird der Modulprufling tber
1h beobachtet. Durch Versuchswiederholung mit verschiedenen LIZ-Positionen (innen, au-
Ren, Kante) soll das Moduldesign auf das Propagationsverhalten untersucht werden.
Anderson et al. [26, S. 12] sehen folgende funf Konstruktionsrichtlinien als zielfiihrend fiir
die Entwicklung eines sicheren Energiespeichers:

1. Reduktion des Risikos von Zellwandbriichen, mal3geblich durch konstruktive
Gewahrleistung des Ausgasens

2. Ausreichender Zellabstand und Warmeschutz zur Vermeidung des direkten

Zellkontakts

Einzelzellabsicherung von parallelen Zellen

4. Schutz der umliegenden Zellen von heil3en Auswiurfen (Material, Flussigkei-
ten, Gas)

5. Verhindern von Flammen und Funkenaustritt aus dem Batteriegehduse

w

Nach Anderson et al. [26, S. 12] fuhrt der direkte Kontakt von Zellen unvermeidlich zu einer
Propagation. Der Zellabstand wird als notwendig erachtet, weil der Abstand invers propor-
tional zur Effektivitat der Warmedissipation steht. Auch bietet der Abstand die Mdglichkeit,
mogliche Leitpfade durch austretende Elektrolyte und damit unkontrollierte Kontakte zu er-
schweren. Auch wird durch die oben genannten Richtlinien die Verhinderung von Kurz-
schlissen in Parallelschaltungen erwahnt, durch den sich umliegende Zellen thermisch auf-
heizen kdnnen. Fur den Schutz von der Umwelt werden gewundene Gas- und Feuerfih-
rungen empfohlen, um ein Flammenaustritt zu verhindern.

Die in der Literatur veréffentlichten Untersuchungen zeigen, dass eine Propagation vor al-
lem durch den Abstand von Zellen, der Verhinderung von parallelen Kurzschlissen und der
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generelle Schutz umliegender Zellen vor heil3en Material (Flammen / Auswtirfe / Gase) ver-
hindert werden kann. Als praventive Mallnahmen wird die Einzelzellabsicherung als aus-
sichtsreiche MalRnahme benannt, um ein thermisches LIZ Durchgehen zu verhindern.

2.2 Grenzen und Schadensausmal von 18650-Zellen

LIZ kénnen durch mechanische, elektrische und thermische Einflisse beschadigt werden.
Durch die Einbindung in elektrische Stromkreise besteht die Gefahr von tberhdhten Stro-
men oder Spannungen. Aufgrund der Reaktivitat der Aktivmaterialen bei hohen Tempera-
turen oder Spannungen kdnnen 18650 LIZ verschiedene Versagensausmalle annehmen.
Eine Differenzierung aufgrund der Aktivmaterialien wird in der vorliegenden Arbeit nicht vor-
genommen. Eine Bewertung der Sicherheit kann Burda [27, S. 24] enthommen werden.
Nachfolgend werden die thermischen und elektrischen Belastungsgrenzen benannt und
das Verhalten im Fehlerfall beschrieben.

2.2.1 Belastungsgrenzen von Li-lon Zellen

Die Stabilitat der LIZ ist direkt abh&ngig von ihrem Ladezustand. Kritische Zustéande verhal-
ten sich umgekehrt proportional zu dem Lithiumanteil in der negativen Elektrode; Je héher
der Lithiumanteil in der negativen Elektrode ist, je niedriger ist die maximale, stabile Tem-
peratur der LI1Z [28, S. 82]. Somit sind hohe Ladezusténde generell als sicherheitskritischer
einzustufen [29, S. 1083] und das thermische Durchgehen beginnt mit steigendem Lade-
zustand bei niedrigeren Temperaturen. Nach der Transportvorschrift UN38.3 [30, S. 48]
missen LIZ eine Temperatur von 72 °C +2 °C (ber eine Zeitdauer von 6 Stunden aushalten
konnen. LIZ des Typs Panasonic NCR18650PD und PF (Aktivmaterial NMC) kdnnen nach
Zellaufdruck Temperaturen bis 100 °C aushalten. Grundséatzlich geht eine Gefahr von LIZ
aus, sobald auf die Zelle ein groRerer Warmestrom einwirkt, als die LI1Z abgeben kann. Der
Prozess des Durchgehens beginnt, sofern die thermischen Stabilitatsgrenzen der Zellche-
mie Uberschritten werden und die Reaktionsgeschwindigkeit bzw. -rate in der Zelle die War-
meabgabe an die Umwelt Gbertrifft [31, S. 191]. Die exotherme Warmeentstehung verlauft
hierbei nach dem Gesetz von Arrhenius in exponentieller Form, die Warmeabgabe hinge-
gen linear nach Newton’s Gesetz der Kihlung [32, S. 212-213]. Anhand des Semenov-
Graph kann der Beginn des thermischen Durchgehens graphisch dargestellt werden.
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1,2, 3 Temperaturkurven bei drei Umgebungstemperaturen T4, Ty, und T3
4: Aufheizkurve der LIZ

I: Stabiler Punkt; 1 kann das Auftheizen der Zelle (4) runterkihlen

Il: Kritischer Punkt; 2 kann das Aufheizen der Zelle (4) instabil kiihlen

Il: Thermisches Durchgehen; 1 kann das Aufheizen der Zelle (4) nicht kontrollieren
Abbildung 2.2: Semenov-Graph nach [33, S. 212-213]
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Die exponentiell verlaufende Kurve 4 beschreibt die Warmeentstehung aufgrund aller
exothermen Reaktionen einer LIZ. Die Linien 1, 2 und 3 représentieren die linearen Kihl-
verlaufe (Konduktion) mit unterschiedlichen Temperaturen Ty, Tuz und Tys. Die niedrigste
Temperaturlinie 1 hat zwei Schnittpunkte mit Kurve 4, mit denen ein stabiler, isothermer
Zustand maoglich ist. Punkt | ist als stabiler Punkt zu bezeichnen, weil bei zunehmender
Temperatur der Zelle die Kuhlleistung groRRer als die Warmeproduktion ist und die Zelle sich
wieder abkuhlt. Punkt Il stellt einen instabilen Zustand dar, bei dessen Uberschreiten ein
TD nicht aufzuhalten ist. Linie 2 hat aufgrund der tangentialen Beriihrung mit Kurve 4 ein
kritisches Gleichgewicht — wird die Temperatur des Punktes Il Uberschritten, ist ein TD un-
vermeidbar. Linie 3 hat keine Mdglichkeiten, die Warme abzufthren [32, S. 212-213].

In den géngigen Datenblattern wird die Verwendung in einem thermischen Bereich zwi-
schen -20 °C und 75 °C (Entladebetrieb) sowie 0 °C und 50 °C (Ladebetrieb) angegeben.
Die Spannungsgrenzen werden zu 2,5V und 4,2 V gesetzt [34, S. 8, 35, S. 3]. In Zertifizie-
rungs- und Sicherheitstests werden die LIZ tber diese Grenzen hinaus getestet. Abbildung
2.3 zeigt die typischen thermischen und spannungsmafigen Grenzen fir die Verwendung
von LIZ auf und benennt das mégliche Schadensausmal bei Verlassen des Bereiches ,1°.

1. Sicherer Betriebsbereich

2. Auflosen des Kupfers (Anode)

3. a) Li-Plating wahrend Uberladen
b) Li-Plating wahrend Tieftemperaturladen

4. Moglicher Defekt der SEI-Schicht in Graphit-
anoden, Gasdruckanstieg, langsames thermi-
sches Durchgehen

5. Temperatursteigerung, Gasemission, Separa-
torschmelzen, Feuer

7. Thermisches Durchgehen, Feuer, O, aus Oxid-

2 3 a4 6 8 materialien 16st sich, Selbsterhitzung
SpannunginV
Abbildung 2.3: Sicherheitsbereich eine NMC-LIZ mit Graphitanode nach [36, S. 13] [sic]
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Bei NMC-LIZ kdnnen bei Temperaturen tber 60 °C Schaden an der Anode auftreten und
toxische Gase durch chemische Prozesse in den Elektrodenmaterialien entstehen [36, S.
13]. Bei Temperaturen Uber 100 °C ist von einem thermischen Durchgehen auszugehen
[37, S. 3636-3637]. Ab einer Temperatur von 120 °C kann sich die Zelle aufgrund exother-
mer Reaktionen im Zellinneren selbst erwdrmen [8, S. 2]. Bei ca. 130 °C zeigt der Tempe-
raturverlauf eine fallende Tendenz, was auf das Schmelzen des Separators hindeutet. Die
LIZ generiert bis ca. 170 °C keine eigene Warme. Ab ca. 220 °C kann das Aktivmaterial
stark exotherm reagieren [37, S. 3636-3637].

Auch tiefe Temperaturen haben einen negativen Einfluss auf die Sicherheit. Insbesondere
bei Ladevorgangen unter 0 °C kann es zum Abscheiden von metallischem Lithium an der
Anode kommen, was zu Dendritenbildung und internen Kurzschlissen bei der spateren
Verwendung fuhren kann. Wird die LIZ zu niedrigen Spannungen ausgesetzt, so l6st sich
das Kupfer des Anodenableiters auf und zerstort somit die innere Struktur der LIZ. Span-
nungen uber 4,2 V fuhren ebenfalls zu Lithium-Plating oder zu héheren Temperaturen auf-
grund von Gasemissionen [36, S. 13].
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Abbildung 2.4: Graphische Darstellung des State of Safety (SOS) [18]

Cabrera-Castillo et al. [18] definieren den Begriff des Sicherheitszustandes (State of Safety
SOS), in dem ein sicherer Betrieb mdglich ist. Der Wertebereich des SOS gibt an, mit wel-
cher Wahrscheinlichkeit ein Energiespeicher sich nicht in einem unsicheren Bereich befin-
det. Die theoretischen Uberlegungen werden mit experimentellen Versuchen unterlegt. Die-
ser Wert orientiert sich an den Definitionen des Ladezustands (State of Charge SOC) bzw.
Gesundheitszustands (State of Health SOH) und kann fiir den sicheren Betrieb von Ener-
giespeichern verwendet werden. Wie der Vergleich der Abbildung 2.3 und Abbildung 2.4
erkennen lasst, sind die sicheren Betriebsgrenzen beider Untersuchungen ahnlich. Neben
der absoluten Temperatur ist auch die Einwirkungsdauer von Bedeutung. So kénnen LIZ
eine Temperatur von Uber 200 °C kurzzeitig Uber wenige Sekunden Uberstehen, ohne malf3-
geblichen Schaden zu nehmen. Ubersteigt allerdings der Energieeintrag von AuRen einen
kritischen Wert, so kann dies zum thermischen Durchgehen fiihren.

Untersuchungen der NHTSA [11, S. 208] zeigen auf, dass bei einem Verhéltnis des Ener-
gieeintrags von auf3en zur Zellenergie von 22 bis 36 % ein thermisches Durchgehen pro-
voziert wird. In den Versuchen wurden die LIZ mittels Heizdréhten und -matten erwarmt.
Auch der Ladezustand tragt zu einer veranderten Reaktion bei; ab einem SOC von ca. 25 %
zeigen LIZ ein exothermes, thermisches Durchgehen, die im Vergleich zu hochgeladenen
Zellen ( Ttp = 144 °C) erst bei T+p = 160 °C beginnt [38, S. 57176].

Als ein etablierter Standard fir die Sicherheitsbewertung gilt die Vorschrift UL 1642 der
United Laboratories sowie die Transportvorschrift UN38.3 der Vereinten Nationen. Die Bat-
terien missen hierbei folgenden, deutlich h6heren Belastungen standhalten:

- Erhitzung auf 130 °C, 10 min Haltezeit [39, S. 23]

- Zwangsentladung von Zellverbiinden tber 0,1 Q externen Widerstand [39, S.
20] [30, S. 50]

- Standhalten gegenuber dreifachem, nominalen Ladestrom [39, S. 19]

Sofern die interne Warmerzeugung die Warmedissipation Gber das Zellgehduse Ubersteigt,
fuhrt dies zu einer Selbsterwarmung mit einer bestimmten Selbsterwarmungsrate (1):

dTBat

me 7 = Qgen - hA(TUmg - TBat) - eo—A(Tgat - Tgmg) - QExtern,Cond (2.1)
0] (1 (1) (%) V)
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Hierbei bezeichnet m die Masse des Aktivmaterials, ¢, die spezifische Warmekapazitat bei
konstantem Druck, h den Warmeubergangskoeffizienten, A die Kontaktflache bei Konvek-
tion), Tumg die Umgebungstemperatur, Tsa die Batterietemperatur, e den Emissionsgrad der
Flache A, o die Stefan-Boltzmann-Konstante.

Die Generierung der Warme innerhalb der Zelle (ll) entsteht durch elektrochemische Reak-
tionen, Phasenlbergange sowie kombinierter Reaktionen und Joulescher Erwarmung. Die
Warmeabfuhr kann entweder Uber Konvektion (lll), Radiation (IV) oder Warmeleitung (V)
erfolgen [40, S. 8]. Shah et al. [41, S. 169] erarbeiten in ihren Untersuchungen eine Mog-
lichkeit, die Wahrscheinlichkeit eines thermischen Durchgehens im Vorfeld zu erkennen.
Mit der Definition des TRN wird ein mathematisches Modell fir die Beschreibung des ther-
mischen Verhaltens erstellt und validiert.

2.2.2 Versagensausmal einer 18650 Zelle

Aufgrund der hochreaktiven Aktivmaterialchemie besitzen LIZ ein entsprechendes Gefah-
renpotential. Das Versagensausmalf beginnt bei leichtem bis schwerem Ausgasen von to-
xischen Gasen bis hin zum Brand oder Explosion. Abada et al. [42] haben in |hren Unter-
suchungen eine umfassende Ubersicht tiber die Analyse der Sicherheit sowie die verwen-
deten Methoden erstellt.

Die heftigste Reaktion wird als thermisches Durchgehen (TD) bezeichnet, in dem die che-
misch gespeicherte Energie aller LIZ-Materialien in Warme umgewandelt wird [11, S. 175].
Das thermische Durchgehen entsteht durch einen zellinternen Kurzschluss, der Gegen-
stand vieler Untersuchungen ist [43], [44, S. 6554] [45], [46] [26, S. 25, 47]. In dieser stark
exothermen Reaktion reagiert der Elektrolyt mit dem Sauerstoff der Kathode, wodurch sich
die Verbrennung selbst aufrechterhélt und bis zur vollstdndigen Zerstérung fuhrt
[11, S. 191]. Dieser Prozess lauft in einer Zeitspanne zwischen 200 und 500 ms ab
[48, S. 16]. Je nach Spannungslage der LIZ unterscheidet sich die Heftigkeit der Reaktion
deutlich. Tabelle 2.1 stellt die freiwerdende Energie bei verschiedenen Spannungslagen in
ein Verhaltnis mit der Substanz TNT dar.

Tabelle 2.1: Energie einer durchgehenden LCO-Zelle [29, S. 1083]

Aquivalent zur freiwerdenden Energie einer

Spannungslage entsprechenden Masse an TNT

3,3V 0,11¢
36V 0,23 ¢
3,7V 0,88¢g
42V 1,774

Der Prozess des thermischen Durchgehens kann in die drei Abschnitte Frihphase, explo-
sionsartige Umsetzung und Ausgleichsphase eingeteilt werden (Abbildung 2.5). Die Ab-
grenzung der ersten und zweiten Phase ist hierbei nicht eindeutig und nur durch den Beginn
des nahezu exponentiellen Temperaturanstiegs zu trennen [37, S. 3636-3637]. Je nach
Ladezustand und Aktivmaterialien der LIZ beginnt die Reaktion zwischen 144 °C (geladene
LIZ) und 160 °C (entladene Zelle) [38, S. 57176]. Die Menge an freiwerdender Energie ist
ebenfalls direkt abhéngig vom Ladezustand. Bei einer NCA-LIZ mit 2.6 Ah wird bei einem
SOC von 100 % eine Energiemenge von 19.2 kJ frei, bei einem SOC von 50 % lediglich 7.9
kdJ. Die Angaben beziehen sich auf die Messung der freien Enthalpie AH in den Messungen
von Jhu et al. [49, S. 162-163]. Yayathi et al. [50, S. 204] benennt bei einer NMC-LIZ mit
2,6 Ah der Firma Samsung die freiwerdende Energie von 25 kJ bei SOC =5 0 % bzw. 47 kJ
bei SOC = 100 %. Groil3 et al. [14, S. 12] attestieren einer herkdmmlichen 18650 Zelle 360
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kJ an gesamter Energie. Das entspricht mit 100 Wh etwa dem 11,5 fachen der elektrisch
entnehmbaren Energie einer 2,2 Ah Zelle. In kurzer Zeit finden starke Oxidationsprozesse
an der positiven sowie starke Reduktionsprozesse an der negativen Elektrode statt, die die
gespeicherte Energie schlagartig freisetzen [31, S. 175]. Zudem kann die Erwarmung durch
Joulesche Warme weiter erhoéht werden [32, S. 212-213].

> Phase 1 Phase 2 Phase 3

Erwarmung Selbst- Zersetzung Zersetzung Abkihlungs-
der LIZ, duRere erwarmungs- yer anode  der Kathode —EXPlosionsartige, phase
Einfllisse phase exotherme Reaktionen
700°C
-:-U \
Phase 1 2
170°C @ Phase 3
[\S]
- — >
At~s...min At~3-10s At~ " min

Abbildung 2.5: Ablauf einer thermisch durchgehenden LIZ

Prinzipiell lasst sich das thermische Durchgehen mittels Nageltests, Aufheizungen durch
Heizdrahte, elektrische Uberlast oder das elektrische Uberladen provozieren [11, S. 196].
Bei Nageltests gibt es keine standardisierte Vorgehensweise, die die Parameter Eintritts-
geschwindigkeit, Material, Durchmesser, Spitzenart und weitere Parameter regelt
[48, S. 1-2]. Lamb et al. [51] zeigt in seinen detaillierten Untersuchungen auf, dass die Er-
gebnisse stark von den Testbedingungen abhéngen. Der Nageltest stellt keine sinnvolle
Nachbildung eines internen Kurzschlusses dar, weil dieser durch das Bauteileindringen
mehrere Schichten zerstort und einen Kontakt zwischen Zellinnerem und -&uf3erem er-
zeugt. Hierdurch ergeben sich trotz gleicher Testbedingungen teilweise sehr unterschiedli-
che Resultate. Eine verlassliche Aussage zu dem Verhalten bei einem gewachsenen, in-
ternen Kurzschluss ist nicht moglich [48, S. 16]. Zudem erzeugt die Nagelspitze einen lo-
kalen, heiRen Bereich, an dem Elektrolyt mit Luft reagieren und somit Nebenreaktionen
provoziert werden kénnen [28, S. 82]. Das entstehende Loch stellt zudem einen nichtrepra-
sentativen Ausgasweg dar [11, S. 195]. Andere Untersuchungen hingegen benennen den
axialen Nagelversuch als eine verlassliche Methode, um einen harten, internen Kurzschluss
ohne zusatzliche thermische oder elektrische Energieeinbringung zu erzeugen. [52, S.
518]. Der Nageltest ist Gegenstand aktueller Untersuchungen [52, S. 519 und 520].

Die Verwendung des elektrischen Uberladen fiir ein reproduzierbares, erzwungenes TD ist
aufgrund der zellinternen Sicherheitselemente, die die Uberladung zu unterschiedlichen
Zeitpunkten unterbrechen kénnen, erschwert. Zudem fiihrt das Uberladen zu einer nicht-
charakteristischen, héherenergetischen Reaktion herbei [11, S. 196]. Der Gberhéhte Lade-
zustand fihrt zu einer heftigeren Reaktion (Tabelle 2.1) [28, S. 82]. Die Verwendung von
Heizfolien stellt eine schnelle, lokalisierte Vorgehensweise dar, die die LIZ ohne Beschadi-
gung des Zellkopfes zerstort [25, S. 7-8]. Je nach eingesetzte Methode sowie Zell- oder
Modulaufbau kann die Auswirkung des TD unterschiedlich ausfallen [53, S. 7].

Eine Methode zur Erzeugung eines aktiven Ableiterkurzschlusses kann durch die Préparie-
rung des Separators mit einer Wachs-PCM-Schicht erfolgen, die bei einer definierten Tem-
peratur schmilzt. Bei Erreichen einer Temperatur von ca. 57 °C kommen somit die Ableiter
in Berihrung und erzeugen einen niederohmigen, internen Kurzschluss (ISC). Die als ISC-

16



Kapitel 2 - Stand der Wissenschaft und Technik

Element bezeichnete Methode wurde bereits 2010 erfunden und 2015 als US-Patent ange-
meldet [26, S. 25]. Weitere Untersuchungen analysieren das thermische Durchgehen durch
externe Kurzschlisse [8, S. 1], [54]. Nachfolgend werden die drei Phasen des thermischen
Durchgehens im Detail beschrieben.

Phase 1: Friuhphase

Die erste Phase des in Abbildung 2.5 dargestellten Prozesses ist gepragt von einer konti-
nuierlichen Aufheizung der LIZ. Dies geschieht entweder durch externe Einflisse wie bei-
spielsweise Warmequellen oder exotherme chemische Reaktionen aufgrund des Strom-
flusses durch die Aktivmaterialien. Der hierfiir benétigte Zeitraum variiert hierbei entspre-
chend der auf3eren Belastungen stark. Erreicht die LIZ eine Temperatur von ca. 70 °C —
90 °C, kann sich die Erwarmung selbststandig aufgrund interner Warmeerzeugung mit &hn-
licher Aufheizrate erhalten [55, S. 46]. Hierbei I6st sich die SEI-Schicht auf und gibt eine
Warmemenge von 186 bis 257 J/g frei. In dem Temperaturbereich zwischen 80 — 120 °C
|6st sich die Anode auf und reagiert mit dem Elektrolyten, wobei ca. 11 kJ bezogen auf eine
10 Wh-18650-Zelle freigesetzt werden [56, S. 289]. Ab einer Temperatur von ca. 120 ° -
130 °C fangt der Separator an zu schmelzen [49, S. 160]. Durch das Auflésen der Elektro-
den erhoht sich die Warmeproduktion und damit die Erwarmung der LIZ deutlich schneller
als im Temperaturbereich bis 120 °C [56, S. 303f]. Die freiwerdende Energie bei Auflosen
der negativen Elektrode mit dem Elektrolyt setzt eine Warmemenge von 250 bis 1714 J/g
[57, S. 1906] ab einer Temperatur von 110 °C bis 130 °C frei.

Die Kathode beginnt sich bei héheren Temperaturen zwischen 140 °C und 167 °C aufzul6-
sen, allerdings unter einer deutlich héheren Energieabgabe von 265 - 625 J/g [57, S. 1906].
Ab ca. 150 °C zersetzt sich die Kathode und reagiert mit dem Elektrolyten und gibt eine
Energiemenge von ca. 23 kJ frei, bezogen auf eine 10Wh-18650 LIZ [56, S. 289]. Weitere
Nebenreaktionen sind die Auflésung der Kathode ab ca. 180 °C sowie die Auflosung des
Elektrolyten ab 155 °C und Freigabe von 146 J/g bzw. 155-285 J/g [57, S. 1906]. Dieser
Verlauf wird mit ahnlichen Werten je nach verwendeter Zellchemie in den Untersuchungen
von Spotnitz [58, S. 84], Lopez [57, S. 1906], Wang [33, S. 212] oder Kim [59, S. 630]
bestatigt.

Orendorff [60, S. 13] unterteilt die Phase 1 in zwei explizite Bereiche; im ersten Bereich bis
ca. 90 °C Iost sich die SEI auf, der Separator verschlief3t sich und ab ca. 155 °C beginnt die
Zelle auszugasen und der Elektrolyt sich aufzulésen. Der zweite Bereich beginnt ab einer
Temperatur von ca. 180 °C, in dem die Anode sich auflost, die Degradation des Elektrolyts
voranschreitet und sich die Kathode auflost.

Innerhalb der Frihphase ist es moglich, das thermische Durchgehen der Zelle bis zur
Schmelztemperatur des Separators aufzuhalten. Hierzu ist ein entsprechendes Abkihlen
der LIZ notwendig [56, S. 299f].

Phase 2: Explosionsartige Reaktion

Durch das Aufldsen der positiven Metalloxidelektrode in Phase 1 16st sich aus dem Katho-
denaktivmaterial vermehrt Sauerstoff. Dieser wirkt bei Temperaturen ab 170 °C als Be-
schleuniger fiir exotherme Reaktionen mit dem Elektrolyten. Die Aufheizung der LIZ verlauft
mit einer Temperatursteigerung von tber 60 °C/s und kann nicht mehr kontrolliert werden.
Dieser Schritt allgemein der Beginn des thermischen Durchgehens bezeichnet.

Im Temperaturbereich zwischen 250 — 400 °C reagiert das im Elektrolyt geldsten Leitsalz
mit dem Lésungsmittel und setzt weitere 4 kJ an Energie frei, bezogen auf eine 10 Wh-
18650 Zelle [56, S. 289]. Wahrend des Prozesses kommt es zum Ausgasen der Zelle, irre-
versiblen chemischen Reaktionen, Materialschmelzung sowie durch den Kontakt mit hei-
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3en Metallteilen bzw. Funken zu Feuer und Explosionen [31, S. 175]. Der Prozess der Ma-
terialverbrennung lauft innerhalb von wenigen Sekunden, meistens zwischen 6 - 9 s ab, bis
alle Materialien vollstandig reagiert haben.

In den Untersuchungen von Golubkov et al. [37, S. 3636-3637] hingegen zeigt sich, dass
eine NMC-18650 LIZ bis 170 °C keine eigene Warme generiert. Bei der Temperatur von
130 °C zeigt sich ein negativer Peak, der als endothermischer Prozess des Separator-
schmelzens interpretiert werden kann. Ab 170 °C wirkt die Zelle als Warmequelle, erwarmt
sich eigenstandig kontinuierlich weiter und geht anschliel3end bei ca. 220 °C thermisch
durch.

Phase 3: Abkuhlungsphase

Nach der vollstandigen Reaktion kihlt sich die LIZ schrittweise ab. Die Warme wird hierbei
tber die umliegenden Komponenten und Umgebungsluft mittels Warmeleitung oder War-
mestrahlung abgegeben.

2.3 Zellinterne Sicherheitsmechanismen

Die LIZ der Bauform 18650 besteht aus einer stabilen Metallhtille, die die aufgewickelten
Aktivmaterialien umschliel3t. Die Polkontakte befinden sich auf der Zylinderober- bzw. un-
terseite (Abbildung 2.6). Die LIZ kann in die beiden Bereiche Zellkérper und Zellkopf unter-
teilt werden.

Pluspol —__ Ausgasventil

=7~ _ CID Stromfluss Unterbrechung
=~ __— Ableiter (+)

PTC Element Jf“/

§ (= e _ Separator
Dichtung T e *\\3&\-_-;; g
%, mPe
1. |~ Positive
Isolation_x | Elektrode
\ || -Negative
" " Elektrode
Gehause |,
" Ableiter (-)
\ I
- N2

Abbildung 2.6: Aufbau einer LIZ (links) [61, S. 5] | 18650 Zellen (rechts, INVENOX GmbH)

Der Zellkérper umfasst den aufgeroliten Wickel, der aus zwei Elektroden mit den Aktivma-
terialien besteht, elektrisch getrennt durch Separatoren. Die Aktivmaterialien sind anoden-
seitig auf Kupferableitern und kathodenseitig auf Aluminiumableitern aufgetragen. Der Ano-
denableiter ist durch einen oder mehrere Schweil3punkte mit dem Zellbecher aus vernickel-
tem Stahl [61, S. 4] elektrisch verbunden. Je nach Zelltyp und Zellhersteller befindet sich
im Zentrum der Wicklung ein Metallréhrchen, dass zur Stabilitdt des Wickels sowie zur
moglichen Gasfiihrung bei einem Uberdruck in der Zelle zu den Ausgasventilen im Zellkopf
beitragt. Der Zellkopf beinhaltet einen komplexen Aufbau zur Kontaktierung der Kathode
sowie zur Integration verschiedener Sicherheitsmechanismen wie beispielsweise PTC, CID
oder Ausgasventilen, die im nachfolgenden Kapitel im Detail beschrieben werden.

2.3.1 Aufbau und Funktionsweise

18650-LIZ kénnen mehrere Sicherheitselemente im Zellkopf und im Aktivmaterialwickel
aufweisen. Eine detaillierte Untersuchung wird von Balakrishnan et al. [62] durchgefihrt.
Nachfolgend werden die Mechanismen im Detail beschrieben.
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2.3.1.1 Sicherheitsmechanismen im Zellkopf

Im Zellkopf befinden sich bis zu drei Sicherheitselemente mit unterschiedlichen Reaktions-
weisen. Diese besitzen unterschiedliche Auslésemechanismen, wodurch zeitlich versetzt
der sichere Zustand der LIZ bei einer Uberbelastung gewahrleistet wird.

Das Sicherheitselement mit dem frithsten Eingriff bei einer elektrischen Uberbelastung ist
ein Ring aus einem elektrisch leitenden Polymer (PTC, Positive Temperature Coefficient),
das unter dem Pluspolabnehmer positioniert ist (Abbildung 2.7). Das PTC besteht aus einer
PE-Matrix mit elektrisch leitfahigen Partikeln. Entsteht ein unzulassig hoher Stromfluss
durch die Zelle, so erwarmt sich das PTC durch den dortigen Spannungsabfall und wird in
einem definierten Temperaturbereich zwischen 130 °C und 140 °C durch einen Phasen-
wechsel des Materials elektrisch isolierend [63, S. 3 und 10]. Dies unterbricht den Strom-
fluss durch die Zelle, wodurch eine weitere Erwarmung des Wickels verhindert wird. Bei
einem externen Kurzschluss tritt die Unterbrechung innerhalb weniger Sekunden ein [63,
S. 3 und 10]. Durch den unterbrochenen Stromfluss kihlt sich die LIZ und ebenfalls das
PTC ab und wird wieder leitfahig. Dieser Prozess kann einige Male durchgefiihrt werden,
allerdings mit nichtreversiblen Veranderungen in der Materialleitfahigkeit. Das PTC kann
auch in die Kathode integriert werden, indem eine diinne Schicht dieses Materials zwischen
dem Aktivmaterial und dem Ableiter aufgetragen wird [64, S. 4206].

Das PTC ist fur den Gebrauch von Einzelzellen bis zu niedrigen Spannungen ausgelegt
und zeigt dort eine zuverlassige Funktionalitat. Neben der sicheren Reaktion beim Uberla-
den ist auch das Verhalten des PTC beim Zellkurzschluss als sicher zu bewerten [65, S. 8].

a) b)
Pluspol (aufien)
Unterlegscheibe | Ventilplatte i
PTC \
Schweilipunkt ]
. - i = vy
Isolation I soll- Gas (hoher Druck) Gas (hoher Druck)

Pluspol (innen)  prychstelle
Abbildung 2.7: Funktionsweise der Mechanismen: a) Aufbau, b) Auslésen CID, c) Ausgasen [66, S. 2]

Das Sicherheitselement CID (Current Interrupt Device) wird durch einen zu hohen Zellin-
nendruck ausgeldst; steigt aufgrund von chemischen Reaktionen, motiviert durch einen ho-
hen Stromfluss oder ein Uberladen, die Temperatur und der Druck innerhalb der Zelle an,
kann das CID ein thermisches Uberhitzen der Zelle verhindern. Dies geschieht durch ein
definiertes, mechanisches Abreil3en der Schweil3verbindung des Pluspols, die den Kontakt
kontrolliert von der Kathode abtrennt (Abbildung 2.7). Bei einer Uberladung I6st das CID
zwischen 5,05 und 5.37 V aus und kann die bei der Uberladung entstehende Erwarmung
auf 53 °C beschranken [67, S. 10]. Diese irreversible Reaktion erfolgt in einem Druckbereich
zwischen 20 und 24 bar [68, S. 2-33]. Dieses Element ist in jeder 18650-LIZ vorhanden. In
Versuchsreihen mit externen Kurzschlissen kann das CID ebenfalls ein sicheres Auslosen
bei einer maximalen Temperatur Tmax = 60 °C sicherstellen [68, S. 2-33].

Wird der Druckanstieg nicht durch die oben genannten Sicherheitsmechanismen verhin-
dert, kann die Zelle {iber ein sich am Zellkopf befindliches Uberdruckventil ausgasen. Dies
geschieht durch das AufreiRen einer Sollbruchstelle in der Ventilplatte (Abbildung 2.7). Dies
verhindert eine unkontrollierte Explosion der Zelle. Der Druckbereich zum Offnen des Ven-
tils variiert bei den LIZ. Untersuchungen haben einen Wertebereich zwischen 33 und 37 bar
[69, S. 20] bzw. den in DSC-Messungen experimentell bestimmten Wert von 6,4 bar [50, S.
202] definiert. Andere Veréffentlichungen nennen einen Wert um 10-10,7 [67, S. 27] bzw.

14 bar [67, S. 27, 70], wobei sich die Zelle an der Sollbruchstelle nicht vollstandig 6ffnete.
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In einigen Ausfihrungen kann ab einem Druck von 34,5 bar auch ein Dorn zum Durchsto-
Ben einer separaten Kunststoffmembran verwendet werden [71, S. 403], um die heiRen
Gase nach aul3en zu fuhren.

Die Temperatur beim Ausgasen kann bis zu 190 °C betragen [72, S. 17]. Das Ausstrémen
der heiRen Gase kann durch Entziindung an heif3en Metallteilen bzw. Funkenstrecken, die
sich durch den austretenden leitféahigen Elektrolyten verktrzen, zu einer Flammenbildung
bzw. Explosion filhren. Offnet sich das Ventil allerdings nicht ausreichend, so kann der
Moment des AufreiRens sehr spét eintreten, wodurch eine explosionsartige Zerstérung der
gesamten Zelle mdglich ist [73, S. 2].

2.3.1.2 Sicherheitsmechanismen im Zellkérper

Der Separator, der den lonenaustausch zwischen Kathode und Anode bei gleichzeitiger
elektrischer Isolation ermoglicht, kann ein thermisches Uberhitzen durch die vollstandige
Isolierung der Elektroden verhindern. Durch den Anstieg der zellinternen Temperatur auf
Uber 135°C verschmelzen die fir den lonenaustausch notwendigen Poren des
Kunststoffseparators irreversibel [74, S. 61]. Durch keramische Zusétze in der Matrix behalt
der Seperator seine Form und verhindert einen direkten Kontakt der Elektroden. Durch den
unterbrochenen lonenaustausch wird auch der Stromfluss durch die Zelle gestoppt. Eine
voranschreitende ohm‘sche Erwarmung wird unterbunden und die LIZ wird hochohmig.
Dies fuhrt dazu, dass somit die gesamte Spannung der LIZ bzw. des seriellen
Zellverbundes an dem diinnen Separator (zw. 15 und 35 um) anliegt, was die Gefahr eines
Stromdurchschlags an dieser Stelle erhdht. Fir die Formstabilitat wird der Shutdown-
Separator aus mehreren Materialen hergestellt, die einen unterschiedlichen Schmelzpunkt
haben [74, S. 61 / 65] Der Shutdown-Separator kann allerdings den Stromfluss bei einem
externen Kurzschluss nur reduzieren und nicht vollstandig aufhalten [28, S. 83].

