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1. 서  론1)

1991년 일본의 SONY사에 의해 시장에 등장한 리튬

이온전지는 기존 이차전지 대비 높은 에너지밀도(중량

당 에너지밀도를 기준으로 납축전지 대비 5배, Ni-MH 

전지 대비 3배 이상임)를 구현함으로써 휴대전자기기 

대중화의 기틀을 마련했다. 그러나 3 V 이상의 높은 작

동 전압으로 인해 기존 수계 전해질 대신 유기계 전해

질(non-aqueous electrolyte)을 적용해야만 했고, 이로 

인한 높은 전지 저항과 안전성 문제는 큰 이슈가 되었

다. 특히, 유기계 전해질 사용으로 야기된 높은 전지 저

항은 리튬이온전지 상용화에 큰 걸림돌이었고, 이에 대

한 해결책으로 양극과 음극의 간격을 획기적으로 줄일 

수 있는 박막 도입이 필수적이었다. 이를 위해, 기존 수

백 마이크로미터의 분리막(separator) 두께를 수십 마이

크로미터로 낮춰야 했고, 또한 박막 분리막의 충분한 

†Corresponding author(e-mail: walden@gnu.ac.kr, http://orcid.org/0000-0002-6056-2318)

폴리올레핀계 다공성 세퍼레이터 지지체 막의 친수 코팅에 따른 특성 평가

박 윤 환⋅남 상 용†

경상대학교 나노신소재융합공학과 공학연구원

(2017년 2월 19일 접수, 2017년 2월 28일 수정, 2017년 2월 28일 채택)

Characterization of Polyolefin Separator Support Membranes with Hydrophilic Coatings

Yun Hwan Park and Sang Yong Nam†

Department of Materials Engineering and Convergence Technology, Engineering Research Institute,

Gyeongsang National University, Jinju 52828, Korea

(Received February 19, 2017, Revised February 28, 2017, Accepted February 28, 2017)

요   약: 본 연구에서는 리튬이온전지용 친수화된 세퍼레이터의 전기화학적 성능에 대한 연구를 진행하였다. 리튬이온전지
용 분리막으로 사용되는 폴리올레핀 소재는 소수성이고, 카보네이트 계열의 유기용매를 사용하는 전해액은 친수성을 가진다.
따라서 리튬이온전지는 수계전해액을 사용하기 때문에 폴리올레핀계 분리막에 다양한 친수성 고분자를 도입하여 친수화 처
리하였다. 코팅된 세퍼레이터의 변화를 평가하기 위해, 표면 관찰, 코팅시간에 따른 친수화도, 다공성, 젖음성에 대한 특성평
가를 수행하였다. 최종적으로 리튬이온이 코팅된 세퍼레이터의 저항과., 이온전도도를 측정하여 리튬이온전지 성능평가를 진
행하였다. PMVE로 코팅한 세퍼레이터의 친수화 정도가 우수하며, 세퍼레이터의 기공이 잘 유지되어 우수한 이온전도도를 
나타냄으로써 이차전지 배터리에 적용을 위한 잠재성을 가짐을 확인하였다. 

Abstract: In this study, electrochemical performance of the hydrophilized separator for the lithium ion battery is studied. 
The polyolefin based material used as the separator for the lithium ion battery is hydrophobic, and the electrolytic solution 
using a carbonate-based organic solvent is hydrophilic. Therefore, the polyolefin separator is hydrophilized using various hy-
drophilic polymers because lithium ion battery uses an aqueous electrolyte solution. In order to evaluate change of the coat-
ed separator, the performances of separator in terms of surface morphology, porosity and the wettability are investigated. 
Finally, the resistance and the ionic conductivity of separator coated with lithium ion are measured to evaluate the perform-
ance of lithium ion battery. Separator coated with PMVE shows good hydrophilicity and excellent ionic conductivity be-
cause the porosity of the separator is maintained. We can confirm that this property makes potential candidates for lithium 
ion battery.

Keywords: lithium ion battery, separator, hydrophilic coating, hydrophilicity, wettability
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절연 특성을 확보하기 위해 기공의 크기 역시 마이크로

미터 이하로 제어해야만 했다[1-6].

