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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Prozessauslegung von Doppelschneckenextru-
dern zur kontinuierlichen Herstellung von Batteriepasten sowie ihrer Integration in die
Produktionskette. Der Schwerpunkt liegt auf der Analyse der Zusammenhénge zwischen
der Prozessfithrung und der resultierenden Dispersion bzw. Mischwirkung im Doppel-
schneckenextruder. Das Ziel besteht darin, eine fundierte Grundlage fiir die Auslegung
kontinuierlicher Herstellungsprozesse von Batteriepasten zu erarbeiten.

Die Herstellung von Lithium-Ionen-Batterien umfasst verschiedene Prozessschritte, die
Auswirkung auf kritische Faktoren wie die Elektrodenstruktur, die Speicherkapazitét,
Leistungsabgabe und Lebensdauer der Zellen haben. Eine zentrale Rolle spielt dabei der
Mischprozess, da er als erster Prozessschritt die Qualitat der weiteren Produktionsschritte
maBgeblich beeinflusst. Doppelschneckenextruder bieten in diesem Zusammenhang Vor-
teile hinsichtlich geringer Qualitdtsschwankungen und eines flexibel anpassbaren, kon-
tinuierlichen Betriebs. Die technische Beschreibung dieser Apparate erfordert aufgrund
der Vielzahl der Prozessparameter eine detaillierte Analyse. Dazu zdhlen Untersuchungen
zum Einfluss der Schneckenkonfiguration, des Feststoffgehalts, der Dosierrate und der
Drehzahl auf die Dispergiereffizienz. Ziel ist es, die Leitadditive und das Bindersystem
homogen zu verteilen, um eine robuste Mikrostruktur sowie ein funktionales elektrisches
Netzwerk zu bilden. Fiir die Prozessintegration des Extruders als Mischmodul kamen ex-
perimentelle und simulierte Methoden zum Einsatz, um geeignete Ablaufkonzepte fiir eine
mafgeschneiderte und stabile Produktion zu entwickeln.

Eine besondere Herausforderung besteht darin, den Transport und die Beanspruchung der
Pasten im Prozess zu beschreiben. Die implementierten Stromungssimulationen ermogli-
chen eine detaillierte Abbildung der Materialverteilung, der Verweilzeit und der Beanspru-
chung unter verschiedenen Betriebspunkten. Die numerisch ermittelte Scherrate dient als
Mafl zur Berechnung des mechanischen Energieeintrags. Sie héngt weitgehend von der
Drehzahl und dem Fillgrad ab. Eine hohere Drehzahl oder ein gréflerer Durchmesser
fithren zu einer hoheren mittleren Scherung, wahrend eine Zunahme des Massenstroms
sie aufgrund hoherer Fillgrade reduziert. Bei hohen Massenstromen sinkt trotz langerer
Verweilzeiten die mechanische Beanspruchung, da das Material verstarkt in Bereiche mit

geringerer Scherwirkung gelangt.
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Die Zusammenfiithrung der numerischen Ergebnisse mit den experimentell erfassten Ver-
anderungen der Pastenqualitat ermoglicht eine prazise Quantifizierung des Einflusses der
Prozesseinstellungen. Ein zentrales Ergebnis bildet demnach die Erstellung einer Prozess-
karte, die den Zusammenhang zwischen den Prozessparametern und der Dispersion zeigt.
Eine hohe Drehzahl bzw. ein niedriger Durchsatz beglinstigt die Zerkleinerung der Lei-
tadditive. Jedoch sind diese Maflnahmen durch technische Limitierungen begrenzt. Die
Erhohung des Feststoffgehalts hat ebenfalls einen mafigeblichen Einfluss auf die Partikel-
zerkleinerung und dient deshalb als Ausgleichsmafinahme, um den Dispersionsgrad weiter
zu steigern bzw. eine Produktion bei hoheren Durchsatzen zu ermoglichen.

Die Steigerung der Produktionskapazitéten bei gleichbleibender Produktqualitat liefl sich
mithilfe von Skalierbarkeitsstudien untersuchen. Dabei konnten Kriterien identifiziert wer-
den, die eine Ubertragung des Produktionsprozesses auf groBtechnische Anlagen ermégli-
chen. Grundsétzlich lasst sich eine Erhéhung der Produktionskapazitét iiber den Durch-
satz realisieren. Dies héngt jedoch mafigeblich von der Schneckengeometrie ab. Abweichen-
de Geometrien fithren zu unterschiedlichen spezifischen mechanischen Belastungen. Eine
volumetrische Skalierung anhand der spezifischen Forderrate (SFL) als Ubertragungskri-
terium ist beispielsweise nur bei vergleichbaren mechanischen Belastungen moglich. Die
Untersuchungen zeigen, wie sich kritische Qualitdtsmerkmale, wie die elektrische Leitfa-
higkeit und die Porositét, im Durchsatzbereich von 0,4 bis 8,0 kgh™! im Extruder {iber-
tragen lassen. Darauf aufbauend lielen sich entsprechende Kriterien fiir die Erhaltung der
Prozessbedingungen im Extruder ausarbeiten.

Abschlielend zeigte sich im Rahmen der digitalen Prozessabbildung, dass eine modellba-
sierte Beschreibung des Zerkleinerungsverhaltens sehr komplex ist. Durch Batchversuche
unter kontrollierten Prozessbedingungen lasst sich die Prozesskinetik erfassen und darauf
aufbauend relevante Materialparameter ableiten. Fiir den kontinuierlichen Prozess stellt
die Erweiterung des entwickelten Kompartimentmodells des Extruders unter Einbeziehung
der Populationsbilanzgleichung ein wertvolles Werkzeug zur umfassenden Prozessbeschrei-
bung dar. Die Kopplung ermdglicht demnach die Abbildung sowohl der Prozesskinetik als
auch des Materialverhaltens. Auf dieser Grundlage sind digitale Analysen zur Prozessaus-

legung moglich, die zu einer Steigerung der Gesamtprozesseffizienz beitragen.
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Abstract

The present work discusses the process design of twin-screw-extruders for the continuous
production of battery slurries, as well as their integration into the production chain. The
focus lies on the analysis of the relationship between the setup of the process and the
operational parameters on the material dispersion in the extruder. The aim is to establish
a solid foundation for developing continuous manufacturing processes for battery slurries.
The production of lithium-ion batteries involves various steps that affect critical factors,
such as electrode structure, storage capacity, power output, and lifespan of the cells.
As the first process step, the mixing process has a significant influence on the quality
of subsequent production steps. Twin-screw extruders offer advantages in this context,
including low fluctuation in quality and an adjustable, continuous operation.

Due to the large number of process parameters, the technical description of these devices
requires a detailed analysis. Emphasis is placed on the integration of the twin-screw-
extruder as a mixing module in continuous electrode manufacturing, and accordingly
refining suitable process concepts for reliable and adaptable production. The goal is to
distribute the conductive additives and binder system homogeneously to create a robust
microstructure and functional electrical network. Therefore, the study includes investiga-
ting the influence of screw configuration, solids content, feed rate, and rotational speed
on dispersing efficiency.

Describing the transport and mechanical stress of the pastes within the process is particu-
larly challenging. The implemented flow simulations provide a detailed representation of
material distribution, residence time, and stress under different operating conditions. The
numerically determined shear rate serves as a metric for calculating mechanical energy
input. This value depends largely on the screw speed and the filling level along the screw.
Results show that higher rotational speed or a larger screw diameter leads to higher ave-
rage shear. On the other hand, an increase in mass flow reduces shear due to higher fill
levels. Despite longer residence times, mechanical stress decreases at high mass flow rates,
as the material shifts predominantly into regions with lower shear intensity.

Combining the numerical results with the experimentally measured changes in paste qua-
lity allows for precise quantification of the influence of the process settings on the product.

As a key outcome, a process map is generated which illustrates the relationship between
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process parameters and the degree of dispersion, based on mechanical energy input. Mea-
surements show that breakup of the conductive additives is more likely to occur at higher
screw speeds or low throughputs; however, these parameters are limited by technical cons-
traints. Alternatively, the degree of dispersion can be enhanced by increasing the solids
content, which significantly influences the resulting particle size breakage. This serves
as a compensatory action, allowing for production at higher throughputs and preserving
quality.

A scalability study aimed to increase production capacity while maintaining consistent
product quality. Based on the results, criteria were identified to allow the transfer of
production to larger systems. Technically, increasing the production capacity of extruders
can be achieved by ramping up the throughput. However, this is highly dependent on the
screw geometry. Additionally, deviations in geometric properties result in different specific
mechanical loads. Volumetric scaling using the specific feed load (SFL) as a transfer
criterion is only feasible when comparable mechanical stresses are present. Investigations
show that critical quality characteristics, such as electrical conductivity and porosity,
can be transferred within an extruder throughput range of 0.4 to 8.0 kgh™!, as long
as the stress conditions are comparable. Based on this, corresponding scaling rules for
maintaining process conditions in the extruder have been determined.

Finally, further process development and predicting product quality pose a challenge
due to the complexity of describing material breaking behavior with a general model-
based framework. Batch experiments conducted under controlled process conditions allow
for the analysis of process kinetics and provide the basis for deriving relevant material
parameters. Moreover, for continuous processes, extending the developed compartment
model of the extruder by incorporating the population balance equation yields a valuable
tool for describing the entire process. This coupling makes it possible to calculate both
process conditions and material breaking behavior throughout the process. Based on this,
digital analyses for process design become feasible, which contributes to an increase in

overall process efficiency.
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Kapitel 1

Motivation

1.1 Einleitung

Die zunehmende Tendenz zur globalen Elektrifizierung bringt eine deutliche Steigerung
des Bedarfs an lokalen Energiespeichern und folglich einen Anstieg der Batterieproduk-
tion weltweit mit sich [1, 2]. Die Innovationen in den Produktionstechnologien sowie der
Einsatz neuartiger Materialien tragen wesentlich zur Erfiillung der hohen Energieanfor-
derungen bei und erméglichen eine agile Anpassung an die stetig wachsenden Markt-
anforderungen. Zu den zentralen Herausforderungen, die es bei der Weiterentwicklung
von Lithium-Ionen-Batterien (LIB) zu verzeichnen gibt, zahlen die Materialdegradation,
die Betriebstemperatur, die Speicherkapazitiat sowie die Leistungsabgabe [3]. Viele dieser
Punkte lassen sich bereits durch die Batteriefertigung beeinflussen. Auflerdem ist es fur
eine nachhaltige Batterieindustrie entscheidend, eine langere Lebensdauer in Verbindung
mit einer hoheren Recyclingrate von Batteriematerialien zu realisieren [1, 2].
Insbesondere die Massenproduktion von Batterien gestaltet sich als duflerst herausfor-
dernd, da sie stark empfindlich auf geringfiigige Schwankungen in der Herstellung reagie-
ren [2]. Die Produktionslinien fiir Batteriezellen bestehen in der Regel aus einer Abfolge
diverser Prozessschritte, deren Ziel darin besteht, das maximale Potenzial der Batterie-
komponenten auszuschopfen. Die einzelnen Prozessschritte haben somit jeweils spezifische
Auswirkungen auf die verschiedenen Qualitatsmerkmale der fertigen Zellen [1, 4].

Das in Abbildung 1.1 dargestellte Flussdiagramm veranschaulicht die herkémmliche Pro-
zesskette in der Zellproduktion. [1, 5]

{ Mischen HBeschichtenHKalandrierenHVereinzelnH Stapeln J—{Formieren}

Abbildung 1.1: Ubersicht der herkémmlichen Prozessschritte bei der Produktion von Lithium-Ionen-
Batterien. Abbildung nach [1, 5].




1 Motivation

Der Mischprozess stellt den ersten Schritt der Produktionskette dar und dient der Ho-
mogenisierung und gleichzeitigen Dispergierung der einzelnen Batteriekomponenten bzw.
Bestandteile. Ziel ist eine gleichméfiige Verteilung aller Bestandteile, insbesondere der
Additive. Hier erfolgt aulerdem die Vernetzung des Materials mithilfe eines Bindersys-
tems, um die erzeugte Mikrostruktur wahrend des Herstellungsprozesses stabil zu halten.
Unter Einsatz eines Losungsmittels entsteht eine prozessfihige Elektrodenpaste, die im
anschliefenden Beschichtungsschritt auf den Stromableiter aufgetragen wird, um die Elek-
trodenfolien herzustellen. Die eingestellte Beschichtungsdicke und Feststoffgehalt beein-
flussen dabei die erzielte Energiedichte mafigeblich. Durch Trocknung und Kalandrierung
der Elektrodenfolien lassen sich die Porositit und die Schichtdicke der Elektroden einstel-
len. Die Fertigung der Batteriezellen erfolgt dann durch das Schneiden und Stapeln der
fertigen Elektrodenfolien in mehreren Lagen zu einem Verbund. Nach der abschlieBenden
Befiillung findet zum Schluss die Formierung zur Aktivierung der fertigen Batteriezellen
statt. [1, 4, 5]

Jeder Prozess in der Kette hat einen wichtigen Einfluss auf die Leistung der fertigen Zellen.
Folglich kénnen Anderungen in einem einzelnen Prozessschritt zu grofen Schwankungen
in der Qualitdt der Elektroden fithren. Batterieproduktionslinien sind daher auf prézise
Verarbeitungsmethoden angewiesen, um eine gleichbleibend hohe Batteriequalitat zu er-
reichen. Daher ist es von groflem Interesse, die Beziehung zwischen den Prozessparametern
und die Qualitdtsmerkmale der Zwischenprodukte zu verstehen, um die Produktionslinien
zu optimieren. [1, 6]

Li et al.[1] weisen in ihrer Analyse auf die Notwendigkeit der Weiterentwicklung der Pro-
zesskette fiir die Batteriezellenherstellung hin. Dieser Entwicklungsbedarf ergibt sich aus
der kontinuierlichen Entwicklung neuer Materialien. Deren Verarbeitungsverhalten ist in
der Regel jedoch noch nicht ausreichend erforscht, um das volle Potenzial dieser Mate-
rialien ausschépfen zu kénnen. Deshalb fiihrten die Autoren eine umfassende Bewertung
der einzelnen Prozessschritte bei der Herstellung von Batteriezellen durch. Im Rahmen
dieser Analyse identifizierten sie die limitierenden Faktoren in jedem Produktionsschritt
und beleuchteten die Korrelation zwischen den Materialeigenschaften und dem Prozess.
In der Produktionslinie ist zudem die Qualitatskontrolle als essenzieller Faktor zu be-
ricksichtigen [7]. Zahlreiche kritische Qualitdtskontrollpunkte héngen in hohem Mafle
vom Mischverfahren ab, wobei ihre Messung in der Regel erst nach der Aufbereitung der
Pasten moglich ist. Beispiele hierfiir sind die Rheologie und die Partikelgroflenverteilung
der Elektrodenpasten [1]. Dariiber hinaus kann eine minderwertige Paste zu weiteren
Produktionsfehlern in der gesamten Produktionslinie fiihren, indem sie zum Beispiel Be-
schichtungsfehler und Haftungsprobleme verursacht. Gegenmafinahmen wie eine strengere
Prozessiiberwachung oder die Einfithrung des kontinuierlichen Mischens als Alternative

zum Batchverfahren haben sich in diesem Zusammenhang als vorteilhaft erwiesen. Diese
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tragen dazu bei, die Ausschussrate am Ende der Produktionslinie zu senken und somit
die Betriebskosten zu reduzieren sowie die Betriebszeit zu verbessern. [1]

Das Nassmischen von Batteriekomponenten im Elektrodenherstellungsprozess hat sich in
der Industrie als etabliertes Verfahren bewéhrt [5], jedoch bestehen weiterhin Herausfor-
derungen in Bezug auf die Qualitat der Pasten und die Zuverlassigkeit des Verfahrens. Der
Mischschritt bei der Batterieherstellung zielt zunédchst darauf ab, Agglomerate aufzubre-
chen und gleichzeitig eine Homogenisierung der Suspension zu erméoglichen. Nichtsdesto-
trotz besteht Optimierungspotenzial und ein Bedarf zur Erweiterung des Kenntnisstandes
beztiglich dieses Prozesses [1]. Verschiedene Autoren [1, 5, 8, 9, 10, 11] haben sich intensiv
mit der Relevanz des Mischens fiir die Endqualitat der Batteriezellen befasst und signifi-
kante Pasteneigenschaften identifiziert. Diese sind besonders bei der Optimierung des Pro-
zesses zu berticksichtigen, um einige der genannten Produktionsméngel zu tiberwinden.
Hierbei spielen insbesondere die Rheologie, der Dispersionsgrad und die Benetzbarkeit der
Pasten eine entscheidende Rolle.

Die Rheologie der Pasten gilt zunachst als limitierender Faktor fiir ihre Weiterverarbeitung
[5]. Es ist erforderlich, dass die Pasten eine hohe Viskositét bei niedrigen Schergeschwin-
digkeiten aufweisen, um die Stabilitdt der Kompositschicht zu erhohen, und gleichzeitig
eine niedrige Viskositat bei hohen Schergeschwindigkeiten, um die Beschichtung zu er-
leichtern. Dariiber hinaus kann die Qualitdt des Beschichtungsprozesses aufgrund einer
unzureichenden Homogenisierung oder Kreuzkontamination der Elektrodenpasten leiden.
Dies kann zu einer Beeintrachtigung der Benetzbarkeit der Elektrodenpasten wahrend und
nach der Beschichtung mit dem Stromableiter fithren, was wiederum eine Delaminierung
des Trockenfilms oder Rissbildung beim Trocknen verursachen kann [1]. Die Homogenitét
der Paste sowie der Dispersionsgrad nimmt zudem Einfluss auf die Energieleistung der
Zellen. Um eine optimale Leitfdhigkeit zu gewdahrleisten, ist es essenziell, dass die Leit-
additive in den Elektrodenpasten nicht vollstandig dispergiert sind. Abbildung 1.2 stellt

schematisch diese Problemstellung dar.

o

Abbildung 1.2: Schematische Darstellung der Entwicklung der Dispersionsvorgang bzw. der moglichen
Partikelstrukturen im Mischprozess bei der Elektrodenherstellung. Von links nach rechts nimmt der Ener-
gieeintrag zu. Darauf folgt der homogenisierte Zustand, dann die Netzwerkbildung durch Dispersion und
schlieBlich die Oberflichenbesichtung durch Feinpartikel. Abbildung nach [10] und [11].
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Ein teilweise ausgeflocktes System bildet auf natiirliche Weise eine Kette von Additivpar-
tikeln, die die Leitfédhigkeit mehr unterstiitzen als diskret dispergierte Partikel [1]. Auch
ein zu hoher Dispersionsgrad kann einen negativen Einfluss auf den lonentransport in
der Batterie haben, wodurch ihre Funktion beeintrachtigt werden kann [12, 10]. Schlief-
lich ist die genaue Charakterisierung und folglich die Prozesssteuerung des Mischschrittes
entscheidend fiir die Batteriefertigung.

Derzeit sind die Prozessabldufe wahrend der Herstellung von Batteriepasten nicht voll-
standig erforscht. Die Produktionslinien erfordern daher einen hohen Entwicklungsauf-
wand, um das in den Elektrodenmaterialien enthaltene elektrische Kapazitat moglichst
vollstandig auszuschopfen. Wie bereits dargelegt, spielt aulerdem die Prozessfithrung ei-
ne kritische Rolle in der Qualitat der produzierten Pasten. In diesem Kontext bietet eine
kontinuierliche Prozessfiihrung bei grofien Produktionsmengen viele Vorteile. Diese um-
fassen flexible Produktionsraten, reduzierte Anlaufzeiten und Produktionsschwankungen
sowie eine geringere erforderliche Produktionsflache und niedrigere Investitionskosten [1].
Die detaillierte Erforschung des Extrusionsverfahrens zur Herstellung von Batteriepasten
stellt demnach einen vielversprechenden Ansatz zur kontinuierlichen Herstellung hochwer-
tiger und konsistenter Elektrodenpasten dar. Die Kombination experimenteller Untersu-
chungen mit Stromungssimulationen erlaubt eine detaillierte Darstellung des Prozesses.
Folglich lassen sich agile Strategien zur Prozessauslegung entwickeln, welche die Optimie-

rung der Batteriepastenproduktion im Doppelschneckenextruder ermoglichen.

1.2 Stand der Forschung

Mischungsbedingte Produktionsfehler hdangen stark von der Technik, der Ausriistung, der
Intensitét, sowie der Dauer des Mischverfahrens ab [1]. Dartiber hinaus lassen sich weite-
re technisch bedingte Fertigungsfehler, wie etwa Beschichtungsinkonsistenz oder -defekte,
auf mogliche Inhomogenitaten zuriickfiihren. Diese tragen aulerdem zu Problemen bei
der Weiterverarbeitung der Elektroden bei und sorgen somit fiir eine Erhohung der Pro-
duktionsausschiisse bzw. Zelldefekte [5].

Der Einsatz eines Planetenmischers zeigte sich als eine geeignete Technologie fiir die in-
dustrielle Anwendung, wobei die Mischzeit je nach Menge und Qualitdt im Vergleich
zu anderen Mischern verhéltnisméBig hoch ausféllt [1]. Im diskontinuierlichen Verfahren
spielen die Prozesseinstellung bzw. die Zugabereihenfolge eine entscheidende Rolle auf die
Qualitat der Elektroden [13]. Takeno et al. [13] weisen darauf hin, dass sich grundlegende
Eigenschaften wie die elektrische Leitfdhigkeit durch Anpassung der Mischschritte wesent-
lich verbessern lassen. Die Autoren argumentieren, dass sich durch eine Anpassung der
Elektrodenformulierung bzw. der Mischungsreinfolge etwa die Viskositat reduzieren lasst,

was wiederum eine leichtere Homogenisierung der Leitadditive begiinstigt.



1.2 Stand der Forschung

Neben der Formulierung ist auch die Mischintensitét fiir die Dispersion von zentraler Be-
deutung. Bockholt et al. [8] evaluierten mehrere Mischstrategien und analysierten anschlie-
Bend die resultierenden Mikrostrukturen fiir unterschiedliche Mischintensitaten. Hierbei
identifizierten sie Variationen in den resultierenden Netzwerken der Leitadditive und in
den Porenverteilungen. Die Autoren diskutieren auflerdem, dass eine hohe Mischintensi-
tét zur Ausbildung dichter Netzwerke beitragt, welche forderlich fiir lokale Kontakte sind,
wahrend eine niedrige Mischintensitét weitreichende Kontakte begtinstigt. Dies entspricht
der in Abbildung 1.2 gezeigten Entwicklung der Dispersion. Die Mischintensitét und so-
mit die verwendete Anlage nehmen demnach direkt Einfluss auf die spéatere Mikrostruktur
und Porenverteilung der Elektrodenschicht. Huber et al. [14] erorterten die Auswirkungen
der Porengrofienverteilung auf die Schnellladeleistung von Anodenelektroden. Zu diesem
Zweck betrachteten sie zwei verschiedene Batch-Mischtechnologien, Dissolver und Pla-
netenmischer, in zwei Prozessvarianten. Jede Prozessvariante hatte einen signifikanten
Einfluss auf die resultierenden Eigenschaften. Die Grofle der Poren hangt dabei stark von
der durch das hochintensive Mischen bedingten Zerkleinerung der Partikel ab [14].

Der Mischprozess stellt demnach einen komplexen Prozessschritt mit einer Vielzahl an
Freiheitsgraden dar. Griefl et al. [15] filhrten eine umfassende Studie durch, um die
Auswirkungen des Mischverfahrens auf die Qualitatsschwankungen in den nachgelagerten
Schichten zu charakterisieren. Im Rahmen der Studie analysierten sie die Wirkung von
Prozessparametern auf die Porositéit, die Leitfdhigkeit und die Dispersion der Additive.
Dabei fokussierten sie sich auf den Feststoffgehalt, die Vormischung der Komponenten und
die Prozesszeit bei verschiedenen Anlagen. Die Studien zeigen eindeutig, dass verschiedene
Mischer sowie die Prozessfiihrung die Pastenqualitat unterschiedlich beeinflussen. Deshalb
ist es entscheidend, die Mischwirkung der vorliegenden Anlage genauer zu charakterisieren
und dabei Prozess- und Produktkorrelationen zu definieren.

Die Anwendung des Doppelschneckenextruders als kontinuierlichen Mischprozess zur Pro-
duktion von Batterieelektroden erweist sich als eine vielversprechende Technologie, ins-
besondere in einem industriellen Kontext und um Qualitédtsschwankungen zu minimieren.
Dies motivierte bereits diverse Autoren, sich mit der Ubertragbarkeit bzw. Realisierbar-
keit des Prozesses auf diese Prozessvariante néher zu befassen. [1, 16, 17, 18]

Im Rahmen ihrer Studie beschreiben Seeba et al. [16] die Herausforderungen beim Ein-
satz eines extruderbasierten Mischprozesses mit anschliefender Direktbeschichtung fiir
verschiedene NMC-basierte Kathodenformulierungen. Kritische Produkteigenschaften wie
die Rheologie und die Partikelgroflenverteilung stellten zentrale Herausforderungen dar,
insbesondere im Hinblick auf die Homogenitat der Mischung und die Tendenz zur Binder-
migration. Zur Bewéltigung dieser Schwierigkeiten wurde ein mehrstufiges Mischverfahren
entwickelt, das aus einer trockenen Vormischung im Batch-Modus, einer anschliefenden

nassen Vormischung im Kneter zur Granulation sowie einer finalen Extrusion zur Herstel-
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lung einer verarbeitungsfahigen Paste bestand. Durch diesen strukturierten Prozessansatz
konnte die Homogenitat der Kathodenpaste deutlich verbessert und die Bindermigrati-
on reduziert werden, was zudem mit einer signifikanten Senkung der Produktionskosten
einherging.

Die kontinuierliche Prozessfithrung erlaubt auflerdem eine hohere Flexibilitat hinsichtlich
des Feststoffgehalts. Grundsatzlich besteht ein grofles Interesse daran, den Losungsmit-
telverbrauch in der Produktion zu reduzieren, da dieses als Hilfsstoff dient und die Pro-
duktionskosten fiir dessen Regenerierung und Trocknung stark erhohen [19]. Haarman et
al. [17] untersuchten den Einfluss des Feststoffgehalts auf die Prozessfithrung von NMC-
Kathoden im Extruder und stellten dazu einen Zusammenhang zu den Verdnderungen
in der Dispersion der Leitadditive her. Die Autoren stellen die Vorteile der Durchfiih-
rung des Prozesses mittels Extrusion in Bezug auf die Flexibilitdt des Prozessfensters
dar. Haarman et al. diskutieren auflerdem, dass eine Erhohung des Feststoffgehalts sich
unter Umstanden negativ auf die elektrische Leitfahigkeit, die Porositdt und wiederum
die Lithiumdiffusion in den Zellen auswirken kann. Es besteht jedoch die Moglichkeit,
als Gegenmafinahme eine Anpassung sowohl der Prozessparameter als auch der Schne-
ckenkonfiguration vorzunehmen, um der Einschrankung der Elektrodeneigenschaften ent-
gegenzuwirken. In einer spateren Arbeit fithrten Haarman et al. [18] eine umfassende
Untersuchung zur Beschreibung der Wechselwirkung verschiedener Prozesskombinationen
bei der Extrusion von Kathodenpasten durch. In diesem Rahmen erfolgte die Untersu-
chung verschiedener Prozessauslegungen, wie die Zugabe von trockenem oder gelostem
Binder, sowie der Vergleich zwischen zwei Schneckenkonfigurationen. Die Autoren argu-
mentieren, dass der Volumenstrom einen signifikanteren Einfluss auf die Verweilzeit im
Extruder hat, wiahrend die Schneckendrehzahl und die Schneckenkonfiguration nur eine
marginale Auswirkung aufweisen. Dennoch lassen sich die Auswirkungen der Verweilzeit
auf den Prozess durch eine Adaption der Drehzahl partiell kompensieren.

Wie bereits dargelegt, stellt die Qualitatsverfolgung im Kontext der Batterieproduktion,
insbesondere beim Mischvorgang, eine signifikante Herausforderung dar. Wahrend bei dis-
kontinuierlichen Verfahren die Qualitéit der einzelnen Batches unterschiedlich sein kann,
ist diese bei kontinuierlichen Anwendungen in der Regel robuster und fiir weniger Schwan-
kungen anféllig. Otte et al. [20] préasentierten eine Strukturmatrix, welche die Einfliisse
der verschiedenen Prozessparameter auf die Qualitat der Pasten bei kontinuierlichem Mi-
schen mit Extrudern beleuchtet. Die Analyse ergab, dass die Schneckenkonfiguration und
-geometrie, die Geschwindigkeit und der Durchsatz signifikante Auswirkungen auf die
Qualitat der Pasten haben. Zudem zeigte sich, dass die Viskositédt der Pasten sowie deren
Partikelgroflenverteilung und Homogenitét stark von den Prozessparametern abhéangen.
Weitere Einflussfaktoren hierfiir sind die Formulierung und der Feststoffgehalt der Pasten.

Wiéhrend verschiedene Autoren einzelne Zusammenhénge und Herausforderungen in der
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Elektrodenproduktion adressieren, bleibt das Gesamtverstandnis der Prozesse aufgrund
der Vielzahl an Einflussgréfien bislang unzureichend. Insbesondere die komplexen Wechsel-
wirkungen zwischen den einzelnen Prozessparametern sind noch nicht vollsténdig erfasst.
Aufgrund der eingeschrankten Informationen und Messmoglichkeiten innerhalb des Ver-
fahrensraums werden Extruder grundsatzlich als Blackbox betrachtet. Daher besteht ein
erhebliches Interesse daran, die Auswirkungen unterschiedlicher Prozessbedingungen auf
das Materialverhalten und die resultierenden Elektrodeneigenschaften vertieft zu unter-
suchen.

Der Einsatz von Prozesssimulationen erlaubt die digitale Betrachtung des Prozesses sowie
eine detaillierte Analyse der Wechselwirkungen zwischen dem Produkt und dem Prozess
[21]. Dennoch ist aufgrund der hohen Anzahl an Freiheitsgraden im Extrusionsprozess die
Prozessauslegung oft sehr komplex [1, 20, 22, 23]. Hierfiir bestehen bereits verschiedene
Modelle zur Anndherung bzw. Vorhersage des Prozessverhaltens von Extrudern. Diese
nutzen tberwiegend einfache Gleichungen zur Beschreibung der komplexen Wechselwir-
kungen zwischen den Betriebsparametern. Simulationsanwendungen dienen in diesem Zu-
sammenhang der Reduktion des experimentellen Aufwands, um einerseits die Kosten fiir
die Prozessauslegung und -optimierung zu senken und andererseits die Entwicklungszeiten
zu minimieren [24]. Einige von diesen Anwendungen sind unter anderem Akro-Co-Twin
Screw, Sigma, Polyflow, Morex und Ludovic [25, 24, 26, 27, 28]. Viele dieser Anwen-
dungen eignen sich fiir die Berechnung von Temperaturprofilen, sowie temperaturbeding-
ten Produktanderungen, Druckverldufen entlang des Prozesses und Approximationen des
Fillgrads. Ein weiterer Vorteil der Verwendung dieser Art von Anwendungen liegt in der
flexiblen Evaluierung verschiedener Schneckenkonfigurationen und teilweise in der Simu-
lation einzelner Schneckenelemente fiir eine detailliertere Analyse [24]. Dariiber hinaus
bieten viele dieser Anwendungen die Mdoglichkeit, ein Scale-Up zu modellieren, statisti-
sche Versuchsplanungen (DOESs) zu erstellen und sicherheitstechnische Prozessgrenzen fur
verschiedene Prozesskombinationen zu ermitteln. [29].

Die Integration derartiger digitaler Ansétze fiir die kontinuierliche Batteriepastenherstel-
lung bzw. zur Beschreibung der Dispersion im Extruder ist wenig erforscht. Die komplexe
Geometrie und die schnelle Rotation der Teile stellen auflerdem eine Herausforderung hin-
sichtlich der Rechenleistung und Genauigkeit dar. Deshalb ist die genaue Auflosung der
Materialverteilung im Extruder derzeit noch schwer umsetzbar und Gegenstand aktueller
Forschung [22]. Da Doppelschneckenextruder oft nicht vollstédndig gefiillte Bereiche auf-
weisen, ist die numerische Charakterisierung der Stromungszustande in partiell gefiillten

Schneckenteilen von hoher Relevanz fiir eine genauere Prozessauslegung.
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Die vorliegende Arbeit untersucht die Prozessauslegung des kontinuierlichen Mischver-
fahrens zur Herstellung von Elektrodenpaste fiir die Batterieproduktion. Ziel dabei ist
es, eine iibergreifende Prozessbeschreibung zu erarbeiten, mit der sich die Auswirkung
von Prozessénderungen auf die Produktqualitdt und insbesondere auf die Dispersion im
Doppelschneckenextruder bewerten lasst.

Durch die Kombination von Simulationen und Experimenten lassen sich sowohl die Pro-
zessbedingungen gezielt analysieren als auch das Materialverhalten im Prozess quanti-
fizieren. Abbildung 1.3 gibt hierzu einen Uberblick iiber die verwendeten Ansitze und
Methoden.

Simulativ
Prozessebene Produktebene
SPH Python + SPH PBE
Simulation einzelner Simulation mehrerer Berechnung des
Schneckenelemente Schneckenelemente Partikelbruchs
Experimentell

Qualitatskontrolle
Messung von Qualitatsanderungen der Batteriepasten

Prozessskalierung

Labor Pilot Produktion
Thermo Fisher - Process 11 Thermo Fisher - Process 16 Thermo Fisher - Process 24
Coperion - ZSK 18

Abbildung 1.3: Unterteilung der Schritte zur Prozessauslegung inklusive schematische Darstellung des
Aufbaus des digitalen Zwillings und dessen Implementierung zur angestrebten Prozessentwicklung.

Ein zentraler Bestandteil dieser Arbeit ist dabei die simulationsgestiitzte Prozessauslegung
in Form eines digitalen Zwillings. Die einzelnen Module, die in Abbildung 1.3 dargestellt
sind, entsprechen den folgenden Kapiteln dieser Arbeit und dienen der konzeptionellen
Umsetzung des gesamten digitalen Zwillings.

Bei den simulativen Methoden findet zunéchst eine Unterscheidung zwischen Prozess-
und Produktsimulation statt. Auf der Prozessebene ermoglicht die Implementierung nu-
merischer Stromungssimulationen mittels Smoothed Particle Hydrodynamics (SPH) die
Ermittlung charakteristischer Kenngrofien der einzelnen Schneckenelemente. Diese kom-
men anschlieflend bei der Berechnung (Python+SPH) der Interaktion zwischen mehreren
Schneckenelementen zum Einsatz. Auf Produktebene erfolgt die Berechnung der Pro-

duktanderung hinsichtlich der Dispersion der Additive mithilfe der Populationsbilanz-
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gleichung (PBE), welche die Prozessbedingungen miteinbezieht. Dies ermoglicht es; die
Auswirkungen des Prozesses auf die Zerkleinerung von Agglomeraten zu erfassen. Fr-
ganzend zur simulationsgestiitzten Prozessanalyse erfolgen experimentelle Messungen der
Pastenqualitdt, um die erarbeiteten Erkenntnisse zu verifizieren.

Der digitale Zwilling erlaubt demnach die Uberpriifung des Prozessverhaltens unter ver-
schiedenen Betriebszustdnden und darauf aufbauend eine gezielte Anpassung des Prozes-

ses. Auf dieser Grundlage sind folgende Forschungsfragen zu untersuchen:

Charakterisierung des Einflusses einzelner und mehrerer Extruderelemente
auf die Stromung und die mechanische Belastung im Prozess.

Die Auslegung des Extrusionsprozesses héngt von einer Vielzahl an Prozess- und Mate-
rialparametern ab. Die Untersuchung des Einflusses einzelner Prozessparameter auf den
Extrusionsprozess ist daher von grofler Bedeutung. Besonders bei der Herstellung von
Batteriepasten ist eine genaue Bewertung des Einflusses einzelner Prozessparameter auf
die Mischeffizienz der Batteriepasten erforderlich, um die Anderungen in der Qualitét der
Batteriepasten unter Variation der Betriebspunkte gezielt steuern zu kénnen.

Die Schneckenkonfiguration hat einen grofien Einfluss auf den Materialtransport und da-
mit auf die Mischeffizienz des Prozesses. Die Vermessung sowie die optische Erfassung des
Innenraumes eines Extruders ist ohne Einschrankung der Stromung sehr schwierig. Hierzu
lassen sich spezielle Messeinrichtungen anwenden, die jedoch nicht alle Betriebszustiande
abbilden konnen. Eine weitere Moglichkeit stellt die numerische Untersuchung dar. Mit-
hilfe von Stromungssimulationen wird hierbei die Materialverteilung im Verfahrensteil
berechnet. Zunéchst erfolgt die Simulation einzelner Schneckenelemente zur Charakte-
risierung des geometriebedingten Druckaufbaus sowie des Fiillgradverhaltens bei unter-
schiedlichen Prozessparametern. Anschliefend erfolgt eine Untersuchung mehrerer Schne-
ckenabschnitte, um die Wechselwirkung zwischen verschiedenen Anordnungen und Kom-
binationen von Elementen zu ermitteln. Dies beinhaltet die Ermittlung einer optimalen

Schneckenkonfiguration sowie die Identifikation der Prozessgrenzen.

