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Abstract: All-solid-state thin-film battery can realize the integration of electronic circuits into small devices. However, a high 

voltage cathode material is required to compensate for the low energy density. Therefore, it is necessary to study all-solid-state 

thin-film battery based on the high voltage cathode material LNMO. Nevertheless, the electrochemical properties deteriorate due 

to the problem of the interface between LiNi0.5Mn1.5O4 (LNMO) and the solid electrolyte LiPON. In this study, to solve this 

problem, amorphous V2O5 was deposited as an interlayer between LNMO and LiPON. We confirmed the possibility of 

improving cycle performance of LNMO based thin-film battery. We expect that the results of this study can extend the battery 

lifespan of small devices using LNMO based all-solid-state thin-film battery. 
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오늘날 리튬이온배터리는 휴대폰, 노트북, 스마트 워치, 

무선 청소기 등 다양한 전자제품의 중요한 부품으로 자리 

잡았으며, 이에 따라 리튬이온배터리 시장도 더욱 성장하

고 있다 [1,2]. 리튬이온배터리는 셀의 크기 대비 가벼운 무

게와 큰 에너지밀도 특성을 나타내지만, 현재 사용되고 있

는 리튬이온배터리는 대부분 액체 전해질을 기반으로 만

들어지고 있기 때문에 폭발 위험성과 소형화가 어렵다는 

문제점들을 가지고 있다 [3-5]. 이러한 문제점들을 해결하

기 위해 기존에 많이 연구되었던 액체전해질이 아닌 고체

전해질을 적용한 전고체 배터리(all-solid-state battery)

가 활발히 연구되고 있다 [6]. 전고체 배터리는 전극과 전

해질이 모두 불연성인 고체로 제작되어 폭발 위험성이 없

고 높은 에너지밀도를 나타낸다 [7]. 또한 온도에 대해 높

은 안정성을 나타내며 배터리의 수명을 향상시킬 수 있다 

[8,9]. 이러한 전고체 배터리를 박막 형태로 제작하면 bulk 

형태로 제작된 전고체 배터리보다 단위 부피당 더 높은 출

력 밀도를 나타낼 수 있다 [10]. 또한 점점 소형화되는 전

자제품의 전자회로 집적화에도 기여할 수 있고, 유연 특성

도 가질 수 있어 웨어러블 장비에도 적용할 수 있다 [11,12]. 

추후에 패터닝 공정을 통하여 박막 배터리(thin-film 

battery)를 제작한다면 양극과 음극의 접촉 표면적이 증가

함에 따라서 리튬 이온들이 이동할 수 있는 면적이 증가하

여 배터리의 용량과 율속 특성의 향상으로 이어질 수 있다 

[12]. 그러나 박막 배터리 제조 시 낮은 에너지 밀도 및 전

극과 고체전해질 사이 발생하는 계면 문제들에 의한 낮은 

전기화학적 특성을 나타내는 단점을 가지고 있다 [13]. 

본 연구에서는 박막 배터리의 낮은 에너지 밀도 특성을 
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보완하기 위해 5 V의 높은 작동 전압을 나타내는 양극 재

료인 LiNi0.5Mn1.5O4(LNMO)를 사용하여 박막 배터리를 제

작하였다. 또한 5 V 이상의 높은 전위창을 가지는 LiPON

을 고체전해질로 사용하였으며, 양극 LNMO와 고체전해질 

LiPON 사이의 계면 특성을 확인하기 위해 LiPON을 10 nm 

두께로 증착하여 LNMO/LiPON (LNMO_P) 구조로 제작한 

후 전기화학 특성을 분석하였다 [14]. 또한, LNMO/LiPON

의 계면 특성을 향상시키기 위해 높은 이온전도도와 리튬 

이온 확산 계수를 가지는 비정질 V2O5 (a-V2O5) 박막을 

LNMO와 LiPON 사이의 중간층으로 삽입한 구조(LNMO/ 

V2O5/LiPON, LNMO_V_P)를 제작하였으며, V2O5 중간층 

삽입 유·무에 따른 효과를 비교 분석하였다 [15].  

그림 1에서는 (a) LNMO, (b) LNMO에 LiPON을 증착한 

구조(LNMO_P), (c) LNMO와 LiPON 사이에 V2O5를 삽입

한 구조(LNMO_V_P)로 제작된 박막 배터리 구조를 모식

도로 나타냈다. 먼저, Stainless steel (SS) foil 기판 위에 

DC sputtering 방법으로 Ti 50 nm와 Pt 250 nm를 증착

했다. 여기서 Pt는 LNMO 양극의 집전체 역할을 하며, Ti

는 SS foil 기판과 집전체의 접착력을 향상시키기 위해 삽

입하였다. 그리고 양극(LNMO), 중간층(V2O5), 고체전 

 

 

 

Fig. 1. Schematic diagram of (a) LNMO, (b) LNMO_P, and (c) 

LNMO_V_P. 