제조된 세퍼레이터가 리튬이온전지에 성공적으로 적

용되기 위해서는 아래와 같은 기본적인 물성을 확보해

야 한다[7-11]. 전지 저항을 최소화하기 위해 두께를 낮

추고, 기공도 및 기공 크기를 높이며, 기공의 굴곡도를 

떨어뜨려야 하나, 그 한계점은 세퍼레이터의 절연 특성

이 무너지지 않은 범위이다. 그 결과, 두께는 10~25 

µm, 기공도는 30~60%, 평균 기공의 크기는 수십 nm수

준으로 제어되어야 한다. 또한, 리튬이온전지 조립 공정

에 필요한 인장강도와 전지 충⋅방전 과정 중 형성되는 

내부 압력을 견딜 수 있는 뚫림 강도 특성도 확보되어

야 한다[12]. 그러나, 이러한 물리적 물성을 만족시키는 

세퍼레이터라도, 전해액과의 충분한 젖음성(wettability)

을 확보하지 못하면 원하는 전기화학특성을 구현할 수 

없게 된다. 특히, 리튬이온전지용 분리막으로 사용되는 

폴리올레핀 소재는 소수성(hydrophobic)인 반면, 카보

네이트 계열의 유기용매를 사용하는 전해액은 친수성

(hydrophilic)인 문제점이 존재한다[13]. 따라서, 폴리올

레핀 계열 세퍼레이터 제조 시 표면에 전해액이 적절히 

젖을 수 있어야 하고, 그 결과는 세퍼레이터의 향상된 

이온전도도 수치로 확인될 수 있다. 더욱이, 세퍼레이터

의 이온전도도 수준이 액체전해질의 약 10% 내외인 점

을 고려하면, 세퍼레이터의 젖음성 향상이 물리적 특성 

개선만큼 중요하다고 여겨진다[14]. 그래서, 제조된 세

퍼레이터 표면을 저온 플라즈마(plasma)처리나 계면 활

성제를 코팅하여 개질하기도 한다[15,16].

그중에서, 세퍼레이터 표면 및 내부에 폴리도파민

(polydopamine)을 직접 코팅하면, 폴리올레핀 세퍼레이

터의 친수성을 크게 증가시킬 수 있다. 이를 통해, 세퍼

레이터 내부 기공 구조에 유기계 전해액이 충분히 젖을 

수 있도록 개선하여 이온전도도를 높이고 출력 특성을 

향상 시킬 수 있었다. 또한, 폴리도파민 층의 경우도 세

퍼레이터 표면에 수~수십 나노미터 수준으로 코팅되기 

때문에, 세퍼레이터의 내부 기공 구조를 저해하지 않으

면서 내열 특성까지 향상시키는 장점을 갖고 있다. 특

히, 이 기술은 세퍼레이터뿐만 아니라 다양한 전지 소

재의 친수성을 높이는 데 쉽게 적용할 수 있어 관련 연

구가 크게 증가하고 있는 추세이다[17,18]. 또한, 이 뿐

만 아니라 폴리올레핀 소재의 세퍼레이터가 가지는 소

수성인 성질과 기계적 강도가 우수한 점을 이용하여 여

러 연구분야에서 지지체(support)로 사용한 사례들이 존

재한다[19-21].

본 연구에서는 상용화되어 있는 세퍼레이터에 다양

한 친수성 고분자들을 도입하여 dip-coating방법으로 친

수성을 부여하였다. 기본적인 특성평가들로 코팅된 세

퍼레이터의 표면 특성과, 코팅 시간에 따른 친수화 정도

를 알아보았으며, 또한 내부 기공 구조를 파악하기 위해 

다공성 정도, 유기계 전해액의 젖음성 정도를 알아보았

다. 마지막으로 리튬이온이 코팅된 세퍼레이터를 통과

할 때의 저항을 측정하였고, 또한 이온전도도를 측정하

여 코팅된 세퍼레이터의 배터리 성능을 알아보았다.