Bestimmung von prozessiibergreifender Betriebsparameter

Bei der Extrusion sind zahlreiche prozesstechnische Einstellungen umsetzbar, beispiels-
weise durch Anpassung der Drehzahl, des Volumenstroms, des Feststoffgehalts und der
Schneckenkonfiguration. Diese Parameter haben jedoch unterschiedliche Auswirkungen
auf die Produktqualitiat. Zunéchst sind die Durchfithrbarkeit der Produktion und die
Prozessgrenzen zu iiberpriifen. In diesem Zusammenhang erfolgt eine Untersuchung der
Auswirkung der verschiedenen Prozessparameter, die anschlieBend in Form einer Prozess-
karte dargestellt wird. Dies ermoglicht eine gezielte Auslegung des Prozesses bei verschie-

denen Prozessfiithrungen.
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Evaluation der Skalierbarkeit des Prozesses

Schliefflich ist die Skalierbarkeit des Verfahrens zu untersuchen. Dabei ist zu unterschei-
den zwischen der Erhohung des Produktionsdurchsatzes und der Ubertragung der Pro-
duktqualitit auf andere AnlagengréBen. Die Ubertragung der Pastenqualitit auf einen
Extruder setzt dhnliche Stromungsverhaltnisse und spezifischen Energieeintrage in den

jeweiligen Anlagen voraus.

Qualitatsiibertragung von Batchmischer auf Extruder

Wiéhrend das Mischverfahren im Batch fiir Batteriepasten in der Industrie bereits eine
etablierte Methode darstellt, besteht hinsichtlich des Prozessverstandnisses fiir wechselnde
Formulierungen und neuartige Materialien noch Forschungsbedarf. Im Fokus steht daher
die Ausarbeitung eines Konzeptes, um den Dispersionsmechanismus zu charakterisieren
und Mischzeiten zu evaluieren. Dieser Ansatz zielt darauf ab, die tendenziell langen An-
fahrzeiten im Prozess zu verkiirzen und somit die gesamte Mischzeit zu reduzieren. Zu
diesem Zweck ist es erforderlich, den Bruchmechanismus der leitfahigen Additive im Bat-
chverfahren zu ermitteln, beispielsweise fiir Graphitanoden. Dies ermoglicht der Verbesse-
rung der Dispersionsqualitdt und der Optimierung der Prozesszeit. Des Weiteren fungiert
die Charakterisierung des Batch-Prozesses als Grundgeriist zur Uberfithrung der Quali-

tatsparameter des Batch-Mischens auf das kontinuierliche Mischen in Extrudern.

10



Kapitel 2

Grundlagen

2.1 Klassifizierung der Pasten

In der Aufbereitung von Feststoffen in Fliissigkeiten ist der Feststoffanteil mafigeblich fiir
die Prozessauslegung, sowie die Beschreibung der auf die Partikel einwirkenden Kréfte.
Beim Prozessieren nimmt zudem die Feststoffkonzentration signifikanten Einfluss auf den
Transport, die Stabilitdt und die Beanspruchung der Partikel. In diesem Zusammenhang
werden insbesondere hydrodynamische und interpartikulare Kréfte ins Medium eingetra-
gen. [30, 31, 32

Suspensionen und pastose Medien unterscheiden sich im Wesentlichen durch ihren Fest-
stoffanteil und folglich in ihrer Viskositat. Fliissige Medien haben in der Regel einen
geringen bis mittleren Feststoffgehalt und neigen zur Sedimentation. Pastose Medien sind
dickfliissig und weisen einen hoheren Feststoffgehalt auf. Aufgrund ihrer Konsistenz be-
halten sie teilweise ihre Form bei und sind oft nicht mehr frei flieend, sondern eher viskos
und formstabil. [30, 31]

Die Klassifizierung von Medien erfolgt in der Regel anhand ihrer Flieeigenschaften, wie
etwa die Viskositit, sowie des jeweiligen Feststoffgehalts. Es ist jedoch schwierig, eine
allgemeingiiltige Definition zu finden, da die entsprechenden Uberginge von den Materi-
aleigenschaften abhéngen [30, 33, 31, 10]. Eine mogliche Aufteilung ergibt sich nach dem
Feststoffanteil ¢ in der Mischung wie folgt:

Klasse: < Suspension — < Slurry — + Paste - < Granulate —

©® 0% 10% 20% 30% 40% 50% 60% 70% 80% 90% 100%
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» Suspensionen sind heterogene Gemische aus einer Fliissigkeit und darin fein verteilter
Feststoffe. Die Feststoffkonzentration ist dabei gering und das rheologische Verhalten
der kontinuierlichen fliissigen Phase wenig gestort. Suspensionen neigen daher stark

zur Sedimentation und Phasentrennung. [33, 31]

e Slurries sind Gemische von Feststoffen in Fliissigkeiten, wobei der Feststoffgehalt
hoher ist als in der Suspension und daher ein pastoses Verhalten aufweist. Der Fest-
stoffgehalt liegt dabei unter einer sogenannten kritischen Feststoffkonzentration ¢,
bei dem nicht newtonsches Fliefiverhalten auftritt. [33, 31]

e Pasten sind Gemische mit hohem Feststoffgehalt, deren Konsistenz nicht mehr als
flieBfahig, sondern als streichfest zu bezeichnen ist. Der Feststoffanteil in Pasten be-
findet sich typischerweise tiber . und unterhalb der Perkolationsgrenze ., bzw. die

Konzentration, an dem die Partikelkontakte dominieren. [33, 31]

o Granulate entstehen, wenn die Feststoffe im Gemisch nicht ausreichend mit Fliis-
sigkeit geséttigt und dadurch nur partiell benetzt sind. Der Feststoffanteil liegt dabei
iiber ¢y,. Zudem fiihrt die Einwirkung von beispielsweise Fliissigkeitsbriicken zur Ku-

mulation bzw. Agglomeration des Materials. [33]

Aufgrund der hohen Feststoffkonzentration liegen die Elektrodenpasten in den vorliegen-
den Untersuchungen im Bereich der dicken Suspensionen bzw. von Slurries bis Pasten
(40-60 Gew.%). In diesem Kontext muss der Partikelabstand demnach gleich oder kleiner
als die durchschnittliche Partikelgrofie sein. Dies resultiert in einem erheblichen Einfluss
der Partikelkonzentration auf die kontinuierliche Phase, wodurch nicht newtonsche Flief3-
eigenschaften auftreten. Nichtsdestotrotz lasst sich argumentieren, dass die Rheologie der
Pasten weiterhin mafigeblich von den hydrodynamischen Wechselwirkungen abhéngt [33,
31].

2.2 Rheologie der Pasten

Das FlieSverhalten konzentrierter Suspensionen bzw. pastoser Medien umfasst ein breites
Spektrum von Phédnomenen, die das Flieen des Materials begiinstigen oder behindern
konnen [31, 34]. Die Rheologie beschreibt dabei das Verhalten eines Fluids unter dem
Einfluss relativer Bewegung innerhalb eines Stromungsfeldes, insbesondere unter Scher-
beanspruchung. Zur Veranschaulichung der hierbei relevanten einwirkenden Kréafte ist in
Abbildung 2.1 eine schematische Darstellung eines finiten Volumens in einer Scherstro-
mung zwischen zwei Platten ersichtlich.

Die Scherrate % gibt die zeitliche Anderung der Deformation durch die Scherung v wieder.

In dem dargestellten Schema entspricht diese beispielsweise der relativen Geschwindigkeit
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y 7 T

I_f =/ u(x)

Abbildung 2.1: Zwei dimensionalen schematische Darstellung der einwirkenden Kréfte (Druck py , und
Scherspannung 7) auf ein finites Volumen unter einfacher Scherstréomung. Abbildung nach [34]

u und dem Abstand h zwischen den Platten. Fiir ein infinitesimales Volumen gilt demnach,
dass der Scherratentensor den Gradienten der Geschwindigkeit entspricht, geméaf:
dy wu

y=—=—=Vu 2.1

Y= =5 =V (2.1)
Die Viskositét n eines Fluids ist ein Maf}; das den FlieBwiderstand bzw. die innere Reibung
im Fluid darstellt und folglich die Anderung der Scherspannung 7 unter Wirkung einer
definierten Scherrate beschreibt. Dies ist definiert durch:

T

n(y) = 5 (2.2)

Den Zusammenhang zwischen Viskositat und Scherrate bestimmt das FlieBverhalten des
Fluids. Newtonsche Fliissigkeiten besitzen beispielsweise eine konstante Viskositét, sodass
ihr FlieBverhalten sich unabhéngig von der auf sie ausgeiibten Kraft (Scherspannung)
verandert. Demnach besteht eine lineare Beziehung zwischen Scherspannung und Scher-
geschwindigkeit. Hingegen weisen nicht-newtonsche Fliissigkeiten eine variable Viskositéat
auf, die sich bei unterschiedlichen Krafteinwirkungen modifiziert. Dementsprechend hangt
ihr Flieverhalten von der Scherrate ab. Abbildung 2.2 stellt hierzu eine schematische
Ubersicht des Einflusses der Scherrate 4 auf die dynamische Viskositit 1 unterschiedli-
cher rheologischer Materialeigenschaften dar. [34]

Bei der sogenannten Scherverdiinnung, auch als Strukturviskositiat bezeichnet, nimmt die
Viskositat mit zunehmender Scherrate ab. Bei der Scherverdickung, auch als Dilatation
bezeichnet, nimmt sie hingegen mit der Scherrate zu. Zudem tritt beispielsweise bei dem
sogenannten Bingham-Verhalten der FlieBbeginn erst nach Uberschreiten einer Grenz-
schubspannung ein. Dartiber hinaus kann die Viskositat in einigen Féllen zusétzlich eine
zeitliche Komponente aufweisen. So nimmt beispielsweise bei Thixotropie die Viskositét
unter konstanter Scherung mit der Zeit ab, wohingegen sie bei Rheotropie unter konstanter

Scherung zunimmt. [34]
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung des Einflusses der Scherrate 4 auf die dynamische Viskositét
unterschiedlicher rheologischer Materialeigenschaften. [34]

Die Partikelkonzentration und die materialspezifische Beschaffenheit, wie etwa die Mor-
phologie der Partikel, haben ebenfalls einen signifikanten Einfluss auf das FlieBverhalten
viskoser Pasten. Diesbeziiglich tragen insbesondere die Partikelgrofie und die Partikelform
maBgeblich zu den unterschiedlichen rheologischen Verhalten der Pasten bei. In polydi-
spersen Systemen hat zusatzlich die Verteilung der Partikelgrofien einen Einfluss auf die
Rheologie [31, 30].

Pastose Medien weisen tendenziell einen Scherverdiinnungseffekt auf, d.h. bei niedrigen
bis mittleren Scherraten findet eine Verdinnung der Suspensionen statt. [31] Mit zu-
nehmender Scherrate zeigt sich jedoch erst ein newtonsches Plateau, gefolgt von einem
Scherverdickungsbereich. Dies ist in Abbildung 2.3a dargestellt. Hierbei spielt der Fest-
stoffgehalt eine kritische Rolle, inwieweit die jeweiligen Effekte ausgeprégt sind. Je niedri-
ger die Feststoffkonzentration ist, desto eher zeigt sich ein newtonsches Flieverhalten. Im
Gegensatz dazu nimmt mit steigender Feststoffkonzentration die Viskositat deutlich zu,
wodurch gleichzeitig die Schereffekte deutlicher hervortreten. Zudem tritt mit zunehmen-
der Feststoffkonzentration das Plateau bei hoheren Viskositdtswerten auf, bevor es zum
Ubergang in den scherverdickenden Bereich kommt. [31, 30] Eine mogliche Erklirung fiir
die Anderung des rheologischen Verhaltens aufgrund des Feststoffgehalts lasst sich durch
die verschiedenen physikalischen Wechselwirkungen im Medium beschreiben. Cousset und
Ancey [33] geben hierzu eine schematische Ubersicht (siche Anhang A.1) mit einer de-
taillierten Klassifizierung dieser Interaktionen. Bei niedrigem Feststoffgehalt und niedriger
Scherung liegen beispielsweise brownsche Molekularbewegungen vor, wiahrend mit steigen-
dem Feststoffgehalt kolloidale Effekte auftreten, wie etwa eine FlieBgrenze. Mit steigender
Scherrate findet in beiden Fillen ein Ubergang zu hydrodynamischen Effekten statt. In
diesem Bereich tritt durch die Energie-Dissipation erneut newtonsches Verhalten auf. Bei
sehr hohen Scherraten kommt es dariiber hinaus jedoch haufiger zu Partikelkollisionen.

Diese fithren wiederum zu einer Erhohung des FlieBwiderstands und somit der Viskositét.
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2.3 Zerkleinern und Dispergieren

Dieser Effekt féllt ebenfalls bei steigender Feststoffkonzentration verstarkt auf. [33]
Abbildung 2.3b stellt analog die Auswirkungen der Feststoffkonzentration auf die relative

Viskositéit schematisch dar.

1 log(m) 4 n(y = const)

> log(y) > ¢

(a) Relative Viskositat unter Scherrung (b) Relative Viskositit bei konstanter Scherrate

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des Einflusses des Feststoffgehaltes auf den Verlauf der Vis-
kositdt (rheologisches Verhalten) einer Suspension unter Scherung (a). Darstellung der Entwicklung der
Viskositiatswerte bei konstanter Scherung mit zunehmendem Feststoffgehalt ¢ (b). Kennzeichnung der
kritischen Feststoffkonzentration ¢, und der Perkolationsgrenze ¢y,. Abbildungen nach [31]

Hierbei ist zu erkennen, dass bei konstanter Scherrate die Viskositit der Pasten mit stei-
gender Feststoffkonzentration zunimmt. Zunéchst ergibt sich ein anndhernd linearer An-
stieg der Viskositédtswerte bis zu einer kritischen Feststoffkonzentration ¢.. Unterhalb
dieses Grenzwertes wird das FlieBverhalten tiberwiegend durch die Rheologie der konti-
nuierlichen Phase, in der Regel Wasser, bestimmt. Infolge der starken Verdiinnung zeigen
die Suspensionen daher ein nahezu newtonsches Verhalten. Oberhalb von ¢, steigt die
Viskositat mit dem Feststoffgehalt starker an, bis zu einem oberen Grenzwert (¢n,). In
diesem Bereich ist das nicht-newtonsche Verhalten starker ausgeprigt, weshalb dessen Ef-
fekte stetig an Bedeutung gewinnen. Wie in Abschnitt 2.1 beschrieben, lasst sich ¢, durch
die Perkolationsgrenze oder theoretisch durch die maximale Packungsdichte beschreiben.
Coussot und Ancey [33] beschreiben den Ubergang von den sogenannten weichen Suspen-
sionen (¢.) hin zu harten Suspensionen (¢y,) durch einer Reibungszone. Diese kennzeich-
net bei niedrigerer Scherung den Ubergang von kolloidalen Wechselwirkungen zu Reibung
zwischen Partikeln mit steigender Feststoftkonzentration. In der Reibungszone gewinnen
auBerdem die Partikelinteraktionen an Bedeutung. Dabei nimmt die Energiedissipation
mit sinkendem Partikeldurchmesser ab, was zu einer Steigerung der Viskositat fithrt. [33]
Die Rheologie erweist sich folglich als ein mafigeblicher Qualitdtsparameter fiir die Kenn-
zeichnung der Stabilitat, sowie der Verarbeitbarkeit der Pasten. Zusatzlich fungiert jedoch
die rheologische Charakterisierung der Pasten als Mittel zur Beschreibung der auf die Par-
tikel einwirkenden Spannung im Prozess, welche wiederum Einfluss auf die Dispersion der

Partikel nimmt.
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2 Grundlagen

2.3 Zerkleinern und Dispergieren

Die Dispersion von Feststoffen in einem fliissigen Medium beschreibt die Verteilung der
Partikel in einer Fliissigkeit, sowie die Verteilung der einzelnen Komponenten unterein-
ander. Das Dispergieren erfolgt durch verschiedene physikalische Mechanismen wie Be-
netzung, Deagglomeration und schliellich Stabilisierung. Der Dispergiervorgang setzt sich
demnach aus der Verteilung bzw. Homogenisierung des Materials, sowie durch die Zer-
kleinerung zusammen. Liegen beispielsweise Agglomerate vor, fiihrt die Deagglomeration
bzw. der Bruch in kleinere Partikel zu einer besseren Verteilung des Materials. Dies ist
in Abbildung 2.4 schematisch dargestellt. Dariiber hinaus ist die Konzentration der Fest-
stoffe entscheidend fir die Auspriagung der dominierenden Wechselwirkungen, welche die

Dispergierung begiinstigen oder einschrianken kénnen. [33, 10]
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der bei der Dispersion von Agglomeraten bzw. von zusam-
menhéngenden einzelnen Partikeln wirkenden Mechanismen: Distribution und Zerkleinerung. Abbildung
nach [35, 36, 37

Die Dispergierbarkeit eines Feststoffes in einer Fliissigkeit héngt mafigeblich von seiner
Benetzbarkeit ab. Entscheidend hierfiir ist die Grenzflachenspannung zwischen Feststoff
und Fliissigkeit. Die Benetzungseigenschaften lassen sich durch den Einsatz von Tensiden
oder Dispergiermitteln verbessern, indem die Oberflichenspannung herabgesetzt und die
Wechselwirkungen zwischen den einzelnen Materialien angepasst werden. [38]

Dariiber hinaus beeinflussen auch Faktoren wie Partikelgrofie und Oberflachenbeschaf-
fenheit die Dispersion, indem sie die interpartikuldren Krafte zwischen den Partikeln
unterschiedlich stark beeinflussen. Der Einfluss von Adhésionskréaften ist vor allem bei
fein verteilten Stoffen besonders grofl; weshalb diese héufig in Form von Agglomeraten
vorliegen. [39] Die Dispersion der Agglomerate erfordert mechanische Energie, um grofie
Cluster (Anhdufung von Agglomerate) in kleinere Agglomerate oder Aggregate aufzu-
brechen. Durch Rithren mit hoher Geschwindigkeit, Mahlen oder Ultraschallbehandlung
lassen sich die Agglomerate auflosen und feiner verteilen. Die Wahl der Methode héngt
von der Partikeleigenschaften und der gewiinschten Dispergierwirkung ab. [36]

Im Rahmen dieser Arbeit bezeichnet der Begriff Partikel sowohl einzelne Materialkérner

als auch Agglomerate und deren Untereinheiten. Dazu gehéren Primarpartikel, Aggre-
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2.3 Zerkleinern und Dispergieren

gate sowie kleine und grofie Agglomerate und Einzelkérner. Entscheidend ist, dass diese
Partikeleinheiten isoliert betrachtet werden koénnen. Eine schematische Darstellung der
einzelnen untersuchten Partikelklassen ist in Abbildung 2.5a ersichtlich.

Die Zerkleinerung von Agglomeraten lasst sich grundsétzlich auf drei Bruchmechanismen
zurtickfithren: Erosion, Bruch und Zersplitterung [10, 40, 41]. Abbildung 2.5 stellt die ver-
schiedenen Brucharten von Agglomeraten unter mechanischer Beanspruchung schematisch
dar. Beim Bruchvorgang treten meist Kombinationen dieser Mechanismen auf, wobei der

dominierende Effekt von den Materialeigenschaften sowie der Energieeinleitung abhangt.

[10, 42]
Q """ Einzelkorn
------------ Agglomerate /
$ ...... Aggregate ﬁ ®
% - &

------- Primarpartikel

N
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Erosion Bruch Zersplitterung
(a) Partikelklassifizierung (b) Bruchmechanismen von Agglomeraten

Abbildung 2.5: Abstufung der untersuchten Partikel (a) in die Unterkategorien Einzelkorn, Agglomerat,
Aggregat und Primérpartikel. Schematische Darstellung der Bruchmechanismen (b) von Agglomeraten.
Unterscheidung zwischen Erosion, Bruch und Zersplitterung. Abbildung nach [10]

Der Prozess der Erosion beschreibt die Abspaltung einzelner, kleinerer Aggregate oder
Partikel aus den Oberflichen von Agglomeraten. Demzufolge entstehen zuséitzlich zu den
bestehenden Agglomeraten eine Vielzahl kleinerer Feinanteil. Der Bruchprozess umfasst
hingegen eine gleichméfige Spaltung der Agglomerate in kleinere Agglomerate, etwa glei-
cher Grofle. Bei einer weiteren Reduktion der Partikelgroie bzw. der Teilung der Agglome-
rate in Einzelaggregate handelt es sich dann um einen sogenannten Zersplitterungsprozess
[10].

Nach der erfolgreichen Dispergierung der Partikel ist es in den meisten Fallen notwendig,
die Dispersion zu stabilisieren, um einer Reagglomeration der feinen Partikel entgegenzu-
wirken. Dies kann beispielsweise durch den Einsatz von Hilfsstoffen wie geladener Partikel
zur elektrostatischen Stabilisierung oder Polymeren bzw. Tensiden zur sterischen Stabili-
sierung erfolgen. [36]

Die Prozessbedingungen, sowie die Materialeigenschaften beeinflussen mafigeblich die In-
tensitat der Dispergier- und Agglomerationsvorgénge. Beim Mischen beispielsweise wirken
sich die Partikelkonzentration, Partikelgrofie, die Beanspruchung sowie die Art des Mi-
schers auf die Kinetik des Prozesses aus [36]. Demnach ist ihre Charakterisierung fiir die

Prozessauslegung und folglich die Erlangung der erzielten Produktqualitat entscheidend.
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2 Grundlagen

2.3.1 Haftmechanismen und Festigkeit

Die Festigkeit eines Feststoffes ist eine fiir ihre Verarbeitbarkeit mafigebliche Eigenschaft.
Bei Agglomeraten héngt diese unter anderem von ihrer Porositit, sowie von der Grofle
ihrer Partikeln ab [40, 39, 43]. Fiir Dispersionsanwendungen ist demnach die Festigkeit
besonders relevant, da diese ein Mafl fiir die erforderliche Kraft bzw. Energie gibt, um
gegen die Haftkrafte zwischen den Komponenten entgegenzuwirken. Diese sind durch
Van-der-Waals, elektrostatischen Anziehungskraft oder durch mechanische Verzahnung
beschrieben [39]. Fiir Agglomerate ist aulerdem die Zugfestigkeit o, von ihrer Porositét
¢ und die Haftkraft Fy; abhingig, gemafl [39, 41]:

1—€.FH
- 2
£ :cp

(2.3)

Oz

Demzufolge steigt die Zugfestigkeit bei kleiner werdenden agglomeratbildenden Partikeln
z, (Primarpartikel bzw. Aggregate) erheblich. Zugleich hat die Porositét einen Einfluss
auf die Anzahl der Kontaktstellen, wodurch die Festigkeit steigt. Dariiber hinaus haben
kleinere Agglomerate eine eher homogene und kompakte Struktur, wiahrend in gréfleren
Agglomeraten heterogene Strukturen auftreten, die als Angriffsstellen fiir mechanische
Belastungen wirken. Grundsétzlich gilt, dass kleinere Partikel eine hohere Festigkeit auf-
weisen und daher tiber eine geringere Bruchwahrscheinlichkeit verfiigen. [42, 36]

Abbildung 2.6 stellt die beschriebene Abhédngigkeit der Festigkeit vom Agglomeratengrofie
schematisch dar. Hierbei ist die Zunahme der Festigkeit bei einer Abnahme der agglome-
ratbildenden PartikelgréBe z,, ersichtlich. Die Abbildung veranschaulicht auBerdem die
Wirkung der Scherspannung als prozessspezifischen Beanspruchungsmechanismen auf die
verschiedene Partikelgroflen. Diese bestimmt demnach die Zerkleinerung im System. Ist
die Beanspruchung im Prozess grofler als die Festigkeit der Partikel bzw. der Agglomerate,

dann findet eine Zerkleinerung des Materials statt.

Agglomeratfestigkeit
0; X x~?

Scherspannung (o)

4 Xmin log(xp)

Abbildung 2.6: Schematische Darstellung des Zusammenhangs zwischen der Agglomeratenfestigkeit oy
der Grofle x, ihrer bildenden Partikeln, sowie Kennzeichnung der durch den Prozess bedingte Spannungs-
grofen (Scherspannung o, bzw. 7). Abbildung nach [44]
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2.3 Zerkleinern und Dispergieren

Auch fiir groflere Partikel, wie beispielsweise Einzelkorner, steigt die Festigkeit des Mate-
rials mit abnehmenden Partikelgrofien. Dies ist auf kleine Materialfehler in den Partikeln
zuriickzufiithren, welche das erforderliche Spannungsniveau erhohen. Zudem ist gleichzeitig
der elastische Verformungsanteil bei kleineren Partikeln an der Kontaktfliche niedriger,
was die erforderliche Spannung ebenfalls erhoht. [36]

2.3.2 Beanspruchungsmechanismen

Partikel bzw. Agglomeratbruch kann durch verschiedene Mechanismen induziert werden.
Fiir Einzelkérner oder Primérpartikel findet sie grundsétzlich bei Uberschreitung der Ma-
terialfestigkeit im Prozess statt [40, 36]. Analog fiir Agglomerate findet sie durch Uber-
windung der Adhésionskrafte, wie etwa van der Waals, statt. Nichtsdestotrotz kann der
Bruch ebenfalls neben einer einmaligen Belastung auch durch Ermiidung bzw. die Aus-
tibung mehrerer Belastungszyklen auftreten. [36] Die Materialbeanspruchung kann dabei
sowohl durch Werkzeuge in der Maschine als auch durch den Einfluss der Stromung er-
folgen. Die Art der Beanspruchung wird dabei mafigeblich durch die Maschine bedingt.
Eine Ubersicht der iiblichen Beanspruchungsarten ist in Abbildung 2.7 dargestellt.
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Abbildung 2.7: Ubersicht mechanischer Beanspruchungsmechanismen. Links oben: Druck-Schub-
Beanspruchung und Scherbeanspruchung; links unten: Prallbeanspruchung zwischen Partikel-Wand und
Partikel-Partikel; rechts: Beanspruchung in Scherstromung. Abbildung nach [36].

Die Beanspruchungsmechanismen lassen sich demnach in drei Gruppen unterteilen: Be-
anspruchung zwischen zwei Werkzeugen, Beanspruchung an einem Werkzeug, etwa durch
Interaktion mit der Wand oder anderen Partikeln, und schliellich Beanspruchung durch
das Medium in der Scherstromung. In der Regel treten im Prozess eine Kombination dieser

Mechanismen auf, die durch die Prozessfiithrung bedingt sind.

19



2 Grundlagen

2.4 Mischprozesse

Beim Mischen kommt es zu einer Zusammenfithrung mehrerer Komponenten, die mitein-
ander in Kontakt treten und folglich interagieren. Das Mischprinzip bzw. die Interaktion
der Komponenten variiert dabei in Abhéngigkeit vom Aggregatzustand der Materialien,
wodurch sich unterschiedliche Mischaufgaben ergeben. Die Vermischung kann beispiels-
weise durch Zwangsbewegung, etwa mittels eines Riithrwerkzeugs, oder durch Turbulenz
in der Stromung erfolgen. Ziel des Verfahrens ist jedoch in erster Linie die gleichmafige
Verteilung der vorliegenden Substanz und damit die Erreichung einer hohen Mischgiite

der Komponenten. [45]

2.4.1 Batchmischer

Ein weiterer zentraler Aspekt ist die Prozessfithrung. Hierbei ist zwischen kontinuierlichem
und diskontinuierlichem Mischen zu unterscheiden. Das diskontinuierliche Mischen dient
der gleichméfigen Verteilung von Komponenten einer vorgegebenen Stoffmenge in einem
Behilter. Diese Prozessfithrung zeichnet sich durch eine genaue Kontrolle der Mischzeit
und der Mischintensitdat aus, um die gewiinschte Homogenitat der Mischung zu errei-
chen. Je nach Material und Zielsetzung kommen unterschiedliche Mischtechniken zum
Einsatz. Abhéngig von der Zusammensetzung der Materialien erfolgt die mechanische
Bewegung durch Riithrwerke, Knetmaschinen oder Schiittelmaschinen, die die Materialien
vermischen [45]. Dariiber hinaus nehmen der Rithrertyp und folglich die Art der erzeugten
Stromung erheblichen Einfluss auf die Mischeffizienz. Abbildung 2.8 zeigt schematisch die
Stromungsprofile, die sich bei den herkémmlichen Rithrertypen ergeben.[46]

- >

Abbildung 2.8: Schematische Darstellung einer axialen (a), radialen (b) und tangentialen (c) Stromung
im Riithrbehélter. Abbildung aus [46]
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Axialrithrer wie Propellerriihrer und Schrégblattrithrer fordern das Mischgut entlang der
Rithrerachse und eignen sich besonders fiir Fliissigkeiten mit niedriger bis mittlerer Vis-
kositat. Sie dienen zum Mischen, Homogenisieren oder Suspendieren von Partikeln und
zeichnen sich durch hohe Umwaélzleistungen aus. Radialrithrer wie Scheibenriihrer oder
Dissolverscheiben arbeiten mit hohen Umfangsgeschwindigkeiten und erzeugen intensive
Scherkréfte. Diese Riithrer eignen sich besonders fiir Dispergieraufgaben bzw. fiir Anwen-
dungen, bei denen eine feine Partikelverteilung erforderlich ist. Anschliefend finden Tan-
gentialrithrer, wie Ankerriihrer, in hochviskosen Medien iiberwiegend Anwendung. [46, 36,
45, 47]

Fiir viskose Produkte wie Batteriepasten gibt es verschiedene Mischverfahren, die je nach
Viskositat, thermischen Anforderungen und Fertigungszielen zum Einsatz kommen. Die
Wahl des Mischverfahrens hangt stark von den Produkteigenschaften ab. Fiir hochviskose
und viskose Materialien eignen sich besonders Planeten- und Knetmischer sowie fiir mitt-
lere Viskositaten oder spezielle Anwendungen bieten sich Dissolver als Batch Mischer an.
[1, 14, 15]

2.4.2 Kontinuierliche Mischer

Neben einer diskontinuierlichen Fahrweise besteht bei einigen Anlagen die Moglichkeit der
kontinuierlichen Beschickung und Entleerung des Mischers. Die Wahl eines kontinuierli-
chen Mischers hangt auch von der Mischaufgabe und den Produkteigenschaften ab. Dabei
zeichnet sich eine kontinuierliche Prozessfithrung durch die Reduzierung von Stillstands-
zeiten und die Moglichkeit zur Verarbeitung grofer Produktionsmengen aus. [1] Fir das
kontinuierliche Mischen von viskosen Pasten kommt haufig der Doppelschneckenextruder
zum Einsatz. Dabei erfolgt die Materialférderung kontinuierlich durch rotierende Schne-
cken, die Scherkréifte erzeugen und das Material zerkleinern und homogenisieren. Dieses
Verfahren eignet sich daher besonders fiir die Verarbeitung von Elektrodenpasten fiir
Lithium-Ionen-Batterien. [1, 18] Die Extrusion ist ein weit verbreitetes Fertigungsverfah-
ren, bei dem eine kontinuierliche Beschickung und Verarbeitung der Materialien erfolgt.
Diese unterliegen im Verfahrensraum kontinuierlich mechanischen sowie thermischen Be-
handlungen. In Abhéangigkeit des Aufbaus lassen sich Extruder als einwellig, zweiwellig
oder mehrwellig klassifizieren. Zudem erlaubt der flexible Aufbau die Integration von Ex-
trudern in ein breites Feld von Einsatzgebieten und Anwendungen. Einwellenextruder
eignen sich insbesondere fiir die Férderung, thermische Behandlung und die Verdichtung
von Materialen. Doppelschneckenextruder sowie mehrwellige Extruder weisen zusatzlich
eine erhohte Mischwirkung auf. [22, 37]

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Integration des Doppelschneckenextruders in
den Prozess als kontinuierlicher Mischer. Diese bestehen aus zwei gleich oder gegenlaufig

rotierenden Schnecken, die sowohl das Material transportieren, verdichten als auch ver-
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2 Grundlagen

mischen konnen. Das Kernstiick des Apparats bilden folglich die Schnecken, welche einen
mafigeblichen Einfluss auf die Materialverteilung im Extruder ausiiben. Der Stromungszu-
stand ist zudem von den Prozessparametern abhangig, zu welchen den Volumenstrom V,
die Drehzahl n und die Geometrie Dy der Anlage zdahlen. Abbildung 2.9 veranschaulicht

schematisch diese Zusammenhénge.
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Abbildung 2.9: Schematische Darstellung des Einflusses verschiedener Prozessparameterkombinationen
(SFL) auf der Entwicklung des Druckes (Ap) im Extruder. Vergleich der typischen Druckverteilung
zwischen hohen Volumenstrémen bzw. niedrigeren Drehzahlen (A) und niedrigen Volumenstromen bzw.
hohen Drehzahlen (B). Abbildung nach [22]

Das Diagramm zeigt zunéchst, dass die verschiedenen Elemente den Druckverlauf un-
terschiedlich beeinflussen. Ein Druckgradient Ap entsteht dann, wenn die Schneckenab-
schnitte vollstandig gefiillt sind, und kennzeichnet die Verdichtung bzw. Entspannung des
Mediums. Der hellgraue Bereich (A) stellt in diesem Zusammenhang einen langen, vollge-
filllten Schneckenabschnitt dar, bei dem der Druckgradient in Abhangigkeit zur Geometrie
unterschiedlich ausféllt. Dies ist in der Regel bei hohen Volumenstromen oder niedrigen
Drehzahlen zu erwarten. Im Vergleich dazu stellt der dunkle graue Bereich (B) die Ent-
stehung durch Anpassung der Betriebsparameter von partiell befiillten Bereiche (Ap=0)
dar. Diese sind tendenziell bei niedrigeren Volumenstromen oder hohen Drehzahlen zu
erwarten.

Die Prozessbeschreibung weist demnach aufgrund der variierenden geometrischen Gestal-
tungen in Kombination mit einem breiten Feld an Prozessparameterkombinationen eine
erhohte Komplexitdt auf. Die Implementierung von dimensionslosen Kennzahlen erlaubt
in diesem Zusammenhang die Charakterisierung der Effekte einzelner Bestandteile inner-

halb des Prozesses.
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Extruder Kennzahlen

Die Wirkung der einzelnen Schneckenelemente auf die resultierende Stromung lasst sich
durch die jeweiligen Schneckenkennwerte beschreiben. Diese gestatten eine Quantifizie-
rung der Auswirkungen einzelner Elemente auf den Materialtransport sowie die Leistungs-
aufnahme. Der resultierende Materialfluss innerhalb der Maschine hangt beispielsweise
stark von der Wahl der Betriebsparameter und der Schneckenkonfiguration ab [22]. Jedes
Schneckenelement wirkt sich aufgrund seiner Geometrie unterschiedlich auf die Flie3ge-
schwindigkeit aus. Die treibenden Kréfte zur Beschreibung des Materialflusses in der An-
lage sind grundsétzlich die Zwangsforderung V}jrag durch die Geometrie und bei Riickstau

zusatzlich eine Gegenstromung durch Druckaufbau Viessure in Form von:
‘/total - ‘/drag - ‘/pressure (24)

Letzteres tritt auf, wenn der Extruderquerschnitt vollstandig gefiillt ist. Dies ist in der
Regel der Fall, wenn der lokale Stromungswiderstand zu grofl wird. Der dimensionslose
Durchsatz SFL (Specific feed load) erlaubt die Erfassung von drei zentralen Prozesspara-
meter und dient als Mafl zur Beschreibung des angefahrenen Betriebspunkts, geméf:

V* = n—Dg) =SFL (2.5)
SFL beschreibt somit den Materialfluss unter Beriicksichtigung des eingestellten Durch-
satzes V (Vtotal) bezogen auf die theoretische Forderkapazitat der Maschine, die wieder-
um vom Extruderschneckendurchmesser D und der Drehzahl n abhingt. SFL fungiert
demnach als Maf} zum Vergleich verschiedener Betriebspunkte. Die Wahl der Betriebspa-
rameter und folglich des Betriebspunktes nimmt somit einen mafigeblichen Einfluss auf
die Materialverteilung im Extruder. Infolge der komplexen Geometrie kann der Fillgrad
entlang der Extruder-Schnecke lokal stark variieren. Tritt im Extruder lokal ein Druck-

gradient auf, so lasst sich mithilfe der dimensionslosen Kennzahl fiir die Druckdifferenz,

~ ApDy

A *
P nnL

(2.6)
der Einfluss der Prozessparameter auf den Druckaufbau bzw. -verlust im Prozess quanti-
fizieren. Diese integriert dabei die Elementlénge L und die Viskositat 7. Jedes Schnecken-
element 1ibt demnach einen anderen Effekt auf den Druckgradient aus. Die Aufzeichnung
der dimensionslosen Druckdifferenz gegen den dimensionslosen Durchsatz ermoglicht die
Beschreibung der geometrischen Effekte auf den Druckaufbau. [22] Dabei resultiert unter
der Annahme einer konstanten Viskositéit ein linearer Zusammenhang zwischen beiden
Kennzahlen, wie in Abbildung 2.10a dargestellt.
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2 Grundlagen
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A, I: Riicklauf (A < 0)
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II: Uberlauf (A > 1)
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M
SFL >N =—

(a) Druckkennlinien (b) Stromungszustinde

Abbildung 2.10: Schematische Darstellung der Druckkennlinien (a) fiir zwei unterschiedliche Schne-
ckenelemente (blau und rot). Kennzeichnung der auftretenden Strémungszustdnde (b) in Abhéngigkeit
des A-Wertes nach Normierung geméfl Gleichung 2.8. Die Unterteilung erfolgt in drei Bereiche: Riicklauf,
Aufbau und Uberlauf. Abbildung nach [22]

Die lineare Korrelation des Druckverlustes stellt hierbei die Kennlinie des jeweiligen Ele-
mentes dar. Die Kennzahlen der Elemente sind durch A; und A, gegeben (Achsenschnitt-
stellen). A, gibt die maximale Druckdifferenz an, bei der das Material nicht mehr geférdert
werden kann (V = 0). A; entspricht der maximalen Forderkapazitit und definiert somit
die Grenze, bis zu der ein Element ungestort partiell befiillt sein kann. A; beschreibt zu-
dem den Betriebspunkt, bei dem kein Druckverlust in den jeweiligen Elementen auftritt
(Ap = 0). [22] Abbildung 2.10a zeigt auBerdem, wie sich unterschiedliche lokale Druckgra-
dienten im Extruder bei einem gegebenen Betriebspunkt (SFL;y) fiir verschiedene Schne-
ckenelemente ergeben. Dabei lassen sich die entstehende Kennlinie durch Gleichung 2.7

beschreiben.

