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발 명 설 명 서 

1.발명의 

명칭 

한글 복합 고분자 중간층이 도입된 황화물 기반 전고체전지용 전극 

 영문 

Electrode having composite polymer interlayers for sulfide-

based all solid-state batteries 

2. 도면의 

간단한 설명 

 

그림. 고에너지 밀도를 위한 황화물 전해질과 리튬금속 사이 긴밀한 접촉과 안정한 계

면을 형성하여 황화물 전해질 전고체 리튬금속전지의 안정화를 도모하는 그림 

3. 

발명(고안)의 

상세한 설명 

[발명의 목적] 

3.1 발명이 속하는 기술분야 

본 발명은 고에너지밀도 리튬금속전지의 리튬금속음극과 황화물 전해질 간 비적합성을 

개선하기 위해 리튬금속 사이 긴밀한 접촉과 안정한 계면을 형성하는 고분자 제조 방법 

및 이를 포함하는 리튬금속전지에 관한 것임. 

 

3.2 그 분야 종래기술의 설명 및 문제점 

전고체 리튬금속전지는 리튬금속의 높은 이론 용량 (3861 mAh g
–1

)과 낮은 산화환원전

위 (–3.04 V vs. Standard hydrogen electrode)와 안전성으로 인해 차세대 전지로 각광

받고 있음. Argyrodite-type Li6PS5Cl로 대표되는 황화물 고체전해질은 높은 이온전도도, 

난연성, 연성을 가지는 기계적물성을 가지는 가장 유망한 후보군임. 

그러나, 황화물 전해질의 리튬금속과의 (전기)화학적적 불안정성과 물리적으로 불충분한 



접촉, 본질적인 공극을 통한 불균일한 이온 흐름, 전류밀도로 인한 리튬 수지상 성장이 

일어나고 그로 인한 실질적인 전지 구동이 어려운 상태임. 그에 따라 계면에서의 문제점

을 해결하기위해 다중층 전해질, 표면 코팅 등 다양한 방법을 시도하고 있지만, Solid 

electrolyte interphase (SEI) layer 형성에 대한 고려의 부재, 복잡하고 높은 비용이 드는 

공정과정으로 인해 실질적인 저압구동 전고체전지의 개발이 어려운 상태임. 

 

3.3 발명이 이루고자 하는 기술적 과제 (발명의 목적) 

본 발명은 높은 엔트로피를 가지는 고분자 중간층을 활용하여 황화물과의 긴밀한 접촉, 

리튬 수지상 성장을 억제, 계면에서의 빠른 리튬이온을 가능하게 하는 다양한 성분의 

SEI를 형성하여 실질적인 황화물 전해질 전고체 리튬금속전지를 구동할 수 있도록 하

는데 그 목적이 있음. 

 

[발명의 구성] 

3.4 발명의 구성 및 작용 

가) 과제를 해결하기 위한 수단 

1) Soft한 고분자 매트릭스 도입을 통한 긴밀한 계면접촉 형성 (공정성, 저압구동, 리튬이

온 이동) 

2) 높은 엔트로피를 가지는 고분자 매트릭스 도입을 통한 황화물과의 반응성 억제, 안정

한 SEI 형성 (리튬 수지상 성장 억제, 계면에서의 빠른 리튬이온 이동) 

리튬염의 함량을 조절하여 황화물과의 반응성 억제, 또한 이온 클러스터 향상을 촉진하고 

음극 계면에서의 음이온 배위상태를 조정함. 이를 통해 계면 전하전달저항을 더욱 개선

함.  

구성성분의 높은 엔트로피를 통한 환원전위 변화로 인해 Inorganic-rich (특히, LiF, 

Li3N-rich)한 Robust하고 또한 계면에서의 리튬이온의 빠른 이동을 가능하게 하는 Solid 

electrolyte interphase (SEI) layer 형성을 가능하게 함.  

 

나) 기능 및 작용 



1) Soft한 고분자 중간층 도입에 의한 황화물 전해질과의 긴밀한 접촉을 통한 공극 제어, 

물리적인 계면저항 감소로 인한 황화물 전해질 내부를 향한 리튬 수지상 성장을 억제함. 

2) 리튬염의 함량을 증가시켜 황화물과의 반응성 억제, 1차 배위구조 내 포함된 음이온의 

비율을 증가시킴. 이로 인해 Li
+
 배위에너지가 감소하며 (Nat. Commun. 2024, 15, 1319) 

음극 계면에서의 전기적인 반발을 통해 리튬이온의 탈배위가 용이해짐 (Nat. Energy 

2021, 6, 303–313). 이를 통해 계면 전하전달저항이 감소하여 리튬 수지상 성장이 억제됨.  