2.3.2 Grenzen und Versagensausmal

Die Sicherheit von einzelnen LIZ wird durch die Hersteller in Zertifizierungs- und Sicher-
heitstests standig Uberprift und erfillen hohe Standards [75, S. 12-17, 76, S. 7-8] der Trans-
portzertifizierungsgremien und gesetzlichen Regelungen. In der Literatur gibt es intensive
Analysen zum Einzelzellverhalten bei Uberladen, externen Kurzschlissen, mechanischen
Belastungen und externen Aufheizungen, die ein sicheres Verhalten der LIZ bestétigen [28,
S. 83, 68, S. 2-33, 77, S. 2-4]. Die oben erwahnten zellinternen Elemente stellen somit
wirksame Sicherheitsmechanismen bei Einzelzellen dar.

Die Funktionssicherheit ist allerdings unter Modul- oder Systembedingungen aufgrund ho-
herer Spannungen und hoher Parallelschaltung nicht bzw. nur teilweise gegeben. Eine si-
chere Auslésecharakteristik von zellinternen Sicherheitsmechanismen in Zellverbiinden
wird in der Literatur angezweifelt. [78, S. 16], [65, S. 6] [63, S. 2]. Doughty [13, S. 5] benennt
hierbei alle drei Sicherheitsmechanismen PTC, CID und Shutdownseparatoren, die in rea-
len Anwendungsfallen, in denen ein interner Kurzschluss als Gefahrenquelle dient, nicht
effektiv werden kdnnen. Durch die serielle Verschaltung kénnen einzelne LIZ mit den Viel-
fachen der Einzelzellspannung in Bertiihrung kommen. Dies kann dazu fuhren, dass sich
die oben genannten Bauteile aufgrund zu niedriger Spannungsfestigkeit oder zu kurzen
Bruchstellen fur die Spannungen nicht vollsténdig trennen. Da die 18650-LIZ urspriinglich
fir den Betrieb bei niedrigen Spannungen ausgelegt wurden, sind die zellinternen Sicher-
heitsmechanismen nicht direkt fir grofiere Module und Systeme ausgelegt.
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In 2004 wurde ein Batteriebrand einer 66p2s Verschaltung eines PTC-Versagens zuge-
sprochen, wodurch dieser reversible Sicherheitsmechanismus als nicht effektiv in Batterien
mit héheren Spannungen eingestuft wurde [63, S. 2]. Auch Jeevarajan [65, S. 15] weist auf
eine begrenzte Wirksamkeit des PTC hin. Aufgrund der von Hersteller zu Hersteller unter-
schiedlichen Ausldsecharakteristik und der Benennung einer Spannungsfestigkeit kann den
Untersuchungen nach auf eine Spannungsobergrenze geschlossen werden. Wird das Ele-
ment in einer seriellen Verschaltung aufgrund des Auslésens mit Spannungen Uber 30 V
beaufschlagt, kann eine Entflammung provoziert werden. Dies wiederum kann in einer se-
riellen Verschaltung propagieren, Feuer erzeugen und zum thermischen Durchgehen flh-
ren. Als Richtwert fiir die Einschrankung des Sicherheitsmechanismus nennt Jeevarajan
[65, S. 33] eine Anzahl von funf seriellen Zellen. Untersuchungen von Keil et al. [79, S. 15]
bestatigen die Aussage, dass bei dem Versagen eines PTC in einer hohen Serienschaltung
die Gefahr besteht, dass es zu einem Entflammen des PTC sowie Funken und Hitzebildung
kommt. Diese sich verandernden elektrischen Eigenschaften stellen dartiber hinaus ein Ri-
siko im Hinblick auf die dauerhafte Funktionalitéat dar. Durch die Erh6hung des ohmschen
Widerstandes bei hoheren Temperaturen kann es vorkommen, dass sich eine irreversible,
ohmsche Widerstandserhthung um bis zu 200 % einstellt [65, S. 15]. Dies kann wiederum
zu hohen thermischen Verlusten (P = R*I?) innerhalb des PTC-Elements fuhren, wodurch
sich die Wahrscheinlichkeit eines Brands erhéht. Ein geschwachtes bzw. hochohmiges Ele-
ment stellt zudem eine latente Gefahr fiir ein Versagen beim Uberladen dar [65, S. 15].
Untersuchungen an PTC-Elementen von Burda [27, S. 24] bestéatigen die Erhéhung der
ohmschen Widerstandes um 50 bis 100 %.
Auch der zellinterne Sicherheitsmechanismus CID kann bei seriell oder parallel verbunde-
nen Zellen den sicheren Zustand beim Versagen des PTC nicht zuverlassig sicherstellen.
In Verschaltung von mehreren parallelen Zellen zeigt sich, dass ein TD nicht durch das CID
verhindern lasst [68, S. 10]. Auch bei Untersuchungen von Serienschaltungen losten die
CID zeitverzogert und teilweise Uberhaupt nicht aus [67, S. 11], wodurch die Gesamtspan-
nung somit an einigen Zellen vollumfanglich anliegen kann. In einem Versuch von Jee-
varajan [65, S. 13] mit 4 parallel geschalteten Zellen, die mit einer Spannung von 48 V
beaufschlagt wurden, l6sten drei CID aus, das CID der vierten Zelle jedoch nicht, wodurch
diese den gesamten Ladestrom aufnehmen musste und explodierte. Vorab reduzierte ver-
mutlich das PTC den Stromfluss durch die vierte Zelle, wodurch die drei anderen CID aus-
|6sten. Weitere Untersuchungen an Zellverblinden zeigen eine Entflammung des PTC-Ele-
ments, bevor das CID die thermische Erhitzung unterbinden konnte [65, S. 15].
Shutdown-Separatoren, meistens bestehend aus PE/PE oder PP-PE-PP Schichten,
schmelzen bei einer Temperatur von ca. 127 °C, um den lonenaustausch zwischen den
Elektroden und somit die Joulesche Erwarmung aufgrund des Stromflusses zu unterbre-
chen. Allerdings kann es aufgrund von zu schnellen Aufheizraten dazu kommen, dass die
Poren sich nicht schnell genug schliel3en und somit die Erwarmung weiter ansteigt und ein
thermisches Durchgehen resultiert [80, S. 451-452]. Fir die Gewahrleistung der Separator-
stabilitat soll die Temperatur unter 60 °C gehalten werden [29, S. 1088]. In seriellen Zell-
verbinden bei hohen Ladespannungen und Laderaten kénnen die Separatoren ebenfalls
versagen. Unterbricht ein Shutdown-Separator den Stromfluss aufgrund von Zelltempera-
turen Gber 135 °C in einem seriellen Verbund mit U = 20 V, so kann es zu Fehlstellen im
Separator kommen. Die direkt am Separator anliegende Spannung verantwortet somit das
Uberschreiten der Separatordurchbruchsspannung, wodurch der Stromfluss wieder statt-
findet und sich die Zelle bis zu einem TD erhitzen kann [74, S. 62], [81, S. 582].
Die dargestellten Einschréankungen der zellinternen Sicherheitsmechanismen zeigen auf,
dass die Funktionalitat dieser Elemente hinsichtlich neuen Randbedingungen, darunter
mafgeblich héhere Spannungen und groRer Energiespeicher, untersucht werden miissen.
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2.4 Zellexterne Sicherheitsmechanismen

Um die zellinternen Sicherheitsmechanismen zuséatzlich abzusichern, kénnen individuelle
Sicherungen an den Zellen vorgesehen werden. Diese Absicherung kann die Beschadi-
gung in Zellverblinden verringern, sofern die Sicherung nicht am Ausgasventil positioniert
und somit ein blockiertes Ausgasen wahrscheinlich wird [82, S. 26], [83, S. 25].

Der Einfluss von hohen Kurzschlussstrémen kann einen negativen Einfluss auf die Funkti-
onalitdt von internen Sicherheitsmechanismen haben. Aus diesem Grund ist die Verwen-
dung von externen Sicherheitselementen eine Mdglichkeit, die Gefahr von externen Kurz-
schliissen parallel geschalteter Zellen zu senken und die Gesamtsicherheit gegentuber der
Kaskadierung von TD zu verbessern [84, S. 58f].

Die Sicherungen kénnen sowohl fur den Uberlast- als auch den Kurzschlussfall dimensio-
niert werden. Nach der Fa. ESKA [85, S. 2] ist der Uberlastfall als Bereich bis zum dreifa-
chen Wert des Nennstroms definiert, in dem sich die Sicherung schrittweise bis zum
Schmelzbereich erwarmt. Ein Auslésen kann haufig nicht garantiert werden, weil bereits
kleinere Veranderungen in der Warmeabfuhr zu einem stationaren Zustand fuhren. Gerade
im Spannungsfeld zwischen erlaubter Dauerlast und der unzulassigen Uberlast ist es kaum
moglich, mittels einer Sicherung auf den Uberlastfall auszulegen [86, S. 20]. Eine Belastung
Uber dem dreifachen Wert des Nennstromes wird als Kurzschlussfall bezeichnet. Dies tritt
beispielsweise auf, wenn eine LIZ in einem Parallelverbund niederohmig versagt und der
verbleibende Verbund kurzgeschlossen wird. Die Auslésegeschwindigkeit kann zwischen
flink (DIN 41576) bis tradge (DIN 41571) unterschieden werden. Die Reaktionszeit flinker
Sicherungen bei einem Kurzschlussstrom von lks = 10* Inenn liegt bei unter 10 ms.
Nachfolgend wird der Stand der Technik in die beiden Bereiche der konventionellen
Schmelzsicherungen und Leiterbahnsicherungen unterteilt.

2.4.1 Konventionelle Schmelzsicherungen

Einzelzellabsicherungen kénnen individuell ausgelegt und an geeigneten Orten positioniert
werden. In Versuchsreihen untersucht Darcy [25, S. 12] verschiedene Breiten (Abbildung
2.8). Die Ergebnisse zeigen, dass sich eine Verbreitung zu einer verzogerten Ausltsezeit
fuhrt. Weiterhin weisen Untersuchungen darauf hin, dass die Sicherungen am positiven und
negativen Pol eine Propagation nicht zuverlassig verhindern kénnen [25, S. 30].

Sicherungsbreite Stromstarke Auslésezeit
0,3 mm 8A 1s

0,4 mm 9A 2-7s

0,5 mm 11 A 2s

0,6 mm >13A 15s

Abbildung 2.8: Schmelzsicherung, Graphik und Ergebnisse nach [25, S. 28]

Andere Untersuchungen zeigen allerdings, dass Einzelzellsicherungen am negativen Pol-
kontakt, wo keine Blockierung der Ausgasventile moglich ist, die Propagation von Zelle zu
Zelle verhindern kbénnen [82, S. 23-24, 82, S. 6-22]. In experimentellen Untersuchungen
Uberprift Jeevarajan [82, S. 26] die Eignung von Einzelzellabsicherungen bei 18650-LIZ.

In Untersuchungen mit einem 9-Zellen Modul (LIZ parallel verschaltet) wurde festgestellt,
dass die einzeln abgesicherten LIZ-Anbindungen (Abbildung 2.8, rechts) die Propagation
durch die Unterbrechung der Kurzschlussstrome entscharfen konnen. Insbesondere bei pa-
rallel geschalteten Zellen, die sich Uber die fehlerhafte Zelle mit hohen Kurzschlussstromen
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entladen wirden, kann einem Aufheizen der Zelle durch individuelle Zellabsicherungen ef-
fektiv vorgebeugt werden [25, S. 11]. Zu einer ahnlichen Folgerung kommt auch Lamp et
al. [52, S. 519] in seinen Untersuchungen an einem 10-Zellen-Modul mit den Verschaltun-
gen 10s1p und 1s10p.

Eine separate Form der Einzelzellabsicherung hat die Firma Tesla Motors Corp. entwickelt.
Zur Kontaktierung der 18650 Zellen verwendet Tesla Motors Corp. einem Schweil3verfah-
ren, in dem die LIZ Uber einen Metalldraht mit einer Ableiterschiene verbunden werden. Die
Kontaktierung erfolgt Giber einen Metall-zu-Metall Reibungsschweil3prozess mit Ultraschall,
der malRgeblich auf den drei Parametern vertikale Kraft, Ultraschallenergie und einer Zeit
von ca. 100 ms basiert [87, S. 20]. Die elektrische Kontaktierung sowie die Automatisier-
barkeit wurde auch von unabhangigen Instituten untersucht und bestatigt [88]. Durch die
Eignung des Drahtbondings fiir die Kontaktierung wird von einem vermehrten Einsatz bei
den Automobilbatteriesystemen ausgegangen [87, S. 26].

Das ,Bonding Wire“ Verfahren, das ihren Ursprung in der Halbleiterindustrie bei der Kon-
taktierung von Prozessoren und Halbleiterelementen auf Leiterplatinen hat, bietet die M6g-
lichkeit, den Verbindungsdraht als definierte Schwachstelle im Falle eines unzuléssig hohen
Stromes auszulegen; der Draht ist auf die maximal dauerhaft erlaubte Strombelastung aus-
gelegt und unterbricht gegebenenfalls den Stromfluss durch die Zelle. Zusatzlich wird die
dunne Drahtverbindung dafiir verwendet, dass im Falle des CID-Aufbrechens die Ausga-
sungsoffnung den Draht trennt. Diese Draht-Bonding-Technologie wird als deutlicher Zuge-
winn fur die Gesamtsicherheit gesehen [87, S. 18, 89, S. 3].

Chen et al. [90, S. 199] validiert die theoretische Auslésecharakteristik mit Versuchsreihen
und leitet hieraus Abhangigkeiten von Stromstarke, Auslésezeit und Aufbruchbreite des
Bondingdrahtes her. Bei schneller Erwdrmung des Sicherungsdrahtes dominiert maf3geb-
lich die Joulesche Erwarmung innerhalb des Leitungsmaterials. Dies bedingt eine vernach-
lassigbare Auslosezeit im Mikrosekundenbereich sowie ein vollstandiges Aufbrechen des
gesamten Drahtes [90, S. 201].

2.4.2 Leiterbahnsicherung

Werden die LIZ Uber Leiterplatinen parallel oder seriell verschaltet, kann die Absicherung
mittels Leiterbahnsicherungen erfolgen. Dies geschieht entweder auf der Platine (SMD —
Surface Mounted Device), als Durchkontaktierung (THT — Through Hole Technology) oder
als integrierte Verjingung auf der Leitplatine (Leiterbahnsicherungen).

Das Konzept der Leitbahnsicherung und die Funktionsweise ab einer Breite von 0,2 mm im
Anwendungsbereich zwischen 0,8 A — 10 A bzw. bis ca. 24 V (DC) wurde durch Meisel et
al. analysiert [91, S. 9]. Die Ergebnisse zeigen, dass Leiterbahnsicherungen sich als Uber-
stromschutz auf standardisierten Leiterplatinen realisieren lassen. Insbesondere kann eine
individuelle Zellabsicherung realisiert werden, wodurch einzelne Komponenten bei Uber-
lasten abgesichert werden kénnen [91, S. 53]. Allerdings beglinstigt die Integration der Si-
cherung in das Leiterplatinenlayout potentielle Fehler durch Unteréatzung, einer zu hohen
Rautiefe oder einen durch unterschiedliche Kupferbahnstarken ver&nderten Querschnitt,
wodurch das Ausldseverhalten variieren kann [91, S. 20]. Die Untersuchungen benennen
das nachtréagliche Verfahren des Lasertrimmens als sinnvolle Mdglichkeit, ein gleichblei-
bendes Ausldseverhalten zu erhalten [91, S. 24].

Als problematisch wird in dem Bericht die exakte numerische Berechnung des Sicherungs-
widerstands und damit der Reaktionszeit bei einer bestimmten Stromstérke benannt [91, S.
23]. Die hohen Temperaturen stellen zudem ein Risiko aufgrund der langen thermischen
Belastung der Isolationsschicht unterhalb der Sicherung dar [91, S. 36]. Eine detaillierte
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Untersuchung fur die Anwendung in Batteriesystemen mit verschiedenen parallelen Zellen
wurde nicht durchgefihrt.

2.4.2.1 Aufbau von Leiterbahnsicherungen

Nachfolgend werden die Grundlagen des Aufbaus, Ausloseverhaltens und der Einfluss auf
die Sicherheit von Leiterbahnsicherungen, nachfolgend LBS genannt, beschrieben und
analysiert.

Leiterbahnsicherungen stellen definierte Verjiingungen der Kupferleiterbahnen auf Leiter-
platinen dar, die durch einen Atzprozess in das Layout integriert werden. Aufgrund Ihrer
ahnlichen Form zu konventionellen Sicherungen weisen sie ein &hnliches thermisches und
mechanisches Verhalten auf. Durch den Stromfluss erwarmt sich die LBS aufgrund der am
Materialwiderstand abfallenden Jouleschen Warme P=RI?, wobei sich der Widerstand

R = pbl—h aus dem Abmal3 sowie dem spezifischen Materialwiderstandbeiwertes p der Lei-

terbahn berechnet. Dies wird als priméarer Zerfall bezeichnet. Bei Erreichen der Material-
schmelztemperatur 16st sich die feste Struktur auf und geht in die flissige Phase Uber.
Durch die Oberflachenspannung wird die urspriingliche Geometrie aufgespalten. Dieser Ef-
fekt wird zusétzlich verstérkt durch den ,Pinch®-Effekt, der das Auflosen der Geometrie in
der flussigen Phase durch das strominduzierte Magnetfeld unterstitzt [92, S. 9].

Um eine Zersetzung des Materials auch unterhalb der Schmelztemperatur zu erreichen,
kénnen sekundare Zerfallmechanismen wie beispielsweise der M-Effekt, entdeckt durch
A.W. Metcalf, verwendet werden [93, S. 34]. Der M-Effekt bedient sich der Funktion che-
misch-induzierter Loslichkeitseffekte von zusammengefihrten Materialien. Durch das Auf-
tragen eines niedrigschmelzenden Materials auf die LBS I6st sich das Material bereits bei
einem hohen Stromfluss auf, bevor das LBS-Tragermaterial zu schmelzen beginnt
(Schmelzpunkt Kupfer ~ 1085 °C). Die flussige Phase des aufgebrachten Materials 16st
anschliel3end mit Hilfe von Diffusionsprozessen das LBS-Material auf, wodurch die lokale
LBS-Dicke weiter abnimmt und der Widerstand weiter ansteigt, bis sich beide Materialen
vollstandig verbunden haben und die Oberflichenspannung die LBS zerstort. Haufig wird
hierfir das Material Zinn (Schmelztemperatur ~232 °C) aufgetragen, weil dieses den M-
Effekt verstarken kann. Somit kann die Auslésezeit der Sicherung deutlich verkirzt und die
maximale Sicherungstemperatur deutlich reduziert werden. Dies bringt zusatzlich den Vor-
teil, dass somit die Sicherungen massiver ausgelegt werden kénnen, um den elektrischen
Widerstand zu verringern. Dies resultiert in einer geringeren Jouleschen Erwarmung der
Platine und damit des gesamten Systems [91, S. 31].

Auch das Verhalten im Uberlastbereich der Sicherung kann durch den M-Effekt verbessert
werden, weil die Auslésecharakteristik von Sicherungen bei langeren Auslésezeiten ver-
kirzt wird [1]. Die Einflussparameter hier sind die Umgebungstemperatur, die chemische
Ldslichkeit der beiden Metalle der Sicherung sowie deren prozentualen Anteilen [92, S. 9].
Weiterfihrende Informationen kdénnen Johann [92] und Wright [93] entnommen werden.
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2.4.2.2 Ausloseverhalten

Bei der Sicherungsauslegung wird auf ein mdglichst neutrales, thermisches Verhalten im
Normalbetrieb und einem zuverlassigen Auslésen im Uberlast- und Kurzschlussfall geach-
tet.

Fur eine hinreichend genaue L6sung kann eine Naherung aufgrund der hohen Kurzschluss-
leistungen, bedingt durch den unterschiedlich hohen Strom (lkurzschiuss >> INennstrom) Mit ent-
sprechend kurzer Zeitbasis, eine quasi-adiabate Erw&rmung angenommen werden,
wodurch die zeitliche Ableitung vernachlassigt werden kann. Weiterhin kann auch der ohm-
sche Widerstandsbeiwert, der eine thermische Abhangigkeit der Materialien beinhaltet, auf-
grund des sehr hohen thermischen Gradienten als Folge der kurzen Zeitbasis als konstant
angenommen werden, wodurch sich die oben genannte Gleichung vereinfacht.

Das Ausloseverhalten kann nach Johann [92, S. 6] folgendermal3en umgeschrieben wer-
den.

tm = MK 172 (2.2)

Hierbei stellt t,,, die Schmelzzeit in s, I den Strom in A und AK,,, eine materialspezifische
Konstante in s*A2 dar. Wird (2.2) betrachtet und nach der Schmelzleiterkonstante umge-
stellt, resultiert (2.3).

AK,, = I%t,, (2.3)

Die Schmelzkonstante AK,, stellt nach [92] mit I%t,,den ,Stromquadrat-Impuls fir adiabati-
sches Schmelzen® dar, das ein MaR fur die Energiemenge ist, die zum Auslésen einer Si-
cherung notwendig ist.

Das Integral des quadratischen Stromwertes Uber die Zeit wird als Aktions- bzw. Aktivie-
rungsenergie bezeichnet. Sie ist ein Mal3 fur die aufzuwendende Energie fur die Siche-
rungsauslosung und kann somit auch fur die Bestimmung der Auslésezeit herangezogen
werden [90, S. 200].

Zur Berechnung des Temperaturverlaufes sowie die dazugehorige Ausldsezeit der Siche-
rung bei einer definierten Strombelastung kann die Energiebilanz in der LBS herangezogen
werden (2.4):

du;

dt = Qzu — Qap (2'4)

Die Energiebilanz setzt die zeitliche Anderung der inneren Energie U; der Subtraktion der
zugefiihrten Energie Q,, und abgefiihrten Energie Q,;, gleich.

Unter Betrachtung der detaillierten Beschreibung der inneren Energie hinsichtlich der spe-
zifischen Warmekapazitat ¢, in J/kg/K auf der einen Seite sowie der aufgrund des Strom-
flusses eingebrachten Joulesche Energie und der Uber die LBS-Flache mittels Konvektion
abgefihrten Warme kann (2.4) folgendermaf3en beschrieben werden:

d
P(T)V(T)Cp(T)d—: =R(DI(T)? = a(T,DA(T — T) (2.5)

Die oben genannte Formel ist fir den eindimensionalen Fall dargestellt. Fir eine realisti-
sche Betrachtung wére eine Erweiterung auf drei Dimensionen notwendig. Weitere, in der
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Realitat vorkommende Faktoren wie beispielsweise Effekte auf der Molekularebene der
Materialien oder Phasenibergénge bei hdheren Temperaturen werden mit

(2.5) nicht abgebildet. Die Abh&ngigkeiten der einzelnen Parameter von Zeit und Tempera-
tur lassen keine analytische Losung zu.

Fur die Berechnung der Nennverlustleistung kann folgende Naherungsformel herangezo-
gen werden [92, S. 5]:

Pyenn = INennZ * 1,35 Rygo¢ (2'6)

Die Hohe des Stromwertes durch die LBS hat einen direkten Einfluss auf das Ausldsever-
halten der Sicherung; bei Stromwerten unterhalb des zweifachen, maximal erlaubten Stro-
mes beruht der LBS-Aufbruch auf der Instabilitat der Kapillarkraft der Fluidsaule. Dies be-
wirkt, dass eine grof3e Varianz bei der Auslosezeit und Trennstellenléange auftreten kann.
Erst durch ein Vielfaches der maximal erlaubten Stromstarke nimmt die Aufbruchsléange
naherungsweise linear mit der Stromstarke zu und die Auslosezeit indirekt proportional ab
[90, S. 201]. Durch dieses Phanomen ist die Auslegung von Sicherungen fur den Kurz-
schlussfall, in denen Uber das 15fache des Nennstromes flieRen, exakter als der Uberlast-
fall zu dimensionieren.

2.5 Aufbau von Zellverbinden

Durch die breite Verwendung von 18650-LIZ gibt es eine Vielzahl unterschiedlicher Zellver-
bunds- und Modulkonstruktionen. Je nach Anforderung an volumetrischer Energiedichte,
Gewicht, Kosten oder Sicherheit werden die einzelnen LIZ mit Zellhalterungen an verschie-
denen Stellen fixiert und positioniert, Gber Ableiterbleche mit verschiedenen Zellverbin-
dungstechnologien elektrisch verbunden und teilweise durch Trennmaterialen in verschie-
denen Abstanden voneinander isoliert. Abbildung 2.9 stellt einige Auswahlmdglichkeiten fur
den Aufbau von Zellverbiinden und Modulen dar.

Kunststoff :
- Keine
Therm. Isolierung ~
(Keramik) ElnfaC\h
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O Trennmaterial Anzahl Dreifach

Meta) | Vo\gténdi
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1 Oben / Unten
>4 mm . -
iti ittig
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Leitungsmaterial Kontaktierung | schweiren

Leiterplatine Aluminium Widerstandsschweilten
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Abbildung 2.9: Designmdglichkeiten fir Zellverbiinde und Module

Je nach Komplexitat und GréRe des Energiespeichers werden die entsprechenden Kombi-
nationen ausgewahlt. So sind beispielsweise Energiespeicher fur elektrische Fahrrader, die
einen starken Fokus auf Kosten haben, hdufig ohne separate Zellhalterung ausgeftihrt und
die Zellen Uber ein vernickeltes Stahlblech mittels Widerstandsschweil3en verbunden. Um
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die gewilnschte, hohe volumetrische Energiedichte zu realisieren, sind die Zellen ohne Ab-
stand engst mdglich positioniert.

Energiespeicher von elektrisch-betriebenen Fahrzeugen hingegen weisen einen komplexe-
ren Aufbau auf. So wird bei Schweil3kontaktierungen fir eine hdhere Systemeffizienz ein
aufwendigeres Laser- oder Bondingverfahren in Kombination mit niederohmigen Kupfer-
oder Aluminiumableiterblechen fir niedrige elektrische Verluste verwendet. Zur Erh6hung
der Sicherheit werden die Zellen in einem definierten Abstand positioniert, um ein eventu-
elles Ausgasen der mittleren Zellen zu ermdglichen. Um die Erwarmung der umliegenden
Zellen aufgrund radialer Warmeubertragung oder heil3er Gase zu verhindern, kann die Mo-
dulkonstruktion eine Gasfilhrung und entsprechende Isolationsmaterialien zwischen den
Zellen vorsehen. Als hilfreich zeigen sich Quartz-Gewebematerialien mit Separatoren, die
eine Reduktion des radialen Warmetransports und auch der Flammenruckhaltung bieten
[82, S. 21]. Solche Barrieren kénnen auch bei Temperaturen tber 600 °C effektiv sein, die
bei thermischen Durchgéangen Ublich sind [57, S. 1905]. Insbesondere komplexe Modulauf-
bauten mit optimalen Warmesenken und Einzelabsicherungen sollen die Sicherheit maf3-
geblich erhdhen [83, S. 6,7].

Die in der Literatur verfligbaren Ergebnisse bzgl. des Sicherheitsverhaltens von Einzelzel-
len lassen sich allerdings nicht auf das Verhalten in Modulen Ubertragen. Gefahrdungen
wie beispielsweise das Ablésen von Ableitern von den Zellkontakten, unerwartete Erschiit-
terungen durch Unfélle oder die Auswirkung von internen Kurzschlissen in verbauten Ge-
samtsystemen muissen in Verblnden separat tberprift werden [94, S. 75]. Zwar besitzen
die Zellen integrierte, passive Sicherheitsmechanismen wie das CID, Ausgasventile und
Shutdown-Separatoren, diese kénnen allerdings versagen und nicht jede potentielle Gefahr
verhindern [8, S. 2].

2.5.1 Sicherheitsverhalten von Zellverbiinden

Die thermische Warmeubertragung kann in die drei Bereiche Wéarmeleitung, Konvektion
und Warmestrahlung unterteilt werden. Ubergreifend kann der Warmetransport durch die
Kombination aus allen Mechanismen folgendermaf3en beschrieben werden

Q = Qcond + Qkonv + Qrad (2-7)

Warmeleitung

In Feststoffen wird die Ausbreitung der Warme durch die Warmeleitung beschrieben. Stellt
sich innerhalb eines Koérpers eine Temperaturdifferenz AT ein, so findet ein thermischer
Ausgleichsprozess zwischen den Molekilen statt, um diese Differenz zu minimieren. Der
Warmestrom Q ist hierbei proportional zu der Temperaturdifferenz der beiden Kérper

Tr,-T,

y (2.8)

Qcond = —AA

A ist die Flache, durch die der Warmestrom gefihrt wird, d der Abstand und A die Warme-
leitfahigkeit des Materials. Die Wé&rmeleitung von LIZ zu LIZ ist somit direkt abhangig vom
Zellabstand. Ist der Abstand gering, so erhoht sich die Gefahr des Ubergreifens des ther-
mischen Durchgehens auf umliegende Zellen.
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Warmestrahlung

Raumlich getrennte Kdrper kdnnen mittels Strahlung Wéarmeenergie Ubertragen. Gerade
bei geringen Absténden ist diese Art des Warmetransports nicht vernachlassigbar. Die Auf-
nahme oder Abgabe der Energie hangt von den jeweiligen Temperaturen, den Absorptions-
koeffizienten und der gegenseitigen Sichtflaiche der Kérper ab. Diese Strahlungsleistung
Q,qq kann folgendermaRen beschrieben werden

Qraqa= €E0AT* (2.9)

Hierbei ist € den Emissionsgrad des Korpers, o die Stefan-Boltzmann-Konstante, A die
Oberflache des Kdrpers und T die Temperatur des Kdrpers dar. Besitzt ein Kdrper die Tem-
peratur Ty, so setzt er die Strahlung E1 = €oT1*frei und nimmt die Strahlung E; = eoT>* auf.
Somit ergibt sich der Warmefluss aufgrund der Strahlung von

p= g0 (T{— T3 (2.10)

Steht hingegen der Korper lediglich tber einen Teil seiner Oberflache im Austausch mit
einem anderen Koérper, so muss der Sichtfaktor F1, sowie die Oberflachen der Korper be-
trachtet werden. Der sich ergebende exponentielle Zusammenhand des Strahlungswarme-
flusses Q,.qq von der Temperatur nach der Formel

_ o (Tt - T3)
Qraa = 1- ¢ + i 1- ¢ (2.11)
14, Fi; &4,

zeigt, dass sich der Zellabstand unter Vernachlassigung der Konvektion signifikant auf den
Warmeeintrag auswirkt. o bezeichnet die Stefan-Boltzmann-Konstante, € der Emissions-
grad des Gegenstands, A die Oberflache des abstrahlenden Kérpers und F12 den Sichtfak-
tor der strahlungsaustauschenden Flachen, die sich folgendermaRen fiir den Anwendungs-
fall fir Rundzellen definieren lasst:

1
Fip = E{Tr+ JCZ — 22 —C_zcos_l[Z/C]} mitC =1+ Ax/r (2.12)

Im Hinblick auf den Eintrag auf umliegende Zellen zeigt sich, dass die Warmeleitung Q.ona
ab einer Temperatur tber 500 °C den Warmeeintrag auf umliegende Zellen dominiert [95,
S. 191]. Die Isolation der Zellen zur Verhinderung von Warmeleitung stellt somit einen gro-
Ben Hebel fur die Sicherheit dar. Auch die Warmeabstrahlung spielt bei hohen Temperatu-
ren eine wichtige Rolle [96, S. 123] [33, S. 213].

Unter Annahme einer Temperaturdifferenz von 400 °C sowie einem Emissionsgrad von
€ = 0,9 sinkt der Warmeeintrag auf umliegende Zellen bei einer Abstandsverdopplung von
1 mm auf 2 mm von 23.76 W auf 14.37 W. Eine weitere Abstandserhdhung der Zellen auf
4 mm reduziert den Warmeeintrag auf unter 9,3 Watt. Den fihrenden Anteil stellt dabei die
konduktive Warmeleitung Uber die Ableiter dar, die bei 1 mm Zellabstand tber 75 % aus-
macht und auf unter 50 % bei 4 mm abnimmt [82, S. 25].
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Konvektion

Die Ubertragung der Warme durchstromende Medien wird als Konvektion bezeichnet. Bei
freier Konvektion verursacht der Dichteunterschied, der sich aufgrund unterschiedlicher
Temperaturen zweier Medien einstellt, den Warmefluss. Eine erzwungene Konvektion er-
zeugt den Warmefluss durch externe Einfliisse.

Die thermische Wechselwirkung zwischen einem festen Kérper und einem Fluid kann durch
folgende Formel beschrieben werden

Qconv = ar A (TO - TF) (213)

Hierbei ist Q der Warmestrom, ar der Warmeibergangskoeffizient, To die Oberflachentem-
peratur des Korpers und Tr die Fluidtemperatur.

Moduluntersuchungen

Auf Zellverbund- oder Modulebene ist in der Literatur die gesamte Breite von kleinen Zell-
verbunden bis zu groRen Modulen und Gesamtsystemen erforscht. Hierbei steht vor allem
die Auswirkung einer thermisch durchgehenden Zelle auf den Verbund im Fokus. Unter
Laborbedingungen wurden kleine Zellverbiinde in mehreren Konfigurationen untersucht
[97], [63, S. 28], [65, S. 6],[25, 82, S. 6-22]. Die Ergebnisse zeigen, dass sich das Sicher-
heitsverhalten des Zellverbunds je nach Gestaltung des elektrischen und mechanischen
Aufbaus stark unterscheidet [52, S. 518]. Andere Untersuchungen zu Einzelzellen im Ver-
bund zeigen, dass zellinterne Sicherheitsmechanismen im seriellen Verbund nicht sicher
ausldsen [67, S. 11]. Eine Begrindung liegt in der héheren Spannung tber 30 V, fir die die
18650 LIZ nicht ausgelegt sind [98, S. 7]. Je enger die Zellen zusammenstehen, desto ho-
her ist der Schaden an den umliegenden Zellen [57, S. 1909]. Weitere Untersuchungen und
Modellierungen zum Einfluss von internen und externen Kurzschliissen zeigen, dass ein
thermisches Durchgehen vom Kurzschlusswiderstand abhangt; Bei einem externen Wider-
stand zwischen 10 und 60 mQ steigt die Wahrscheinlichkeit einer stark exothermen Reak-
tion an. In den Simulationsergebnissen werden durch einen 20 mQ-Widerstand Tempera-
turen von tber 500 °C an den umliegenden Zellen erwartet [99].

Die drei Richtlinien SAE J2464, UL 2580 und UL1973 formulieren Propagationswider-
standstests im Falle einzelner LIZ-TD. In der Testdurchfiihrung wird nach Richtlinie SAE
J2464 der Energiespeicher vollgeladen, auf mindestens 55 °C erwarmt und eine Zelle zum
thermischen Durchgehen gebracht und die Auswirkungen mindestens eine Stunde beo-
bachtet. Dieses Vorgehen soll mit unterschiedlichen TD-LIZ-Positionen wiederholt werden.
Die UL 1973 Richtlinie sieht &hnliche Testbedingungen vor, betrachtet aber zusatzlich die
Auswirkung des Priiflings auf das Fahrzeug bzw. die Umwelt [11, S. 192].
Untersuchungen aus der Literatur zeigen, dass ein thermisches Durchgehen bei engen Zel-
lanordnungen nur teilweise erfolgt. Bei den Versuchen von NHTSA [11] wurden die umlie-
genden Zellen lediglich auf 30 % SOC aufgeladen, um die Erwdrmung allein durch die ther-
misch durchgehende Zelle feststellen zu konnen. Der Versuchsaufbau ist in Abbildung 2.10
dargestellt.
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Verwendete LI1Z Unbekannt

Zentrale LIZ TD 100 % SOC

Umliegende LIZ 1 bis 4 30 % SOC

Position Temp-Sensoren Unbekannt
Isolation (1) Keramisch, nahezu adiabat
“\\\ ' Zellabstand Unbekannt, zw. 1..3 mm, Luft

e o

Abbildung 2.10: \}ersuchsaufbau und -beschreibung [11]

Die Ergebnisse zeigen, dass bei einer hoher Heizleistung Preizaran=50 W eine Propagation
von der zentralen Zelle (Abbildung 2.11, Zeitpunkt 1) auf Zelle 1 (Zeitpunkt 2) erfolgen kann.
Hieraus resultieren die hohen Temperaturen von tber 180 °C.
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Zeitins
—Zelle 1 - Zele2 --Zelle3 — Zelle 4
Abbildung 2.11: Thermisches Verhalten eines 7 Zell Moduls, TD durch Heizdraht 50 W. [11]

Wird die zentrale Zelle zum Zeitpunkt 1 mit geringerer Leistung (Pheizioie ~ 30 W) zum TD
gebracht, findet keine Propagation statt. Die umliegenden LIZ erfahren hierbei Temperatu-

ren zwischen 77 °C und 168 °C Uber mehrere Minuten (Abbildung 2.12) [11, S. 234-236].
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Abbildung 2.12: Thermisches Verhalten eines 7 Zell Moduls, TD durch Heizfolie 31 W. [11]

Lamb et al. [52] untersucht in einem 10-LIZ Aufbau die Auswirkung eines Nageltests auf
umliegende Zellen bei unterschiedlichen elektrischen Verschaltungen. Der Aufbau ist in
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Abbildung 2.13 abgebildet.

