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초록: 본 연구는 리튬 금속 음극의 계면 불안정성과 수명 저하 문제를 해결하기 위해, poly(ethylene glycol) diacrylate               

(PEGDA) 기반 반고체 전해질의 고분자 함량 및 경화 조건이 전해질 특성과 전지 성능에 미치는 영향을 분석하였다.               

Fourier-transform infrared (FTIR) 분석을 통해 겔화 진행도를 평가하였으며, 전기화학 측정과 고로딩 NCM811           

(LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2)양극 적용 전지를 이용한 충·방전 실험 결과, 4 wt% PEGDA 조성 및 50-60 ℃의 경화 조건에               

서 가장 우수한 용량 유지율과 전기화학적 안정성이 나타났다.

Abstract: The influence of polymer content and curing conditions of PEGDA-based quasi-solid electrolytes on interfacial 

stability and cycling performance in lithium metal batteries were investigated. To assess the degree of polymerization, 

Fourier-transform infrared (FTIR) spectroscopy measurement was conducted, focusing on the consumption of acrylate 

functional groups. Electrochemical impedance spectroscopy, linear sweep voltammetry, and critical current density tests 

were used to evaluate ionic conductivity, electrochemical stability, and lithium plating/stripping behavior. In addition, 

high-loading NCM811 (LiNi0.8Co0.1Mn0.1O2)/Li metal cells were assembled to examine cycling performance under prac-

tical conditions. Among various compositions, the electrolyte containing 4 wt% PEGDA cured at 50-60 ℃ exhibited the                

highest capacity retention and electrochemical stability. These results highlight that the optimized processing conditions 

significantly enhance the performance and reliability of quasi-solid-state lithium metal batteries.

Keywords: quasi-solid state battery, gel-polymer electrolyte, Fourier-transform infrared.

서  론

리튬 이온 배터리(lithium-ion battery)는 소형 전자기기부터     

전기자동차에 이르기까지 다양한 에너지 저장 시스템에 널리      

활용되어 왔으며, 지속적인 연구가 이루어지고 있다.1,2 그러나      

고에너지 밀도에 대한 수요가 증가함에 따라, 리튬 이온 배        

터리는 점차 이론적 한계에 도달하고 있다.3

특히, 현재 상용화된 흑연 음극의 이론 용량(373 mAh g-1)은       

고에너지 응용에 있어 한계를 보이며, 이를 극복하기 위한 대        

안으로 이론 용량이 약 3860 mAh g-1에 이르는 리튬 금속이        

유망한 차세대 음극 소재로 주목받고 있다.4,5

하지만 리튬 금속은 높은 반응성과 불균일한 전기화학 반    

응으로 인해 충·방전 과정에서 리튬 덴드라이트의 성장을 유    

도하고, 이는 분리막을 관통하여 내부 단락 및 열폭주와 같은    

심각한 안전 문제를 초래할 수 있다.6,7 또한, 유기 액체 전해    

질과의 반응으로 형성되는 고체 전해질 계면층(SEI)은 구조    

적으로 불안정하며, 전해질의 지속적인 분해를 유도하여 전    

지의 수명 특성을 저하시킨다.8,9 이러한 문제를 해결하고자    

고체 전해질의 적용이 활발히 연구되고 있으나, 낮은 이온전    

도도 및 전극과의 계면 저항 문제 등의 한계로 인해 상온에서의    

실용화는 여전히 제한적이다.10-12

이러한 배경에서 액체 전해질의 이온 전달 특성과 고체 전    

해질의 계면 안정성을 결합한 반고체 전해질(quasi-solid-state    

electrolyte, QSSE)이 유망한 대안으로 제시되고 있다.13-15 특    

히, 반고체 전해질의 조성 및 경화 조건은 전해질의 물리적    

구조와 계면 특성, 전기화학적 성능에 결정적인 영향을 미친    
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다. 예컨대, 경화 온도가 낮거나 시간이 부족할 경우 미반응        

