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The need for efficient and sustainable energy storage solutions has emerged due to a rapidly increasing

energy demand and growing concerns about environmental issues. Among various energy storage meth-

ods, lithium secondary batteries are widely used in a variety of electronic devices such as smartphones,

laptops, electric vehicles, and large-scale power storage systems due to their high energy density, long

lifespan, and cost competitiveness. Recently, all-solid-state batteries (ASSBs) have attracted great atten-

tion because they can reduce the risk of fire associated with liquid electrolytes. Additionally, using high-

capacity alternative anodes and cathodes in ASSBs can enhance energy density. However, ASSBs that use

solid electrolytes experience a degradation in their electrochemical performances due to resistance at solid-

solid interfaces. These interfaces can also result in poor physical contact and the presence of products

formed from chemical and electrochemical reactions. Solving this interface problem is a critical issue for

the commercialization of ASSBs. This review summarizes interfacial reactions between the cathode and

solid electrolyte, along with research aimed at improving these interactions. Future development direc-

tions in this field are also discussed.
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1. 서론

급격히 증가하는 에너지 수요와 환경 문제에 대한 우

려가 커지면서 효율적이고 지속 가능한 에너지 저장 솔

루션의 필요성이 대두되고 있다. 여러 에너지 저장 방

법 중에 전기화학 산화환원 반응을 이용하는 이차전지

가 큰 주목을 받고 있다. 이 중 리튬이차전지는 높은 에

너지 밀도와 긴 수명, 가격 경쟁력 등의 장점을 지니고

있어, 스마트폰, 노트북 등 다양한 전자기기와 전기자동

차, 대용량 전력저장장치 등에 광범위하게 사용되고 있

다. 이러한 배경 속에서 리튬이차전지는 지속 가능한 에

너지 미래를 위한 핵심 기술로 자리매김하고 있으며, 그

필요성은 날로 증대되고 있다. 최근 전기차의 생산 증

대, 재생에너지의 확대, 스마트 기기의 발전 등으로 인

해 더욱 향상된 성능과 안전성을 요구받고 있다. 리튬

이차전지(Li secondary battery)는 전기에너지를 화학에

너지 형태로 저장하고 필요할 때 다시 전기에너지로 변

환하는 재충전 가능한 전지이다 [1-3]. 이차전지란 여러

번 충전과 방전을 반복할 수 있는 전지를 의미하며, 음

극과 양극에서의 산화환원 반응과 전해질에서의 리튬이

온의 이동을 통해 이러한 과정이 이루어진다. 최근 리

튬이차전지는 시장의 요구를 충족시키기 위해 에너지밀

도를 높여 전기차의 주행 거리를 늘리고, 충전 속도를

향상시켜 사용자 편의성을 증대시키며, 안정성을 강화

하여 안전 사고를 예방하는 등의 방향으로 개발이 진행

되고 있다.

에너지밀도를 향상시키기 위해서는 이차전지의 부피

당/중량당 저장할 수 있는 에너지의 양을 증가시켜야 하

는데 이를 위해서는 고용량 양극과 음극 소재의 개발이
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필요하다. 양극의 경우 니켈 함량이 높은 소재 개발을

통하여 진행하고 있고, 음극 또한 리튬금속 및 리튬합

금형 소재(실리콘, 주석, 인 등)에 대한 연구가 활발히

진행중이다 [4-6]. 충전 속도의 향상을 위해 빠르게 반

응할 수 있는 소재의 개발, 나노구조 및 소재의 도입,

전도성 소재를 이용한 전극 표면 개질 등의 연구가 진

행되고 있다. 또한 리튬이차전지의 안전성은 현재 큰 문

제 중의 하나이다. 리튬이차전지의 화재는 자주 발생하

고 있고, 이는 전극 및 전해질에서의 화학/전기화학 반

응이 일어날 때 과열, 과충전 및 내부 단락이 일어날 수

있고, 발생한 열은 유기 액체전해질의 연소와 함께 화

재의 가속화 및 폭발까지 야기시킬 수 있다 [7,8]. 화재

를 방지하기 위하여 신규 소재 도입 및 기존 소재의 개

질, 전지 관리 시스템의 개발, 전지의 구조 설계 등이

도입되고 있다.