A = (1~ V*> (27)

Aus dem Verhaltnis zwischen den dimensionslosen Durchsatz und A; lasst sich die For-
derungskennzahl A ableiten, geméaf:
ooy
A = —— =
Vmax Al

(2.8)

A fungiert als Indikator fiir die Art der Stromung im Extruder. Abbildung 2.10b zeigt
hierzu die schematische Unterteilung der Stromungszustinde. Bei einem A-Wert grofier
eins (A > 1) kommt es zu einem lokalen Uberlauf des Materials im Extruder. Negative
A-Werte (A < 0) treten demgegeniiber lediglich bei einer Riickférderung des Materials im
Extruder auf, beispielsweise durch riickférdernde Elemente. A-Werte zwischen null und
eins (Aufbaubereich) kénnen sowohl im partiellen als auch im vollstandig gefiillten Zu-

stand auftreten. In diesem Fall ist der Stromungszustand von den benachbarten Elementen
bedingt. [22]
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Kapitel 3

Material und Methoden

3.1 Batteriekomponenten

Batterien bestehen aus positiven und negativen Elektroden, die durch einen Separator
voneinander getrennt sind. Die elektrische Spannung der einzelnen Batteriezellen ergibt
sich aus der Auswahl der Materialien und der Differenz der elektrischen Potenziale der
jeweiligen aktiven Materialien der Elektroden. [1]

Bei der Herstellung von Batterien kommen diverse Materialien zum Einsatz, darunter
verschiedene Additive, die zur Erhohung der Batterieleistung, sowie zur Verbesserung der
Verarbeitbarkeit der Komponenten beitragen. [11, 1]

Im Rahmen dieser Arbeit erfolgt die Untersuchung der Herstellung von wasserbasierten
Anodenslurries. Fir ihre Aufbereitung kommt in der Regel Graphit als aktives Material
(AM) zum Einsatz, dessen Leitfahigkeit durch Zugabe eines leitfahigen Additivs, wie z.B.
Ru (CB), erhoht wird. Binder und Additive sorgen fir die Stabilitdt der Elektroden-
mikrostruktur und wéhrend der Produktion. Fiir wéassrige Anoden wird haufig Carboxy-
methylcellulose (CMC) und Styrol-Butadien-Kautschuk (SBR) verwendet. Eine schema-
tische Darstellung der Verteilung dieser Komponenten in der Batterie ist in Abbildung
3.1 dargestellt.

Kathode Leitadditive (CB)
Separator Binder (CMC+SBR)
----------------------------------- Aktives Material (AM)
Anode Elektrolyte
! AuRenfolie
‘ Stromableiter

Abbildung 3.1: Ubersicht der herkémmlichen Komponenten der Lithium-Ionen-Batterie (Pouch-Zelle)
mit schematischer Darstellung der resultierenden Mikrostruktur in der Elektrode. Abbildung nach [1].
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3 Material und Methoden

Im Rahmen der Untersuchungen diente die Herstellung von wéssrigen Anodenslurries
mit einem Feststoffgehalt von 43 % als Referenzrezeptur. Die Massenanteile in der Fest-
stofffraktion lagen bei 93,00 Gew.-% Graphit, 1,40 Gew.-% CB, 1,87 Gew.-% CMC und
3,73 Gew.-% SBR. Das verwendete Graphit war dabei Mechano-Cap®1P1 (HC Carbon
GmbH) mit einer mittleren Partikelgrofie von 20-24 pm und eine Feststoffdichte von ca.
2200 kgm 3. Es handelt sich um ein hochreiner, sphérischer Naturgraphit, der speziell fiir
die Anodenproduktion hergestellt wird und eine geringere Neigung zu elektrolytbedingten
Nebenreaktionen in der Batterie verspricht [48]. Als leitfahiges Additiv kam Super C65
Leitrufl (Nanografi Nano Technology) zum Einsatz. Das Produkt fungiert als Spezialad-
ditiv fir LIBs und verspricht eine gesteigerte Effizienz, Systemstabilitat und Leistung im
Vergleich zu alternativen Ruflsorten. Geméfl den Herstellerangaben betriagt die spezifische
Oberfliche 62 m?g~! und die Primérpartikelgrofe liegt unter 50 nm [49, 50]. In Abbil-
dung 3.2 sind Aufnahmen beider Komponenten dargestellt. Zu erkennen ist dabei der
unterschiedliche Groflienbereich der beiden Partikelsysteme. Beide Partikelsysteme unter-

scheiden sich in ihrer Struktur und Funktion.

iy

(a) AM: Mechano-CAP®1P1. Aufnahme aus [48]  (b) CB: Super-C65. Aufnahme aus [50]

Abbildung 3.2: Mikroskopaufnahmen mittels REM zur Veranschaulichung der Form sowie Struktur des
verarbeiteten Graphits (AM) und des Leitadditivs (CB).

Die ausgeflockte Struktur des Leitadditivs CB begiinstigt hierbei die Netzwerkbildung.
Zusammen mit dem Bindermittel ermoglicht sie den Kontakt zwischen den groflen Gra-
phitpartikeln. Als Bindemittel fanden Carboxymethylcellulose-Natriumsalz (Carl Roth)
mit einem Substitutionsgrad von 0,75-0,85 [51] und Styrol-Butadien-Kautschuk (Nano-
grafi Nano Technology) [52] Anwendung. [53, 54]
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3.2 Mischmethoden

3.2 Mischmethoden

3.2.1 Batch Prozess

Zur Charakterisierung des Mischprozesses erfolgt zunéchst die Untersuchung des Disper-
gierverhaltens der eingesetzten Batteriematerialien im Batch. Das Vorgehen dient als Re-
ferenz und ermdglicht somit eine zeitaufgeloste Bestimmung der Anderung des Dispersi-
onsgrades im Prozess. Als Mischwerkzeug kommt ein Dissolver mit einem Durchmesser
von Dpigsolver=00 mm zum Einsatz. Das Stromungsprofil im Rithrprozess bei Verwendung

eines Dissolvers ist in Abbildung 3.3 schematisch dargestellt.
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Abbildung 3.3: CAD-Modellansicht zur Veranschaulichung des Versuchsaufbaus fiir den Batch-
Mischprozess mit dem eingesetzten Dissolver als Mischwerkzeug (links) und schematische Darstellung
der theoretischen Stromungsprofile (rechts) im Rithrprozess bei Verwendung eines Dissolvers. Abbildung
nach [44].
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Dissolver weisen ein sogenanntes radiales Stromungsprofil auf und bringen durch ihre
Geometrie ein hohes Mafl an Scherkréften in das Material ein. Die Kombination beider
Effekte macht sie deshalb besonders geeignet fiir Dispergieraufgaben.

Das Mischen der Pasten erfolgt in einem 400ml-Becherglas, in dem der Dissolver mittig
angeordnet ist. Die Position des Mischwerkzeugs ist dabei von entscheidender Bedeutung,
da diese zu signifikanten Veranderungen der Stromung im Versuchsstand fithren kénnen
und folglich die Reproduzierbarkeit der Messungen beeintrachtigen. Der Abstand des Dis-
solvers zum Boden blieb aus diesem Grund konstant bei 1 cm, ebenso betrug die Menge

der hergestellten Paste jeweils 200 ml.
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3 Material und Methoden

3.2.2 Extrusionsprozess

Als Alternative zum Batch-Verfahren bietet das Extrusionsverfahren im Doppelschne-
ckenextruder (TSE) eine kontinuierliche Aufbereitung der Batteriepasten bei flexibler
Anpassung der Produktionsmenge. Im Rahmen dieser Arbeiten kamen vier verschiedene
Extruder zum Einsatz. Dies ermoglichte unter anderem die Untersuchung des Produk-
tionstransfers auch bei unterschiedlichen Prozessgrofien. Bei den eingesetzten Extrudern
handelte es sich um drei baugleiche Extruder der Firma Thermo Fisher Scientific in un-
terschiedlichen Baugréfien und einen weiteren Extruder der Firma Coperion.

Als Laborextruder diente der Thermo Scientific Energy 11 (TSE-11), an dem ein Grofiteil
der Untersuchungen zur Methodenentwicklung stattgefunden hat. AnschlieBend erfolgte
eine Ubertragung der Produktion auf andere Extruder. Fiir den Pilotmafstab kamen der
Thermo Scientific Process 16 (TSE-16) und fiir den Produktionsmafistab ein TSE 24
MC (TSE-24) zum Einsatz. Die Extruder haben einen nominalen Schneckendurchmesser
von 11 mm, 16 mm bzw. 24 mm bei gleichen geometrischen Verhéltnissen und kénnen
jeweils je nach Rezeptur bis etwa 2 kgh™', 20 kgh™! bzw. 40 kgh™! verarbeiten. Der
mogliche Bereich der Schneckendrehzahl liegt zwischen 100 und 1000 rpm. Dariiber hinaus
erfolgte der Einsatz eines weiteren Extruders (ZSK-18, Coperion) mit einem nominalen
Schneckendurchmesser von 18 mm (TSE-18). Dieser weist ein abweichendes geometrisches
Verhéltnis zum Referenz-Laborextruder auf und erméglicht ebenfalls die Verarbeitung von
bis zu 20 kgh~! im Schneckendrehzahlbereich von 120 bis 1200 rpm. Eine Ubersicht iiber
die evaluierten Prozessparameter sowie die Dimensionen der untersuchten Extruder ist in

Tabelle 3.1 zusammengestellt.

Extruder Durchmesser Spaltmafl Drehzahl Durchsatz

- / mm / mm / rpm / kgh™!
TSE-11 10,70 0.15 300-900 04-08
TSE-16 15,60 0.20 300-900 1.2-24
TSE-24 23,60 0.20 300 -900 4.0-28.0
TSE-18 17,90 0.20 300 -900 2.0-4.0

Tabelle 3.1: Ubersicht der untersuchten Extruderskalen und der evaluierten Prozessparameter fiir
die verschiedenen Produktionsgrofien. Angabe der geometrischen Parameter: Schneckendurchmesser und
Spaltmafl Schnecke-Wand.
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3.2 Mischmethoden

Anlagenaufbau

Die einzelnen Versuchsablaufe erforderten eine kontinuierliche Zugabe der Materialien in
den Extruder fiir deren Verarbeitung. Der Aufbau der verschiedenen Extruder beinhaltete
neben der Schneckenkonfiguration ein Dosiersystem, welches die kontinuierliche gravime-
trische Zugabe der Elektrodenkomponenten in den Verfahrensraum zur Vermischung und
anschlieBenden Dispergierung erméglichte. Abbildung 3.4 zeigt hierzu schematisch den

Aufbau der eingesetzten Extruder.

Feststoff

¢

Premix Flissig

] ¥

@i—b Zonel | Zone2 | Zone3 | Zone4 | Zone ... | Zonen E—b

Abbildung 3.4: Darstellung des prinzipiellen Aufbaus eines Extruders mit entsprechender konzeptio-
neller Aufteilung des Verfahrensraumes in mehrere nachgeschaltete Zonen, sowie Veranschaulichung der
Positionierung der Diise am Ende und der Einzugs- bzw. Dosierzone.

Die Extruder lassen sich in eine Reihenschaltung mehrerer Zonen unterteilen, in denen
beispielsweise eine Materialentnahme und -zufiithrung erfolgen kann. Zusétzlich ermog-
licht diese Bauweise eine bessere Kontrolle der einzelnen Extrudersektionen, z.B. durch
Temperaturregelung oder lokale Entgasung des Produktes. Im Rahmen der vorliegenden
Untersuchungen erfolgt die Materialbeschickung zunéchst durch eine Trennung der An-
odenpastenkomponenten in Trocken- und Nasskomponenten. Als Trockenmaterial diente
eine Vormischung aus Graphit, Rufl und CMC. Zur Homogenisierung der Trockenkom-
ponenten kam dabei den Rhonradmischer (Taumelmischer) JEL RRM Mini-II der Firma
J. Engelsmann AG, in einem vorgeschalteten Mischschritt, zum Einsatz. Die Zugabe der
restlichen Komponenten, also des SBR, erfolgte dann zusammen mit dem Losungsmittel
iiber eine Pumpe. Die variable Dosierung der verdiinnten SBR-Wasserlosung ermoglichte
auf diese Weise zusétzlich die Anpassung des Feststoffgehalts im Prozess.

Der Einsatz einer Vormischung war iiberwiegend im Labormafstab mit einem Schnecken-
durchmesser von 11 mm und im Pilotmafistab mit einem Schneckendurchmesser von 18
mm erforderlich. Diese Mainahmen sind auf die zur Verfiigung stehenden Dosiereinrich-
tungen sowie die relativ geringen Dosiermengen zuriickzufithren, da eine separate Dosie-
rung der einzelnen Komponenten nicht moglich war. Weitere Verfahrensanpassungen sind
im Verlauf der weiteren Verfahrensbeschreibungen erlautert. Dennoch erfolgte die Durch-
fithrung einzelner Prozessvariationen in einer Studienreihe unter Verwendung identischer
Materialien bzw. identischer Aufbereitung der Vormischungen, um starke Schwankungen

in der Homogenitéit der Dosierung zu vermeiden.
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Schneckenkonfiguration

Die Schnecken des Extruders dienen zum einen dem Mischen und zum anderen dem
Transport des Materials entlang des Extruders. Die Schnecken lassen sich unterschied-
lich gestalten, um eine flexible Anpassung an die verschiedenen Prozessanforderungen
zu ermoglichen. Die Konfiguration der Schnecke zeichnet sich in der Regel durch einen
modularen Aufbau aus, der aus einer Kombination mehrerer einzelner Schneckenelemente
besteht. Diese lassen sich nach ihrem Wirkprinzip bzw. ihrer Gestaltung in Forderelemen-
te, Knetelemente und Sonderelemente unterteilen. Die Forderelemente zeichnen sich im
Wesentlichen durch ihren spiralférmigen bzw. helixférmigen Verlauf aus, der den Materi-
altransport entlang des Extruders ermoglicht. Die Knetelemente bestehen im Gegensatz
zu den Forderelementen aus Knetscheiben, die versetzt zueinander in Wendelrichtung an-
geordnet sind, wodurch ein stufenformiger Verlauf entsteht. Dies ermoglicht den Knetern
neben dem Materialtransport auch eine teilweise Riickférderung des Materials, was die
Durchmischung begtinstigt. Im Rahmen der Untersuchungen kamen im Wesentlichen eine
Vielzahl von Forderelementen sowie Knetelemente zum Einsatz, als Sonderelemente fan-
den hierbei in erster Linie Riickflusselemente bzw. Neutralelemente Anwendung, die im
weiteren Verlauf naher beschrieben werden. Eine Ubersicht der im Rahmen der Untersu-
chungen eingesetzten Schneckenelemente ist in den Abbildungen 3.5 fiir die Laboranlage

(Referenz) und in 3.6 fur die alternative Pilotanlage dargestellt.

(a) Cl1 (b) K30 (c) K60 (d) K90

Abbildung 3.5: Ubersicht der eingesetzten Schneckenelemente fiir den Laborextruder mit 11 mm extru-
der durchmesser (TSE-11). CAD-Modelle fiir das Forderelement (a) und die Knetelemente (b-d). Diese
sind dquivalent zu den baugleichen gréfleren Extruderskalen mit 16 und 24 mm Extruderdurchmesser.

Bei den untersuchten Schneckengeometrien des Thermo-Fischer-Extruders kam zunéchst
als Forderelement eine Element (C11) mit einem nominalen Durchmesser von 11 mm und
einer Lange von 11 mm (L/D=1) zum Einsatz. Die Knetelemente hingegen bestanden
aus einem flexiblen Aufbau aus einzelnen Knetscheiben gleicher Lénge (2,75 mm), die
jeweils um 30, 60 und 90° versetzt zueinander angeordnet sind. Der gleiche geometrische
Aufbau findet sich ebenfalls bei den weiteren von Thermo-Fisher untersuchten Extrudern
mit grofleren Schneckendurchmessern. Eine detaillierte Erlauterung dieser Elemente ist

im Kapitel 6 zum Thema Skalierung zu finden.
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(a) C24-24 (b) C16-16 (c) KB90-8

(d) KB45-24 (e) KB45-16 (f) KB45-8
Abbildung 3.6: Ubersicht der eingesetzten Schneckenelemente fiir den Pilotextruder (TSE-18). CAD-
Modelle fir die Forderelemente (a-b) und die Knetelemente (c-f).

Fiir die Schneckengeometrien des Coperion-Extruders (ZSK18) erfolgte zunéchst die Im-
plementierung und Charakterisierung von zwei Forderelementen (C24 und C16) mit je-
weils 16 und 24 mm Lange. Die Knetelemente wiederum bestehen aus fest montierten
Knetblocken (KB) mit 45° bzw. 90° zueinander versetzten Knetscheiben. Die einzelnen
Knetblocke unterscheiden sich wiederum in ihrer Lange, wodurch sich unterschiedliche
Knetscheibendicken ergeben. Im Rahmen der Untersuchungen kamen Knetblocke mit ei-

ner Lange von 8, 16 und 24 mm zum Einsatz.
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3.3 Messmethoden

3.3.1 Partikelgroflenverteilung

Die Analyse der Partikelgrofenverteilung (PGV) einer Paste lasst sich durch diverse eta-
blierte Methoden durchfiihren. Die Auswahl der Methode ist von den Eigenschaften der
Paste, den Bestandteilen und dem erforderlichen Messbereich abhéangig. Die Laserbeugung
stellt eine der am haufigsten verwendeten Techniken dar. Sie eignet sich insbesondere fiir
feine Partikel und ermoglicht die Analyse eines weiten Grofienbereichs von etwa 0,1 bis
iiber 1000 pm. Fir die Analyse groberer Partikel ab einer Grofle von etwa 10 pm findet in
der Regel die Siebanalyse Anwendung. Die mikroskopische Bildanalyse stellt eine weitere
Methode dar, bei der mittels Licht- oder Elektronenmikroskopie eine direkte Beobachtung
und Vermessung der Partikel erfolgt. Diese Vorgehensweise erweist sich insbesondere bei
unregelméflig geformten Partikeln als vorteilhaft. Die Sedimentationsanalyse findet An-
wendung bei der Analyse feinerer Partikel. Das Absetzverhalten der Partikel in einer
Fliissigkeit wird hierbei genutzt, um Riickschliisse auf die Groflenverteilung zu ziehen.
(36, 45]

Im Rahmen der vorliegenden Untersuchung kam der LUMiSizer, der Firma LUM GmbH,
zur Bestimmung der Partikelgroffenverteilung zum Einsatz. Das Messverfahren beruht da-
bei auf der Erfassung von Veranderungen der Lichtintensitit, wahrend der Sedimentation

von Partikeln in einem Zentrifugalfeld. Die vorliegende Methode gestattet die Ermittlung

der Partikelgrofienverteilung anhand der Sedimentationsgeschwindigkeiten, sieche Abbil-
dung 3.7.
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Abbildung 3.7: Schematische Darstellung des zeitlichen Verlaufs der Sedimentation (von links nach

rechts), welche als Hintergrundprinzip zur Bestimmung der Partikelgrofienverteilung dient. Inkrementelle
Partikelsedimentation nach [45]

In der Abbildung 3.7 ist schematisch ein zeitlicher Verlauf der Sedimentation dargestellt.
Dabei sedimentieren feine Partikel zunachst langsamer, wéhrend sich groflere und schwere-
re Partikel schneller absetzen. Daraus ergibt sich ein Konzentrationsgradient entlang der
Messstrecke, der sich in der Anderung der Lichtabsorption widerspiegelt. Die Messung

erfolgt mithilfe der sogenannten STEP-Technologie, die eine zeitlich und rdumlich aufge-
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16ste Messung der Lichttransmission erméglicht [55]. Die Umrechnung der Sedimentations-
geschwindigkeit erfolgt geméfl dem Stokeschen Einzelkornsedimentationsgesetz, wodurch
eine Korrelation des Partikeldurchmessers bzw. des Aquivalentpartikeldurchmessers z*
resultiert [55, 45], geméB der Gleichung 3.1:

1 m
= V/Ehh‘:zln-(7‘) (3.1)
(Pp — pr)w?tm To

Die Ermittlung der Partikelgrofie erfolgt unter Berticksichtigung der Viskositéat der konti-

nuierlichen Phase 7y, der Dichtedifferenz zwischen den Partikeln p, und dem Fluid py,, der
Rotationsgeschwindigkeit wihrend der Messung w, der gemessenen Sedimentationszeit t,,
sowie des Verhéltnisses der gemessenen Position der Partikel r,, zu der Anfangsposition
To-

Die Methode erfordert demnach die Verdiinnung der konzentrierten Pasten, denn eine
direkte Messung ist bei hohen Feststoffkonzentrationen der Pasten nicht moglich. Bei der
Verdiinnung ist jedoch zu beachten, dass eine zu hohe Konzentration zu einer sogenannten
Cluster-Sedimentation fiihren kann. Dabei féllt die Sinkgeschwindigkeit der Partikel mit
zunehmender Konzentration der Losung kleiner als die der Einzelpartikel aus. Im Gegen-
satz dazu kann eine zu starke Verdiinnung zu einer Steigerung der Messfehler, wie etwa
Unterbrechungen im Messergebnis aufgrund der reduzierten Probenmenge, fithren. Daher
ist eine Kalibrierung des Messgeréts fiir die jeweiligen Stoffsysteme erforderlich. [56, 55,
53, 57, 45]

Die Anwendung der Messmethode auf die hergestellten Pasten bedingt zunéchst eine An-
passung des Messskripts an das vorliegende Partikelsystem, das aus Graphit- und Ruf3-
partikeln besteht. Die implementierte Messprozedur basierte auf einem zweistufigen Zen-
trifugationsansatz, bei dem im ersten Schritt eine Rotationsgeschwindigkeit von 500 rpm
fiir finf Minuten eingesetzt wurde, welche zur Detektion des Grobanteils der Mischung
diente. Die Zeitspanne stellte sich als adaquat heraus, um eine Konvergenz der Transmis-
sionsprofile zu gewahrleisten und eine vollstdndige Abtrennung der ersten Partikelfraktion
zu ermoglichen. Nachfolgend erfolgte im zweiten Schritt eine Erh6hung der Drehgeschwin-
digkeit auf 4000 rpm, um kleinere Agglomerate und Aggregate in den Messkiivetten zu
erfassen. [53, 57| Die Analyse der Proben umfasste die Messung der Partikelgrofienvertei-

lungen fiir jede Prozesseinstellung mit Dreifachbestimmung.
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3.3.2 Rheologie

Die Bestimmung der rheologischen Eigenschaften der Pasten stellt ein kritisches Quali-
tatsmerkmal dar, welche die Verarbeitbarkeit in den nachgelagerten Prozessschritten stark
beeinflusst. Zu diesem Zweck erfolgt die Offline-Messung des Flieiverhaltens der produ-
zierten Pasten mittels eines Scherrheometers. Hierbei fand der CR-Rheometer (CR, engl.
Controlled Rate) modell CVO HR NF/C-VOR der Firma Bohlin Instruments GmbH mit
einem Platte-Platte-Aufbau Anwendung.

O

----- Messkopf

e -

Abbildung 3.8: Grundlegender Aufbau des Platte-Platte-Messsystems eines Rheometers zur Veran-
schaulichung des Messprinzips

Das Messprinzip beruht auf einem rotierenden System mit zwei parallelen ebenen Plat-
ten, von denen eine feststeht und die andere in einem definierten Abstand zur ersten
Platte eine Rotationsbewegung auf die Paste tibertrégt, wodurch eine Scherbeanspru-
chung entsteht. Dies ist in Abbildung 3.8 schematisch dargestellt. Das Gerit misst die
Schubspannung, indem es eine definierte Schergeschwindigkeit auf die Paste austibt. Die
eingestellte Spaltbreite lag bei einem Millimeter und der Durchmesser der rotierenden
Platte war 20 mm. Anhand der Messung des zur Aufrechterhaltung der Rotationsbewe-
gung erforderlichen Drehmoments ermittelt das Verfahren die Schubspannung sowie die

Viskositat und weitere rheologische Kenngrofien.

3.3.3 Elektrodenbeschichtung

Neben der Charakterisierung der Pastenqualitdt in pastoser Form fand eine Bewertung
der Veranderungen der Elektrodenqualitiat nach der Direktbeschichtung der Pasten statt,
wobei die Analyse der Mikrostruktur mittels Rasterelektronenmikroskopie (REM) und des
elektrischen Widerstands als wesentliche Indikatoren fiir den Erhalt der Qualitit dienten.
Zu diesem Zweck fand ein automatisches Filmauftragsgerdt (PG-1818V) der Firma Thier-
ry GmbH fir die Auftragung der Elektrodenpasten auf die Elektrodenfolien Anwendung.
Der Beschichtungsspalt betrug dabei 180 pum, und die Beschichtungsgeschwindigkeit 10
mms~!. Die Trocknung erfolgte anschlieend bei Raumtemperatur, um die Migrationsef-

fekte des Bindemittels zu verringern.
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Elektrische Leitfahigkeit

Die Messung der elektrischen Eigenschaften erfolgte unter Verwendung eines Messsystems
zur Elektrodenwiderstandsmessung (RM2610) der Firma HIOKI E.E. an den Elektroden-
folien. Das Messprinzip beruht dabei auf der Messung von Spannungen bei verschiedenen
Stromen unter Verwendung von Stiften, die an den Proben angebracht sind. Das Gerét
erfasst und quantifiziert die Widerstandseigenschaften der Elektrodenfolien und ermit-
telt den Verbundschichtwiderstand und den Grenzflichenwiderstand zwischen der Ver-
bundschicht und dem Kollektor.[58] Eine schematische Darstellung des Messprizip ist in
Abbildung 3.9 gegeben.

Abbildung 3.9: Schematische Darstellung zum Messprinzip des verwendeten elektrischen Widerstands-
messgerits (RM2610). Abbildung aus [59]

Mikrostrukturanalyse

Rasterelektronenmikroskopie (REM) ist eine gangige Methode, da sie eine Visualisierung
der Mikrostruktur erméglicht und somit eine visuelle Darstellung des Dispersionsgrads in
den Elektroden erlaubt. Die Methode dient der Identifikation der einzelnen Pastenkompo-
nenten und erlaubt zudem die Analyse der Strukturédnderungen nach den diversen Prozess-
variationen. Das Messprinzip beruht dabei auf der Erfassung von Elektronenriickstreuung
und Rontgenstrahlung, die durch den Einsatz eines fokussierten hochenergetischen Elek-
tronenstrahls an der Oberfliche einer Probe entstehen. Die erfassten Signale dienen der
Generierung hochauflosender Bilder, welche die Morphologie und Zusammensetzung der
Oberflache sichtbar machen. [45]
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3 Material und Methoden

3.4 Stromungssimulation

Mithilfe der numerischen Stromungssimulation (CFD) lassen sich komplexe Vorgéange be-
rechnen und somit Prozessdaten ermitteln, die messtechnisch schwer zu erfassen sind. Je
nach Problemstellung bietet die CFD verschiedene Moglichkeiten, physikalische Ablaufe
numerisch zu losen. Bei der Stromungssimulation findet eine lokale Verfolgung und zeit-
liche Auflosung der Geschwindigkeits- und Druckfelddnderungen statt. Dariiber hinaus
ermoglicht die Anwendung von CFD-Methoden auf Mischprozesse die Analyse der resul-
tierenden Stromungsprofile und die Bestimmung des Einflusses verschiedener Betriebspa-
rameter auf die Mischeffizienz.

CFD-Methoden lassen sich in gitterbasierte und netzfreie Methoden unterteilen, letz-
tere haben Vorteile bei der Simulation komplexer Geometrien. Darunter fallt auch die
Methode der Smoothed Particle Hydrodynamics (SPH). Die SPH-Methode erlaubt auf-
grund ihrer netzfreien Ausfithrung eine im Vergleich zu konventionellen gitterbasierte
CFD-Methoden unter Umstdnden nahezu uneingeschrankte Berechnung der Wechselwir-
kung zwischen Fluiden und dynamischen, komplexen Geometrien. Die Methode basiert
auf der Lagrangeschen Formulierung der Kontinuitats- und Impulserhaltungsgleichungen
und verwendet sogenannte SPH-Partikel zur Simulation der Fluidstromung. Dabei han-
delt es sich um Massenpunkte, die die Informationen einzelner Fluideinheiten enthalten.
Eine grafische Darstellung der grundlegenden Diskretisierung im SPH sowie der Berech-
nungsmethode ist in Abbildung 3.10 zu sehen.
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Kontinuum iskretisiert Partikelinteraktion Glattungsfunktion

Abbildung 3.10: Veranschaulichung der rdumlichen Diskretisierung eines Kontinuums in Massenpunkte
(SPH-Partikel) fiir die Nutzung der SPH-Methode. d,, gibt den Partikelabstand bzw. die Auflésung an. g
stellt die Glattungslange dar, die bei der Berechnung der Partikel-Partikel-Wechselwirkung zum Einsatz
kommt.

Die Diskretisierungsmethode erlaubt es beispielsweise, ein definiertes Fluidvolumen in
kleine Volumina zu unterteilen, welche sich anschlieend mithilfe der Dichte des Materials
durch Massenpunkte (SPH-Partikeln) beschreiben lassen. Weitere physikalische Eigen-

schaften konnen anschliefend diesen Partikeln zugeordnet werden.
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3.4 Stromungssimulation

Die Berechnung mittels der SPH-Methode basiert auf der Darstellung einer beliebigen
stetigen Funktion f(r) unter Verwendung der mathematischen Identitéit, gemaf[60, 61]:

1) = [ £t =y
(3.2)

(F) = [ W =+ g)r’

Dabei steht f(r’) fir den Wert der Funktion f(r) an der Stelle 7’ und §(r) fiir die Dirac-
bzw. StoBfunktion. Letztere weist den Wert der Funktion fiir einen infinitesimal kleinen
Bereich aus. Das Ersetzen der Stofifunktion durch die Kernel- bzw. Glattungsfunktion
W(r,g) ermoglicht die Approximation von f(r). Dadurch erfolgt die Wertermittlung nicht

punktuell, sondern unter Berticksichtigung einer Glattungslange g. [61]

Zu den Glattungsfunktionen gehoren unter anderem der GauB-Kernel, der Cubic Spline
und die Wendland-Quinitc [60]. Sie unterscheiden sich in der Art der Begrenzung des
Kernels, wodurch die Effizienz der Anwendung variieren kann. Die Aufgabe des Kernels
besteht zunédchst darin, mathematisch einen Bereich abzugrenzen, in dem Partikelinter-
aktionen berechnet wird. Als Glattungsfunktion lassen sich somit eine Vielzahl von Funk-

tionen wihlen [61, 60], sofern die folgenden Eigenschaften gegeben sind:
o Positiv und symmetrisch: W(r —r',g) = W' —r,g) > 0
« Einheitlichkeit: [ W (r —r',g)dr' =1
« Konvergenz: limy .o W (r —1',g) = 0(r —r’)

In SPH ermoglicht die Glattungsfunktion die Berechnung der Partikelinteraktion. Die
Gewichtung bzw. die Intensitédt dieser Interaktion ist somit vom Kernel bedingt.
Abbildung 3.10 stellt ebenfalls schematisch den Einwirkungsbereich eines Kernels unter
Angabe der sogenannten Glattungslange g dar, fiir eine Referenzpartikel (rot gefarbte
Partikel). Partikel, die sich nah an der Referenzpartikel befinden, haben einen stérke-
ren Einfluss als fernliegende Partikel. Auflerhalb der Glattungslange ist die Interaktion
demnach vernachlassigbar. Im Rahmen dieser Arbeit findet aufgrund ihrer Stabilitétsei-
genschaft der Wendland-Kernel Anwendung [60]:

W(r,g) = 1 (1 - M>4 : (1 + 2W> (3.3)

 16mg3 2g g
Gleichung 3.2 gilt fiir kontinuierlichen Systeme. Durch Diskretisierung und Einbeziehung

der Masse m und Dichte p der einzelnen Partikel (i,j) nimmt diese nun folgende Form an:

7W(Ti - ijg)7 (34)
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3 Material und Methoden

Konkret zur Simulation von Fluidstromungen erlaubt die Implementierung der Lagrange-
Form der Navier-Stokes-Gleichung die Verfolgung der Bewegung der Massenpunkte und
damit die Berechnung der Stromungsédnderungen. Aus dem Massenerhaltungssatz ergibt

sich nach Anwendung des Diskretisierungsansatzes fiir SPH-Partikel der folgende Term:

d

d—f = —pVu,
] (3.5)
7p = 12 ﬁuijvlvvlj
dt i J P

Hierbei bezeichnet ¢ die Bezugspartikel und j die Nachbarpartikel innerhalb des Ker-
nels Wj. Die linke Seite der Gleichung steht fiir den Speicherterm, welche die zeitli-
che Anderung der Dichte p des Fluids an der Stelle a erfasst, beschrieben durch die
Masse m und die Relativgeschwindigkeit u;; zwischen den einzelnen Partikeln. Analog
zum Massenerhaltungssatz nimmt der Impulserhaltungssatz nach Anwendung des SPH-
Diskretisierungsansatzes folgende Form an:

d 1
o=V T e
] (3.6)
i 1 Dj
U o PR Gl (11T
dt |, ; Pif;

Dabei bezeichnet p; bzw. p; jeweils den lokalen Druck, I'; den Dissipationsterm und f; ext
einen zusitzlichen Term, welcher die zeitliche Anderung der Geschwindigkeit u lokal be-
einflusst, wie z.B. Erdbeschleunigung oder andere duflere Kréfte.

Der Dissipationsterm in der Impulserhaltungsgleichung lésst sich durch eine Vielzahl von
Modellen berechnen. Eine gingige Methode ist die Einfiihrung eines kiinstlichen viskosen
Terms, der grundsétzlich zur Minderung der numerischen Schwankungen in der Berech-
nung beitragt [60]. Die Implementierung des sogenannten Laminar-Viskosen-Terms stellt
im Gegensatz zu anderen Ansétzen eine robuste Alternative dar, welche den internen
Stress 7;; in der Stromung sowie die kinematische Viskositat vy des Fluids berticksichtigt,
gemaf [60]:

T + T

PiPj

4vor;; VWi
I'; = ms J I+ m(
2T ) )

Dabei steht der erste Term auf der rechten Seite fiir die Dissipation iiber die Viskositéit im

) VIV (3.7)

laminaren Bereich. Der zweite Term berticksichtigt den turbulenten Anteil mittels Grob-
struktursimulation bzw. Large-Eddy-Simulation, die durch das sogenannte SPS-Modell
(Sub-Particle-Scale) umgesetzt wird. [60]

Im Rahmen dieser Arbeit fand die frei zugéngliche Anwendung DualSPHysics [60] Verwen-

dung. Die Anwendung ermoglicht die Durchfithrung von Berechnungen in GPU-Karten,
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3.4 Stromungssimulation

wodurch die Simulation einer grofieren Anzahl von SPH-Partikeln erfolgen konnte, ohne
eine signifikante Steigerung der Rechenzeit zu verursachen.

Die Kopplung der Massenerhaltungsgleichung mit der Impulserhaltungsgleichung erfolgt
in der verwendeten Anwendung iiber eine Zustandsgleichung. Diese erlaubt unter Angabe
der Schallgeschwindigkeit ¢s = y/0p/0p des Materials, eine Verbindung zwischen die Dich-
te des Fluids (Massenerhaltung) und den Druck im Fluid (Impulserhaltung) herzustellen.
Dieser Ansatz (eng. weakly compressible approach) lasst eine schwache Kompressibilitét

des Fluids tiber der numerischen Schallgeschwindigkeit zu und ist wie folgt definiert,

-s(2) )

Die Gleichung gibt die Anderungen des Druckfeldes p durch das Verhéltnis der Dichte
p zur Referenz- bzw. Solldichte py an, worin der ¢-Index die Stdarke des Einflusses der
Dichteabweichung auf das Druckfeld angibt. Fiir die numerischen Berechnungen wurde ein
¢-Index von sieben verwendet, da dieser sich in der Regel fiir Fliissigkeiten, insbesondere
Wasser, eignet [60].

Die Wahl der numerischen Schallgeschwindigkeit hat einen starken Einfluss auf die Sta-
bilitdt der Simulation. Um eine stabile Simulation zu gewahrleisten, fand das von Morris
et al. [62, 63] vorgeschlagene Kriterium Anwendung:

(3.9)

2
ug ug-v F-L
ciEmam(D 0 )

0 'L-3," 0,
Die Variable 0, = Ap/po gibt dabei die maximal zuldssige Schwankung der Dichte an, wéh-
rend uy die Fluidgeschwindigkeit, v die kinematische Viskositéat, L eine charakteristische
Lange und F' eine massebezogene externe Kraft, die auf die Partikel wirkt, bezeichnet.
Demnach ist die numerische Schallgeschwindigkeit ¢, von der treibenden Kraft in der
Stromung abhéngig.

