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Restmee / Abstract

3D-mikroaku termiliste omaduste modelleerimine

Kéesolevas t66s implementeeriti kontsentrilise arhitektuuriga mikroaku arvutuslikule mudelile
soojusjuhtivusvorrandid ning muudeti selles kasutatav elektrokeemia temperatuurist sdltuvaks.
Kasutatud meetod valideeriti kirjanduse vordlusel ning mudeli temperatuuritulemuste

valiidsust analiiiisiti.
CERCS: P190 Matemaatiline ja iildine teoreetiline fiilisika, P401 Elektrokeemia

Mirksonad: mikroaku, liitium-ioon aku, soojusjuhtivus, termondhtused

Modelling the thermal behavior of a 3D-microbattery

In this work a computational model of a concentric microbattery was improved by
implementing thermal conductivity models and thermal dependencies on it. The used
methodology was validated against found literature and the numerical results of the battery

model were analysed.
CERCS: P190 Mathematical and general theoretical physics, P401 Electrochemistry

Keywords: microbattery, lithium-ion battery, heat transfer, thermal behaviour
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2 Sissejuhatus

Tanapideval kasutatakse paljudes valdkondades taaslaetavaid akusid ning ndudlus nende jérele
on kasvamas. Paljud kasutusvaldkonnad ning akude kasutuse mugavus pdhjustavad noudluse
jarjest vaiksemate akude jdrele. Akusid, mille puhul elektroodide modtmed langevad
vahemikku 5-200pm, kutsutakse mikroakudeks [1]. Uheks mikroakude kasutusalaks on niiteks
tanapédeval kiiresti arenev valdkond nagu elektromehaaniliste]l mikrosiisteemidel pdhinevad
seadmed ehk liihidalt MEMS-seadmed. Kuna MEMS-seadmed peavad suutma pikaaegselt
ning autonoomselt todtada, siis peavad nendes kasutusel olevad akud olema nii kdorge
mahtuvusega. Lisaks peavad nad ka suutma pakkuda seadmete to0ks vajalikku pinget ja

voolutugevust, samaaegselt vilismootmetelt seadmete t60d takistamata [2].

Sellekson mikroakudes vilja moeldud tavaliste kihiliste elektroodichituste asemel keerukamad
kolmemootmelised ehitused ehk arhitektuurid. Akusid, mida sellisel wviisil iiles ehitatada,
nimetatakse 3D-mikroakudeks. Erinevalt tavalistest kihilistest akudest ei esine 3D-
mikroakudes homogeenset voolujaotust, mis omakorda voib kaasa tuua aku eri piirkondade
erinevat kuumenemist. Kuna temperatuur mdjutab olulisel médral aku efektiivsust ja eluiga,
siis on oluline teada, kuidas akus tiihjenemisel temperatuur kditub. Teades nii temperatuuri kui
ka selle jaotust akus, on akudisaini voimalik optimeerida, et véltida nditeks lithistumist voi
ohemate osade sulamist. Puuduliku akudisaini tottu voib tekkida suur majanduslik kahju nagu
juhtus nditeks Samsung Galaxy Note 7-ga [3]. Koige efektiivsem viis kirjeldatud
optimeerimiseks on kasutada arvutimudeleid, kuna nende koostamise aeg ja kulu on oluliselt

madalamad, kui tegelike prototiitipakude tootmisel ja testimisel.

Kéesoleva bakalaureusetod peamisteks eesmirkideks on eelnevalt mainitud pohjustel lisada
kontsentrilist 3D-mikroaku arhitektuuri kasutavale arvutusmudelile termomudel ning viia l1&bi

selle valideerimineja teostada numbrilistel arvutustel saadud termilise kditumise analiiiis.

Peatiikis 3 antakse iilevaade 3D-mikroakudest, nende arhitektuuridest ning kasutatud
akumaterjalidest. ~Peatiikis 4 kirjeldatakse numbriliseks lahendamiseks kasutatud
arvutusmeetodit, akus toimuvate protsesside kirjeldamiseks kasutatavaid valemeid ning nende
protsesside tagajédrjel toimuvaid erinevaid soojusndhtusi. Peatiikis 5 kirjeldatakse tehtud
arvutusi. Peatiikis 6 on saadud tulemusi nédidatud ninganaliiiisitud. T66 tulemused voetakse

kokku peatiikis 7.



3 Valdkonna iilevaade

3.1 Taaslaetav aku

Akus toimuvates elektrokeemilistes protsessides vabastatud ioonid kannavad laengut aku
tithjenemisel 14bi elektroliiiidi ning seeldbi vabastatud elektronid liiguvad modda vélist ahelat
negatiivselt elektroodilt positiivsele. Taaslaetavatel akudel on nendes kasutatavate materjalide
vaheliste poorduvate reaktsioonide tdttu vdimalik lisaks tithjendamisele neid ka téis laadida.

Laadimisel toimub kirjeldatud ioonide ja elektronide liikumine vastupidisel suunal [4].

Ténapdeval véga laialt levinud liitium-ioon tehnoloogial baseeruvaid akusid iseloomustab
korge energiatihedus, korge elektriline pinge, t66voime suures temperatuurivahemikus ning

hea kasutusiga [5].

3.2 Vajadus suurema pindalalise mahtuvuse jérele.

Viimasel ajal on tdusnud vajadus millimeetriskaalas akude jdrele néditeks iihes viga kiiresti
kasvavas kasutusalas, elektromehaanilistes mikrosiisteemides ehk MEMS-ides. Uks MEMS
seade on 20p — Imm suurune ja sisaldab tavaliselt mikroprotsessorit, mikrosensoreid
ithendusseadet ja vooluallikat. Sellised seadmed peavad to6tama iseseisvalt pikemat aega ning
vajavad tootamiseks seega piisavat voimsust [ 1]. MEMS seadmete toitevajaduseks kasutatakse
ohukestest tahkiskiledest laotud liittum-ioon mikroakusid, mida nimetatakse ka 2D-
mikroakudeks. Kahjuks ei suuda 2D-mikroakud pakkuda korraga nii korget voolutugevust kui
ka mahtuvust [2], kuna vajaliku vOimsuse sdilitamiseks peab 2D-akude paksus ohukeseks
jddma, sest paksus vihendab nende efektiivsust. Jarelikult peab 2D-akude mahtuvus tulema
pindala suurendamisest, mis aga muutub MEMS seadme suuruse vihendamisel takistavaks [2].
MEMS seadmetes kasutamisel muutub akudel méédravaks mahtuvus kasutatava pindala kohta
(Ah/m"2). Tasakaalustades vastavalt MEMS seadme vajadusele dhukestest kihtidest tehtud
aku mahtuvust ja vOimsust on saavutatud akude mahtuvuseks umbes 0,5 Ah/cm”2 [6].
Kasutades aku puhul kolmemddtmelist ehitust on nditeks vdimalik saavutada mahtuvusi

vahemikus 1-2,5 Ah/cm”"2 [7,8].