최근 리튬이차전지의 성능을 획기적으로 개선시킬 수

있는 새로운 차세대 전지 시스템에 대한 연구가 활발히

진행되고 있다. 전고체 이차전지는 이중 하나로 기존 유

기 액체 전해질을 무기 고체 전해질로 대체하여 모든

요소를 고체 소재로 구성하는 전지를 지칭한다. 전지는

전극 양단의 전위차를 이용하여 전자 및 이온이 이동할

수 있게 하는 장치로 전지 내부의 전해질을 통한 이온

의 이동은 필수적이다. 이온의 이동을 위한 매질로는 유

기액이 주로 사용되어 왔으나 최근 이온전도도를 크게

향상시킨 황화물 및 산화물 소재의 개발에 따라 전고체

이차전지의 도입 가능성이 커지고 있는 상황이다. 고체

전해질의 도입으로 액체 전해질에서 발생할 수 있는 발

열 및 화재의 가능성을 낮출 수 있고, 고용량 대체 음

극과 양극의 사용으로 에너지 밀도의 향상 또한 가능하

여 이차전지 산업계와 학계의 많은 관심을 받고 있고,

관련 연구 또한 활발히 진행중이다 [9-20]. 

전고체 이차전지는 고체 전해질의 도입으로 에너지

밀도 및 안전성의 향상을 도모할 수 있으나, 고체 소재

의 도입에 의한 문제점도 많이 발생하고 있다. 액체 전

해질의 경우, 고체 전극소재와의 계면을 쉽게 형성시켜

리튬 이온의 교환 및 산화환원 반응을 진행할 수 있다.

하지만 고체 전해질의 경우, 분말 형태의 고체 전해질

과 전극 소재의 계면을 형성시키기 위해 소재 분말을

혼합하고 압력을 가하거나 온도를 높여 접촉 면적을 높

일 필요가 있다. 이렇게 인공적으로 긴밀한 전해질과 전

극소재 사이의 계면을 형성시킨 상태에서도 액체 전해

질을 사용할 때 보다 여전히 높은 계면저항을 나타내고,

계면에서 화학/전기화학 부반응이 발행하며 전극과 전

해질 소재의 열화가 발생한다. 전극 및 전해질 소재의

열화는 전지의 용량, 수명, 속도 특성 등의 저하로 이어

지게 된다. 본 총설에서는 고체 전해질과 양극 계면의

반응에 대해 이해하고 이를 해결하기 위한 연구 결과에

대해 소개하고, 앞으로의 고체 전해질 개발 방향에 대

해 논의하고자 한다.