Die Schallgeschwindigkeit soll demnach grofier als der mithilfe der Gleichung 3.9 errechnete
Wert sein. Fiir die Durchfithrung der numerischen Berechnungen stellte sich durchgangig
die Anwendung eine c;-Wert von 40 als geeignet, fiir die Stabilisierung der Simulationen.
Die Wahl der Partikelauflosung hat ebenfalls einen grofien Einfluss auf die Genauigkeit
der Berechnung. In der Regel gilt, dass eine feinere Auflésung genauere Ergebnisse liefert,
jedoch steigt auch der Rechenaufwand. Als Richtwert kam demnach die kleinste Spaltgrofie
im Extruder zum Einsatz, sodass d, von 0,15 mm und 0,20 mm zum Einsatz kamen. Sie
wurden jedoch fiir die jeweiligen Studien konstant gehalten. Aufgrund der erforderlichen
Rechenzeit musste somit fiir einzelne Schneckenelemente ein d;, von 0,15 mm und fir

Schneckenabschnitte ein d, von 0,20 mm eingehalten werden.
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3 Material und Methoden

Randbedingung

In DualSPHysics[60] erfolgt die Beschreibung der Geometrie von Festkorpern bzw. der
Wand ebenfalls durch SPH-Partikel. Entsprechend basiert die Beschreibung der Partikel-
Wand-Wechselwirkung in SPH auf der Bestimmung der Interaktion zwischen Oberflachen-
und Fluid-Partikeln. Die Partikelintegration erfolgt zwischen Fluid-Partikel, dabei ist der
Integrationskernel fiir Partikel am Rand unvollstindig (siehe Abbildung 3.11), wodurch
eine spezielle Behandlung dieser Partikel erforderlich ist. Schliellich unterliegen die Fluid-
Partikel, die sich an der Kontaktfliche zwischen Wand und Fluid befinden, einer unvoll-
stdndigen Beschreibung der Partikelwechselwirkung. Hierbei dient die Anwendung einer
sogenannten dynamischen Randbedingung (DBC) oder alternativ einer modifizierten dy-
namische Randbedingung (mDBC) als Behandlungsmethode der Wandwechselwirkung
[60]. Abbildung 3.11 zeigt eine schematische Darstellung dieser beiden Methoden.

O OO O o O 0
7% O 8 """

Q000000 Q000000 Q000000
Wand-Partikel DBC mDBC

Abbildung 3.11: Schematische Darstellung der Behandlung von Randpartikeln in SPH. Unterscheidung
zwischen einer dynamischen Randbedingung (DBC) mit unphysikalischer Spaltbildung und einer modi-
fizierten dynamischen Randbedingung (mDBC) mit virtuellen Partikeln.

In der DBC Randbedingung besitzen die Wandpartikel die gleichen Eigenschaften wie das
Fluid. Bei einer Wandbewegung tiben die Wandpartikel eine externe Kraft auf die Fluid-
partikel aus, was zu einer lokalen Dichtedinderung fithrt. Dies verursacht einen Druckan-
stieg an der Kontaktfliche, was eine abstoflende Kraft zur Folge hat. Dadurch entsteht
ein unphysikalischer Spalt zwischen Wand und Fluid. Die mDBC-Formulierung wiederum
16st die Ungenauigkeit der Dichte an der Kontaktflache durch die Einfiihrung virtueller
Partikel, die im Wesentlichen eine Projektion der Wandpartikel in das Fluid ergeben,
sodass deren Eigenschaften vom Fluidkernel berticksichtigt werden [60]. mDBC bietet da-
her eine konsistente Dichteberechnung, was die Stabilitat und folglich die Genauigkeit der

Berechnung erhoht, insbesondere bei komplexer bewegter Geometrie.
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Kapitel 4

Extruder-Kennwerte und

Modellierung!

4.1 Stand der Technik

Doppelschneckenextruder sind aufgrund ihrer Geometrie und ihres komplexen Aufbaus
grundsétzlich schwierig zu modellieren [22]. Die Herausforderung besteht insbesondere
darin, den Einfluss verschiedener Prozessbedingungen sowie zahlreicher Schneckenelemen-
te auf die Produktqualitdat zu erfassen. Verschiedene Autoren haben Doppelschneckenex-
truder auf der Basis dimensionsloser Kennzahlen modelliert, um das Flieverhalten an-
hand empirischer Korrelationen fiir verschiedene Prozesskonfigurationen zu berechnen [22,
64, 65, 23, 66]. Mit dieser Methode lassen sich Prozessinformationen wie Fiillgrad, Druck-
gradienten und Antriebsleistung entlang der Extruderschnecke mit einfachen Gleichungen
approximieren.

Eitzlmayr et al. [64] fokussierten ihre Analyse auf die Korrelationen zwischen den Prozess-
parametern und nutzten dazu Extruder-Kennwerte. Die experimentelle Erfassung dieser
Kennzahlen setzt spezielle Anlagen fir einzelne Elementartypen voraus. Spéter ersetz-
ten Eitzlmayr et al. [67] und danach Matic et al. [68] die experimentellen Bestimmungen
der Elementkennwerte durch den Einsatz von 3D-Stromungssimulationen auf Grundlage
der SPH-Methode, um Prozessinformationen fiir die pharmazeutische Heiflschmelzextrusi-
on (HME) fiir einzelne Schneckenelemente zu erhalten. Die Berechnung erfolgte in diesen
Arbeiten durch eine Vereinfachung der Schnecke in Einzelelemente. Ferner erlaubt die Ver-
wendung periodischer Randbedingungen die Simulation einer unendlich langen Schnecke,
die aus dem zu untersuchenden Element besteht, auf Grundlage eines kleinen Ausschnitts
des Extruders. Dies reduzierte die Simulationszeit und damit die Rechenkosten. In dhn-

licher Weise untersuchten Lewandowski et al. [69] die Fordereffizienz einzelner Elemente,

Teile dieses Kapitels sind in Meza und Nirschl (2023) [6] verdffentlicht.
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4 Extruder-Kennwerte und Prozessmodellierung

ebenfalls fiir die HME-Anwendung und nutzten eine 3D-FEM-Simulation zur Bestim-
mung der Schneckenelemente. Die Durchfithrung der Simulation fand in Polyflow v.15.0
(ANSYS) statt mit anschlieBender experimenteller Validierung.

Zur Charakterisierung der eingesetzten Elemente, sowie zur Bestimmung ihrer Auswirkun-
gen auf die Produktionsabléufe, findet in dieser Arbeit ebenfalls die Implementierung der
SPH-Methode zur Berechnung einzelner Schneckenelemente statt. Das Ziel besteht darin,
sowohl einzelne Elemente als auch die Interaktion zwischen ihnen genauer zu untersuchen,

um ein besseres Verstidndnis der Prozessbedingungen zu erlangen.

4.2 Kompartimentmodell des Extruders

Extruderschnecken setzen sich aus mehreren Schneckenelementen zusammen, die spezi-
fische Wirkungen auf die Stromung ausiiben. Diese konnen sich jedoch in Abhéngigkeit
ihrer Position zusatzlich gegenseitig beeinflussen. In diesem Zusammenhang ist die Imple-
mentierung eines Kompartimentmodells von Interesse, mit dem sich lokale Anderungen
des Materialflusses verfolgen lassen. Auf Grundlage der einzelnen Kenngréflen der Schne-
ckenelemente ist es moglich, die auftretenden Betriebsbedingungen lokal fiir die einzelnen
Elemente zu bestimmen. Ferner ermoglicht die Reihenschaltung mehrerer Elemente die
Bestimmung der Wechselwirkungen zwischen den einzelnen Elementen. Abbildung 4.1
zeigt eine schematische Darstellung des implementierten Kompartimentmodells fiir den
Extruder.

Das Modell ist auf den Verfahrensraum des Extruders ausgerichtet und dient der Be-
rechnung der in den einzelnen Kompartimenten auftretenden Betriebsdaten sowie deren
Zusammenspiel. Hierzu zéhlen der Druck, der Fiillgrad und die Verweilzeit im stationaren
Zustand. Das Modell durchlduft dabei die einzelnen Schneckenelemente und speichert

die berechneten Prozessgrofien. Die Ausfithrung findet demnach entlang der Schnecke

Extruder Name Element Durchmesser
Element Name —---- K - - —- Element Lénge
Element Typ Kennzahlen: Aj,A,, o4, 05 ...

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung des implementierten Kompartimentmodells. Vereinfachung
der Schneckenkonfiguration auf einzelne Elemente nach Typ und Zuweisung von Kennwerten.
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4.3 Numerische Bestimmung der Kennwerte einzelner Schneckenelemente

statt, wodurch die Betrachtung in einer Dimension erfolgt (1D-Methode). Dabei ermittelt
das Modell ausgehend von den Randbedingungen und Betriebsbedingungen die lokalen
Prozesswerten innerhalb des Verfahrensraumes mithilfe der einzelnen charakteristischen
Schneckenkennwerte. Als Randbedingungen fiir den Prozess dienen zunachst die Pro-
zessparameter wie Drehzahl und Durchsatz. Fir den Auslass lassen sich die Werte aus
dem Prozess bestimmen oder abschatzen, zum Beispiel beim Einsatz einer Diise oder bei
der Betrachtung von definierten Extrusionsabschnitten. Die Implementierung des Modells
fand in der Programmiersprache Python statt. Dies gestattet die flexible Integration di-
verser Extrudermodelle, sowie die Addition zusatzlicher Schneckenelemente durch Ergéan-
zung der Kennwerten-Tabellen. Letztere lassen sich sowohl experimentell als auch durch

Simulation ermitteln.

4.3 Numerische Bestimmung der Kennwerte

einzelner Schneckenelemente

Die einzelnen Elemente einer Schneckenkonfiguration tibernehmen jeweils spezifische Auf-
gaben im Prozess. Aufgrund ihrer verschiedenen Strukturen und Geometrieverhéltnisse
entstehen unterschiedliche Stréomungsverhéltnisse. Die Schneckenelemente lassen sich bei-
spielsweise in Forderelemente, Knetelemente und Sonderelemente unterteilen.
Forderelemente eignen sich aufgrund ihrer Wendelgeometrie besonders fiir den Material-
transport in axialer Richtung. Knetelemente hingegen haben kein durchgehendes Spiral-
profil, sondern einen Stufenaufbau, der durch die einzelnen Knetscheiben entsteht. Diese
Elemente unterscheiden sich durch den Neigungswinkel zwischen den einzelnen Knetschei-
ben, wodurch unterschiedliche Stromungswiderstande auftreten. Ein weiterer Faktor ist
die Dicke der einzelnen Scheiben, wodurch unterschiedliche Mischeffekte entstehen. Die
Sonderelemente weisen in der Regel komplexere Geometrien auf, die gezielt bestimmte
Aufgaben im Verfahrensteil iibernehmen. [22]

Die Materialverteilung im Verfahrensteil hdngt somit wesentlich von der Konfiguration,
sowie der Auswahl der Schneckenelemente ab. Daher ist die Ermittlung des Einflusses der
einzelnen Elemente auf die Stromung von grofler Bedeutung. Mithilfe von Stromungssi-
mulationen lassen sich charakteristische Schneckenkennwerte ermitteln, die das Material-
verhalten unter verschiedenen Prozessbedingungen beschreiben.

Wie im Abschnitt 2 aufgefithrt, haben die Schneckenelemente unterschiedliche Forder-
und Druckaufbaueigenschaften. Fur die Auslegung des Extrusionsprozesses ist folglich die
Bestimmung des Fillgrades und der Druckkennlinie von grofler Bedeutung. Der Druckauf-
bau im Extruder hédngt davon ab, ob ein Element bei den gewéhlten Betriebsparametern
vollstandig oder nur teilweise mit Material gefiillt ist. Eine Unterscheidung dieser Be-
triebsfalle ist daher erforderlich.
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4 Extruder-Kennwerte und Prozessmodellierung

4.3.1 Vollgefiillte Schneckenelemente: Ermittlung der

Druckkennwerte

Sobald sich der Extruder lokal mit Material fiillt, erh6ht sich der Stromungswiderstand
im Verfahrensteil durch den Materialriickstau, was zu einem Druckanstieg fithrt. Die ein-
zelnen Elemente wirken sich aufgrund ihrer Geometrie unterschiedlich auf das Druck-
verhalten im Extruder aus. Die Druckkennlinien beschreiben das Verhalten der einzelnen
Schneckenelemente, d.h. wie sich der Druckaufbau bzw. der Druckabbau lokal im Extruder
bei einem bestimmten Betriebspunkt oder bei Anderung der einzelnen Prozessparameter
verandert. Die Druckkennlinie ist somit fir jedes Schneckenelement charakteristisch und
ergibt sich aus den Druckkennwerten A; und A, bzw. Ay.

Die experimentelle Ermittlung der Kennwerte erfordert spezielle Messeinrichtungen bzw.
Aufbauten, die die Druckdifferenz entlang eines gefiillten Schneckenabschnittes erfassen.
Eine Alternative bietet die Charakterisierung mittels numerischer Stromungssimulation,
welche im Rahmen dieser Arbeit umgesetzt wurde.

Die durchgefithrten Simulationen dienen der Berechnung des Einflusses eines eingebrach-
ten Druckverlustes auf den resultierenden lokalen Volumenstrom in den jeweiligen Ele-
menten. Die Variation des Druckverlustes erfolgte durch Anpassung einer externen axialen
Beschleunigung a1, die nach der Gleichung Ap = a.yia1 p L, den Druckverlust Ap tiber
eine definierte Lange L abbildet. Der entsprechende Simulationsaufbau ist in Abbildung
4.2 schematisch dargestellt.

—
Stromungsrichtung

Abbildung 4.2: Schematische Darstellung des Simulationsaufbaus zur numerischen Untersuchung des
Einflusses von Druckidnderungen auf den Durchsatz einzelner Schneckenelemente.

Zur Untersuchung des Einflusses einer Druckdifferenz auf die resultierenden Stromungs-
geschwindigkeiten in den evaluierten Schneckenelemente fand die Simulation der Einzel-
elemente unter Anwendung von vier verschiedenen axialen Beschleunigungen statt. Sie
lauten -400, -100, 0 und 100 ms~2, bei denen die Anwendung einer negativen Beschleuni-

gung zur Darstellung des Druckaufbaus und gleichzeitig ein positiver Wert zur Darstellung
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4.3 Numerische Bestimmung der Kennwerte einzelner Schneckenelemente

des Druckabbaus dient. Die Berechnung des Volumenstroms erfolgte dann mithilfe der er-
mittelten mittleren Stromungsgeschwindigkeit in axialer Richtung im stationdren Zustand
bzw. nach zeitlicher Konvergenz der axialen Geschwindigkeit.
Die ermittelten Druckkennlinien der einzelnen Schneckenelemente sind in Abbildung 4.3
dargestellt. Hier sind die Linien im interessierten Bereich zu sehen. Die vollstdndigen
Kennlinien sind im Anhang unter Abbildung A.2 ersichtlich.
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(a) Extruder: TSE-18 (b) Extruder: TSE-11, TSE-16 und TSE-24

Abbildung 4.3: Druckkennlinien der untersuchten Schneckenelemente. Abhéngigkeit zwischen dem di-
mensionslosen Druck (Ap*) und dem Betriebspunkt bzw. der dimensionslosen Férderkapazitét (SFL) in
den einzelnen Schneckenelementen fiir verschiedene Extrudergrofen (TSE: 11, 16, 18 und 24 mm).

Die Daten zeigen fiir alle untersuchten Schneckenelemente einen linearen Zusammenhang
zwischen der dimensionslosen Kennzahl fir die Druckdifferenz im Extruder (Ap*) und dem
spezifischen Durchsatz (SFL). Die unterschiedlichen Steigungen der Linien charakterisie-
ren die Figenschaften der einzelnen Schneckenelemente. Jede Druckkennlinien dient der
Beschreibung der resultierenden Stromungszustdnde, die wahrend der Extrusion in Ab-
hangigkeit von den Prozessparametern und der Schneckenkonfiguration auftreten. Diese
treten auBlerdem nur dann auf, wenn die Elemente bzw. Schneckenabschnitte vollsténdig
geftillt sind.

Die Simulationen fanden zudem unter der Annahme newtonscher Fluide statt, woraus sich
die charakteristischen Kennlinien ergeben. Dies gestattet die Anwendung von Gleichung
2.7 zur Beschreibung der Druckkennlinie, wie in Kapitel 2 beschrieben.

Die Steigung der Druckkennlinie, sowie die charakteristischen Schnittpunkte, sind dem-
nach in hohem Mafle von der Geometrie des Elements abhéngig. Bei gleichen Durch-
messern ergibt sich bei langeren Elementen tendenziell eine Verschiebung der Linien zu
héheren SFL-Werten, was den Anstieg im Fassungsvermogen des Elements abbildet. Des
Weiteren weist die Steigung der Linie bei kiirzeren Elementen des gleichen Typs eine gro-

Bere Neigung auf, was wiederum die Erh6hung des Stromungswiderstands kennzeichnet.
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4 Extruder-Kennwerte und Prozessmodellierung

Bei der Betrachtung von Elementen unterschiedlicher Grofe, jedoch mit gleichem L/ Dg-
Verhéltnis, wurde ein dhnliches Verhalten festgestellt. Die Steigung der Linien fiir die
groferen Elemente war fiir Kneter und Forderelemente tendenziell steiler.

Fiir Werte von SFL groler als A; tritt infolge der Uberstromung des Schneckenelements
ein Druckverlust auf. Bei SFL-Werten zwischen 0 und A; baut sich der Druck im Schne-
ckenelement auf. Steigt der Druck iiber As, ist mit einem Riickstrom zu rechnen. Dies
entspricht dann lokal einem negativen SFL-Wert. Die Werte der Achsenschnittpunkte fiir
jedes Schneckenelement konnten durch Interpolation der Daten ermittelt werden. Die ent-
sprechenden Werte fiir A; und A, fiir die untersuchten Elemente sind in Tabelle 4.1a und
4.1b zusammengefasst. In diesem Zusammenhang gilt fiir das neutrale Element Aq als

Kennwert, der durch die Steigung der Geraden bestimmt ist.

Element Ay Ay Element Ay Ay
C24-24 [64] 0.359  766.5 C11-11  0.305 1469.2
C24-24 [68] 0.387 2557.3 K30-11 0.515 639.9
C16-16 0.234 2860.0 K60-11  0.142  261.9
C24-24 0.356 2162.0 K90-11 Ag = -1946.1
KB45-8 0.113  910.0 C16-16  0.318 1893.6
KB45-16 0.225 808.3 K60-16  0.146  319.5
KB45-24 0.284 694.1 C24-24  0.325 2478.2
KB90-8 Ay = -3440.8 K60-24  0.150 445.29
(a) Extruder: TSE-18. (b) Extruder: TSE-11, TSE-16 und TSE-24.

Tabelle 4.1: Ubersicht der elementspezifischen Kennwerte zur Beschreibung der Druckkennlinie (Glei-
chung 2.7) fir die untersuchten Schneckenelemente.

4.3.2 Teilgefiillte Schneckenelemente: Ermittlung der

Fillgradkennwerte

Der Fiillgrad eines Schneckenabschnittes hangt in der Regel vom Durchsatz und der Dreh-
zahl im Extruder ab. Die Geometrie des Bauteils ist dabei ebenfalls von grofler Bedeutung,
da sie einerseits das zur Verfiigung stehende Fassungsvermogen bestimmt und andererseits
den Stromungswiderstand unterschiedlich beeinflusst. Um den Einfluss unterschiedlicher
Geometrien auf die resultierende Stromung zu ermitteln, kamen numerische Stromungs-
simulationen zum Einsatz.

Durch die Betrachtung der einzelnen Schneckenelemente war es moglich, unterschiedli-
che Fillgrade im Simulationsraum vorzugeben. Eine periodische Randbedingung erlaubte
dabei dem in axialer Richtung transportierten Fluid wieder in den Simulationsraum ein-

zutreten, um Materialverluste zu verhindern. Alle Berechnungen fanden zudem bei einer
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4.3 Numerische Bestimmung der Kennwerte einzelner Schneckenelemente

konstanten Drehzahl von 60 rpm statt. Der Fiillgrad lag dabei zu Beginn der Simulation
jeweils bei 25, 50, 75 und 100 %, d.h. initiale Fiillung des freien Volumens mit Fluidparti-
keln. Im Anschluss fand die Auswertung der Stromung im stationdren Zustand bzw. dann,
wenn sich das Material homogen im Raum verteilt hatte und die axiale Geschwindigkeit
einen konstanten Wert annahm, statt. Abbildung 4.4 veranschaulicht die entsprechenden

Simulationsergebnisse beispielhaft fiir das Forderelement C24-24.

-1
Uaxial / ms

0.04
[ 0.02

50% 75% 100%

Abbildung 4.4: Darstellung der entstehenden axialen Stromungsgeschwindigkeiten und der Material-
verteilung im stationdren Zustand fir die untersuchten Fiillgrade (25, 50, 75 und 100 %) am Beispiel des
Forderelements C24-24. Der Fiillgrad steigt von links nach rechts an.

Zur Erkennung des stationdren Zustands der Simulation dient hierbei die Konvergenz der
Geschwindigkeitskomponenten des Fluids in axialer Richtung. Auf diese Weise lassen sich
die verschiedenen eingestellten Fiillgrade einem Volumenstrom und schliefflich einer SFL-
Kennzahl zuordnen. Abbildung 4.5 zeigt die dadurch erzielten Fiillgradskennlinien, die
den Einfluss der Betriebspunkte (SFL) auf den Fillgrad fir einzelne Schneckenelemente
der untersuchten Extruder beschreiben.

Die ermittelten Fiillgradkennlinien veranschaulichen die Auswirkungen der Schneckengeo-
metrie bei verschiedenen Betriebsparametern auf den lokalen Fiillgrad im Prozessraum.
Hieraus lasst sich eine proportionale Zunahme des Fiillgrades bei steigender SFL-Zahl
sowie Lambda-Wert ableiten. Der Anstieg der Forderelemente verlauft dabei anndhernd
linear, wohingegen der Anstieg der Knetblocke, insbesondere bei kleineren SFL-Werten,
deutlich steiler ist. Dieses Verhalten reflektiert zum einen den Riickstau-Effekt der Knet-
blécke und zum anderen die im Vergleich zu Foérderelementen ungleichméflige Verteilung
des Materials. Ferner ist zu erkennen, dass beim gleichen Betriebspunkt bzw. SFL-Wert
zunéchst ein kiirzeres Element desselben Typs in einem hoheren Fiillgrad resultiert. Dem-
nach liefern kiirzere Elementen einen hoheren Stromungswiderstand, wie ebenfalls von
Kohlgriiber et al. [22] beschrieben. In diesem Kontext erweist sich die Geometrie und
folglich die Breite der Knetscheibe sowie das L/ Ds-Verhéltnis als entscheidende Variablen
zur Beschreibung der Effekte auf dem lokalen Fiillgrad. Beim Vergleich von Elementen
unterschiedlicher Schneckendurchmesser, die jedoch ein identisches L/Dg-Verhaltnis auf-

weisen, resultieren nahezu identische Fiillgradkennlinien.
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Abbildung 4.5: Korrelation zwischen der Betriebseinstellung (SFL) und dem Fiillgrad fiir die einzelnen
untersuchten Schneckenelemente des Extruders (a) ZSK18 (TSE-18) und (b) bei verschiedenen Extruder-
grofien (TSE-11, 16, 24 mm). Die Darstellung erfolgt anhand der spezifischen Fordermenge (SFL) und
im Vergleich zu den normierten Werten (Lambda).
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4.3 Numerische Bestimmung der Kennwerte einzelner Schneckenelemente

Der Verlauf des Fiillgrads variiert stark zwischen den verschiedenen Geometrien, wodurch
sich der SFL-Bereich, in dem die Elemente teilgefiillt sein konnen, unterscheidet. Eine
Moglichkeit zur allgemeinen Beschreibung des Fiillgrads bietet daher die Normierung der
Profile auf die maximale Forderkapazitiat der einzelnen Elemente (A;). Eitzlmayr et al.
[67, 63] haben auf dieser Grundlage bereits ein mathematisches Modell zur Beschreibung

des Fiillverhaltens der einzelnen Elemente eingefithrt, geméf:

A=¢—ao(l—@)-(1—(1—9)*) +ar-¢- (1 ") (4.1)

Gleichung 4.1 stellt eine Korrelation zwischen Lambda und dem Fiillgrad ¢ unter An-
gabe von vier elementspezifischen Parametern (ag, qo, a1 und q;) dar. Der Fillgrad soll
theoretisch nahezu linear zu Lambda verlaufen. Dennoch, wie bereits dargestellt, verlduft
dieser, geometrisch bedingt, bei niedrigen Lambda-Werten nicht linear. Diese Nichtlineari-
tat wird durch das Modell beschrieben. Bei der Auswertung der ermittelten Datenpunkte
konnte die Gleichung 4.1 die Verldufe jedoch nicht vollstdndig wiedergeben. Dies ist auf
den steilen Anstieg bei niedrigen Fiillgraden zuriickzufithren. Aus diesem Grund erfolgte
als Alternative die Ermittlung der Fiillfunktion mithilfe der Gleichung 4.2, welche den
Fiillgrad als Funktion des eingesetzten Lambda-Wertes darstellt.

p=N—ap(l=A)-(1-(1—=A)")+a;-A-(1-A") (4.2)

Die Fit-Parameter (Fiillgradkennwerte) zur Beschreibung der aus der Simulation gewon-

nenen Fiillgradkennlinien sind in Tabelle 4.2 aufgelistet.

Element ag Q0 a, q R?
C16-16 5.32 1.83 13.45 0.48 1.00
C24-24 4.27 1.80 11.49 0.44 1.00
KB45-8 1.58 2.36  2256.22 0.0008 0.99

KB45-16 1.49 2.03 3768.49 0.0005 0.99
KB45-24 1.68 1.82 1760.11 0.0011 0.99

Cl11-11 869.59 0.0002 0.13 7.29 0.99

K60-11 4.63 1.14 10.82 0.38 1.00
C16-16 1.70 2.01 4.40 0.49 0.99
K60-16 4.10 1.22 10.78 0.35 1.00
C24-24  2805.41 0.0003 0.50 5.96  0.99
K24-24 8.11 1.14 12.01 0.65 1.00

Tabelle 4.2: Ubersicht der elementspezifischen Kennwerte zur Beschreibung des Fiillgrads (Gleichung
4.2) fiir die untersuchten Schneckenelemente.
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4 Extruder-Kennwerte und Prozessmodellierung

4.4 Numerische Charakterisierung der lokalen

mechanischen Beanspruchung

Ein wesentlicher Einflussfaktor fiir Dispersionsanwendungen in Extrudern ist der spezi-
fische mechanische Energieeintrag. Die Charakterisierung der lokalen mechanischen Be-
anspruchung stellt daher einen vielversprechenden Ansatz zur Untersuchung der Disper-
gierung im Verfahrensteil dar. Auflerdem ist die Quantifizierung der Auswirkungen ver-
schiedener Prozessparameter auf die Mischeffizienz des Verfahrensteils von groflem Inter-
esse. Die Mischeffizienz des Extruders beruht auf der Rotation und der Wechselwirkung
zwischen den beiden Schnecken. Je nach Schneckenkonfiguration lasst sich die mechani-
sche Beanspruchung und folglich der Dispersionsgrad der Materialien an unterschiedliche
Produktanforderungen anpassen. Schliefllich fiihrt die komplexe Geometrie der Schne-
ckenelemente dazu, dass die Partikel wahrend der Extrusion in Abhéngigkeit von ihrer
Position unterschiedliche Geschwindigkeiten annehmen. Die hohen Geschwindigkeiten der
Schnecke und die Fordereigenschaften des Extruders fithren somit zu unterschiedlichen lo-
kalen Beanspruchungen der Partikel entlang des Extruders. Abbildung 4.6 stellt hierzu
beispielhaft einen partiell befiillten Querschnitt des KB45-8 dar, in dem die eintretenden
Geschwindigkeiten sowie die resultierende Materialverteilung ersichtlich sind. Hierdurch
lasst sich auflerdem beobachten, dass das Material zu einer ungleichméfiigen Verteilung im
Querschnitt neigt. Diese verteilt sich aufgrund der Rotation vorzugsweise auf eine Half-
te des Querschnitts und zusétzlich durch die Erdbeschleunigung im unteren Bereich des

Extruders.

Abbildung 4.6: Querschnittansicht eines Schneckensegments (KB45-8) bei 60 rpm und 50 % Fillgrad
zur Veranschaulichung der Materialverteilung und der auftretenden Geschwindigkeiten im Extruder.

Der Einfluss der Prozessparameter auf den Energieeintrag im kontinuierlichen Prozess
stellt aufgrund der Wechselwirkung zwischen den einzelnen Parametern ein komplexes
Problem dar. Im Allgemeinen lisst sich die Scherrate im Extruder durch Gleichung 4.3

beschreiben [22].

T Dsn
V= 4.3
¥ - (4.3)
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4.4 Numerische Charakterisierung der lokalen mechanischen Beanspruchung

Dabei ergibt sich eine Abhéngigkeit der Scherrate 4 vom Schneckendurchmesser Dy, der
Drehzahl n und einer Spaltgroie h bzw. der Abstand zwischen der Schnecke und die Wand.
Da die Gleichung auf eine konstante Spaltgréfie bezogen ist, eignet sie sich beispielsweise
insbesondere zur Bestimmung der maximalen und minimalen Scherraten. Diese ergeben
sich aus der Anwendung der Gleichung jeweils auf den kleinsten bzw. grofiten Spalt im
Extruder. Eine vollstandige Erfassung des gesamten Querschnitts ist jedoch nicht moglich.
Ferner ist die Wechselwirkung zwischen Fluid und Schnecken bzw. Fluid und Extruder-
wand vom Fiillgrad des Extruders abhangig. Daher ist eine Unterscheidung zwischen voll-
und teilgefiillten Schneckenabschnitten erforderlich.

Die Simulationen dienten hierfiir zur Verfolgung der SPH-Partikel und zur Berechnung
ihrer Geschwindigkeit und Position tiber die Zeit. Der Gradient des Geschwindigkeitsfeldes
ergibt sich aus der Interpolation des Simulationsbereichs, wie in Abbildung 4.7 dargestellt.
Die Bestimmung des Spannungstensors erfolgt dann auf Grundlage des interpolierten
Geschwindigkeitsfeldes, um die lokalen Scherraten zu extrahieren, wie bereits beschrieben.
Hierfiir findet die Open-Source-Software ParaView unter Angabe des implementierten
Diskretisierungskernels und der Groéfle der SPH-Partikeln Anwendung. Die Berechnung

des Spannungstensors erfolgt im Anschluss mit einem integrierten Python-Skripts.

(@) (b) (c)

SPH-Partikel Interpoliertes Spannungsrate-
Geschwindigkeitsfeld Geschwindigkeitsfeld Tensorfeld

Abbildung 4.7: Auswertungsschritte zur Ermittlung des Spannungstensors aus den vorliegenden SPH-
Simulationen. Auf Basis der diskreten SPH-Partikel (a), mit nachfolgender Interpolation des Stromungs-
feldes (b) und anschlieBender Ableitung der lokalen Spannungstensoren (c). Abbildung aus [6]

Die Analyse der lokalen mechanischen Belastung geschieht zunéchst durch die weitere
Auswertung der simulierten Stromungsprofile. Aus der Berechnung lésst sich die Scher-
ratenverteilung in den einzelnen Schneckenelementen bei verschiedenen Prozesszustanden
ableiten. Dabei erfolgte die Bestimmung der lokalen Scherrate |¥| unter Einbezug der lo-
kalen Geschwindigkeitsgradienten V@' und dem daraus erhaltenen Spannungstensor (%),
geméB [6, 60]:

4 =Vi+ Vi

1= 3 (e — )
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4 Extruder-Kennwerte und Prozessmodellierung

4.4.1 Einfluss des Fiillgrads auf die Scherratenverteilung

Zunachst erfolgte eine Analyse des Einflusses des Fiillgrades auf die lokale Scherrate fiir
verschiedene Schneckenelemente. Abbildung 4.8 zeigt die resultierenden Scherratenvertei-
lungen bei Anpassung des Fiillstands im Kneter zwischen 25, 50, 75 und 100 % Fullgrad,
am Beispiel des Schneckenelementes KB45-8. Diese stellen die Anzahl- bzw. Haufigkeits-
verteilung der lokalen Scherratenwerte dar, die die einzelnen interpolierten Voxel-Werte
beinhalten. Die Volumenelemente (Voxel) sind dabei einheitlich gro und richten sich an
die verwendete SPH-Auflosung (d,,). Die Darstellung zeigt somit, wie hiufig eine bestimm-

te Scherrate vorkommt. Alle Simulationen fanden dabei bei einer konstanten Drehzahl von
60 rpm statt.
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Abbildung 4.8: Einfluss des Fiillgrades auf die resultierende Anzahl- bzw. Haufigkeitsverteilung (links)
sowie die zugehorige Summenverteilung (rechts) der lokalen Scherratenwerte im Extruder, am Beispiel
des Knetblocks KB45-8 (TSE-18). Anpassung des Fiillgrads im Kneter zwischen 25, 50, 75 und 100 %.

Die erhaltenen Verlaufe zeigen, dass alle Verteilungsfunktionen einen ahnlichen Scher-
ratenbereich abdecken, jedoch ergibt sich eine Verschiebung des Modalwertes der Hau-
figkeitsverteilung in Abhéngigkeit vom Fiillgrad. Der Fiillgrad hat somit einen Einfluss
darauf, welche Scherratenwerte im Verfahrensteil deutlicher hervortreten. Weiterhin ist zu
erkennen, dass hohere Scherraten bei niedrigen Fiillgraden verstarkt in Erscheinung treten.
Dieses Verhalten ist auf die Materialverteilung im Kneter zurtickzufithren, da aufgrund
der Rotationsbewegung in Verbindung mit den geringen Fluidmengen und somit niedrigen
Fillgraden die Wechselwirkung zwischen Wand und Schneckenspitze tiberwiegt. Analog
dazu verschiebt sich die Verteilung der Scherraten mit steigendem Fiillgrad zu niedrige-
ren Werten. Bei hohen Fillgraden fiillt das Fluid Bereiche des Extruders, in denen ein

groferer Abstand zwischen Wand und Schnecke besteht, was zu geringeren Scherraten
fithrt.

52



4.4 Numerische Charakterisierung der lokalen mechanischen Beanspruchung

4.4.2 Einfluss der Gestaltung des Kneters auf die

Scherratenverteilung

Ein weiterer zu beriicksichtigender Parameter ist die Geometrie bzw. die Gestaltung
der Kneter. Hier lasst sich zwischen dem Einfluss der Grofle, der Steigung und der Di-
cke der Scheiben unterscheiden. Letztere hat einen wesentlichen Einfluss auf die Misch-
und Dispergierwirkung des Schneckenelementes [22]. Abbildung 4.9 zeigt die resultieren-
den Scherratenverteilungen anhand von drei Knetblocken mit gleichem Durchmesser und
Steigung, aber unterschiedlicher Scheibendicke. Hierbei kamen KB45-8, KB45-16 und
KB45-24 zum Einsatz. Zusétzlich ist ein Vergleich zwischen dem teilgefiillten Zustand
mit 25 % Fiillgrad und dem vollgefillten Zustand der einzelnen Schneckenelemente dar-

gestellt. Alle Simulationen fanden dabei bei einer konstanten Drehzahl von 60 rpm statt.
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Abbildung 4.9: Einfluss der Knetscheibenbreite auf die resultierende lokale Scherratenverteilung am
Beispiel von Knetblocken mit 45° Neigungswinkel des ZSK18-Extruders im teilgefiillten (25 %) und voll-
gefiillten (100 %) Zustand. Kneterlange zwischen 8, 16 und 24 mm.

Die ermittelten Verldufe zeigen zundchst sehr dhnliche Kurven mit leichten Abweichun-
gen. Im Gegensatz zu den Ergebnissen der vorhergehenden Arbeit [6] zeigte sich in dieser
Studie, dass bei partiell gefiillten Knetelementen, diinnere Knetscheiben eine geringfiigige
Erhohung der mittlere Scherrate erzeugen. Hierfiir kam eine erweiterte Randbedingung
(mDBC) zum Einsatz, die die Wechselwirkung mit der Wand genauer beschreibt. Die
Breite der Knetscheiben hat prinzipiell Auswirkungen auf die Mischeffizienz sowie auf die
Scherwirkung im Knetbereich [22]; grundsatzlich bewirkt eine breitere Knetscheibe auf-
grund des entsprechend langeren engen Spaltes zwischen Schnecke und Wand eine hohere
Scherwirkung als diinnere Scheiben. [22]. Dariiber hinaus ist bei gleichen Prozessbedin-
gungen von einer tendenziell hoheren Scherwirkung bei langeren Knetelementen auszuge-

hen, da kiirzere Knetelemente aufgrund des relativ hoheren Stromungswiderstandes einen
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4 Extruder-Kennwerte und Prozessmodellierung

hoheren Fillgrad aufweisen als langere Knetelemente.

Ein weiterer Parameter stellt die Grofle der Schnecke, also der Schneckendurchmesser,
dar. Abbildung 4.10 zeigt einen Vergleich der berechneten Scherratenverteilungen fir drei
Kneter mit einem Neigungswinkel der Knetscheiben von 60° und unterschiedlichen Schne-
ckendurchmessern von 11, 16 und 24 mm, jeweils fir den teilgefillten Zustand mit 25 %
Fillgrad und den vollgefiillten Zustand des Schneckenelementes. Alle Simulationen fanden

dabei bei einer konstanten Drehzahl von 60 rpm statt.
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Abbildung 4.10: Einfluss der Grofie der Schneckenelemente (Durchmesser) auf die resultierende lokale
Scherratenverteilung in baugleichen Extrudern am Beispiel von Knetblocken mit 60° Neigungswinkel im
teilgefiillten (25 %) und vollgefiillten (100 %) Zustand. Vergleich der Schneckendurchmesser zwischen 11,
16 und 24 mm.