3.3 3D-mikroaku

Peamine erinevus 2D-mikroaku ja 3D-mikroaku vahel on arhidektuuriline erinevus, kus
viimase elektroodid on keeruka ruumilise jaotusega. 2D-mikroaku koosneb iiksteise otsa laotud
voolukollektorist, positiivsest elektroodist, separaatorist, negatiivsest elektroodist ja teisest
voolukollektorist kihilises struktuuris. Seevastu 3D-mikroakudel on elektroodid oluliselt
keerukama ehitusega, mis toob kaasa elektroodide sisepindala kasvu. Seda illustreerib allpool

ndha olev Joonis 3.1.

L=500 ym

L=50 pm

Joonis 3.1: 2D- ja 3D-mikroaku vordlus [33].

Kolmemddtmelise ehituse eeliseks on elektroliiidi ja elektroodi vahelise lokaalse
voolutiheduse vdhenemine [9]. See vdimaldab akule rakendada korgemat voolutugevust,
sdilitades samal ajal kolmemdodtmelisest arhitektuurist tulenevat kdrgemat mahtuvust.
Kolmanda modtme kasutamine MEMS seadmeid toitvate akude puhul véimaldab tdsta akude
mahtuvust ainult kolmanda modtme arvelt, hoides kontaktpindala vidiksena [7]. 3D-
mikroakudel on vélja tootatud paljusid erinevaid arhitektuure, mis mojutavad erinevatel

viisidel akude omadusi nagu niiteks mahtuvus ja seesmine voolujaotus.

3D-mikroakude ehitustel on siiani vilja kujunenud neli peamist l&henemisviisi. Esimeseks on
haakuvate pulkelektroodide read, teiseks on haakuvatest elektroodiplaatidest moodustatud
vaod. Kontsentrilises arhitektuuris elektroodideks pulkade reastus ning nendele vastavad pilud.
Viimaseks on kdsnalaadsed struktuurid, kus elektroodimaterjalid on juhuslikult jaotatud [10].

Mainitud struktuuride ndited on niha joonisel 3.2.
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Joonis 3.2: Niited 3D-mikroakude arhitektuuridest [33].
Kiesolevas t60s on akuarhitektuuriks valitud kontsentriline arhitektuur. Arhitektuuri valiku

peamiseks pohjuseks on selle kasutus publitseeritud toddes ning nende 14bi tdestatud omadused

ja todkindlus [11].

3.4 Ulesande piistitus

Liiga korgete temperatuuride puhul vdivad akus toimuda soovimatud reaktsioonid, néiteks
podrdumatud keemilised reaktsioonid. Selle tulemusena véheneb liikuvate ioonide ja té6tava
elektroodi materjali hulk. Sedasi vdheneb oluliselt nii aku efektiivsus kui ka eluiga. Seetdttu
on viga oluline teada, milline on aku laadimistsiikli ajal ruumiline temperatuurijaotus ning

millisel viisil aku keskmine temperatuur kéitub.

To66 sisuks oli tdiendada J.Newman jz. poolt rajatud teooriale tuginevat akumudelit. Selle
esimese tdiendusena lisati sellele soojusjuhtivuse vorrandid ning paljud temperatuurist

soltuvad parameetrite vorrandid nagu niiteks temperatuurist soltuv difusioonivorrand.

Esimese sammuna valideeriti aku termonihtuste modelleerimiseks kasutatud metoodikat.
Selleks loodi uus akumudel, mis oli geomeetrialt identne vordlusmaterjalis kasutatuga, kuid

sisaldas eelnevalt mainitud tdiendusi.

Jargmisena implementeeriti akumudelile poorse LiCoO» (LCO) elektroodi asemel mittepoorne

elektrood ning seejirel vorreldi seda poorset elekroodi kasutava aku tulemustega. Ldplikes



arvutustes on kasutusel mittepoorsed elektroodid. Tulemusena saadud akumudelil tuli

numbrilisel arvutusel simuleerida selles toimuvaid termonéhtusi.

3.5 Materjalid

Mikroaku materjalide valikul on arvestatud nende peamiste kasutusaladega ning selle poolt
satestatud piirangutega. Kuna MEMS seadmete kasutusala on iisna suur, siis peaksid
akumaterjalid olema ka kas lihtsasti toodetavad vdi juba praegu to0stuses kasutatavad. Lisaks
peavad MEMS seadmed olema korge autonoomsusega, mistdttu peavad materjalid
voimaldama kdrget energiamahtuvust [2]. Kdesolevas t66s kasutusel olevad akumaterjalid ongi

valitud ldhtudes eelnevalt mainitud nouetest.

3.5.1 Positiivne elektrood

Selles to0s valiti positiivse elektroodi materjaliks LiCoO, (liitiumkoobaltoksiid - LCO). LCO-
d on kasutatud alates esimeste kommertsiaalsete Li-iion akude ilmumisest, selle materjali
mitmete heade omaduste tottu. Néditeks on LCO-1 hea strukturaalne stabiilsus, teda on lihtne
valmistada, ta on todstuslikult levinud ja tal on kdrgem tiihjenemispotentsiaal kui teistel
sobivatel dikalkogeniididel. LCO annab tiihjenemisel parima vdimsustiheduse

pingevahemikus 3V kuni 4.2V, mis on sobib véga hésti kokku t66 eesmargiga [5,12].

LCO-d on vdimalik kasutada elektroodina nii poorse materjalina, kui ka mittepoorse
materjalikihina. Siiani on LCO-d kasutatud kirjanduses peamiselt poorsena, kuid on oluline
teada, kuidas kiituks akus mittepoorne elektrood, kuna mdlemal konfiguratsioonil on oma

tugevaid ja norki kiilgi. Sellest tulenevalt tuleb neid eraldi 1dbi arvutada ning tulemusi vorrelda.

Arvutustes kasutatud LCO-d kirjeldavad parameetrid on loetletud Tabel 1.1.



Siimbol Kirjeldus Viirtus Viide
o Elektriline juhtivus 1-1072S5/m [13]
k Reaktsiooni kiiruskonstant 2-1071 m/s
Crmax Maksimaalne Li-ioonide 51555 mol/m? [14]
mahtuvus
K Soojusjuhtivustegur 1,48 W /m3 [15]
Tihedus 2500 kg/m?3 [15]
Gy Soojusmahtuvus konst. rdhul 700/ /kg - K [15]

Tabel 1.1. LCO arvutuslikud parameetrid.

3.5.2 Negatiivne elektrood

Grafiiti on kasutatud peaaegu kdikides todstuslikult toodetud taaslaetavates Liitium-ioon
akudes negatiivse elektroodina. Grafiit on parim siisinikuvorm, mida akus elektroodina
kasutada selle kihilise struktuuri tottu, mis voimaldab liitiumi ioonide interkalatsiooni. Grafiidi

peamisteks eelisteks on selle lai toostuslik levi ja korge liitiumi ioonide mahtuvus [12].