2200 mAh Panasonic
CGR18650CG, LCO

Verwendete LIZ

Ladezustand unbekannt, ~ 100 %
Verschaltung 10slp/ 1s10p
Position Sensoren  Siehe Graphik links
Isolation Isolationsband
Zellabstand ~0mm

Abbildung 2.13: Versuchaufbau und -beschreibung [52, S. 519]

Bei der seriellen Verschaltung aller Zellen geht die zentrale Zelle 6 thermisch durch, wobei
sich der Elektrolyt entziindet. Ein Ubergriff auf umliegende Zellen findet trotz der hohen
Temperaturen von Uber 350 °C und dem Ausgasen nicht statt [52, S. 519].
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Abbildung 2.14: Thermisches Verhalten 10 LIZ Modul, 10s1p, TD durch axialen Nagel. [52]

Mit der die veranderte Verschaltung variiert sich das Verhalten. Eine LIZ geht in kurzer
Zeitdistanz in ein thermisches Durchgehen (Abbildung 2.15, Zelle 2, Zeitpunkt 125 s), ge-
folgt von einer Kettenreaktion ab Zeitpunkt 400 s.
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Abbildung 2.15: Thermisches Verhalten 10 Zellen Modul, 1s10p, TD durch axialen Nagel. [52]
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Als moglicher Grund fur die Propagation wird der thermische leitfahige Pfad zu allen Zellen
benannt, wodurch sich ein weiterer Warmepfad von der zentralen Zelle zu den umliegenden
ergibt. Weiterhin erfahren die parallelen Zellen einen externen Kurzschluss, wodurch sie
exzessiv entladen werden und sich erwarmen [52, S. 519].
Einen entscheidender Einflussfaktor auf die Sicherheit ist somit der thermische Kontakt der
durchgehenden Zelle zu anderen Zellen; insbesondere die direkt umliegenden Zellen kén-
nen durch die thermische Belastung zu einer Propagation im gesamten Energiespeicher
provoziert werden [52, S. 518]. Testresultate zeigen, dass die thermische Leitfahigkeit zwi-
schen benachbarten Zellgehdusen relativ niedrig und die Warmeleitfahigkeit Uber die
elektrischen Verbinder dominant ist [52, S. 520] [52, S. 523].
Mechanische Tests durch eindringende Nagel bei 18650-Modulen zeigen je nach elektri-
scher Verschaltung ein sicherheitskritisches Verhalten; besteht im Modul eine Parallel-
schaltung der LIZ, so kann der eindringende metallische Nagel zu einem Entladen der pa-
rallelen Zellen Uber die genagelte, kurzgeschlossene Zelle fihren und eine Propagation
hervorrufen [52, S. 519]. Dies wurde erklart durch einen direkten Warmepfad von der zent-
ralen Zelle zu den umliegenden sowie des mdglichen, elektrischen Kurzschlusses mit ex-
zessiver Entladung. In Untersuchungen von Lamb et al. [52, S. 519] zeigt ein Testmodul
mit 10 parallel geschalteten Zellen (Zellabstand 0 mm, Kontaktierung tber Nickelblech, kein
Gehause) bei einem axialen Nageltest der zentralen Zelle nach 420 s eine thermische Pro-
pagation von umliegenden Zellen. Ein identischer Aufbau mit 10 seriell verschalteten Zellen
hingegen zeigte keine Propagation. Dies verdeutlicht die erhéhte Propagationswahrschein-
lichkeit, sofern ein Stromfluss durch die kurzgeschlossene Zelle nicht verhindert wird.
Um den Einfluss des Luftspalts zu untersuchen, variierte Jeevarajan et al. [82] den Zellab-
stand in Testmodulen zwischen 1 und 4 mm. Die Ergebnisse zeigen keine thermische Pro-
pagation an den Versuchsmodulen, allerdings nimmt der Schaden an umliegenden Zellen
mit sinkenden Zellabstand zu [82, S. 9-13]. In mehreren Testreihen wurde gezeigt, dass ein
Zellabstand von 1 mm eines Parallelverbundes aus 9 Zellen (100 % SOC) eine Propagation
verhindern kann. In den Versuchen erreicht die maximale Temperatur der Nachbarzelle
120 °C bzw. 150 °C [82, S. 6-22]. Durch die Warmeleitung Uber die Ableiter bzw. die heil3en
Gase sind die direkten Zellnachbarn leicht beschadigt. Die Zellen sind hierbei ohne Ge-
hause aufgebaut, wodurch heiRe Gase ungehindert abgefihrt werden kdnnen. Durch die
Erhéhung des Zellabstandes auf 2 mm wird die maximale Temperatur an den umliegenden
Zellen auf 100 °C reduziert, ein Spannungs- bzw. Kapazitatsverlust sowie ein leichter Scha-
den an den direkt angrenzenden Zellen ist dennoch zu erkennen. Erst ein Abstand von
4 mm zeigt keinen Eintrag auf die umliegenden Zellen [82, S. 6-22].
Die Erhdéhung des Zellabstandes von 1 mm auf 2 mm flhrt nach Lopez et al. [57, S. 1909]
lediglich zu einer Warmeeintragsreduktion von 15 %. Dennoch wird ein Zellabstand von
2 mm empfohlen, weil die Temperatureinwirkung auf umliegende Zellen von 125 °C auf
104 °C reduziert werden kann. Ab diesem Abstand nimmt der Warmeeintrag durch Radia-
tion und Luftkonduktion aufgrund des antiproportionalen Verhéltnisses deutlich ab, wodurch
sich der gesamte Warmeeintrag deutlich vermindert. Parallel dazu nimmt die Warmeleitung
Uber die Zellverbinder einen groReren Anteil an [57, S. 1907]
Die Verwendung einer vollstdandigen Ummantelung der Zellen mit einem brandhemmenden
Kunststoff der Starke 2 mm hingegen fuhrt zu einem Ausgasen aller Zellen bei Temperatu-
ren Uber 500 °C [82, S. 19-22]. Obwohl das Material eine Feuerbestandigkeit von mehreren
Stunden besitzt, fihrt die Warmeleitung von Zelle zu Zelle zu kritischen Temperaturen der
Nachbarzellen. Der Einsatz des feuerfesten Trennmaterials fuihrte bei einem Abstand von
2 mm zum Ausgasen aller Zellen [82, S. 19-22]. Dennoch wurde festgehalten, dass Zwi-
schenmaterialien den radialen Warmetransport von Zelle zu Zelle sowie die Rickhaltung
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von Feuer und Flammen begtinstigen und die umliegenden Zellen prinzipiell schitzen kon-
nen [82, S. 21].

Eine weitere Moglichkeit, um die Propagation auf umliegende Zellen zu verhindern, unter-
suchte Darcy [25] durch die Verwendung FR4-Haltestrukturen der Starke von ca. 4 mm an
der Ober- und Unterseite einer Zellbank (Zellabstand 1-2 mm). Diese dienten als Isolation
der Zellen, die um einen thermischen Strahlungsschutz um die Zellen erganzt und durch
eine integrierte 15 A-Sicherung auf der Pluspolseite komplettiert wurde. Durch die Durch-
fuhrung in Inertgas zeigte sich in vier Testreihen keine Propagation, wobei der Zellabstand
als wirksamste Vorkehrung interpretiert wurde. Zudem wurde bemerkt, dass in Luft die Pro-
pagation durch brennende Teile wohl stattfinden wirde [25, S. 11].

Bei Untersuchungen des thermischen Eintrags auf umliegende Zellen innerhalb von Zell-
verbinden zeigt sich eine Erwarmung der umliegenden Zellen von ca. 20 °C — 45 °C bis
kurz vor dem thermischen Durchgehen der zentralen Zelle [11, S. 234-236] Der Zellabstand
wurde an den Aufbau des Tesla Model S angelehnt [11, S. 234-236] und betragt somit
zwischen 1 und 3 mm. Nach dem thermischen Durchgehen zeigen sich Temperaturen von
95 bis maximal 168 °C an den umliegenden Zellen, wobei dieser Warmeeintrag nicht zu
einem thermischen Durchgehen der Zellen flhrt.

In zerstdérenden Versuchen mit vollstandigen Modulen der Firma TESLA Motors Corp. zeigt
sich, dass ein kaskadierendes Verhalten bei Modulen mit kleinen Rundzellen verhindert
werden kann. Durch die gezielte Provokation mehrerer, sukzessiv durchgefihrter TD an
den Zellen B, C und D (SOC = 100 %) in Abbildung 2.16 erwarmen sich die umliegenden
Zellen (B1-B4, C1-C2, D1-D2, alle mit einem SOC von 100 %) aufgrund der provozierten
Zellerwarmung auf 50 bis 60 °C und nach dem thermischen Durchgehen auf bis zu 136 °C,
ohne dabei selbst thermisch durchzugehen [11, S. 240-242].

Abbildung 2.16: Moduldesign mit kleinen Rundzellen [11]

Fir das thermische Durchgehen wurden Zellen am Modulrand ausgewahlt. Laut Hersteller
stellen diese Positionen die thermisch am meisten beanspruchten Stellen des Moduls dar
[11, S. 240-242]. Als moglicher Grund kann die geringe Anzahl der umliegenden Zellen
genannt werden, wodurch die Warme schlechter von umliegenden Komponenten aufge-
nommen werden kann. Zudem sind die Zellen aufgrund des Moduldesigns durch den ver-
bauten Kihlschlauch teilweise separiert und weiter umliegende LIZ (Abbildung 2.16, gelbe
LIZ) entladen [11, S. 243]. Diese Einschatzung wird von Wilke et al. [84, S. 53f] bestétigt.

Zwar ist der thermische Eintrag auf umliegende Zellen durch direktes Feuer oder heil3e
Gase hoch, allerdings fuhrt dies nicht zwangsweise zu einer Propagation. Einen grof3en
Einfluss auf die Propagation hat neben den thermischen Einflissen auch die elektrische
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Kontaktierung der Zellverbiinde. Untersuchungen zeigen, dass eine Propagation von paral-
lel verschalteten Zellen im Vergleich zu einer Serienverschaltung wahrscheinlicher ist. Ob-
wohl in beiden Fallen hohe Temperaturen von Gber 350 °C auf die umliegenden Zellen ein-
wirken und der thermische Eintrag durch die Ableiter hoch ist, fuhrt der erzeugte Kurz-
schluss in der Parallelschaltung zu einer Selbsterhitzung der umliegenden Zellen aufgrund
einer schnellen Selbstentladung [12, S. 12-21].

Den Einfluss der Zellkontaktierung in Verbinden wurde ebenfalls von Lamb et al. [52,
S. 523] untersucht; in seinen Analysen wird bemerkt, dass sich die Propagation auf den
zwei Mechanismen der thermischen Warmedubertragung Uber die Verschaltung und den
sich einstellenden Kurzschlussstrom in Parallelschaltungen ergibt. Die Verhinderung des
Stromflusses durch die Verwendung von individuellen Zellsicherungen, bspw. Entladedio-
den, kann zumindest die strombedingte Erwdrmung gemindert und das Schadensausmali
somit begrenzt werden. Ahnlich positive Erkenntnisse erhalt auch Wilke [84, S. 53f] in sei-
nen Untersuchungen an 10s4p-Modulen. Dieser Mechanismus wird im nachfolgenden Ka-
pitel detailliert untersucht.

Andere Untersuchungen hingegen zeigen eine Propagation bei serieller, paralleler oder
kombinierten Verschaltungen von gleichen LIZ-Anzahlen [25, S. 10]. Lopez et al. [57, S.
1905] benennt die parallele Verschaltung von Zellen als eine hohe Gefahr, weil sich im
Fehlerfall einer Zelle die parallel geschalteten LIZ Giber diese Zelle entladen kdnnen. Somit
wilrden die parallel geschalteten Zellen einen externen Kurzschluss auslésen und damit zu
einer schnellen Erwarmung durch die hohe Entladerate flhren.

Zusammenfassend ist festzuhalten, dass die zellinternen Sicherheitsmechanismen in gro-
Reren Verbinden kein wirksames Sicherheitselement darstellen. Fur die Sicherheit dienlich
kann der physische Abstand zur Minimierung der Warmetbertragung auf umliegende Zel-
len benannt werden. Auch die elektrische Isolierung der kurzgeschlossenen Zelle ist ein
hilfreiches Mittel, um die Joulesche Erwadrmung durch einen erzwungenen Kurzschluss-
strom zu verhindern.

2.6 Kritische Betrachtung des Stands der Technik

Bisherige Technologien bieten eine Vielzahl von widerstands-, ultraschall- oder laserver-
schweil3ten Zellverbiinden, die teilweise um Einzelsicherungen erganzt werden. Die fir die
Sicherheit zustandigen Aspekte wie das Verhalten der internen Sicherungsmechanismen,
der unterschiedliche Zellabstand oder individuelle LIZ-Sicherungen sind in dem Stand der
Technik und Wissenschaft lediglich einzeln untersucht worden. Auch die produktgetriebene
Batteriesystementwicklung betrachtet lediglich einzelne, fir das Produkt relevante Aspekte,
ohne die direkten oder indirekten Wechselwirkungen mit umliegenden Bauteilen zu unter-
suchen.

Insbesondere bei Untersuchungen von individuellen Sicherungen wird nicht aufgezeigt,
welche Charakteristika diese besitzen; weder die au3eren Randbedingungen wie Strom-
und Spannungsbelastung oder die Reaktionszeit werden auf lhre Wirksamkeit hinsichtlich
der Sicherheitserhéhung untersucht.

Lopez [57, S. 1905] fuhrt auf, dass eine Separierung von Zellen aus Sicherheitsgriinden
sinnvoll ist. Der Wunsch nach gré3eren, volumetrischen Energiedichten resultiert in engen
Abstanden von 1 mm, was allerdings zu héheren Gefahrdungspotentialen fiihrt. Eine de-
taillierte Untersuchung des favorisierten Abstands wird allerdings nicht durchgefuihrt. Auch
andere Untersuchungen benennen favorisierte Zellabstdnde ohne jedoch daraus Sicher-
heitsrichtlinien abzuleiten [25, S. 11, 26, S. 12, 26, S. 12].
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Eine verbreitete Methode zur Uberpriifung der Sicherheit von Batteriesystemen bei einem
thermischen LIZ-Durchgehen ist der Nageltest. Vorfalle in realen Anwendungen zeigen al-
lerdings, dass eine Propagation des Zellversagens auch stattfindet, obwohl ein Nageltest
bestanden wurde [53, S. 2-4]. Dies kompromittiert die Verlasslichkeit dieser Methode in
realen Fallen und verlangt nach einer Uberpriifung aktueller Konstruktionen im Hinblick auf
die Sicherheit.

Das Moduldesign von TESLA Motors Corp. zeigt in den Versuchen der NHTSA [11, S. 240-
242] ein sicheres, nicht-kaskadierendes Verhalten. Dieses Ergebnis kann mit Berucksichti-
gung der Testbedingungen als wertvolle Grundlage fiir die Definition von Konstruktions-
richtlinien herangezogen werden. Die Versuche analysieren allerdings lediglich ein thermi-
sches Durchgehen von auf3eren Zellen mit einer kurzen Distanz zur Modulwand, wodurch
ein Aufheizen umliegender Zellen ausgeschlossen werden kann. Auch ist unbekannt, wel-
chen Einfluss der Kiihlschlauch auf die Propagation hat. Zudem zeigen die Temperaturver-
laufe der thermisch durchgehenden Zellen lediglich Temperaturen von ca. 180 °C bzw.
140 °C. Diese relativ niedrigen Werte kénnen auf nicht vollstdndig ablaufende Prozesse
und damit eine eingeschrénkte Gultigkeit der Aussage hinweisen.

Zudem existieren keine konkreten Hinweise oder Richtlinien, die fur die Entwicklung von
sicheren, propagationssicheren Energiespeichern herangezogen werden kénnen [12].
Richtlinien wie beispielsweise die UN38.3 oder UL1642 Uberprifen zwar in verschiedenen
Prifszenarien die Sicherheit, allerdings kénnen im alltaglichen Betrieb weitere Gefahren
wie das Losen von Ableitern von den Zellen oder interne Kurzschlisse auftreten. Diese
Gefahren kénnen von den Richtlinien nicht abgedeckt werden [94, S. 75].

2.7 Ableitung der Themenstellung

Die vorliegende Arbeit hat zum Ziel, zellverbundene Sicherheitsmechanismen (intern und
extern) sowie die Zellanordnung hinsichtlich der Gesamtmodulsicherheit zu untersuchen
und zu bewerten.

Hierbei werden zunéchst die thermischen Auswirkungen eines Zellversagens auf umlie-
gende Zellen untersucht. Ein Simulationsmodell soll die Ergebnisse der Einzelzellen auf
weiterfhrende Untersuchungen projizieren. Durch die Funktionsanalyse der zellinternen
Sicherheitsmechanismen in einer Zellverbundumgebung wird die Wirksamkeit und Reakti-
onszeit auf Modulebene verifiziert. Da der physikalische Abstand der LIZ einen direkten
Einfluss auf die thermische Belastung der Zellen hat, wird der Einfluss verschiedener Dis-
tanzen untersucht. Als weitere Sicherheitsebene werden verschiedene Einzelzellabsiche-
rungsmaoglichkeiten analysiert und anhand Ihrer Dienlichkeit fir die Gesamtsicherheit un-
tersucht. Durch die Analyse des thermischen und elektrischen Verhaltens von Zellen, Zell-
verblnden und passiven Sicherheitsmalinahmen sowie deren Wirkprinzipien und Reakti-
onszeiten konnen anschlieend Malinahmen definiert werden, um ein umfassendes Si-
cherheitskonzept fir sichere Energiespeichersystemen zu erstellen, die eine intrinsische
Sicherheit der Anwendungen anvisieren.
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3 Vorgehen

Die vorliegende Arbeit ist in drei Hauptkapitel gegliedert. Kapitel 4 behandelt die Untersu-
chung von einzelnen LIZ hinsichtlich ihres Aufbaus und Verhaltens bei einem thermischen
Durchgehen. Kapitel 5 untersucht den Einfluss des Zellversagens auf umliegende LIZ. Hier-
bei werden sowohl die thermischen Auswirkungen in radialer Richtung sowie der Einfluss
in Zellverbunden analysiert. Kapitel 6 beschreibt die Wirksamkeit zellindividueller Sicher-
heitsmechanismen. Sowohl zellinterne Elemente wie das CID, als auch externe Absiche-
rungsmaglichkeiten werden experimentell untersucht. Die Ergebnisse dieser Kapitel fihren
zur Ableitung von Sicherheitsmalinahmen fir den Aufbau von Energiespeichermodulen in
Kapitel 7. Kapitel 8 fasst die Ergebnisse zusammen und Kapitel 9 gibt einen Ausblick.

Die Ergebnisse der einzelnen Kapitel dienen jeweils als Eingangsgrof3en fur die aufbauen-
den Simulationen, Versuchsaufbauten sowie als Basis flr die Interpretation und Diskussion
der Resultate.
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Fir die Bestimmung des Sicherheitsverhaltens einzelner LIZ werden in einem ersten Schritt
verschiedene 18650-Zellen mechanisch untersucht (Kapitel 4). Hierzu werden die Zellen
verschiedener Hersteller getffnet und die Zellkomponenten vermessen. Die Ergebnisse
dienen als Grundlage fur den Aufbau eines Zellmodells in der Simulationsumgebung AN-
SYS Workbench. Mit der Durchfiihrung von zerstoérerischen LIZ-Tests, bei denen die Zelle
mittels elektrischer Uberlast zu einem thermischen Durchgehen gezwungen wird, kann das
zeitliche und thermische Verhalten analysiert werden. Die Ergebnisse dienen als Validation
des Simulationsmodells und als Basis fiir Modulsimulationen.

Mit diesen Erkenntnissen wird in Kapitel 5 der Einfluss der thermisch durchgehenden Zelle
auf umliegende Komponenten untersucht. Zur Uberpriifung der entstehenden Temperatu-
ren in verschiedenen Entfernungen wird die Temperaturentwicklung in Abhéangigkeit des
radialen Abstandes von der LIZ gemessen. Somit werden grundlegende Erkenntnisse Uber
die Temperaturverteilung in verschiedenen Entfernungen gewonnen, die als konstruktive
Hinweise fur die Entwicklung von Testmodulen verwendet werden konnen. Das aufgebaute
Simulationsmodell wird anschlieBend mit den Versuchsergebnissen validiert und fir Modul-
simulationen mit verschiedenen Haltestrukturmaterialien herangezogen. Mithilfe der Ergeb-
nisse an einzelnen LIZ werden Zellverbiinde mit verschiedenen LIZ-Abstédnden aufgebaut.
Hierbei wird darauf geachtet, dass die Zellverbiinde die Situation eines grof3en Batteriemo-
duls gut wiederspiegeln, um eine Aussage auf Gesamtmodullevel zu erreichen.

In Kapitel 6 wird die Wirksamkeit von Einzelzellsicherungen analysiert. Mit der Betrachtung
des zellinternen Sicherheitselementes CID bei der Verwendung einer Zelle in einem Mehr-
zellenverbund soll die Reaktionsgeschwindigkeit und die Funktionalitat Gberprift werden.
Auf Modulebene werden darlber hinaus die Moéglichkeiten der Leiterbahnsicherung sowie
des von Tesla Motors entwickelten Bonding-Drahtverfahrens untersucht und miteinander
verglichen.

Fur die Ableitung von Sicherheitsrichtlinien auf Modulebene werden in Kapitel 7 die Ergeb-
nisse zusammengefasst und eine Bewertung der MalRnahmen durchgeftihrt.

Die abschlieRende Diskussion der Resultate sowie die Formulierung des Ausblicks werden
in Kapitel 8 vorgenommen.
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4 Evaluation des Sicherheitsverhaltens von Einzelzellen

In diesem Kapitel wird der mechanische Aufbau einzelner LIZ analysiert. Die Ergebnisse
der Aufbauanalyse durch Vereinzelung dienen als Eingangsgro3en fir das Simulationsmo-
dell. AnschlieRende zerstorerische Untersuchungen an LIZ sollen Aufschluss tber das ther-
mische Durchgehen der Zellen sowie Uber die Temperaturverteilung geben.

Tabelle 4.1: Versuchsibersicht Kapitel 4

Mechanische Analyse Thermisches Verhalten
LIZ LIZ
12 Einzelzellen 6 Einzelzellen
Detail Realversuche Realversuche + Simulation
6 LIZ in 2 identischen Testreihen (2 x 3 Pruflinge)
Quelle - El. Uberlast
Bereich - 70 A | 300V und 100 A |100 V
. Thermisches Verhalten / lokale Verteilung
Mechanischer -
Fokus Zeitlicher Verlauf TD
Aufbau .
Validierung
Ref Kapitel 4.1 Kapitel 4.2

4.1 Evaluation von 18650-Li-lon-Zellen

4.1.1 Ziele

Fur die Analyse des mechanischen Aufbaus einer 18650 Zelle wurden insgesamt 12 LIZ
verschiedener Hersteller mit unterschiedlichen chemischen Aktivmaterialkombinationen ge-
offnet und untersucht. Die Analyse erfolgte mit dem Ziel, den Aufbau der LIZ zu verstehen
und Unterschiede oder Gemeinsamkeiten der einzelnen Zelltypen und Herstellern zu doku-
mentieren. Die Erkenntnisse dienen fir den Aufbau eines allgemein giltigen Simulations-
modells sowie der detaillierten Einzelkomponentenanalyse.

4.1.2 Versuchsaufbau

Die zu untersuchenden LIZ wurden fir die Einzelkomponentenanalyse separiert. Hierbei
wurden die Zellen zunachst tiefentladen und anschlielend mit Werkzeugen unterhalb des
Zellkopfes aufgeschnitten und separiert. AnschlieRend wurden alle einzelnen Bauteile hin-
sichtlich ihres Gewichtes, des Abmalf? und Besonderheiten detailliert untersucht.

Langen- und Schichtdickenmessungen wurden mit einer Genauigkeit von 1 x 102 mm
durchgefiihrt, das Gewicht wurde mit einer Genauigkeit von 1 x 10! g bestimmt. Eine voll-
standige Trennung des Aktivmaterials von den Ableitern war nicht mdglich. Somit wurde
zur Bestimmung der einzelnen Komponenten das gemessene Volumen jeweils mit der spe-
zifischen Dichte der Materialien (Aluminium: 2,7g/cm?, Kupfer; 8,92g/cm?) multipliziert und
berechnet.

4.1.3 Ergebnisse

Die Analyse der 12 LIZ ergab ein differenziertes Bild in den Bereichen Abmessungen, Ge-
wicht und Besonderheiten.
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Abmessungen

Alle untersuchten LIZ zeigen in den d&uReren Abmessungen (Radius und Lange) eine Ab-
weichung von weniger als 2,25 % und damit ein einheitliches Format auf. Die Starke des
Bechers variiert zwischen 0,15 mm (Panasonic NCR18650B) und 0,3 mm (Tensai TN-
L1016), alle anderen Zellen weisen eine Starke von 0.20 mm bzw. 0.25 mm auf. Die unter-
suchten Hochenergiezellen weisen eine abgerollte Aktivmateriallange (Anode) von 563 mm
- 692 mm, die Hochleistungszellen von 625 mm - 938 mm auf. Die detaillierte Beschreibung
kann dem Anhang A entnommen werden.

Die Untersuchungen zeigen, dass die auReren Abmessungen lber alle Priflinge sehr ahn-
lich sind. Der interne Aufbau der LIZ zeigt, dass Hochenergiezellen aufgrund dickerer Ak-
tivmaterialschichten kiirzere Aktivmateriallangen besitzen.

Massen

Die Gesamtmasse vor der Vereinzelung zeigt ein uneinheitliches Bild der Priflinge. Abbil-
dung 4.1 stellt die LIZ in aufsteigender Kapazitat von links nach rechts dar. Es wird deutlich,
dass bis auf die LIZ der Firma Tensai die Hochleistungszellen generell ein geringeres Ge-
wicht als die Hochenergiezellen aufweisen. Die LIZ mit einer Kapazitat tber 2400 mAh wei-
sen das grof3te Gesamtgewicht auf.
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Abbildung 4.1: Gesamtgewicht LIZ | Schwarze Balken: Leistungs-LIZ | Gestreifte Balken: Energie-LIZ

Durch die Zerlegung der Zelle in ihre Einzelteile wurden die absoluten Masseanteile der
Bauteile analysiert. Das Gesamtgewicht der Zelle konnte aus den einzelnen Bestandteilen
nicht vollstandig zurtickgerechnet werden, weil der leicht-flichtige Elektrolyt massenméaRig
nicht bestimmt werden konnte. Dariliber hinaus konnte das von den Ableitern abgeplatzte
Aktivmaterial nicht berlcksichtigt werden. Die Vereinzelung wurde mit einer Genauigkeit
von Uber 90 % erfasst; kleinere Abplatzungen bzw. verklebte Aktivmaterialien an Separa-
toren konnten nicht separiert werden.

Abbildung 4.2 zeigt die Masseverteilung der einzelnen Bauteile. Die Bereiche der Anode
und Kathode umfassen jeweils den Ableiter aus Kupfer bzw. Aluminium, beidseitig mit dem
Aktivmaterial bestrichen ist.
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Abbildung 4.2: Masseverteilung LIZ

Die Massen der Aktivmaterialien inklusive der Ableiter machen mit 30 g den gréf3ten Ge-
wichtsanteil aus, wobei die Anode mit dem Kupferableiterblech bei allen LIZ Giberwiegt. Das
drittschwerste Bauteil mit durchschnittlich 5 g ist der Becher. Das Innenrohr mit einer Masse
von 0,4 bis 1,0 g erhoéht das Gesamtgewicht um bis zu 2,5 %.

Besonderheiten

4 der 12 untersuchten LIZ besitzen kein Innenrohr. Es handelt es sich um zwei Hochleis-
tungs- und zwei Hochenergiezellen. Weiterhin haben 9 Zellen eine zusatzliche Isolations-
schicht zwischen der Becherinnenwand und dem Separator, die eine Starke um 0,05 mm
besitzt. Diese Kunststoffschicht stellt eine zusatzliche Warmebarriere fur die Kuhlung der
LIZ Gber die Mantelflache dar.

Bis auf beide Sony-Priflinge besitzen alle Hochenergie- und Hochleistungs-LIZ auf der
Anodenseite lediglich ein Ableiterfahnchen, auf der Kathodenseite ist durchweg ein Ableit-
fahnchen vorhanden. Die Anbindung des Fahnchens an die Ableiterfolie ist bei den Hoch-
energiezellen mit 9 — 10 mm lediglich halb so breit wie bei den Hochleistungszellen von
Sony. Die Verbindung variiert zwischen einzelnen und mehrfachen Schweil3unkten und ge-
hefteten Verbindungen (Abbildung 4.3)
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Abbildung 4.3: Anoden Ableiterfahne; Panasonic (a), Sanyo (b), Samsung (c), Sony (d), A123 (e), Tensai (f)
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4.1.4 Zusammenfassung

Die durchgefiihrte Analyse zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den Literaturwerten hin-
sichtlich der vermessenen Zellkomponenten. Die Wandstarke der LIZ NCR18650B wurde
mit 0,15 mm bestimmt. Dieser Wert stimmt mit dem Literaturwert von 0,127 mm [26, S. 6]
im Hinblick auf die Toleranz der durchgefiihrten Messung gut Uberein.

Die Analyse der 12 LIZ zeigt, dass der prinzipielle Zellaufbau der verschiedenen Hersteller
und Typen ahnlich ist. Auspragungen der Zellwandstarke oder Ausfiihrung der Ableiter hin-
gegen unterscheiden sich vereinzelt deutlich (Anhang A). Als Beispiel sei hier die Wand-
starke des Zellbechers zu nennen, der zwischen 0,15 und 0,3 mm fir HE-LIZ variiert.

Die in Abbildung 4.1 und Abbildung 4.2 dargestellten Masseverhéaltnisse und die zellinter-
nen Bauteile sind entweder baugleich oder in ihrem Abmalf3 und Anzahl &hnlich. So zeigen
sich beispielsweise bei den LIZ ein Isolationsplattchen tber dem Aktivmaterialwickel auf,
(Abbildung 4.4). Auch weisen zehn von 12 LIZ ein Innenréhrchen auf. Eine klare Trennung
zwischen Leistungs- oder Energiezellen ist nicht erkennbar.

@) (b) (€) d (©

Abbildung 4.4: Isolationsplattchen zum Pluspol; Tensai (a) Samsung (b), Panasonic (c), A123 (d), Sony (e)
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Die Abbildung 4.4 dargestellten Ableiterfahnchen sind bei den LIZ verschieden ausgefihrt.
Bis auf den mittig positionierten Ableiter der HL-LIZ von A123 (Abbildung 4.3 (e)) sind alle
Ableiterfahnchen am Anodenwickelende oder -anfang angebracht. Die Hochenergiezellen
von Sanyo, Sony und Tensai (Abbildung 4.3 (b), (c), (d), (f)) zeigen einen langeren Abgriff
Uber mindestens 50 % des Kupferableiters. Lediglich die Hochleistungszellen von Pa-
nasonic (Abbildung 4.3 (a)) und A123 (Abbildung 4.3 (e)) weisen einen kurzes Ableiterfahn-
chen auf. Ein Vergleich der einzelnen Komponentenmassen von LFP bzw. NMC Zellen ist
in Abbildung 4.5 dargestellt:
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Abbildung 4.5: Massenverteilung von 18650 Zellen mit LFP- (links) und NMC-Aktivmaterial (rechts). Mess-
werte sind Mittelwerte aus drei (NMC) bzw. zwei (LFP) LIZ. Literaturwerte enthommen aus [37, S. 3635]
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Es zeigen sich teilweise deutliche Abweichungen zwischen den eigenen Messwerte und
der Literatur aus [37, S. 3635]. Vor allem die Abweichungen bei dem Elektrolyt / Rest, die
eine 150 %ige Differenz aufweist, lasst sich auf die nicht-eindeutige Zuordnung
zurlckfihren. In den Messungen bildet der Posten Elektrolyt / Rest die fehlende Differenz
zwischen dem LIZ-Gesamtgewicht und den einzelnen, direkt zuzuordnenden Bauteilen. Die
Literatur hingegen benennt hier einzig den Elektrolyten. Die Abweichungen bei den
Aktivmaterialien sowie dem Ableitern betragen eine Differenz zwischen 3 und 30 %. Diese
Ungleichheit kann auf die Massenbestimmungsmethode zuriickgefiihrt werden, bei der das
Volumen mit dem spezifischen Gewicht des jeweiligen Materials bestimmt wurde. Diese
Unterschiede ergeben sich durch die fehlerhafte Volumenbestimmung bzw. den nicht
exakten Materialkennwerten. Zusatzlich konnte das pordse Material teilweise nicht
vollstandig in die den Gewichtsmessungen einbezogen werden.

Die Erkenntnisse der Zellzerlegung, insbesondere das Abmald der einzelnen
Komponenten, dienen fir die Erstellung eines Zellmodells fir die weiterfihrenden
Untersuchungen. Das Modell soll anschlielBend schrittweise in der Komplexitat so verringert
und fir Teilmodulsimulationen vereinfacht werden.

4.2 Untersuchung des Verhaltens von Einzelzellen

Nach der Analyse des mechanischen Aufbaues wird in Abschnitt 4.1 das individuelle ther-
mische Verhalten von LIZ untersucht. Im Fokus steht die Temperaturverteilung und der
zeitliche Verlauf des thermischen Durchgehens. Die Ergebnisse aus Kapitel 4.1 dienen als
Grundlage fur die Erstellung eines Simulationsmodells von LIZ. Die Untersuchungen wer-
den mit zwei Versuchsreihen validiert, um die Signifikanz der Ergebnisse zu erhthen. Die
Resultate dieser Versuche dienen als Basis fir die weiterfihrenden Untersuchungen auf
Zellverbundebene.

4.2.1 Ziele

In einem ersten Schritt soll das thermische Verhalten einzelner Zellen bei dem thermischen
Durchgehen analysiert werden. Hierbei werden LIZ in zwei Versuchsreihen kontrolliert zum
thermischen Durchgehen gebracht. Durch die Aufteilung der LIZ in einzelne Bereiche kann
neben dem zeitlichen Temperaturverlauf auch die lokale Verteilung in axialer Richtung ana-
lysiert werden. Die Ergebnisse dienen als Eingangsparameter fir die Erstellung eines vali-
dierten Simulationsmodells fiir LIZ.