Die Verteilungen zeigen eine deutliche Verschiebung der im Extruder auftretenden Scher-
ratenwerte mit zunehmendem Durchmesser zu hoheren Werten. Dies spiegelt die in Glei-
chung 4.3 beschriebene Abhéngigkeit wider: Bei grofleren Schneckendurchmessern steigt
die Tangentialgeschwindigkeit proportional an, wodurch bei gleicher Geometrie bzw. glei-
chen Spaltmaflen gleichzeitig eine hohere Scherrate zu erwarten ist. Dartiber hinaus sind
die gleichen Erkenntnisse analog zum Einfluss des Fiillgrades auch fiir verschiedene Schne-
ckendurchmesser ersichtlich. Ferner ist zu erkennen, dass die Verldufe fiir niedrigere Scher-
raten bzw. im breiteren Spalt bei vollgefiillten Schnecken kaum Unterschiede aufweisen.
Dies liegt an der geometrischen Ahnlichkeit der Elemente, wodurch nahezu gleiche D, /h-
Verhéltnisse (Gleichung 4.3) resultieren und folglich die gleichen Scherratenwerte entste-
hen. Die Ergebnisse unterstreichen demnach, dass SPH insbesondere fiir die Beschreibung

der gesamten Verteilung geeignet ist.
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4.5 Extruder Berechnungsalgorithmus

Die Berechnung der lokalen Prozessgrofiendnderungen im entwickelten digitalen Zwilling
des Extruders (Kompartimenten-Modell) basiert auf der Verfolgung der Prozessgrofien
unter Einbezug der bereits beschriebenen Schneckenkennwerte. Hierzu erfolgt eine Diskre-
tisierung der Schneckenkonfiguration, wodurch die Berechnung unter anderem des loka-
len Fillgrades und der Druckédnderungen unter Berticksichtigung der Stromungszustinde
stattfindet. Das Modell verwendet dabei die Betriebsparameter sowie die Prozessgréfien
der nachgeschalteten Elemente als Randbedingungen. Der implementierte Algorithmus
zur Verfolgung von Prozessvariationen entlang der einzelnen Schneckenelemente ist in
Abbildung 4.11 dargestellt.

Ei—q Ej Eit1 En
T
B PR Eif—l Etj Eif” ennnn B
e
- gl -

Lokaler Fillstand (fijﬂ)

' !
Vollsténdig gefillt Partiell gefiillt
Druckdnderung . o P
berechnen (p;) > Lokaler Druck p; =

:

Lokaler Druck pg’. >0
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Strémungszustand: Elemententyp:

«  Uberlauf *  Neutral

*  Aufbau *  Rickfordernd
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Abbildung 4.11: Darstellung des implementierten Algorithmus zur Berechnung der Prozessgrofien und
Verfolgung des Stromungszustandes innerhalb der einzelnen Schneckenelemente.
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4 Extruder-Kennwerte und Prozessmodellierung

Als Eingangsparameter dienen zunéchst der Name und der Typ des Elements sowie die
dazugehorigen Kennwerte fiir den Fiillgrad und den Druck. Diese sind in den bereits
vorgestellten Kennwertetabellen zu finden und als Datenbank im Code implementiert.
Die interne Diskretisierung der Elemente (E}) erlaubt ein feineres Gitter und somit eine
genauere Verfolgung der Prozessanderungen. Die Diskretisierung der Elemente erfolgt
dann anhand der charakteristischen Einheitsgroffen der verschiedenen Geometrien, wie
beispielsweise der Scheibendicke bei Knetblocken. Die Berechnung verlauft anschlieBend
das Diskretisieurungsfeld von hinten nach vorne, also entgegen der Fliefirichtung. Der
Auslaufdruck und der Fiillstand im Auslauf gelten dabei als Randbedingungen fiir die
Berechnung und richten sich nach dem nachgeschalteten Prozess.

Der Algorithmus nimmt zunéchst den lokalen Fullstand an der Anfangsposition bzw. am
Rand (E/™') und unterscheidet, ob das Element an dieser Position vollstandig (/7' = 1)
oder partiell (f/*" < 1) gefiillt ist. Im Falle einer Partialfillung des Elements nimmt der
lokale relative Druck den Wert 0 (Ap = 0) an. AnschlieBend findet die Berechnung des
neuen Fiillstands statt, der sich dann im Element einstellt. Hierbei ist eine Differenzierung
hinsichtlich der Elemententypen Standard- oder forderndes, Neutral- und Riickfiihrele-
ment vorzunehmen, da diese unterschiedliche Fiillfunktionen aufweisen. Ist der Extruder
jedoch lokal vollstandig gefillt, stellt sich lokal ein Druckgradient im Prozess (Ap # 0)
ein, wodurch eine Verdichtung bzw. Entspannung des Material resultiert. In diesem Fall
findet die Berechnung des neuen lokalen Drucks mithilfe der charakteristischen Druck-
kennlinien statt. Auf dieser Grundlage erfolgt eine Unterscheidung der Stromungsart in
iiberlaufend, aufbauend oder riicklaufig. Fallt der neue lokale relative Druck dennoch auf
null, dann befindet sich das Element nicht mehr vollstdndig, sondern nur noch partiell
gefiillt. Wie bereits erlautert, ist dann die Berechnung des neuen Fiillgrades erforderlich.
Der Algorithmus fithrt die Berechnungen auf diese Weise sukzessiv durch, bis das gesamte

Diskretisierungsfeld durchlaufen ist.

Lokale mittlere Verweilzeit

Die Ermittlung der lokalen Verweilzeit basiert auf den berechneten Fiillgradwerte iiber

die einzelnen Schneckenelemente gemaf:
v
— — 4.5
r=6r (4.5)

Dabei steht ¢ fiir den mittleren Fiillgrad im Schneckenelement, V fiir den Durchsatz und
V fiir das geometriebedingte freie Volumen bzw. das gesamte Leervolumen des Schnecken-
elementes. Die lokale Verweilzeit lasst sich somit aus dem Verlauf des Fiillgrads ableiten,
welcher entlang der Schnecke definiert ist. Daraus resultiert jeweils ein Wert fiir die lokale

Verweilzeit in den einzelnen Schneckenelementen.
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4.5 Extruder Berechnungsalgorithmus

Lokale mittlere Scherrate

Die Berechnung der lokalen Scherrate im Extruder erfolgt durch Modellierung ihrer Wer-
teverteilung. Wie bereits erlautert, liegt bei der Erfassung aller Scherratenwerte eine bi-
modale Verteilung vor, die von der Geometrie und den Prozessparametern bedingt ist.

Der Modellierungsansatz besteht darin, zwei monomodale Verteilungen zu erzeugen, de-
ren Addition die bimodale Verteilung ergibt. Die Form der Verteilung wurde hierbei an
die mittels SPH ermittelten Scherratenverteilungen angepasst. Die Implementierung fand
dabei in Python unter Verwendung der sogennante "Skewnorm” Funktion (Gleichung

4.6) zur Berechnung von schiefen Normalverteilungen von Scipy statt [70].
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Abbildung 4.12: Vergleich der mit Scipy angepasste und simulative ermittlete (SPH) Haufigkeitsver-
teilungen der Scherratenwerte in der Knetzonen. Konzeptbeschreibung (a) anhand eines vollgefiillten
Elements. Vergleich (b) der modellierten (Mod) und der simulierten (Sim) Medianwerte 450. Darstellung
(c-d) der angepassten Verldufe (Fit) fiir jeweils 25, 50, 75 und 100 % Fillgrad.
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4 Extruder-Kennwerte und Prozessmodellierung

Abbildung 4.12a veranschaulicht hierzu schematisch die modellierte bimodale Verteilung
anhand der jeweiligen Anteile (Blau und Rot) bzw. der beiden Einzelverteilungen. Diese
sind geometrisch bedingt und beschreiben jeweils die Schwach- und Intensivzonen im
Querschnitt.

Die einzelnen Verteilungen lassen sich zunéchst durch die Angabe eines Biaswertes agyy,
(skewness), der Position aj.. (loc) und der Spannweite ag; (scale) beschreiben und resultie-
ren aus dem Produkt der Normalverteilung (PDF (%) = e~¥°/2/y/27) und der zugehérigen
Summenverteilung (CDF), gemaf [71, 70]:

2 y — oc — Wloc
f(ﬁ/aaskwaaloc;ascl) = -PDF (7 @ > -CDF (askw . 1 @ ) (46)

Qgcl Qscl Qscl

Der Wert von ag, beschreibt die Neigung der Verteilung zu niedrigen bzw. hohen Wer-
ten. Diese Angabe ist aufgrund der Auftragung auf eine logarithmisch diskretisierte Achse
erforderlich, wodurch eine Verzerrung der Scherratenwerte resultiert. Als zusétzliche Pa-
rameter wurde hierbei den Fiillgrad mitberiicksichtigt, woraus ag., = skw - ¢ resultiert.
a1oc beschreibt die Lage des Modalwertes. Dieser lédsst sich jeweils aus der Scherratenwerte
bei engstem (rechter Modalwert) und weitestem (linker Modalwert) Spalt (Gleichung 4.3)
im Extruder, gema8 aj,. = loc-~(n,h), ermitteln. Bei Erhéhung der Drehzahl verschieben
sich die Modalwerte zu hoheren Scherraten. Um die Form der Verteilung beizubehalten,
kompensiert die Integration von n geméiB ag = scl-n die Anderung der Verteilungsbreite.
Anschlieflend erfolgt die Addition der Verteilungen unter Einbeziehung der simulierten
Scherratenverteilungen (yspy) und der Normierung der Gesamtverteilung. Hierbei ist zu
erkennen, dass sich bei steigendem Fiillgrad iiberwiegend eine Steigerung der Haufigkeits-
werte bei niedrigen Scherraten ergibt. Dies deutet darauf hin, dass der Fiillgrad ebenfalls
einen groflen Einfluss auf den Beitrag der Haufigkeitswerte der linke Verteilungsanteil in
der Berechnung hat. Um diesem Zusammenhang zu berticksichtigen, fand die Integration

von Anpassungswerte SF; und SF; im Additionsschritt gemaf:

f1,2</3/7¢an) =Sk - fl (askW,17alOC,17a'SC1,1) + S - f2(a5kw’2’aloc72’a5d’2)
SFy = (1.33¢° — 1.14¢” + 0.8 6) - max(fspu,) /maz(f1) (47)
SFy = max(Yspu2)/maz(f2)

Dieser Ansatz ermoglicht eine Gewichtung bzw. Anpassung der Hohe der linken Kompo-
nente, um eine genauere Wiedergabe der simulierten Verldufe zu erreichen. Der Skalie-
rungsfaktoren SF' integrieten auflerdem die jeweiligen lokalen Maxima der Verteilungen
aus der SPH-Simulation (maz(jspu;)), im Verhéltnis zum Maximum der modellierten

Verteilungen (max(f;)).
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4.5 Extruder Berechnungsalgorithmus

Die entsprechenden Kalibrierungsparameter wurden mithilfe eines Python-Skripts aus
den durch die SPH-Simulationen ermittelten Scherratenverteilungen abgeleitet. Zu diesem
Zweck fanden die berechneten Scherratenverteilungen bei jeweils 25, 50, 75 und 100 % Fiill-
grad Anwendung. Abbildung4.12c¢ und 4.12d zeigen jeweils den Vergleich zwischen den
simulierten und den gefitteten Verteilungen. Die daraus berechneten Kalibrierungspara-

meter sind in der Tabelle 4.3 aufgelistet.

TSE skwy skwy scly scly loc; loc, R?
TSE-18 10.597 -1.077 24.035 69.162 1.0 0.7 0.949
TSE-11  6.701 -1.598 15.677 44.153 1.5 0.5 0.948

Tabelle 4.3: Ubersicht der mit Python erhaltenen Kalibrierungsparameter zur Wiedergabe der lokalen
bimodalen Scherratenverteilung im Extruder fiir TSE-18 (KB45-8) und TSE-11 (K60). Kalibrierte Glei-
chungen 4.7 und 4.6.

Die ermittelten Kalibrierungsparameter erlauben es dem Modell, die simulierten Scher-
ratenverteilungen mit einer Bestimmtheitsmaflzahl von iiber 0.94 fiir beide Extruder zu
reproduzieren.

AnschlieSlend diente der Vergleich zwischen den aus den durchgefithrten Simulationen be-
rechneten medianen Scherratenwerten und den durch das Modell ermittelten medianen
Scherratenwerten fiir die untersuchten Prozesszustéinde der Uberpriifung der Modellge-
nauigkeit. Wie in Abbildung4.12b ersichtlich, zeigt sich eine erhebliche Ubereinstimmung
zwischen den modellierten und den simulierten Werten, was auf eine valide Datenbasis

schlief3en lasst.

Integration von Spezialelementen

Neben den konventionellen Forder- und Knetelementen kommen Variationen dieser Ele-
mente zum Einsatz, die das Stromungsverhalten gezielt lokal veréndern. Die vorgestellten
Methoden eignen sich zur Charakterisierung der Stromungsédnderung in Fliefrichtung. Je-
doch ist bei einigen Elementen, wie z.B. den Riickforderelementen, der FlieBwiderstand
so hoch, dass ihr FlieBbeitrag entgegen der HauptflieBrichtung grofler ist und somit einen
erhohten FlieBwiderstand ausiibt. Im gleichen Sinne haben beispielsweise die neutralen
Knetelemente keinen Beitrag zum Materialfluss, wodurch die Charakterisierung ihres
Stromungswiderstandes von den vor- und nachgeschalteten Elementen abhéngt. Abbil-
dung 4.13 illustriert hierzu die simulierten lokalen Fiillgrade entsprechend einer Knetzone
mit neutralen Elementen und einer Knetzone mit Riickférderelementen, bei drei verschie-
denen Massenstromen zwischen 0.4 und 1.2 kgh~! und einer konstanten Drehzahl von 300
rpm. Beide Knetbereiche umfassen jeweils zehn Knetscheiben in der zugehérigen Anord-

nung mit vor- und nachgeschalteten Forderelementen.
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Abbildung 4.13: Vergleich von simulierten und modellierten Riickstaueffekten bei riickférdernden und

neutralen Knetelementen.

Die Auswertung des Fiillgrads im 3D-Fall basiert auf der Auszéhlung der Anzahl der Par-
tikel entlang der Diskretisierungsachse, welche identisch zur beschriebene Diskretisierung
im Kompartimentmodell ist. Diese Vorgehensweise ermoglicht eine préazisere Erfassung der
resultierenden lokalen Materialverteilung. Die Werte ergeben sich aus der tatséchlichen
Anzahl der Partikel in jedem Abschnitt, relativ zur maximal moglichen Partikelanzahl
in diesem Abschnitt. Die Ermittlung des Werts gestaltet sich aufgrund der numerischen
bedingten raumlichen Verteilung der Partikel als schwierig [63]. Die verwendeten Werte
leiten sich aus Testsimulationen bei hohem Volumenstrom und niedriger Drehzahl ab. Ziel
dieser Vorgehensweise bestand darin, einen Riickstau in der Simulation zu erzeugen und
folglich die lokale maximale Anhdufung von Partikeln sicherzustellen. Fiir den Laborex-
truder mit 11 mm Schneckendurchmesser betrug beispielsweise die Anzahl der Partikel,
bei einer Auflosung von d,= 0.2 mm, 7482 Partikel/mm.
In der neutralen Konfiguration der Knetzone kommt es zunéchst zu einem Riickstau des
Fluids, der sich mit zunehmender Knetlange dem vollen Fiillstand annahert. Dartiber
hinaus lasst sich bei zunehmendem Massenstrom ein schnellerer Anstieg des Fiillgrads im
Kneter beobachten. Im Vergleich dazu fiihren riickstauende Elemente erwartungsgemafl
zu einer noch ausgepréagteren Fiillung der Knetzone. In beiden Fallen ist ein nahezu linea-
rer Abfall des Fillgrades zum Ende der Knetzone hin zu verzeichnen. Der lokale Fillstand
im Knetbereich lasst sich demnach tiber das Riickhaltevermogen des Bauteils durch Be-
stimmung der Steigung des Fiillstandsprofils am Ende des Bauteils modellieren. Daraus
lasst sich ein Zusammenhang ableiten, der das Gefélle (A¢) bzw. das Riickhaltevermogen
in Abhéngigkeit von den Betriebsparametern anhand der SF L-Zahl angibt. Zu diesem
Zweck kam ein exponentieller Ansatz zur Beschreibung der Fiillgradfunktion

A¢ = a(l — e P5FE), (4.8)
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zum Einsatz. Diese Methode erlaubt die Berechung der lokalen Fiillgradsinderung mit
einem R2-Wert fiir das neutrale Element (K90) von R*=0.999 unter Verwendung von
a="76.95 und b=48.68 als Fitparameter und fiir das Riickflusselement (K60R) ebenfalls
einen R?=0.999 mit a =83.39 und b=93.01.

4.6 Digitale Prozessauslegung und Analyse

Die digitale Prozessanalyse erlaubt die Untersuchung des Prozessverhaltens in einer di-
gitalen Umgebung und die darauf folgende Optimierung des Prozesses bei gleichzeitiger
Reduktion des experimentellen Aufwands. 3D-Stromungssimulationen ermdglichen hier-
bei eine detaillierte Analyse des Prozesses. Allerdings sind diese in der Regel mit ei-
nem hohen Rechenaufwand verbunden. Die Modellierung des Prozesses hingegen erlaubt
die Berechnung verschiedener Betriebspunkte mit deutlich geringerem Rechenaufwand.
Abbildung 4.14 stellt hierzu einen Vergleich zwischen numerisch berechneten und lokal
modellierten Prozessgrofien, wie den Fillgradprofilen, der Verweilzeit und den medianen
Scherraten, beispielhaft fiir einen einfachen Knetabschnitt dar. Dieser besteht aus dem
K60-Knetelement mit 10 Knetscheiben und jeweils zwei vor- und nachgeschalteten For-
derelementen fiir den Materialtransport.

Dabei zeigt sich zunachst, dass die simulierten Profile im Vergleich zu den modellierten
Profilen eine hohere Auflosung entlang des Schneckenabschnittes aufweisen. Nichtsdesto-
trotz konnte das implementierte Modell die Simulationen hinsichtlich Materialverteilung
verlésslich wiedergeben, sieche Abbildung 4.14a. Die Auswertung des Fiillgrads im 3D-Fall
basiert ebenfalls auf der Auszdhlung der Anzahl der Partikel entlang der Diskretisierungs-
achse, welche identisch zur beschriebene Diskretisierung im Kompartimentmodell ist. Es
ist ersichtlich, dass das Modell trotz leichter Abweichungen die Anderung des Fiillgrads
entlang der Schnecke abbilden kann. Hierbei ist insbesondere zu erkennen, dass beide
Methoden die gleiche relative Anderung des Fiillgrads wiedergegeben.

In Erganzung zum Fillgrad ermoglicht das Modell die Berechnung der lokalen Verweil-
zeit. Abbildung 4.14b stellt einen Vergleich der simulativ und modellbasiert ermittelten
Medianwerte der Verweilzeiten im Kneter fiir die untersuchten Betriebspunkte dar, unter
Angabe der SFL-Zahl. Das Modell verwendet den Durchschnittswert des Fillgrads fir die
Berechnung in beiden Methoden. Es zeigt sich eine hohere Ubereinstimmung der Verweil-
zeit fiir niedrigere SFL~'-Werte bzw. hohere Fiillgrade. Dies lisst sich auf die Sensibilitét
der Fiillgradbestimmung fiir niedrigere S F'L-Werte zurtickfiihren, bei denen die Steigung
der Fiillgradskennlinie steiler ist. Dariiber hinaus befdhigt das Modell den Medianwert
der Scherrate lokal im Extruder zu berechnen. Hierbei zeigt sich in Abbildung 4.14c eine
konsistente Ubereinstimmung zwischen simulierten und modellierten Werten, was auf eine

valide Kalibrierung des Modells und folglich auf zuverlédssige Prognosen schliefen lésst.
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Abbildung 4.14: Vergleich der simulierten und modellierten Prozessgrofien eines Schneckenabschnitts
als Referenz zur Auslegung des Extrusionsprozesses. Die Schnecke besteht aus einem Kneter mit zehn
Scheiben, die jeweils um 60° versetzt sind (K60), sowie aus Standard-Forderelementen (C11) fur den 11
mm Extruder (TSE-11).

Darauffolgend ermoglicht dieser Ansatz eine detaillierte Analyse des Prozesses sowie die
Ableitung von Optimierungsmafinahmen, um eine mafigeschneiderte Anpassung des Pro-
zesses an die spezifischen Anforderungen von Prozess und Produkt zu gewéahrleisten. In
Bezug auf die Dispersionsaufgaben ist beispielsweise eine langere Verweilzeit und hohe
Scherbelastung von besonderer Relevanz, um die Homogenitit des Produktes zu begiins-
tigen. Welche Kombination von Prozessparametern die Dispersion unterstiitzt, lasst sich
beispielsweise erst digital ermitteln und im Anschluss experimentell bestatigen. Dadurch

lasst sich der experimentelle Aufwand minimieren.
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4.7 Schlussfolgerung: Digitaler Zwilling des

Extruders

Digitale Anwendungen fungieren als alternative Methoden zur Evaluation von Prozessan-
passungen sowie zur Auslegung des Prozesses im digitalen Umfeld. Die vorliegenden Un-
tersuchungen zeigen, dass die Simulation mit SPH eine geeignete Methode zur Charak-
terisierung von Extrudern darstellt. Des Weiteren erlaubt sie den Ersatz experimentel-
ler Methoden zur Bestimmung der charakteristischen Prozesskorrelationen (Kennwerten)
und ermoglicht die einfache Prozessintegration und Bewertung komplexer Geometrien der
Schneckenelemente.

Die eingesetzten Methoden demonstrieren die Anwendung von Simulation zur Bestim-
mung des Druckverlusts sowie des Fillungsverhaltens der Elemente unter variierenden
Prozessparametern. Dariiber hinaus konnte anhand der Strémungsberechnung eine ge-
nauere Quantifizierung der Scherrate fiir verschiedene geometrische Formen und Prozess-
parameter erfolgen. Zu den Einflussfaktoren zédhlen die Drehzahl, der Durchsatz sowie die
Scheibendicke und -durchmesser. Dabei ist insbesondere der Einfluss des Fiillgrads auf die
Scherrate als mafigeblich zu bewerten. Dieser wiederum ist stark von der Kombination der
Prozessparameter bzw. den Betriebspunkten und der Auswahl der Schneckenelemente ab-
héngig.

Eine direkte numerische Simulation fiir die gesamte Schnecke ist duflerst rechenintensiv
und damit nicht echtzeitfihig. Das Kompartimentmodell dient daher als Alternative zur
aufgelosten Simulation und gestattet eine schnelle Berechnung des Prozesses. Der imple-
mentierte Berechnungsalgorithmus (1D-Methode) erlaubt somit die flexible Untersuchung
verschiedener Schneckenkonfigurationen unter Beriicksichtigung mehrerer Kombinationen
von Prozessparametern. Das Kompartimentmodell liefert hierbei zuverlassige Daten zur
Berechnung des Fiillgrads, der Verweilzeit und der Scherbeanspruchung, fiir lokale und
globale Groflen im Verfahrensraum und lassen sich demnach als Erganzung zu Experimen-
ten oder zur Auslegung des Prozesses anwenden. Die verwendeten Berechnungsmethoden
leiten sich aus 3D-Simulationen der einzelnen Elemente ab und fithren somit zu einer Mi-
nimierung der Berechnungszeit. 3D-Simulationen bieten trotz langerer Berechnungszeiten

eine hohere Genauigkeit zur Darstellung der lokalen Prozesseinfliisse.
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Kapitel 5

Prozesscharakterisierung?

Im Rahmen der vorliegenden Untersuchungen erfolgt eine Analyse des Einflusses unter-
schiedlicher Auslegungsvarianten auf die Prozesseffizienz und insbesondere auf die Disper-
sionseffekte. Dies umfasst primér die Gestaltung der Schneckenkonfiguration, die Identi-

fikation von Prozessgrenzen, sowie die Entwicklung von Prozessfithrungsstrategien.

5.1 Einfluss der Schneckengeometrie

Bei Mischvorgangen hat die Geometrie des Mischwerkzeugs einen wesentlichen Einfluss auf
die Homogenitéit und die Mischeffizienz des Apparates. Im Falle diskontinuierlicher Misch-
prozesse ist beispielsweise die Art der Stromung oder die Dimensionierung des Mischers
von entscheidender Relevanz fiir die Homogenitéat der Mischung. Zudem ist der effekti-
ve Leistungseintrag im Prozess mafigeblich fiir die Dispergierung. Analog dazu spielt die
Schneckengeometrie in Extrudern eine wichtige Rolle fiir die verschiedenen Mischaufgaben
im Prozess. Wie bereits im Kapitel 2 beschrieben, tragen die einzelnen Schneckenelemente
unterschiedliche Effekte zur Gesamtmischeffizienz bei.

Zur Untersuchung des Einflusses der Gestaltung der Knetzonen auf die Dispersion der
Komponenten in Batteriepasten erfolgte die Herstellung von Anodenpasten unter Anwen-
dung von drei unterschiedlichen Schneckenkonfigurationen. Die implementierte Knetzone
umfasste zehn Knetscheiben, deren Anordnung in einem 30°, 60° oder 90° Versatz zu-
einander erfolgte. Die Wahl der Scheibenanordnung diente auch dazu, unterschiedliche
Stromungswiderstande in die Paste einzubringen. In Abbildung 5.1 sind die untersuchten
Schneckenkonfigurationen dargestellt.

Die erste Konfiguration (SC1) dient als Referenz und besteht hauptséichlich aus Knet-
scheiben mit einem Versatzwinkel von 60°, kombiniert mit drei Scheiben mit einem Ver-

satzwinkel von 30°, um den Ubergang in die Knetzone zu erleichtern. Die zweite Konfi-

2Teile dieses Kapitels sind in Meza et al. (2024) [53] verdffentlicht.
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(a) SCl1:Standard (b) SC2:Neutral (c) SC3:Riickfluss

Abbildung 5.1: Ubersicht der implementierten Schneckenkonfigurationen zur Erhéhung des Strémungs-
widerstandes. Standardkonfiguration (a) mit 30° und 60° versetzt angeordneten Scheiben (geringer Wider-
stand), neutrale Konfiguration (b) mit 60° und 90° versetzt angeordneten Scheiben (méBiger Widerstand)
und Riickflusskonfiguration (¢) mit 60° und umgekehrt 60° versetzt angeordneten Scheiben (hoher Wi-
derstand). Farbenetikett: Forderelemente in Grau, 30° Kneter in Ocker, 60° Kneter in Blau, 90° Kneter in
Orange und umgekehrte 60° Kneter in Griin. Abbildung aus [53]

guration (SC2) kombiniert sechs Knetscheiben mit einem Versatzwinkel von 60°, gefolgt
von vier Knetscheiben mit einem Versatzwinkel von 90°. Diese Anordnung ist als neutrale
Knetzone bekannt und zeichnet sich dadurch aus, dass kein axialer Transport stattfindet,
wodurch sich der Stromungswiderstand erhoht. Die dritte Konfiguration besteht aus sechs
Scheiben mit einem Versatz von 60° und vier Scheiben mit einem Versatz von 60° in einer
riickwéarts gerichteten Anordnung. Die riickwarts gerichtete Knetzone sorgt dafiir, dass
ein hoher Stromungswiderstand auf das Material wirkt. [53]

Die Auswahl der Schneckenelemente bzw. ihre Konfiguration ist somit entscheidend zur
Intensivierung der Wirkung einzelner Elemente. Basierend auf den durchgefithrten Simu-
lationen war es moglich, die Materialverteilung im Extruder zu analysieren. Abbildung 5.2
zeigt dabei die resultierenden axialen Verldufe des Fiillgrads fiir die evaluierten Kneter-
konfigurationen, basierend auf den aufgelosten 3D-Simulationen. Die Berechnung erfolgte
gemaf der in Kapitel 4 beschriebenen Methoden.

Die ermittelten Profile zeigen signifikante Einfliisse der Schneckenkonfiguration auf das
Materialtransportverhalten. Bei der Standardkonfiguration ist der Stromungswiderstand
am kleinsten ausgepréagt, was zu einem niedrigeren Fillgrad im Kneter fiithrt. Ein leicht
erhohter Fiillungsgrad resultierte durch den Einsatz eines neutralen Knetblocks. Die Im-
plementierung einer rickwértigen Knetblockanordnung verursacht zudem eine erhohte
lokale Befillung der Knetstrecke. Dabei findet eine Akkumulation des Materials vor dem
RickwértsflieBelement statt, was zu einer inhomogenen Materialverteilung in der Knetzo-
ne fiihrt. Des Weiteren fithrte generell eine Reduktion der Schneckendrehzahl, sowie eine
Erhohung des Durchsatzes zu einer Steigerung des lokalen Fiillgrades bei den untersuch-
ten Schneckenabschnitten. Dieser Zusammenhang gestattet beispielsweise die Steigerung
der Materialmenge bei gleichzeitiger Vermeidung tiberméfiger Fiillgrade, gefolgt von einer
Optimierung der Forderkapazitat der Schnecke. Dies ist jedoch durch verfahrenstechnische
Restriktionen limitiert und beeinflusst zudem die Verweilzeit und die Materialbeanspru-
chung.

Ein weiterer mafigeblicher Prozessparameter fiir die Prozessoptimierung stellt die Scher-

rate dar, welche durch die Geometrie bedingt ist. Wie in Kapitel 4 dargelegt, ist die
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Abbildung 5.2: Einfluss der Schneckenkonfigurationen auf den Fiillgrad der Schnecken (links) sowie auf
die anzahlbezogene Scherratenverteilung (qo(¥)) in der Knetzone (rechts). Standardkonfiguration (a-b)
mit 30° und 60° versetzt angeordneten Scheiben (geringer Widerstand), neutrale Konfiguration (c-d) mit

60° und 90° versetzt angeordneten Scheiben (méBiger Widerstand) und Riickflusskonfiguration (e-f) mit
60° und umgekehrt 60° versetzt angeordneten Scheiben (hoher Widerstand).
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Scherrate und folglich die Materialbeanspruchung stark vom Fiillgrad abhéngig. Analog
zum Fillgrad veranschaulicht Abbildung 5.2 die im Kneterbereich simulativ ermittelte
Scherratenverteilung. Die Darstellung umfasst die lokalen Scherratenwerte pro Sekunde
in den Knetern bzw. tiber 20 Zeitschritte in der Simulation. Dabei ist zu berticksichtigen,
dass im Gegensatz zu Kapitel 4 der lokale Fiillgrad im Knetbereich axial nicht einheit-
lich ausfallt. Fiir die untersuchte Prozesseinstellung resultieren jedoch mediane Fiillgrade
unterhalb von ca. 50 %, wodurch tendenziell die hoheren Scherraten tiberwiegen.

Der Vergleich der Verteilungen der untersuchten Schneckengeometrien zeigt zunéchst ein
ahnliches Verhalten hinsichtlich der Variationen der Prozessparameter. Die Steigung der
Drehzahl ergibt dabei eine Verschiebung bzw. Erhéhung der Scherratenwerte, welche mit
der theoretischen Beziehung 4 = m Dgn/h iibereinstimmt. Der Einfluss des Massenstroms
ist dagegen weniger eindeutig, reflektiert jedoch die Anderungen im Fiillgrad. Infolge
geringer Massendurchsétze entstehen niedrigere Fillgrade, was aufgrund der vorherr-
schenden Wechselwirkung zwischen Extruderwand und Schneckenspitze zu einer hoheren
Beanspruchung fiihrt. Im Gegensatz dazu beginnt das Material bei zunehmendem Mas-
sendurchsatz, die groferen Freirdume im Extruderquerschnitt auszufiillen, wodurch eine
geringere Scherung des zusdtzlichen Materials resultiert. Der Effekt ist bei niedrigeren
Drehzahlen deutlicher, da in diesem Bereich die unterschiedlichen Konfigurationen einen
hoheren Einfluss auf den Fillgrad aufweisen.

Die Charakterisierung der auftretenden Stromungszustande, sowie der daraus resultieren-
den Scherraten dient der Analyse der durch die Knetergeometrie bedingten Anderungen
des Energiceintrags. Produktseitig erfolgt zunéchst die Messung der Anderung der Par-
tikelgroBlenverteilung fiir die untersuchten Betriebsbedingungen in den jeweiligen Schne-
ckenkonfigurationen. Die gemessene PartikelgrofSenverteilungen sind in Abbildung 5.3 dar-
gestellt. Dabei zeigt sie die Auswirkungen der verschiedenen implementierten Schnecken-
konfigurationen auf die Verdnderung des Feinanteils der hergestellten Pasten.

Die Messungen zeigen die Bildung einer bimodalen Partikelverteilung in der Paste. Unter
der Annahme, dass es zu keinem Bruch des Aktivmaterials kommt, lassen sich die je-
weiligen Modalwerte den Komponenten zuordnen. Demnach entspricht der Feinanteil den
Agglomeraten und den Aggregaten von Rupartikeln, wiahrend der Grobanteil iiberwie-
gend dem Graphit sowie einzelnen groflen Ruflagglomeraten entspricht. Die Messungen
zeigen auflerdem, dass bei konstantem Massendurchsatz eine Erhohung der Schnecken-
drehzahl zu einer Erhohung des Feinanteils im Gemisch und damit zu einer Erhohung
des Zerkleinerungsgrades der Rulagglomerate fithrt. In Analogie dazu lasst sich aus dem
Vergleich der beiden Abbildungen ableiten, dass bei konstanter Drehzahl eine Anpassung
des Massenstroms die Dispersion wesentlich beeinflusst. Die Reduktion des Durchsatzes
resultierte demnach in einer Steigerung des Feinanteils in der Probe.

Die vorliegende Auswertung ergibt, dass der Effekt der Knetergeometrie entgegen der
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Abbildung 5.3: Einfluss der Schneckenkonfiguration und der Betriebsparameter auf die intensitéts-
gewichtete PartikelgroBenverteilung (Aquivalentdurchmesser x*) der hergestellten Anodenpaste. Stan-
dardkonfiguration (SC1), Neutralkonfiguration (SC2) und Riicklaufkonfiguration (SC3). Darstellung der
Verldufe bei konstant niedrigem (a) und héherem (b) Massenstrom. [53]

Erwartungen zunéchst nicht deutlich ersichtlich ist. Dies deutet gleichzeitig darauf hin,
dass die Geometrie nur einen marginalen Einfluss auf die Dispersion der verwendeten
Materialien ausiibt, obwohl sie einen signifikanten Einfluss auf die Verweilzeit und teilweise
auch auf die Scherrate nimmt. Diese Beobachtung ldsst sich damit erkldren, dass der
Anstieg des Energieeintrags fiir die gewédhlten Schneckenkonfigurationen nicht stark genug
ist, um eindeutige Effekte auf die Zerkleinerung der Agglomerate zu erfassen.

Eine Gesamtbetrachtung der durch die Knetergestaltung hervorgerufenen Effekte auf die
Dispersion erfolgt zunéchst durch die Ermittlung der Dispersionsindizes (DIcg), geméfl

[72]: N

D]CB = Q({L‘CB) (51)

T50,CB
Dabei beschreibt DIcg den Dispersiongrad als Quotient aus der Menge des Feinanteil
(Q(zcp)) und dem mittleren Partikeldurchmesser des Feinanteils x50 cg. Demnach steig
der DI-Wert mit einer grofleren Feinanteilmenge in der Probe sowie mit kleineren entste-
henden Feinpartikeln. Abbildung 5.4 zeigt hierzu die berechneten DI-Werte in Abhéngig-
keit von den Betriebsbedingungen anhand der SFL-Zahl und stellt dabei einen Vergleich
zu den erzielten Energieeintrédgen her. Diesbeziiglich erfolgt die Bestimmung des mecha-

nischen spezifischen Energieeintrags (SEI) in Form von:

tni?
SEr =17 (5.2)

p

69



5 Prozesscharakterisierung

2000 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
(O SC1:K30K60 —— 0.4kgh™! (O SC1:K30K60 —— 0.4kgh™!
A SC2:K60K90 —— 0.8kgh~! 6 | A SC2:K60K90 —— 0.8kgh~! |
[]SC3:K60K60R, [] SC3:K60K60R
_ 1500 f :
‘ I
s S |
1000 |- 18
= a
n L i
500 | . 2
0 | | | | | O | | | | |
0 50 100 150 200 250 300 0 50 100 150 200 250 300
SFL~! /- SFL-! /-

(a) Einfluss Knetergestaltung auf Energieeintrag  (b) Einfluss Knetergestaltung auf Dispersionsgrad

Abbildung 5.4: Einfluss der Schneckenkonfiguration auf den mittleren spezifischen Energieeintrag (SEI)
im Extruder (a) und ihr Einfluss auf die resultierenden Dispersionsindizes von CB (DI¢p) in den herge-
stellten Pasten (b) in Abhéingigkeit von den Betriebsparametern als Funktion des spezifischen Durchsatzes
(SFL~1). Standardkonfiguration (SC1), Neutralkonfiguration (SC2) und Riicklaufkonfiguration (SC3).

auf Grundlage der durchgefithrten Simulationen. In diesem Zusammenhang steht ¥ fir
den Medianwert der Scherrate, ¢ fiir die mittlere Verweilzeit, n fiir die Viskositéat und p
fiir die Dichte des Fluids. Die Produktparameter fiir die Simulationen gelten zunachst als
konstant und betragen jeweils 1 Pas fiir die Viskositit und 1500 kgm =2 fiir die Dichte der
Pasten.