Arvutustes kasutatakse selle materjali puhul jairgmiseid parameetreid.

Siimbol | Kirjeldus Viirtus Viide
c Elektriline juhtivus 1S/m [13]
k Reaktsiooni kiiruskonstant 2-107" m/s
€ Elektroodi poorsus 0,5 [14]
Cmax | Maksimaalne Li-ioonide 30555 mol/m? [14]
mahtuvus
K Soojusjuhtivustegur 1,04 W/m3 [16]
Tihedus 2660 kg/m?3 [16]
Cy Soojusmahtuvus konst. rdhul 1437 ] /kg - K [16]

Tabel 1.2. Grafiidi arvutuslikud parameetrid.

3.5.3 Elektroliiiit

Li-ioon akudes kaasutatakse elektroliilidina teatud soolasid, mida on lahustatud orgaanilistesse

lahustitesse. Orgaaniliseks lahustiks on hea valida tsiiklilisi estreid segatuna ahelalaadsete



estritega nende heade omaduste tdttu nagu korge stabiilsus ja hea ioonjuhtivus. Uks levinud

kombinatsioon on etiileenkarbonaadi (EC) ja dimetiiiilkarbonaadi (DMC) segu [17].

Soolana on todstuslikult véga laialt levinud LiPFg. Sellel soolal on siiani kdige parem tasakaal

Li-ioon aku elektroliiiidi soola omadustest nagu kdrge ioonjuhtivus, lahustuvus ja elektroliitidi

ja elektroodi reaktsioonil tekkiva kihi stabiilsus [17].

Kéesolevas t60s kasutatakse eelnevatel pohjustel elektroliiiidina LiPFg, mis on lahustatud EC

ja DMC segus.

Arvutustes kasutatakse selle materjali puhul jairgmiseid parameetreid.

Siimbol | Kirjeldus Viirtus Viide
Dy Li* iooni difusioon 2,5-10713 m?/s [18]
Dprg | PF; iooni difusioon 3-10713m?/s [18]
Co Soola algkontsentratsioon 1,5 mol/dm3
elektroliiiidis
k Reaktsiooni kiiruskonstant 2-107" m/s
K Soojusjuhtivustegur 0,45 W /m3 [16]
Tihedus 1290 kg/m?3 [16]
Cy Soojusmahtuvus konst. rdhul 134]/kg - K [16]

Tabel 1.3. LiPF6 arvutuslikud parameetrid.
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4 Metoodika

4.1 Loplike elementide meetod

Selles t60s kasutatakse elektrokeemiliste siisteemide matemaatilises teoorias esinevate
osatuletistega diferentsiaalvOrrandite (partial differential equation - PDE) numbriliseks
lahendamiseks 16plike elementide meetodit (finite element method - FEM) [19].

FEM-i t66pdhimote tugineb vaadeldava domeeni védiksemateks osadeks jaotamisel ning nende
samaaegsel lahendamisel. Neid vdiksemaid osi nimetatakse 16plikeks elementideks, mille jérgi
saab see meetod nimetuse. Enne lahendamist luuakse vaadeldavat domeeni hdlmav 16plikest
elementidest moodustatud vork. Loplikud elemendid on kahemoddtmelise domeeni puhul
enamjaolt kolmnurgad ning kolmemddtmelise domeeni puhul tetracedrid. Loplike elementide
suurus soltub kasutaja valikust ja domeeni antud ruumipunkti 1dhilimbruses olevatest domeeni
kdverusraadiustest. See tdhendab, et nditeks iimara serva puhul on seal vdga tihe vore sellal kui

sirge seina juures on vore horedam [20].

4.2 Kasutusel oleva akumudeli iilevaade

Kéesoleva t60 algpunktiks oli J.Newmani jz. poolt vilja todtatud teooriat kasutav akumudel,
mis suudab numbriliselt lahendades elektrokeemilisi ndhtusi simuleerida [21,22].
Termonéhtuste uurimiseks tuli seda olulisel médéral tdiendada. Algpunktiks oleva akumudeli
mottelist skeemi on ndha joonisel 4.1. Sellelt on ka ndha, kuidas mudeli erinevad osad
iiksteisega suhestuvad. Nagu niha, siis algmudel oli suuteline ainult arvutama vélja akus
toimuvat ioonide liitkumist elektroodide ja elektroodimaterjali vahel ning nende sees difusiooni
ja konvektsiooni Ildbi. loonide kontsentratsioonide kaudu arvutatakse vilja lokaalsed
voolutugevused ning nende abil leitakse nii globaalset voolutihedust kui ka soojusenergia teket.
Kirjeldatud néhtuste jaoks kasutusel olevatest valemitest ja teooriast on jargnevates alaldikudes

tdpsem iilevaade.
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Joonis 4.1. Algse akumudeli skeem.

Grafiit-elektrood

Ioonide litkumine

Soojusenergia teke

Selleks, et mudelis oleks arvestatud ka temperatuurimuutuste, soojuse leviku ning erinevate

parameetrite- ja valemite temperatuurisdltuvusi on vaja mudelit oluliselt tdiendada. Kd&ikide

mainitud soojuslike kéditumiste implementatsiooni tulemusel saadud mudelit on néha joonisel

4.2.
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Joonis 4.2. Temperatuurisdltuvustega mudeli skeem.

Taiendatud mudelil akus toimuvate protsesside poolt tekitatud soojusenergia on sisendiks
soojusjuhtivust arvutavale mudelile, mis annab leitud temperatuurid omakorda sisendina
akumudelile. Akumudelis kasutatakse saadavat temperatuuri, et arvestada seda muutujana nii
difusiooni, elektrilise juhtivuse, ioonjuhtivuse ja lokaalsete voolutugevuste arvutamistel.

Soojusjuhtivust, difusiooni ja juhtivuste teooriat on kisitletud jargnevates alaldikudes.

Kéesolevas to0s tuleb kisitleda LCO-d lisaks poorsele struktuurile ka mittepoorse
elektroodina. Selle lisamiseks tuleb eelmises 10igus saadud mudelit veelgi tdiendada.
Mittepoorset materjali kasutava elektroodi implementatsiooni tulemusena saadud mudeli

koguskeem on nihtav joonisel 4.3.
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Joonis 4.3. Loplik akumudel koos mittepoorse LCO elektroodi ja termoarvutustega.