2. 실  험

2.1. 실험재료

이차전지 세퍼레이터는 더블유스코프코리아(주)(W-SCPE 

Co., Ltd.)로부터 제공받은 샘플을 사용하였으며, 50 

µm의 두께를 가지고 high-density polyethylene (HDPE)

로 제조된 상용화된 지지체 샘플이다. 친수화 코팅 소

재로는 ethylene vinyl alcohol (EVOH E105B, Kuraray, 

44 mol% Ethylene vinyl alcohol copolymer), poly 

(methyl vinyl ether) (PMVE, TCI, 30% in Water)와 

poly(ethylene glycol)-block-poly(propylene glycol)-block- 

poly(ethylene glycol) (Pluronic P-123, Sigma-aldrich, 

average Mn~5,800)을 사용하였다. 친수성 코팅 소재들

을 희석시키는 용매로는 증류수를 사용하였으며, 소수

성인 세퍼레이터가 코팅용액에 잘 침수될 수 있도록 

2-propanol (IPA, Samchun, 99.5%)를 첨가하였다. 코팅 

방법으로는 dip-coating 방식으로 진행하였고, 추가로 

초음파세척기(Sinhan cleaner, Sinhan-sonic)를 이용하여 

코팅 용액이 세퍼레이터에 잘 스며들 수 있게 하였다. 

이차전지 특성평가로 porosity를 측정하기 위해 hex-

adecane (Sigma-aldrich, RegentPlus® 99%)을 사용하였

으며, 전해질은 1M LiPF6 in EC/DMC = 1/1 (v/v) 

(Panaxetec)를 사용하여 uptake amount 측정 및 이온전

도도를 측정하였다.

2.2. 친수화 코팅용액 제조 및 세퍼레이터 코팅

EVOH 코팅 용액은 고분자를 증류수와 IPA가 1 : 1

로 구성된 용액에 제조하고자 하는 농도만큼 첨가한 후 

80°C에서 6시간 이상 교반하여 제조하였다. PMVE와 

Pluronic 코팅 용액은 동일한 방법으로 두 고분자를 증

류수와 IPA가 1 : 1로 구성된 용액에 제조하고자 하는 
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농도만큼 첨가한 후 용액을 제조하지만, EVOH와 다른 

점으로는 교반할 때의 온도를 상온에서 교반하며, 교반

시간은 1시간이다. 각 실험에 사용된 친수화 코팅 소재

들의 함량은 Table 1에 나타내었다. 이렇게 제조한 친

수성 코팅 용액과 3 × 3 cm로 자른 세퍼레이터를 초음

파세척기 장비에 넣고 세퍼레이터가 코팅 용액에 충분

히 잠기게 한 다음 초음파세척기를 작동시키면서 시간

별로 코팅을 진행하였다. 그 후 코팅이 완료된 세퍼레

이터는 40°C 오븐에 24시간 동안 건조하였다.

2.3. 친수성 고분자들의 열 안정성 측정

세 종류의 친수성 고분자들은 열 분석기(Thermo-

gravimetric Analysis, TA instruments Q50, TGA)를 이

용하여 열 안정성을 측정하였다. 열 분석기는 질소 기

체 존재 하에 30°C에서 온도를 유지시킨 후 500°C까지 

10°C/min의 승온 속도의 조건으로 10~20 mg의 시료를 

준비하여 무게 변화 값을 측정하였다.

2.4. 친수화 처리된 세퍼레이터의 표면관찰 및 접촉각 측정

코팅된 세퍼레이터의 표면을 관찰하기 위해 2 mm × 

2 mm 크기로 자른 샘플을 금속판에 고정시키고, 이온 

코팅기(JEOL JFC-1100E)를 이용하여 진공 하에서 300

초 동안 10 mA로 금 코팅을 하여 준비하였다. 금 코팅

된 샘플은 주사전자현미경(Field-Emission Scanning Electron 

Microscope, Philips XL30S FEG, FE-SEM)을 이용하여 

표면을 관찰하였다. 그리고 친수화 정도를 알아보기 위

해 1 cc 주사기로 증류수 한방울을 세퍼레이터에 떨어

뜨린 후 3초의 시간을 두고 디지털현미경(Dino-Lite 

Digital Microscope, Dino-Lite)을 이용하여 접촉각을 측

정하였다.