고분자가 잔존하여 화학적 불안정성을 유발할 수 있으며, 조       

성비가 적절하지 않으면 고분자가 전해질 내부에서 저항체로      

작용해 이온 이동을 방해하고 수명을 단축시킬 수 있다.16

본 연구에서는 PEGDA 기반 반고체 전해질의 고분자 함량과       

경화 조건이 전해질의 구조적 및 전기화학적 특성에 미치는 영        

향을 체계적으로 분석하였다. Fourier transform infrared(FTIR)     

분석 결과, PEGDA 4 wt% 조성에서 50 ℃로 1시간 경화한         

시료는 완전한 겔화를 달성하였으며, 해당 조건에서 가장 높은       

이온전도도(0.7 mS cm-1)와 임계 전류 밀도(3.0 mA cm-2)의 안    

정적 유지가 확인되었다. 또한, 고로딩 NCM811/리튬 금속      

전지에 적용한 결과, 50 사이클 기준 72.9%의 용량 유지율        

을 나타내어, 반고체 전해질의 공정 조건이 전지 수명 특성        

에 결정적인 영향을 미침을 검증하였다. 본 결과는 리튬 금        

속 전지의 고에너지화 및 장수명 구현을 위한 반고체 전해        

질의 설계 및 제조 공정 최적화에 있어 중요한 기초 자료로         

활용될 수 있다.

실  험

재료. PEGDA 기반 반고체 전해질의 제조를 위해 Aldrich       

(USA)에서 구입한 단량체인 poly(ethylene glycol) diacrylate     

(PEGDA, Mn 250 g mol-1)와 라디칼 개시제인 2,2′-azobis(2-       

methylpropionitrile) (AIBN, 99%)을 구입하여 사용하였다. 전     

해액은 Solbrain(Korea)에서 구입한 1 M LiPF6 in EC/DEC(v/       

v=1:1) 용액에 FEC 3 wt%가 첨가된 제품을 사용하였다. Coin        

cell 제조를 위한 모든 부품은 Wellcos Corporation에서 구매하       

였다.

반고체 전해질 제조. 반고체 전해질은 다음의 공정에 따라       

제조하였다(Figure 1). 먼저, 기본 전해액에 AIBN을 1.5 wt%       

비율로 첨가한 후 자력 교반기를 이용하여 균일하게 혼합하       

였다. 이후 PEGDA를 각각 4 wt% 및 8 wt%의 비율로 첨가          

하고, 동일한 방식으로 추가 교반하여 전구체 용액을 제조하       

였다. 제조된 용액은 실리콘 몰드에 도포한 후, 50 ℃ 및 60 ℃     

에서 각각 1시간 또는 2시간 동안 열경화(thermal curing)를     

수행하여 반고체 전해질 필름을 얻었다.

화학적 특성 평가. PEGDA 기반 전해질의 경화 반응 정도를     

확인하기 위해 Fourier transform infrared(FTIR) 분광 분석을     

수행하였으며, 장비는 컴팩트 FTIR 분광기(Bruker, USA)를     

사용하였다. 분석은 attenuated total reflectance(ATR) 모드로     

진행하였으며, 시료는 경화 전과 경화 후 각각 측정하였다. 특     

히 PEGDA의 acrylate 작용기에 해당하는 불포화 C=C 결     

합의 신축 진동 피크(약 1638 cm-1 및 1620 cm-1)를 중심으로     

1500-1700 cm-1 영역을 확대하여 분석하였고, 이를 통해 겔     

전해질 내의 관능기 변화 및 가교 반응(gelation) 진행 정도를     

평가하였다.