Arvutusteks kasutusel oleva tooriista piirangute tottu tuli tahke elektroodi modelleerimiseks
kasutada kahte elektroodis peamist néhtust arvutavat vahendit. Liitium-ioon aku mudeli
alamosas kisitletakse LCO elektroodiosa kui tavalist tdiesti tahket elektroodi, mille sees
arvutatakse lokaalseid voolutugevusi ja soojusenergia teket. Elektroliiidi ja LCO piirpinda
labivad siiski liitiumi ioonid, kuid neid arvestatakse eraldiseisvas mudeli alamosas uue
sisendina. Selles arvutatakse madala kontsentratsiooniga liitium-ioonide liikumist LCO
kristallstruktuuri kihtide vahel. Elektroodist elektroliilidi piirkonda tagasi liikuvaid ioone
toimuva reaktsioonina, mille tagajdrjel ioonide

késitletakse kui nende piirpinnal

kontsentratsioon muutub.
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4.3 Aku matemaatilised mudelid

Arvutustest kasutatava aku elektrokeemilise mudeli teoreetilised kirjeldused pdhinevad
kasutatava tarkvara dokumentatsioonis kirjeldatule ning koik jargnevas alamldigus olev on

sellele viidatud, kui seda pole eraldi tdpsustatud [23].

Valemites kasutatavate muutujate tdhendused on kokku voetud jargnevasse tabelisse.

R Universaalne gaasikonstant
F Faraday konstant

D Difusioon

T Temperatuur

c Kontsentratsioon

T Aeg

i Lokaalne voolutihedus

0 Soojushulk

C, Soojusmahtuvus konstantsel réhul
n Ulepinge
Ee Tasakaaluoleku potentsiaal
@ Elekriline pinge
o Ulekandekoefitsent
u Vektoriaalne kiirus
k Reaktsiooni kiiruskonstant
K Soojusjuhtivus

Valemites ndhtavate muutujate puhul tdhistab alaindeks s, et muutuja kirjeldab tahket
keskkonda ning alaindeks / tdhistab, et muutuja kirjeldab vedelat keskkonda. Lisaks téhistavad

alaindeksid a ja c seda, et muutuja kirjeldab vastavalt anoodi vdi katoodi.

4.3.1 Kontsentreeritud lahuse teooria

Kéesolevas t60s kasutatakse lahuses ioonide litkumise kirjeldamiseks kontsentreeritud lahuse
teooriat. Selle teooria pohieelduseks on see, et ioonid interakteeruvad ainult lahusega ja mitte

teiste  ioonidega. Selle teooria  peamiseks vorrandiks on  Stefan-Maxwelli
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mitmekomponendilise difusiooni vdrrand, mis kirjeldab mingi osakese i liikumist lahuses. See

vorrand lisab arvutusele tépsust sellega, et ta arvestab osakeste vahelist hodrdumist [12].

C;Cj
civp; = RTZ (v —v). 4.1
- crDyj

Seda vorrandit teisendades ja lihtsustades on saadud anioonide voo jaoks vorrand

N, = -D,V¢; + ﬁ 42
L= ThvaT
ning massitasakaal aniooni jaoks on kirjeldatud vorrandiga
aCl 4.3

— = —-VN R;.
T 1t Ry

Vorrandis 4.3 kirjeldab R reaktsiooni elektroliitidis.

4.3.2 Elektronide liikumine elektroliiiidi-elektroodi piirpinnal

Elektroodi kineetikat kirjeldavaks pdhivdrrandiks on Butler-Volmeri vorrandi. Selle vorrandi

koige iildisem kuju avaldub vorrandiga
e =1 (ex (aaFn> —ex (—aCFn)> 44
loc — 'O p RT p RT .

See vorrand kirjeldab, kuidas elektroodis tekkiv lokaalne vool soltub elektroodis esinevast

iilepingest, mis avaldub jargneva valemiga.

n:(ps_qbl_Eeq 4.5

Ulepinge on elektroodi elektrilise pinge ja elektroliiiidi ning elektroodi termodiinaamilise
tasakaalu teoreetilise pinge vahe [24]. Arvutustes on Butler-Volmeri vorrandit teisendatud
erinevates aku piirkondades tekkivatele olukordadele sobivamale kujule. Laadimise ja
tiihjenemise ajal arvutatav vahetusvoolu tihedus avaldub vorrandiga

lp = Fkgckga(cs,max — ¢5)*s(cs)%e. () %e. 4.6

Selles valemis c kirjeldab liitiumi ioonide kontsentratsiooni, vastavalt elektroodi maksimaalne

kontsentratsioon, elektroodi hetkekontsentratsioon ja elektroliiiidi hetkekontsentratsioon.
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4.3.3 loonide liikumine elektroodi materjalis ja selle piirpinnal

Nagu eelnevalt materjalide valiku all mainitud, siis selles t60s kasutatakse positiivse
elektroodina tahket mittepoorset LCO kihti. Sellest tulenevalt kditub see nii tegelikkuses kui
ka arvutustes erineval viisil. Kéesolevas t60s kasutusel oleva teooria pohieelduseks on tahke
elektroodi madal difusioon, mis on pdhjendatud, kuna LCO kristallstruktuuri kihtide vaheline
difusioon ja elektroonne juhtivus on madal [25]. Lisaks on eeldatud, et kogu liikumine

elektroodis toimub 14bi difusiooni.

Peamise vorrandina on akumudelis kasutusel massitasakaalu vorrand olukorrale mugavdatud

kujul

E)c_v (DVO) + R 4.7
T c .

Vorrandis R kirjeldab reaktsiooniallikat. Selle vorrandi vasaku poole liige kirjeldab osakeste
kontsentratsiooni muutust ehk néiteks ioonide kogunemist elektroodi. Parema poole esimene
liige kirjeldab dra osakeste difundeerimist ning teine liige kirjeldab mingisugust osakeste

koguse muutumist pohjustavat allikat, nditeks keemilist reaktsiooni.

Elektroodi ja elektroliitidi piirpinnal on arvestatud elektroliiiidimaterjalist tulevaid ioone kui

piirpinnal toimuva reaktsioonina, mille tottu kas tekib voi kaob elektroliitidist ioone.
4.4 Soojusallikad ja soojusjuhtivus akus

4.4.1 Poorduyv ja poordumatu soojushulk

Akus tekib t60 kédigus nii podrduvat, kui ka podrdumatut energiakadu. Energiakao tekitab
pingelang laengu liitkumisel 14bi nii elektroliiiidi, kui ka elektroodimaterjalide ning see allub
Joule-Lenzi seadusele. Lisaks panustab energiakaole elektroodi reaktsioonides aktivatsiooni

iilepinge. Po6rduvat soojust tekitavad entroopiamuutused elektroodireaktsioonides.

4.4.2 Joule-Lenzi seadus
Elektroodis ja elektroliiiidis Joule-Lenzi seaduse jargi laengu transpordil tekkiv soojushulk

arvutatakse selles t60s tehtud simulatsioonides vélja jérgneva valemiga.