2. 양극 소재와 고체 전해질의 계면 반응

2.1 전해질의 전기화학 안정 영역 및 계면층의 형성

이차전지는 음극과 양극에서의 가역적인 산화환원 반

응에 의해 충전과 방전이 진행된다. 전해질은 양 전극 사

이에서 이온을 수송하는 역할과 전자의 이동을 차단하는

역할을 동시에 수행해야 한다. 따라서 전해질은 음극 또

는 양극의 전기화학 반응에 참여하면 안된다. 방전 시 음

극(anode)에서는 산화 반응이 발생하는데, 환원제의 역할

을 한다. 이 때 음극의 전기화학 포텐셜(electrochemical

potential, Fermi energy)이 전해질의 lowest unoccupied

molecular orbital (LUMO)보다 높으면 전해질의 환원이

발생한다. 전해질의 환원 반응에 의해 음극 표면에는

solid electrolyte interphase (SEI)가 형성된다. 같은 원리

로 양극(cathode)의 전기화학 포텐셜이 전해질의 highest

occupied molecular orbital (HOMO)보다 낮으면 산화가

발생한다. 이러한 산화 반응에 의해 cathode electrolyte

interphase (CEI)가 양극 표면에 형성된다. 전해질의

LUMO와 HOMO의 에너지 차이는 열역학적으로 전해

질이 분해되지 않는 전기화학 안정 영역(electrochemical

stability window)을 의미한다 [1]. 만약 전해질의 분해

반응이 느리다면 이러한 안정영역은 확대될 수 있고, 음

극과 양극 계면에 형성된 SEI/CEI층이 계면에서 리튬이

온과 전자의 이동을 방해할 수 있다면 역시 안정영역을

확대할 수 있다. 이러한 SEI/CEI층의 형성은 계면 저항

으로 작용할 수 있지만 전극과 전해질의 부반응을 막고,

전극/전해질 소재의 열화를 방지할 수 있어서 이차전지

의 성능 향상에 도움을 줄 수도 있기 때문에 이차전지

의 구성에 있어서 중요한 요소이다. 

2.2 고체 전해질의 전기화학 안정 영역

Y. Mo 등은 제일원리계산(First-principles calculation)

을 이용하여 통상 많이 연구되고 있는 고체 전해질 소

재들에 대한 전기화학 안정 영역에 대한 결과를 얻었다.

Fig. 1은 그 계산 결과를 보여준다 [21]. LiF과 같은 리

튬 이원(binary) 화합물의 안정 영역이 넓게 나타나는

것을 알 수 있다. 산화물 계열의 소재들이 2V 이상의

비교적 넓은 안정 영역을 보여주고 있으며 아지로다이

트(Li
6
PS

5
Cl)와 Li

10
GeP

2
S
12
(LGPS)와 같은 황화물 계열

의 소재들은 대부분 1V 이하의 좁은 안정 영역을 가지

고 있는 것을 알 수 있다. 이러한 안정 영역은 실험적

으로 순환전위법(cyclic voltammetry, CV)을 이용하여 비
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교적 간단하게 측정할 수 있는데 측정방법의 표준화가

이루어져 있지 않아서 이론적 전위창보다 더 넓은 영역

이 관찰되기도 한다 [22]. 고체 전해질 소재의 CV를 측

정하기 위해 전해질 양쪽에 금속판을 접촉시켜서 측정

하는 경우가 많은데, 이때 금속과 전해질의 접촉이 불

충분하여 반응이 제한되면서 안정 반응 영역이 실제보

다 넓게 측정되는 경우가 있다. 고체 전해질에 전도성

탄소 소재를 넣고 측정할 경우, 반응을 촉진시켜 부반

응을 쉽게 관찰할 수 있다 [22].

고체 전해질의 시작 산화 전위는 전해질 결정구조 내

의 음이온 구조(anionic framework)의 영향을 많이 받는

다. Fig. 2는 대표적인 황화물, 산화물, 질화물 및 염화

물 소재의 전기화학 안정 영역을 보여준다 [22]. 산화

전위는 염화물, 산화물, 황화물, 질화물 순으로 높은 것

을 알 수 있는데, 이는 음이온의 charge density가 낮을

수록 높은 전위 영역에서 안정한 것을 의미한다. 같은

이유로 전해질의 환원 전위는 양이온 구조(cationic

framework)에 의존한다. 황화물에서 인(P)의 경우, P5+

상태에서 P로 환원될 수 있는데 이러한 원자가의 변화

가 전위를 결정할 수 있다. 이러한 안정 전위 영역은 열

역학적으로 결정되는데, 실제 반응은 속도론(kinetics)에

의해 좌우될 수 있고 전극과 전해질 사이에 형성되는

SEI/CEI층에 의해 전해질의 분해 반응이 억제되어 이론

적인 범위보다 실제 사용할 때 더 넓은 영역을 이용할

수 있다.