2.5. 친수화 처리된 세퍼레이터의 다공성 측정

이차전지의 기본적인 특성평가 중 gurley number와 

porosity가 있다. 그중 gurley number란, 일정 압력하에 

기체가 일정한 부피를 가지는 세퍼레이터를 통과하는 

시간으로 정의한다. Gurley number는 또 다른 말로 기

체투과도라고도 하며 주어진 세퍼레이터의 다공성에 

따라 값이 정해진다. Gurley number를 평가하는 규정

된 방법으로는 ASTM-D726이 존재하나 gurley number

의 정의를 이용하여 기체투과도로 평가를 진행하였다

[22,23]. 먼저 직경 44 mm × 44 mm의 유효면적을 갖

는 테스트 투과셀을 준비하고 SENSIDYNE사의 Gilian 

Gilibrator-2 (flow rate 측정범위 : 20 cc~6 LPM)를 사

용하여 측정을 진행하였다. 기체투과 측정장치는 일정

한 부피를 갖는 관을 통하여 bubble이 이동하는 시간을 

측정하고 1분간 기체가 막을 통과하는 양을 cc로 나타

낸다. 이 실험을 위해 사용된 질소 가스의 순도는 

99.99% 이상이며 25°C의 실온에서 공급압력을 0.4 bar

Polymer Sample name Polymer content (wt%) Water content (wt%) IPA content (wt%)

EVOH

EVOH50 0.01 0.01 49.995 49.995

EVOH50 0.05 0.05 49.975 49.975

EVOH50 0.1 0.1 49.95 49.95

EVOH50 0.5 0.5 49.75 49.75

EVOH50 1.0 1.0 49.50 49.50

PMVE

PMVE50 0.01 0.03 49.975 49.995

PMVE50 0.05 0.17 49.855 49.975

PMVE50 0.1 0.35 49.65 49.95

PMVE50 0.5 1.7 48.55 49.75

PMVE50 1.0 3.4 47.10 49.50

Pluronic

Pluronic50 0.01 0.01 49.995 49.995

Pluronic50 0.05 0.05 49.975 49.975

Pluronic50 0.1 0.1 49.95 49.95

Pluronic50 0.5 0.5 49.75 49.75

Pluronic50 1.0 1.0 49.50 49.50

Table 1. Composition of the Coating Solution
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로 유지하였다. 

Porosity를 평가하는 규정된 방법으로는 ASTM-D2873

이 존재한다. 이는 세퍼레이터의 기공들에 흡수된 액체

의 양에 의하여 측정된다. 함침을 시키기 위한 용액으

로 hexadecane을 사용하였고, 세퍼레이터의 함침 전 무

게를 측정한 뒤 24시간 동안 용액에 함침 시켰다. 24시간 

후에 함침 시켰던 세퍼레이터를 꺼내어 표면의 용액을 

제거한 뒤 함침 후 무게를 측정하였다[22,23]. Porosity는 

다음과 같이 식 (1)로 계산된다.

(1)

Hexadecane과 세퍼레이터의 밀도는 각각 0.77 g/cm3, 

0.93~0.97 g/cm3이며 측정했던 무게에 나눠 부피를 구

한 뒤 식 (1)에 대입하여 porosity를 계산할 수 있다.

2.6. 친수화 처리된 세퍼레이터의 uptake amount 측정

코팅된 세퍼레이터의 전해질에 대한 함침 정도를 알

아보기 위해 uptake amount를 측정하였다. 전해질은 

1M LiPF6 in EC/DMC = 1/1 (v/v) (Panaxetec)을 사용

하였고 porosity와 마찬가지 방법으로 세퍼레이터의 함

침 전 무게를 측정한 후 전해질에 24시간 동안 함침 시

켰다. 24시간 후에 함침 시켰던 세퍼레이터를 꺼내어 표

면의 용액을 제거한 뒤 함침 후 무게를 측정하였다[24]. 