Qu = —(s - Vs +1; - Vo). 4.8
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Vorrandi parema poole esimesene liige kirjeldab elektroodis liikuvat laengut ja teine liige

kirjeldab elektroliiiidis litkuvat laengut [23].

4.4.3 Elektrokeemilistest reaktsioonidest eralduv soojus

Elektrokeemilise reaktsiooni kdigus saadud soojushulk leitakse, teisendades Faraday seadusi
elektroodi jaoks. Sedasi saadakse selles t60s tehtud simulatsioonides kasutatav valem
mingisuguses elektroodis toimuva reaktsiooni m jaoks.

oE 4.9
Qm = (¢s —¢— Eeq,m + T%) I

Selles valemis esimesed kolm liiget moodustavad pinge, mis panustab podrdumatutesse
kadudesse ning viimane liige kirjeldab reaktsiooni kdigus toimunud entroopiamuutust, mis

panustab poorduvasse soojushulka [23].

4.4.4 Soojusjuhtivus
Tahketes kehades nagu elektroodide tahkete osade soojusjuhtivuse arvutamiseks on kasutatud
jargmist vorrandit.

pCy o+ pCyu - VT +V - (—KVT) = Q. 4.10

Vorrandi vasaku poole esimene liige kirjeldab temperatuuri muutusest tuleneva soojushulga
muutumine ajas, teine Kkirjeldab konvektsiooni ning kolmas kirjeldab soojuselevikut
soojusjuhtivusega [26].

Poorsetes keskkondades arvutatakse soojusjuhtivust teisendusel leitud jérgneva vorrandi abil.

oT 4.11
(PCpletr 77 + pCpu- VT = V- (keqVT) + Q.

Vorrandi peamiseks erinevuseks eelmise vOrrandiga on see, et soojusjuhtivus, -tihedus ja -

mahtuvus arvestavad pooride ja poore tditvate materjalide osakaale [26].

4.4.5 Temperatuurist soltuv difusioon ja juhtivus
Elektroodis toimuvat ioonide difusiooni, kus arvestataks keskkonna temperatuuri muutumist,

arvutatakse Arrheniuse vorrandi muudetud kujul.

_E_a<a_ 1 ) 4.12
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Selles vorrandis eksopnendi kordaja on elektroodimaterjali difusioon toatemperatuuril, £, on

iooni difusiooni aktivatsioonienergia ning Ty.r on toatemperatuur ehk 293 K [27].

Elektroliiiidi vedelas osas toimuvat keskkonna temperatuuri arvestavat ioonide difusiooni

arvutatakse jargneva vorrandiga.

2 .
D(T) = Dye; 10((:1+ Tt c). 4.13

Vorrandis eksponendi kordaja on elektroliliidimaterjali difusioon toatemperatuuril.
Eksponendi astmes muutujad c¢; kuni ¢, on vordlusmaterjalile kdverate sobitamisega leitud

koefitsendid ning muutuja ¢ on ioonide kontsentratsioon elektroliiidi vedelikus [27].
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5 Arvutused

5.1 Mudeli geomeetria

Nagu sissejuhatuses mainitud, valiti aku arhitektuuriks kontsentriline ehitus. Elektroodide néol
on tegu kontsentriliste pulkade ja aukude siisteemiga ning neid eraldab poliimeerne elektroliiiit.

Uhe sellise paari vertikaalset libildiget saab niha joonisel 5.1.
- - Negatiivne
elektrood
- - Positiivne
elektrood
- - Elektroltitt

Joonis 5.1. Elektroodipaari l1ébildige.

Uhes 3D-mikroakus on palju selliseid pulk-auk paare, mis moodustavad suure kahemddtmelise
reastuse. Selle horisontaalset ldbildiget on ndha joonisel 5.2. Sellist suurt kogust
elektroodipaare ei ole viga mdistlik simuleerida kuna see muutub arvutuslikult viga mahukaks.
Selle leevendamiseks on simulatsioonikasti voetud minimaalne ala, mis sisaldab koiki
piirkondi ilma kordusteta. Kirjeldatud alaks on antud konfiguratsioonis joonisel 5.2 kollase
joonega piiratud ndhaolev piirkond. Stimmeetriakaalutlustel on simulatsioonikasti vdimalik

seinu isoleerides lihtsustada, kuna kdik litkumised on nende suhtes peegeldatud [28].

- - Negatiivne

elektrood

- - Positiivne

elektrood

- - Elektroliitt

Joonis 5.2. Simulatsioonikasti valik.
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Vastavalt sellele on antud t60s ka iiles ehitatud mudeli geomeetria. Kasutatud geomeetriat on
ndha jooniselt 5.2, kus néhtav skaala on mikromeetrites. Simulatsioonikasti korgus on 60um

ning kiilgede laiused on 20 pum.

Joonis 5.3. Arvutustes kasutatava geomeetria ndide.

Joonise alumines osas on positiivse elektroodi pulkade veerandldigud ning iilemises osas on
negatiivse elektroodi pesa 10ik. Nagu ndha on k&ik sisemised servad 2,5 um

koverusraadiustega, et vihendada teravates tippudes tekkivat korget lokaalset elektrivélja [29].

5.2 Vork

Kéesolevas t60s tuleb valida arvutusteks teatud tihedusega 10plike elementide meetodi aluseks
olev arvutusvork. Vorgu tiheduse suurenemisel teatud hetkest tulemused erilisel mééiral ei
muutu, kuid seevastu arvutusaeg kasvab iga tiheduse tdstmisega oluliselt pikemaks. Seda
ndhtust nimetatakse vorgu koondumiseks. Selleks, et leida, millise vOrgu tiheduse juures
arvutusi teha tasub, tuleb erinevaid vorgu konfiguratsioone ldbi testida. Vorgu koondumist

arvestati kidesolevas t00s temperatuuri kditumise jargi erinevate vorkude tihedustega.

21



5.3 Arvutusmeetodi valideerimine

Kasutatava arvutusmeetodi valideerimiseks tuleb kéaesolevas t60s vorrelda vorrelda
olemasolevate publitseeritud tulemusi, kus on kasutatud kdesoleva t60ga samu akumaterjale
[30]. Selleks konstrueeriti teine akumudel, milles kasutatav arhitektuur oleks sama vorreldava

t00 arhitektuuriga, mida on vdimalik niha jooniselt 5.4.

Eraldaja
Anood
Anoodivoolukollektor

Katood
z Katoodi voolukollektor

I__r Hiilss

Joonis 5.4. Vordlusmaterjali aku arhitektuur [30].

Jooniselt on niha, et viitematerjalis kasutusel olev mudel on vdga detailne, mistdttu oleks
kdesoleva meetodiga seda arvutuslikult viga kulukas simuleerida. Selle parandamiseks tehti

moningate lihtsustustega mudel.