전기화학성능 평가. 전기화학적 성능 평가는 CR2032 형     

coin cell을 이용하여 수행하였으며, 장비는 저전력형 충방전     

기(Wonatech, Korea)를 사용하였다. 양극은 NCM811 (활물질     

적재량: 20 mg cm-2)을 사용하였으며, 음극은 150 µm 두께의     

리튬 금속을 적용하였다. 양극 슬러리는 활물질:도전재:바인     

더를 94:3:3(wt%)의 비율로 혼합하여 알루미늄 집전체에 도     

포한 뒤 진공 오븐에서 건조하였다. 조립된 전지는 0.1C의 전     

류 밀도 조건에서 반복적인 충·방전 테스트를 통해 용량 유     

지율 및 전압 안정성을 분석하였다. 전해질의 전기화학적 산화     

안정성은 선형 주사 전위법(linear sweep voltammetry, LSV)을     

통해 평가하였으며, 3.0 V부터 5.5 V까지 0.1 mV s-1의 스캔 속     

도로 측정하였다. 임계 전류 밀도(critical current density,     

CCD)는 대칭형 Li‖Li 셀 구성에서 0.1 mA cm-2의 전류를 1시간     

간격으로 인가하며, 이후 0.1 mA cm-2씩 단계적으로 증가시켜     

최대 3.0 mA cm-2까지 평가하였다. 

결과 및 토론

반고체 전해질 용액 경화 전후 이미지. 반고체 전해질의     

경화 조건을 확보하기 위해, 가장 먼저 경화조건에 따른 전     

Figure 1. Experimental procedure of gel-polymer electrolyte.
 Polym. Korea, Vol. 50, No. 1, 2026
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해질의 유동성 변화에 대한 실험을 수행하였다. Figure 2는       

PEGDA 기반 반고체 전해질의 열 경화 전후 상태를 보여주는        

대표적인 예이다. 4 wt%의 PEGDA를 포함한 전해질의 60 ℃        

에서 한 시간 경화 전후를 관찰하였다. Figure 2(a)에서 보이는        

바와 같이, 경화 이전의 전해질 용액은 액상으로 존재하여 샘        

플병을 뒤집을 경우 액체의 유동성을 그대로 유지하고 있다.       

반면에, Figure 2(b)의 열 경화 후 사진에서는 전해질 용액이 겔         

형태로 존재하며, 이는 PEGDA의 가교 반응에 의해 3차원       

네트워크 구조가 형성됨에 따라 액체 상태에서 겔 상태로의       

물리적 전환이 이루어진 것으로 판단된다. 보다 세부적으로,      

유동성이 없는 상태에서 액체의 분리가 최소 한 시간 내에        

발생하지 않는 조건을 기준으로 경시 관찰을 통해 최적 경화        

조건을 도출하였다. 본 결과는 PEGDA 기반 전해질이 열 경        

화를 통해 효과적으로 겔화됨을 시각적으로 관찰하는 것으로,      

이후 반고체 전해질의 특성 평가 및 전기화학적 성능 분석에        

대한 근거를 제공한다.

반고체 전해질의 가교 정도 분석(FTIR). 경시 변화를 통한       

경화 조건을 통과한 젤 전해질에 대한 보다 면밀한 경화 특         

성을 확인하기 위해 추가적인 분석을 수행하였다. Figure 3은       

PEGDA 기반 반고체 전해질의 열 경화 가교 정도를 평가하기        

위해 다양한 경화 조건에서 FTIR 분석을 수행한 결과이다. 특히,        

PEGDA의 acrylate 작용기에서 기인하는 불포화 C=C 결합의      

신축 진동에 해당하는 피크(1638 cm-1 및 1620 cm-1)를 확인하기        

위해 Figure 3(b)에 보이는 바와 같이, 1500-1700 cm-1 범        

위를 확대한 스펙트럼을 함께 제시하였다. 경화를 진행하지      

않은 시료에서는 PEGDA의 전형적인 C=C 신축 진동 피크가       

뚜렷하게 관찰되며, 이는 고분자 내 이중 결합이 반응하지 않        

았음을 나타낸다. 한편, PEGDA 함량이 4 wt%인 전해질 조        

성에 대해 60 ℃에서 30분간 경화를 진행한 시료는 해당 피         

크의 강도가 소폭 감소하였고, 8 wt% PEGDA 조성에 동일한        

경화 조건을 적용한 경우에는 더욱 현저한 감소가 나타났다.       