4.2.2 Verwendete Simulationsumgebung

Fur die Analyse komplexer, thermischer Prozesse in technischen Anwendungen kénnen
numerische Programme eingesetzt werden, die eine Lésung durch die Berechnung von
partiellen oder gewohnlichen Differentialgleichungen herbeifiihren. Die Lésung linearer und
nichtlinearer Probleme in den Bereichen der Strukturdynamik, Fluiddynamik oder Thermo-
dynamik kdnnen unter vorabbestimmten Randbedingungen und Vereinfachungen fir die
gewinschte Analyse durchgefuhrt werden. Fur die Untersuchungen der Einzelzellen sowie
der weiteren Zellverbund- und Systemuntersuchungen wurde die Simulationsumgebung
ANSYS Workbench 15.0 verwendet. Fiur Informationen zur Funktionsweise von FEM-Me-
thoden wird auf Klein [100, S. 265] verwiesen.
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4.2.3 Versuchsaufbau und Methodik

Der Versuchsaufbau folgt dem in Abbildung 4.6 dargestellten Aufbau. Der Prifling wird in
drei Sektionen Minuspol, Mitte und Pluspol unterteilt und mit drei Temperatursensoren ver-
sehen. Uber die Ableiter wird bei einer definierten Spannung ein Stromfluss durch die Zelle
erzwungen. Das thermische Verhalten sowie der Strom- und Spannungsverlauf des Prif-
aufbaus wird mit einem elektronischen Messsystem der Firma BaSyTec GmbH aufgenom-
men.

= <«— Ableiter Pluspol
(Hilumin® Band, punktverschweifit)

o “ stromquelle
Priifling LIZ (I=70A/100A,U=300V/100V)
+«— Schalter

Ableiter Minuspol
(Hilumin® Band, punktverschweif3t)

50mm

30mm
T3 mm

Abbildung 4.6: Versuchsaufbau LIZ-Untersuchung

Insgesamt werden sechs Priflinge des Zelltyps Panasonic NCR18650PD in zwei unabhan-
gigen, identischen Versuchsreihen untersucht. Alle Priflinge wurden hierfir in den vollge-
ladenen Zustand von 4.18 V (SOC = 98 % + 2 %) versetzt. Hierdurch wird erreicht, dass
die potentiell freiwerdende Energie bei dem TD ihren maximalen Wert erreicht [11, S. 198];
Jhu et al. [49, S. 162-163] beziffert die Reaktionsenthalpie AH einer Zelle mit SOC = 100 %
mit dem 2,6 fachen Wert im Vergleich zu einem SOC von 50 %. Als Ursache des thermi-
schen Durchgehens wurde die elektrische Uberlast ausgewahlt.

In Versuchsreihe 1 werden die Strom- und Spannungswerte auf 70 A bei 300 V, in Ver-
suchsreihe 2 auf 100 A bei 100 V gewahlt. Diese Belastungen wurden aufgrund der not-
wendigen elektrischen Uberbriickung des CID in Vorversuchen bestimmt. Der Stromfluss
wird bis zu dem klaren, optisch erkennbaren Durchgehen der Zelle angelegt und vor dem
thermischen Durchgehen bei Temperaturen zw. 120 °C — 180 °C manuell abgeschaltet.
Dies stellt sicher, dass die maximalen Temperaturen das thermische Verhalten maf3geblich
aufgrund der Selbsterhitzung der LIZ entstehen und kein &uf3erer Einfluss gegeben ist.

4.2.4 Ergebnisse

In Abbildung 4.7 sind die Temperaturverlaufe der Versuchsreihe 1 (Sensoren in der Zell-
mitte) dargestellt. Die Verlaufe des Plus- und Minuspols sowie der Versuchsreihe 2 kann
dem Anhang B enthommen werden:
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Abbildung 4.7: Temperaturentwicklung in Versuchsreihe 1
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Nach Belastungsbeginn entsteht Warme aufgrund des Stromflusses durch die Zelle, die
sich nach der Formel fur die Joulesche Warme P=RI2 abschatzen lasst. Bei einem gemit-
telten Widerstand aus Kontaktierungs- und Innenwiderstand der LIZ Panasonic
NCR18650PF von Ri= 50 mQ fallt an den Priflingen eine Warme von Pi= 500 W bzw.
P,= 245 W malgeblich im Zellinneren an. Die Temperatur steigt in wenigen Sekunden auf
120 °C an der Zelloberflache an, gefolgt von einem steilen Anstieg auf 170 °C. In dieser
Phase wird die externe Belastung abgeschaltet und das thermische Durchgehen beginnt
mit der Selbsterhitzung. Innerhalb weniger Sekunden steigt die Temperatur auf tiber 600 °C
(Abbildung 4.7).

Die Ergebnisse der Pruflinge in Versuchsreihe 1 zeigen einen ahnlichen Temperaturverlauf
in den drei Bereichen. Bei dem Vergleich der Temperaturentwicklung der drei Sensorposi-
tionen wird deutlich, dass die zlgigste Erwarmung und die hdchsten Temperaturen in der
linearen Anfangsphase an dem Minuspol gemessen werden. Ab einer Temperatur von
T=60 °C wird eine Differenz von 5 bis 20 °C zwischen dem Minuspol und der Zellmitte ge-
messen, der Pluspol liegt weitere 3-8 °C darunter.

Das thermische Durchgehen, gekennzeichnet durch einen rapiden Anstieg der Temperatur,
wird bei allen Messungen zuerst in der Zellmitte detektiert. Die Temperatursensoren am
Pluspol zeigen einen vergleichbaren Anstieg mit einer Verzégerung von 0,8 — 1,4 s. Weitere
2-3 s spater sind Temperaturen von 750 °C auch am Minuspol zu messen.

Versuchsreihe 2 zeigt absolut gesehen niedrigere Temperaturen von maximal 700 °C sowie
einen teilweise unstetigen Verlauf der Temperaturen. In einem der Versuche léste sich der
Temperatursensor, wodurch deutlich niedrigere Temperaturen gemessen wurden.

Die Ergebnisse der beiden Versuchsreihen zeigen, dass ein TD Temperaturen tber 700 °C
verursacht. Der Temperaturverlauf verlauft jeweils nach dem typischen 3 Phasen-Verlauf
Frihphase, explosionartige Umsetzung und Ausgleichsphase (Abbildung 2.5). Die geringe-
ren Absoluttemperaturen in der zweiten Testreihe kdnnen nicht spezifisch erklart werden.
Allerdings kdnnen das Ausgasen bzw. die starke Flammenbildung in den Experimenten
direkte Auswirkungen auf die aufgezeichneten Temperaturen haben.

4.2.5 Aufbau und Vereinfachung des Simulationsmodells

Fur die Simulation der komplexen Wechselwirkungen innerhalb der Zelle wird auf rechner-
gestltzte Methoden mittels finiter Elemente zurtickgegriffen. Sdmtliche Bauteile werden in
kleine Segmente aufgeteilt und analytisch geldst. Durch die Verbindung der Elemente mit-
tels Knoten wird ein Netz aus Elementen erstellt, das die einzelnen Elemente verbindet.
Somit kann das System fir die einzelnen Segmente geldst und anschliel3end zusammen-
gesetzt werden. Fur die thermische Analyse wird die physikalische GroRe der Temperatur
verwendet. Folgende Gleichung kann fur die thermische Analyse von linearen, konstanten
Systemen in Matrixform (4.1) verwendet werden [101, S. 24].

KT= -Q (4.1)
K stellt hierbei die Gesamtleitfahigkeitsmatrix dar, T den Temperaturvektor und Q der war-

mestrombedingte Lastvektor. Die Temperaturen der einzelnen Knoten werden durch fol-
gende Transformation erhalten

T=-K"1Q (4.2)
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Eine Alternative zur Berechnung der Temperaturlosung kann durch iterative numerische
Verfahren erfolgen. Fir weitere Informationen beziglich der grundlegenden Informationen
zu FEM-Modellen und ihrem Aufbau wird auf [101, S. 24] und [2] verwiesen.

Die vorliegende Arbeit untersucht das Verhalten von LIZ mittels einer instationaren System-
gleichung eines Warmeleitproblems, das nach Gl. (4.3) hergeleitet werden kann [100, S.
265]. Dabei stellt T bzw. T den Knotentemperaturvektor sowie dessen Ableitung, C die Wér-
mekapazitatsmatrix, K die Warmeleitungsmatrix und Q die Summe der aul3eren War-
meflisse dar.

CT—KT =Q (4.3)

Fur die Losung dieses instationdren Warmeleitproblems wird die Methode der Finite Ele-
mente verwendet. Hierzu wird das zu simulierende Bauteil zunachst in CAD in mehreren
Modellen in verschiedenen Detaillierungsgraden erstellt. Als Grundlage dienten die Ergeb-
nisse aus der Zellanalyse in Kapitel 4.1. Alle in einer LIZ vorhanden Bauteile wurden in
einem CAD Programm nachgebildet und mit entsprechenden Kontaktbedingungen zu ei-
nem dreidimensionalen Modell zusammengesetzt. Die anschlieRende Vernetzung und Be-
datung mit Werkstoffeigenschaften wird in der Simulationsumgebung ANSYS Work-
bench 15 vorgenommen. Die Vernetzung wurde teilautomatisiert durchgeftihrt, mit manuel-
len Eingriffen flr eine hohere Netzqualitat. Durch die Verwendung der kleinen Rundzellen
des Typs 18650 ist eine 3D-Betrachtung im Vergleich zu gro3eren Zellen grundsétzlich
nicht notwendig, weil die Komplexitat und Anisotropie der Warmeleitung niedriger ist [59, S.
631]. Fur die vorliegende Arbeit, insbesondere die Untersuchung des thermischen Einflus-
ses einer LIZ auf umliegende Zellen, wurde dies dennoch durchgefiihrt, um die Literaturan-
gaben zu Uberprifen und eine realistische Nachbildung der Zelle sicherzustellen. Nach Set-
zen gultiger Randbedingungen und Lasten I6sen die Solver des FEM-Programms mit ent-
sprechenden Vorgaben die oben genannte Gleichung numerisch und iterativ, bis eine Kon-
vergenz erreicht wird. In einem anschlieBenden Post-Processing kénnen die Ergebnisse
ausgewertet und dargestellt werden.

In der Literatur werden verschiedene Zellmodelle mit unterschiedlichem Detaillierungsgrad
beschrieben. In 1D-Modellen wurde das thermische Verhalten untersucht und mit Experi-
menten validiert [58, S. 86]. Aufwendigere, 2D und 3D Simulationen zur Untersuchung des
thermischen Durchgehens einzelner LIZ sind zumeist theoretisch durch chemisch-kineti-
sche Gleichungen begriindet, haufig allerdings ohne Verifizierung [94, S. 75]. Andere 3D
Simulationsmodelle untersuchen das Verhalten von Batterien bei verschiedenen Entlade-
raten zur Nachverfolgung der Temperaturverteilung und Kiuhimoglichkeiten an Zellen [96,
102, S. 21-22] bzw. das thermische Verhalten einer 33 Ah-Rundzelle bei einem internen
Kurzschluss [56, S. 300f]. Auch mathematische Modelle fir den Missbrauchsversuch in
Ofen- oder Kurzschlusstests [28, S. 81] oder die Warmeverteilung in der Batterie [103, S.
161] wurden untersucht. Weitere multi-physikalische Batteriemodelle sind fir die Analyse
physikalischer Eigenschaften wie beispielsweise die Uberpriifung des PTC-Verhaltens, des
elektrischen Verhaltens, des Warmetransports von Zelle zu Zelle bzw. zur Umwelt, aufge-
baut worden [63, S. 9], [104]. Die Komplexitat von spiralférmig gewundenen Aktivmaterial-
wickel ist im Vergleich zu Pouchzellen deutlich hoher und bedingt somit eine sehr auf-
wendige Vernetzung [105, S. 220]. Guo et al. [105, S. 221-222] stellen in Ihren Untersu-
chungen ein komplexes, mathematisches Modell fur Rundzellen auf und untersuchen die
Strom- und Wéarmeverteilung in den Aktivmaterialien.

Fur die Untersuchung des Einflusses des thermischen Durchgehens einer LIZ auf umlie-
gende Zellen ist ein hinreichend genaues Modell mit niedriger Komplexitdt notwendig.
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Hierzu wurden die spiralférmig gewundenen Aktivmaterialen, die aufgrund der dinnen Ma-
terialstarke von wenigen Mikrometern den Grof3teil der finiten Elemente erzeugt, in mehre-
ren lterationen vereinfacht. Die gewickelte Aktivmaterialrolle wird durch Kreisstrukturen er-
setzt und die Modellkomplexitat durch weitere Simplifizierungen im Pluspolbereich redu-
Ziert. Die Vorgehensweise orientiert sich an den Untersuchungen von Jeon et al. [106, S.
2976], die ebenfalls die Spiralform des Aktivmaterialwickels durch eine Kreisstruktur er-
setzte und zudem die Geometrie des Pluspols aufgrund des geringen Effekts auf das ther-
mische Gesamtverhalten vereinfachte. Abbildung 4.8 zeigt den Aufbau des Simulationsmo-
dells von Jeon et al. (links) sowie das 12-Kreis- Simulationsmodell (rechts)
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Abbildung 4.8: Simulationsmodell nach [106, S. 2974] (links) und das 12-Kreismodell (rechts)

Die verwendeten Eigenschaften der einzelnen Materialien sowie die Netzeigenschaften
kénnen dem Anhang C entnommen werden. Um die Temperaturverteilung innerhalb der
Zelle vorab qualitativ zu Uberprifen, wurde einer Simulation von Jeon et al. [106] gegen-
Ubergestellt, die vergleichbare Simulationsbedingungen vorsieht. Die Ergebnisse kdnnen
Tabelle 4.2 entnommen werden.

Tabelle 4.2: Qualitativer Vergleich Simulationsmodell

Quelle Literatur nach [106, S. 2976] Simulation
Entlade- 4 5c=15A 1,0C=3A
rate
Ri, uz SOC = 10% - 50 mQ (geschatzt) 50 mQ
Verlust- Joulesche Verluste = 0,113 W Joulesche Verluste ~ 0,45 W
leistun Entropieverluste = 3* 0,113 W Summe  (auf Kathodenvolumen)
9 ~0.45W Summe = 0,45 W
:i%):vek- Konvektion 7,17 W/m/K Konvektion 5,6 W/m/K
TUmgebung 300 K 293 K
T simulation quasi-stationar (~ 3250 s) stationar

Ergebnis

TMax
[106, S. 2977]

TMax
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Bei der qualitativen Betrachtung des Temperaturverhaltens zeigt sich eine dhnliche, rAum-
liche Verteilung. Im Bereich des Zellkopfes werden die niedrigsten Temperaturen gemes-
sen, der Zellkern weist in beiden Simulationen eine bauchige Verteilung mit den héchsten
Temperaturen im Zellkern auf.

Modellaufbau (12 | 6 | 3 Kreise)
Um die Komplexitat des Simulationsmodells fur gré3ere Modelle bei gleichbleibender Aus-
sagekraft zu verringern, wurden zu der realen, spiralférmigen Form vier kreisférmige Vari-
anten simuliert, siehe Tabelle 4.3.

Tabelle 4.3: Elementanzahl und Wicklungsdicke des LIZ-Modells

Spirale 24 Kreise 12 Kreise 6 Kreise 3 Kreise
Wicklungdicke [mm] 0,28 0,28 0,56 1,12 1,68
Anzahl Elemente [-] 6,6 mio 3,9 mio 2,4 mio 1,6 mio 1,2 mio

Der Aktivmaterialwickel ist maf3geblich fur die ModellgroRe verantwortlich. Die entspre-
chenden Materialdicken der Separatoren und Ableiter wurde mit der reduzierten Kreisan-
zahl zusammengefasst, wodurch sich die oben dargestellten Wicklungsdicken (Separator-
Al-Ableiter-Kathode-Separator-Anode-Cu-Ableiter) und Elementanzahlen ergeben. Die Ma-
terialdaten der Untersuchungen kénnen dem Anhang C entnommen werden

Fur die Beurteilung der vereinfachten Simulationsmodelle mit 12, 6 bzw. 3 Kreisen wurden
die Zellmodelle wiederum mit konstanten Lasten (innere Warmeerzeugung 1 W) beauf-
schlagt und miteinander verglichen. Die Kontaktwiderstande werden je nach Kreisanzahl
angepasst. An sechs Messpunkten (Minuspol-Auf3en, Minuspol-Mitte, Mitte-Auf3en, Mitte-
Mitte, Pluspol-Aulen, Pluspol-Mitte) wurden die sich ergebenden Temperaturen aufge-
zeichnet und miteinander verglichen. Die station&ren und transienten Untersuchungen des
24-kreisigen Modells fuihrten aufgrund zu hoher Berechnungszeiten zu keinem verwendba-
ren Ergebnis.

Die entstehenden Temperaturen an den Messpunkten wichen bei den 12-Kreismodell zu
dem 3 Kreismodell lediglich um maximal 1,19 % ab, im Mittel betrug die Abweichung weni-
ger als 0,3 % (Tabelle 4.4). Grund fur die Abweichung der Temperatur am Boden-Rand ist
die hdhere thermische Leitfahigkeit in axialer Richtung.

Tabelle 4.4: Temperaturdifferenzen der Simulationsmodelle: Absolutwerte und (Prozentuale Abweichung zu 12

Kreis-Modell)
12 Kreise 6 Kreise 3 Kreise
Twminuspol-Augen 54,47 °C 54,51 °C (+0,08 %) 53,96 °C (-0,93 %)
Twminuspol-Mitte 53,95 °C 53,96 °C (0,02 %) 54,59 °C (+1,19 %)
Titte-AuBen 54,76 °C 54,83 °C (+0,13 %) 54,96 °C (+0,36 %)
Tviite-Mitte 53,88 °C 53,88 °C (+0,01 %) 53,88 °C (+0,00 %)
Triuspol-Auken 52,47 °C 52,46 °C (-0,03 %) 52,47 °C (-0,01 %)
T piuspol-Mitte 48,48 °C 48,47 °C (-0,02 %) 48,47 °C (-0,01 %)

Modellvereinfachung auf 1 Kreis

Fur die Erstellung eines allgemeinen Zellmodells fir grofe Gesamtsystemsimulationen mit
weiterer, deutlich verringerter Elementanzahl, wurde das 3-Kreise Modell mit Giber 1,2 Mio.
Elemente weiter vereinfacht. Dazu wurde der Aktivmaterialwickel auf einen Kreis reduziert.
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Diese Vereinfachung ist dann moglich, wenn das Modell das Batteriegeh&use und die Kon-
taktflachen exakt darstellt [96, S. 123]. In der vorliegenden Arbeit ist dies fir die Temperatur
sicherzustellen. Frihere Untersuchungen von Wu et al. [103, S. 161] benennen die Eignung
eines ,quasi-homogenen® Mediums fiir die Elektroden, um das thermische Verhalten einer
Batterie zu analysieren. Hierbei kénnen zuséatzlich die Eigenschaften des Elektrolyts ver-
nachlassigt werden. Somit kann man die exakten Ergebnisse mit sehr guter Ubereinstim-
mung zu komplexen Modellen erhalten und die Simulationszeit um mehrere Skalen verkur-
zen. Die Vereinfachung wurde zudem aufgrund der in Tabelle 4.2 ersichtlichen, geringen
Temperaturdifferenzen durchgefiihrt. Um die thermische Verteilung in radialer und axialer
Richtung hinreichend genau nachzubilden, wurden die materialspezifischen Eigenschaften
(Leitfahigkeit in x-, y- und z-Richtung, Warmekapazitat und Dichte) fur das 1-Kreis-Modell
aus eigenen Messungen und Literaturwerten definiert. Es wird mal3geblich die deutlich h6-
here, bis zu 19fach bessere thermische Leitfahigkeit in die axiale z-Richtung, bedingt durch
die Ableiterfolien, beriicksichtigt [59, S. 627, 59, S. 627]. Auch der Aufbau des Pluspols
wurde stark vereinfacht (Abbildung 4.9). Durch eine Kombination aus einem Polkappenring
und eines zylindrischen Pluspoles konnte die Komplexitét bei gleichbleibenden thermischen
Eigenschaften erzielt werden.

Pluspolring  Pluspol
// ™
A /

Aktivmaterialwickel L|Z-Becher

Abbildung 4.9: Aufbau 1-Kreis Simulationsmodell (links und mittig), vernetztes Modell (rechts)

Durch die deutlich vereinfachte Komplexitat konnte die Anzahl der finiten Elemente auf un-
ter 6500 Elemente reduziert werden, wobei der Aktivmaterialwickel mit ca. 5000 Elementen
den Grof3teil ausmacht. Die Vereinfachung ermdglicht eine durchgehend hohe, auf die Or-
thogonalitat bezogene Netzqualitat sowie eine erhebliche Rechenzeitverkirzung.

4.2.6 Validierung des Simulationsmodells

Zur Validierung des Modells wurde das thermische Durchgehen einer LIZ in Anlehnung an
die realen Versuche in einer Umgebung mit freier Konvektion simuliert. Als Warmeuber-
gangskoeffizient zwischen der Zelle und der Umgebung wurde ein Wert von 15 W/mz2/K als
Simulation der Konvektion bei leichter Luftbewegung von 1 m/s angenommen. Die Simula-
tion umfasst die in Kapitel 2.2 vorgestellten drei Phasen mit einer zusétzlichen Vorphase
des langsamen Erwarmens:
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Startpunkt fur die Simulation
Phase 0 Grundbetrieb Geringe, interne Warmeerzeugung ~1.4 W
(Joulesche Erwarmung LIZ (Ri= 40 mQ) bei | =6 A)
Lineare Erwarmung bis zur kritischen Temperatur von
170 °C
Explosionsartige Warmeentstehung im Aktivmaterial
Phase 2 TD — Phase Parabolische Freisetzung von insgesamt 19 kJ in kurzer
Zeit
Alle thermischen und chemischen Reaktionen sind ab-
gelaufen, thermische Ausgleichsphase

Phase 1 Frihphase

Phase 3 Ausgleichsphase

In Phase 0 wird der Zelle eine interne Warmeleistung von 1,4 W aufgepragt, um den nor-
malen Betrieb nachzubilden. Hierzu wurde eine thermisch-stationare Simulation durchge-
fuhrt, um einen konstanten Gleichgewichtszustand zu erreichen.

In Phase 1 wird die Selbsterhitzungsphase nachgebildet, in der der Separator zu schmelzen
beginnt und sich die Elektroden zersetzen. Da ab einer Temperatur von 170 °C das thermi-
sche Durchgehen (Aktivmaterial: NMC) eingeleitet wird, wurde Phase 1 als linearer Tem-
peraturanstieg auf den LIZ-Becher innerhalb von 400 s simuliert. Die thermisch-transiente
Simulation Ubernimmt die Ergebnisse aus Phase 0 als Eingangsparameter.

Phase 2 stellt die Phase des thermischen Durchgehens dar. Abbildung 4.10 zeigt den si-
mulierten Verlauf des Temperaturprofils des thermischen Durchgehens tber 8,5 Sekunden.
Die freiwerdende Energie von 19 kJ, die in den Versuchen von Jhu et al. [49] als freiwer-
dende Energie bestimmt wurde, wird durch Aufprégung einer internen Warmeerzeugung in
einem parabolischen Verlauf simuliert. Da bei hohen Stromen die Joulesche Erwéarmung
dominiert [107, S. 75] [58, S. 87], kann die Warmequelle auf das Aktivmaterial aufgepragt
und weitere Reaktionswarmequellen vernachlassigt werden. Diese Verlaufsform verhindert
grolRe Lastspringe am Anfang oder Ende der Phase 2, die zu Instabilitaten und Konver-
genzproblemen bei der Simulation fihren wirden.

Mit Phase 3 werden die abschlieBenden thermischen Ausgleichsprozesse des thermischen
Durchgehens betrachtet, um die Auswirkung auf umliegende Komponenten in verschiede-
nen Abstdnden untersuchen zu kénnen. Abbildung 4.10 zeigt den Temperaturverlauf der
dritten Phase zu verschiedenen Zeitpunkten
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Abbildung 4.10: Temperaturverlaufe in der TD-Phase (Phase 2): (a)=1s,(b)=2s,(c)=3s,(d)=4s,(f)=5s,
(g)=6s,(h)=7s,()=85s

Die Ergebnisse zeigen einen Anstieg der Temperatur in 8,5 s auf ca. 800 °C, wobei sich die
Warme aus dem Zellkern ausbreitet. Um die Validierung des Modells vornehmen zu kén-
nen, wurden drei Messpunkte am Minuspol, in der Zellmitte und dem Pluspol gesetzt, wie
sie in den realen Versuchen verwendet wurden.
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Messp:mkt Messpunkt
Pluspo Pluspol
Messpunkt Messpunkt
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Messpunkt Messpunktr
Minuspol Minuspol

Abbildung 4.11: Messpunkte am Simulationsmodell

Die realen Versuchsergebnisse aus 4.2.4 und die Simulationsergebnisse sind in  Abbil-
dung 4.12 dargestellt:
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Abbildung 4.12: Validierung Simulationsmodell

Der lineare Temperaturanstieg in Phase 1 steigt bei der Simulation starker an und geht bei
T = 30 s bei der vorgegebenen Temperatur von 170 °C in Phase 2 Uber (Abbildung 4.12,
Phase 2). Die Versuchsergebnisse zeigen einen flacheren Verlauf, wodurch sich eine Tem-
peraturdifferenz von ca. 65 °C zum Zeitpunkt T = 27 s ergibt. Diese Differenz wird allerdings
aufgrund des friiheren Beginns der Phase 2 in den Versuchsergebnissen innerhalb von
1,5 s ausgeglichen und die realen Werte Ubersteigen in Phase 2 die simulierten Werte. Der
Wert und der Zeitpunkt der maximalen Temperatur unterscheidet sich durch eine Differenz
von weniger als 0,5 s und weniger als 10 °C. In der Ausgleichsphase 3 sinkt die reale ge-
messene Temperatur schneller ab, siehe T = 35 - 60 s. Das Simulationsergebnis stellen
sowohl den zeitlichen Verlauf als auch die erreichten Temperaturen der Realversuche in
guter Naherung dar, wodurch das Modell fir weitere Simulationen verwendet werden kann.

4.3 Diskussion

Der thermische Verlauf aus den Versuchen zeigt einen schnellen Temperaturanstieg. In
Abbildung 4.13 sind verschiedene Temperaturverlaufe einzelner LIZ dargestellt. Es ist deut-
lich zu erkennen, dass die Erwarmung der LIZ bei der Verwendung von Heizdrahten oder
Heizfolien deutlich langsamer ablauft.
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Abbildung 4.13: Temperaturverlauf Einzelzelle, Quelle der Kurven Heizdraht & Heizfolie nach [11, S. 208-209],
Graphik zu elektr. Uberlast aus eigener Messung Versuchsreihe 1

Dies ist malRgeblich mit der fehlenden, zusatzlichen Stromeinwirkung auf die Zelle zu be-
grinden. Der schnellere Temperaturanstieg des Heizdrahts gegenliber der -folie lasst sich
durch die hohere Warmeleistung von 50 W gegentber 30 bzw. 32 W erklaren [11, S. 205].
Die Starttemperatur der Phase 2 ist bei der Heizfolie zw. 140 und 150 °C, bei dem Heizdraht
132 °C bzw. 151 °C und bei der elektrischen Uberlast ca. 105 °C.

Der schnelle Reaktionsverlauf der Simulation bzw. kann als Worst Case Szenario aufge-
fasst werden. Somit wird flr die weiterfihrenden Tests sowie die Validierung des Modells
der kritischste Pfad des Zellversagens angenommen. Dies ist fir die Betrachtung und Be-
wertung der SicherheitsmalRnahmen bei fatalem Zellverhalten als zielfiihrend zu betrach-
ten.

Das Simulationsmodell bildet den charakteristischen Verlauf der thermisch durgehenden
LIZ gut ab. Die simulierten Temperaturwerte liegen tUber den gesamten Zeitraum konstant
um ca. 20 °C unter den Realwerten, was einer Abweichung von 2,5 % entspricht. Die Vali-
dierung der drei Messpunkte Minuspol, Mitte und Pluspol zeigt eine hohe Genauigkeit der
axialen Temperaturverteilung, was das vereinfachte Simulationsmodell rechtfertigt. Die ma-
ximale Temperatur nach der explosionsartig freiwerdenden Energiemenge kann das Modell
mit einer Genauigkeit von Uber 99 % nachbilden. Ebenfalls ist der zeitliche Verlauf des
vorhergehenden, rapiden Temperaturanstieges in Phase 2 auf weniger als 1 s identisch.
Lediglich der absolute Temperaturverlauf in Phase 1 sowie die Aufheizrate in Phase 2 wei-
chen von den gemessenen Werten ab. Phase 1 verlauft in den Messungen in zwei Ab-
schnitten ab, wobei die zweite Phase ab T= 27 s einen deutlichen Temperaturanstieg auf-
zeigt. Dies lasst sich aufgrund verschiedener zellinterner Prozesse wie bspw. des Schmel-
zens des Separators oder die Zersetzung der Elektroden erkléaren, die eine eigenstandige
Reaktionscharakteristik im Vergleich zu der linearen Selbsterhitzungsphase haben. Das Si-
mulationsmodell bildet die Phase 1 als linearen Verlauf ab. Aus diesem Grunde ist der Ver-
lauf als Mittelwert Uber die beiden Abschnitte zu verstehen. Mit einer Abweichung von le-
diglich 3,9 °C zum Beginn der Phase 2 ist das absolute Ergebnis als gut zu bewerten. Wei-
tere Abweichungen bzw. unstetige Verlaufsabschnitte lassen sich von regularen Abwei-
chungen der Testbedingungen (Zellbeschaffenheit, erzwungener Stromfluss durch die Zelle
in Phase 1) erklaren. Das thermische Durchgehen einer LIZ als stark instationarer Prozess
hangt von @ulReren und zellinternen Bedingungen ab. Da sich selbst die realen Versuche
untereinander teilweise deutlich unterscheiden, wurde von einer weiteren Modellanpassung
abgesehen und der kritische Pfad mit der schnellsten Aufheizrate sowie héchsten Endtem-
peratur fur die weiteren Analysen verwendet.
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5 Zellverbundverhalten bei individuellem Zellversagen

Ausgehend von den Einzelzellversuchen wird in diesem Kapitel der Zusammenschluss von
LIZ untersucht. In einem ersten Schritt wird hierzu das Gefahrdungspotenzial in Form der
thermischen Auswirkung in radialer Richtung analysiert. In Experimenten zur Warmevertei-
lung um eine durchgehende Zelle wird die Temperatur in Abstanden zwischen 0 und 6 mm
gemessen. Diese Ergebnisse dienen fir die Validierung eines Simulationsmodells, das zur
Bestimmung des thermisch unkritischen Zellabstandes herangezogen werden kann. An-
schlieRend wird in 7-Zellverbiinden die Auswirkung einer durchgehenden Zelle auf umlie-
gende LIZ in den Abstanden 0, 2 und 4 mm untersucht. Die untersuchten Zellabstande
decken hierbei den Ublichen Bereich von aktuellen Energiespeicherkonstruktionen ab.

Tabelle 5.1: Versuchsibersicht Kapitel 5

LIZ Thermisches Verhalten LIZ
LIZ in Kunststoffblock TD LIZ in Modul TD LIZ in 7-Zellverbund
Detail Realversuche + Simulation Simulation Realversuche
3 identische Versuche 6 Versuche bei 0, 2, 4 mm Zell-
abstand (je 2 Versuche)
Quelle El. Uberlast - El. Uberlast
Bereich 20 —300 A bei 30 — 120 V - 60 A bei 100 — 350 V
Fokus Radiale Warmeverteilung um Elnfluss" Material & Einfluss Zellabstand
LIZ Wandstarke
Ref Kapitel 5.1 Kapitel 5.2.2 Kapitel 5.2.4

5.1 Einfluss einer Zelle auf umliegende Zellen

Das folgende Kapitel untersucht die Temperaturen einer thermisch durchgehenden Zelle in
Abhangigkeit des radialen Abstands. In mehreren Testreihen wird das thermische Verhal-
ten aufgezeichnet und fur den Abgleich mit dem Simulationsmodell aufbereitet.

5.1.1 Ziele

Der thermische Einfluss eines Zellversagens auf umliegende Zellen aufgrund eines hohen,
thermischen Eintrages durch eine externe Warmequelle kann zu einer Gefahrdung fiir den
gesamten Zellverbund fiihren. Hierbei sind neben der thermischen Belastungsdauer auch
der Temperaturverlauf sowie die entstehenden Maximaltemperaturen von Bedeutung. Ziel
ist es, eine Einschatzung Uber notwendige Zellabstéande geben zu kénnen, die keine kriti-
sche Temperaturentwicklung an umliegenden Zellen verursacht. Hierzu wird die thermische
Erwarmung in radialer Richtung untersucht und ein Simulationsmodell validiert. Die Versu-
che werden in einer Kunststoffvollummantelung durchgefiihrt, um die Warmeleitfahigkeit in
einem gangigen Werkstoff fiir Zellhalterungen durchzufihren und die radiale Temperatur-
verteilung exakt bestimmen zu kénnen.

5.1.2 Versuchsaufbau und Methodik

In drei Versuchsreihen werden einzelne LIZ in einen Kunststoffblock eingesetzt und zum
thermischen Durchgehen gebracht. Durch die Verwendung eines Vollmaterials um die LIZ
kann die radiale Warmeverteilung exakt bestimmt und die Ergebnisse fir die Simulation als
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Validierung dienen. Zudem stellt Kunststoff den meist verwendeten Werkstoff bei Zellhalte-
rungen dar, wodurch auch der Einfluss von Feuer und Schmelzen auf die Verteilung unter-
sucht werden kann.

Hierbei ist die Bohrung fur die LIZ passgenau ausgefiihrt, damit die Zellenhulle in engem
Kontakt mit der Bohrungsinnenseite steht. Die Bohrungen im Material wurden in sieben
verschiedenen Abstanden zwischen 0 mm und 6 mm gesetzt, um Temperatursensoren in
der definierten Hohe von 30 mm einzulassen. Zusatzlich werden die Temperaturen am
Plus- und Minuspol gemessen (Abbildung 5.1).

Schnitt A-A

X

30mm

X
x Temperatursensor Typ K Widerstandsschweilpunkt
auf Hilumin-Stromableiter

Abbildung 5.1: Versuchsaufbau zur Bestimmung der radialen Temperaturverteilung

Die LIZ wurde uber Widerstandsschwei3punkte mit Hilumin-Ableiterfahnen fiir den An-
schluss an die Last prapariert. Fur das thermische Durchgehen wird wie bereits in Kapitel
4.2.3 beschrieben an der LIZ ein erzwungener Stromfluss von | = 100 A bei U = 60 V durch
die Zelle realisiert, der die zellinternen Sicherheitsmechanismen Uberbriickt und das Ver-
sagen provoziert. Sobald die LIZ in den TD geht, wurde die Belastung abgestellt. Die Tem-
peraturmessung erfolgte durch Ni-Cr-Ni Thermoelemente, die Uber eine Genauigkeit von
1,5 °C £0,25 % und eine Reaktionszeit von 0,1 s besitzen. Die Temperaturwerte wurden
mit einer Frequenz von 10 Hz aufgezeichnet. Die Strom- und Spannungswerte wurden bei
den Validierungsversuchen mit den gleichen Geratschaften aus Kapitel 4.2.3 durchgefihrt.