Esimeseks lihtsustuseks on arvutada aku elektrokeemia ithemdotmelise intervalli peal kuna
seda on oluliselt lihtsam arvutada ning see sdilitab ka {isna korge tdpsuse vorreldes
originaalmudeliga. Sellelt akumudelilt saab leida aku laadimise poolt tekitatud soojuslikku

voimsust ruumalaiihiku kohta.

Teiseks lihtsustuseks on kisitleda soojuslikus simulatsioonis kogu aktiivset akumaterjali kui
ithte homogeenset materjali, mille tihedus, soojusmahtuvus ja soojusjuhtivus on leitud
akumaterjalide kaalutud keskmiste abil. Selline lihtsustus on digustatud, kuna jooniselt 5.2 on

ndha, et vordlusmaterjalis on temperatuur aku aktiivses piirkonnas peaaegu homogeenne.
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T[K]

3123
[ 3121
g
L— 3117

—t 311.5

— 311.2
[ 3110
- 3108

——+ 310.6

- 310.4

Max: 3123

Joonis 5.5. Vordlusmaterjali temperatuurijaotus [30].

Nende lihtsustuste pohjal tehti kahe komponendiga mudel, millest iiks on ithemddtmeline ning
simuleerib akufiiiisikat ja kéitub soojusallikana teisele komponendile. Teine komponent on

telgstimmeetrilisusega ja kahemoddtmeline ning arvutab soojuslikku kéitumist.

Koik arvutustes kasutatavad materjale kirjeldavad parameetrid on voetud vordlusmaterjalist.
Lisaks on koik geomeetrilised parameetrid nagu nditeks elektroodide paksused, aku korgus,

1abimodt jms. samuti voetud vordlusmaterjalist [30].

5.4 Poorse ja mittepoorse LCO elektroodi vordlus

LCO elektroodil ehituse vordluseks kasutati joonisel 5.2 ndidatud geomeetriale ehitatud kahte
akumudelit. Uhel mudelil oli positiivse elektroodi materjalina kasutusel mittepoorne LCO ning
teisel oli selleks kasutusel poorne LCO. Kuna mittepoorne LCO elektrood vdimaldab oluliselt
kdrgemat mahtuvust, on selle 1dbimddtu vorreldes poorse elektroodiga vihendatud 25 % vorra.
Mudelite iilejadnud olek on identne. Nende mudelitega simuleeriti akude kogu laadimistsiiklit,
ehk siis akud laeti tiihjast olekust tdis ning seejdrel tithjendati nad laengust sama
voolutugevusega. Selle tagajirjel vilja joonistunud pingekoverate vordlus on vélja toodud

vastavas tulemuste alamldigus.
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5.5 Aku kiaitumine erinevatel laadimiskiirustel

To0 iiks peamisi eesmirke oli uurida mikroakus temperatuuri kditumist aku tiihjenemise ajal.
Keskmise temperatuuri tithjenemisvoolu sdltuvuse paremaks analiiiisiks on akut tiihjendatud

kolme erineva tiihjenemiskiirusega.

Temperatuuri kditumise uurimiseks lisati eelmises 10igus kasutatud mudelile soojusest
soltuvad difusioonide ning soojusjuhtivuse valemid, mis arvestavad aku poolt tekitatava

soojusega.

Aku puhul on simuleeritud sarnaselt eelmise osaga nii laadimist kui ka tiihjenemist. Laadimise
alghetkel on mikroaku iihtlase jaotusega toatemperatuuril. Mudeli iilesehitusest tulenevalt
toimub {ileminek laadimiselt tiihjenemisele millisekundi jooksul. Ulemineku tagajirjel toimub
akus voolugradientidest, ioonide kontsentratsioonigradientidest ja aku suurusparameetritest
soltuv pinge kukkumine. Pinge kukkumise vdhendamiseks toimub simulatsioonides laadimine
koikides arvutustes aeglaselt voolutihedusega 1,08 A/m”™2. Seevastu tithjenemisvoolu

varieeritakse vastavalt valitud tithjenemisvoolule.

Tiihjenemisvooludeks valiti selle aku tiihjenemiskiirustele 1C, 2C ja 5C vastavad
voolutugevused , mille puhul kestab aku tithjaks laadimine vastavalt 1 tunni, pool tundi ja 12
minutit. Kasutatud tithjenemiskiirustele vastavad voolutihedused 5,58 A/m”2, 10,08 A/m”2 ja

19,44 A/m”"2. Peamisteks moddetavateks suurusteks on aku pinge ning keskmine temperatuur.

5.6 Aku geomeetriate varieerimine laadimiskiirusel 1C

Aku todkorra tdiendavaks uurimiseks testiti ldbi erinevaid geomeetriaid teatud
suurusparameetreid varieerides. Kéesolevas t60s valiti varieeritavaks parameetriks sammaste
korgus. Korgused varieerusid 10 um sammuga vahemikus 40-80 um, sarnaselt P.Priiméigi,
D.Brandell jt. t60s 14bi viidud analiitisidele [28]. Peamine vordlus toimub 60 pm korguse
referentsmudeli vastu, mille tiihjenemisel saadud tulemusi eelnevates alamloikudes kirjeldatud
oli. Tiihjenemise voolutugevus valiti referentsmudeli tiihjenemiskiirusele 1C-le vastav

voolutugevus.

5.7 Aku geomeetriate varieerimine laadimiskiirusel SC

Selleks, et veenduda eelmistes alamldikudes tehtud jareldustes, korrati eelnevas alamloigus

tehtud arvutusi referentsmudeli laadimiskiirusele 5C-le vastava voolutugevusega.
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6 Tulemused

6.1 Vorgu koonduvuse tulemused

Vorgu koonduvuste arvutuste tulemusel saadud graafikut on néha joonisel 6.1. Sellelt on néha,

et arvutuste 10pptulemus kasutatud vorkude tihenemisel olulisel mééral ei muutunud.

Vorgu koonduvus

Jame
Keskmine
Peen
Ekstrapeen

315 4

310 4

305 1

Temperatuur (K)

300 4

295 4

290 4

4000 4500 5000 5500 6000 6500 7000
Aeg (s)

Joonis 6.1. Vorgu koonduvuse graafikud erinevatele vorgutihedustele.
Lisaks koondumisele tuleb vorgu valimisel arvestada ka arvutustes kasutatavate
eksponentsiaalsete vOrranditega, mille puhul on arvutusvead olulisel mééral voimendatud ja

voivad 10pptulemust oluliselt mdjutada voi pohjustada akus sisuliselt lithiseid. Nende nduete

rahuldamiseks valiti vork, mida on niha joonisel 6.2.
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Elektroodi piirkonnas on eelnevalt kirjeldatud pdhjusel oluline, et seal tekiks minimaalselt

vorgu horedusest tekkinud arvutusvigu. Sellega on vorgu iilesehitusel arvestatud ning jooniselt

6.2 on suurendatult néha, kuidas elektroliiiidi ja elektroodi piirpinnal on tihe ja dhukestse

kihtidega vork. Lisaks on niha, kuidas nurkades on samuti kasutusel arvutusvigade tekkimise

viltimiseks tthedam vork.