Uptake amount는 다음과 같이 식 (2)로 계산할 수 있다.

(2)

여기서, W2는 전해질에 대한 함침 후 무게, W1은 함

침 전 무게를 말한다.

2.7. 친수화 처리된 세퍼레이터의 저항 및 이온전도도 측정

세퍼레이터의 친수화 코팅 이후 리튬이온이 세퍼레

이터를 통과할 때 걸리는 저항 및 이온전도도를 측정하

기 위하여, 3가지 종류의 고분자로 코팅한 세퍼레이터

와 코팅하지 않은 세퍼레이터를 동일 조건에서 전지

(CR2032 half-cell units)를 제작하여 사용하였다[25,26]. 

세퍼레이터의 저항 및 이온전도도는 electrochemical 

workstation (CHI 600, Shanghai Chen Hua Instrument 

Company)을 사용하여 electrochemical impedance spec-

troscopy (EIS)에 의해 측정되었고 그중 이온전도도는 

다음과 같이 식 (3)로 계산할 수 있다[27-29].

(3)

여기서, σ는 이온전도도, Rb는 impedance spectra를 

이용해 측정한 저항 값, d와 S는 각각 전해질에 함침 

되었을 때 세퍼레이터의 두께와 전지의 면적을 말한다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 친수성 고분자들의 열 안정성 평가

세 종류의 친수성 고분자들은 열 분석기를 이용하여 

열 안정성을 측정하였고 Fig. 1에 나타내었다. EVOH와 

PMVE 같은 경우에는 각각 327, 337°C로 두 고분자 모

두 300°C 이상에서 급격한 분해가 시작되었고, Pluronic 

같은 경우에는 247°C로 좀 더 낮은 온도에서 급격한 

분해가 시작되었다. 3가지 고분자 모두 100°C에서 무

게가 감소하게 되는 것이 400°C 이상의 온도에서 완전 

연소가 이루어졌음을 확인할 수 있다. PMVE 그래프의 

경우 무게 감소의 시작이 32%에서 시작하는 것을 볼 수 

있는데, 이는 100°C 이하에서 무게가 급격히 떨어지는 

것으로 PMVE가 물에 녹은 상태로 존재하기 때문에 물

이 증발하는 과정으로 설명할 수 있다. 이러한 세 종류

의 친수성 고분자 모두 200°C 이하의 전해질에 대한 열 

Fig. 1. TGA curve of hydrophilic polymers.
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안정성이 모두 우수한 것으로 볼 수 있다[30].

3.2. 친수성 고분자에 따른 세퍼레이터의 모폴리지 분석

다공성 세퍼레이터와 코팅된 세퍼레이터의 모폴로지

를 확인하기 위해 주사전자현미경을 통해 분석하였으

며 코팅되지 않은 세퍼레이터의 표면은 Fig. 2에 나타

내었다. 주사전자현미경 사진에서 세퍼레이터의 표면이 

다공성의 구조를 나타내고 있음을 확인하였다. EVOH

로 코팅된 세퍼레이터의 표면은 Fig. 3에 나타내었으며, 

주사전자현미경 사진에서 확인할 수 있듯이 표면에 고

분자 비드들이 붙어 있는 것을 볼 수 있다. EVOH는 

반투명백색의 팰렛 형태로 친수성 고분자에 속하긴 하

지만 물에 잘 용해가 되지 않는 특징을 가지고 있다. 