5.1.3 Ergebnisse

In funf Versuchen wurden die LIZ mit verschiedenen Strom- und Spannungswerten beauf-
schlagt. Aufgrund abgerissener Stromabnehmer, hervorgerufen durch eine fehlerhafte
Schweil3verbindung an dem Minuspol, lieferten lediglich drei Versuche Daten. Das Ergeb-

nis des ersten Versuchs zeigt folgende Temperaturen (Abbildung 5.2).
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Abbildung 5.2: Versuch 1 zur radialen Temperaturverteilung (Belastung | =100 A, U = 60 V)

Das erzwungene thermische Durchgehen der Zellen erzeugt insbesondere am Plus- und
Minuspol hohe Temperaturen, ausgelost durch die Joulesche Erwarmung in der Kontaktie-
rung, den ausstromenden heilen Gasen sowie Feuer durch sich entziindende Gase. Bei
Betrachtung der entstehenden Temperaturen in radialer Richtung ist zu erkennen, dass ab
einem radialen Abstand von 3 mm die Erwarmung gemaRigt verlauft. In den Abstanden
0 bis 2 mm steigt die Temperatur innerhalb weniger Sekunden auf tiber 200 °C fir mehrere
hundert Sekunden an. Ab 3 mm Abstand zu der hei3en Zelle wird eine deutlich geringere
Temperatur gemessen, die nach ca. 200 s einen Maximalwert von 180 °C erreicht und flach
auslauft. Mit jedem weiteren Millimeter Abstand sinkt die Erwarmung um jeweils ca. 20 °C.
In den beiden weiteren Versuchen zeigt sich ein ahnliches Verhalten (Abbildung 5.3). Die
Belastung wurde auf 100 A bei 60 V Spannung festgesetzt.
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Abbildung 5.3: Versuch 2 zur radialen Temperaturverteilung (Belastung | =100 A, U = 60 V)

Die sprunghaften Temperaturverlaufe an den Kontaktpolen entstehen durch den Kontakt
mit Flammen aufgrund sich entziindender Elektrolytgase. Die Temperatursensoren im Ab-
stand 0 mm und 1 mm zeigen eine deutlich h6here Temperatur, die innerhalb weniger Se-
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kunden erreicht wird. Im Abstand von 2 mm lasst sich innerhalb 80 Sekunden keine Tem-
peratur Uber 180 °C messen, danach jedoch steigt die Temperatur innerhalb von 40 s auf
tber 380 °C. Die Temperatursensoren im Abstand von 3 mm aufwarts zeigen wiederum
einen moderaten Temperaturanstieg mit einer Maximaltemperatur von weniger als 150 °C
innerhalb der ersten 140 Sekunden und bleiben auch Uber einen langeren Betrachtungs-
zeitraum unter 170 °C.

800

Temperatur in °C

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
Zeitins
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----- 5mm ---6mm —Minus-Pol —Plus-Pol

Abbildung 5.4: Versuch 3 zur radialen Temperaturverteilung (Belastung | =100 A, U = 60 V)

Im dritten Versuch zeigen die Temperaturen an Plus- und Minuspol sowie im Abstand von
0, 1 und 2 mm &hnliche Temperaturentwicklungen wie in den Versuchen 1 und 2. Zudem
misst der Temperatursensor im Abstand 3 mm eine héhere Temperatur auf — nach ca. 90 s
ist hier eine Uberschreitung der 200 °C zu messen und steigt auch tiber 300 °C nach wei-
teren 10 s. Erst ab 4 mm Abstand sind deutlich geringe Temperaturen zu messen.

5.1.4 Aufbau Simulationsmodell

Fur das Simulationsmodell wurde das Zellmodell aus Kapitel 4.1 verwendet. Ein entspre-
chender Vollmaterialkérper wurde um die Zelle definiert und mit den Materialwerten von
PVC bedatet. Durch die Definition von acht Messpunkten innerhalb des Modells konnte die
Temperatur in den entsprechenden, radialen Abstanden aufgenommen werden.

Im Rahmen der Simulation wurde hierzu das thermische Verhalten der Einzelzelle aus Ka-

pitel 4.2.6 als Randbedingung auf die Zelle aufgebracht. Dies umfasst die bereits beschrie-
benen 4 Phasen

e 0OF normaler Betrieb, in Abbildung 5.5 zur Ubersicht verkiirzt dargestellt
o I lineares Aufheizen, Tuzwand auf 170 °C erhohen, Temperaturvorgabe
o 2¢ thermisches Durchgehen, parabolische Freisetzung von E= 19kJ

o 3 Ausgleichsphase, Beobachtung Uber langeren Zeitraum.
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Das Simulationsergebnis ist in Abbildung 5.5 abgebildet.
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Abbildung 5.5: Simulation radiale Temperaturverteilung

Durch die aufgepragten Lasten der einzelnen Phasen zeigt die LIZ ein thermisch durchge-
hendes Verhalten. Die Temperaturen des Plus- und Minuspols wurden aufgrund der Uber-
sichtlichkeit nicht dargestellt.

In den Abstdnden 0 mm bis 2 mm zeigen sich hohe Temperaturanstiege in wenigen Sekun-
den auf Uber 300 °C. Der Messpunkt im Abstand 3 mm hingegen zeigt eine erhdhte Tem-
peratur von Uber 200 °C, die Uber einen langeren Zeitraum anliegt. Erst ab einem Messab-
stand von 4 mm wird eine Maximaltemperatur von unter 200 °C gemessen.

5.1.5 Validierung Simulationsmodell und Diskussion

In der Gegenulberstellung der simulierten Ergebnisse zu den realen Messwerten aus Abbil-
dung 5.2 und Abbildung 5.5 zeigt sich generell eine gute Ubereinstimmung. Der sprunghafte
Anstieg aller Temperaturen verlauft ahnlich schnell. Allerdings zeigen die Temperaturen im
Abstand von 0 mm bei der Simulation mit T= 690 °C einen héheren Wert als bei den realen
Messungen, der zwischen 400 °C und 610 °C schwankt. Mit steigendem Radius allerdings
wird die Abweichung zwischen Simulation und Realversuch geringer; Bei den Abstanden
ab 4 mm zeigen die Simulationsergebnisse einen &hnlich niedrigen Wert von unter 200 °C
an, wie sie auch in allen drei Versuche gemessen wurden. Bei dem Abstand von 3 mm
steigt die Temperatur in der Simulation tGber 200 °C. Dies wird in zwei der drei Versuchen
nicht erreicht. Wie auch in den Realversuchen zeigen die Temperatursimulationen in den
Abstanden 2 mm und 1 mm Werte von tber 300 °C. Abbildung 5.6 stellt das erste Simula-
tionsergebnis in den Abstanden 1 mm, 2 mm und 3 mm gegeniiber.
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Abbildung 5.6: Validierung Simulationsmodellergebnisse (S) mit realen Messungen (R)

Die Ergebnisse zeigen, dass das Simulationsergebnis den Verlauf gut abbildet. Bei einem
bestimmten radialen Abstand ist in der Simulation der Temperaturverlauf zeitlich vorgezo-
gen. Die generell h6heren Temperaturen in der Simulation ermdglichen somit eine konser-
vative Abschéatzung fur Untersuchungen von Zellverbiinden. Bei dem gewéahlten PE-Kunst-
stoff steigt ab einer Distanz von 3 mm die Temperaturen nicht tber 250 °C und die Wahr-
scheinlichkeit einer Propagation wird signifikant reduziert. Fir die Ausgestaltung von Zell-
halterungen ist zur Vermeidung einer thermisch induzierten Propagation tber Konduktion
ein Abstand von mindestens 3 mm zu wahlen. Die Ergebnisse an der Einzelzelle werden
im nachfolgenden Kapitel in einer Modulsimulation validiert.

5.2 Untersuchung des Zellabstandes in Zellverbtinden

5.2.1 Ziele

Aus den Ergebnissen in Kapitel 5.1 an einzelnen Zellen ist erkennbar, dass der Warmeein-
trag eines heilRen Korpers auf umliegende Objekte mit zunehmendem Abstand abnimmt.
Die Erkenntnisse aus 5.1 weisen darauf hin, dass ein Abstand von 2 mm aufgrund von
Temperaturen tber 300 °C als potentiell kritisch, ein Abstand von 4 mm als sicher zu be-
werten ist. Dieses Kapitel hat zum Ziel, den sicheren Abstand von LIZ in realen Versuchen
Zu bestimmen.

In einigen Untersuchungen wird die Position in einer Ecke als der sicherheitskritischste Fall
angenommen [11, S. 240-242]. Aufgrund der fehlenden Mdglichkeit, Warme Gber Radiation
oder Warmeleitung an eine Vielzahl von Zellen abzugeben, wird die Warmedissipation als
geringer eingestuft [11, S. 250]. Eine andere Variante ist eine zentrale, modulinnere Positi-
onierung bei 100 % SOC als die zu untersuchende Variante [12, S. 11-12].

In der vorliegenden Arbeit wird eine zentrale Positionierung verwendet. Die Verwendung
einer Ummantelung um den Zellblock bertcksichtigt den Aspekt einer unterdriickten War-
medissipation, wie es in groReren Energiespeichern aufgrund der hoheren Zellanzahl ge-
geben ist. Hierzu wird in einem ersten Schritt mittels Simulationsmodell, basierend auf den
Ergebnissen aus Kapitel 4.2 und 5.2, der Einfluss auf umliegende Zellen bei einer vollstan-
digen Zellummantelung untersucht, wobei Zellabstdnde und Haltestrukturmaterialien vari-
ieren. Als Material wird einerseits ein thermisch isolierendes Material (Kunststoff) und ein-
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thermisch gut leitendes Material (Aluminium) verwendet. Die Variation dient zur Uberpri-
fung, ob eine schnelle Warmeabfuhr fiir die Sicherheit des Gesamtmoduls zweckdienlich
oder schadlich ist.

5.2.2 Aufbau Modulsimulationsmodell

Um ein Simulationsmodell fir Propagationsuntersuchungen aufstellen zu kénnen, ist ein
akkurates Einzelzellmodell notwendig, das mit den umliegenden Zellen unter Verwendung
der Warmetransfergesetzte interagiert [94, S. 75]. Fur das Modul wurde das validierte Zell-
modell aus Kapitel 4.1 verwendet. Die LIZ werden in eine vollstandig umschlieRende Hal-
terung gebettet. Die Materialstarke betragt 1 bzw. 2 mm. Die Zellen werden lber ein
elektrisch und thermisch leitfahiges Material auf Aluminiumkernleiterplatinen kontaktiert.
Der Modulaufbau ist in Abbildung 5.7 dargestellit.

Aluminiumkernleiterplatinen
mit leitfahigem Kontaktlerungsmaterlal
im Kontaktbereich zur LIZ

AN

Zelle 1

Zelle 3
Zelle TD

Zelle 5
Zelle 4

“Haltestruktur
Material: PE oder Aluminium

Abbildung 5.7: Simulationsmodell

Das Modell erméglicht die Untersuchung des thermischen Eintrags auf die ndchsten Um-
liegenden Zellen durch die radiale Warmeleitung sowie die Zellkontaktierung. Die Alumini-
umoberflache wird mit der Konvektlonsbedlngung von 50 , die Zellhalterung mit der

Konvektionsrandbedingung von 8, 5 bedatet

Mit steigender Temperatur der zentralen Zelle erwarmen sich die umliegenden Zellen und
konnen aufgrund ihrer Warmekapazitat die Warme aufnehmen. Da auch die umliegenden
LIZ ab einer Temperaturgrenze von ca. 80 °C eine Eigenerwarmung zeigen, wurde in dem

Simulationsmodell die spezmsche Warmekapazitat von dem Ausgangswert 800 ] bIS

80 °C linear auf ca. 0, 1= be| 125 °C reduziert. Diese Methode ermdglicht somit eine

Nachbildung der Selbsterwarmung der umliegenden Zellen.

Im Rahmen der Simulation wurde hierzu das thermische Verhalten der Einzelzelle aus Ka-
pitel 4.1 als Randbedingung auf die Zelle aufgebracht und die thermische Erwarmung der
umliegenden Zellen ausgewertet. Dies umfasst die bereits beschriebenen Phasen 0 (nor-
maler Betrieb aller Zellen), Phase 1 (lineares Aufheizen der mittigen Zelle) Phase 2 (ther-
misches Durchgehen der mittigen Zelle) und Phase 3 (Ausgleichsprozesse), in der die Tem-
peraturentwicklung in dem Vollmaterial Uber eine langere Zeit beobachtet wurde.
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5.2.3 Ergebnisse Modulsimulation

Das Ergebnis der unterschiedlichen Zellabstande und die Haltestrukturmaterialien, die die
Zellen vollstdndig ummanteln, ist in Abbildung 5.8 dargestellt.
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Abbildung 5.8: Ergebnisse Modulsimulation

Die zentrale Zelle geht nach Simulationsvorgabe in das thermische Durchgehen und er-
reicht Temperaturen von 734 °C nach 408 s. Bei dem Zellabstand von 1 mm in der Kunst-
stoffhalterung steigen die Temperaturen der umliegenden Zellen auf ca. 161 °C, 24 s nach

59



Kapitel 5 - Zellverbundverhalten bei individuellem Zellversagen

der Spitzentemperatur der zentralen LIZ. Die Uberschreitung von T = 125 °C wird uber ei-
nen Zeitraum von 80 s aufrechterhalten. Durch die Erhéhung des Zellabstandes auf 2 mm
nimmt die Maximaltemperatur der umliegenden Zellen auf 121 °C ab und wird erst 54 s
spater zum Zeitpunkt 462 s erreicht. Die Maximaltemperaturen treten bei allen Simulationen
stets im Bereich zwischen der Zellmitte und dem Minuspol auf.

Mit Aluminium als Zellhalterungsmaterial ist ein deutlicher Temperaturanstieg der umlie-
genden Zellen zu erkennen. Die hohe thermische Leitfahigkeit fihrt zu einer Erwarmung
aller umliegenden Zellen auf tber 250 °C mit einer Maximaltemperatur von 393 °C. Der
Temperaturanstieg verlauft in ahnlicher Geschwindigkeit zu der thermisch durchgehenden
Zelle und wird lediglich 0,5 s nach der Maximaltemperatur der zentralen LIZ aufgezeichnet.
Durch die hohe, thermische Leitfahigkeit des Aluminiums tbertragt sich die Warme auf eine
groRe Anzahl von umliegenden Zellen. Die Zellhalterung aus 2 mm Kunststoff hingegen
schitzt die umliegenden Zellen deutlich. Die Betrachtung der heil3esten, umliegenden Zelle
in ihrem thermischen Verlauf ist in Abbildung 5.9 dargestelit.

a) b) ¢ d) e) f) 9) h)

Abbildung 5.9: Zeitlicher und &rtlicher Temperaturverlauf LIZ beginnend bei t=408,5 s (a) in 5 s-Schritten. Hal-
tematerial PA, Materialstarke 1 mm, Tmax (Schwarzer Punkt) 140 °C < x < 170 °C
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Nach Beginn des thermischen Durchgehens wird die Warme (ber die Strukturwand in die
Nachbarzelle Ubertragen. Wie in Abbildung 5.9 zu sehen ist, wird die Warme vermehrt im
unteren LIZ-Bereich sowie den Minuspol Ubertragen. Mit fortschreitender Simulationszeit
steigt der radiale Warmeeintrag weiter an und erwarmt die LIZ im mittleren Bereich auf Gber
140 °C. Da die Schmelztemperatur des Separators bei ca. 130 °C liegt [37, S. 3636-3637],
kann hier ein interner Kurzschluss und ein gleichzeitiges Ubergreifen des thermischen
Durchgehens auf den gesamten Verbund nicht ausgeschlossen werden. Ein Aufbau mit
Wandstarken von 1 bzw. 2 mm aus Aluminium bzw. Kunststoff kdnnen folglich eine Zellpro-
pagation nicht sicher verhindern.

Im Gegensatz zu den Ergebnissen der Einzelzellversuche (Kapitel 5.1) steigen die Tempe-
raturen im Abstand von 2 mm nicht auf Werte tiber 300 °C. Eine mdgliche Erklarung fir die
Abweichung kann die héhere Warmekapazitat der umliegenden Zellen sowie deren min-

destens fuinffach héheren, thermische Leitfahigkeit (0,25 % gegenuber 1,5 % in x-/y-Rich-

tung) bzw. 28 % in z-Richtung der LIZ (Anhang F)) sein. Die Simulationsergebnisse des

Batteriemoduls zeigen, dass ein Zellabstand von 2 mm bei einer Kunststoffvollummante-
lung zur Erhéhung der Sicherheit beitragen kann.

Haltestrukturmaterialien mit guter thermischer Leitfahigkeit hingegen kdnnen eine kritische
Erwarmung der umliegenden Zellen nicht verhindern und tragen somit nicht zu einer erhéh-
ten Sicherheit bei.
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Aus diesem Grunde wird in den nachfolgenden Untersuchungen der Fokus auf Trennma-
terialien mit niedriger Warmeleitfahigkeit gelegt. Die Zellseparation wird in den folgenden
Untersuchungen durch Luft realisiert, welches aufgrund von Kosten und Gewicht in aktuel-
len Energiespeicherkonstruktionen haufig verwendet und beziglich des niedrigen thermi-

schen Leitwerts von 0,026 % geeignet ist. Die Halterung der Zellen an der Ober- und Un-

terseite wird aus Kunststoff ausgefihrt. Mit der Modulkonstruktion in Kapitel 5.2.4 kann der
Unterschied zu der Temperaturverteilung in Vollmaterial sowie der Einfluss von den aus-
stromenden Gasen und Flammen untersucht werden.

5.2.4 Realversuchsaufbau und Methodik

Der Versuchsaufbau ist in Abbildung 5.10 dargestellt. In einem kreisformigen Zellverbund
aus sieben Zellen wird die mittige Zelle zum thermischen Versagen gebracht. Von den um-
liegenden Zellen werden die Spannungen gemessen und ausgewahlte Oberflachentempe-
raturen mit acht Temperatursensoren (Ni-Cr-Ni Thermoelemente, Genauigkeit von
1,5 °C £ 0,25 %, Reaktionszeit = 0,1 s) nach Abbildung 5.10 aufgezeichnet.

Schnitt A-A
Zellspannungsmessung
¥
: e J'
£
S
o
5]
L 7 U =100...350 V
l=60A
I~ Zu TD-LIZ
zugewandte Seite
| ZuTD-LIZ
abgewandte Seite
. ———— —T ——— .
Aluminiumgehauseblech '\ Aluminiumkern- ‘\ Klemmkontaktierung tber
leiterplatine elektrisch leitfahiges Pad
d=0/2/4mm % Kein Stromfluss, nur Spannungsmessung
Z = Durchgehende Zelle ® Temperatursensor Typ K

Abbildung 5.10: Aufbau Zellverbund schematisch (oben) und Testaufbau (unten)

Die Zellen sitzen zur Fixierung am Kopf- und Fuf3teil in einer Kunststoffhaltestruktur
(H6he 10 mm) mit definierten Abstanden O, 2 oder 4 mm. Fir die Kontaktierung wurden die
Zellen kraftschlissig an zwei Leiterplatten tber ein elektrisch und thermisch leitfahiges Ma-
terial angebunden. Die einzelnen Zellen sind elektrisch voneinander getrennt, um etwaige
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elektrische Wechselwirkungen auszuschlieBen. Um den Zellverbund ist ein Metallstreifen
angebracht, der die Verteilung des Gases erschweren und die Warme innerhalb des Zell-
verbundes halten soll. Der Metallstreifen ist mit Lochern versehen, um die Gasentweichung
in radialer Richtung zu erméglichen. Die Flache der Ldcher entspricht naherungsweise der
Flache zwischen den sechs Zellen beim untersuchten Abstand

e O mm Zellabstand >>>  keine Locher
e 2mm Zellabstand >>> 12 Lécher (@ 4,5 mm) = 763 mm?
e 4 mm Zellabstand >>> 24 Lécher (3 4,5 mm) = 1526 mm?2

Die definierten Ausgasoffnungen bilden den Widerstand fir die Gase innerhalb eines gro-
Beren Moduls ab. Somit kdnnen die Ergebnisse der 7-Zell-Testmodule Ausschluss Uber
das Verhalten in Gesamtmodulen geben.

Verschaltung uber Al-PCB

Leistungsanschluss
Temperaturmessung

Metallstreifen (Alumlnlum) Spannungsmessung

Abbildung 5.11: Priiflingsaufbau

In drei Versuchsreihen mit jeweils zwei identischen Prifaufbauten wurden die Zellabstéande
0, 2 und 4 mm untersucht. Als Ursache des thermischen Durchgehens wurde die elektri-
sche Uberlast ausgewahlt (Abbildung 5.11). Mittels Stromquelle wird der Zelle ein Strom
aufgezwungen, bis die Belastung zu Rauch- oder Feuerentwicklung fuhrt. Somit konnte in
den Testreihen sichergestellt werden, dass lediglich das thermische Verhalten beim Zell-
durchgehen aufgezeichnet wurde. Die Strom- und Spannungsbelastung wurde auf 60 V
und 100 A gelegt und schrittweise in 50 V-Stufen erhéht, sofern ein thermisches Durchge-
hen der Zelle nach dem Offnen des CID nicht erfolgte.

Tabelle 5.2: Modultests Eigenschaften

Prufling Panasonic NCR18650PF

Ladezustand U=4,18V £0,02 V, SOC ~ 97 %

Zellabstand 0 mm, 2 mm und 4 mm

Datenaufzeichnung BaSyTec

Belastung 100 A bei 60 V, danach in 50 V Schritten alle
30 s bis zum thermisches Durchgehen

Messdaten Temperatur, Strom, Spannung

Messreihen 3 x 2 Testmodule

5.2.5 Ergebnisse

Nachfolgend werden die Ergebnisse der Modultests in Abhangigkeit der Zellabstande vor-
gestellt.
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5.2.5.1 Zellabstand 0 mm

Die Testmodule mit dem Zellabstand von 0 mm zeigten bei der Ausgangsbelastung von
100 A bei 60 V ein thermisches Durchgehen der zentralen Zelle. Abbildung 5.12 zeigt die
Temperatur- und Einzelspannungsverlaufe der beiden Versuchsreihen.

100

I

Spannung in V
O =MW o

Detail Ay

(%]

—

o
Strom in A

5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 85 90 95 100
Zeitins

----U 23 —U Z4 ---UZ5 --- Uz —-UZ7 —UZ1 -

1600

Detail At __ S o
1400 1T ) T TC1 TC2 TC3

~—-TC4 ---TC5 ----TC6

1200 -~ TC7 -+-TC8

£ 1000
800

n°C

600
400
200

Temperatur

0 b2 TR . H
5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 85 90 95 100
Zeitin's
Abbildung 5.12: Modul 1, Zellabstand 0 mm, 100A & 60 V Belastung. Spannungsverlauf (oben) und Tempera-
turverlauf (unten) | TC1 = Zentrale Zelle (TD-LIZ), TC2, TC3 = Zu TD-LIZ zugewandte Seite,

TC4 = Aluminiumblech Innenseite TC5, TC6 = Zu TD-LIZ abgewandte Seite, TC7 = Al-PCB
Pluspol, TC8 = Al-PCB Minuspol

Bei t=42,5 s geht die zentrale LIZ thermisch durch. Die Temperatur an der Zelloberflache
(TC4) steigt auf Uber 1300 °C. Nach einer zeitlichen Verzégerung von 8,9 Sekunden ent-
steht ein Ubergreifen des thermischen Durchgehens auf die umliegenden Zellen. In meh-
reren Sekunden Abstand zeigen mehrere Sensoren Werte iber 700 °C an.
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Abbildung 5.13: Modul 1, Zellabstand 0 mm, 100A & 60 V Belastung. Spannungsverlauf (oben) und Tempe-
raturverlauf (unten) Detailansicht A | TC1 = Zentrale Zelle (TD-LIZ), TC2, TC3 = Zu TD-LIZ
zugewandte Seite, TC4 = Aluminiumblech Innenseite TC5, TC6 = Zu TD-LIZ abgewandte
Seite, TC7 = Al-PCB Pluspol, TC8 = Al-PCB Minuspol

Bevor die zentrale LIZ in den TD Ubergeht, sinken die Einzelzellspannungen U4, U5 und
U6 auf einen Wert zwischen 0,5 und 1,0 V ab, was auf einen Kurzschluss dieser LIZ schlie-
Ben lasst. Die gemessene Temperatur TC1 und TC2 steigen daraufhin auf Gber 200 °C an
und verbleiben hier, bis das thermische Durchgehen aller Zellen bei t=51,4 s stattfindet. Die
restlichen Teilspannungen sinken ebenfalls auf diesen Wert ab. Die Ton- und Videoauf-
zeichnungen zeigen eine eindeutige Propagation der Zellen.

Das zweite Modul mit 0 mm Zellabstand zeigt kein Ubergreifen der Propagation auf umlie-
gende LIZ, was sich sowohl an dem flachen Temperaturverlauf der Sensoren und den Vi-
deoaufzeichnungen bestétigen lasst. Als mogliche Erklarung kann ein fehlender, direkter
Kontakt der umliegenden Zellen mit Flammen oder heilen Gasen genannt werden. Die
Temperatur der zentralen Zelle steigt auf ca. 900 °C, die Sensoren an den umliegenden
Zellen zeichnen Temperaturen bis 450 °C auf. Sechs der acht verbauten Sensoren messen
eine Temperatur von weniger als 300 °C im Modulverbund. Die graphische Darstellung des
Temperatur- und Spannungsverlaufs kann dem Anhang D entnommen werden.

Vor dem thermischen Durchgehen beit = 20,7 s ist kein Spannungsabfall der umliegenden

Zellen zu detektieren. Erst 26 Sekunden nach dem TD beginnen einzelne Zellspannungen
auf O V abzufallen.
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5.2.5.2 Zellabstand 2 mm

Die zentrale LIZ der beiden Module 3 und 4 mit Zellabstand von 2 mm konnte bei der Aus-
gangsbelastung von 60 V und 100 A nicht zu einem thermischen Durchgehen gezwungen
werden. Nach Anlegen der Belastung ist bei beiden Testmodulen ein kleiner Funke mit ei-
nem metallischen Klicken auf den Videoaufzeichnungen zu vernehmen. Der Stromfluss
durch die zentrale Zelle kommt zum Erliegen und es ist kein konstanter Temperaturanstieg
zu erkennen.

Nach funf Minuten wurde anschliel3end in 30 s Abstanden die Belastungsspannung in 50 V-
Schritten auf 350 V (Modul 3) bzw. 200 V (Modul 4) erhdht. Die unterschiedliche Span-
nungsuberhdhung lasst sich auf ein unterschiedliches Aufrei3en des CID erklaren.

1400
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1200 I TC5 ----TC6 ——-TC7
© 1000 = —oTC8
c ANty SN
= 800 ; .
E !
© ! :
g 600 q-
€ i
F 400 ;
|
200 i
i
0
480 485 490 495 500 505 510 515 520 525 530 535 540
Zeitin's
1400
| —TC1 e TC2 e TC3
l:
20 =TT T 1 1 1 - TC5 ---- TC6 ——TC7
—.-TC8
© 1000 —H
£ AT N
5 800
-‘ﬁ | \b’\.
8 600 ] \\ e LLTLITTITIeS SOy
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370 375 380 385 390 395 400 405 410 415 420 425 430 435 440 445 450
Zeit in's

Abbildung 5.14: Zellabstand 2 mm, Temperaturverlauf Modul 3 (oben) und Temperaturverlauf Modul 4 (un-
ten) | TC1 = Zentrale Zelle (TD-LIZ), TC2, TC3 = Zu TD-LIZ zugewandte Seite, TC4 = Alu-
miniumblech Innenseite TC5, TC6 = Zu TD-LIZ abgewandte Seite, TC7 = Al-PCB Pluspol,
TC8 = Ausgasventil Pluspol

Die entsprechenden Spannungsverlaufe konnen dem Anhang D entnommen werden. Die
zentrale Zelle geht anschliel3end in das thermische Durchgehen. Die Sensoren auf den
umliegenden Zellen messen Temperaturen von tber 600 °C, ohne weitere thermische Ver-
sagen einzelner LIZ. Die Einzelzellspannungen bleiben bei beiden Modulen 3 und 4 bei den
Ausgangswerten.
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5.2.5.3 Zellabstand 4 mm

Die Testmodule 5 und 6 mit 4 mm Zellabstand zeigen ebenfalls bei der Anfangsbelastung
kein thermisches Durchgehen der zentralen Zelle. Erst mit der Spannungserhéhung auf
300 V (Modul 5) bzw. 350 V (Modul 6) erfolgt die erzwungene Reaktion und es zeigen sich
die zu erwartenden Temperaturverlaufe eines thermischen Versagens.

700
—TCA - TC2 —TC3
600 1 1 [ - TC5 ---- TC6 —— TC7
O 500 iy - TS

S
o
o

Temperatur in °
w
o
o

430 450 470 490 510 530 550 570 590
Zeit in s

Abbildung 5.15: Temperaturverlauf Modul 5, Zellabstand 4 mm | TC1 = Zentrale Zelle (TD-LIZ), TC2, TC3 = Zu
TD-LIZ zugewandte Seite, TC4 = Aluminiumblech Innenseite TC5, TC6 = Zu TD-LIZ abge-
wandte Seite, TC7 = Al-PCB Pluspol, TC8 = Ausgasventil Pluspol

Eine Reaktion der umliegenden Zellen auf die exotherme Reaktion der zentralen Zelle blieb
bei Modul 5 aus. Der Temperaturanstieg bei den umliegenden Zellen auf ca. 500 °C flhrt
weder zu einer Propagation, noch konnte ein Spannungsabfall der Zellen detektiert werden.

Bei Modul 6 hingegen zeigte sich eine Propagation des thermischen Durchgehens. Nach
Anlegen der Spannung von 70 V stellt sich zunachst ein kurzer Stromfluss von 100 A lber
3,8 s ein, der dann unterbrochen wird. Nach 5 Minuten wurde die Spannung alle 30 s in
50 V-Schritten auf 350 V erh6ht und das thermische Durchgehen zum Zeitpunkt t = 461,2 s
provoziert. In Abbildung 5.16 ist zu diesem Zeitpunkt ist ein Stromfluss von 100 A fir eine
Sekunde zu erkennen, wodurch die zentrale LIZ in den TD geht (Zeitpunkt 1 in Abbildung
5.16). Die umliegenden Temperatursensoren vermerken Temperaturen bis zu 600 °C. Nach
weiteren 100 Sekunden zum Zeitpunkt 2 (t = 561,5 s) fallt die Spannung der Zelle 4 ab,
gefolgt von zwei weiteren Spannungsabféllen zu den Zeitpunkten 3 (t=692s) und 4
(t =719 s). Mit dem niederohmigen Versagen der flnften Zelle zum Zeitpunkt 5 (t = 794 s)
folgt die thermische Propagation aller LIZ. Durch den raschen Temperaturanstieg erfahrt
auch die letzte LIZ zum Zeitpunkt 6 einen internen Kurschluss.
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Abbildung 5.16: Modul 6, Zellabstand 4 mm, Spannungsverlauf (oben) und Temperaturverlauf (unten) | | TC1 =
Zentrale Zelle (TD-LIZ), TC2, TC3 = Zu TD-LIZ zugewandte Seite, TC4 = Aluminiumblech Innenseite
TC5, TC6 = Zu TD-LIZ abgewandte Seite, TC7 = Al-PCB Pluspol, TC8 = Ausgasventil Pluspol
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5.3 Diskussion

Eine Vollummantelung der LIZ kann in Kombination mit einem Zellabstand von mindestens
2 mm die Sicherheit erhéhen. Dies wird maRgeblich durch die niedrige, thermische Leitfa-
higkeit des Haltestrukturmaterials beeinflusst, wodurch die Temperaturen der umliegenden
Zellen nicht auf ein kritisches MaRR ansteigen. Der Aufbau von Energiespeichern mit um-
mantelten Zellen ist allerdings aufgrund von sekundaren Anforderungen wie bspw. Gewicht
und Kosten unublich. Aus diesem Grunde wurde das haufig verwendete Trennmaterial Lulft,
das thermisch isolierendes Eigenschaften besitzt, fir weitere Modulversuche verwendet.
In den Experimenten mit Luft als Trennmaterial lasst sich bei einem Zellabstand von 0 mm
eine spontane Propagation der thermisch durchgehenden Zelle erkennen. Durch die Ab-
standserh6hung auf 2 mm zeigt sich trotz Flammenbildung und hohen Temperaturen von
tber 600 °C uber 30 s bei den umliegenden LIZ keine Propagation tUber den gesamten
Beobachtungszeitraum von einer Stunde. In den Versuchen von Anderson et al. [26, S. 16]
hingegen zeigt sich eine Propagation trotz eines Zellabstandes von 2 mm. Die Zellen sind
hierbei bis auf einen schmalen Bereich am Zellboden mit thermisch isolierendem Material
umgeben. Als Grund fiur die Propagation kann der thermische Eintrag des Zellauswurfes
auf die umliegende Zelle genannt. Die Zellfixierung der in dieser Arbeit durchgefiihrten Ver-
suche am oberen und unteren Ende kdnnen als Schutzmechanismus gewirkt und die Pro-
pagation verhindert haben.

Allerdings zeigen die Ergebnisse bei einem Abstand von 4 mm wiederum eine Propagation.
Diese tritt aber im Vergleich zu den Versuchen mit 0 mm Zellabstand mit einem zeitlichen
Verzug von 330 s auf. Nach dem thermischen Durchgehen der zentralen Zelle zeigen die
umliegenden Zellen nach ca. 100 s, 230 s, 250 s und ca. 330 s einen internen Kurzschluss,
der schlief3lich zu der Propagation fuihrt. Als Ursache fir den internen Kurzschluss ist das
Schmelzen des Separators als wahrscheinlichster Grund zu benennen. Ein externer Kurz-
schluss Uber die Ableiter kann nahezu ausgeschlossen werden, weil das Layout eine elekt-
rische Isolation der einzelnen LIZ vorsieht. Auch der nacheinander sich vollziehende Pro-
zess des internen Kurzschlusses lasst auf ein Separatorschmelzen schlie3en. Die internen
Kurzschlisse der ersten drei LIZ kdnnen nicht anhand des Temperaturverlaufes aus Abbil-
dung 5.16 erklart werden. Dies kann durch losgeldste Temperatursensoren erklart werden,
die sich aufgrund des thermischen Durchgehens der zentralen Zelle geldst haben.

Die Temperaturverlaufe zeigen hinsichtlich der gemessenen Temperaturen ebenfalls kein
einheitliches Ergebnis. Zwar ist die maximale Temperatur bei Zellabstand 2 mm hdéher als
bei 4 mm (T4mm=471°Cvs. Tomm = 601/ 683 °C), allerdings sinkt die gemessene Tempe-
ratur bei 0 mm Zellabstand auf Tomm = 413 °C.

Die Ergebnisse zeigen, dass die absolute Temperatur kein singularer Auslésegrund fiir ein
Ubergreifen der Propagation darstellt. Auch eine Beriicksichtigung des zeitlichen Verlaufs
gibt keine eindeutigen Hinweise auf die Sicherheit der Zellverbinde. Da die Propagation
sowohl bei 0 mm als auch bei 4 mm Zellabstand stattfand, kann auch der physikalische
Abstand als solches nicht zuverlassig vor einer Propagation schitzen.