6.2 Valideerimine tulemused

Valideerimise alamldigus kirjeldatud viisil 14bi viidud akusimulatsioonist saadud keskmist

temperatuuri vorreldakse vordlusmaterjali keskmise temperatuuriga ning see vordlus on

joonisel 6.3.
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Joonis 6.3. Temperatuurimudeli valideerimine.

Nagu graafikult ndha, erinevadtulemused darmiselt 2,5 K vorra. Kuna 10plik temperatuur
erineb ainult 1 K vorra ning kditumine on iildjoontes samasugune, siis langevad tulemused
piisava tdpsusega kokku. Arvestades tehtud lihtsustusi, on selline erinevus oodatav, aga

sellest hoolimata on kditumine piisavalt sarnane, et valideerida kasutatavat akumudelit.

6.3 Poorse ja mittepoorse LCO elektroodi vordlus

Eelnevalt kirjeldatud arvutuste tulemusena saadud pingekdveraid on nédha jérgnevatelt

graafikutelt. Joonisel 6.4 on niha kasutatud ehituste tithjenemise pingekdveraid.
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Joonis 6.4. Poorse ja mittepoorse LCO elektroodiga akude pingekdverad.

Nagu graafikult on niha, kestab referentsmudeli 1C laadimis- ja tiihjenemiskiirusele vastava
voolutugevuse juures mittepoorset elektroodi kasutava aku laadimistsiikkel sisuliselt sama

kaua, kui poorse elektroodiga aku laadimiststikkel.

Lisaks sellele graafikule on ka vilja joonistatud vorreldavate elektroodide laadimistsiikli pinge
soltuvus LCO elektroodi liitiumi ioonide tdidetusest selle materjali teoreetilisest maksimumist.

Selle tulemust on niha joonisel 6.5.
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Joonis 6.5. Poorsest ja mittepoorsest LCO elektroodiga akude pingekdverad iile liitiumi

1oonide laetuseastme LCO elektroodis.

Graafikult on niha, et pingekdverad on iildise kéitumise poolest peaacgu identsed. Peamise
erinevusena on ndha, et mittepoorse elektroodiga aku puhul pohjustab voolutugevuse
iimberliilitus oluliselt suuremat pingelangust. Selle pohjuseks voib olla akugeomeetria vihene
optimeeritus sellise elektroodi kasutuseks. Kiill aga on néha, et optimeeritud kujul mahutaks
mittepoorne elektrood oluliselt rohkem laengut ja vdimaldaks kdrgemat voolutugevust iile
pikema tiihjenemisaja. Tsiiklite avatus viitab kiill akus toimuvatele podrdumatutele
keemilistele protsessidele, kuid sarnaseid tulemust on leida ka kirjandusest nagu néiteks T.

Ripenbein jz. [31].
6.4 Aku kiitumine erinevatel laadimiskiirustel

60 pm korguse akumudeli tiihjenemise pingekraafikud, mis on saadud erinevatel

laadimiskiirustel on nidha joonisel 6.6.
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Joonis 6.6. Pinge kéitumine aku tiihjenemisel erinevatel laadimiskiirustel.

Tulemustest on ndha erinevate tiihjenemisvoolude poolt pShjustatud pingete kukkumiste
korgused. Mida korgem on tiihjenemise voolutugevus, seda suuremad on suunamuutuse poolt
pOhjustatud kontsentratsiooni- ja voolugradiendid. Nende tagajérjel toimubki graafikul

kujutatud néhtus.

Lisaks on ndha, et péarast pinge kukkumist toimub tiihjenemine simuleeritud pingevahemikus
viga lahedaselt lineaarsele tiithjenemisele. See tdhendab, et tiihjenemise jooksul kditub aku
samamoodi ning ei ole ebasoovitavaid pinge dkilisi langusi, mis vdivad pdhjustada akus néiteks

jéarske temperatuuritduse.

Sama arvutuse jooksul leiti ka keskmiste temperatuuride kditumist erinevatel

tithjenemiskiirustel ning nende graafikut on néha joonisel 6.7.
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Joonis 6.7. Temperatuuri kditumine aku tiihjenemisel erinevatel tithjenemiskiirustel.

Saadud graafikult on ndha temperatuuri langemine madalamatel laadimiskiirustel. Selle
peamiseks pohjuseks on elektroodimaterjalides toimuvad podrduvat soojust tekitavad
keemilised reaktsioonid. Madalamate voolutugevuste juures pdodrduvad soojusallikate poolt
tekitatav soojushulk {iiletab pdordumatute allikate soojushulka. Seda effekti on ka graafikul
néha, kuidas suurematel laadimiskiirustel temperatuurilangus kas vdheneb voi on tdielikult
poordumatute soojushulkade poolt domineeritud. Sarnase tulemuseni on nditeks joudnud ka

V.Srinivasan ja C.Y.Wang [32].

6.5 Aku geomeetriate varieerimine laadimiskiirusel 1C

Akumudeli korguste variatsiooni tulemusena vélja joonistunud pingekoverate graafikut on

ndha joonisel 6.8.
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Joonis 6.8. Erinevate kdrgustega akude tiihjenemiste pingekdverad tiihjenemiskiirusel 1C.

Graafikult on esimese asjana néha, et aku kdrguse vihenemisel pinge kukkumine kasvab. Seda
voib selgitada elektroodimaterjali vdhenemisega, kuna rakendatud voolutugevuse suhe
elektroodimaterjali aku ruumala vihenemisel kasvab, mistottu kasvavad ka pinge kukkumist

pOhjustavad gradiendid.

Kuna arvutustes muudeti ainult kdrgusparameetrit, siis aku ruumala muutumine oli lineaarne.
Tiihjenemiseks kuluva aja vdhenemist pdhjustab samuti aku ruumalale suhteliselt tdusev

voolutugevus. Tithjenemiseks kulunud aja sdltuvust aku korgusest on niha joonisel 6.9.
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Joonis 6.9. Aku tiihjenemiseks kulunud aja soltuvus aku korgusest laadimiskiirusel 1C.

Graafikult on nédha, et tiihjenemiseks kuluv aja sdltuvus on vdga ldhedane lineaarsele
soltuvusele. Samuti paistab, et lineaarsust hakkab vihenema aku elektroodi sammaste korguste
langetamine alla 50 pm. Uldiselt vdib jireldada, et aku kdrguse muutmisel ei toimu samuti
anomaalseid kditumisi, ehk me saame iisna hésti ennustada tema tithjenemise omadusi

erinevatel korgustel.