반면, 4 wt% PEGDA 조성에 대해 50 ℃에서 1시간 동안 경          

화한 경우에는 C=C 피크가 완전히 관찰되지 않으며, 이는 이중        

결합이 모두 소모되어 포화된 C–C 결합으로 전환되었음을      

의미한다. 다시 말해, 이 조건에서는 첨가한 PEGDA가 완전히       

고분자화되어 안정적인 젤 구조가 형성되었다는 것을 의미한다.

경화 조건 및 고분자 함량에 따른 전기화학적 특성 분석.     

다양한 고분자 함량과 경화 조건에 따른 반고체 전해질의 전     

기화학 특성 분석을 다음과 같이 수행하였다. 구체적으로,     

Figure 4는 PEGDA 기반 반고체 전해질의 고분자 함량(4 wt%,     

8 wt%) 및 경화 조건(50 ℃, 60 ℃, 1 h)에 따른 이온전도도,     

전압 안정성, 그리고 임계 전류 밀도 특성을 종합적으로 비     

교한 결과를 나타낸다. Figure 4(a)는 공정 조건에 따른 이온     

전도도 측정을 위해 전기화학 임피던스 분광법(electrochemical     

impedance spectroscopy, EIS)을 적용한 결과이다. PEGDA 함     

량이 4 wt%일 때, 50 ℃에서 1시간 경화된 시료는 약 2.0 Ω의 직     

렬 저항을 나타내었으며, 이로부터 계산된 이온전도도는 약     

0.7 mS cm-1이다. 같은 함량에서 경화 온도를 60 ℃로 증가시     

키면 시리즈 저항이 2.6 Ω으로 증가하고 이온전도도는 약 0.53     

mS cm-1로 소폭 감소하였다. 이는 PEGDA의 고분자화에 따른     

전해질 내부 저항증가에 기인한 것으로 판단된다. 한편,     

PEGDA 8 wt% 조성의 경우 50 ℃, 60 ℃ 경화 조건에서 각각     

Figure 2. Images of PEGDA-based quasi-solid electrolyte solutions: 

(a) before; (b) after curing.

Figure 3. (a) Full ranged; (b) magnified FTIR spectra of the quasi- 

solid electrolytes with varying the curing conditions.
폴리머, 제50권 제1호, 2026년
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2.8 Ω, 3.0 Ω의 시리즈 저항 및 0.50 mS cm-1, 0.46 mS cm-1의        

이온전도도를 보였다. 고분자의 함량이 증가됨에 따른 이온      

전도도 저하인 것으로 해석된다. Figure 4(b)는 동일한 조건       

에서의 선형 주사 전위법을 통해 비교한 결과이다. 고분자 함        

량이 4 wt%인 시료들은 4.4 V에서 약 0.012  mA의 산화 전류가         

관찰되었으며, 8 wt%인 경우는 약 0.007 mA로 전류량이 더        

적었다. 이는 고분자 함량이 낮아질수록 액체 전해질의 함량       

이 상대적으로 증가하고, 이에 따라 더 낮은 산화 안정성 전         

위를 가져 더 높은 산화 전류가 나타나는 것으로 해석된다.        