해질(LiPON)은 Pt 코팅된 SS foil 기판 위에 RF 

sputtering 방법으로 증착하였다. 또한 LNMO 박막을 결

정질로 제작하기 위해 박스 퍼니스를 이용하여 700
o
C에서 

2시간 동안(10
o
C/min in Air) 열처리를 진행하였다. 자세

한 박막 증착 조건들은 표 1에 나타냈다. 그리고 박막 배터

리의 전기화학적 특성을 평가하기 위해 Ar 분위기의 글러

브 박스에서 2032 coin cell로 조립했다. 이때, 액체전해

질(1.0 M of LiPF6 in ethylene carbonate/diethylene 

carbonate (1:1 vol ratio))과 리튬 호일을 사용해 half-

cell로 제작하였다. 제작된 coin cell을 3.5~4.85 V (vs 

Li/Li
+
) 범위에서 정전류법 충·방전 테스트를 진행하였다. 

용량 계산 과정은 Stainless steel (SS) foil 기판위에 2.01 

cm
2
의 면적으로 LNMO 400 nm를 증착하여 부피를 계산

하였고, 측정된 용량을 LNMO의 부피로 나누어 단위 부피

당 용량(mAh/cm
3
)으로 나타냈다. 

그림 2는 각각의 샘플들에 대한 X-ray diffraction  

 

 

 

Fig. 2. X-ray diffraction patterns of LNMO, LNMO_P, LNMO_V_P. 

Table 1. Deposition conditions of thin films using sputtering method. 

 LNMO V2O5 LiPON Pt Ti 

Thickness 400 nm 10 nm 10 nm 250 nm 50 nm 

Target LiNi0.5Mn1.5O4 V2O5 Li3PO4 Pt Ti 

Deposition 

method 
RF sputtering RF sputtering RF sputtering DC sputtering DC sputtering 

Power 80 W 80 W 80 W 20 W 20 W 

Gas flow rate Ar 60 sccm Ar 30 sccm N2 30 sccm Ar 10 sccm Ar 10 sccm 

Annealing temp. 700℃/2h x x x 700℃/2h 

W.P. 8.5 mTorr 5 mTorr 3 mTorr 3 mTorr 3 mTorr 
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(XRD) 분석 결과를 나타낸다. 3가지 샘플 모두 Pt의 (111), 

(200), (220) 상이 확인되었고 LNMO의 (111), (311), (222), 

(400), (440) 상이 확인되었으며, 증착된 박막들과 관련되

지 않은 불순물 상들은 관찰되지 않았다. 이러한 XRD 분석 

결과를 통해서 LNMO 박막 표면에 V2O5와 LiPON을 RF 

sputtering 방법을 이용하여 증착하여도 LNMO의 결정성

에 영향을 주지 않는 것을 알 수 있다. 

각각의 구조로 제작한 배터리 셀의 전기화학 특성을 분

석하였다. 그림 3(a)는 cyclic voltammetry (CV) 측정 결

과를 나타낸다 [16]. LNMO는 4 V에서 Mn의 redox 반응

이 발생하고, 4.7 V에서 Ni의 redox 반응이 발생한다. 또

한 LNMO_P, LNMO_V_P 샘플에서도 LNMO와 동일한 전

압대에서 redox 반응 피크가 나타난다. 이를 통해서 XRD 

분석 결과와 동일하게 LNMO 박막에 V2O5와 LiPON을 증

착해도 LNMO의 전기화학 특성에 영향을 주지 않는 것을 

알 수 있다. 

                       

                       

 

Fig. 3. Electrochemical properties of LNMO, LNMO_P, LNMO_V_P battery cells. (a) Cyclic voltammetry, (b) charge/ discharge curve, (c) 

impedance measurement, (d) c-rate capability, and (e) cycle performance.  
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그림 3(b)는 각 샘플의 충·방전 곡선을 나타내며, LNMO