Dementsprechend umfasst der Energieeintrag die Auswirkungen der Scherrate sowie die
Anderung der Verweilzeit in einer ProzessgroBe. Die berechneten Werte zeigen zunéchst ei-
ne Erhohung des SEI-Wertes mit steigendem SFL~!, was im Wesentlichen auf die Steigung
der Scherrate mit der Drehzahl bei konstantem Durchsatz zurtickzufithren ist. Dartiber
hinaus zeigen sich fiir Schnecken mit Riicklauf- und Neutralkonfiguration aufgrund der
relativen Unterschiede im lokalen Fiillgrad und der damit verbundenen Erhohung der
Verweilzeit tendenziell etwas hohere SEI-Werte.

Analog zum SEI zeigen die ermittelten Verldufe des Dispersionsindizes DIcg bei den
untersuchten Prozessbedingungen stets eine Verbesserung der Dispersion mit steigendem
SFL™!, was wiederum die entsprechende Erhohung des Energieeintrags widerspiegelt. Den-
noch weisen die untersuchten Konfigurationen bei den gewahlten Prozessparametern eine
vergleichbare Wirkung auf die Dispersion auf. In diesem Zusammenhang spielt beispiels-
weise die Ahnlichkeit der Scherrate eine kritische Rolle, da sie die Kinetik des Zerklei-
nerungsprozesses mafigeblich beeinflusst. So kann das System beispielsweise bereits nach
kurzer Zeit im Gleichgewicht stehen. Hierfiir sollen weitere Untersuchungen durchgefiihrt
werden, bei denen die Verweilzeit im Prozess gezielt variiert wird, beispielsweise durch

mehrere Knetzonen bei gleicher Konfiguration.
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5.2 Einfluss der Kneteranzahl

Neben der Gestaltung spielt auch die Anzahl der Knetzonen eine zentrale Rolle bei der
Gesamtbeschreibung der Schneckenkonfiguration. Wie bereits beschrieben, iiben einzelne
Knetzonen einen erheblichen Einfluss auf die Mischwirkung des Extruders aus. Demzu-
folge ist bei Einsatz mehrerer Knetzonen ein hoherer Beitrag hinsichtlich der Dispersi-
onsqualitat, sowie der Prozesseffizienz zu erwarten. Zur Untersuchung des Einflusses der
Anzahl der Knetzonen auf die Dispersion der Komponenten in Batteriepasten fand die
Herstellung von Anodenpasten mit drei verschiedenen Schneckenkonfigurationen mit je-
weils einer, zwei und drei Knetzonen statt. Dabei kam zur besseren Vergleichbarkeit die
Konfiguration der Knetzone mit Riickfiihrungselementen (K60K60R) zum Einsatz. Abbil-
dung 5.5 zeigt den Vergleich der gemessenen PartikelgroBenverteilungen und stellt somit
die Effekte der unterschiedlichen Kneteranzahl auf die Verianderung des Feinanteils der

hergestellten Anodenpasten dar.
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Abbildung 5.5: Einfluss der Kneteranzahl und der Betriebsparameter auf die intensitdtsgewichtete Par-
tikelgréBenverteilung (Aquivalentdurchmesser x*) der hergestellten Anodenpaste fiir jeweils eine einzelne
Knetzone (1KZ), zwei gleiche Knetzonen (2KZ) und drei gleiche Knetzonen (3KZ). Darstellung der Ver-
ldufe bei konstant niedrigem (a) und hoherem (b) Massenstrom. Der Aufbau der Knetzone entspricht der
Ausfithrung mit Riickflusselement (SC3:K60K60R).

Die Messungen zeigen ebenfalls die Bildung einer bimodalen Partikelverteilung in der
Paste. Demnach entspricht der Feinanteil den Agglomeraten und den Aggregaten von
RufBlpartikeln, wahrend der Grobanteil iiberwiegend dem Graphit sowie einzelnen grofien
RuBagglomeraten entspricht. Die Daten weisen zudem keine signifikante Abweichung der
bereits beschriebenen Wechselwirkungen der Prozessparameter auf. Im Allgemeinen be-

giinstigt demnach eine Erhéhung der Drehzahl, sowie eine Senkung des Durchsatzes die
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Dispersion der Additive. Dartiber hinaus ist vor allem im Feinanteil zu erkennen, dass
sich die Zerkleinerungseffekte durch den Einsatz weiterer Knetzonen starker bemerkbar
machen. Der Einsatz von drei Knetzonen resultierte bei beiden untersuchten Massenstro-
men in einem hoheren Feinanteil in den Pasten, wahrend nur ein geringer Effekt zwischen
einer oder zwei Knetzonen zu verzeichnen ist.

Eine Gesamtbetrachtung der durch die Kneteranzahl hervorgerufenen Wirkung auf die
Dispersion erfolgt zunachst durch die Ermittlung des Medianwertes x50 cp der Partikel-
grofenverteilung fiir die Feinfraktion. Abbildung 5.6a zeigt hierzu die ermittelten x50 cp-
Werte in Abhéngigkeit der Betriebsparameter anhand des SFL™!-Wertes.
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Abbildung 5.6: Einfluss der Kneteranzahl auf die Partikelzerkleinerung von CB (a) und ihre Auswirkung
auf die Dispersionsindizes von CB (b) fir drei Schneckenkonfigurationen mit jeweils einer, zwei und drei
identischen Knetzonen in Abhingigkeit von der spezifischen Forderrate (SFL™1!)

Die ermittelten Medianwerte weisen zunéchst fiir alle Konfigurationen mit steigenden
SFL~!-Werten eine Abnahme auf, was wiederum fiir die Zerkleinerung der Partikel mit
zunehmendem Energieeintrag spricht. Dartiber hinaus lasst sich beobachten, dass die Ver-
wendung mehrerer Knetzonen zu einer Verschiebung der Verlaufe auf noch kleinere Parti-
kel fiihrt. Dies weist darauf hin, dass die Verwendung mehrerer Knetzonen den erwarteten
Beitrag zur weiteren Zerkleinerung der Partikel leistet. Als Vergleich sind in Abbildung
5.6b die Dispersionsindizes (DIcp) aufgetragen. Hierbei zeigt sich, dass der Einsatz von
mehreren Knetern die Dispersion tendenziell unterstiitzt.

Der Dispersionsindex ist sowohl vom Partikeldurchmesser als auch vom Gesamtanteil an
Feinmaterial in der Probe abhéngig. Letzteres hangt im Wesentlichen von der Homoge-
nitdt und der Dosiergenauigkeit ab. Der Einsatz von einer oder zwei Knetzonen fithrt
zunachst zu vergleichbaren Ergebnissen. Jedoch lasst sich argumentieren, dass die erste
Zone den grofiten Beitrag zur Zerkleinerung der grofleren Agglomerate leistet, wahrend die

zusétzliche Zone eher eine weitere Zerkleinerung des Feinanteils bewirkt. Schliellich gilt,
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dass die Wahrscheinlichkeit von Partikelbriichen mit dem Einsatz mehrerer Knetzonen
zunimmt. Dies ist einerseits auf die damit verbundene Zunahme der gesamten Verweil-
zeit im Prozess und somit des gesamten SEI zuriickzufiihren und andererseits auf eine
bessere Durchmischung. Das Material durchlauft die Knetzone im breiteren Bereich des
Kneters schneller, wodurch weitere getrennte Knetzonen fiir eine bessere Umlagerung des
Materials sorgen (siche Abbildung A.3).

5.3 Einfluss des Feststoffgehalts

Der Feststoffgehalt der Paste ist ein mafigeblicher Materialparameter, der die Verarbeit-
barkeit der Pasten sowohl beim Mischen als auch in nachgelagerten Prozessen erheblich
beeinflusst. AuBlerdem nimmt diese Prozessgrofie einen wichtigen Einfluss auf die Produk-
tionskosten. In der Regel sorgt eine Erhohung des Feststoffgehalts fiir eine Senkung der
Energiekosten wihrend der Produktion, insbesondere im Trocknungsschritt [19]. Daher
ist sie ein wichtiger Optimierungsparameter in der Prozessentwicklung.

Es gibt dabei verschiedene Prozessfithrungsstrategien, mit denen sich der Feststoffgehalt
im Prozess einstellen lasst. Grundsatzlich ist eine gezielte Steuerung des Feststoffgehalts
iiber das Dosierverhaltnis zwischen Feststoffdosierer und Pumpe moglich. Dartiber hinaus
besteht die Moglichkeit, mehrere Fliissigkeitsdosierer entlang der Verfahrensstrecke des
Extruders anzuschliefen, sodass eine stufenweise Anpassung des Feststoffgehalts entlang
des Extruders erfolgt.

Die Grenzen der Prozessierungsfenster bzw. Anpassungsmoglichkeiten des Feststoffgehalts
ergeben sich aus den Eigenschaften des verwendeten Materials. In diesem Kontext ist zu
beriicksichtigen, dass in viskosen Medien die Feststoffkonzentration einen signifikanten
Einfluss auf die Viskositéit der Pasten nimmt und folglich auch auf die mechanische Be-
anspruchung, die sich auf die Partikel auswirkt. Des Weiteren ist zu beachten, dass die
zugrunde liegenden Mechanismen der Kraftiibertragung im Medium in hohem Mafle vom

Sattigungsgrad der Mischung abhéngig sind (siehe Tabelle 5.1).

Vorgang Sattigungsgrad Besonderheiten
Trockenmischen S =0 Partikelkontakt
Granulieren 0<S<1 Fliissigkeitsbriicke
Nassmischen S=1 Hydrodynamische Effekte

Tabelle 5.1: Unterteilung der Prozessvarianten in Abhéngigkeit des Fliissigkeitsanteils bzw. des Satti-
gungsgrads (S) nach [10]

Zur Untersuchung des Einflusses der Feststoffkonzentration auf das Nassmischen und

schliefllich ihre Einwirkung auf die entstehenden hydrodynamischen Effekte im Extruder,
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5 Prozesscharakterisierung

erfolgt zundchst die Herstellung von Anodenpasten bei vier verschiedenen Feststoffkon-
zentrationen. Ausgehend von der Referenzformulierung bei 43 % findet die Erhohung des
Feststoffgehalts bis 60 % Massenkonzentration statt. Dabei fand zur besseren Vergleich-
barkeit die Konfiguration der Knetzone mit Rickfithrungselementen (K60K60R) Anwen-
dung.

Basierend auf der Vermessung der Fliefeigenschaften der Pasten liel sich zunachst die
Prozessgrenze bzw. die Feststoffkonzentration bestimmen, bei der ein Ubergang vom Nass-
mischen zur Granulierung stattfindet. Abbildung 5.7a zeigt die gemessenen Verldufe der
dynamischen Viskositédt n in Abhédngigkeit der Scherrate ¥ fiir die hergestellten Anoden-

pasten.
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. 10} ’ ---Fit[31] | W
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Abbildung 5.7: Einfluss des Feststoffgehaltes ¢ auf den Verlauf der dynamischen Viskositét 1 in Abhén-
gigkeit der ausgeiibten Scherrate + fiir die hergestellten Anodenpasten (a). Modellierung der Anderung
der Viskositdt in Abhéngigkeit vom Feststoffgehalt (b); Aufzeichnung der n-Werte bei konstanten Scher-
raten von 0,1, 1,0 und 10,0 s~!. Fit nach Krieger und Dougherty [31] von n(¢) bei 4=0.1.

Die ermittelten Viskositatsverlaufe illustrieren demnach das Scherverdiinnungsverhalten
der Pasten, welches mit zunehmender Feststoffkonzentration in der Paste einen steilen ab-
fallenden Verlauf aufzeigt. Diese Beobachtung impliziert, dass die Pasten bei niedrigeren
Scherraten signifikant hohere Unterschiede in der Viskositat aufweisen in Funktion zur
Feststoffkonzentration. Trotz hoher Feststoffkonzentrationen bleibt der Einfluss der Pro-
zessparameter wie der Drehzahl auf die Verlaufe gering. Abbildung 5.7b veranschaulicht
die Viskositatsdnderung bei konstanter Scherrate. Hieraus ergibt sich zunéchst, dass die
Verldufe mit abnehmenden Scherraten steiler ausfallen. Dies reflektiert sowohl die grofien
Viskositatsunterschiede bei niedrigeren Scherraten als auch deren Senkung bei héheren
Scherraten.

Die starke nicht lineare Zunahme der Viskositdt bei niedrigen Scherraten deutet auf eine

Anndherung an den sogenannten Gelpunkt oder Perkolationsgrenze hin. Der Begriff be-
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5.3 Einfluss des Feststoffgehalts

zeichnet den Ubergangspunkt, an dem Vernetzung bzw. Partikelkontakte entstehen und
die hydrodynamische Effekte nicht mehr dominieren [33]. Eine detaillierte Beschreibung
dieses Phanomens erfordert jedoch weitere rheologische Analysen, etwa durch die Bestim-
mung der Speicher (G’) und des Verlustmoduls (G”). Ein weiterer Einflussfaktor ist durch
die Zerkleinerungseffekte der Partikel bedingt, welche eine leichte Veranderung der Per-
kolationsgrenze bewirken konnen. Die Entwicklung der Daten lasst sich zunéchst durch
die Anwendung einer Auswahl von Modellen beschreiben, deren Wahl jedoch vom Bereich
der untersuchten Feststoffkonzentration abhangt. In diesem Zusammenhang bietet sich

die Anwendung des Viskositatsmodells nach Krieger und Dougherty [33, 31] an,

—k*@m
n=no (1 _ 90) 7 (5.3)

Pm
der die Viskositat 1 in Abhéngigkeit von der Viskositéit der kontinuierlichen Phase 79 und
dem Verhéltnis der Feststoffkonzentration ¢ zur Konzentration an der Perkolationsgrenze
©m beschreibt. Der Verlauf ist dann durch den empirischen Parameter k gegeben. Unter
Angabe einer oberen Grenze der Feststoffkonzentration an der Perkolationsgrenze von
75 % und eine 79 von ca. 10 Pas, ergibt sich anhand der Daten ein k-Wert von vier und ¢,
von 0.70 bzw. 70 %, der die experimentellen Daten (n(§ = 0.1)) mit einem R?-Wert von
0,998 erfasst. Eine spatere Untersuchung konnte belegen, dass bereits ab einem Feststoff-
gehalt von ca. 65% zur Granulation des Materials kommt und damit die Bildung einer
Paste nicht moglich ist.
Neben der Analyse des Flieverhaltens fand die Bestimmung des Einflusses des Feststoffge-
halts auf die Dispersionseffizienz statt. Zu diesem Zweck kam fiir alle Prozesseinstellungen
der gleiche Extruderaufbau mit zwei Knetzonen zum Einsatz. Fiir die Analyse der Pas-
ten erfolgte zusatzlich eine Verdiinnung der Proben auf einen einheitlichen Feststoffgehalt
von ca. 0.198 %, um eine Behinderung der Sedimentation durch die unterschiedliche Par-
tikelkonzentration zu vermeiden. Dies diente insbesondere der Vergleichbarkeit, da mit
zunehmender Partikelkonzentration in der Losung ein hoheres Risiko fiir eine behinderte
Sedimentation auftreten kann [53, 57].
Abbildung 5.8 zeigt den Vergleich der gemessenen Partikelgrofienverteilungen (kummu-
lativen intensitatsgewichteten Verteilungen) nach der Produktion fiir die untersuchten
Feststoftkonzentrationen und stellt somit die Effekte des Feststoffgehalts auf die Veran-
derung des Feinanteils der hergestellten Anodenpasten dar.
Die kumulative Darstellung erméglicht eine bessere Veranschaulichung des Ablaufs der
Zerkleinerung bei den verschiedenen Einstellungen. Es ist eine Zunahme des Feinanteils
der Pasten mit steigendem Feststoffgehalt zu beobachten, was durch eine Verschiebung
des Plateaus der Summenverteilung nach oben gekennzeichnet ist. Bei hoheren Feststoff-
konzentrationen erfolgt bereits bei niedrigen Drehzahlen eine starke Zerkleinerung, die

sich anschlieBend nur noch geringfiigig verstarkt und auf ein Maximum des Dispergier-
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Abbildung 5.8: Einfluss der Feststoftkonzentration auf den Partikelbruch im Hinblick auf Variationen in
der Partikelgrofienverteilung. Verteilungsdarstellung als intensitétsgewichtete Summenverteilung Q(x*).
Vergleich zwischen niedrigerem (0,4 kgh~!) und héherem (0,8 kgh~!) Durchsatz fiir Drehzahlen zwischen
300, 600 und 900 rpm (a-c). Analoge PartikelgroBenverteilung (d) fiir einen dquivalenten Slurry ohne Lei-
tadditive bei hoher Beanspruchung (900 rpm) zur Bestimmung des Bruchverhaltens des Aktivmaterials.
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5.3 Einfluss des Feststoffgehalts

grades hinweist. Weiterhin ist die Wirkung weiterer Prozessparameter deutlich erkennbar.
Insbesondere die Massenstromeffekte sind bei niedrigen Feststoffkonzentrationen starker
ausgepragt. Dartiber hinaus nimmt der Feinanteil mit steigender Drehzahl tendenziell zu.
Der Anstieg im Feinanteil bei Erhohung des Feststoffgehalts léasst sich durch die Zunahme
der Viskositat begriinden, welche lokal teilweise um den Faktor zehn grofler sein kann und
demzufolge eine deutliche Zunahme des mechanischen Energieeintrags impliziert. Aufler-
dem gewinnt die Interaktion zwischen Partikeln mit steigendem Feststoffgehalt, insbeson-
dere nah an der Perkolationsgrenze, an Bedeutung [33]. Dies bedingt einen zusétzlichen
Zerkleinerungseffekt.

Die untersuchte Anodenformulierung setzt sich im Wesentlichen aus zwei Feststoffkompo-
nenten zusammen, ndmlich dem aktiven Material in Form von Graphit und dem sogenann-
ten LeitruB-Binder-Partikelsystem. Die Zerkleinerung dient in diesem Fall der Optimie-
rung der Dispersion des Leitrufies, ohne dabei eine iiberméfiige Belastung oder Bruch des
Graphits zu verursachen. Insbesondere bei der erhohten Feststoffkonzentration und der
daraus resultierenden hohen Viskositat, was zu einer signifikanten Steigerung der Span-
nung auf den Partikeln fithrt, ist dies von Bedeutung. In diesem Zusammenhang erfolgte
eine Untersuchung des Bruchverhaltens von reinem Graphit im Extruder. Die Herstellung
von Anodenpaste ohne Leitrufl diente hierbei als Referenz, um das Materialverhalten ein-
zeln zu erfassen (sieche Abbildung 5.8d). Anhand der Verteilungen lasst sich erkennen,
dass bei den meisten Prozesseinstellungen keine bis kaum Zerkleinerung des Aktivmate-
rials stattfindet. Nur bei einer sehr hohen Feststoffkonzentration von 60 % zeigte sich eine
leichte Tendenz zur Graphitverkleinerung, die aulerdem bei den niedrigeren Massenstro-
men starker in Erscheinung tritt als bei den hoheren. Dieses Verhalten ist ebenfalls auf

die Steigerung des Energieeintrags bei niedrigeren Massenstromen zurtickzufiihren.

Prozesskarte und Betriebsbedingungen

Ziel des Mischprozesses in der Batterieproduktion ist zunéchst eine hohe Homogenitéat
bzw. Dispersion der einzelnen Bestandteile zu erzielen. Auf Grundlage der gezeigten Er-
gebnisse lasst sich ein Diagramm zur Prozessoptimierung erstellen, das Produkt- und
Prozesseffekte verkniipft. Die Prozesskarte (Process map) dient der Beschreibung der An-
derung der Produktqualitiat bzw. des Dispersionsgrads (DIcg) im Zusammenhang mit
der Auswahl der Prozessparameter (SFL™') und den daraus resultierenden Betriebsbe-
dingungen bzw. SFEI-Werte. Diese ist in Abbildung 5.9 dargestellt.

Die Abbildung zeigt zunichst den Verlauf des Energieeintrags fiir Prozessparameteran-
derungen entsprechend der SFL~!-Werte zwischen 45 und 275. AuBerdem beriicksichtigt
diese die Effekte des Feststoffgehalts durch Anpassung des Energieeintrags SFEI. Der abge-
bildete Farbverlauf stellt hierbei die berechnete Verlaufsanderung des SE bei konstantem
Feststoffgehalt dar. Die Berechnung des SEI-Wertes basiert auf Gleichung 5.2 und be-
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Abbildung 5.9: Darstellung des Zusammenhangs zwischen dem Dispersionsgrad (DIcg) und dem di-
mensionslosen Durchsatz (SFL™!) sowie den daraus resultierenden Betriebsbedingungen bzw. dem SEI-
Wert. Der Farbverlauf steht jeweils fiir einen konstanten Feststoffgehalt: 43, 50, 55 und 60 %. Unterschei-
dung zwischen niedrigeren (0.4 kgh™!) und héheren (0.8 kgh™!) Durschsitzen.

zieht hierfiir die gemessenen Viskositatswerte der Pasten nach der Produktion mit ein.
Die Viskositat wurde dann anhand der mittleren Scherrate fiir jede Einstellung angepasst.
Analog zum SFEI zeigt das Diagramm die Auswirkungen des Feststoffgehalts und der
Prozesseinstellung auf den Dispersionsgrad von Agglomeraten (DIcg). Der Vergleich der
beiden Groflen zeigt, dass der durch den Prozess erzielte SEI fiir die Bestimmung des
resultierenden DIcp-Wertes tendenziell geeignet ist. Hierbei zeichnet sich insbesondere
bei hohen Feststoffgehalten die Erreichung eines maximalen SEI-Wertes ab, der eben-
falls im Verlauf des DIcg-Wertes wiedergegeben ist. Die Korrelation ist insbesondere bei
niedrigeren Feststoffgehalten und Durchséatzen deutlich ausgepragter. Die Abweichung bei
hohen Feststoffgehalten sowie erhohten Massenstromen lasst sich durch den steileren Vis-
kositétsverlauf in Verbindung mit durchschnittlich niedrigeren Scherraten, welcher die
Effekte der Viskositat verstarkt, erklaren. Um die Genauigkeit in diesem Bereich nicht zu
gefihrden, ist die Durchfithrung von Simulationen mit nicht-newtonschen Modellen anzu-
streben. Dartiber hinaus kommt es in diesem Prozessfenster auflerdem zu einer hoheren
Partikel-Partikel-Interaktion, was wiederum die Zerkleinerung der Agglomerate begiinsti-
gen kann. Der SEI bezieht sich auf die Prozesseinfliissse und erfasst nicht die zusatzlichen
Effekte durch die Partikelinteraktion. Gleichzeitig sind Feststoffinteraktionen nicht direkt
durch die Simulation abgedeckt, was die genaue Beschreibung dieses Prozessbereichs ein-
schrankt.

Die Prozesskarte erlaubt somit einen tieferen Einblick in die komplexen Zusammenhéange
zwischen Prozess- und Produktgroflen. Sie ermdglicht demnach eine gezielte Einstellung

des Mischprozesses unter Beriicksichtigung der wesentlichen Prozessfreiheitsgrade.
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5.4 Schlussfolgerung: Prozesscharakterisierung

Die Effektivitdt des Prozesses weist eine starke Abhéngigkeit von den Produktionsbedin-
gungen auf. Zur Charakterisierung der Produktionseinfliisse auf die Dispersion erfolgte
die Herstellung von Anodenpasten unter verschiedenen Prozessvariationen. Dazu gehoren
die Anderungen der Schneckengeometrie hinsichtlich Knetergestaltung und -anzahl sowie
Anpassungen der Prozessparameter, des Feststoffgehalts bzw. der Dosierungsverhaltnisse.
Die Schneckengeometrie nimmt signifikanten Einfluss auf die Stromungsbedingungen im
Extruder. Die Wahl der Schneckenelemente hat daher einen starken Einfluss auf den
Fiillgrad und damit insbesondere auf die Verweilzeit sowie teilweise auf die Scherrate.
Der aus beiden Prozessgrofien abgeleitete Energieeintrag (SEI) dient als Indikator fiir
den Dispersionsgrad. Sowohl die Steigerung der Drehzahl bei konstanter Durchsatzrate
als auch die Reduktion des Volumenstroms bei konstanter Drehzahl erweisen sich als
mafgebliche Prozessanpassungen, die die Dispersion begiinstigen. Die Abhéngigkeit dieser
Effekte lisst sich dabei mit dem SFL™' Wert beschreiben. Dieser steht in Korrelation mit
dem SEI im Prozess.

Im Vergleich zwischen drei Knetergestaltungen (Standard-, Neutrale- und Riickflussele-
mente) fithrte die Nutzung von Riickflusselementen zu einer starken Materialakkumulation
im Kneter, was einerseits die Verweilzeit erhoht, andererseits jedoch die mittlere Scher-
belastung leicht reduziert. Einen stérkeren Einfluss der Schneckenkonfiguration auf die
Dispersion ergab sich durch Variation der Kneteranzahl. Durch die Implementierung meh-
rerer Kneter liel sich zunehmend die Partikelgrofle des Feinmaterials weiter zerkleinern.
Diese Erkenntnisse lassen sich einerseits auf die Erhohung der Verweilzeit im Extruder
bei gleich bleibender Scherbeanspruchung und andererseits auf eine hohere Umlagerung
des Materials zuriickfithren. Dadurch kann mehr Grobanteil in die engen Spalten des
Extruders gelangen.

Das Dosierverhéltnis bzw. der Feststoffgehalt wihrend der Produktion stellt eine weitere
Einflussgrofie auf die Dispersionseffizienz dar. Eine Erhohung des Feststoffgehalts fithrt
zu verstarkter Partikelzerkleinerung infolge erhohter interpartikularer Interaktionen, die
sich durch den Anstieg der Viskositdt nachweisen lassen. Die Zunahme des Feinanteils
bzw. des Bruchs von Agglomeraten lasst sich demnach auf die gesteigerte mechanische
Energieeintrag (SEI) zuriickfithren. Die hierzu erarbeitete Prozesskarte zeigt eine hohe
Ubereinstimmung zwischen SEI und DIcp bei mittleren Feststoffgehalten (unter 50%),
bei denen das nicht-newtonsche Verhalten der Pasten weniger ausgepragt ist als bei hohe-
ren Feststoffkonzentrationen. Bei den hoheren Konzentrationen sinkt die Genauigkeit der
Berechnung bei niedrigeren SFL-Werten, da die hohen Viskositédten bei den niedrigeren
Scherraten starker ausfallen. Dies liegt daran, dass die Berechnung nur die Medianwerte

und nicht das gesamte Bandbreite berticksichtigt.
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Kapitel 6

Prozess—Scale-Up3

Das kontinuierliche Mischen mit Doppelschneckenextrudern erweist sich als eine vielver-
sprechende Losung fiir agile und skalierbare Mischverfahren, da diese Systeme bei unter-
schiedlichen Produktionsraten arbeiten kénnen. In Anbetracht der Grenzen der Durch-
flusskapazitit von Extrudern kann jedoch ein Ubergang zu einer gréeren Schneckengrofe
erforderlich sein, um héhere Verarbeitungsbereiche zu erreichen. [73, 54|

In Bezug auf die jeweilige Anwendung lassen sich ebenfalls unterschiedliche Scale-up-
Ansétze implementieren. Haufig greifen Extruderhersteller daher beispielsweise auf kon-
sistente geometrische Verhaltnisse zuriick, um deren Einfliisse auf den Prozess zu mini-
mieren und folglich das Scale-up zu vereinfachen. Ferner ist es essenziell, basierend auf der
individuellen Anwendung spezifische Scale-up-Faktoren zu definieren, um die Ubertragung
der Produktqualitét sicherzustellen. [74, 29, 75, 54]

6.1 Skalierungskriterien und ihre Anwendung

Eine weit verbreitete Anwendung von Doppelschneckenextrudern stellt die sogenannte
Hot-Melt-Extrusion (HME) oder Polymer-Extrusion dar. In diesem Kontext existieren
bereits verschiedene Ansétze zur Skalierung der Produktion. In Abhéngigkeit der ange-
strebten Zielvorgabe lassen sich unterschiedliche Modelle und Formeln anwenden. Eine
Ubersicht verschiedener Ansitze findet sich in Tabelle 6.1 [74]. Ist beispielsweise eine
Ubertragung unter gleichen volumetrischen Verhéltnissen oder bei gleichbleibenden Wir-
metibertragungseigenschaften erforderlich, so lassen sich die Zielparameter mit dem ent-
sprechenden Ansatz von den Ursprungsparametern ableiten. Zu den wichtigsten Parame-
tern zdhlen hierbei der Durchsatz V, die Drehzahl n, die Schneckenlédnge L, Durchmesser
D, und Schnecke-Wand-Abstand h.

3Teile dieses Kapitels sind in Meza et al. (2025) [54] verdffentlicht.
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Ansatz Gleichung

Adiabat V=1 (52’50)3
Volumetrisch V="V, ( é):()):s n%
Wiérmeiibertragung V=V ( 1%0)2 -

Spez. mech. Energieverbrauch € = %* = const.
Scherrate A= ”DTS” = const.
Scherspannung T =17 = const.
Verweilzeit t = f(¢,L/Ds) = const.

Tabelle 6.1: Ubersicht der verschiedenen Skalierungsansitze fiir HME in Doppelschneckenextrudern
nach Patil et al.[74]

Auf Basis dieser Skalierungsmodelle fiir HME lassen sich Skalierungsregeln fiir Dispersi-
onsanwendungen ableiten bzw. identifizieren. So ist beispielsweise die Einfithrung ahnli-
cher Scherraten, Verweilzeit oder vergleichbarer Energieeintrage in den Prozess von grofler
Bedeutung fir die Dispersion der Komponenten [76, 35]. Dryer et al. [35] hat die Effekte
von Drehzahl, Durchsatz und Fillgrad als wichtige Skalierungsfaktoren fiir Dispersions-
anwendungen im Bruchverhalten experimentell untersucht. Hierfiir kamen spezielle scher-
sensitive Partikel zum Einsatz, die bei einer definierten Belastung brechen und somit das
Produkt einfiarben. Daraus ergab sich zusammen mit der Messung der Verweilzeitvertei-
lung (RTD) die Ermittlung der zeitlichen Spannungsverteilung (RSD).

Der experimentelle Ansatz ermdoglicht somit die Bestimmung der durch Scherung indu-
zierten Produktveranderungen und liefert ein Maf} fiir die Dispersionseffizienz auf der
Seite des Produkts. Ein weiterer Ansatz stellt die Durchfithrung von Stromungssimula-
tionen dar, um die lokalen Spannungszustéinde im Prozess genauer zu bestimmen. Mit-
hilfe von Simulationen ist es moglich, die auftretenden Materialbeanspruchungen zu be-
rechnen. Dies erfordert die Untersuchung des Einflusses einzelner Prozessparameter auf
die resultierende Materialbeanspruchung, um die relevanten Skalierungsregeln zu iden-
tifizieren. Die Verlagerung der Produktion auf einen grofleren Extruder ist in der Regel
mit einer gewiinschten Steigerung der Produktionsrate verbunden. Bei gleicher Produkt-
zusammensetzung haben sowohl die Drehzahl als auch der Durchsatz einen kritischen
Einfluss auf die resultierenden Strémungsprofile [53]. Deshalb stellt die Anwendung des
volumetrischen Ansatzes (SFLi=SFLy) eine erste Mafinahme dar, um vergleichbare Stré-
mungsbedingungen zu erhalten [22, 74, 54]. Gleichung 6.1 ermdglicht die Berechnung des
Solldurchsatzes V; auf der Zielanlage ausgehend von einem vorgegebenen Durchsatz Vj auf
der Ausgangsanlage in Abhéangigkeit vom Verhéltnis des Zielschneckendurchmessers D
zum Ausgangsschneckendurchmesser Dy und der Schneckendrehzahl ng auf der Zielanlage

zur Ausgangsschneckendrehzahl ng, gemaf:
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Die resultierende Stromung im Verfahrensteil hdngt neben den Prozessparametern auch
von der Schneckenkonfiguration bzw. der Gestaltung der Schneckenelemente ab. Aus die-
sem Grund ist es sinnvoll, die Skalierungsaufgabe zwischen geometrisch gleichen (dqui-
valent) und geometrisch dhnlichen (alternativ) Schnecken zu unterscheiden. Dabei sind
unter dquivalenten Schnecken solche Schneckenanordnungen zu verstehen, deren Elemente
und Aufbau (Reihenschaltung) identisch sind und somit das gleiche Groflenverhéltnis von
Lange zu Durchmesser (L/Ds) aufweisen. Im Rahmen dieser Untersuchung fand der Ver-
gleich von drei dquivalenten Schnecken mit jeweils 11, 16 und 24 mm Schneckendurchmes-
ser statt. Im Gegensatz dazu sind alternative Schnecken dadurch charakterisiert, dass die
Gestaltung der einzelnen Elemente unterschiedlich ist, sie dennoch einen &hnlichen Aufbau
haben. Dies ist beispielsweise bei verschiedenen Anlagenherstellern der Fall. Basierend auf
der 11 mm Schneckenkonfiguration kam eine alternative, vergleichbare Konfiguration fiir
einen Extruder mit einem Schneckendurchmesser von 18 mm zum Einsatz. Diese bestand
jedoch aus Elementen mit variablem L/D-Verhéltnis. Trotz ihrer unterschiedlichen Ele-
mente weisen beide Konfigurationen einen dhnlichen riickférdernden Kneteraufbau auf.
Abbildung 6.1 zeigt eine computerunterstiitzte Aufnahme der beschriebenen Schnecken-
konfigurationen. Dabei ist ersichtlich, dass bei dquivalenten Schnecken der gleiche Aufbau
realisierbar ist, wihrend dies bei alternativen Schnecken konstruktiv nicht umsetzbar ist.

Dennoch sind dhnliche Konfigurationen machbar.

Aquivalent

Abbildung 6.1: Computerunterstiitzte Darstellung der implementierten Schneckenkonfigurationen fir
die Skalierungsstudie. Unterscheidung zwischen &dquivalenten (oben) und alternativen (unten) Schnecken-
konfigurationen, ausgehend von einer Referenzschneckenkonfiguration (mitte) des Laborextruders TSE-
11. Abbildung aus [54].
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6.2 Simulationsgestiitzte Prozessskalierung

Die untersuchten Schneckenkonfigurationen kombinieren eine Anordnung von Forderele-
menten und getrennten Knetzonen. Bei den dquivalenten Schnecken erfolgte die Umset-
zung der in Kapitel 5 beschriebenen Riickflussanordnung. Sie besteht aus zehn um 60°
angeordneten Knetelementen, von denen die letzten vier in entgegengesetzter Drehrich-
tung ausgerichtet sind, um einen hoheren lokalen Fiillgrad in der Knetzone zu erreichen.
Die alternative Schneckenkonfiguration verfiigt iber eine dhnliche Anordnung bestehend
aus drei Standardknetblocken mit einem Versatzwinkel von jeweils 45°. Die gewahlte Kon-
figuration setzt sich aus einem 24 mm Knetblock, gefolgt von einem 16 mm Knetblock und
anschlieffend einem 8 mm Knetblock mit Riickflussanordnung zusammen. Diese Verschal-
tung gewdhrleistet eine vergleichbare Querschnittslinge und erzeugt gleichzeitig einen
Riickhalt des Materials in der Knetzone.

Als Grundlage fiir die Auswahl der Prozessparameter dienten Versuche im Labormafstab
(TSE11), also dem Extruder mit 11 mm Schneckendurchmesser. Fir diesen Mafistab la-
gen die evaluierten Massenstrome bei 0,4 und 0,8 kgh™!. AnschlieBend erfolgte mithilfe
der Gleichung 6.1 die Bestimmung des Solldurchsatzes in den jeweiligen Zielgrofien. Zur
besseren Vergleichbarkeit fand die Anpassung des Durchsatzes bei konstanter Drehzahl in
den jeweiligen Anlagen statt, sodass die ausgewerteten Drehzahlen in allen Prozessgrofien
jeweils 300, 600 und 900 rpm betragen. Daraus ergab sich ein Skalierungsfaktor fiir den
Durchsatz von etwa 3, 5 und 10. Demnach lagen die Durchsétze fiir die Pilotmafstiabe
(TSE16 und TSE18) jeweils bei 1,2 und 2,4 kgh™! bzw. 2,0 und 4,0 kgh™!. Analog da-
zu betrugen die entsprechenden Massenstrome fiir den Extruder im Produktionsmafistab
(TSE24) bei 4,0 und 8,0 kgh~!. Abbildung 6.2 zeigt einen Ausschnitt aus der durchgefiihr-
ten Simulation unter Darstellung der entstehenden axialen Stromungsgeschwindigkeiten
und die resultierende Materialverteilung fiir die implementierten Schneckenabschnitte bei
dquivalenten Prozessbedingungen (konstanter SFL-Wert von 0,022).