앞서 기술한 것처럼 전고체 이차전지의 작동 전위가

고체 전해질의 전기화학 안정 영역을 초과하면 고체 전

해질 소재는 산화/환원 반응에 의해 분해가 발생하기 시

작한다. 예를 들면 아지로다이트 소재를 구성하는 PS
4

3–

는 양극과에 계면에서 산화 반응에 의해 bridged P–[S]
n
–

P와 원소상태의 황(elemental S, S0) 상태로 변화한다

[23]. 전위가 0V로 변해가면 음극과의 계면에서는 환원

반응에 의해 –P–P– 결합을 거쳐서 Li
3
P와 Li

2
S로 환원

된다 [23]. 따라서 황화물 고체 전해질이 고전압 층상계

양극 소재인 LiCoO
2
와 셀을 구성하면 2–2.5V (vs. Li+/

Li)에서 산화에 의한 분해반응이 시작하여 전위가 높아

질수록 반응이 빠르게 진행된다. 이러한 반응은 셀의 초

기 전하 효율(Coulombic efficiency)을 낮출 수 있다. 이

러한 계면 반응은 고체 전해질과 양극 소재의 선택에

따라 달라질 수 있기 때문에 두 소재의 알맞은 선택은

전고체 이차전지의 효율 및 수명 특성에 큰 영향을 줄

수 있다. 이러한 양극과의 계면 부반응은 첫번째 사이

클에서 피할 수 없을지라도 형성된 CEI층이 열역학적

으로 안정하다면 다음 사이클에서 고체 전해질을 보호

Fig. 1. Electrochemical potential window of solid electrolyte
and related materials (solid). The oxidation potential to fully
delithiate the material is marked by the dashed line [21]

Fig. 2. Electrochemical stability window of various classes
(sulfide, oxide, nitride, and chloride). Reproduced with
permission from ref. [22]; Copyright 2020, American
Chemical Society

Fig. 3. Schematic diagram for extension of the electrochemical
stability window of solid electrolytes [21]
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하는 역할을 수행할 수 있다 [21]. 이러한 계면 형성층

의 리튬이온전도도가 높고, 전자전도도가 낮을수록 추

가적인 계면 반응에 의한 고체 전해질과 양극의 열화를

억제할 수 있다. 따라서 고체 전해질의 안정 전위 영역

은 열역학적을 결정된 범위에서 CEI의 느린 분해속도

또는 분해 억제에 의해 확대될 수 있다. Fig. 3은 고체

전해질의 안정 전위 영역의 확대에 대한 모식도를 보여

준다. 추가적으로 열역학적으로 안정하거나 속도 측면

에서 분해가 느린 물질을 찾아서 고체 전해질과 양극과

에 계면에 코팅 등의 방법으로 도입한다면 넓은 안정

전위 영역을 얻을 수 있다. 

2.3 고체 전해질과 양극의 계면 반응 형성물

양극에서의 반응은 전고체 이차전지의 속도를 결정할

수 있다. 계면 저항에 영향을 줄 수 있는 인자로는 물

리적 접촉 문제, 화학/전기화학 반응, 공간전하층(space

charge layer) 등이 있다 [22]. 따라서 먼저 고체 전해질

과 양극 계면에서의 반응에 대해 살펴볼 필요가 있다.