리튬 금속 전지의 경우, 리튬 금속 음극과 반고체 전해질 계면         

안정성이 매우 중요하다. 이러한 계면 안정성을 확인하기 위해     

리튬 금속 대칭 셀을 제작하여 전류밀도에 따른 분극 특성을     

확인하였다. Figure 4(c)~(f)는 각 공정 조건에 따른 전해질의     

임계 전류 밀도를 평가한 결과이다. PEGDA 4 wt% 시료는     

50 ℃ 및 60 ℃ 경화 조건 모두에서 최대 3  mA cm-2까지 분극     

특성 없이 일정한 전압 안정성을 유지하였다. 반면, PEGDA     

8 wt% 시료의 경우, 50 ℃ 경화 조건에서는 약 1.3 mA cm-2 에     

서 급격한 전압 강하가 나타났고, 60 ℃ 경화 조건에서도 높은     

전류 영역에서 전압이 지속적으로 증가하였다. 이는 고분자     

함량 증가에 따라 전해질 내 이온 이동 경로가 제한되고, 고     

Figure 4. (a) Nyquist plot; (b) linear sweep voltammetry curves of the quasi-solid electrolytes with varying the curing conditions, voltage 

and current profiles in time domain of the quasi-solid electrolytes of (c) PEGDA 4 wt%, 50 ℃, 1 h; (d) PEGDA 4 wt%, 60 ℃, 1 h; (e) 

PEGDA 8 wt%, 50 ℃, 1 h; (f) PEGDA 8 wt%, 60 ℃, 1 h.
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체-고체 계면 저항 증가, 전해질의 구조적 불안정성으로 인한       

열화가 가속화된 결과로 해석된다.

고로딩 NCM811 리튬-금속 전지 사이클 성능 평가. 본 연        

구에서 제조된 반고체 전해질의 리튬 금속 전지 성능은 양극의        

로딩에 따라 급격하게 차이가 나는 것으로 알려져 있다. 이는        

결국, 충방전 중에 전해질에 가해지는 전류량의 차이에 기인       

할 것이다. 따라서, 본 연구에서는 20 mg cm-2 이상의 고로딩        

전극을 사용하여 제조된 반고체 전해질의 성능을 평가하였다.      

실제로, 로딩이 10 mg cm-2 이하의 전극을 적용 시 모든 전해질         

이 유사한 성능을 나타내는 것을 확인한 바 있다. Figure 5는         

고분자 함량과 경화 조건이 서로 다른 PEGDA 기반 반고체        

전해질을 적용하여 제작한 고로딩 NCM811(loading: 20     

mg cm-2)양극과 리튬 금속 음극전지의 포메이션 전압 프로파일      

및 사이클 성능을 비교한 결과이다. Figure 5(a)와 (c)는 4 wt%         

및 8 wt%의 PEGDA 함량에서 각각 50 ℃ 및 60 ℃로 열           

경화한 전해질을 적용한 셀의 첫 번째 사이클(Formation) 전       

압-용량 곡선이다. 4 wt% 조성에서는 초기 가역용량이 각각       

199.9 mAh g-1(50 ℃), 200.1 mAh g-1(60 ℃)로 유사한 수준을       

보였다. 반면, 8 wt% 조성에서는 초기 가역용량이 각각 199.9        

mAh g-1(50 ℃), 191.3 mAh g-1(60 ℃)로, 경화 온도가 60 ℃        

일 때만 상대적으로 낮은 초기 가역용량을 나타낸다. 특히,       

모든 시료에서 60 ℃ 경화 조건 적용 시 초기 충전 과정에서          

과전압 현상이 관찰되었으며, 이는 고분자 경화 반응의 과진       

행으로 인한 전극과 전해질 간 계면 접촉 불량에 기인한 것         

으로 판단된다. 이러한 불안정한 계면 특성은 제조된 전지에       

대한 전기화학 임피던스 분광법 측정 결과를 통해서도 확인     

할 수 있다. Figure S1에서 보이는 바와 같이, 60 ℃에서 경     

화를 수행한 전지들은 모두 150 Ω정도의 총 계면 저항을 나     

타내며, 경화 이전에 비해 3배 정도로 증가하였다. 반면에,     

50 ℃에서 경화를 수행한 전지들은 100 Ω 내외의 총 계면 저     

항을 나타내었다.