Die Aufnahmen demonstrieren zunéchst die Anreicherung des Materials in der Knetzone.
Dartiber hinaus ist ersichtlich, dass sich der Materialfluss entlang der simulierten Schne-
ckenabschnitte bei gleicher SFL-Zahl dhnlich verhélt. Insbesondere bei den dquivalenten
Extrudern ergeben sich bei den verwendeten Prozessparametern nahezu identische Stro-
mungsmuster, was auf eine effektive volumetrische Skalierung des Prozesses hinweist.
Auf Grundlage einer simulationsgestiitzten Bestimmung der lokalen Fiillgrade lasst sich
eine genauere Analyse der Auswirkungen der weiteren untersuchten Prozessbedingungen
durchfiithren. Die aus den durchgefithrten Simulationen abgeleiteten axialen Verlaufe des
lokalen Fiillgrades sind in Abbildung 6.3 dargestellt. Die Berechnungen erfassen die durch-
schnittliche Anzahl von Partikeln, die in einer Sekunde (20 Zeitschritten) im stationéren

Zustand durch den Extruderabschnitt stromen. Die Diskretisierung (Al) der Kneterlinge
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(a) 11mm

(b) 16 mm

(c) 24 mm

(d) 18 mm

-0.04 -0.02 0 0.02 0.04
Uzxial | ms1

Abbildung 6.2: Darstellung der berechneten axialen Stromungsgeschwindigkeiten (Uaxia1) und der dar-
aus resultierenden Materialverteilung in der untersuchten Knetzone fiir die verschiedenen Schneckengro-
Ben (11 mm, 16 mm, 24 mm und 18 mm) jeweils bei einer Drehzahl von 300 rpm und einem konstanten
SFL von rund 0,022. Abbildung aus [54]

bzw. des Schneckenabschnittes basiert auf der Breite der jeweiligen Knetscheiben. Diese
erfasste somit alle Partikel jede Al = 2,75 mm fir den 11 mm Extruder, Al = 4,00 mm
fir den 16 und 18 mm Extruder und Al = 6,00 mm fiir den 24 mm Extruder. [54]

Die resultierenden Profile zeigen eine Materialanhaufung unmittelbar vor den riickwarts
angeordneten Knetscheiben. Dieses Verhalten zeigte sich in allen untersuchten Extruder-
groflen und ist auf den hoheren FlieBwiderstand der verwendeten Geometrie zuriickzu-
fithren. Auflerdem wirkt sich der Einfluss der Prozessparameter unterschiedlich auf die
untersuchte Geometrie aus. Die Auswertung der berechneten lokalen Fillgradwerte zeig-
te, dass sowohl héhere Durchflussraten als auch eine niedrigere Schneckendrehzahl den
Fillgrad erhohen. Dieser Zusammenhang war bei allen untersuchten Skalen gleich.

Bei der Verwendung édquivalenter Schnecken zeigte sich jedoch, dass der Einsatz einer
vergleichbaren SFL-Zahl zu &hnlichen Profilen mit leicht unterschiedlichen lokalen Fiill-
graden fithrt. Dabei ist zu berticksichtigen, dass die evaluierten Skalen ein konstantes Ver-

héltnis zwischen Lénge und Durchmesser der Schneckenelemente (L/Ds=1) aufweisen.
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Abbildung 6.3: Einfluss des Schneckendurchmessers und der Prozessparameter auf den lokalen Fiillgrad
der Schnecke in der Knetzone fiir 11 mm (a), 16 mm (b), 18 mm (c¢) und 24 mm (d) Schneckendurchmesser.
Abbildung aus [54]

Eine mogliche Erklarung fiir diese Beobachtung konnte in der unterschiedlichen Dicke der
Knetscheiben liegen. Diinnere Knetscheiben fithren zu einem hoheren FlieSwiderstand im
Vergleich zu dickeren.[22, 6] Die Simulation zeigt zudem, dass bei niedrigerer Schnecken-
drehzahl und damit hoheren Fillungsgraden die lokale Materialverteilung im Knetbereich
zwischen den Skalen vergleichbar ist. Bei hoherer Schneckendrehzahl bzw. niedrigeren Fiil-
lungsgraden tritt hingegen der geometrische Effekt auf den FlieBwiderstand starker hervor.
54

Die alternative Schnecke zeigte analog zu den anderen eine starke Riickhaltung des Materi-
als im Knetbereich. Im Vergleich zu den anderen Schnecken blieb dieser Effekt jedoch auch
bei hohen Drehzahlen erhalten, was auf die vergleichsweise schmalen L/Dg-Verhaltnisse
der Riickwéartskneter zurtickzufithren ist.

Der lokale Fillgrad nimmt mafigeblichen Einfluss auf die Dispersion von Partikeln, da
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6.2 Simulationsgestiitzte Prozessskalierung

er sowohl die Materialbeanspruchung als auch die lokale Verweilzeit beeinflusst [54, 53,
22]. Zur Bestimmung der Auswirkung der Schneckengréfle auf die Dispersion erfolgte
zunachst die Berechnung der lokalen Materialbeanspruchung je Skala auf Basis der Pro-
zesssimulationen. Die Berechnung basiert auf den Geschwindigkeitsgradienten im Fluid,
wie im Kapitel 4 beschrieben. Abbildung 6.4 zeigt die daraus erhaltenen lokalen Werte
der Scherrate als Haufigkeitsverteilungen fiir die verschiedenen Prozessparameterkombina-
tionen in den untersuchten Extruderskalen. Die Auswertung der lokalen Scherrate erfolgt
nach Erreichen eines stationdren Stromungszustandes in den Knetzonen. Dabei stellen die
Verteilungen die einzelnen berechneten Werte aus jeweils einer Sekunde (20 Zeitschritte)

Simulationszeit dar.
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(c) Niedrigere Massenstrome - alternative

(d) Hohere Massenstrome - alternative

Abbildung 6.4: Einfluss des Schneckendurchmessers und der Prozessparameter auf die lokale Scherraten-
verteilung in der Knetzone fiir jeweils 11 mm, 16 mm, 24 mm und 18 mm Schneckendurchmesser-Extruder.
Abbildung aus [54]

87



6 Prozess-Scale-Up

Die Berechnungen zeigen einen eindeutigen Zusammenhang zwischen der Erhohung der
Schneckendrehzahl und dem Anstieg der Scherrate. Aulerdem ergibt sich eine Verschie-
bung der Verteilungen zu héheren Scherraten mit steigender Schneckengrofle. Eine grofiere
Schnecke erzeugt aufgrund ihrer hoheren Spitzengeschwindigkeit hohere maximale Scher-
raten. Die Form der Verteilungen reflektiert zudem die analysierten lokalen Fiillgradwerte.
Diese ist insbesondere bei den dquivalenten Schnecken zwischen den Skalen konsistent,
was die Ahnlichkeit des Fliefiverhaltens (Fiillgrad) zwischen den Extrudern widerspiegelt.
Im Gegensatz dazu unterscheiden sich die Verteilungen der alternativen Schnecken deut-
lich. Im gréeren Extruder liegt der Modalwert durchgehend bei niedrigeren Scherraten,
was auf die hoheren Fiillgrade zuriickzufiihren ist. Generell zeigt sich bei hohen Mas-
senstromen eine leichte Verschiebung der Profile zu niedrigeren Scherratenwerten, da das
iiberschiissige Material eher die breiten Bereiche im Querschnitt ausfillt, wie in Kapitel 4
beschrieben.

Die simulationsgestiitzte Gesamtbetrachtung der durch die Skalierung hervorgerufenen Ef-
fekte auf die Dispersionseffizienz erfolgt zunéchst durch die Berechnungen des spezifischen
Energieeintrags (SEI) auf Grundlage der numerisch ermittelten Scherraten. Abbildung 6.5
zeigt die berechneten SEI-Werte in Abhéngigkeit von den Betriebsbedingungen anhand
der SFL-Zahl fiir die untersuchten Konfigurationen.

2.5 2.5
O TSE 11-2K7Z —— Geringere Zufuhr TSE 11-2KZ —— Geringere Zufuhr
A TSE 16-2KZ Hohere Zufuhr (O TSE 11-3KZ Hohere Zufuhr
2 || [] TSE 24-2KZ - 2 | @ TSE18-2KZ ]
T T
2 150 12 15 |
= =
= =
= 1 S| |
£a) £a)
op] 5]
0.5 . 0.5 |
0 ‘v ! ! ! ! 0 \ ! ! ! !
0 50 100 150 200 250 300 0 50 100 150 200 250 300
SFL-! /- SFL-! /-
(a) Aquivalenten Schnecken (b) Alternativen Schnecken

Abbildung 6.5: Zusammenhang zwischen dem durchschnittlichen spezifischen Energieeintrag (SEI) und
der spezifischen Fordermenge (SFL) bei dquivalenten (a) und alternativen (b) Schnecken, mit zusétzlichem
Einfluss der Anzahl von Knetzonen (KZ). [54]

Der SEI integriert sowohl die Anderungen in den medianen Werten der lokalen Scher-
rate als auch die mittlere Verweilzeit im Knetbereich (SEI= 7 -7 -~+?/p). Die Bestim-
mung der Verweilzeit (7) erfolgte dabei auf Grundlage des mittleren Fiillgrads (¢) in
der Knetzone gemiB 7 = ¢ (V/V). Die Auswertung zeigt, dass der SEI mit steigendem
SFL™! ebenfalls steigt. Fiir die dquivalenten Schnecken (Abbildung 6.5a) fithrt die An-
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6.3 Skalierungseffekte auf die Pastenqualitéit

wendung der SFL-Werte als Anpassungsmaflstab fiir den Massenstrom zu vergleichbaren
SEI-Werten. Obwohl die Bandbreite der Scherratenverteilungen durch den unterschiedli-
chen Durchmesser variiert, sind die Medianwerte im gleichen Bereich. Die geringen Unter-
schiede im Fiillgrad kompensieren diese Abweichung in der Berechnung, sodass integral
vergleichbare SEI-Werte in den untersuchten Extrudergréfien resultieren. Im Vergleich
dazu erzielten die einzelnen Knetzonen der alternativen Schnecken (siehe Abbildung ref-
fig:DXSU__SEI SFL/alternativ) unterschiedliche SEI-Werte. Auch hier ergaben sich ver-
gleichbare mediane Scherratenwerte. Jedoch fiihrten die langere Verweilzeit aufgrund des
hoéheren Fiillgrades in der TSE-18-Schnecke stets zu hoheren SEI-Werten. Die Anpassung
der Schnecke in Bezug auf die Anzahl der Knetzonen stellt einen Losungsansatz dar,
um diese Abweichung entgegenzuwirken. In der vorliegenden Untersuchung eignet sich
beispielsweise die Verwendung von drei Knetzonen im Ausgangsextruder und zwei Knet-
zonen im Zielextruder, um vergleichbare Energieeintrage in den Extruder zu erzielen.
Wie in Kapitel 5 bereits gezeigt, ist der Energieeintrag mafigeblich fiir die Dispersion
der Additive. Bei der Ubertragung der Dispersionsqualitit ist es daher entscheidend, die
gleichen Prozessbedingungen zu gewéhrleisten, um den gleichen Dispersionsgrad in der
Produktion zu erzielen.

6.3 Skalierungseffekte auf die Pastenqualitit

Die Charakterisierung der auftretenden Stromungszustande sowie der daraus resultie-
renden Scherraten dient der Analyse der durch Skalierung bedingten Anderungen des
Energieeintrags. Produktseitig erfolgt zunéchst die Messung der Anderung der Partikel-
grofenverteilung fiir die untersuchten Betriebsbedingungen in den jeweiligen Extrudern.
Die gemessenen Profile sind in Abbildung 6.8 dargestellt.

Als Erstes erfolgt die Betrachtung der Skalierung zwischen den dquivalenten Schnecken.
Bei der Anwendung der gleichen Drehzahl und anschlieBender Anpassung des Massen-
durchsatzes auf Basis der SFL-Zahl zeigen die Verteilungen vergleichbare Zerkleinerungs-
effekte in den Pasten. Die Ergebnisse deuten daher darauf hin, dass die SFL-Zahl ein
geeigneter Skalierungsfaktor fiir Dispersionsanwendungen mit dquivalenten Schnecken ist.
Demgegeniiber zeigen die ermittelten Verteilungen fiir alternative Schnecken deutlich star-
kere Abweichungen im Feinanteil, was darauf hindeutet, dass eine Skalierung mittels der
SFL-Zahl bei alternativen Schnecken nicht ausreichend ist.

Eine Gesamtbetrachtung der durch die Skalierung hervorgerufenen Effekte auf die Di-
spersionseffizienz erfolgt analog zu der SEI-Auswertung zunéchst durch den Vergleich der
Dispersionsindizes (DIgg). Abbildung 6.7 zeigt die berechneten DIgg-Werte in Abhéngig-
keit von den Betriebsbedingungen anhand der SFL-Zahl und unter Beriicksichtigung der

durch SEI implementierten Schneckenvarianten.
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Abbildung 6.6: Vergleich der gemessenen Partikelgrofienverteilung der produzierten Anodenpasten bei
jeweils niedrigerem und hoéherem Massenstrom, fiir dquivalente (a-b) und alternative (c-d) Schnecken.

Abbildung aus [54]

Die erhaltenen Verldufe des Dispersionsindex DIgg weisen stets eine Verbesserung der
Dispersion bei den untersuchten Extrudergréfen mit steigendem SFL™! auf. In diesem
Kontext erlaubt der Einsatz eines geringeren Massenstroms oder die Steigerung der Dreh-

zahl eine Zunahme der Dispersion in den Pasten. Diese Effekte lassen sich durch die
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Beobachtungen des SEI-Wertes (siche Abbildung 6.5) erkléren.

Des Weiteren verdeutlicht der Vergleich der erhaltenen DIcg-Werte fiir die Aquivalenten-
Schnecken (vgl. Abbildung 6.7a), dass ein Scale-up mit einer konstanten SFL-Zahl zwi-

schen den betrachteten Extrudern ausreicht, um dhnliche DI-Werte zu erzielen. Bei einer
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Abbildung 6.7: Zusammenhang zwischen dem Dispersionsgrad des Feinanteils (DIcg) und der spezifi-
schen Fordermenge (SFL) bei dquivalenten (a) und alternativen (b) Schnecken, mit zusétzlichem Einfluss
der Anzahl von Knetzonen (KZ). [54]

Skalierung auf einen Extruder, dessen Geometrie jedoch nicht identisch ist, lasst sich diese
Aussage hingegen nicht mehr aufrechterhalten. In diesem Fall ist eine weitere Modifikation
der Prozessparameter erforderlich oder alternativ eine Anpassung der Schneckenkonfigu-
ration notwendig. In dieser Studie fithrten die Anpassungen der Anzahl der Knetzonen,
also Modifikationen der Schnecken, trotz unterschiedlicher geometrischer Eigenschaften
zu ahnlichen durchschnittlichen SEI-Werten. Dies ermoglichte wiederum die Aufrechter-
haltung der Beziehung zwischen DI¢g und SFL auch fiir alternative Schnecken.

Die Simulation des Prozesses und die damit verbundene Ermittlung des SEI-Wertes (s.o.)
ermoglichen demnach eine systematische Charakterisierung der Prozessbedingungen. Die
experimentellen Daten unter Beriicksichtigung der simulationsgestiitzten Skalierungskri-
terien zeigen, dass sich der SEI als geeignetes Scale-up-Kriterium fiir die Ubertragung der

Dispersionsqualitdt zwischen dquivalenten und alternativen Schneckengeometrien eignet.

Bewertung der Dispersion auf der Elektrode

Die REM-Analyse stellt eine geeignete komplementére Methode zur Darstellung der ef-
fektiven Partikelzerkleinerung bei verschiedenen Prozessvariationen und zur Beurteilung
der Ubertragbarkeit der Dispersionseffizienz zwischen unterschiedlichen Skalen dar. REM-
Aufnahmen ermoglichen hierbei eine qualitative Erfassung des Dispersionsgrads, indem
sie die Partikelverteilung raumlich veranschaulichen. Somit erlaubt diese Methode die vi-
suelle Erfassung von Anderungen der Mikrostrukturen infolge unterschiedlicher Prozess-
einstellungen. In Abbildung 6.8 sind die mittels REM aufgezeichneten Beschaffenheiten
der Dispersion bei den dquivalenten Prozesseinstellungen dargestellt.

Die Aufnahmen zeigen zunéchst tiberwiegend grofle, glatte Graphitpartikel unterschiedli-
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Abbildung 6.8: REM-Aufnahmen der hergestellten Anodenelektroden nach Aufbereitung in den unter-
suchten Extruderskalen (11 mm, 16 mm, 18 mm und 24 mm Schneckendurchmesser). Die Verarbeitung

der Pasten fand dabei unter d4quivalenten Produktionsbedingungen bzw. einer konstanten SFL-Zahl von
SFL~! = 270 statt. Abbildung aus [54]

cher Grofle. In den Zwischenrdumen und auf der Oberflidche sind fein partikuldre Struktu-
ren erkennbar, die die Ruflagglomerate sowie Binder- und Agglomeratgemische darstellen.
Dabei zeigt sich qualitativ, dass die raumliche Partikelverteilung bei dquivalenten Prozess-
einstellungen, hier fiir SFL~™! = 270, vergleichbar ist. Dies ist ein Indikator dafiir, dass
eine erfolgreiche Ubertragung der Dispersionseigenschaften zwischen den Anlagen nach
Skalierung mit den beschriebenen Mafinahmen zu erwarten ist.

Ferner lassen sich die Dispersionseigenschaften der Pasten quantitativ mittels Messun-
gen der elektrischen Leitfahigkeit der Elektroden analysieren. Der Mischschritt hat einen
entscheidenden Einfluss auf den Dispersionsgrad und damit auf die elektrische Leitfa-
higkeit der Elektroden. Ziel ist es, den elektrischen Widerstand der Elektrodenschichten
zu verringern, um damit die elektrische Leitfahigkeit zu erhéhen. Zur Charakterisierung
des Einflusses der verschiedenen Skalen auf die elektrische Leitfahigkeit der hergestellten
Elektrodenschichten fanden Messungen des Schichtwiderstands statt. Abbildung 6.9 zeigt

die erzielten Elektrodenqualititen sowie die Auswirkungen der SFL auf den resultierenden
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Abbildung 6.9: Einfluss der spezifischen Durchflussrate (SFL) auf den elektrischen Widerstand (volu-
metrisch) der Elektroden fir dquivalente (a) und alternative (b) Schnecken, mit zusétzlichem Einfluss
der Anzahl von Knetzonen (KZ). [54]

elektrischen Widerstand (Volumen) fiir die untersuchten Prozessskalen.

Die vorliegenden Messungen zeigen einen signifikanten Einfluss des Betriebspunkts bzw.
der Prozesseinstellung (SFL™!) und der damit aufgebrachten mechanischem Beanspru-
chung auf die Qualitdt der Elektrode nach der Beschichtung. Insbesondere bei hoheren
SFL~'-Werten ist eine Abnahme des elektrischen Widerstands der Elektroden und folg-
lich ein Anstieg der Leitfahigkeit zu beobachten. Des Weiteren zeigen die Datenpunkte
fiir Aquivalente Schneckengeometrien insbesondere eine hohe Ubereinstimmung, die auf
eine vergleichbare elektrische Leistung bei der Skalierung der Produktionsraten basierend
auf SFL™! und damit SEI schliefen lisst. Dariiber hinaus zeigte sich eine Tendenz zur
Stabilisierung der elektrischen Widerstandswerte fiir SFL=! ab 100, was darauf hindeutet,
dass bei zunehmendem SFL™! die Vorteile einer verstirkten Dispersion auf die elektrische
Leitfahigkeit begrenzt sind. Im Gegensatz dazu ergeben sich bei SFL~'-Werten unter 100
hohere Widerstandswerte und grofiere Abweichungen. Aus den empirischen Untersuchun-
gen geht hervor, dass niedrigere SFL~!-Werte zu einer heterogeneren Schichtdicke fithren,
wihrend bei hoheren SFL™!-Werten eine gleichméBigere Schichtdicke resultiert. [54]

Die Untersuchung ergab auferdem, dass das Prozessieren bei geringeren SFL™!-Werten
und damit reduzierten Beanspruchungen die Oberflichendefekte der Elektrodenfolien deut-
lich erh6hten und somit die Qualitiat beeintrachtigten. Die analysierten Oberflichen zeig-
ten zusatzlich eine raue und weniger homogene Beschaffenheit, die teilweise durch sicht-
bare Ansammlungen von Rufipartikeln gepriagt war. [54]

Die Analyse der Widerstdnde in Bezug auf die alternativen Schneckenkonfigurationen
bestitigt ebenfalls die erfolgreiche Ubertragung der Qualitéit unter Anwendung des SEI-
Wertes als Skalierungskriterium. Diese ist durch eine gute Ubereinstimmung der elektri-

schen Widerstande erkennbar, die nach der Anpassung der Schnecke eintreten.
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6 Prozess-Scale-Up

6.4 Schlussfolgerung: Prozessskalierungsansatz

Die gewonnenen Erkenntnisse zeigen, dass eine Steigerung der Produktionsmengen sowie
eine Ubertragung der Dispersionseffizienz zwischen verschiedenen Extrudern realisierbar
ist. Die durchgefiithrten Untersuchungen verdeutlichen, welche Kriterien fiir unterschiedli-
che Szenarien als sinnvoll zu erachten sind und welche Mainahmen eine Prozessskalierung
begiinstigen.

Die Ubertragung der Dispersionseffizienz auf grofere Skalen ist unter der Anpassung
des Durchsatzes moglich, sofern ein vergleichbarer SEI-Wert gewahrleistet ist. Die Im-
plementierung von Prozesssimulationen ermoglichte hierbei eine detaillierte Analyse des
Stromungsverhaltens unter Berticksichtigung der Produktionssteigerung in den verschie-
denen Skalen. Bei konstanter spezifischer Forderrate (SFL) zeigten Schnecken mit gleichen
geometrischen Verhéltnissen trotz unterschiedlicher Scherbeanspruchung éhnliche lokale
Fiillgrade. Dies war von entscheidender Bedeutung fiir die Verweilzeit im Extruder und
folglich fiir die Dispersion. Demnach ist eine Prozessskalierung basierend auf dem SFL
bei dquivalenten Schnecken durchfiihrbar.

Die Simulationen zeigen schliellich, dass die Schneckengeometrie eine entscheidende Rolle
bei der Ubertragbarkeit der Produktion zwischen verschiedenen MaBstében spielt, ins-
besondere beim Scale-up zwischen alternativen Schneckenkonfigurationen. Hier ist die
Anwendung des SFL-Wertes dann moglich, wenn der durch beide Schnecken induzier-
te integrale SEI vergleichbar ist. Die Modifikation der Schneckenkonfiguration bzw. der
Knetzone bietet hier eine Moglichkeit, den durch die Schnecke ausgeiibten integralen SEI
zwischen alternativen Schneckenkonfigurationen anzugleichen. Der spezifische Energieein-
trag erwies sich als entscheidender Kennwert fiir die Ubertragung kritischer Produktqua-
litdten zwischen verschiedenen Skalen. Dies betrifft insbesondere den Dispersionsgrad in

den Pasten und folglich die elektrischen Eigenschaften der fertigen Elektroden.
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Kapitel 7

Modellierung der
Produktqualititsinderung®

Das Bruch- und Agglomerationsverhalten von Materialien ist von unterschiedlichen Fak-
toren abhingig und fur jedes Material spezifisch. Auflerdem ist der Dispersionsvorgang in
hohem Mafle von den Prozessparametern abhéngig. Die Charakterisierung des Bruchver-
haltens unter kontrollierten Bedingungen bietet daher einen methodischen Ansatz, um die
Ubertragbarkeit der Dispergiereffizienz zwischen verschiedenen Mischprozessen zu unter-
suchen. Eine weit verbreitete Methode zur Dispergierung von Batteriekomponenten bei
der Herstellung von Batterieslurries stellt zunachst das Mischen im Batchverfahren dar.
Dabei lassen sich die Prozessgrofien gezielt variieren und der Prozess ist in der Regel gut
iibertragbar auf verschiedene Prozessskalen. Im Labormafstab kommt tiberwiegend der
Dissolver als Mischwerkzeug zum Einsatz. Dieser eignet sich aufgrund seiner guten Di-
spergierwirkung, besonders fiir die Charakterisierung der Verarbeitbarkeit von Materialien

und fiir die Erprobung neuer Formulierungen.

7.1 Bruch- und Agglomerationsverfahren

Zur Charakterisierung des Dispersionsprozesses in Batteriepasten haben sich mehrere Au-
toren mit der Modellierung des Bruchverhaltens von Ruflagglomeraten beim Mischen be-
schéftigt [42, 78, 79]. Griefll et al. [79] untersuchten die kinetischen Parameter der Di-
spersion von den Batterieadditiven in einer umfangreichen Studie, um den Einfluss unter-
schiedlicher Drehzahlen und Ruflpartikelkonzentrationen auf die Dispersionseffizienz und
damit auf die Batterieeigenschaften zu beschreiben. Anhand der generierten Daten erfolgte
anschlielend die Modellierung des Dispersionsvorgangs fiir unterschiedliche Elektrodenre-

zepturen. Hierzu fand das Modell zur Dispersion von Nanopartikeln nach Schilde et al. [44]

4Teile dieses Kapitels sind in Ji et al. (2025) [77] verdffentlicht.
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7 Modellierung der Produktqualitatsanderung

Anwendung, sieche Gleichung 7.1. Das Modell beschreibt die zeitabhingige Anderung des
Partikeldurchmesser z(t) anhand der initialen Partikelgroie zo und der theoretisch kleinst

moglichen Partikelgrofie zeng bei (t — o0) gemés:

t

= z(tu) = b ) ———
z(tu) = xo + (au xO)thcud

I(t) = Zo + (xend - ZE()) (7].)

t
t+ K
Dabei beschreibt der Parameter K die Kinetik des Prozesses. Die beiden Groflen K und
Teng héngen zunéchst von der Beanspruchung im Prozess ab [44]. Fur die vorliegenden
Anwendungen lassen sich diese durch einen Potenzansatz unter Einbeziehung des Dreh-

zahleinflusses bzw. der Umfangsgeschwindigkeit u modellieren [44, 79].

Ein weiterer Modellierungsansatz fiir die Dispersion stellt die Berechnung mittels der
diskreten Populationsbilanzgleichung (dPBE) dar. Dieser erméglicht die Berechnung der
Anderungen in der Partikelgréfien fiir die gesamte PartikelgroSenverteilung, anhand dis-
kreter Partikelklassen [80, 78, 81]. Die Anderungen ergeben sich aus zwei wesentlichen
Prozessen: Der Entstehung von Feinanteilen, beispielsweise durch den Bruch gréflerer Ag-
glomerate, und der Entstehung von Grobanteil, beispielsweise durch Agglomeration.

Fiir die Agglomeration lisst sich die zeitliche Anderung der Anzahl n der interagierenden

Partikel oder Agglomerate (i,7) verfolgen, gemas:

=TA " N nj = Bij Oéij - Ny nj (72)

Dabei beschreiben « die Kollisionseffizienz und /3 die Kollisionsfrequenz [80, 82]. Die Kol-
lisionseflizienz gibt an, wie effektiv Kollisionen im Verhaltnis zu den moglichen Kollisionen
sind. Ein a-Wert von 1 bedeutet, dass jede Kollision zu einer Agglomeration fiihrt. Bei
a-Werten nahe 0 prallen die Partikel dagegen nach einer Kollision wieder voneinander ab,
sodass keine Agglomeration stattfindet. Die Kollisionsfrequenz gibt hingegen an, wie oft
Partikelinteraktionen bzw. -kollisionen pro Zeiteinheit stattfinden.

Fiir die Modellierung der Dispersion ist jedoch die Implementierung des Bruchmechanis-
mus von entscheidender Bedeutung. Als erster Ansatz fungiert hierbei die Beschreibung

der Bruchrate rg unter Anwendung des Potenzansatzes von Pandya und Spielman [83,

ko
rg(x) = k1% (V{I)/i?) (7.3)

84], gemaf:

Dadurch ergibt sich ein Zusammenhang zwischen der Bruchrate rg und der Scherrate .
Die Bruchrate ist hierbei ebenfalls fiir jede Partikelklasse durch das Verhaltnis zwischen
dem Volumen der Partikel V,, und dem Volumen V,, des theoretisch kleinst moglichen
Partikels bzw. Priméarpartikels bedingt. k; und ky sind empirische Konstanten fiir die

Beschreibung der Kinetik.
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7.1 Bruch- und Agglomerationsverfahren

Die Modellierung der Anderung in der Partikelgréfie erfolgt in Rahmen der vorliegen-
den Untersuchungen durch Bilanzieren aller Bruchprozesse im System auf alle Partikel-

Klassen. Die Populationsbilanzgleichung nimmt dadurch folgende Form an:

on(x,t)
ot

1 rz
= 5/ ra(x — 2 2 \yn(x — o' t)n(2' t)d’
0

_ /OOOTA(x,x’)n(x’,t)dx/
} (7.4)
+ [ o) ol (e )’ — r()n(a)

v
+ e nr(z,t)

Der linke Term steht fiir den Speicherterm und erfasst die zeitliche Anderung der Parti-
kelgroBlen. Die ersten beiden Terme auf der rechten Seite stehen fiir die Agglomeration:
Der erste beschreibt die Entstehung durch Aggregation kleinerer Agglomerate, der zweite
den Verlust durch weitere Aggregation. Die Kinetik ist hierbei durch r5 bzw. das Produkt
aus Kollisionseffizienz o und Kollisionsfrequenz 3 beschrieben. Der dritte Term auf der
rechten Seite beschreibt die Entstehung von Partikeln (n) mit einem spezifischen Durch-
messer x, die durch den Bruch von grofileren Agglomeraten mit einem Durchmesser z’
entstehen. Diese berticksichtigt dann die Bruchrate rg(z’) und die Bruchfunktion fg(z’,x)
groflerer Agglomerate. Die Bruchfunktion gibt dabei an, mit welcher Wahrscheinlichkeit
bei Bruch eines Agglomerats der Grofle 2/ ein Fragment der Grofle = entsteht. Hierbei
wurden die Berechnungen mit der bindren Bruchfunktion durchgefithrt [85]. Der zweite
Term beschreibt analog dazu den entsprechenden Verlustbeitrag fiir die Partikel der Gro-
B8e x, die durch Bruch in der Klasse verschwinden. Anschlieend lasst sich ein weiterer
Term integrieren, der die Anderung der Partikelklassen im offenen System durch Konvek-
tion im Prozess beschreibt. Dieser ist als Transportterm zu bezeichnen und integriert den
Volumenstrom V im Prozess sowie das gefiillte Volumen Vi in jedes Kompartiment. Eine
schematische Darstellung der Implementierung des Transportterms zur Anwendung der
PBE am Extruder ist in Abbildung 7.1 zu sehen.

n_1,V ¥ n, @,V Ny, V

Abbildung 7.1: Schematische Darstellung der Implementierung des Transportterms zur Erweiterung
des PBEs fiir die Kopplung mit dem Kompartimentmodell des Extruders.
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7 Modellierung der Produktqualitatsanderung

Die notwendigen Daten wie Fiillgrad, Beanspruchung und Verweilzeit in den einzelnen
Kompartment sind aus dem Kompartimentmodell zu entnehmen. Die Anderung der Par-
tikelanzahl durch Transport ny; ergibt sich aus der Differenz zwischen Eintritt n;_; und

Austritt n;, geméaf:

anT,i . K
ot Vk

Zur Losung der Populationsbilanzgleichung ist eine Diskretisierung der relevanten Parti-

(ni—1 —my) (7.5)

kelgrofien erforderlich. Hierbei gibt es mehrere Moglichkeiten, die Diskretisierung durchzu-
fithren. Grundsétzlich resultiert daraus eine Gruppierung der vorliegenden Partikelgrofien
in Klassen. Zu den herkémmlichen Methoden zéhlen die lineare Methode (x; = xo+i-Ax)
und die geometrische Methode (z; = zy-S"). Beide Methoden gehen von einer Primérpar-
tikelgrofe xy aus und beschreiben die ndchsten Werte x; jeweils mit einer festen Differenz
Ax oder mit einer Wachstumsrate S. In dieser Arbeit kam zunéchst die geometrische
Methode mit einem S =2 zum Einsatz, da diese im Vergleich zur linearen Diskretisie-
rung besser fiir breite Partikelgrofenverteilungen geeignet ist. Die Implementierung er-
folgt unter Verwendung des Cell Average Technique", um die physikalischen Groéfien und
die Stabilitdt bei der Berechnung zu erhalten. [86]

7.2 Zeitgesteuerte Entwicklung der Dispersion im

Batchverfahren

Das Batch-Mischverfahren ist ein zeitgesteuerter Prozess, bei dem ldngere Mischzeiten
die Dispersion der Partikel begiinstigen. Die Effizienz des Mischvorgangs hiangt jedoch
unter anderem vom Energieeintrag, dem Mischwerkzeug, der Grofle des Mischbehélters
und dem Mischvolumen ab [36, 44]. Diese Prozessparameter wirken sich unterschiedlich
auf die Mischwirkung und damit auf die Mischzeit aus. Wahrend des Dispersionsprozes-
ses findet sowohl eine Zerkleinerung als auch eine Agglomeration des Materials statt. Bei
zu langen Mischzeiten erreicht die Dispersion iiblicherweise ein Gleichgewicht zwischen
Bruch und Agglomeration, wodurch die Gréfe der Partikel bzw. der Agglomerate in Ab-
hangigkeit der zugefiihrten Energie ein Minimum erreicht. Dariiber hinaus lassen sich bei
Feststoffgemischen die unterschiedlichen Zerkleinerungseigenschaften der einzelnen Mate-
rialien ausnutzen, um beispielsweise gezielt einen Teil der Komponenten zu zerkleinern
und gleichzeitig bestimmte Komponenten zu schonen. Die Quantifizierung des zeitlichen
Verlaufs des Bruchverhaltens wiahrend des Mischens ermoglicht somit eine Aussage dar-
iiber, welche Komponenten unter welchen Bedingungen zerkleinert werden.

Zur Charakterisierung der zeitlichen Entwicklung des Dispergierprozesses bei der Her-

stellung der Batteriepasten fand eine Messung der PartikelgroBenverteilung der Paste in
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7.2 Zeitgesteuerte Entwicklung der Dispersion im Batchverfahren

regelméfigen Abstdnden statt. Die Analyse wurde zudem bei verschiedenen Drehzahlen
durchgefithrt, um den Einfluss dieser Prozessparameter auf die Zerkleinerung ebenfalls zu
erfassen. Abbildung 7.2 zeigt die gemessenen Kurvenverlaufe bei jeweils 600, 900, 1200
und 1800 rpm. Die Untersuchungen beziehen sich auf Graphitanodenpasten mit Graphit
als aktives Material und Hauptbestandteil der Mischung, sowie Carbon Black als Additiv

geméafl der in Kapitel 3 beschriebenen Rezeptur.
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Abbildung 7.2: Zeitliche Anderung der intensititsgewichteten PartikelgréBenverteilung (g(z*)) fiir die
untersuchten Drehzahlen (600, 900, 1200 und 1800 rpm) im Batchmischprozess mit Dissolver. x* steht

fiir den dquivalenten Durchmesser.

Zur besseren Vergleichbarkeit der Prozessvariationen fand zunachst eine schrittweise Vor-
dispergierung der Einzelkomponenten unter gleichen Prozessbedingungen fiir die Durch-
fithrung der einzelnen Versuche statt. Diese Vorgehensweise ermoglichte die Verarbeitung
vergleichbarer Pasten mit anndhernd gleicher Pastenqualitat. Im ersten Schritt erfolgte
dabei die Herstellung einer Binder-Wasser-Losung als Grundlage fiir die Verarbeitung der

weiteren Komponenten. Die Auflésung des CMC-Binders in Wasser erfolgte nach einer

99



7 Modellierung der Produktqualitatsanderung

Mischzeit von mindestens 60 Minuten bei einer Drehzahl von 1200 rpm, gefolgt von der
Zugabe des SBR mit einer Nachmischzeit von 5 Minuten bei gleichbleibender Drehzahl.
Im Anschluss erfolgte eine sukzessive Zugabe der Leitadditive (CB) und anschliefSend
des Aktivmaterials (Graphit) bei einer konstanten Drehzahl von 600 rpm tber insgesamt
15 Minuten, um die Partikel méglichst schonend zu homogenisieren, ohne sie zu stark zu
beanspruchen. Die nach Abschluss der Vordispergierung gemessenen Partikelgrofienver-
teilungen markieren jeweils die Ausgangsqualitit (¢ = 0) der Pasten.

Die Ergebnisse zeigen, dass eine Erhohung der Drehzahl die Bildung von mehr Feinanteil
in den Pasten begiinstigt, was durch eine Verschiebung der intensitétsgewichteten Vertei-
lung hin zu kleineren Partikelgrofien gekennzeichnet ist. Daraus lésst sich ableiten, dass
die Drehzahl einen starken Einfluss auf die notwendige Dispersionszeit hat. So steigt bei-
spielsweise der Feinanteil bei hoheren Drehzahlen in den ersten Minuten deutlich schneller
an als bei niedrigeren Drehzahlen. Der Verlauf des Zerkleinerungsprozesses ist somit vom
Energieeintrag gepragt. Des Weiteren manifestiert sich eine Beschrankung des Zerklei-
nerungsgrads hinsichtlich der eingebrachten mechanischen Energie. Hierbei gilt, dass der
Partikelbruch die Uberschreitung einer kritischen Beanspruchung bedingt, sodass es zum
Bruch kommt [44, 42]. In diesem Zusammenhang dient zunéchst die Erfassung der zeitli-
chen Anderung der Partikelgrofe im Feinanteil zur Analyse bzw. Veranschaulichung der
Wirkung des Energieeintrags auf die Zerkleinerungseffizienz. Abbildung 7.3 zeigt hier-
zu den zeitlichen Verlauf des Medianwertes des Partikeldurchmessers der Feinfraktion in

Abhéngigkeit der eingesetzten Drehzahl.
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Abbildung 7.3: Zeitlicher Verlauf des Medianwertes der Partikelgrofie im Feinanteil fiir die untersuchten
Drehzahlen (600, 900, 1200 und 1800 rpm) im Batchmischprozess mit Dissolver. Fit-Verlauf entspricht
Gleichung 7.1 mit den Parametern: a=0,1296, b =-0,5585, ¢=27,7102 und d =-1,6184.