즉, 코팅 용액을 제조할 시 80°C의 높은 온도에서 물과 

IPA를 이용하여 용액을 제조할 수 있었으나 세퍼레이

터에 코팅하고 건조한 뒤에 눈에는 보이지 않지만 상온

에서 석출되어 표면에 작은 비드형태로 표면에 붙어 있

는 것을 확인할 수 있었다. Gurley number와 porosity 

부분에서 자세한 설명을 하겠지만 이차전지 배터리의 

성능을 좌우하는 것 중 리튬이 지나갈 수 있는 다공성

이 매우 중요하다[31]. 그러나 EVOH로 코팅했을 시 표

면에 석출되는 고분자 비드들로 인하여 다공성을 떨어

뜨리게 하며 이는 이차전지 배터리의 성능을 떨어뜨리

는 결과를 초래하게 된다. EVOH를 제외한 다른 친수

성 고분자들로 코팅했을 경우, 20분까지 코팅하여도 표

면의 다공성이 유지되고 있음을 확인할 수 있었고 

PMVE, Pluronic 고분자들로 코팅한 세퍼레이터 표면을 

Fig. 4에 나타내었다. 이는 리튬이 지나갈 수 있는 다공

성을 유지함으로써 이차전지 배터리의 성능을 유지한 

채 친수성 고분자들로 코팅이 되었다는 것을 의미한다. 

하지만 주사전자현미경 1,000배로 확대한 사진을 보면 

코팅 전 세퍼레이터 보다는 기공이 잘 확인이 되지 않

 

Non-coated separator 50 µm

Fig. 2. FE-SEM images of non-coated PE separators.

 

EVOH50 1.0 1 min

 

EVOH50 1.0 5 min

 

EVOH50 1.0 10 min

 

EVOH50 1.0 20 min

Fig. 3. FE-SEM images of separator coated with EVOH 
(coating time 1, 5, 10, 20 min).

 

PMVE50 1.0 20 min

 

Pluronic50 1.0 20 min

Fig. 4. FE-SEM images of separator coated with PMVE, 
Pluronic (coating time 1, 5, 10, 20 min).
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았으며 gurley number와 porosity 부분에서 정확한 데

이터를 비교하여 나타내었다.

3.3. 친수성 고분자에 따른 세퍼레이터의 친수화 정도 비교

친수화 고분자로 코팅된 세퍼레이터가 친수성을 띄

는 것을 확인하기 위해 코팅된 세퍼레이터의 표면에 물

방울을 떨어뜨려 접촉각을 측정하였고 Fig. 5에는 각 

고분자들의 코팅 용액의 농도, 코팅 시간에 따른 접촉

각의 변화 그래프를 나타내었다. EVOH의 경우 낮은 

농도에서 1분만 코팅하여도 우수한 친수성을 나타내고 

있는 것을 확인할 수 있으며, 코팅 시간이 길어져도 친

수화 정도는 비슷하게 유지되고 있는 것을 확인할 수 

있었다. 이는 앞서 주사전자현미경을 통해 표면을 관찰

한 결과 세퍼레이터 표면에 EVOH 비드들이 많이 붙어 

있는 것을 확인하였다. 이렇게 붙어있는 EVOH 고분자 

비드들이 접촉각 측정 시 물을 보다 많이 흡수하여 접

촉각이 낮게 나타난 것으로 생각할 수 있다. 반면에 

PMVE와 Pluronic같은 경우 1 wt% 이외의 농도에서는 

코팅하기 전과 큰 차이가 없는 것으로 확인할 수 있었으

나, 코팅 시간이 길어질수록 친수화 정도가 점점 증가하

는 것을 볼 수 있었다. EVOH와 비교했을 시 같은 농도

에서 10분 코팅했을 경우까지는 별 다른 차이가 나타나

지 않거나 혹은 친수화 정도가 떨어지는 경향이 나타남

을 볼 수 있었고, 20분 코팅했을 경우부터 모든 고분자

들이 비슷한 성능을 나타내거나 혹은 PMVE와 Pluronic

이 좀 더 우수한 성능을 나타냄을 확인하였다. 가장 우

수한 친수성을 나타낸 고분자는 PMVE이며 1 wt%의 농

도로 20분간 코팅했을 경우 36°의 값을 나타내었다.

3.4. 친수성 고분자에 따른 세퍼레이터의 다공성 분석

Gurley number의 정의는 일정 압력하에 기체가 일정

한 부피를 가지는 세퍼레이터를 통과하는 시간을 말한
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Fig. 5. Static contact angle of separators coated with EVOH (a), PMVE (b), Pluronic (c).