Die Verlaufe der Zellspannungen zeigen dagegen, dass ein thermisches Durchgehen der
Nachbarzellen stets mit einem vorhergehenden, internen Kurzschluss mehrerer Zellen ein-
hergeht. Ein einzelner Kurzschluss birgt hierbei noch keine eindeutige Gefahr; die Tempe-
ratur nach dem Kurzschluss von Zelle Z4, Z6 oder Z3 aus Abbildung 5.16 zeigt keine Tem-
peraturerhohung oder eine verminderte Abkuhlung. Bei dem Zeitpunkt t = 785 s ist ein ein-
zelner Spannungssprung der Zelle Z3 zu erkennen. Der Spannungssprung kann durch das
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Aufbrechen eines Sicherheitselements im Zellkopf zu einem Funken fiihren, der als Ausl6-
ser der Propagation in Frage kommt. Eine Erklarung wére ein nicht vollstandiges Offnen
des CIDs bzw. des Ausgasventils. Durch den Kontakt der entziindlichen Elektrolytgase mit
einem Funken bzw. heil3en Komponenten ist eine Entziindung als wahrscheinlich zu
nennen.

Die Messergebnisse zeigen, dass eine Propagation bei einem Abstand von 0 mm und 4 mm
stattfindet. Die beschrankte Aussagekraft des isoliert betrachteten Zellabstandes wird auch
in den Versuchen von [11] bestatigt. Bei gleichbleibendem Zellabstand von 2 bis 3 mm zeigt
sich eine Propagation mehr als Abhéngigkeit der Intensitat des thermischen Durchgehens
als vom Abstand selbst. Auch Lamb et al. [52, S. 519] kann in seinen Versuchen zeigen,
dass ein Zellabstand von 0 mm je nach elektrischer Verschaltung (parallel oder seriell) zu
einer Propagation fihren kann.

Die Propagationsverhinderung in Energiespeichersystemen mit Luft als Trennmaterial kann
nach den vorliegenden Ergebnissen selbst durch hohe Zellabstande von 4 mm nicht sicher-
gestellt werden. Durch das Luftvolumen zwischen den LIZ kénnen sich Zellauswiirfe, Gase
und Flammen ausbreiten und umliegende Zellen zum thermischen Durchgehen bringen.
Um die Sicherheit von Energiespeicherkonstruktionen ohne Vollmaterialhaltestruktur den-
noch zu gewahrleisten, muss bereits das thermische Durchgehen einzelner Zellen verhin-
dert werden. Hierzu konnen zellinterne und zellexterne Sicherheitselemente verwendet
werden, um einen strominduziertes Zellversagen auszuschlieRen.

Im folgenden Kapitel wird die Mdglichkeit der Einzelzellabsicherung in einem Zellverbund
analysiert. Hierbei werden sowohl die zellinternen Mechanismen auf lhre Funktionalitat in
Modulen erforscht, als auch Méglichkeiten von individuellen, zellexternen Sicherungen ana-
lysiert.
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6 Evaluation von zellindividuellen Sicherungsmechanismen

Die Erhéhung der Systemsicherheit kann durch die Integration von Sicherungen auf Sys-
tem-, Modul- oder Zellebene erreicht werden. Die meisten Batteriesysteme besitzen auf
Systemebene standardisierte Schmelzsicherungen, die einen unzuldssig hohen Gesamt-
strom durch den Energiespeicher verhindern. Diese Sicherungen besitzen allerdings auf-
grund lhrer hohen Systemstromtragfahigkeit ein trdges Ausloseverhalten. Die Schmelzzeit
kann selbst bei einem Vielfachen des erlaubten Nennstromes bis zu 10 s betragen [108, S.
20]. Da die Stromverteilung aufgrund von Unterschieden im Leitungswiderstand in den pa-
rallel geschalteten Modulen bzw. Zellen variieren kann, ist eine kritische Uberbelastung ein-
zelner LIZ maoglich.

Eine Absicherung direkt an der einzelnen Zelle stellt technisch somit eine effektive, passive
Sicherheitsebene dar. Diese kann entweder innerhalb oder auf3erhalb der Zelle realisiert
werden. Im Hinblick auf die Zellbauform 18650 wird aufgrund der hohen Zellenanzahl pro
System auf eine aufwendige Integration tausender externer Sicherungen meist verzichtet.
Lediglich der zellinterne Sicherheitsmechanismus CID kann den Stromfluss unterbrechen.
Das nachfolgende Kapitel beschreibt derzeitige Anséatze zur Absicherung von LIZ und un-
tersucht die zellinternen Sicherheitsmechanismen unter realistischen Randbedingungen
sowie die Eignung von Leiterbahnsicherungen in Energiespeichern (Tabelle 6.1).

Tabelle 6.1: Versuchsubersicht Kapitel 6

f/l?a”cl?:r:insfnen Externe Mechanismen
Detail CID Bondingdraht Leiterbahnsicherung
Quelle Konstantstrom Konstantstrom  Batterie Konstantstrom Batterie
Bereich ~ 20... 100 A 20...60 A 20...160 A 20...60A 140...360 A
Stromtrag-  fa- Stromtrag-  fa-
Fokus Reaktionszeit 23;2';;" d Reaktionszeit :IS:IZILSEJH d& Reaktionszeit
Reaktionszeit
Ref Kapitel 6.1 Kapitel 6.2 Kapitel 6.3 Kapitel 6.4

6.1 Untersuchung von zellinternen Sicherheitsmechanismen

Das Kapitel untersucht das Ausléseverhalten von zellinternen Sicherungsmechanismen un-
ter Modul- bzw. Systembedingungen. In einem Batteriemodul herrschen durch parallel und
seriell verschaltete Zellen andere Bedingungen. Somit gilt es die zellinternen Mechanismen
im Verbund zu untersuchen, um Ruickschlisse auf modulrelevante Strom- und Spannungs-
belastungen ziehen zu kdnnen.

6.1.1 Ziele

Ein besonderes Augenmerk wird auf die Reaktionszeiten des CID sowie des Ausgasventils
bei LIZ mit verschiedenen Aktivmaterialkombinationen gelegt, um die Schutzwirkung auf
Systemebene bewerten zu kénnen. Ziel ist es, eine Aussage zur Funktionsfahigkeit der
internen Sicherheitsmechanismen CID und Ausgasventil zu treffen sowie die Auslésezeit
und die Stabilitat des CID-Verhaltens in Abhangigkeit von unterschiedlichen Strom- und
Spannungswerten zu bestimmen.
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6.1.2 Versuchsaufbau und Durchfiihrung

Um die Funktionalitat des CID und Ausgasventils zu beurteilen, wurden die drei verschieden
LIZ Typen (Tabelle 6.3) kontrolliert in ein thermisches Durchgehen mittels Strombelastung
gezwungen. Als elektrische Last wurden verschiedene Strom- und Spannungskombinatio-
nen aufgepragt, um eine Abgrenzung zwischen sicherem und unsicherem CID-Verhalten
zu erhalten.

Geféhrlich € Verhaltensklassierung -  Sicher
6, 7 < Hazard-Level > 0,1,2

Tsu:her Tsmher

TLIZ‘max
|

lmax
max

Strom | Temperatur

Strom | Temperatur

to = Beginn der Strombelastung | t; = Sicherheitselement unterbricht Stromfluss | t, = Sicherheitselement unterbricht nicht,
Stromfluss bleibt bestehen | Ty iz, max = maximale Temperatur bei Versuch | Tsicher = maximale Temperatur, bei der kein thermi-
sches Durchgehen erfolgt. Gestrichelte Linie: Stromfluss, durchgehende Linie: Temperatur

Abbildung 6.1: Beschreibung der Kategorien des CID-Verhalten

Zum Zeitpunkt to wird die Belastung an den Priifling angelegt, wobei sich durch den erzwun-
genen Stromfluss die Temperatur der Zelle erhoht (Abbildung 6.1). Die Belastung wird fur
einen Zeitraum AT angelegt, bis entweder ein sicheres Auslésen zum Zeitpunkt t; oder eine
Fehlfunktion des CID bei t, ergibt. In diesem Zeitfenster erhitzt sich die LIZ. Uberschreitet
die LIZ hierbei die sichere Temperatur Tsicner, SO folgt nach dem CID ein Auslésen des Ven-
tils. Je nach Belastung bleibt ein thermisches Durchgehen trotz Ausgasung aus.

Fur die Beurteilung der CID-Funktionalitat wurde das Verhalten in drei Klassierungen un-
terteilt. Klassierung sicher umfasst LIZ, die ein sicheres Verhalten trotz externer Belastung
zeigen, siehe Tabelle 6.2. Das CID unterbricht den Stromfluss und die LIZ erreicht keine
kritische Temperatur. Dies entspricht den Hazard Level 0, 1 oder 2. Zellen der Klassierung
Gefahrlich zeigen ein thermisches Durchgehen. Der Stromfluss durch die Zelle wird nicht
unterbrochen, sondern es zeichnet sich bei dem Zeitpunkt t> ein rippelférmiger, fur eine
CID-Fehlfunktion typischer Stromverlauf ab. Das CID versagt, der Stromfluss bleibt erhalten
und die LIZ zeigt ein gefahrliches Verhalten mit Feuer, Rauch und Explosion. Dieses Ver-
halten ist dem Hazard Leveln 6 und 7 zuzuordnen. Bei der Klassierung potentiell gefahrlich
verhalt sich die Zelle prinzipiell sicher (keine Explosion), allerdings ist eine erhéhte Rauch-
produktion durch ein heftiges Ausgasen zu sehen, die als potentielle Gefahr bei Ziindquel-
len oder heiRen Metallteilen zu beurteilen ist (Hazard Level 3, 4 oder 5).

Mit Hilfe der Videoaufzeichnungen wurde das Zellverhalten tUberprift und mittels optischer
Faktoren (Rauchentwicklung, Feuerausmalf3, Funkenschlag) hinsichtlich der Klassierung
Uberpraift.

71



Kapitel 6 - Evaluation von zellindividuellen Sicherungsmechanismen

Tabelle 6.2: Verhaltensklassierungen von LIZ

Verhgltens- Hazard  Graphische Beschreibung Verhalten Optisches Verhalten
klassierung Level Darstellung

CID unterbricht Stromfluss Ev. Rauch
Sicher 0,1,2 Grin Tmax < Tsicher Kein Feuer

Ev. Ausgasventil 6ffnet Kein therm. Durchgehen
Potentiell CID unterbricht Stromfluss Rauch-/Flammenentwick-
Gefahrlich 34,5 Gelb Ausgasventil 6ffnet Iun.g

Kein therm. Durchgehen

CID reagiert, Ausgasventil 6ff- Ausgasen
Gefahrlich 6,7 Rot net, CID wird Uberbrickt, wei- Feuer / Rauch

terer Stromfluss, Tmax> Tsicher  Thermisches Durchgehen
Versuchsaufbau

Der Prifling wird in einen Stromkreis eingebunden, der aus einem definierten Widerstand
(Rext = 180 mQ) und einer Stromquelle besteht (Abbildung 6.2). Zur Uberpriifung des Zell-
verhaltens wird der Spannungs- und Stromwert des Prifkreises durch eine Messeinheit
aufgezeichnet. Die Temperaturdatenaufzeichnung erfolgt mit einer Abtastfrequenz von
1000 Hz bei einer Messgenauigkeit von 0,1 %. Fur die Nachbildung relevanter Modulbedin-
gungen wird den Priflingen Spannungen im Bereich zwischen 20 V und 140 V in Kombina-
tion mit Stromstarken zwischen 20 A und 100 A aufgepragt. Die gewahlten Spannungs-
werte sind in géngigen Modul- und Energiespeicherkonstruktionen tiblich und kénnen somit
auf eine Einzelzelle wirken. Die Stromwerte ergeben sich aus potentiellen Kurzschliissen
in Parallelverbiinden, in denen Strome von 20 A und auch deutlich Gber 100 A auftreten
konnen (Kapitel 6.4.3). Als Temperatursensoren wurden Ni-Cr-Ni Thermoelemente mit der
Genauigkeit von 1,5°C + 0,25 % verwendet. Eine Ubersicht iiber die durchgefiihrten
Strom-Spannungsbelastungen ist in Kapitel 6.1.3 aufgefihrt.

Datenaufzeichnung
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%. - ITenI‘lp.er‘atur "‘173
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Abbildung 6.2: Prifaufbau zellinterne Mechanismen; Schema (links), Aufbau (rechts)
In insgesamt 44 Versuchen wurden die elektrischen Belastungen variiert und fur jeden Zell-

typ eine 2D-Graphik erstellt, die die Verhaltensklassierung in einem Spannungs- und Strom-
graph auffuhrt.
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Priuflinge
Als LIZ-Pruflinge wurden drei unterschiedliche Zelltypen mit den Kathodenmaterialen NCA,
NMC und LFP verwendet (Tabelle 6.3).

Tabelle 6.3: Ubersicht Priflinge

Nominale Nominale Maximaler

Bezeichnung Hersteller Positive Kapazitdt Spannung Dauerentlade- A”..Za?h'
Elektrode . . ; Priflinge
in mAh inV strom in A
NCR18650PD Panasonic  NCA 2900 3,6 10 22
UR18650AA Panasonic  NMC 2250 3,7 8-10 14
APR18650M1  Al123 LFP 1100 3,3 30 8

Die Zellen wurden auf ihre maximal erlaubten Zellspannungen 4,2 VV +0,03 V (NMC, NCA)
bzw. 3,6 V £0,03 V (LFP) aufgeladen. Alle Zelltypen weisen laut Herstellerangaben gute bis
sehr gute Sicherheitseigenschaften auf.

Die Pruflinge von Panasonic besitzen laut Herstellerangaben eine hohe Sicherheit aufgrund
der HRL-Technologie, bei der auf den Aktivmaterialien eine besonders warmeresistente
Schicht aufgetragen ist. Diese Schicht wirkt als isolierende Metalloxidschicht auf der nega-
tiven Elektrodenoberflache und schitzt somit im Falle eines Kurzschlusses vor dem Uber-
hitzen [109, S. 16]. Zusatzlich behauptet Panasonic aufgrund der Panasonic Solid Solution
(PSS) die Sicherheitscharakteristik von kobaltbasierten Kathodenmaterialien auf den Si-
cherheitsstandard von LiMn,O.-Materialien zu heben [109, S. 17].

Die in dem Prifling APR18650M1 verwendete LFP-Technologie weist laut Hersteller her-
vorragende Sicherheitseigenschaften auf, insbesondere bei Missbrauchsféallen und hohen
Temperaturen, aus [110, S. 2]. Roth [111] attestiert in seinen Untersuchungen der LFP-
Zelle, die Uiber eine besondere Nanophosphat-Technologie besitzt, ein besonders sicheres
Verhalten aufgrund der reduzierten Warme- und Sauerstoffproduktion unter Miss-
brauchsbedingungen. Die Aussage der geringeren Gasproduktion von LFP-Materialien wird
durch Golubkov et al. [37, S. 3639] bestatigt.

6.1.3 Ergebnisse

In den insgesamt 44 Einzeltests konnten unterschiedliche Reaktionsweisen der Sicher-
heitsmechanismen beobachtet werden. Abbildung 6.3 zeigt beispielhaft das sichere Auslo-
sen des CID bei der Belastung eines Priflings mit NCA-Aktivmaterial bei einer Belastung
von 20 V und 50 A.
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Abbildung 6.3: Sicheres Verhalten, 18660-L1Z (NCA-Aktivmaterial), Versuch 24
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Zum Zeitpunkt to= 6,5 s wird die LIZ mit einer Stromstarke von 50 A belastet. Uber den
Zeitraum At = 49 s steigt die Temperatur der Zelle, gemessen an dem negativen und posi-
tiven Pol sowie im mittleren Bereich der Zelle kontinuierlich an. Zum Zeitpunkt t; = 56 s ldst
das CID aus und unterbricht somit den Stromfluss durch die Zelle. Die Temperaturen am
negativen und positiven Pol sinken unmittelbar, wobei die Temperaturmessung im mittleren
Bereich der Zelle noch 20 s weiter ansteigt, was auf die thermische Tragheit des Aktivma-
terialwickels zurtickzufiihren ist. Nach dem CID-Auslésen liegt die dul3ere Spannung von
20 V nun an der Zelle an. Die Kombination aus Spannung und Strom flhrt allerdings nicht
zu einem Fehlverhalten des CID, wodurch auch nach langerer Beobachtungszeit keine wei-
teren Reaktionen der Zelle zu beobachten sind.

Abbildung 6.4 oben stellt den Verlauf einer thermisch durchgehenden LIZ dar.
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Abbildung 6.4: Klassierung Kritisch | Gesamter Verlauf (oben) und CID Verschwei3ung (unten), Versuch 29

Nach Belastungsbeginn bei to = 2 s wird der Zelle lber einen Zeitraum von At = 27 s eine
Stromstérke von 80 A aufgepragt. Bei t, = 29 s ist ein kurzes Abfallen der Zellspannung auf
die aulBere Spannung von — 20 V zu erkennen, die allerdings nach wenigen Millisekunden
auf 0 V ansteigt. Dieses Verhalten, zusammen mit dem starken Temperaturanstieg deutet
auf ein Versagen des CID hin. Die anschlieenden Temperaturen von tber 600 °C zeigen
ein thermisches Durchgehen der LIZ.
Abbildung 6.4 unten zeigt den charakteristischen Verlauf eines kritischen Zellverhaltens.
Der Verlauf von Strom und Spannung zeigen zwei rippelfdrmige Bereiche bei t = 24 s und
t = 24,6 s. Zunachst ist ein Absinken der Strom- und Spannungswerte aufgrund des sich
erh6henden Widerstandes des Leitungsmaterials zu erkennen. Bei t = 24 s zeigt die LIZ
erstmals einen unstetigen Strom- und Spannungsverlauf, der mit einer sinkenden Zelltem-
peratur einhergeht. Die Temperaturverringerung auf unter 124 °C lasst sich durch zellin-
terne, endotherme Prozesse wie beispielsweise das Schmelzens des Separators erklaren.
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Zum Zeitpunkt t = 24.1 s liegt nahezu die gesamte &uf3ere Spannung von -20 V an der Zelle
an. Durch die fortgeflihrte Belastung steigen Strom- und Spannungswerte wieder an und
mit Verzoégerung auch die LIZ Temperatur.

Zum Zeitpunkt t = 24,6 s bricht der Stromfluss vollstandig ein und die Spannung an der
Zelle sinkt auf -20 V. Die Temperatur steigt in wenigen Millisekunden auf tiber 190 °C. Dies
deutet auf das Auslosen des CID bzw. des Ausgasventils hin. Aufgrund der &uf3eren Belas-
tungen kénnen die Sicherheitsmechanismen allerdings den Stromfluss nicht dauerhaft un-
terbrechen. Wahrscheinlich ist hier eine lokale Verschweil3ung durch Funkeniberschlag am
CID verantwortlich, die mehrfach aufreif3t und sich wieder ausbildet. Dies lasst sich an dem
ausgepragten, rippelférmigen Verlauf des Stromes erkennen. Durch die fortgeflihrte,
zwanghafte Belastung steigt die Temperatur in der LIZ an. In der anschlie3enden Phase
entwickelt sich das thermische Durchgehen der Zelle.

Durch die Gegenuberstellung der angelegten Strom- und Spannungswerte in Matrixform
entsteht ein Belastungsnetz, das zur Beurteilung der Sicherheitsmechanismen herangezo-
gen werden kann. Durch die Kategorisierung der einzelnen Versagensausmalfe nach Ta-
belle 6.2 ist es somit moglich, einen Belastungsbereich zu definieren, in denen die Sicher-
heitsmechanismen eine sichere, zuverlassige Reaktion zeigen. Abbildung 6.5 zeigt die Aus-
wertung der 44 Priflinge.
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Abbildung 6.5: Sicherheitsmatrix NCA, NMC, LFP

Die Ergebnisse zeigen bei allen LIZ ein ahnliches Verhalten; bei niedrigen Strom- und
Spannungswerten reagieren die zellinternen Sicherheitsmechanismen zuverlassig und
schitzen vor einem thermischen Durchgehen. Durch die Erh6hung mindestens eines Wer-
tes erhoht sich die Gefahr eines vollstdndigen Versagens. Hierbei ist zu beobachten, dass
bei der NCA-LIZ eine hohere Toleranz gegentiber hohen Spannungen zu erkennen ist, so-
fern die Stromstarke nicht im gleichen MalR3e ansteigt. Die NMC-Zellen hingegen zeigt auch
bei Stromstérken tber 50 A teilweise ein sicheres Verhalten. Die LIZ mit LFP-Aktivmaterial
besitzt den héchst moglichen Dauerstrom von | =30 A und weist auch bei Strdbmen von
| = 80 A kein gefahrliches Verhalten auf.

Die Sicherheitsmatrizen zeigen, dass ab einer Spannung von U = 20 V und einem Strom-
wert von | = 50 A ein gefahrlicher LIZ-Zustand erreicht werden kann. Die Ergebnisse besté-
tigen somit die eingeschrankte Funktionalitét der zellinternen Sicherheitsmechanismen.
Die Betrachtung der Auslosezeit zeigt folgendes Ergebnis, siehe Abbildung 6.6.
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Abbildung 6.6: CID Ausldsezeit NCA, NMC, LFP

Bei allen Priflingen zeigt sich ein potentieller Abfall der Reaktionszeit mit der Erhohung des
aufgezwungenen Stroms. Eine Korrelation zu den angelegten Spannungen konnte aus den
Messdaten nicht abgeleitet werden. Diese in Abbildung 6.6 dargestellte Abhangigkeit ist auf
den Stromfluss unabhangig von der angelegten Spannung bezogen. Das CID reagiert in
einem Zeitbereich zwischen 8 bis 10 s (NMC, | = 70 A) bis zu Uber 500 s (NCA, | = 20 A).
Im Hinblick auf die NCA-LIZ ist eine Ubereinstimmung von 99,5 % mit der Potentialfunktion

y = 429635 x x~2304 (6.1)

zu erkennen. Lediglich die Ausldsezeit bei niedrigen Stromstarken (<40A) zeigen kleine
Abweichungen. Das CID in der NMC-LIZ 16st im Vergleich hierzu deutlich friiher aus; bei
Stromstarken von 60 A bzw. 70 A bendtigt das CID der NCM-Zelle lediglich 8,4 s bzw.
13,2 s zum Auslosen, bei der NCA-Zelle bendtigt dies die dreifache Zeit. Die NMC-Zelle
zeigt eine Ubereinstimmung von 93,7 % mit der Funktion

y = 201821 % x~241 (6.2)

Die LFP Zelle zeigt bei niedrigen Stromstarken eine hdhere Stabilitéat und eine CID-Reaktion
ist erst ab 40 A erkennbar. Bei 60 A betragt die CID-Auslosezeit 42 s, bei 80 A 24 s. Die
Ubereinstimmung belauft sich auf 96,4 % zu der Funktion

y = 77025 % x~1832 (6:3)

Beziglich des Reaktionsverhaltens zeigen die LIZ mit LFP-Aktivmaterial ein weniger hefti-
ges Verhalten. Insbesondere die Flammenbildung ist unter ahnlichen Belastungsbedingun-
gen (U =20...40 V, | = 70...100 A) bei den Aktivmaterialien NMC und NCA ausgepragter
und die LIZ zeigt ein explosiveres Verhalten.
Die Ergebnisse zeigen, dass zellinterne Sicherheitsmechanismen unter Modulbedingungen
versagen konnen. Durch den kompakten Zellkopfaufbau stellen Spannungen tber 20 V
eine latente Gefahr fur ein CID-Versagen da und kénnen somit die Modulsicherheit nicht
gewabhrleisten. Aus diesem Grunde werden nachfolgend zellexterne Sicherheitsmechanis-
men wie die Bondingdrahttechnologie und Leiterbahnsicherungen untersucht.
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6.2 AuslOoseverhalten von Bondingdraht-Einzelzellsicherungen

Individuelle Sicherungen kénnen eine zu hohe Strombelastung der LIZ sicher verhindern
und bieten somit einen Schutzmechanismus auf Modulebene. Entscheidend fir die Funkti-
onalitat ist eine exakt ausgelegte Sicherung, die bei definierten Stromstarken in einer defi-
nierten Zeitspanne auslost. Fur eine realistische Nachbildung des niederohmigen Kurz-
schlusses einer LIZ im Parallelverbund ist die Anzahl der parallel verschalteten Zellen ent-
scheidend. Sie hat einen direkten Einfluss auf den Kurzschlussstrom. Zudem kann die Dif-
ferenz zwischen der erlaubten Belastung und dem Kurzschlussfall in Energiespeichersys-
temen unter gewissen Umstanden niedrig ausfallen. Dies bedingt somit eine exakte, ein-
deutige Dimensionierung einer solchen Sicherung fur die Gesamtsystemsicherheit.

6.2.1 Ziele

In diesem Kapitel wird die externe Absicherung anhand der derzeit serienmallig umgesetz-
ten Bondingdrahttechnologie von Tesla Motors Corp. sowie Leiterbahnsicherungen (LBS)
untersucht. Als Kriterien fir die Bewertung dienen Strombelastbarkeit, Reaktionszeit und
die thermische Erwarmung. Ziel der Bondingdraht-Untersuchungen ist es, das Verhalten zu
analysieren und eine Referenz fur weiterfihrende Untersuchungen zu erhalten. Bei der Lei-
terbahnsicherung wird dartiber hinaus das Verhalten bei verschiedenen Zellverbundkonfi-
gurationen untersucht und der notwendige, minimale Stromfluss fiir ein sicheres Auslésen
bestimmt. Mithilfe der Versuchs- und Simulationsreihen sollen Auslegungskriterien fur die
LBS in Batteriesystemen erarbeitet und validiert werden. Zudem wird der Zusammenhang
zwischen der Stromstérke und Auslésegeschwindigkeit beschrieben.

6.2.2 Versuchsaufbau der Bondingdraht-Technologie

Zur Untersuchung des Ausloseverhaltens von Einzelzellabsicherungen mittels Bonding-
draht wurde ein Energiespeicher aus einem Tesla Motors Roadster fur die Experimente
verwendet. Hierzu wurden durch die Drahte verschiedene Stromstérken geleitet und das
zeitliche Ausldseverhalten aufgezeichnet. Mittels Pb- und Li-lon-Batterien wurde ein elektri-
scher Stromkreis bei Spannungen von U = 11, 22 und 44 V mit verschiedenen Widerstan-
den (0,25, 0,33, 0,5 und 1,0 Q) aufgebaut. Die resultierenden Kurzschlussstréme erzielten
Werte zwischen 18 und 162 A. Der zeitliche Ablauf sowie der Stromverlauf wurden mittels
Oszilloskop aufgezeichnet. Der prinzipielle Aufbau ist in Abbildung 6.7 dargestellt.
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6.2.3 Ergebnisse der Bondingdraht Technologie

Das Abmal des Leiterdrahtes betragt ca. 10 mm bei einem Durchmesser von 0,3 mm.
Die Ergebnisse der 57 Versuche ist in Abbildung 6.8 dargestellt. Die Auslésezeit wurde fir
die Ubersichtlichkeit auf einer logarithmischen Skala dargestellt.
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Abbildung 6.8: Ausldseverhalten Bondingdrahte. Darstellung aller Messpunkte | Umkreiste Messpunkte: Aus-
reiRer (in spaterer Betrachtung ignoriert)

Durch die verschiedenen Spannungs- und Widerstandskombinationen wurden Stromstér-
ken zwischen 18 und 162 A gemessen.

In drei der 60 Versuchen losten die Bondingdrahte nicht aus. Dies lasst sich begriinden
anhand des niedrigen Kurzschlussstromes von ca. 14 A, der sich bei der Spannung von
11V bei 1 Q Widerstand ergab. In den verbleibenden 57 Versuchen konnte ein Auslosen
beobachtet werden. Die Ergebnisse zeigen eine maximale Reaktionszeit von 142 s bei ei-
nem Kurzschlussstrom von 18 A. Durch eine nur geringfligig hohere Stromstérke zwischen
20 und 22 A sinkt die Reaktionszeit deutlich auf einen Wert zwischen 1,7 und 5,4 s.

Mit steigender Kurzschlussstromstarke nimmt die Reaktionszeit des Bondingdrahtes stark
ab. Ab einem Kurzschlussstrom von 60 A wird der Stromfluss innerhalb von weniger als
0,1 s unterbrochen.

Die Versuchsreihe zeigt einen potentiellen Abfall der Reaktionszeit mit der Erhéhung des
Kurzschlussstroms. Der Bondingdraht reagiert in einem sehr breiten Zeitband zwischen
3 ms (I =162 A) bis zu Uber 142 s (1 =18 A).

Die Ergebnisse zeigen eine Ubereinstimmung von 72,7 % mit der Potentialfunktion

y = 14541 % x~2934 (6.4

Bei Ausschluss der vier Ausreil3er (siehe Abbildung 6.8, umkreiste Messpunkte) erhdht sich
die Ubereinstimmung auf 86 % mit der Funktion

(6.5)
y = 2156 * x~%5
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6.3 Verhalten und Tragféahigkeit von Leiterbahnsicherungen bis 60 A

Das folgende Kapitel untersucht das Verhalten von LBS bei niedrigen Stromstarken. Insbe-
sondere die Tragfahigkeit in Kombination mit der sich einstellenden stationdren Temperatur
sowie das mdgliche Ausldsebild sind wichtige Faktoren fir die Sicherheit auf Modulebene.

6.3.1 Versuchsaufbau und Durchfiihrung

Fur die Untersuchung wurden Leiterplatinen mit vier verschiedene Leiterbahnbreiten ver-
wendet siehe Tabelle 6.4. Die LBS-Lange betrégt fur alle Breiten 2 mm. Als Untergrenze
wurde die von Meisel benannte Mindestbreite LBS von 0,2 mm gewahlt [91, S. 19].

Tabelle 6.4: Geometrie der Leiterbahnsicherung

Platinenart Aluminiumkern, PP Isolation

Cu-Schicht Starke 70 pm, goldbeschichtet

Leiterbahnbreiten 0,2]0,3|10,4|0,5mm

Schmelzbereich 2 mm

Der Versuchsaufbau der Uberlasttests ist in Abbildung 6.9 dargestellt. Mittels Netzteil wur-
den die einzelnen LBS mit Stromstérken zwischen 10 und 60 A belastet und die thermisch-
elektrische Auswirkung mittels Warmebildkamera und Widerstandsmessgerat aufgenom-
men. Zuséatzlich wurde die Anderung des Spannungsabfalls an der LBS fiir eine indirekte
Temperaturbestimmung mit Hilfe des ohmschen Gesetzes sowie der Materialdaten verwen-
det. Die Trennstellen wurden anschlieBend optisch unter einem Mikroskop untersucht. Die
Unterseite der Leiterplatte wurde auf eine Holzplatte fur die thermische Isolierung gelegt.

Verwendete LIZ - Oszilloskop /
Multimeter
Stromstérken 10A,20A,30A,40A,50A,60 A
: Temperaturédnderung Warmebild-
Datenaufzeichnung Optische Analyse LBS :;Tnir;
LBS-Breiten 0,2]0,3|0,4|0,5mm LBS
Anzahl Tests 144 (Ziel: Bestimmung Erwéarmung) Schalter U
Anzahl Tests 72 (Ziel: Bestimmung Auslosezeit) Stromquelle
I=10A ...60A

Abbildung 6.9: LBS Uberlastversuchsaufbau

In den Untersuchungen zur Erwarmung wurden alle Leiterbahnbreiten und —typen in 10 A-
Schritten bis 60 A jeweils in zwei identischen Messungen analysiert. Die prozentuale Ab-
weichung dieser Messungen lag im Mittel bei 2,3 % mit einzelnen Ausreil3ern von 11,3 %
und 7,3 %. Diese Abweichungen lassen sich einerseits durch die manuelle Positionierung
der Messspitzen sowie Materialtoleranzen erklaren. Fir die weitere Analyse wurde das
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arithmetische Mittel verwendet. Fir die Bestimmung der LBS-Temperatur wird ein parabel-
férmiger Ansatz gewahlt, der einen quadratischen Zusammenhang zwischen der Tempe-
ratur und dem elektrischen Widerstand verwendet [112, S. 29].

R(T) = Ryo (1 + acy20AT + Beu20AT?) (6.6)

R2o ist der elektrische Widerstand des Leiters bei der Temperatur T = 20 °C, Qcu20 ist der
lineare Temperaturbeiwert und Bcu20 der quadratische Temperaturbeiwert von dem Lei-
tungsmaterial Kupfer bei T = 20 °C (Tabelle (6.9)).

Tabelle 6.5: Temperaturbeiwerte und Widerstéande von Kupfer

Kennzahl Wert Kennwerte [Quelle]
R20, 0,2mm 2,457 mQ 1
Qcu,20 = -3
: 3,9% 1073 — [113, S. 16],

R20, 0,3mm 1,638 mQ K [114, S. 35]

mm 1
R20, 0,4 1,229 mQ Beuso- 0,6+ 10-6 = [114, S. 35]
R20, 0,5mm 0,983 mQ

In den Messungen wird der sich einstellende Widerstand R(T) an der LBS bestimmt. Dieser
Wert wird nach Auflésen der Gleichung nach der Temperaturanderung eingesetzt, wodurch
sich folgender Zusammenhang ergibt (6.8).

—Ryo acy20 i/(Rzo aCu,ZO)Z — 4 Ry Bcu20(R20 — R(T))

(6.7)
2 Ry0 Bcu,20

ATI/Z =

Mit Vernachlassigung der negativen Losung lasst sich somit durch den vorab bestimmten
statischen Widerstand bei Raumtemperatur die LBS-Temperatur bestimmen.

Zur Bestimmung der Auslosezeit wurde wie in Kapitel 6.2.2 der sich einstellende Strom-
verlauf mittels Oszilloskop aufgezeichnet.

6.3.2 Ergebnisse des thermischen Verhaltens von Leiterbahnsicherungen

Abbildung 6.10 zeigt die Ergebnisse der Uberlastversuche. Sofern kein Messpunkt aufge-
fuhrt ist, l6ste die Sicherung aus.
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Abbildung 6.10: Ergebnisse LBS Uberlast
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Die Belastung mit dem maximal zulassigen Entladestrom der LIZ (I = 10 A) 16st keine LBS
aus. Die Erwarmung, berechnet aus der Widerstandsanderung der LBS, der schmalsten
Breite b = 0,2 mm steigt auf den stationdren Wert von ca. 75 °C an. Mit zunehmender Breite
nimmt die Temperatur ab und erreicht bei b = 0,5 mm einen Temperaturanstieg von durch-
schnittlich 7 °C, was einer Widerstandanderung AR < 0,06 mQ entspricht. Bei der Strom-
belastung von | = 20 A erreichen die schmalsten LBS keinen station&ren Zustand und I6sen
aus. Die Erwarmung der anderen Sicherungen nimmt zu, wobei sich bei der Breite von
0,5 mm ein Temperaturanstieg von ca. 31 °C im stationaren Bereich einstellt. Durch
I =30 A bzw. | =40 A I6st nun auch die LBS-Breite b = 0,3 mm aus und es stellen sich
Temperaturen von Uber 100 °C bei den LBS-Breiten 0,4 mm und 0,5 mm ein. Dies kann im
Hinblick auf umliegende Bauteile bzw. entziindliche Gase eine potentielle Gefahrenquelle
darstellen. Ab einer Stromstérke von I=50 A l6sen alle LBS aus.