Lisaks pingekoveratele leiti arvutuses ka keskmisi temperatuure, mille kéditumiste graafikut on

ndha joonisel 6.10.
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Joonis 6.10. Erinevate korgustega akude keskmised temperatuurid laadimiskiirusel 1C.

Graafikult ndha, et temperatuurikdoverad algavad erinevatelt temperatuuridelt. Selle pdhjuseks
on eelnevalt mainitud suhtelise voolutugevuse poolt pohjustatud korgemat aku kuumenemist

tiislaadimise ajal.

Kdveraid vorreldes on néha, et aku madalamate korguste puhul silutakse temperatuurikdveraid
ning nende temperatuuride languse osakaal viheneb. Selle pdhjuseks on alamldigus 6.4
kirjeldatud korgemate voolutugevuste mdju aku soojuslikule kditumisele, kus podrdumatud

soojusprotsessid iiletavad korgematel voolutugevustel podrduvaid protsesse.

Sellelt graafikult voib jdllegi jareldada, et akumudeli tulemused vdimaldavad meil aku
kditumist ennustada, ning et arvutuste tulemused on konsistentsed eelnevates alamldikudes

leitud tildistustega.

6.6 Aku geomeetriate varieerimine laadimiskiirusel 5C

Aku korguste varieerimiste arvutuste tulemusena saadud pingekdveraid on niha Joonis 6.11.
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Joonis 6.11. Erinevate korgustega akude tiihjenemiste pingekdverad laadimiskiirusel 5C.

Graafikult on niha, et korgema laadimiskiiruse puhul avaldub tiihjenemisaegade aku
korgustest soltuvuse mittelineaarsus oluliselt tugevamini. Seda sdltuvust on tédpsemini niha

Joonis 6.12.
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Joonis 6.12. Aku tiihjenemiseks kulunud aja sdltuvus aku kdrgusest laadimiskiirusel 5C.
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Graafikult on ndha laadimiskiirusega 1C sarnast kéitumist, kuid véimendatult. Sellest vdib
jéreldada, et alla 50 um korgusega akudes hakkavad esinema mittelineaarsed kditumised, mida

on raske ennustada.

Sarnaselt laadimiskiirusel 1C 14bi viidud arvutustele leiti arvutuses ka keskmisi temperatuure,

mille graafikut on niha Joonis 6.13.
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Joonis 6.13. Erinevate korgustega akude keskmised temperatuurid laadimiskiirusel 5C.

Graafikult on jillegi ndha kinnitust eelnevates alamldikudes tehtud jéreldustele, et kdrgemate
voolutugevuste juures podrduvate soojushulkade moju on pdoérdumatutest oluliselt vdiksem.
Samuti on nidha, et aku korguste muutusest tingitud suhtelised voolutugevused omavad

arvestatavat moju keskmise temperatuuri kéitumises.

6.7 Temperatuurigradientide analiiiis

Aku sees toimuvate protsesside paremaks hindamiseks tuleb ka uurida kéesolevas t66s kdige
olulisemaid akusiseseid litkumisi. Kédesoleva t60s tuleb temperatuurindhtuste paremaks

analiilisiks uurida temperatuurigradientide jaotust akus.
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Selleks valiti eelmistes alamldikudes ldbiviidud arvutuste seast kdige huvitavamad tulemused,
milleks olid 40 um ja 80 um korgused akumudelid. Valitud tulemuste vordluseks on vilja

joonistatud ka 60 pm korguse referentsmudeli tulemused.
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Joonis 6.14. Temperatuurigradientide (K/m) jaotus simulatsioonikastis erinevate geomeetriate
puhul tiithjenemisel 1dbitud pingetel.
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Joonis 6.15. Elektrivoolu jaotus referentsmudelis.

Joonis 6.14 on néha, et temperatuurigradientide kditumine on kooskdlas

Joonis 6.15 néiteks toodud 60 pm korguse aku voolutiheduste jaotustega. Tdpsemini on néha,
et tiihjenemise alguses, ehk korgeima pinge juures toimub suurim aktiivsus negatiivse
elektroodi otsas. See langeb histi kokku sellega, mis akus ioonidega samal hetkel juhtub. Tiis
laetud aku puhul on LCO elektroodist ioonid k&ik surutud grafiitelektroodi. Tiihjakslaadimise
alguses hakkavad ioonid sealt tagasi LCO elektroodile litkkuma. Seda kditumist on hésti pingete
1oikes ndha, kuidas temperatuurigradientide suurimad aktiivsused liiguvad pinge langedes
grafiitelektroodis jérjest korgemale, ndidates kuidas see elektrood jark-jargult tiihjeneb.
Tiihjakslaadimise 16pus ehk kdige madalamal pingel on ndha, et enam ei ole akudes iihtegi
kindlat keskset piirkonda, kus toimuks termilist aktiivsust. See vihjab, et grafiitelektroodid

tithjenemistsiikli l10puks ioonidest tiihjaks liikunud.
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7 Kokkuvote

Kéesoleva bakalaureuset6d eesmérgiks oli tdiendada 3D-mikroaku arvutuslikku mudelit, et
sellega oleks voimalik vilja arvutada temperatuurisdltuvusi ning soojusjuhtivusi. Mudelis
kasutatavat metoodikat valideeriti kirjandusest leitud tulemustega ning valideerimise tulemusel

loeti see tOGtavaks.

Lisaks termofiiiisikale voeti arvutuslikul mudelil kasutusele mittepoorne elektrood ning saadud
tulemusi vorreldi poorse elektroodi arvutusmudeli tulemustega. Lopuks viidi 14bi mitmeid
numbrilisi arvutusi, et analiiisida saadud termonéhtusi erinevatel voolutugevustel ning
geomeetriatel. Arvutuste tulemused andsid aluse jdreldamiseks, et temperatuurindhtused

tootavad mudelil ennustatavalt ning ei tekita anomaaliaid.
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8 Summary

The main goal of this thesis was to improve the computational model of a 3D-microbattery in
order to numerically calculate its temperature dependencies and the heat transfer that takes

place. Used methods were validated against results found in literature.

In addition to heat tranfers and temperature dependencies, a thin film LiCoO; electrode model
was added to the model and its results were compared against porous LiCoO; electrode. Finally
multiple numerical calculations were completed on different discharge rates and geometry
variations in order to analyse the resulting thermal behavior. Resulting data gave grounds to
the conclusion that the implemented temperature dependencies are working in accordance with

results found in literature.
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9 Tanuavaldused

Ténan Tartu Ulikooli poolt pakutud hariduse ning erinevate vdimaluste eest. Lisaks tinan
siigavalt juhendajaid Priit Priimége ja Vahur Zadinit mitmekdilgse abi, pideva motivatsiooni
ja erinevate nduannete eest. Viimaks tinan Tartu Ulikooli Tehnoloogiainstituuti pakutud
tarkvara ning vdimaluste eest.
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