Y. Meng 등은 아지로다이트형 Li
6
PS

5
Cl 고체 전해질과

고전압 LiNi
0.85
Co

0.1
Al

0.05
O

2
 (NCA) 양극과의 계면 반응

에 대해 조사하였다 [24]. Fig. 4는 Li
6
PS

5
Cl과 NCA 계

면 반응에 대한 결과를 요약적으로 보여준다. 먼저 두

소재 사이의 화학 반응에 대해 알아보기 위해 NCA 양

극을 액체 전해질에서 리튬금속 대비 4.3V까지 충전하

였다. 셀을 분해하여 얻은 NCA 양극은 충전된 상태로

많은 양의 리튬이 제거된 상태인데, 이를 Li
6
PS

5
Cl 분말

과 혼합하여 화학 반응을 유도하였다. 그리고 X선 회절

분석(X-ray diffraction analysis, XRD)을 이용하여 상을

분석하였다. 분석 결과, Ni
3
S
4
, Li

3
PO

4
 및 LiCl 상이 형

성되는 것을 확인하였다. 충전하면 NCA 산화물 양극에

서 리튬이 제거되면서 Ni의 산화수가 높아져 있고, 화

학적으로 불안한 상태이다. 이 때 황화물 고체 전해질

과 반응하여 위의 상들을 형성시킨다. 또한 위 저자들

은 전기화학 반응에 의한 황화물 소재의 분해 산물을

확인하기 위하여 NCA 양극 대신 Li
6
PS

5
Cl-탄소를 넣어

서 셀을 제작하였다. 그리고 충방전을 진행했을 때 양

극 방향 고체전해질 계면에서 S와 LiCl이 형성되는 것

을 확인하였다. 이것은 Li
6
PS

5
Cl 고체 전해질 소재가 화

학 반응이 아닌 전기화학 반응에 의해서도 분해가 될

수 있다는 것을 보여준다. 또한 X선 광전자 분석(X-ray

photoelectron spectroscopy, XPS)을 이용하여 충방전 사

이클을 진행한 후 Li
6
PS

5
Cl와 NCA 양극 계면에 Li

2
S
x

와 P
2
S
x
가 형성되는 것을 발견했다. 초반에 형성된 Li

2
S
x

와 P
2
S
x
 물질은 50 사이클 이후에도 발견되고 용량이

잘 유지되는 것으로 판단할 때 추가적인 계면 반응을

막아 수명 특성에 긍정적인 영향을 준 것으로 보인다.

R. Dedryvère 등은 아지로다이트형 Li
6
PS

5
Cl 고체 전

해질과 LiCoO
2
 (LCO), LiNi

1/3
Co

1/3
Mn

1/3
O

2
 (NCM) 및

LiMn
2
O

4
 (LMO) 양극과의 계면 반응 및 안정성에 대해

조사하였다 [25]. 저자들은 주로 XPS를 이용하여 분석

을 진행하였고, 양극 활물질과 관계없이 Li
6
PS

5
Cl와 양

극 계면에는 S, Li
2
S
n
, P

2
S
x
, LiCl 등이 초기에 형성되고,

충방전 사이클이 많이 진행되면 sulfate (SO
4

2–)와

phosphate (PO
4

2–) 등이 형성된다는 결과를 보여주었다.

또한 양극들의 Li
6
PS

5
Cl 고체 전해질에 대한 화학적 반

응성은 LMO의 경우가 가장 크고, LCO가 가장 낮은 것

으로 나타났다. J. Janek 등은 Li
6
PS

5
Cl 고체 전해질과

LiNi
0.6
Co

0.2
Mn

0.2
O

2
 (NCM622) 양극과의 계면 반응에 대

해 분석하였다 [26]. Fig. 5는 Li
6
PS

5
Cl 기준 소재와

Li
6
PS

5
Cl-NCM622 복합 양극에 대한 XPS 분석 결과를

보여준다. 저자들은 반응하지 않은 고체 전해질 소재

(기준 샘플)와 셀을 제작했을 경우의 계면, 그리고 100

Fig. 4. Schematic of interfacial reactions between Li
6
PS

5
Cl solid electrolyte and NCA cathode. The chemical reactions at

interface and electrochemical decomposition of Li
6
PS

5
Cl were segregated and their reaction products explored with both

experimental tools and computation. Reproduced with permission from ref. [24]; Copyright 2019, American Chemical Society
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회 충방전 사이클을 진행한 경우의 계면을 비교하였다. S

2p 분광결과에서는 기준 샘플의 경우, 아지로다이트상

의 PS
4

3– tetrahedra가 관찰되고, 사이클이 진행되면 산화

된 S의 비율이 높아진다는 것을 알 수 있다. P 2p 분광

결과 역시 기준 샘플에서는 PS
4

3–에 해당하는 시그널을

보여주고, 추가로 P
2
S
5
와 Li

3
PO

4
에 해당하는 sub-profile

을 관찰할 수 있다. 충방전이 진행되면 PO
x
에 해당하는

신호가 추가로 검출된다. O 1s 분광결과에서는 아지로

다이트 기준 샘플에서 Li
2
SO

4
와 Li

3
PO

4
에 해당하는 신

호가 관찰된다. 이는 아지로다이트 소재 자체의 반응성

이 높아서 불활성 분위기에 보관하더라도 표면에는 수

분 및 산소와 반응하여 불순물이 생성되어 있는 것을

나타낸다. 위 XPS 분석 결과들은 Fig. 4에서 보여준 고

체 전해질과 양극의 계면 반응 및 생성물 분석 결과와

잘 맞는 것을 알 수 있다.