6.3.3 Ergebnissee der LBS-Ausldsezeit und -bild bis 60 A
Die Ausldsezeit ist in Abbildung 6.11 abgebildet.
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Abbildung 6.11: Ausléseverhalten LBS bei konstantem Strom 20 A <1< 60 A

Die Messergebnisse zeigen, dass bei einem bestimmten Stromwert die Auslosezeit stark
variiert. Als Beispiel kann die Stromstérke | = 40 A verwendet werden, die bei der LBS-
Breite 0,2 mm innerhalb von weniger als 0,02 s auslost. Die LBS-Breiten 0,3 mm bzw.
0,4 mm l6sen hier bei dem dreifachen (~0,06 s) bzw. 50-fachen (~10 s) aus. Dieses um
mehrere Faktoren unterschiedliche Ausléseverhalten zeigt einen stark exponentiellen Zu-
sammenhang und verdeutlicht die Notwendigkeit einer exakten Auslegung der Sicherung
auf den jeweiligen Anwendungsfall

Fur die Beurteilung des Auslosebildes wurden die LBS mit konstanten Stromstarken zwi-
schen 20 A bis 60 A beaufschlagt. Die Belastung wurde 60 s angelegt und das resultie-
rende Ausldsebild optisch analysiert. Tabelle 6.6 benennt die ausgeldsten LBS bei den ent-
sprechenden Stromstarken.
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Tabelle 6.6: Ausldsebild LBS

Stromstarke Ausgeldste LBS Breite

20 A -

30 A 0,2 mm

40 A 0,2]0,3mm

50 A 0,210,3]0,4 mm

60 A 0,210,3]0,4|0,5mm

Die optische Analyse zeigt deutlich, dass die LBS-Breite 0,2 mm ein gutes Trennverhalten
bei niedrigen (30 A) und hohen (60 A) besitzt, siehe Abbildung 6.12.

@) (b)

Abbildung 6.12: LBS 0,2 mm bei Auslésestrom 30 A (a) und 60 A (b)

Die Trennstelle nimmt mit steigender Stromstéarke deutlich von AX; = 0,4 mm auf Uber
AX2=1,6 mm zu. Ein ahnliches Verhalten wird bei den Breiten 0,3 mm und 0,4 mm bei
allen Stromstarken erkennbar, siehe Abbildung 6.13.

@ ®® (© @
Abbildung 6.13: (a) LBS-Breite 0,3 mm (40 A) | (b) LBS-Breite 0,3 mm (60 A) | (c) LBS-Breite 0,4 mm (50 A) |
(d) LBS-Breite 0,4 mm (60 A)

Es ist deutlich zu erkennen, dass sich mit steigender LBS-Breite sich die Trennstelle ver-
schmalert. Zudem sind Verfarbungen auf der weil3en Schutzfolie unterhalb der LBS zu er-
kennen. Diese sind auf die lAngere Auslosezeit und somit die langere thermische Belastung
der glihenden LBS zurtckzufihren.

Die LBS-Breite 0,5 mm I6st nur bei der Stromstérke 60 A aus. Die Trennstelle ist hierbei
unsauber und teilweise unter 0,1 mm lang (Abbildung 6.14).
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Abbildung 6.14: LBS-Breite (60 A)

Nach EN 60664-12007 ist zur Vermeidung des Versagens durch Kriechwegbildung bei ei-
ner effektiven Spannung von U = 63 V fur gedruckte Schaltungen mindestens 0,04 mm vor-
zusehen. Mit zunehmender Spannung erhéht sich die Mindestkriechstrecke auf 0,4 mm
(200 V) bzw. 1 mm (400 V) [115, S. 1].

Die Ergebnisse aus Kapitel 6.3 verdeutlichen, dass die LBS eine zuverlassige Sicherheits-
ebene darstellt. Die Auslegung von LBS muss allerdings fur den Anwendungsfall exakt aus-
gelegt werden. Durch eine fehlerhafte Wahl der LBS-Breite kann es zu unsauberen Trenn-
stellen kommen, die die elektrische Verbindung nicht verlasslich unterbrechen. Eine LBS-
Lange von 2 mm kann eine Trennstelle von bis zu 1,6 mm erreichen. Diese Distanz kann
selbst bei hohen Spannungen von liber 400 V ein Uberschlag sicher verhindern. Dies er-
mdglicht den Einsatz dieses Sicherungstyps fur ein breites Anwendungsfeld von stationa-
ren und mobilen Anwendungen.

In den nachfolgenden Untersuchungen sollen die LBS hinsichtlich ihres Verhaltens in Pa-
rallelverblinden untersucht und ihre Eignung fur die Verwendung in Energiespeichersyste-
men verifiziert werden.

6.4 Ausloseverhalten LBS in Zellverblinden

Das Kapitel untersucht das Verhalten von vier LBS-Breiten unter realistischen Modulbedin-
gungen. Als Stromquelle werden verschiedene Anzahlen von 18650-Zellen verwendet, um
die Randbedingungen real widerspiegeln zu kénnen.

6.4.1 Ziele

Die nachfolgenden Untersuchungen sollen Aufschluss dartiber geben, in welchem Zeitbe-
reich die verschiedenen LBS auslésen. Mit den Erkenntnissen soll Gberprift werden, bei
welchen elektrischen Verschaltungen und in welcher Zeit die LBS unter Modulbedingungen
zuverlassig auslost. Das zeitliche Ausloseverhalten zeigt, ob die LBS eine unabhangige,
flinke Sicherheitsebene darstellen kann. Da die zellinternen Sicherheitsmechanismen im
Sekundenbereich auslésen, muss fur eine wirksame Sicherheitserh6hung die Schnelligkeit
der LBS deutlich hoher sein und moglichst im Millisekundenbereich liegen.

6.4.2 Versuchsdurchflhrung

Der Versuchsaufbau der Kurzschlusstests mit realen LIZ ist in Abbildung 6.15 dargestellt,
die Eigenschaften der Komponenten kann dem Anhang E enthommen werden.
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Bezeichnung Auspragung Sehaner Oszilloskop
veendets Lz (oiloer e ST L [TBS
Verschaltungen 2p...16p

Wiederholungen/ LBS 4 %

Summe Versuche 720 _ .

Ladezustand der LIZ 4,15V (+x0,05V) _@

Datenaufzeichnung I, t Parallelschaltung 1p ... 15p

i__" 7 Kurzschlusszelle
Abbildung 6.15: LBS Kurzschlusstestaufbau @ Liz

Um das niederohmige Zellversagen in einem Zellverbund nachbilden zu kénnen, wurde
eine Kurzschluss-Testzelle aufgebaut. Diese besteht aus zwei Kupferzylindern mit dem
Durchmesser 18 mm und dazwischen positioniertem Trennrelais. Uber den integrierten
Shunt am Relais kann mittels Oszilloskop der zeitliche Verlauf des Kurzschlussstromes auf-
gezeichnet werden. Der Spannungsabfall am Shunt wird mit Hilfe des ohmschen Gesetzes
in den entsprechenden Stromwert umgerechnet. Um die effektive LBS-Auslésezeit zu er-
halten, wurde das Ergebnis um die Verzdgerung des Relaiskontaktprellens sowie dem
Messrauschen bereinigt.

Fur die Darstellung des effektiven Stromflusses lei durch die LBS wurde der quadratische
Mittelwert berechnet. Aufgrund der zeitlichen Abhangigkeit des Stromflusses und des quad-
ratischen Einflusses auf die Leistung wurde die Berechnung des diskreten Stromverlaufs
nach (6.9) vorgenommen. Hierbei stellt t den betrachteten Zeitraum, n die Anzahl der Zeit-
punkte, li den jeweiligen Stromflusswert und At; die jeweilige Zeitbasis des Stromwertes dar.

(6.8)

Durch ein konstantes AT; fur jedes i, kann die Gleichung folgendermaf3en vereinfacht und
der effektive Stromfluss durch die Sicherung berechnet werden.

Loy = (6.9)

6.4.3 Ergebnisse

Kurzschlussversuche

Um das LBS-Verhalten unabhéangig von zellbedingten Einfliissen analysieren zu kénnen,
wurde in Vorversuchen das LIZ-Verhalten ohne Sicherung untersucht. Hierbei wurde die
NMC-Zelle von Panasonic INR18650PF mit einem Ladezustand von 95 % (U=4,15 V) bei
25 °C verwendet. Die einzelne LIZ wurde Uber einen Zeitraum von 170 ms kurzgeschlos-
sen. Diese Zeitspanne ist deutlich geringer als die Reaktionzeit der zellinternen Sicherheits-
mechanismen von mehreren Sekunden (Kapitel 6.1.3), wodurch keine Interferenzen ent-
stehen. Die Ergebnisse zeigen einen maximalen Kurzschlussstrom von Inax = 135 A und
einen konstant verlaufenden, effektiven Kurzschlussstrom von ca. les = 112 A. Der kon-
stante Verlauf in dem Zeitraum von 170 ms zeigt, dass es zellinterne, dynamische Effekte
keinen mal3geblichen Einfluss haben und eine gesonderte Betrachtung nicht notwendig ist.
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Abbildung 6.16 zeigt das prinzipielle Verhalten anhand der LBS-Breite b = 0,3 mm.
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Abbildung 6.16: Ausléseverhalten LBS 310-7-1, Breite b=0,3 mm

Zum Zeitpunkt | (t ~ 2,3 ms) wird das Relais betatigt, wodurch sich ein kurzzeitiger Strom-
fluss von tber 130 A einstellt. In dem Bereich Il lassen sich steile Stromflanken erkennen.
Dies ist charakteristisch fur das Kontaktprellen des Relais. Zum Zeitpunkt t ~ 2,3 ms ist das
Relais vollstandig geschlossen und es entsteht ein kontinuierlicher Stromfluss durch die
Leiterbahn. Dieser Stromfluss nimmt Uber den Zeitraum Il bis zum Zeitpunkt IV kontinuier-
lich auf den Wert von ca. 90 A ab, bis die LBS ausltst. Der abnehmende Stromfluss kommt
durch die ansteigende Erwarmung und damit durch den sich erhéhenden ohmschen Wider-
stand des Kupfers zustande.

Alle LBS zeigen in den 720 Testreihen ein &hnliches Ausloseverhalten. Je nach LBS-Breite
und Anzahl der parallel geschalteten LI1Z &ndert sich lediglich die Zeitbasis und die H6he
des Stromflusses. Abbildung 6.17 zeigt vier Ausldésekurven der breitesten und schmalsten
LBS bei zwei (oben) bzw. 15 parallelen Zellen (unten).
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Abbildung 6.17: LBS Ausldseverhalten bei 2 parallelen LIZ (oben) und 15 parallelen Zellen (unten)
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Bei den Kurzschlussversuchen mit zwei bzw. 15 parallelen Zellen zeigt die LBS mit der
Breite 0,5 mm eine langere Ausldsezeit im Vergleich zur Breite 0,2 mm. Die erreichten ma-
ximalen bzw. effektiven Stromwerte nehmen ebenfalls mit der Sicherungsbreite zu. Beide
Phanomene lassen sich auf den ohmschen Widerstand zuriickfuhren. Dieser steigt mit sin-
kender Breite aufgrund der gleichbleibenden LBS-H6he und die LBS erreichen schneller
die Schmelztemperatur.

Tabelle 6.7 zeigt den Mittelwert der effektiven Stromstérke Uber alle LBS-Breiten in Abhan-
gigkeit der parallel geschalteten LIZ.

Tabelle 6.7: Auslésestrom in Abhangigkeit paralell geschalteter LI1Z

Anzahl paralle- Effektiver Stromwert (arith- Standard-
ler Zellen metisches Mittel) Anzahl Messungen abweichung
1 98,0 A 45 8,86 A

2 148,3 A 48 20,09 A

3 178,3 A 48 30,57 A

4 181,3 A 48 30,13 A

5 1919 A 49 33,86 A

6 200,9 A 48 36,67 A

7 208,9 A 44 40,00 A

8 2139A 45 43,88 A

9 2194 A 49 46,79 A
10 226,0 A 48 48,41 A
11 231,1 A 45 51,48 A
12 243,0 A 47 61,03 A
13 2450 A 49 66,31 A
14 246,5 A 55 67,42 A
15 267,4 A 35 78,18 A

Tabelle 6.8 listet die Extrema des maximalen Stromflusses und des effektiven Stromflusses
auf. Bei Betrachtung des maximalen Stromflusses und des effektiven Stromflusses zeigt
sich eine stetige Erhéhung mit Zunahme der LBS-Breite.

Tabelle 6.8: Gegeniiberstellung der gemessenen und berechneten Minimal- und Maximalwerte von Effek-
tiv- und Maximalstromen.

Breite Max Imax Min Imax Max left Min lest
0,2 mm 360 A 128 A 193 A 81A
0,3 mm 448 A 128 A 267 A 89 A
0,4 mm 520 A 126 A 319 A 85A
0,5 mm 588 A 130 A 367 A 98 A

Die Ergebnisse zeigen, dass unabhangig von der Anzahl parallel geschalteter Zellen und
der sich daraus resultierenden effektiven Stromstérke, die Auslésecharakteristik einheitlich
ist. Durch die Betrachtung der Reaktionszeit tiber den effektiven Stromwert lasst sich ein
exponentieller Zusammenhang erkennen, der die Auslésezeit und den exponentiellen
Stromwert beriicksichtigt. Abbildung 6.18 zeigt die Ergebnisse der 720 Versuche.
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Abbildung 6.18: Auslésecharakteristik LBS

Die Messreihen der jeweiligen LBS-Breiten folgen einem exponentiell abklingenden Ver-
lauf. Dieser Verlauf ist ein Hinweis auf die hohe Ausldsezuverlassigkeit solcher Sicherun-
gen.

Die Korrelation der einzelnen Messpunkte mit der entsprechenden Exponentialfunktion so-
wie das Bestimmtheitsmal’ ist in Tabelle 6.9 dargestellt. Das Bestimmtheitsmalfd benennt
die Ubereinstimmung aller Messpaare zur Funktion im Bereich 0 % bis 100 %, wobei die
Ubereinstimmung mit den Prozenten ansteigt. Das BestimmtheitsmaR liegt bei hohen Wer-
ten zwischen 92 % (LBS-Breite 0,4 mm) und 98,34 % (LBS-Breite 0,2 mm).

Tabelle 6.9: Korrelation der LBS Messpunkte mit den Exponentialfunktionen

LBS-Breite Funktion Bestimmtheitsmald
0,2 mm y = 521833 % x~ 2291 98,34 %
0,3 mm y = 126191 % x~%124 93,89 %
0,4 mm y = 34146 = x~2007 92,00 %
0,5 mm y = 19825 x x~2105 93,63 %

Bei der optischen Analyse der Trennstelle zeigt sich eine breite Auftrennung der LBS. Uber
alle Leiterbahnbreiten hinweg ist die Trennstelle mindestens 0,3 mm breit und kann sich bis
zu 1,5 mm erweitern. Diese Distanz stellt fir die Unterbrechung des Stromes bei einer ho-
heren Spannung einen entscheidenden Wert dar, weil sich die Spannungsfestigkeit an der
zu Uberbruckenden Kriechstrecke orientiert. Nach EN 60664-1:2007 / VDE 0110-1 kann ein
Abstand von 0,4 mm bereits eine Spannungsfestigkeit von 200 V sicherstellen. Erhéht sich
die Trennstelle auf 1,3 mm, so ist Festigkeit bis 500 V sichergestellt [115, S. 1].

Das Auslésebild der LBS-Sicherungen zeigt somit ein sicheres Verhalten auch fur hohere
Spannungen.

Aufgrund der flinken Reaktionszeit im niedrigen zweistellen Millisekundenbereich stellt die
LBS eine unabhangige Sicherheitsebene dar, die deutlich vor zellinternen Sicherheitsele-
menten auslost.
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6.4.4 Modellbildung und Losungsdefinition

Um die Auslegung der LBS fur den jeweiligen Anwendungsfall schnell und effizient durch-
fuhren zu kdnnen, ist die Verwendung von FEM-Simulationen als zielfiihrend zu betrachten.
Der gesamte Prozess der FE-Analyse wird in mehrere Abschnitte aufgeteilt. Mit Hilfe des
Programms ANSYS Workbench 13 werden die Modellbildung und die Vernetzung durch-
gefuhrt. Im Anschluss daran erfolgen mit Hilfe von ANSYS-Classic und eines APDL-Skripts
die Simulation und die Datenaufbereitung.

Dieses Kapitel beschreibt die Modellierung und Durchfiihrung von FEM-Berechnungen der
LBS. Es zielt auf die Entwicklung eines einfachen, aussagekraftigen Modells, das beim
Auslegungsprozess von LBS herangezogen werden kann. Hierzu wird die Geometrie in
ANSYS Workbench vernetzt. Mit ANSYS Classic und eines APDL-Skripts wird das zeitliche
Temperaturfeld der Leiterbahnsicherung simuliert und ausgewertet. Die Erwarmung bis
zum Erreichen der Materialschmelztemperatur dient als Auslegungsgrof3e der LBS. Das zu
erstellende Modell kann mit den Daten aus den Experimenten plausibilisiert und validiert
werden.

ANSYS-Workbench
Fir die Simulation dienen vier CAD-Modelle der LBS-Breiten 0,2 mm, 0,3 mm, 0,4 mm und

0,5 mm, die in ANSYS-Workbench erstellt und vernetzt werden. Das Abmaf der LBS ist in
Abbildung 6.19 dargestellt und entspricht den untersuchten LBS aus Kapitel 6.2.

A
-

-+ »

40 mm

O Ecke 0,2 mm Radius !':_) Ecke 1 mmRadius (7777} Stromleiter/LBS [___| Tragermaterial
Abbildung 6.19: Geometrie des LBS-Simulationsmodells, XY-Ebene

Die Materialstarke des Tragermaterials Aluminium wurde auf 1,4 mm, die Kupferschicht-
bzw. LBS- und Isolationsmaterialstarke auf 0,07 mm festgesetzt.

Bei der Vernetzung wurden in den Bereichen LBS und Ein- bzw. Auslaufbereich Verfeine-
rungen vorgenommen, um eine detailliertere Auflosung der Ergebnisse zu erzielen. Bei den
Untersuchungen wurde die LBS mit langen Stromeinlauf- und Auslaufbereichen und einem
groRen Tragermaterialbereich simuliert. Die somit groRe Oberflache stellt bei der Aufbrin-
gung der Simulationsrandbedingungen eine grof3e Konvektionsflache dar. Zusatzlich wirkt
das grof3e Materialvolumen mit seiner hohen Warmekapazitat als weiterer Kuihleffekt. Hier-
durch wird die Erwédrmung der LBS verlangsamt und die Ausldsezeit auf ihren Maximalwert
verlangert.

Tabelle 6.10 stellt die verwendeten Materialeigenschaften dar. Wie in den Realversuchen
aus Kapitel 6.2 besteht das Tragermaterial aus Aluminium, die durch eine dinne Isolations-
schicht vom Stromfiihrungsmaterial Kupfer getrennt ist.
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Tabelle 6.10: Materialkonstanten des FEM-Modells

Aluminium Kupfer lzcr)la- Einheit
Dichte 2689 8933 1500 kg m-3
Spezifische Warmekapazitat 900 385 1000 JkgtK1
Thermische Leitfahigkeit 237,5 400 4 W mtK1
Spezifischer elektrischer Widerstand 2,65e-8 1,721e-8 1lel0 Ohmm
Starke 1400 70 70 um
Temperaturkoeffizient des spez. AN 4.3 AN 1/K*10°3

Widerstands a2o

In der Simulation werden die Lasten von Spannung und Strom an den Kupferleiterstirnsei-
ten definiert. Die Aluminiumseite des Modells dient als Konvektionsflache. Das Modell wird
anschlie3end an ANSYS-Classic exportiert.

6.4.5 Durchfihrung

Die elektrisch-thermisch-transiente Simulation wurde in ANSYS Classic durchgefihrt. Der
Ablauf sowie die Einstellungen kénnen dem Anhang F entnommen werden. In den Simula-
tionen der LBS wird Uberprift, bei welchen Stromstéarken sich entweder eine stationare
Temperatur einstellt oder sich das Material auf die Kupferschmelztemperatur von 800 °C
erhitzt. Hierzu wurden Stromstérken von 50 A bis 600 A in 50 A-Schritten aufgepragt und
die sich ergebende Temperatur berechnet.

Um die Temperatur der LBS zu erhalten, liefert das Simulationsskript die Koordinaten des
heilResten Knotens. Dieser befindet sich bei allen LBS-Breiten in der XY-Ebene im Zentrum
der LBS. Die z-Position zeigt, dass sich der heieste Knoten an der Oberseite des Kupfers
befindet. Dies lasst sich aufgrund des Warmetransports an das Aluminiummaterial sowie
die ausgeschlossene Konvektion an der Kupferoberseite erklaren. Abbildung 6.20 zeigt gra-
phisch die Temperaturverteilung einer LBS. Die mit MX bezeichnete Stelle in der Mitte der
LBS markiert den hei3esten Knoten.

Abbildung 6.20: Qualitative Temperaturverteilung LBS der Breite 0,5 mm bei 250 A nach 1 s Be-
lastung, von niedriger Temperatur (hell/blau) bis hohe Temperatur (dunkel/rot) |
Punkt in der Mitte kennzeichnet die Maximaltemperatur

Fur die Erstellung einer kontinuierlichen Temperaturkurve im Bereich zwischen 100 °C und
1200 °C wurde die Simulation in mehrere Teilsimulationen aufgeteilt. Somit konnte eine
gleichmafige Messpunktverteilung Uber bei allen Temperaturen erreicht werden. Die Simu-
lationszeiten der Teilsimulationen wurden je nach Temperaturverlauf des hei3esten Kno-
tens der vorangegangenen Berechnung angepasst und zusammengefigt. Abbildung 6.21
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zeigt exemplarisch den iterativen Aufbau fir die LBS-Breite 0,5 mm bei 50 A Strombelas-

tung.
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Abbildung 6.21: Simulationsverlauf der LBS-Breite 0,5 mm bei 50 A

In sieben Iterationen erreicht die LBS beginnend von der Ausgangstemperatur von 22 °C
den stationaren Wert von ca. 144 °C. Durch die Elimination der Anlaufphasen der einzelnen

Iterationen ergibt sich eine homogene Kurve, siehe Abbildung 6.22.
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Abbildung 6.22: Aggregierte Simulationskurve LBS Breite 0,5 mm bei 50 A

6.4.6 Simulationsergebnisse

10000

Es ergeben sich fur die vier LBS-Breiten und den 12 Stromstérken zwischen 50 A und 600 A

insgesamt 48 Simulationen wie in Abbildung 6.23: LBS-Simulationen aller Breiten

dargestellt ist.

Die rote, horizontale Linie markiert die Temperaturgrenze von T = 1085 °C, die die thermi-
sche Obergrenze fur die Kupferbahnen darstellt und die Sicherung somit ausldst.

90



Kapitel 6 - Evaluation von zellindividuellen Sicherungsmechanismen

sne"l—  Y009-— V0SS Y005  VO0Sh Y 007 —
¥ 0SE Y 00g-— Y 062~ Y 00Z - Y 051 ¥ 00L-— Y 06—
suyez
00€ o€ £ €0 €00 €000 €000'0 S0-3€ 90-3¢  £0-3¢
0
Bl 002
e
rs
;- ooy g
L E
................. @
009 I
=
-
008 O
000l
=1 Ll 00z}
W G*0 8)18.g-S g1 UlUl|UUS%asQ|sny
SnE J—  V009-— V0SS ¥ 005 v 05 v 00
VO0SE—  V008-—  VO0SZ-—-  VO00Z--  VOSk YOool-— ¥ 05—
s upez
00€ 0e € €0 €00 €000 €000'0 S0-3¢ 90-3¢  £0-3¢
0
002
oor
3
-
@
009 S
E
-
008 O
000l
L5 00Z1

W °0 8)11g-S a7 UalI|uUSaSQIsNY

sne"|—  Y009-— V0SS V 005 v 05t v 00%
Y0Se—  VO00e-— YO0SZ-- V002~ YOSk YO0oL-— ¥ 05—
s ujez
00g 0 g €0 €0°'0  €00'0 €000'0 SO-3¢ 90-3¢  L0-3¢
-0
00z
0or
3
=]
@
009
=
=
008 O
0001
— 00Z1
L ﬂ.o allaig-SgT usiuljuusyaso|sny
Sne"]—  Y009-— V0S5 v 005 v 05t v 00%
Y0Se—  VO00E-— V0SZ--  ¥YO00Z--  YOSI YOool-— ¥ 05—
s ulyez
00€ 0 € £'0 €0'0  €00'0 €000'0 S0-3¢ 90-3¢ 20-3¢
0
00z
o0or 3
=
=
@
009
- c
- -
e 3
7 o
s 008 O
7 000}
Z
-~ iyt
Lol 00z1

WW Z'0 8}8Ig-SAT UBILIUUSHSSOISNY

Abbildung 6.23: LBS-Simulationen aller Breiten
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Die Ergebnisse zeigen, dass mit steigender Stromstirke die Ausldsetemperatur von
1085 °C in kirzerer Zeit erreicht wird. Je breiter eine LBS aufgebaut ist, umso widerstands-
fahiger ist diese ggi. hohen Stromstarken. So erzeugt beispielsweise die Stromstarke | =
150 A bei einer LBS-Breite von 0,2 mm nach ca. 0,0095 s die kritische Temperatur von
1085 °C, wogegen dies bei der Breite von 0,3 mm erst nach 100 s erreicht und ab 0,4 mm
nicht mehr erreicht wird.

Fur die Erstellung von Auslésekennlinien, in denen die aufgepragte Stromstérke Uber die
Ausltsezeit aufgetragen wird, werden die Daten der Temperaturverlaufskurven aufbereitet.
Da die Simulation keine explizite Auslésetemperatur liefert, wird aus den Simulationsdaten
ein Schmelzbereich definiert, in dem die Sicherung mit hoher Wahrscheinlichkeit auslésen
wird. Als Grenze wird die Schmelztemperatur des Kupfers von ca. 1085 °C gewahlt, well
sich spatestens hier die LBS aufldst. Da die Simulation tGiber den Temperaturbereich 100 °C
bis 1200 °C aus mehreren Teilsimulationen zusammengesetzt wurde, ist fir die Bildung der
Wertepaare zwischen aufgepragtem Strom und Auslésezeit eine lineare Interpolation not-
wendig. Die Kombination der Wertepaare erzeugt anschlieRend die Auslosekennlinie.
Durch die diskret aufgezeichneten Simulationen besitzen die Temperaturverlaufsdaten kei-
nen kontinuierlichen Verlauf. Fir die Bestimmung einer vollstandigen Auslosekurve missen
allerdings die Zeitpunkte fiir das Erreichen der Temperatur 1085 °C bekannt sein. Da ma-
ximal 12 Auslosezeitpunkte fur eine LBS-Breite vorhanden sind und sich diese aufgrund
stationdrer Temperaturen unter 1085 °C teilweise reduzieren, missen die Werte interpoliert
werden. Mit Hilfe der Teilsimulationen konnte eine hohe Auflésung bei den Temperaturver-
lAufen erzielt werden und die Abweichung aufgrund der Interpolation geringgehalten wer-
den.
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Abbildung 6.24: Darstellung der Auslésekennlinien der simulierten Daten

Der angelegte Strom ist Gber die Auslosezeit aufgetragen. Die interpolierten Daten aus den
Temperaturkurven sind als Markierungen eingezeichnet. Die Ergebnisse zeigen eine sin-
kende Auslosezeit bei sinkenden LBS-Breiten.

6.5 Diskussion

Die Ergebnisse der externen Einzelzellabsicherungen bestatigen ihre wirkungsvolle
Schutzfunktion gegeniiber unzuldassig hohen Stromen.

Die Drahtsicherung l6st in den Versuchen ab einer Stromstarke von 18 A aus. Niedrigere
Stromwerte hingegen konnten zu keinem Auslésen nach mehreren hundert Sekunden fuh-

ren. Durch die Systemauslegung kann somit auf einen maximal erlaubten Strom von bis zu
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18 A geschlossen werden. Nach Datenblatt besitzt das mit diesem Energiespeicher ausge-
ristete Fahrzeug eine Leistung von 215 kW, die aus elf Modulen der Verschaltung 9s69p
entnommen wird. Bezogen auf die Einzelzelle bei niedriger Spannung (U ~ 2,5 V) resultiert
dies in einem maximalen Strom von | = 12,6 A. Mit definierten Sicherheitsabstanden ist
somit das Nicht-Auslosen bei den Versuchsreihen mit 14 A zu erklaren.

Die mit steigender Stromstéarke ausldsende Bondingdrahtsicherung zeigt ein flinkes Verhal-
ten. Bei dem doppelten erlaubten Maximalstrom I6st die Sicherung innerhalb von 1,7 s, bei
dem dreifachen Wert in ca. 0,1 s aus. Die optische Analyse der ausgeldsten Bondingdrahte
zeigen Uber alle Stromstarken ein ahnliches Verhalten. Teilweise zeigen die ausgeltsten
Bondingdrahte bei niedrigen Stromstarken ein unterschiedlich breites Trennbild, siehe Ab-
bildung 6.25. In einigen Messversuchen ist zeigten die Bondingdrahte eine deutliche Trenn-
stelle, teilweise war diese kurz und die Enden ragen nahe zusammen. Erst mit steigenden
Stromstéarken ab 50 bzw. 60 A zeigen die Trennstellen Uber alle Versuchsreihen eine breite,
klar getrennte Bruchstelle.

T ot
e (T84

Abbildung 6.25: Bondingdraht, ausgeldst bei | = 20 A

Die in Tabelle 6.7 gemessenen, effektiven Kurzschlussstrome stimmen mit den Werten von
Jeevarajan et al. [67, S. 13] Uberein; bei einem externen Kurzschluss von 10 mQ wurden
Strome zwischen 76 und 90 A gemessen. Die gemessenen Werte zeigen eine Bandbreite
zwischen 67,3 und 108,9 A bei einem Mittelwert von 98 A und einer Abweichung von 8,9 A.
In den Uberlastversuchen zeigt sich die LBS mit der Breite 0,5 mm aufgrund der geringen
Erwarmung bei den Stromstérken | =10 A und | = 20 A auf weniger als 30 °C bzw. 60 °C
als geeignet. Bereits bei der Breite von 0,4 mm erhoéht sich die Temperatur auf bis zu 84 °C
bei | = 20 A. Die Erwarmung steht in direkter Korrelation mit einer minimalen Erhéhung des
elektrischen Widerstandes, wodurch die Effizienz der Batterie nicht kompromittiert wird.
Die vier untersuchten Leiterbahnbreiten zwischen 0,2 mm und 0,5 mm zeigen ein Auslésen
in den untersuchten Konfigurationen mit 2 bis 16 parallelen Zellen. Das Verhalten zeigt sich
unabhangig von der Ein- und Auslaufgeometrie der LBS. Dies lasst sich begriinden auf-
grund des verhaltnismafig langen LBS-Bereiches von 2 mm und dem ahnlich trichterférmi-
gen Zulauf auf die LBS, wodurch lokale Stromdichteniberhéhungen nahezu ausgeschlos-
sen werden.

Mit einer Reaktionszeit von maximal 16,5 ms (LBS-Breite 0,5 mm) bzw. 2 ms (LSB-Breite
0,2 mm) ist diese Sicherungsart als flink zu bezeichnen. Die effektiven Kurzschlussstrom-
starken erstrecken sich wegen der variierten Anzahl parallel geschalteter Zellen zwischen
98 A und 367 A (LBS-Breite 0,5 mm) bzw. 81 A und 193 A (LBS-Breite 0,2 mm). Die Trenn-
stelle ist hierbei nahezu vollstandig klar getrennt, wodurch ein Spannungsuberschlag auf-
grund hoherer Spannungen ausgeschlossen werden kann.

Die LBS zeigen ein exponentielles Ausloseverhalten mit einer Ubereinstimmung zu den
jeweiligen Funktionen von Uber 92 %.

Das aufgebaute Simulationsmodell kann das Verhalten der LBS gut darstellen. Durch die
Simulation der LBS-Erwarmung in mehreren Schritten fir jede Strom-LBS-Kombination
konnen aus den Daten Temperaturverlaufskurven erstellt werden, die Aufschluss Uber das
Sicherungsverhalten geben. Wie in den Realversuchen steigt mit abnehmender Breite die
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Temperatur der LBS mit steigender Stromstéarke an. Durch die definierte LBS-Ausldsetem-
peratur von 1085 °C kénnen aus den Werten Auslésekennlinien interpoliert werden. Auf-
grund der Simulationsschritte in 50 A-Schritten ist die Datenbasis beschrankt; die Ergeb-
nisse zeigen allerdings einen ahnlichen Verlauf der Auslésekennlinien wie bei den Realver-
suchen.

Durch den direkten Vergleich der Realversuche mit den Simulationsergebnissen zeigt sich,
dass der Verlauf der Kurven &@hnlich ist, die absoluten Werte sich allerdings teilweise deut-
lich unterscheiden. In der Gegenlberstellung einzelner Wertepaare wird deutlich, dass die
LBS in den Realversuchen stets deutlich friher auslost als es die Simulation berechnet.

Tabelle 6.11: Vergleich Simulation und Realversuch LBS Ausldsezeit

(9]
& £F =%
) 8a SHe
— S (;E —7 2 >S50
oy Wertepaare = E o 2o N >0 >
¥ Wertepaare =3 soszge &©=2¢g
s . ; Realversuch = 3538 =zx3
=  Simulation _ o > 4 c<=5 o O
o (inkl. Anzahl Messpunkte) = £ c3nNZF a8 S
® & S°%=3 =2t
@ =3 e 33
5 25 33
In:m iNA  in103%s inA in103s Anz in10%s in% in %
0,2 150 2,301 149...151 0,466... 0,704 8 1,73 4,1 0,40
0,2 200 1,016 189...193 0,314... 0,318 2 0,702 3,2 0,02
0,3 250 1,532 247...249 0,513... 0,569 3 0,996 2,9 0,12
0,3 200 3,053 199...200 0,745... 0,867 4 2,23 3,7 0,19
0,4 300 1,997 298...303 0,69... 0,70 3 1,30 2,9 0,01
0,4 250 3,682 250...251 0,964...1 3 2,69 3,7 0,06
0,5 350 2,468 346...353 0,771... 0,886 4 1,62 2,9 0,14
0,5 300 4,346 297...303 1,076... 1,163 6 3,21 3,8 0,09

In Tabelle 6.11 werden die Ausldsezeiten der Simulationsergebnisse den Realwerten ge-
genibergestellt. Bei den einzelnen LBS-Breiten und Kurzschlussstromen zeigt sich, dass
die reale LBS-Reaktionszeit zwischen drei- bis viermal schneller ist als die entsprechende
Simulation. Dies lasst sich unter anderem durch die Oberflachenrauigkeit oder Unteratzun-
gen der LBS erklaren, die einen verhaltnismafig hohen prozentualen Anteil des LBS-Volu-
mens wegnimmt. Durch das fehlende Material nimmt die ohmsche Erwarmung der LBS
schneller zu und I6st entsprechend friher aus.

Mit Ausnahme bei der LBS-Breite 0,2 mm bei 150 A Kurzschlussstrom zeigt die mittlere
Abweichung des Zeitfaktors eine ausreichende Ubereinstimmung von < 20 %.

Bei der Gegenuberstellung der effektiven Auslosestromstéarken zu einem gegebenen Zeit-
punkt zeigt sich folgendes Bild:
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Tabelle 6.12: Vergleich Simulation und Realversuch LBS Auslésestromstarke

i ES £5% .|ttlere I?lfferenz . 35 c S & £=3
3 %% © = o (inkl. zeitlicher Abweichung & Anzahl 3 'S0 2 g
@ 5+ §-~= Messpunkte) @ > = =
= G 55°
n inA inA inA in10%s Anz  in% in %
mm
200 1138 86,2 45,84 5 5,2
0,2 250 136,4 113,6 5,43 8 4,6 5,0
300 168,7 131,3 6,02 10 5,2
250 146,8 103,2 36 4 2,8
03 300 186,7 113,3 10,6 4 2,4 29
' 350 215,9 134,1 3,75 4 2,2 '
400 246,1 153,91 10,6 7 4.4
300 179,8 120,2 58,7 3 12
04 350 219,11 130,9 26,9 8 3,1 33
' 400 2584 141,6 6,65 9 4,4 '
450 2945 155,5 2,6 3 2,7
300 166,5 133,5 150 3 15
350 206,6 143,4 29,2 4 15
05 400 249,8 150,2 27 9 2,5 30
' 450 2824 167,6 13,8 6 3,6 '
500 326 174,0 10,2 6 4,3
550 360,1 189,9 14,9 2 4,1

Die Daten in Tabelle 6.12 zeigen, dass die effektive Stromstarke der Realversuche
(Spalte 3) bei einem gewahlten Zeitpunkt stets deutlich unter den simulierten Werten liegt
(Spalte 2). Die absoluten Werte sowie die prozentuale Abweichung kann Spalte 4 bzw. 7
entnommen werden. Die Abweichung mit maximal 5,2 % fir die einzelne Stromstarke bzw.
maximal 5 % Uber alle betrachteten Stromstarken einer LBS-Breite ist gering.