0 1 5 10 20
0

5

10

15
 Non          50 um

 1 wt%      50 um

 0.5 wt%   50 um

 0.1 wt%   50 um

 0.05 wt% 50 um

 0.01 wt% 50 um

G
u

rl
ey

 N
u

m
b

er
 (

s/
10

0m
L

)

Coating Time (min)

(a)

  
0 1 5 10 20

0

10

40

50

60

70

80

90

100
 Non          50 um

 1 wt%      50 um

 0.5 wt%   50 um

 0.1 wt%   50 um

 0.05 wt% 50 um

 0.01 wt% 50 um

Coating Time (min)

P
or

os
it

y 
(%

)

(b)

Fig. 6. Gurley number (a) & Porosity (b) of separators coated with EVOH.
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다. 즉, 세퍼레이터의 다공성과 연관성이 있다. Gurley 

number가 높다는 것은 기체가 세퍼레이터를 통과할 때 

기공이 많지 않아 시간이 오래 걸리는 것을 말한다. 다

시 말해, gurley number와 porosity는 반비례 관계를 가

진다. Fig. 6(a)에는 EVOH 코팅 용액의 농도, 코팅 시

간에 따른 gurley number의 변화 그래프를 나타내었다. 

앞서 주사전자현미경을 통해 표면관찰을 하여 확인하

였지만 EVOH로 코팅된 세퍼레이터 표면에 고분자가 

달라붙어 다공성인 세퍼레이터의 기공을 막아버리는 

것을 확인할 수 있었다. Gurley number 결과에서 정확

한 수치를 알 수 있었고 1 wt%로 5분간 코팅했을 시 

14.4초로 가장 오랜 시간이 걸렸음을 알 수 있었다. 그

리고 EVOH 고분자 농도가 높아질수록, 세퍼레이터의 

표면에 달라붙은 EVOH 비드들이 증가하게 된다. 이로 

인하여 기공을 막아버리는 현상이 증가하게 되고 결국 

좀 더 높은 gurley number 값을 나타내었다. Figs. 7, 

8(a)에는 PMVE와 Pluronic 코팅 용액의 농도, 코팅 시

간에 따른 gurley number의 변화 그래프를 나타내었다. 

반면에 PMVE와 Pluronic같은 경우, 세퍼레이터의 표면

은 EVOH와는 다르게 코팅 후에도 기공이 잘 유지가 

되어 있는 것을 확인할 수 있었다. Gurley number 결과

에서 정확한 수치를 알 수 있었고 Pluronic 0.01 wt%로 

10분간 코팅했을 시 3.02초로 가장 적은 시간이 걸렸음

을 알 수 있었다. 두 고분자 모두 농도가 높아져도 비

슷한 gurley number 값을 나타내었다. 

이와 반대로 porosity의 경우에는 gurley number와 

반대되는 경향이 나타남을 알 수 있다. 이론상 반비례 

관계를 가지는 것처럼 EVOH 고분자 농도가 낮아질수

록 세퍼레이터 표면에 달라붙어 기공을 막아버리는 일

이 적어 porosity가 높은 수치로 나타났음을 확인할 수 

있었다. Fig. 6(b)에는 EVOH 코팅 용액의 농도, 코팅 

시간에 따른 porosity의 변화 그래프를 나타내었고, 
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Fig. 7. Gurley number (a) & Porosity (b) of separators 
coated with PMVE.
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Fig. 8. Gurley number (a) & Porosity (b) of separators 
coated with Pluronic.
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0.01 wt%로 1분간 코팅했을 시 69.58%로 가장 높은 

porosity를 가졌음을 알 수 있었다. PMVE와 Pluronic같

은 경우에도 마찬가지로 porosity는 gurley number와 

반대되는 경향이 나타남을 알 수 있다. 또한 두 고분자 

농도가 낮아질수록 코팅 용액에 의해 기공을 막아버리

는 일이 적어 porosity가 높은 수치로 나타났음을 확인

할 수 있었다. Figs. 7, 8(b)에는 PMVE와 Pluronic 코팅 

용액의 농도, 코팅 시간에 따른 porosity의 변화 그래프

를 나타내었고, PMVE 0.01 wt%로 1분간 코팅했을 시 

73.02%로 가장 높은 porosity를 가졌음을 알 수 있었다. 