산화물계 고체 전해질은 황화물계와 비교했을 때 상

대적으로 안정하여 열역학적으로 계산했을 때 산화물계

양극과 계면 화학 반응이 발생하지 않는 결과를 보인다.

하지만 실험적으로는 다른 문제가 있다. 산화물 소재의

낮은 탄성과 낮은 표면 에너지 때문에 산화물 양극 소

재와 접촉했을 때 긴밀한 접촉을 만들기 어렵다. 따라

서 계면의 접촉을 향상시키기 위해 500 oC 이상의 열처

리를 하는 경우가 많은데 이때 화학 반응이 발생한다.

K. Kanamura 등은 Li
6.25
Al

0.25
La

3
Zr

2
O

12
 (LLZO) 고체 전

해질 소재와 LCO, LMO 및 LiFePO
4
 (LFP) 양극과의

열처리 후 계면 생성물에 대해 실험을 통하여 조사하였

다 [27]. 먼저 LCO 양극의 경우, 800 oC까지 새로운 물

질이 발견되지 않고 안정한 모습을 보였다. 스피넬 구

조의 LMO는 600 oC에서 Li
2
MnO

3
, La

2
O

3
 및 La

2
Zr

2
O

7

이 생성되는 것을 XRD를 통하여 알아냈다. 또한 올리

빈 구조의 LFP 양극은 400 oC에서 LLZO 고체 전해질

과 반응하여 Li
3
PO

4
, La

2
Zr

2
O

7
 및 Fe 생성물을 형성시키

는 것이 보고되었다. 결과적으로 LCO 양극이 상대적으

로 LLZO 고체 전해질과 높은 계면 안정성을 보이는 것

으로 나타났다. G. Ceder 등은 유사한 조성의 LLZO 고

체 전해질이 고전압 스피넬 LiNi
0.5
Mn

1.5
O

2
 양극과 600 oC

에서 반응하여 Li
2
MnO

3
, La

2
O

3
 및 La

2
Zr

2
O

7
이 형성됨을

XRD를 사용하여 밝혔다 [28].

Fig. 5. XPS spectra of the S 2p, P 2p, Cl 2p, and O 1s signals of a Li
6
PS

5
Cl reference and the uncycled and cycled composite

cathode. Reproduced with permission from ref. [26]; Copyright 2019, American Chemical Society
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INTERFACIAL DEGRADATION REACTION BETWEEN CATHODE AND SOLID ELECTROLYTE IN ALL-SOLID-STATE BATTERIES
2.4 고체 전해질과 양극의 계면 통제 및 전고체 전지 특

성 향상을 위한 코팅

앞서 기술한 것처럼 고체 전해질과 양극 사이에는 화

학 또는 전기화학 반응에 의해 계면에 다양한 물질이

생성될 수 있으며 이러한 물질들은 고체 전해질을 보호

할 수도 있지만 전기전도도가 낮은 경우 계면 저항으로

작용한다. 또한 이러한 계면 생성물의 두께와 모양 등

을 통제할 수 없기 때문에 보통 전고체 이차전지의 용

량, 율, 수명 특성 등을 저하시키는 경우가 많다. 따라

서 양극 표면에 특정한 물질을 코팅하여 계면을 인위적

으로 통제한다면 셀의 전기화학 특성을 크게 향상시킬 수

있다. 코팅 물질에 대한 요구사항은 다음과 같다 [22,29].