Die zeitliche Verschiebung bzw. der Versatz der Auslosestromstarken sind durch mehrere
Einflussfaktoren zu erklaren. Insbesondere die unbekannte LBS-H6he, die produktions-
und oberflachenrauhigkeitsbedingt eine Toleranz von bis zu 10 % besitzen kann, tragt zu
der Abweichung bei. Auch das oben erwahnte Phdnomen der Unteratzung sowie unter-
schiedlichen Materialkennwerten kénnen diese Abweichungen hervorrufen [91, S. 23, 91,
S. 23].

Die Simulation berlicksichtigt auch nicht den wirklichen Schmelzprozess — die aufgrund des
Phasenwechsels freiwerdende Schmelzenthalpie kann zu einer Veranderung beitragen.
Ferner besitzen die verwendeten Leiterbahnen eine diinne Goldschicht, die in dem Simu-
lationsmodell ebenfalls nicht simuliert wird. Abschlielend ist weiterhin der Einfluss des Stro-
mes zu berticksichtigen. In der Simulation wird von einem exakt gleichbleibenden Strom-
fluss ausgegangen; die realen Messungen hingegen zeigen deutliche Stromspitzen, die zu
dem Skin-Effekt fiihren kdnnen. Es bilden sich an den Randern der LBS héhere Stromdich-
ten, wodurch das Schmelz- und Ausléseverhalten verandert wird.
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7 Zusammenfassende Beurteilung

7.1 Einfluss des individuellen Zellversagens auf den Verbund

Wird eine einzelne LIZ zum thermischen Durchgehen gebracht, so findet eine heftige,
exotherme Reaktion unter Bildung entziindlicher Gase und Feuer statt. Die Untersuchun-
gen aus Kapitel 5 zeigen, dass die Reaktion bei Temperaturen von tber 800 °C stattfinden
und die Umsetzung der elektrochemisch gespeicherten Energie heftig ablauft.

In den Untersuchungen zur Bewertung des Wéarmeeintrags auf umliegende Zellen zeigt
sich, dass bei einem vollummantelten Modulaufbau die Temperatur stark von der Entfer-
nung zur durchgehenden Zelle abhangt. Auf der Zelloberflache bzw. im Abstand von 1 mm
oder 2 mm sind Temperaturen von tber 400 °C Uber einen langeren Zeitraum prasent. Erst
ab einem Abstand von 3 mm oder mehr nimmt die Temperatur deutlich auf unter 200 °C
ab. Somit steigt der Schutz der umliegenden Zellen mit zunehmenden Zellabstand an und
sollte mindestens 3 mm betragen. Allerdings treten teilweise auch bei 3 mm Temperaturen
von Uber 300 °C auf. Dies ist bedingt durch die heftigen Flammen und Verbrennungspro-
zesse der Aktivmaterialien und Haltestruktur.

Die Simulationen auf Modulebene zeigen, dass die Temperatur bei einer Kunsstofhal-
testruktur bereits ab einem Abstand von 2 mm zu einem effektiven Schutz der umliegenden
Zellen beitragen kann. Im Vergleich zu den Realversuchen ist der Abstand um 1 mm gerin-
ger. Im Unterschied zu den Experimenten ist die LIZ im Simulationsmodell von 71 weiteren
LIZ sowie zwei Warmesenken an der Modulober- und Unterseite umgeben. Hierdurch wird
die Warme der thermisch durchgehenden LIZ nicht nur in die Struktur, sondern auch in
Modulkomponenten mit hoherer Warmeleitfahigkeit und -kapazitat geleitet. Somit kann sich
die Warme uber das Modul schneller verteilen und eine hohere Wéarmedissipation stattfin-
det. In der Simulation wurden zudem nicht die Auswirkungen von Flammen, hei3en Gasen
und brennbarem Strukturmaterial berticksichtigt. Materialien mit hoher thermischer Leitfa-
higkeit, wie beispielsweise Aluminium oder Titan, fihren zu einer ausgepragteren Warme-
leitung an die Nachbarzellen. Hierdurch steigt die Temperatur an den umliegenden Zellen
auf Gber 170 °C, wodurch mit erhéhter Wahrscheinlichkeit die Propagation stattfindet.

Die Ergebnisse belegen, dass ein Abstand von mindestens 3 mm eine thermisch induzierte
Propagation verhindern kann. Obwohl ein hoher thermischer Eintrag auf umliegende Zellen
aufgrund der Warmeleitung Uber das Haltestrukturmaterial stattfindet, kann die niedrige
thermische Leitfahigkeit den sicheren Zustand bewahren. Hierbei sollten brandhemmende
Materialien eingesetzt werden, um einen Verbrennungsprozess des Materials und damit
einen direkten Flammenkontakt der umliegenden Zellen zu verhindern.

Das Trennmaterial Luft erreicht eine gute thermische Isolation zwischen den Zellen. Aller-
dings kann der mehrsekiindige Prozess des thermischen Durchgehens bei einer ungtinsti-
gen Flammenfiihrung durch die Gehausestrukturen einen gefahrlichen Warmeeintrag auf
umliegende Zellen verursachen. Durch die isolierte Betrachtung des Zellabstandes kann
abgeleitet werden, dass der Abstand nicht als alleiniges Mal3 fur die Sicherheit genommen
werden kann. Die heif3en, ausstromenden Gase konnen umliegende Zellen negativ beein-
flussen und missen auf direktem Wege von den LIZ weggeleitet werden. Mit Blick auf die
Ergebnisse der Modulversuche mit dem Isolationsmaterial Luft und den Abstanden O mm,
2 mm und 4 mm lasst sich erkennen, dass selbst ein Abstand von 4 mm nicht vor einer
thermischen Propagation schiitzen kann. Der mogliche Warmeleistungseintrag von Zelle
zu Zelle ist zwar aufgrund des Abstandes geringer, aber die Flammen und heil3e Gase
koénnen sich im Modul leichter verteilen und bilden eine Gefahr fir direkt umliegende Zellen.
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Um ein sicheres Verhalten von Modulen zu erhalten, ist nach den Ergebnissen eine radiale
Isolierung der umliegenden Zellen zur Verhinderung der direkten Warmeleitung sinnvoll.
Dies kann durch eine hohe Wandstarke, einen hohen Zellabstand oder entsprechende iso-
lierende Materialien erzielt werden. Feng et al. [94, S. 90] bestatigt diese MalRnahmen und
fuhrt aus, dass andere Materialien als Luft Kosten, Gewicht und die generelle Warmeab-
gabe negative Einflisse auf weitere Eigenschaften haben kénnen.

Daruber hinaus ist es von wichtig, potentielle Gefahren, die zu weiteren thermischen Belas-
tungen der umliegenden Zellen fihren, vollstandig zu vermeiden. Hierzu ist ein gezieltes
Ableiten der Gase oder Flammen zu gewahrleisten, wie es bspw. durch eine aktive Absau-
gung oder die direkte Ableitung in axialer Richtung. Die Untersuchungen zeigen, dass der
elektrische Kurzschluss einer Vielzahl von LIZ ein thermisches Durchgehen beglnstigen.
Der einzelne Zellkurzschluss in einem Modul fiihrt an sich nicht zu einem thermischen Auf-
heizen, allerdings erhoht es die Gefahr, dass andere LIZ in einen kritischen Zustand gelan-
gen. Grunde hierfur kdnnen fehlerhaft auslosenden Sicherheitsmechanismen im Zellkopf
oder das Entziinden von ausgasenden Zellen sein.

7.2 Sicherheitsverhalten von zellinternen Mechanismen in Verblinden

Die in den LIZ vorhandenen Sicherheitsmechanismen CID und Ausgasventil stellen in der
Einzelverwendung oder Systemen mit niedrigen Spannungen eine wirksame Sicherheits-
ebene dar. Werden die Zellen in Systemen mit bis zu 40 V verwendet, so zeigen die Sicher-
heitsmechanismen vermehrt ein sicheres Ausldsen. Allerdings belegen die Ergebnisse aus
Kapitel 6.1, dass diese Mechanismen eine Belastungsgrenze ausweisen. Bei hohen Stro-
men von Uber 40 A kann das CID ein thermisches Durchgehen nicht mehr verhindern. Wer-
den die einzelnen Zellen zu Verblnden mit héheren Spannungen als 40 V verschaltet, so
weist das CID bzw. das Ausgasventil bereits bei niedrigen Kurzschlussstromen von teil-
weise 20 A ein geféahrliches Verhalten auf. Je nach Belastung der Zelle zeigen die Sicher-
heitsmechanismen den zeitlichen Verlauf einer fallenden Exponentialfunktion. Unabhéngig
von der Spannungslage ist der Kurzschlussstrom relevant, was sich durch die Auslésecha-
rakteristik von Sicherungen erklaren lasst. Grundsatzlich konnte gezeigt werden, dass das
CID auf Sekundenbasis auslost. Diese Ergebnisse legen nahe, dass das CID auf System-
ebene keine Sicherheitsebene darstellt. Durch die Reaktion des CID bzw. des Ausgasven-
tils stromen heil3e, entziindliche Gase aus. Das erhitzte Metall oder ein unvollstandiges
CID-Offnen, das spannungsbedingt zu einem Lichtbogen fiilhren kann, kénnen die Gase
entziinden und somit eine potentielle Gefahr fur umliegende Zellen bilden.

Die Unterbrechung des Stromflusses stellt aber dennoch eine prinzipiell sinnvolle Schutz-
maflnahme dar. Neben der relativ hohen Auslosezeit von mehreren Sekunden sowie den
oben erwahnten Gefahren ist die elektrische Absicherung der Zelle mittels zellinterner Si-
cherheitsmechanismen an der Position des potentiellen Ausgasens als nicht zielfihrend zu
beschreiben. Mechanismen wie individuelle Sicherungen mit deutlich kiirzere Reaktionszeit
und entsprechender Distanz zu den hei3en Gasen bieten ein vielversprechendes Potential.

7.3 Sicherheitsverhalten von externen Sicherheitsmechanismen

Lamb et al. [52] stellt in seinen Untersuchungen heraus, dass die elektrische Verschaltung
der Zellverbiinde von entscheidender Bedeutung ist. Durch eine Parallelschaltung der Zel-
len kann es durch einen niederohmiges Zellversagen zu einer Propagation innerhalb des
Parallelverbundes kommen. Sofern das niederohmige Zellversagen nicht in ein hochohmi-
ges Versagen auf Verbundebene gewandelt wird, ist eine Propagation nicht zu verhindern.
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Die Analyse der Bondingdréhte zeigt, dass diese Sicherungsfunktion zuverléassig und flink
ist. Mit einer Ausldsezeit im Bereich weniger Millisekunden reagiert der Bondingdraht deut-
lich schneller als zellinterne Sicherheitsmechanismen. Durch die Positionierung an dem
Plus- oder Minuspol kann hier eine ortliche Distanz zwischen den ausstromenden Gasen
und der schmelzenden Sicherung erzeugt werden. Die potentielle Trennstelle der Siche-
rung ist aufgrund der Bondingdrahtlange von tber 10 mm verhaltnism&Rig lang und bietet
die Mdoglichkeit eines verlasslichen Schutz ggi. Lichtbégen. Eine saubere Trennstelle
konnte in den Untersuchungen meistens optisch festgestellt werden. Allerdings zeigen ver-
einzelte Drahte eine kurze Trennstelle. Teilweise |6sen sich Drahtstiicke, die sich aufgrund
der hohen Temperatur wieder an die LIZ anheften. Die Drahtsicherung l6st ab einer Strom-
starke von 20 A innerhalb weniger Sekunden verlasslich aus und wird bei h6heren Stromen
mit Reaktionszeiten unter 0,05 s deutlich flinker als zellinterne Sicherheitsmechanismen.
Die Auslésecharakteristik der LBS zeigt, dass bei einem hohen Kurzschlussstrom die Si-
cherung ebenfalls flink und zuverléassig auslost. Mit einer Reaktionszeit von wenigen Milli-
sekunden ist die Funktionalitat deutlich schneller als bei den zellinternen Sicherheitsme-
chanismen. Die Ausldsezeit variiert zwischen 0,3 ms bis zu 16 ms, wohingegen die zellin-
ternen Mechanismen mit 8,4 Sekunden eine tber 500-fach langere Reaktionszeit haben.
Dies ist bedingt durch den deutlich héheren Stromfluss durch die externe Sicherung.

Die Erwarmung der LBS aufgrund des Stromflusses bei normalen Stromen von ca. 20 A ist
ab einer Breite von 0,4 mm mit deutlich unter 100 °C als unkritisch zu betrachten; die Lei-
terplatine selbst kann eine dauerhafte Temperatur von tber 200 °C aushalten.

Die ausgeldste LBS zeigt eine saubere Trennstelle, wodurch das Ausldsen als sicher be-
wertet werden kann. Mit einem Abstand von mindestens 0,3 mm kann Uber alle LBS-Breiten
gemald EN 60664-1:2007 / VDE 0110-1 eine effektive Spannung von uber 160 V sicher
getrennt werden. [115, S. 1] In den meisten Fallen ist die Trennung deutlich tGber 1 mm,
wodurch sich die Spannungsfestigkeit auf tber 400 V erhéht. Durch eine Verlangerung des
Sicherungssteges auf beispielsweise 3 oder 4 mm durften noch deutlich h6here Werte er-
zZielt werden. Erst bei niedrigen Stromstéarken im Bereich der maximal erlaubten Dauer-
stroms zeigen sich unsaubere Trennstellen. Dies ergibt sich durch die erhdhte Temperatur-
einwirkung auf das LBS-Material sowie den darunter befindlichen Leiterplatinenbereich. Es
bilden sich neben leichten Schmauchspuren auch kiirzeren Trennbereiche.

Abbildung 7.1 stellt die Charakteristika aller untersuchten Sicherheitselemente dar.
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Der Verlauf der internen und externen Sicherheitsmechanismen zeigt ein &hnlich abklin-
gendes Verhalten. Es ist zu erkennen, dass die Auslésecharakteristik der Bondingdrahte
so ausgelegt ist, dass diese mindestens zehnmal (I ~ 20A) bis hundertmal (I ~ 60 A) schnel-
ler auslosen. Die Messpunkte der LBS zeigen bei niedrigen Stromstarken unterhalb von
60 A einen stark exponentiellen Verlauf und somit ein nahezu trages Verhalten. Dies fuhrt
zu bei einer LBS- Breite von 0,5 mm zu einer vergleichbaren Auslésezeit wie die zellinter-
nen Sicherungen, wodurch die sich keine unabhangige, zweite Sicherheitsebene einstellt.
Lediglich die schmalen LBS-Breiten zeigen auch bei niedrigen Stromstérken von 20 bzw.
30 A ein deutlich flinkeres Verhalten.

7.4 Ableiten von Sicherheitsrichtlinien fir den Energiespeicherbau

Die Wahl der Einzelzelle bildet die grundlegende Basis flr die notwendigen Sicherheits-
maflnahmen. Energiespeichersysteme mit prismatischen [11, S. 266] und Pouch-Zellen
[11, S. 278] kénnen zur Propagation fuhren. Zudem sind die Gefahren von Lithiumplating
aufgrund von héheren Temperaturgradienten innerhalb der Zelle prinzipiell ein hoheres Ri-
siko darstellen [59, S. 631, 59, S. 629] Die Verwendung von kleinen Rundzellen hingegen
[11, S. 243] erfilllt das Sicherheitspotential auf Systemebene, insbesondere auch durch die
vergleichsweise geringe gespeicherte Energiemenge.

Fur den Aufbau eines passiv sicheren Energiespeichersystems mit 18650 Zellen sind eine
Vielzahl von Faktoren auf Zellverbund- und Systemebene zu beriicksichtigen. Einen gro3en
Einfluss auf die Sicherheit hat die Wahl der Aktivmaterialkombination der LIZ. Mit der fort-
schreitenden Entwicklung sicherer Aktivmaterialien steigt die Toleranz gegentber hohen
Temperaturen und das Versagensausmal® hinsichtlich Flammenbildung oder toxischer
Gase nimmt ab. Allerdings wird bei der derzeit favorisierten Li-lon-Technologie stets ein
Restrisiko bestehen bleiben. Die vorliegende Arbeit beurteilt aus diesem Grund nicht die
Aktivmaterialkombinationen oder Fehlverhalten im Betrieb wie beispielsweise das Uberla-
den, sondern benennt die passiven Mdglichkeiten zur Erhéhung der Sicherheit.

Als passive MalRnahmen sind bei der Orientierung der Zellen sowohl der Zellabstand, die
Materialwahl und Ausfiihrung der Zellhalter als auch die Kontaktierungsart zu benennen.
Insbesondere die Art der Kontaktierung erméglicht unter Umstanden die Verwendung von
Einzelzellabsicherungen fiir weitere Sicherheitsebenen. Ubergreifend sind auf System-
ebene eine geeignete Gasflihrung, der Schutz vor Flammen sowie die Einbringungen von
Schutzmaterialien zwischen oder um die Zellen vorzusehen.

Die im Rahmen dieser Arbeit erzielten Ergebnisse zeigen, das Einschrankungen der Zellen
im Hinblick auf die Sicherheit berlicksichtigt werden missen und benennt Optionen, um
neue Sicherheitsebenen zu realisieren.

1. Externe, elektrische Absicherung jeder Zelle

Um die Sicherheit des Energiespeichersystems zu erh6hen, ist die Vermeidung des ther-
mischen Durchgehens einer Zelle zu verhindern. Die in den LIZ verbauten internen Sicher-
heitsmechanismen stellen hierbei nur bedingt eine verlassliche Sicherheitsebene dar, weil
die Funktionalitét bei héheren Spannungen und Kurzschlussstromen nicht sichergestellt ist.
Unvollstandiges Offnen des CID kann zu Lichtbégen fiihren, die mit den dort ausgelassenen
entzundlichen Gasen zu einem Feuer fihren kdnnen. Zudem zeigt dieser Mechanismus mit
einer Reaktionszeit von tUber 8 Sekunden ein zu trages Verhalten.
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Hierzu ist es zielfUhrend, Einzelzellabsicherungen zu verwenden, die eine Erwarmung der
LIZ aufgrund eines Uberstromes sicher vermeiden. Die Einzelzellsicherungen haben zu-
dem den Vorteil, dass im Falle eines internen Zellkurzschlusses in einem Parallelverbund
die kurzgeschlossene Zelle elektrisch isoliert wird und sich die die Gbrigen Zellen nicht tber
diese entladen kbénnen; dies reduziert die Wahrscheinlichkeit von thermisch durchgehen-
den Zellen.

Insbesondere die einfach zu realisierenden LBS zeigen ein sicheres Ausldseverhalten und
mit einer Reaktionszeit von weniger als 20 ms ein deutlich flinkeres Ausléseverhalten. So-
mit kann die Leiterbahnsicherung deutlich schneller als zellinterne Mechanismen reagieren
und als unabhangige, zuverlassige Sicherheitsebene betrachtet werden.

Durch die Wahl der LBS-L&ange von 2 mm und einer Breite von 0,5 mm kdnnen saubere
Trennstellen mit einer Spannungsfestigkeit von ca. 400 V erreicht werden, ohne die Effizi-
enz durch hohe ohmsche Verluste in der LBS stark zu beeinflussen. Je nach Anwendung
kann die Lange und Breite der Sicherung auf die Spannungslage bzw. die maximalen
Strome angepasst werden. Um die Wahrscheinlichkeit einer Entziindung der Gase zu mi-
nimieren, sollte die Sicherung an der Seite des Minuspols positioniert werden.

2. Erhdhung des Zellabstandes

Ist das thermische Durchgehen einer einzelnen Zelle nicht zu verhindern, so kann mit der
Erhéhung des Zellabstandes die Warmeleitung zu umliegenden Zellen reduziert werden.
Die Untersuchungen dieser Arbeit zeigen einen deutlich reduzierten Warmeeintrag an um-
liegende Zellen ab einem Abstand von 2 mm, sofern das Haltestrukturmaterial die Zelle
vollumfanglich umfasst und einen niedrigen Warmeleitkoeffizienten hat. Haltestrukturen mit
hoher Warmeleitfahigkeit wie beispielsweise Aluminium oder Titan fuhren zu einer nahezu
identischen Temperatur von tber 600 °C an umliegenden Zellen. Die Isolierung der ther-
misch durchgehenden Zelle ist sowohl in radialer Richtung als auch tber die Polkontakte
notwendig. Dies kann entweder Uber die Verwendung der Bondingdrahtkontaktierung oder
durch die Gewahrleistung einer entsprechend grolien Warmesenke an den Polkontakten
realisiert werden.

Wird die Zelle maf3geblich durch Luft getrennt, besteht die Gefahr eines entziindlichen Gas-
gemisches im Modulinneren, das sich an hei3en Stellen entziinden kann. Die Verwendung
von hitzebestandigen Trennmaterialien innerhalb des Modules sind in der Lage, dieses
Phanomen eindammen und schiitzen zudem die umliegenden Zellen vor heiRen Auswiir-
fen.

3. Fihrung von heiRen Gasen und Feuer

Um den thermischen Eintrag auf umliegende Zellen zu minimieren, ist eine gezielte Ablei-
tung der entziindlichen Gase oder das Verhindern der Ausbreitung sinnvoll. Ist das Modul-
design dementsprechend gestaltet, so kann im Falle einer Entziindung diese Ableitung
ebenfalls fur das Ableiten der Flammen weg von den Zellen verwendet werden.

Zum Schutz der umliegenden Zellen vor heil3en Gasen, ist eine axiale Ableitung direkt tber
dem Pluspol durch entsprechende Offnungen zielfilhrend. Weiterhin kénnen auch Isolati-
onsmaterialien verwendet werden, die heiRe Gase aufnehmen und binden. Nichtbrennba-
res, aufgeschaumtes Siliziumoxid ist hierbei eine Moglichkeit, um die thermische Isolierung
der Zellen mit einer moéglichen Gasaufnahme zu kombinieren.
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7.5 Einschrankungen im Rahmen der Arbeit und Ausblick

Die vorliegende Arbeit hat mehrere praventive Sicherheitsmechanismen zur Erhéhung der
passiven Sicherheit von Batteriemodulen experimentell untersucht.

Dabei wurden bei der Untersuchung des Zellabstands bei einer Vollmaterialstruktur ledig-
lich auf ein Kunststoffmaterial zurlickgegriffen. Untersuchungen mit weiteren Materialien
konnen die thermische Erwarmung in radialer Richtung genauer bestimmen. Dies konnte
die Notwendigkeit von Trennwénden innerhalb der Zellverbiinde ansprechen.

Bei den experimentellen Untersuchungen von 7-Zell-Modulen wurde ein Metallband als Ge-
hause verwendet, um die Gasausstromung zu hemmen. Dies sollte die Situation in einem
groReren Modul simulieren. Um eine genauere Aussage Uber die Gasflhrung zu erreichen,
sind intensive Testreihen mit gréRere Modulen sinnvoll.

Die gezielte, axiale Fiihrung des Gases weg von den umliegenden Zellen wurde in dieser
Arbeit nicht betrachtet. Da die heil3en Gase eine latente Gefahr fir das gesamte System
darstellen, ist eine explizite Untersuchung zur zielgerechten Gasausfuhrung von hoher
Wichtigkeit. Hierzu ist es dienlich, mittels CFD-Simulation den potentiellen Gasfluss zu
Uberprifen und die Temperaturen innerhalb des Modules zu analysieren. Die Ergebnisse
koénnen fir eine geeignete Gasfuhrung verwendet werden.

Die Wirksamkeit von Trennmaterialien wie beispielsweise Glasfaser, aufgeschaumten Sili-
ziumoxid oder weiteren thermisch stabilen, isolierenden Materialien wurde nicht durchge-
fuhrt. Aufgrund der Erkenntnisse der Modulversuche ist es allerdings von hohem Interesse,
diese Thematik naher zu untersuchen.

Die Ergebnisse der LBS Experimente zeigen, dass eine LBS Breite von 0,5 mm durchaus
als sinnvolle Untergrenze definiert werden kann. Breite LBS fir einen reduzierten, elektri-
schen Widerstand kdnnen die Effizienz auf Modulebene positiv beeinflussen. Diese The-
matik konnte, zusammen mit einer intensiven Untersuchung von Uberlastfallen sowie der
Auswirkung von ausgeldsten LBS auf die Isolationsfahigkeit der Leiterplatinen, von Inte-
resse sein. Eine Validierung in Modulversuchen, in denen einzelne Zellen zu einem internen
Kurzschluss gebracht werden, ware dem anzuschlieZen.
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8 Zusammenfassung

Die Sicherheit von elektrisch betriebenen Anwendungen wird mafR3geblich durch das Ver-
halten des Energiespeichers beeinflusst. Die haufig eingesetzte Li-lon Technologie ermég-
licht lange Betriebszeiten bei niedrigerem Gewicht und kleinerem Volumen. Allerdings birgt
diese Technologie aufgrund der hohen chemischen Energie ein latentes Gefahrenpotential,
sofern der Energiespeicher den sicheren Betriebsbereich verlasst.

Um die hochgefahrlichen Auswirkungen von brennenden oder explodierenden Energiespei-
chern zu verhindern, gilt es stets, die Sicherheit des Systems zu gewahrleisten. Hierbei ist
es sinnvoll, von dem Versagen einer einzelnen Zelle auszugehen, weil dies der Beginn
eines kaskadierenden Systemversagens darstellt.

In der Literatur sind Einzelzellen und anwendungsorientierte Teilmodule im Detail unter-
sucht worden. Hierbei wurde sowohl die Auswirkung einer thermisch durchgehenden Zelle
auf bestimmte Modulkonfigurationen analysiert als auch wissenschaftliche Ergebnisse er-
arbeitet.

Die vorliegende Arbeit untersucht Malinahmen zur Erh6hung der passiven Sicherheit von
Li-lon-Batteriemodulen, die mit 18650-Zellen aufgebaut sind. Hierzu wurden sowohl pra-
ventive Mal3nahmen zur Verhinderung von externen Kurzschliissen von parallelen Zellver-
biinden als auch konstruktive Ma3nahmen und zellinterne Sicherheitsmechanismen unter-
sucht. In der durchgefuhrten Gefahren- und Risikoanalyse eines Energiespeichersystems
wurden die potentiellen Gefahren herausgearbeitet und in den Fokus dieser Arbeit gestellit.
Ausgehend von einem Einzelzellversagen wurden MaRnahmen definiert, die fur die allge-
meine Entwicklung von sicheren Energiespeichern berucksichtigt werden sollen.

Die Ergebnisse zeigen, dass die Einzelzellabsicherung einen wirksamen Mechanismus ge-
gen die Kaskadierung von thermischen Durchgangen darstellt. Sowohl die Funktionalitat
von Bondingdrahten als auch Leiterbahnsicherungen stellen hierbei zuverlassige und flinke
Ldsungen dar. Durch die Anpassung der LBS-Geometrie auf den Anwendungsfall kann eine
spannungssichere Trennstelle erhalten werden, die im Millisekundenbereich reagiert und
den normalen Betrieb ohne nennenswerte Beeintrachtigung erméglicht. Die LBS-Sicherung
stellt eine unabhéngige Sicherheitsebene dar, die den Schutz des Moduls deutlich erhéhen
kann.

Die bereits in Einzelzellen verbauten Sicherheitsmechanismen des CID und des Ausgas-
ventils kénnen nur eingeschrankt den sicheren Zellzustand gewéhrleisten. Werden die Zel-
len in Modulen zu héheren Spannungen verschaltet bzw. werden die Zellen mit héheren
Stromen belastet, so kann es zu Fehlfunktionen der Sicherheitselemente kommen und das
thermische Durchgehen nicht verhindert werden. Somit sind diese Mechanismen als unzu-
lassige Sicherheitsebene einzustufen.

Mit steigendem Zellabstand nimmt der Wéarmeeintrag auf umliegende Zellen deutlich ab
und kann einen wichtigen Beitrag flr die Modulsicherheit bilden. Die Untersuchungen ver-
deutlichen allerdings, dass die isolierte Betrachtung des Zellabstandes keine allgemeingil-
tige Aussage darstellt. Die Ergebnisse zeigen bei einer Luftseparierung der LIZ eine Pro-
pagation sowohl bei 0 mm als auch 4 mm LIZ-Abstand. Dies l&sst sich begriinden durch
heiRe Gase oder Zellauswiirfe, die auch gro3ere Distanzen tberbriicken kénnen und somit
die Kaskadierung auslésen. Ein vollstandiger Schutz der LIZ vor heiRen Gegenstanden
durch nichtbrennbare, thermisch isolierende Materialien ist somit als zielfiihrend zu benen-
nen.
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Anhang A: LIZ Daten

LIZ Bezeich- Kathodenma-  Kapagzitat . Max.Entla- Unenn  Pgrav in Egav  in Gewicht
L1Z Hersteller nung Typ terial in mAh len In A derateinC inV ~ W/kg Wh/kg ing
glnf Sys- APR18650M1 HL LiFePOa 1100 30 27 3,3 2538 93 39
Panasonic ~ CGRI1865BKA HL LI(NMNCOIO 4700 59 qg 36 1636 143 44
2
Panasonic NCR18650B HE LiMn 3350 6.5 2 3.7 1009 282 44
Panasonic  NCR18650PF Li(NiCoAl)O? 2900 10 3 36 782 227 46
Samsung ICR18650- Li(NiMnCo)O
SDI 22F(M) HE ) 2200 4,4 2 3,7 370 185 44
Samsung ICR18650- HE Li(NiMnCo)O 2150 10 5 37 841 181 44
SDI 22P 2
oo ICR18650-ISL HL - 1500 18 12 36 1507 126 43
Sanyo UR18650F(K) HE LiCoO:2 2400 4.8 2 3.7 395 197 45
Sanyo UR18650W HL  LiMn20a4 1500 15 10 3.7 1233 123 45
Sony US18650NC1 HE LiMn 2900 10 3 3.6 800 232 45
Sony EJC821)8650VT HL LiMn 1650 30 18 3,7 2523 139 44
Tensai TN-L1016 HE LiFePO4 1600 4,8 3 33 377 126 42

lent = Entladestrom | Unenn = Nennspannung | Pgrav = Leistungsdichte | Egrav = Energiedichte | HL = Hochleistung |
HE = Hochenergie
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Anhang B: Temperaturverlauf Einzelzellversuche
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Anhang C: Eigenschaften Komponenten

Material Komponente Dichte [kg/m3] Spez. Warme- Therm. Leitfa-
kapazitat higkeit [W/m/K]
[J/kg/K]
Luft Umgebung 1.1614 1007 0.026
CO; Gasgemisch 1,98 815 0,0168
Hartgummi Dichtung 1190 1 0,16
Graphitelekt- Anode 1347,3 1437,4 1,04
rode
LiCoO, Elekt- Kathode 2328,5 1269,2 1,58
rode
Al-Folie Aluminiumab- 2702 903 238
leiter
Cu-Folie Kupferableiter =~ 8933 385 398
PP-Separator Separator 1009 1978,2 0,3344
Al-2024 Plupol-Leiter- 2770 477 14,6
fahnchen
AlISi-304 Stahlbecher, In- 7900 477 14,6
nenroh, Ventil,
Kopf
Elektrolyt 1129,95 2055,1 0,6
Polyethylen PTC 930 2300 0,4
Idealer Leiter Idealer Leiter 1 1000000 0,0001

Quelle: [116]

Eigenschaften der Simulation ,thermisches Durchgehen®
Eigenschaft Phase 0 Phase 1 Phase 2 Phase 3
Berechnungs-
art Statisch Transient Transient Transient
Simulations- 400's 85s 200's
zeit
Max. Zeit- 4s 05s 2s
schritt
Durchge-
hende Zelle Jelly Roll Zellbecher Jelly Roll
Lastebereich Interne  War-  Thermische Interne  War-

. meerzeugung RB meerzeugung
Randbedinung
Pne = 1,43 W T2 =170 °C Ero =19 kJ

Wert

Umliegende
Zellen

(falls simuliert)

Normalbetrieb

Normalbetrieb

Normalbetrieb Normalbetrieb

XX



Anhang

Anhang D: Zellverbund Versuchsergebnisse
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Zellabstand 2 mm, 4. Modul, Spannungsverlauf
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Anhang E: Kurzschlusstest LBS Geratedaten

Multimeter

U1231A

0,1 mV bis 600 V; 0,01 pA bis 10 A

Netzgerat / Power Supply

MRGN-900

Pwmax =900 W

Oszilloskop

WaveAce 2024

200 MHz Bandbreite

Prazisionsohmmeter

C.A 6250

1 pQ bis zu 2500 Q

Relais

V23130-C2021-A412

Peak Current lpeak = 1500 A

Shunt

BVM-F-R0001-5.0-A

Dauerstrom von | = 200 A

Warmebildkamera

Darstellung von Warmestrahlung
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Anhang F: Materialkennwerte

C

[ J7kg,K] plkg/m? A [W/(m*K)]
Aktivmaterialwickel 830 1700 28 [117, S. 260]
750 2720 [105, S. 228-229]
X 781,38 2708,2 [59, S. 627]
y (Senkrecht zu Material) 781,38 2708,2 15 [59, S. 627]
15 [94, S. 78]
z (Materialintern) 781,38 2708,2 15/28 [59, S. 627]
30 [94, S. 81]
Anode (negativ) 700 1800 5 [118, S. 552]
Kathode (positiv) 1100 4380 1,8 [118, S. 552]
Elektrolyt 1324 [118, S. 552]
Separator 1300 1 [118, S. 552]
Stahlbecher 502,48 8030 16,27 [59, S. 627]
Stromfahnchen Alu 871 2719 202,4 [59, S. 627]
870 200 [118, S. 552]
Stromféhnchen Kupfer 381 8978 387,6 [59, S. 627]
381 380,0 [118, S. 552]

Materialkennwerte & Simulationskennzahlen Zellhalterung Kapitel 5.2.2

Kontaktie-
Kunststoff Aluminium rungs- Einheit

mateiral
Dichte 930 2700 2200 Kg/m3
Thermische Ausdehnung 7,87 *10° 2,31*10° 7,8*108 1/ °C
Elastizitatsmodul 1700 70000 2000 MPa
Querkontraktionszahl 0,3 0,34 0,3 -
Warmeleitfahigkeit 0,25 235 5 W/m/K
Warmekapazitat 2050 897 1300 J/kg/K
Anzahl Elemente ,7-Zeller” 6426 -
Mittlere Netzqualitat ,7-Zeller” 0,666 -
Anzahl Elemente ,Modul“ 113018 -
Mittlere Netzqualitét ,Modul“ 0,556 -
Anzahl Elemente ,Kontaktierungsele- 263
ment”
Mlttlgre Netzqualitat ,Kontaktierungsele- 0,556
ment’
Anzahl Elemente ,Platine Modul” 21887
Mittlere Netzqualitat ,Platine Modul* 0,717
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