는 redox 반응 시 two phase reaction이 일어나기 때문에 

4.7 V 부근에서 plateau가 형성된다 [16]. 또한 LNMO_P, 

LNMO_V_P 샘플에서도 4.7 V 부근에서 plateau를 형성

하므로 XRD 분석과 동일하게 LNMO 박막에 V2O5와 

LiPON을 증착해도 LNMO의 전기화학 특성에 영향을 주

지 않는 것을 알 수 있다. 또한 LNMO 406 mAh/cm
3
, 

LNMO_P 396 mAh/cm
3
, LNMO_V_P 376 mAh/cm

3 
크

기의 용량이 구현되었고, LNMO 샘플의 용량이 가장 크게 

나타났으며 LNMO_V_P 샘플의 용량이 가장 작게 나타났

다. 이러한 용량 차이는 그림 3(c)의 임피던스 결과값에서 

원인을 분석할 수 있다. 임피던스 분석 결과 박막층이 증가

하면서 계면 사이에서 저항이 증가하였고, 이에 따라 임피

던스 값이 증가하는 것을 확인할 수 있다. 용량이 가장 작

은 LNMO_V_P는 중간층으로 인해 임피던스 값이 크게 측

정되었고, 용량이 가장 큰 LNMO는 중간층이 없기 때문에 

임피던스 값이 가장 작게 측정되었다. 따라서 중간층 삽입

에 따라 임피던스 값이 증가하여 배터리 셀의 용량 감소로 

이어지는 것을 확인할 수 있다.  

그림 3(d)는 속도에 따른 방전 용량을 확인하기 위해 다

양한 전류 밀도(0.5, 1, 2, 5 C)에서 율속 특성을 분석하였

다. LNMO_P와 LNMO_V_P 샘플은 모두 LNMO에 비해 

높은 방전 용량이 구현되었고 율속 특성이 향상되었다. 

LNMO_V_P는 중간층 삽입에 따른 임피던스 값의 증가로 

LNMO_P보다 낮은 율속 특성을 나타내지만 그림 3(e)에 

나타낸 사이클 특성 측정 결과를 통해 중간층 V2O5의 효과

를 확인할 수 있다. LNMO_P는 충·방전이 반복될수록 용

량이 급격히 감소하며 300 사이클 후 용량이 19 mAh/cm
3

로 매우 낮게 나타난다. 반면에 LNMO_V_P는 300 사이클 

후 초기 용량을 대부분 유지하고 있는 것을 확인할 수가 있

다. 이러한 분석 결과를 표 2에 정량적으로 나타냈다. 

LNMO_P는 6.4%의 상당히 낮은 용량 유지율을 나타냈지

만 LNMO_V_P는 78%의 높은 용량 유지율을 보여 뛰어난 

사이클 특성을 나타내는 것을 알 수 있다. 결과적으로, 

V2O5를 양극 LNMO와 고체전해질 LiPON 사이에 삽입함

으로써 LNMO 기반 박막 배터리의 사이클 특성이 향상될 

수 있다는 것을 알 수 있다. 

 

 
Table 2. Capacity retention of LNMO, LNMO_P, LNMO_V_P 

battery cells up to 300 cycles. 

 LNMO LNMO_P LNMO_V_P

Capacity retention 

(@ 2C, 300 cycles) 
46.6 % 6.4 % 78 % 

정리하면, LNMO와 LiPON 사이에 V2O5 (10 nm) 삽입 

유·무에 따른 박막 배터리의 전기화학 특성을 비교하기 위

해 액체전해질을 사용하여 3가지 구조(LNMO, LNMO_P, 

LNMO_V_P)를 사용해 배터리 셀을 제작하였다. 물리적, 

전기화학적 분석한 결과 LNMO 박막에 V2O5와 LiPON을 

증착해도 LNMO의 결정성과 전기화학 특성에 영향을 주

지 않는 것을 확인할 수 있었다. 또한 율속 특성을 분석한 

결과 V2O5 중간층을 사용하지 않은 LNMO_P의 경우 작은 

임피던스 값으로 인해 용량은 크게 나타나지만 용량 유지

율이 급격하게 저하된다. 하지만 LNMO_V_P 샘플과 같이 

LNMO와 LiPON 사이에 V2O5 10 nm를 삽입함에 따라서 

임피던스 값이 증가하여 LNMO_P 샘플보다 용량이 작게 

구현되지만, 300 사이클 후 용량 유지율이 78%로 향상된 것

을 확인하였다. 따라서 본 연구결과를 통해 LNMO 기반 전

고체 박막 배터리 제작 시 LNMO와 LiPON 사이에 V2O5를 

중간층으로 사용하여 사이클 특성을 향상시킬 수 있으며, 

향후 전고체 박막 배터리가 스마트 워치 같은 소형 device

에 적용되어 배터리의 수명을 증대시킬 수 있을 것으로 기

대된다. 
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