Die erhaltenen Verldufe zeigen zunéichst die Abnahme des Partikeldurchmessers in der
Feinfraktion fiir alle untersuchten Einstellungen mit der Zeit. Die Abnahme erfolgt dabei
in den ersten Minuten mit unterschiedlicher Geschwindigkeit, wobei diese proportional

zur Drehzahl ist. Ferner stabilisieren sich die Verlaufe mit fortschreitender Zeit bis zum
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Erreichen eines Minimums der Partikelgrofie. Bei zunehmender Drehzahl entstanden dabei
stets kleinere Partikel. Die Prozesskinetik lasst sich hierbei beispielsweise mit der Glei-
chung 7.1 modellieren. Daraus lassen sich die Materialparameter a =0,1296, b =-0,5585,
c=27,7102 und d =-1,6184 ableiten, woraus sich eine Approximation der experimentellen
Daten mit einem R?-Wert von 0,971 ergibt. Nichtsdestotrotz weisen die ermittelten Pa-
rameter, insbesondere bei hoheren Drehzahlen, eine hohere Ubereinstimmung auf als bei
niedrigen Drehzahlen.

Waiéhrend sich diese Methode gut fiir die Berechnung der notwendigen Dispergierzeit im
Batch eignet, liefert sie keine Informationen tiber die Anderung der gesamten Partikel-
grofenverteilung. Um dies zu berticksichtigen, bietet sich die Integration der Populations-
bilanzgleichung an, die ebenfalls die Modellierung der Verdnderung des Produkts unter
verschiedenen Betriebszustanden ermoglicht. Zudem sind die dabei verwendeten Modell-
parameter produktspezifisch, was eine Ubertragung auf andere Maschinen erleichtert.
Entscheidend fiir den Prozess ist demnach der Energieeintrag, welcher durch die Scherrate
und die Zeit bedingt ist. Die numerische Untersuchung der durch den Prozess induzierten
mechanischen Energieeintrige dient somit der Charakterisierung der Materialbeanspru-
chung. Die Scherrate ist zudem in hohem Mafle von der Drehzahl und der Geometrie
abhédngig. Die Bestimmung der im Prozess herrschenden Scherrate stellt demnach ein
mafgebliches Werkzeug zur Prozessoptimierung dar. Dartiber hinaus lassen sich die be-
obachteten Anderungen im Feinanteil der Pasten durch die im Prozess erzeugte Materi-
albeanspruchung beschreiben. Stromungssimulationen dienen hierbei zur Berechnung der
durch das Dissolver-Mischwerkzeug induzierten mechanischen Energieeintrage. In Analo-
gie zur zuvor beschriebenen Vorgehensweise fiir den Extrusionsprozess erfolgte zunéchst
die Bestimmung der Scherratenprofile fiir den Batchprozess aus den simulierten Stro-

mungsgeschwindigkeiten, wie in Abbildung 7.4 dargestellt.

Particle ID
de+b Se+6 5.7e+06
|

2.1e+06 3e+6
|

(a) Stromungsprofil (b) Stromungsgeschwindigkeit

Abbildung 7.4: Darstellung der Stromungsprofile und Schritte zur Bestimmung der lokalen Scherraten-
verteilung: n = 600.
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7 Modellierung der Produktqualitatsanderung

Die Darstellung des berechneten Stromungsprofils zeigt die charakteristischen Stromungs-
linien einer radialen Stromung. Diese sorgen fiir eine intensive Durchmischung im Behélter.
Analog zum Experiment zeigt sich auflerdem in der Simulation ein torusférmiger Wirbel,
was auf eine qualitative Ubereinstimmung der berechneten Stromung im Batch hindeutet.
Die entsprechende Darstellung der Stromungsgeschwindigkeiten zeigt zunéchst die unter-
schiedlichen Geschwindigkeitsbereiche im Behélter. Diese sind in der Nahe des Dissolvers
erwartungsgemafl deutlich hoher und nehmen mit zunehmendem Abstand zur Behélter-
wand hin ab. Dariiber hinaus konnte durch die Simulation die Bildung einer Totzone
unterhalb des Rotors beobachtet werden, welche charakteristisch fiir diesen Mischerauf-
bau ist.

Die Berechnung der lokalen Scherratenwerte erfolgt in Analogie zu Kapitel 4 nach Inter-
polation des Simulationsraums und der darin enthaltenen Partikeln. Abbildung 7.5 stellt
hierzu die mittels Simulation ermittelten Scherratenverteilungen dar. Die Darstellung um-
fasst zunachst die lokalen Scherratenwerte pro Sekunde bzw. iiber 20 Zeitschritte in der
Simulation fiir vier untersuchte Drehzahlen: 600, 900, 1200 und 1800 rpm. Um die Wech-
selwirkung zwischen Scherrate und Drehzahl deutlicher zu zeigen, sind die resultierenden

Medianwerte der Scherrate als Funktion der Drehzahl ebenfalls aufgetragen.
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Abbildung 7.5: Einfluss der Drehzahl auf die resultierenden Scherratenwerte im diskontinuierlichen
Versuchsaufbau mit Dissolver. Fit mit Potenzansatz (¥ = kju*?).

Die ermittelten Haufigkeitsverteilungen zeigen zunéchst, dass die Werte fiir alle Drehzah-
len in einem &hnlichen Bereich liegen. Die Erh6hung der Drehzahl fiithrt zu einer leichte
Verschiebung der Werte hin zu hoheren Scherraten, was im Wesentlichen eine Steigerung
des Energieeintrages widerspiegelt.

Die Korrelation zwischen der Anderung der Drehzahl und der resultierenden Beanspru-

chung lasst sich durch die Berechnung der Medianwerte der Verteilung approximieren.
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Die Anderung in der Scherrate lisst sich vorerst mithilfe eines Potenzansatzes der Form
4 = kju*? beschreiben. Dabei bezeichnen die Koeffizienten k; und ky Anpassungsparame-
ter und u die Umfangsgeschwindigkeit des Dissolvers. Dieser Verlauf kennzeichnet die zu
erwartenden Anderungen der Produktqualitit. Auch im Schilde-Modell ist die Kinetik der
Zerkleinerung durch einen Potenzansatz berticksichtigt. Die Medianwerte fiir die integrale
Betrachtung der Scherrate lassen sich bei einem R2:-Wert von 0.95 durch k; = 19.993 und
ko = 0.504 beschreiben.

Unter Berticksichtigung der ermittelten Scherratenwerte findet mithilfe der PBE die Be-
rechnung der Anderung der PartikelgroBenverteilung im diskontinuierlichen Verfahren
statt. Die ermittelten experimentellen Daten dienen hierbei zur Modellkalibrierung. Da-
bei kam bereits das in Kapitel 4 beschriebene Kompartimentmodell zum Einsatz. Die
Berechnung erfolgte unter der Annahme eines einzelnen Kompartments, um das Modell
als Batch betrachten zu konnen. Das Kompartment hatte fiir die verschiedenen Prozess-
einstellungen jeweils eine konstante Scherrate gemafl den Simulationen. Ebenso entsprach
die eingestellte Verweilzeit den Experimenten. In Abbildung 7.6 ist der Vergleich zwi-
schen den gemessenen zeitlichen Verldufen der medianen Partikelgréfle in der Feinfraktion
und den mit der PBE berechneten Werten dargestellt. Bei den Berechnungen blieb die
Ausgangsverteilung der Leitadditive (CB) stets unverandert. Diese ist in Abbildung A.4
ersichtlich.

Die mit PBE ermittelten Verlédufe zeigen zunichst die gleiche Tendenz wie die experi-
mentellen Daten. Analog zum Experiment reproduziert das Modell die Zerkleinerung der
Partikel mit der Zeit. Die Geschwindigkeit dieses Prozesses ist dabei ebenfalls von der
Drehzahl abhéangig.

Das Modell ist in der Lage, die experimentelle Ergebnisse mit einem R? von 0.75 zu be-
rechnen. Bei der Betrachtung der einzelnen Prozesseinstellungen ergibt sich eine deutlich
hohere Ubereinstimmung bei moderaten bis héheren Drehzahlen. Der R2:-Wert fiir die
Verlaufe ab 900 rpm steigt demnach auf 0.83 an. Die Modellparameter betragen hierbei
a=0.01, 8 =90.0, k; = 4.0e —5 und ky = 0.35. Die Anpassung erfolgte zunachst manuell
anhand von Parameterstudien. Der Einfluss von 8 blieb dabei unverdndert, d.h. der Wert
wurde konstant gehalten. AnschlieBend wurden die Parameter fiir die Bruchkinetik, &,
und ko, so festgelegt, dass eine starke Zerkleinerung hin zu den gezielten Partikelgrofien
(750) erfolgte. Uber die Agglomerationsparameter, «, gelang es schlieflich, die Kinetik
insbesondere in den ersten Minuten an die experimentellen Daten anzupassen. Dadurch
war es moglich, den gesamten RSME (Quadratwurzel des mittleren quadratischen Feh-
lers) fiir alle Datenpunkte auf einen Wert von 0.026 gm ™! zu minimieren. Dabei betragen
die RSME Werte fiir die einzelnen Datensétze: 0.035 um ™! fiir 600 rpm, 0.027 um ™" fiir
900 rpm, 0.018 gm~! fiir 1200 rpm und 0.023 pm ! fiir 1800 rpm.
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Abbildung 7.6: Zeitlicher Verlauf der Anderung der MedianpartikelgroBe im Feinanteil fiir den Batch-
prozess (Dissolver) bei verschiedener Drehzahlen (600, 900, 1200 und 1800 rpm). Vergleich zwischen
gemessenen (Daten) und modellierten (PBE) Medianwerten.

Die Ergebnisse zeigen demnach eine hohe Ubereinstimmung der Messwerte. Eine Steige-
rung der Genauigkeit des Modells léasst sich beispielsweise durch die Anwendung von Op-
timierungsalgorithmen zur Ableitung der Fit-Parameter realisieren. Auflerdem geht das
Modell vorerst von einer idealen Durchmischung und einer integralen Betrachtung der
Scherrate aus. Die Simulationen zeigen jedoch, dass im Batch Totzonen entstehen und
dass die Beanspruchung nah am Mischwerkzeug hoher ist. Daher ist eine Unterteilung des
Raums denkbar. Dariiberhinaus lassen sich die erzielten RSME-Werte beispielsweise mit
einer feineren Diskretisierung der Partikelgrofien senken. Die Umsetzung ist jedoch auf-
wendig und erfordert mehr Rechenleistung. Nichtsdestotrotz zeigt sich, dass das Modell

sich durchaus fiir die Berechnung zeitlicher Zerkleinerungsprozesse eignet.

104



7.3 Anwendung der PBE im kontinuierlichen Extrusionsverfahren

7.3 Anwendung der PBE im kontinuierlichen

Extrusionsverfahren

Im Gegensatz zur Dispersion im Batch, die stark von der Zeitkomponente abhéngt, fin-
det im Extruder aufgrund der kontinuierlichen Prozessfithrung und der relativ kurzen
Verweilzeiten eine momentane, hohe lokale Beanspruchung statt. Dies impliziert, dass
wahrend des kontinuierlichen Prozesses durchgéngig ein geringer Teil des Produktes ei-
ner hohen mechanischen Belastung ausgesetzt ist. Die Partikeldispersion unterliegt zudem
stochastischen Einfliissen, sodass die Partikel den Prozessraum teilweise ohne signifikante
Veranderungen durchlaufen kénnen.

Wie bereits erortert, ist die Zerkleinerung im Extruder mafigeblich von den Prozesspara-
metern abhangig. Eine direkte Berechnung ist jedoch aufgrund der komplexen Wechsel-
wirkung zwischen den Prozessgrofien nicht moglich. Die Anwendung der Populationsbi-
lanzgleichung (Gleichung 7.4) stellt hierbei, analog zur Modellierung des Batchprozesses,
einen moéglichen Ansatz zur Berechnung der Partikelgroflenverdnderungen unter Bertick-
sichtigung lokaler Prozessinformationen dar.

Abbildung 7.7 zeigt einen Vergleich der mit dem PBE-Modell berechneten Anderung der
Partikelgroffen unter Berticksichtigung der Prozessvariation und der gemessenen Werte.
Die verwendeten Methoden sowie die Bruch- und Agglomerationskernel sind hierbei iden-
tisch zu denen im Batch. Im Gegensatz zum Batchprozess, bei dem nur ein einzelnes
Kompartment Anwendung findet, erfolgt im kontinuierlichen Fall die Losung der PBE
in den einzelnen geschalteten Kompartments geméfi Kapitel 4. Dadurch lassen sich die
lokalen geometrischen Einfliisse beriicksichtigen. Der implementierte Transportterm er-
moglicht den Austausch von Partikeln zwischen den Kompartmenten. Die Berechnung
der Materialédnderung mittels PBE beriicksichtigt die errechneten Prozessbedingungen im
stationdren Zustand. Diese bezieht demnach die lokalen Ergebnisse aus dem Komparti-
mentmodell, darunter Fiillgrad und mediane Scherrate in den einzelnen Kompartment,
zur Losung der PBE mit ein.

Dargestellt sind die Medianwerte der feinen Fraktion (z50,cp) sowohl fiir die gemessenen als
auch die berechneten Verteilungen, in Abhéangigkeit zur im Prozess eingestellten SFL-Zahl.
Die Berechnungen beziehen sich auf den Einfluss der Knetanzahl, analog zu den in Kapitel
5 aufgefiihrten Messergebnissen. Dafiir kamen ebenfalls drei Schneckenkonfigurationen mit
jeweils einem, zwei und drei getrennten Knetbereichen zum Einsatz.

Die mittels des PBE-Ansatzes berechneten Verldufe zeigen in Ubereinstimmung mit den
experimentellen Daten eine verstarkte Zerkleinerung der Agglomerate mit zunehmenden
SFL~'-Werten. Die ermittelten Werte befinden sich dabei im gleichen Wertebereich wie
die Messdaten, was die Anwendbarkeit des Modells zur Beschreibung der Agglomeratzer-

kleinerung unterstreicht.
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Abbildung 7.7: Vergleich der gemessenen und modellierten (PBE) Medianwerte der Partikelgrofien-
verteilungen in Abhiingigkeit des Betriebspunktes (SFL~!) fiir drei Schneckenkonfigurationen mit einer,
zwei bzw. drei getrennten Knetzonen mit Riickstauelementen.

Es zeigt sich, dass die umgesetzte Kopplung der PBE mit dem Kompartimentmodell
es gestattet, einen signifikanten Anteil der Messergebnisse (z50,cp-Werte) zuverlassig zu
prognostizieren. Bei einzelnen Betriebspunkten bzw. SFL-Werten treten jedoch marginale
Abweichungen auf, die sich weiterhin innerhalb des realistischen Zerkleinerungsbereichs
bewegen. Diese Abweichungen lassen sich unter anderem auf die gewéhlte Diskretisie-
rung der Partikelgroffenverteilung auf Basis eines bindren Bruchansatzes zuriickfiithren.
Dieser begrenzt die Anzahl moglicher Partikeldurchmesser und beeintrachtigt somit die
Modellgenauigkeit. Dementsprechend besteht die Moglichkeit, die Genauigkeit des Mo-
dells durch den Einsatz alternativer Diskretisierungsmethoden zur besseren Auflésung
der feineren Partikel zu erhohen.

Das Modell weist jedoch eine allgemeine Robustheit auf und ist in der Lage, die experi-
mentellen Ergebnisse mit einem hohen R? von 0.88 mit einem RMSE-Wert von 0.034 pm ="

zu berechnen. Die eingesetzten PBE-Parameter richteten sich dabei nach den im Batch
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kalibrierten Werten. Diese betragen fiir den Extruder nach der Kalibrierung o« = 0.01,
8 = 1.00, k; = 4.0e — 5 und ko = 0.30. Eine Anpassung des Parameters 5 war hierbei
erforderlich, da dieser prozessspezifisch ist.

Basierend auf der Analyse der einzelnen Simulationen zeigt sich auflerdem, dass das Modell
mit den gewdhlten Modellparametern insbesondere fiir eine einzelne Knetzone geeignet, ist.
Der hier ermittelte R2-Wert belduft sich auf 0.98, mit einem RMSE-Wert von 0.019 pm .
Bei zwei und drei Knetbereichen ergaben sich im Vergleich etwas niedrigeren R2-Werte
von jeweils 0.59 und 0.89.

Die Ergebnisse sprechen fir die zielfithrende Kombination der verwendeten Methoden.
Der Vorteil ist, dass die Kalibrierung der Prozessgroflen im Batchbetrieb einen geringeren
Aufwand als im kontinuierlichen Prozess erfordert. Dabei erhobene Materialparameter
lielen sich nahezu identisch auf den Extruder iibertragen. Eine Anpassung des Faktors 8
als Funktion der Prozessparameter, wie etwa der Scherrate, konnte fiir die Ubertragbarkeit
dieses Wertes sorgen.

Die Verkniipfung des PBE-Ansatzes mit dem entwickelten digitalen Zwilling des Extruders
erwies sich als effektive Methode zur Bestimmung des Zerkleinerungsgrads. Eine poten-
zielle Mainahme zur weiteren Optimierung der Modellgenauigkeit stellt die Erweiterung

durch zusétzliche Bruchkernels dar, um verbleibende Abweichungen zu minimieren.
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7.4 Schlussfolgerung: Modellierung der
Produktqualitat

Der Einsatz von Modellen zur Berechnung der Auswirkungen von Prozessparameterande-
rungen auf das Dispersionsverfahren ermdoglicht eine verléssliche Vorhersage der Produkt-
qualitdt. Dies tragt wiederum zur Optimierung der Prozessparameter bei. Die Modelle
bendtigen dennoch eine Charakterisierung der materialspezifischen Bruch- und Agglome-
rationskinetiken, um die Zerkleinerungseffekte préziser zu beschreiben.

Der Dispergierungsprozess lasst sich gemafl den vorliegenden Untersuchungen durch die
zeitliche Komponente sowie die mechanische Beanspruchung begiinstigen. Wéahrend die
Zerkleinerung im Batchprozess in grofem Mafle durch die Dauer des Prozesses deter-
miniert ist, besteht im Extruder aufgrund der kurzen Verweilzeiten und des intensiven
Mischens eine gewisse Bruchwahrscheinlichkeit. Die bessere Kontrolle der zeitlichen Kom-
ponente im Batch kam hierbei zur Ermittlung der Bruch- und Agglomerationsparameter
zum Einsatz.

Die Modellierung des Batchprozesses erfolgte einerseits auf empirischer Basis unter Ver-
wendung des Schilde-Modells und anschlieend mit dem PBE-Ansatz. Das Schilde-Modell
beschreibt die kinetischen Parameter mit Potenzansétzen, die sich anhand von Kalibrie-
rungsexperimenten adaptieren lassen. Im Vergleich zum diskontinuierlichen Prozess ist
die Berechnung des Zerkleinerungsgrads im Extrusionsvorgang aufgrund der komplexen
Wechselwirkungen der Prozessgrofien und der hohen Anzahl an Freiheitsgraden im Pro-
zessaufbau anspruchsvoller.

Durch Anwendung der Populationsbilanzgleichung lésst sich der Zerkleinerungsgrad von
Agglomeraten in der Anodenpaste sowohl fiir den Batch- als auch fiir den Extrusions-
prozess berechnen. Dariiber hinaus hat sich die Kombination des PBE-Ansatzes mit dem
entwickelten digitalen Zwillingsmodell des Extruders als zielfiihrend erwiesen, um den
Zerkleinerungsgrad im kontinuierlichen Betrieb zu bestimmen. Die Kopplung der PBE
mit dem Kompartment-Ansatz fiir den Extruder ist demnach in der Lage, das Verhal-
ten der verwendeten Materialien bzw. die Anderung der Produkteigenschaften mit den
komplexen Prozessbedingungen sowohl fiir Batch- als auch fiir kontinuierliche Prozessfiih-
rung zu modellieren. Die Ergebnisse zeigen, dass sich die im Batchverfahren kalibrierten
Materialparameter auf den Extruder nahezu identisch tibertragen lassen. Zur Erhohung
der Genauigkeit des Modells kann der Einsatz von Optimierungsalgorithmen erfolgen, um
noch genauere Modellparameter zu ermitteln. Aulerdem lassen sich weitere Bruchkernel

integrieren, um die beobachteten Abweichungen zu minimieren.
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Kapitel 8

Zusammenfassung und Ausblick

Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Prozessauslegung zur kontinuierlichen Herstel-
lung von Batteriepasten in Doppelschneckenextrudern. Sie kombiniert numerische Stro-
mungssimulationen der Anlagen bei verschiedenen Prozessbedingungen zur Beschreibung
des Materialverhaltens im Betrieb mit experimentellen Untersuchungen, um die entspre-
chenden Anderungen der Produktqualitit zu erfassen.

Eine quantitative Erfassung der Effekte der Prozessparameter auf die Produktqualitét ist
nur am Produkt realisierbar. Die Untersuchung der Qualitdtsdnderungen des Produkts
im Betrieb ist nur bedingt bzw. nicht ohne Beeintrachtigung des Produkts moglich. Die
systematische Analyse gezielter Prozessvariationen in Kombination mit geeigneten Quali-
tatskontrollen ermoglichte die Untersuchung des Einflusses von Drehzahl, Volumenstrom
und Schneckengeometrie auf die Dispersion der Pasten. Daraus lieflen sich Riickschliisse
auf den Einfluss dieser Prozessparameter auf die Qualitiat der Elektroden ziehen, beispiels-
weise eine Senkung des elektrischen Widerstands und eine Verbesserung der Homogenitét.
Ein anschlieBender Vergleich dieser Qualitatsdaten mit den Simulationen ermdoglichte eine
Beschreibung der Wechselwirkung zwischen Prozess und Produkt. Als Referenz diente ei-
ne Anodenrezeptur mit Graphit als Aktivmaterial, um einzelne Prozessvariationen isoliert
und ohne zuséatzliche Materialeffekte analysieren zu konnen.

Die Simulationen dienten hierbei als Grundlage fiir die Entwicklung eines digitalen Zwil-
lings des Prozesses. Die Durchfithrung der Stromungssimulationen erfolgte mithilfe der
Simulationsmethode Smoothed Particle Hydrodynamics. Diese Methode erlaubte die Be-
rechnung der Materialverteilung und folglich der Verweilzeit und der Beanspruchung mo-
dellierter Elektrodenpasten bei variierenden Betriebspunkten. Der entwickelte digitale
Zwilling des Prozesses gestattet demnach die Bestimmung der Prozessgrenzen und die

systematische Analyse der prozessinduzierten Beanspruchungen.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

In diesem Zusammenhang zéhlen zu den besonderen Aspekten dieser Arbeit die detaillierte
Beschreibung des Dispersionsvorgangs von Elektrodenpasten in verschiedenen Anlagen-
groBen mit unterschiedlichen Prozessfithrungen und die Bewertung der Ubertragbarkeit

zwischen verschiedenen Prozessskalen.

Modellierung und Charakterisierung des Materialtransports und der mecha-
nischen Beanspruchung im Extrusionsprozess.

Der entwickelte digitale Zwilling integriert drei komplementére Ansétze zur Abbildung des
Prozesses: Eine dreidimensionale Berechnung des Materialflusses in Schneckenabschnit-
ten, die Berechnung einzelner Schneckenelemente zur Ermittlung von Kennwerten und
die Modellierung des Prozesses unter Verwendung von Prozesskorrelationen.

Die Implementierung von 3D-Strémungssimulationen erméglichte dabei eine detaillierte
Beschreibung der Interaktion von Material und Anlage, jedoch erfordert diese lange Re-
chenzeiten fiir die Berechnung einzelner Betriebspunkte. Daher erwies sich die Einfithrung
eines Kompartimentmodells zur Abbildung des Extrusionsprozesses als zielfithrend. Diese
integriert Prozessfunktionen sowie Kennzahlen der einzelnen Schneckenelemente und ge-
stattet die Berechnung einer Vielzahl von Variationen der Prozessparameter in wenigen
Sekunden. Das Kompartimentmodell weist jedoch eine geringere Auflésung und folglich
eine geringere Genauigkeit auf als die 3D-Betrachtung.

Bei den durchgefithrten Analysen zeigte sich, dass die Simulationen einen Zugang zu
schwer messbaren Prozessgrofien ermoglichen, die fiir die Prozessauslegung von entschei-
dender Bedeutung sind. Dazu zédhlen unter anderem der lokale Fiillgrad entlang der
Schnecke und die Scherrate. Die Charakterisierung der lokalen Scherratenwerte diente
der Quantifizierung des mechanischen Energieeintrags im Prozess bei verschiedenen Be-
triebspunkten und Geometrien. Sowohl die Drehzahl als auch der Fiillgrad zeigten sich
als mafigebliche Einflussfaktoren fiir die Scherrate.

Eine Erhohung der Drehzahl fithrt zu einer deutlichen Zunahme der Scherratenwerte,
bedingt durch die erh6hte Tangentialgeschwindigkeit. Ein dhnliches Verhalten zeigte sich
bei der Verwendung eines grofleren Schneckendurchmessers, da dieser zu einer Steigerung
der Tangentialgeschwindigkeit und somit zu hoheren Scherratenwerten fiithrt.

Dartiber hinaus fiihrt bei konstanter Drehzahl eine Steigerung des Massenstroms zu einer
Verschiebung der Scherratenverteilung hin zu niedrigeren Werten. Grund dafiir ist das
gekoppelte Fiillverhalten der Schneckenabschnitte. Bei Erhohung des Fiillgrads gelangt
das Material in die breiteren Stellen des Extruders, wo die Scherwirkung geringer ist. Bei
hohen Massenstromen resultiert demnach trotz langerer Verweilzeit eine insgesamt gerin-

gere mechanische Beanspruchung des Materials.
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Prozessiibergreifende Betriebsparameter

Ergidnzend zu den Simulationen fanden experimentelle Untersuchungen zur Analyse der
Auswirkungen verschiedener Betriebszustinde auf die Dispersion von Additiven in Elek-
trodenpasten statt. Dabei kamen verschiedene Prozessvariationen zum Einsatz. In Bezug
auf die Anlage betraf dies insbesondere die Schneckenkonfiguration bzw. die Gestaltung
und Anzahl der Kneter. Bei der Prozessfithrung standen die Betriebsparameter und der
Feststoffanteil im Fokus. Die einzelnen Variationen weisen hierbei eine gezielte Auswir-
kung auf den Energieeintrag (SEI) auf, was zu unterschiedlichen Produktqualitaten fiihrt.
Die Auftragung des Dispersionsindexes (DI) in Abhéngigkeit zu den jeweiligen Betrieb-
spunkten (SFL) erlaubt die Beschreibung des Einflusses von Drehzahl und Durchsatz bei
definierter Feststoftkonzentration und Schneckenkonfiguration auf die Zerkleinerung. Da-
bei fallen alle Messpunkte auf einer Kurve, die durch Interpolation eine kontinuierliche
Beschreibung des Prozessverhaltens ermoglicht. Dadurch zeigte sich, dass die Produktion
bei hohen SFL~!-Werten die Dispersion begiinstigt, beispielsweise durch Erhéhung der
Drehzahl oder Verringerung des Feedstroms.

Die Anpassung der Schneckengeometrie diente als konstruktive Mainahme zur Lenkung
der Dispersionseffizienz des Prozesses. Die verschiedenen Knetergeometrien haben insbe-
sondere einen Effekt auf die Materialverteilung bzw. den lokalen Fiillgrad im Extruder
gezeigt. Fir die untersuchten Prozessbedingungen galt demnach, dass Konfigurationen
mit einem hohen Riickstaueffekt zwar zu hoheren Verweilzeiten fiihren, jedoch gleichzei-
tig zu leicht geringeren mittleren Beanspruchung, wodurch sich beide Effekte im Hinblick
auf die Zerkleinerung kompensierten. Auch unter Beriicksichtigung der eingebrachten me-
chanischen Energie (SEI) zeigten sich trotz unterschiedlicher Profile &hnliche Werte fiir
den SEI, was sich in vergleichbaren Dispersionsgraden bzw. DI widerspiegelt. Bei unter-
schiedlicher Anzahl an Knetern hingegen fithrt die Integration mehrerer Knetzonen zu
einer Steigerung der globalen SEI, wodurch sich der Dispersionsgrad signifikant erhoht.
Der SEI-Wert eignet sich demnach insbesondere als Indikator fiir die Dispergierleistung
des Prozesses.

Der Feststoffgehalt hat einen erheblichen Effekt auf die Kosten im Trocknungsschritt und
stellt daher einen wichtigen Optimierungspunkt fiir die Batterieproduktion dar. Eine Stei-
gerung des Feststoffgehalts resultiert in hoheren Viskositatswerten, was wiederum zu einer
Erhohung des SEIs fiihrt. Folglich begiinstigt die Extrusion bei hohen Feststoffgehalten
die Zerkleinerung, was wiederum das Verarbeiten hoher Durchsétze ermoglicht.

Ein zentrales Ergebnis dieser Arbeit ist die auf Basis der gewonnenen Erkenntnisse erstell-
te Prozesskarte, welche das Prozessverhalten und die resultierenden Qualitdtsanderungen
beschreibt. Die Darstellung gewéhrleistet eine gezielte Einstellung des Prozesses und er-
leichtert das Verstandnis der komplexen Zusammenhange zwischen Betriebsparametern

und Dispersionseffizienz.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

Skalierung der Produktion

Eine Erhohung der Produktionskapazitat ist grundsétzlich durch Anpassung des Feed-
stroms moglich. Diese ist jedoch durch prozesstechnische Faktoren begrenzt. Auf Basis
der durchgefithrten Skalierungsversuche lielen sich Skalierungsregeln identifizieren, die
den Transfer der Produktqualitat ermoglichen. Zur Erhaltung der Dispersionsqualitat er-
weist sich dabei die SEI als geeignetes Skalierungskriterium.

Die Geometrie der verschiedenen Skalen spielt dabei eine mafigebliche Rolle. Sind die
Skalen geometrisch identisch, lasst sich eine volumetrische Skalierung mittels der SFL-
Zahl als Ubertragungskriterium anwenden, sofern die ausgeiibte SEI vergleichbar bleibt.
Nicht geometrisch identische Schnecken weisen in der Regel unterschiedliche SEI-Werte
auf. Durch eine simulationsgestitzte Anpassung der Schneckenkonfiguration lassen sich
die ausgeiibten SEI-Werte jedoch angleichen, sodass eine Ubertragbarkeit der Produkt-
qualitat moglich ist.

Modellierung der Produktqualitat

Die Dispersion von Batterieadditiven ist entscheidend fiir die Optimierung sowie Maximie-
rung des Leistungspotenzials von Batterien. Die Integration modellbasierter Berechnungen
des Bruchverhaltens ermoglicht die Charakterisierung des Einflusses von Prozessparame-
tern auf die Dispersion.

Die Anwendung der Populationsbilanzgleichung erméglichte die Berechnung der Produkt-
veranderungen sowohl im Batch- als auch im Extrusionsprozess. Wéahrend im diskontinu-
ierlichen Prozess insbesondere die Verweilzeit fiir die Dispersion mafigeblich ist, lassen
sich die komplexen Wechselwirkungen im Extrusionsprozess nur schwer vereinfachen.
Eine Kalibrierung des PBEs im Batch erwies sich demnach als zielfiihrend fiir die Bestim-
mung der Dispersionsparameter. Im Vergleich zum Extruder lassen sich diese aufgrund
der steuerbaren Zeitkomponente leichter an den Prozessparametern zuordnen. Zur Cha-
rakterisierung des Energieeintrags der Mischer kamen zunéchst Stromungssimulationen
zum Einsatz. Anhand dieser und der zeitlichen Dispersionsverlidufe war es moglich, die
Materialparameter fiir die Agglomeration und den Bruch der Agglomerate anzupassen
und somit die Dispersionskinetik zu beschreiben. Anschliefend lieen sich die im Batch
ermittelten Parameter nahezu unverandert auf den Extruder tibertragen.

Dariiber hinaus konnte gezeigt werden, dass die Kombination aus PBE und dem erar-
beiteten digitalen Zwilling des Extruders sich zur Vorhersage der Produktqualitat eignet.
Nichtsdestotrotz ist eine Erweiterung des Modells erforderlich, um die Modellgenauigkeit
zusétzlich zu verbessern. Dies kann beispielsweise durch den Einsatz von Algorithmen zur

Ableitung der Modellparameter oder durch die Erweiterung der Bruchmodelle erfolgen.
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Ausblick

Die durchgefithrten Untersuchungen sowie entwickelten Modelle bilden eine Grundlage zur
Prozessauslegung des kontinuierlichen Mischverfahrens fiir die Batterieelektroden, insbe-
sondere im Hinblick auf die Dispersion der Additive. Die Ubertragung auf weitere Stoff-
systeme, beispielsweise auf Kathoden-Aktivmaterialien und weitere Formulierungen, dient
der Erweiterung der dargestellten Modelle und deren Anwendungsbereiche.

Auf Produktionsebene stellt die Analyse der Dosierungsreihenfolge wahrend der Herstel-
lung geméaf den dargestellten Ergebnissen einen weiteren Freiheitsgrad zur Steigerung der
Dispersionseffizienz dar. Dabei beeinflussen sowohl die Dosierung der Feststoffkomponen-
ten als auch die schrittweise Zugabe des Losungsmittels mafigeblich die Konditionierung
der Partikel und damit die entstehende Mikrostruktur. Eine erweiterte Studie, die sich
auf die Dosierung der einzelnen Komponenten fokussiert, dient der Ergdnzung der erar-
beiteten Erkenntnisse zur Prozessbeschreibung.

Da sich die erarbeiteten Modelle auf das Nassmischen konzentrieren, ist das rheologische
Verhalten der Pasten fiir eine genauere Auswertung der Simulationsdaten mafigeblich.
Die angewendeten Simulationen betrachten in einem ersten Schritt die Pasten vereinfacht
als newtonsche Fluide. Dennoch ist insbesondere bei erhohten Feststoffkonzentrationen
die Anwendung nicht newtonscher Modelle von hoher Bedeutung, um die Genauigkeit zu
steigern. Auch fiir hohere Feststoffgehalte, wie etwa bei der Granulation oder Trocken-
verarbeitung, bietet eine Erweiterung des entwickelten digitalen Zwillings die Moglich-
keit, diese Prozesszustande einzubeziehen. Dies kann beispielsweise durch die Beriicksich-
tigung weiterer Prozessgroflen wie Materialdichte und Porositét erfolgen. Insbesondere
beim Granulierungs- und Trockenprozess ist es notwendig eine vollstdndige Befiillung des
Extruders zu vermeiden, um Blockaden zu verhindern. Die Umsetzung erfordert dennoch
die Anpassung der bestehenden SPH-Anwendung oder die Einfithrung einer DEM-SPH-
Kopplung.

Durch die Erweiterung des Populationsbilanzmodells lédsst sich eine prézisere Berechnung
von Produktverdnderungen im Prozess erreichen. Insbesondere kann die Integration zu-
sitzlicher Bruch- und Agglomerationskernel die Genauigkeit erhohen und eine flexible

Anpassung der entwickelten Modelle an verschiedene Stoffsysteme erméglichen.

113






Anhang A

A.1 Dominierende Krafte in Abhangigkeit von
Feststoffgehalt und Scherrate

9
B 1 L:=1 Ba=1
"Hard" suspensions I L .
Friction  (E) Lubrication {F) Collisions (G)
¢,
"Soft" suspensions
C B D
© L (®) (D)
Colloidal interactions
N.=1 Hydrodynamic
offacts Turbulence
(A) Re=cst.

Brownian effects

Pe=1

Abbildung A.1: Ubersicht der verschiedenen Wechselwirkungen in Abhéngigkeit von Scherbeanspru-
chung und Feststoffgehalt. Abbildung aus [33].
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A.2. Simulierte Betriebspunkte individueller Schneckenelemente

A.2 Simulierte Betriebspunkte individueller

Schneckenelemente
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(b) Extruder: TSE-11, TSE-16 und TSE-24
Abbildung A.2: Druck-Kennlinien der untersuchten Schneckenelemente. Abhéngigkeit zwischen dem

dimensionslosen Druck (Ap*) und dem Betriebspunkt bzw. der dimensionslosen Forderkapazitiat (SFL)
in den einzelnen Schneckenelementen fiir verschiedene Extrudergrofien (TSE: 11, 16, 18 und 24 mm).
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A.3. Materialverteilung im teilgefiillten Extruderquerschnitt

A.3 Materialverteilung im teilgefiillten

Extruderquerschnitt
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Abbildung A.3: Querschnittansicht eines Schneckensegments (KB60) bei 60 rpm und 50 % Fiillgrad
zur Veranschaulichung der auftretenden axialen Geschwindigkeiten im Extruder.

A.4 Eingesetzte Ausgangsverteilung des Feinanteils
fir PBE

0.5

+t=0s

@)

—
-8 -7 -5 -5 -4
10 10 10 10 10

z\m
Abbildung A.4: Angewandte Ausgangsverteilung des Leitadditivs (CB) zur Berechnung der Abwicklung

der Dispersion mittels PBE im kontinuierlichen und diskontinuierlichen Prozess. Diese wurde als konstante
Anfangsbedingung fiir alle Berechnungen angenommen.
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