3) 구성성분의 높은 엔트로피를 통한 환원전위 변화로 인해 Inorganic-rich (특히, LiF, 

Li3N-rich)한 Robust하고 또한 계면에서의 리튬이온의 빠른 이동을 가능하게 하는 Solid 

electrolyte interphase (SEI) layer 형성을 가능하게 함.  

 

 

다) 실시예 

<황화물 기반 전고체전지용 복합 고분자 중간층 전구체> 

용매 (Dimethoxy ethane (DME)), 리튬염 (Lithium bis(fluorosulfonyl)imide (LiFSI)), 

단량체 (Trimethylolpropane ethoxylate triacrylate (ETPTA)), 첨가제 (Magnesium 

nitride (Mg3N2), 개시제 (2-Hydroxy-2-methylpropiophenone) (HMPP))를 11 m LiFSI 

in DME/ETPTA (= 85/15, w/w) + 10 wt.% Mg3N2 로 혼합하여 전구체 용액을 제조함 

<황화물 기반 전고체전지용 복합 고분자 중간층을 포함한 리튬금속전지> 

위 전구체 용액을 리튬금속 위에 주입한 후 Spin coating을 500rpm, 10초 1000rpm 

10 초, 2000rpm 10 초, 3000rpm 10 초, 4000rpm 10 초, 5000rpm 10 초, 8000rpm 60 

초 회전시켜줌. 그 이후 UV 가교를 60초간 진행한 후 형성된 황화물 기반 전고체전지용 

복합 고분자 중간층을 포함한 리튬금속전지를 제작함. 

[발명의 효과] 

리튬금속전지의 고질적인 문제점인 리튬금속과 전해질 간 반응성과 실질적 적용을 위한 

공정성을 모두 복합 고분자 중간층을 채택함. 높은 엔트로피를 가지는 고분자 중간층을 

활용하여 황화물과의 긴밀한 접촉, 리튬 수지상 성장을 억제, 계면에서의 빠른 리튬이온



을 가능하게 하는 다양한 성분의 SEI를 형성하여 실질적인 황화물 전해질 전고체 리튬금

속전지를 구동함 

4. 

특허청구범

위 

4.1 청구항 1 

단량체, 액체전해질(용매, 리튬염), 첨가제을 포함하며, 합금 반응을 하는 첨가제로 이

루어진 복합 고분자 전해질 전구체. 

 

4.2 청구항 2 

 제 1항에 있어서, 

 상기 고분자는 액체전해질, 첨가제와 단량체가 포함된 광경화성 조성물로부터 중합된 것

인, 황화물 기반 전고체전지용 복합 고분자 중간층 

 

4.3 청구항 3 

 제 1항에 있어서, 

 상기 고분자 중간층은 고농도의 리튬염이 도입된 것인, 황화물 기반 전고체전지용 복합 

고분자 중간층. 

 

4.4 청구항 4 

 제 1항에 있어서 

 상기 리튬염은 Lithium bis(fluorosulfonyl)imide (LiFSI)을 포함하는 것인, 황화물 기

반 전고체전지용 복합 고분자 중간층. 

 

4.5 청구항 5 

 제 2항에 있어서 

 상기 열경화성 조성물 전체 몰 함량 대비 리튬염의 몰랄 함량의 비율은 용매대비 11 

몰랄농도를 포함하는, 고분자. 

 

4.6 청구항 6 



제 1항에 있어서 

 상기 고분자 중간층의 상온 이온전도도는 5.6x10‒4이며 양이온 수율은 0.6인 것인 황

화물 기반 전고체전지용 복합 고분자 중간층 

 

4.7 청구항 7 

제 1항에 있어서 

 상기 고분자 중간층의 두께는 1μm 이하로 구성될 수 있는 것인, 황화물 기반 전고체

전지용 복합 고분자 중간층 

 

4.8 청구항 8 

제 1항에 있어서 

 상기 고분자 중간층의 기계적 물성은 200MPa의 탄성 모듈러스를 가지는 것인, 황화

물 기반 전고체전지용 복합 고분자 중간층 

 

4.9 청구항 9 

제 1항에 있어서 

상기 고분자 중간층은 다양한 첨가제를 포함할 수 있는 것인 황화물 기반 전고체전

지용 복합 고분자 중간층 

 

4.10 청구항 10 

 제 1항에 따른 황화물 기반 전고체전지용 복합 고분자 중간층을 포함하는 것인, 리튬

금속전지. 

 

4.11 청구항 11 

 제 10항에 있어서 

 상기 리튬금속전지는 다양한 양극재를 포함할 수 있는 것인, 리튬금속전지. 

 

4.12 청구항 12 

 제 11항에 있어서 



 상기 양극재는 리튬인산철, 리튬코발트산화물, 리튬-니켈-코발트-망간 복합산화물을 포

함하는 것인, 양극재. 

 

4.13 청구항 13 

 제 1항에 따른 황화물 기반 전고체전지용 복합 고분자 중간층이 포함된 리튬금속전

지의 제조방법. 
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