(1) 고체 전해질과 양극과의 계면 안정성: 코팅 물질

이 열역학적을 안정하여 고체 전해질과의 계면 및

양극과의 계면에서 분해되지 않고 안정함

(2) 양극의 작동 전위에서의 전기화학 안정성: 양극의

작동 전위에서 전기화학적으로 분해되지 않고 안

정함

(3) 이온전도도/전자전도도: 리튬이온이 코팅 물질을

통하여 전도가 가능해야 하고, 낮은 전자전도도를

통하여 고체 전해질의 분해를 억제해야 함

(4) 기계적 특성: 충방전 시 양극의 부피 변화를 완충

할 수 있는 탄성력 보유

(5) 균일한 도포: 비교적 일정한 코팅층의 두께와 양

극 표면을 균일하게 덮어야 함

(6) 확산 방지층: 고온 열처리가 필요할 때 고체 전해

질과 양극 사이의 상호 확산을 방지할 수 있는 역할

 Fig. 6은 전고체 이차전지에 사용하기 위한 양극 코

팅에 대한 요구사항을 시각적으로 보여준다 [22]. 다양

한 특성이 요구되고 있으며, 대표적으로 Y. Meng 등은

NCA 양극 표면에 LiNbO
3
 코팅을 진행하여 계면 부반

응을 억제하고 전고체 이차전지의 성능을 크게 향상시

킨 결과를 보고하였다 [24]. 이러한 특성을 모두 만족시

킬 수 있는 코팅 소재로 삼원계 산화물이 많이 연구되

었고, Li
2
SiO

3
 [30], Li

4
Ti

5
O

12
 [31, 32], LiTaO

3 
[33],

LiAlO
2
 [34], Li

2
ZrO

3
 [35] 등 물질에 대한 효과가 보고

되었다. 이외에도 최근에 양극 코팅 관련 많은 연구 결

과가 보고되고 있다. 

3. 요약 및 전망

전고체 이차전지는 발화의 가능성이 높은 액체 전해

질 대신 고체 전해질을 도입하여 화재의 가능성을 낮출

수 있다. 또한 고용량/고전위 음극 및 양극 소재를 사용

할 수 가능성이 있어서 전지의 에너지밀도를 높일 수

있다. 따라서 현재 학계와 산업계 및 연구계의 큰 주목

Fig. 6. Necessary criteria for an effective cathode coating for all-solid-state batteries. Reproduced with permission from ref
[22]; Copyright 2020 American Chemical Society
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을 받고 있다. 본 총설에서는 고체 전해질 소재와 양극

과의 계면 반응에 대해 정리하였다. 고체 전해질 소재

는 액체 전해질 대비 상대적으로 좁은 전기화학 안정

영역을 가지고 있다. 따라서 양극과 접촉 시 화학 반응

이 발생할 가능성이 높고, 특히 충전 시 리튬이 제거된

상태의 양극은 반응성이 높아서 고체 전해질과 반응에

의한 계면층을 형성시킬 수 있다. 황화물의 경우, 양극

활물질과 관계없이 Li
6
PS

5
Cl와 양극 계면에는 S, Li

2
S
n
,

P
2
S
x
, LiCl 등이 초기에 형성되고, 충방전 사이클이 많

이 진행되면 부반응에 의해 sulfate (SO
4

2–)와 phosphate

(PO
4

2–) 등이 형성된다는 결과가 보고되었다. 산화물은

열역학적으로 안정하여 계면 부반응이 비교적 적게 일

어나지만 상대적으로 양극과의 느슨한 접촉을 해결하기

위해 열처리가 필요하고 이 때 부반응이 발생하는 경우

가 많다. 이러한 계면 형성 물질들은 고체 전해질을 보

호할 수도 있지만 계면 저항으로 작용하는 경우가 많고,

또한 이러한 계면 생성물의 두께와 모양 등을 통제할

수 없기 때문에 전고체 이차전지의 전기화학 특성을 저

하시키는 경우가 많다. 따라서 양극 표면에 특정한 물

질을 코팅하여 계면을 인위적으로 통제하는 연구가 많

이 진행이 되었다. 앞으로 이러한 인공 계면 소재를 찾

기 위한 추가적인 노력이 필요하며, 신규 고체 전해질

을 개발할 때 높은 이온전도도의 소재뿐만 아니라 양극

및 음극과 안정한 계면을 형성할 수 있는 물질 및 조성

을 찾는 것이 중요할 것으로 판단된다.
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