Figure 5(b)와 (d)는 각 조건에서의 50 사이클 동안의 용량     

유지율을 비교한 그래프이다. 4 wt% 조성에서는 50 ℃, 60 ℃     

경화 조건에서 각각 67.7%, 72.9%의 용량 유지율을 각각 나     

타냈다. 50 ℃ 조건은 비교적 완만한 용량 감소를 보이다가     

50사이클 이후 급격히 감소한 반면, 60 ℃ 조건은 전체적으로     

빠른 감소 경향을 보였으나 급격한 저하는 관찰되지 않았다.     

반면, 8 wt% 조성에서는 50사이클 기준 각각 29.8%(50 ℃),     

15.3%(60 ℃)의 용량 유지율을 보였으며, 특히 60 ℃ 경화 조     

건에서는 초기부터 급격한 수명 저하가 관찰되었다. 이는 앞     

에서도 설명한 바와 같이, 고함량 고분자가 전해질과 리튬 금속     

계면에서 큰 저항체로 작용하고, 이온 전도 경로를 방해하며,     

전해질의 구조적 열화를 가속화하기 때문이라고 판단된다. 이     

러한 결과는 50번째 사이클 이후의 충방전 곡선에서 관찰되는     

IR-drop으로도 확인되고 있다. 결론적으로, 고로딩 양극을 적     

용할 경우, 고분자함량과 경화조건이 리튬 금속 전지의 수명     

성능에 큰 영향을 주는 것을 확인하였으며, 이는 반고체 전     

해질과 리튬 금속 음극과의 계면 특성에 기인한 것을 확인할     

수 있었다.

Figure 5. Voltage profiles of (a, c) formation (1st) and 50th cycle; and (b, d) cycle performances of NCM811 l PEGDA (a, b) 4 wt%; (c, d) 8 wt% 

l Li with various curing conditions.
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결  론

본 연구에서는 PEGDA 기반 반고체 전해질에 대해 고분자       

함량과 경화 조건이 전해질의 구조적 특성, 전기화학적 성능       

및 리튬 금속 전지 구동 특성에 미치는 영향을 종합적으로        

분석하였다. FTIR 분석을 통해 PEGDA의 C=C 작용기의 소       

멸 여부를 확인한 결과, 경화 온도 50 ℃, 1시간 조건에서 완          

전한 가교 반응이 진행되어 100% 겔화가 진행됨을 확인하였       

다. 이온전도도 및 전압 안정성 평가에서는 공정 조건에 따른        

전도도 차이는 크지 않았으나, 고분자 함량이 증가할수록 산       

화 안정성이 향상됨을 관찰하였다. 임계 전류 밀도 측정에서는       

고분자 함량이 낮은 시료에서 전류에 대한 우수한 안정성이       

확인되었으며, 반면 고분자 함량이 8 wt% 이상인 전해질의       

경우 내부 저항 증가로 인해 리튬 이온 이동이 저해되고 전         

기화학적 안정성이 저하되는 경향을 보였다.

고로딩 NCM811/리튬 금속 전지 셀의 사이클 성능 테스트       

결과, 4 wt% PEGDA 조성은 8 wt% 조성 대비 더 높은 용           

량 유지율과 전압 안정성을 나타냈으며, 특히 경화 조건에 따라        

전지 수명 및 과전압 거동에도 뚜렷한 차이를 보였다. 종합        

적으로 볼 때, 본 연구에서 제시한 PEGDA 4 wt%, 경화 온도          

50-60 ℃ 조건은 우수한 전기화학적 특성과 장수명 사이클 성        

능을 동시에 확보할 수 있는 최적의 반고체 전해질 공정 조         

건으로 판단된다. 이는 향후 고에너지 리튬 금속 전지 개발에        

있어 공정 최적화 및 소재 설계에 유용한 기초 자료로 활용         

될 수 있을 것이다.
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