EVOH와 비교했을 시 같은 농도 같은 시간으로 코팅했

을 경우, 보다 높은 다공성을 유지하고 있음을 확인할 

수 있었고 이는 이차전지 배터리가 보다 우수한 성능을 

가질 것으로 예상할 수 있다.

3.5. 친수화 처리된 세퍼레이터의 uptake amount 분석

Uptake amount의 수치 또한 이차전지 배터리의 성능

을 좌우하는 중요한 요소들 중 하나이다[32]. 전해질이 

세퍼레이터에 얼마나 잘 스며드는지 정도를 나타내며 

함침 정도에 따라 리튬이온이 원활하게 움직일 수 있는 

것을 판단할 수 있다. 일반적으로 이차전지 배터리 분

야에서 다양한 물질들로 코팅된 PE 세퍼레이터의 경우 

160~280% 사이의 uptake 성능을 가지는 것으로 나타

난다. Fig. 9(a)에 EVOH 코팅 용액의 농도, 코팅 시간

에 따른 uptake amount의 변화 그래프를 나타내었다. 

EVOH로 코팅한 경우, 고분자 농도가 낮아질수록 조금 

더 높은 uptake amount 값을 가지며 0.05 wt%로 1분간 

코팅했을 때 355%로 가장 높은 값을 나타냄을 확인하

였다. Fig. 9(b), (c)에는 PMVE, Pluronic 코팅 용액의 

농도, 코팅 시간에 따른 uptake amount의 변화 그래프

를 나타내었다. 두 고분자로 코팅한 경우, EVOH와 마

찬가지로 고분자 농도가 낮아질수록 조금 더 높은 up-

take amount 값을 가지며 Pluronic 0.01 wt%로 1분간 

코팅했을 때 346%로 가장 높은 값을 나타냄을 확인하

였다. EVOH로 코팅한 경우와 비교했을 때, 3가지 모든 

고분자들이 전해질 함침 정도는 비슷한 결과를 나타냄

을 확인할 수 있었다. 코팅하지 않은 세퍼레이터와 비

교하였을 때에는 일부 데이터를 제외하고는 uptake 

amount 값이 감소한 것을 확인할 수 있다. 또한 이렇게 

uptake amount 값이 감소된 샘플들의 contact angle 값

은 더 높은 것을 확인할 수 있는데 일반적으로 친수성

이 증가되면 uptake amount 값이 증가하는 것과는 반대

의 경향이 나타났다. 이는 모폴로지 부분에서 설명했듯

이, 친수 처리했음에도 불구하고 EVOH는 세퍼레이터 

표면에 석출되는 고분자들로 인해 코팅하지 않은 세퍼

레이터보다 오히려 전해질 함침 정도가 전반적으로 떨

어지기 때문이다. 이러한 세퍼레이터의 기공을 막는 현

상을 최대한으로 줄이기 위해 고분자 농도를 낮추었고, 

낮은 농도에서 짧은 시간으로 코팅했을 경우 코팅하지 

않은 세퍼레이터보다 우수한 uptake amount 값이 나타

난 것을 확인할 수 있었다. 또한, PMVA와 Pluronic도 

마찬가지로 설명될 수 있다.

3.6. 친수화 처리된 세퍼레이터의 저항 및 이온전도도 분석

앞서 측정한 기본적인 특성평가들을 분석한 결과, 세 

고분자 모두 0.05 wt% 코팅 용액으로 EVOH는 1분, 

PMVE와 Pluronic은 20분간 코팅한 세퍼레이터가 가장 

우수한 결과가 나타날 것으로 판단하여 실험을 진행하
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Fig. 9. Uptake amount of separators coated with EVOH (a), PMVE (b), Pluronic (c).
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였고 Figs. 10, 11에 Nyquist plots 그래프를 나타내었다

[27]. Fig. 10(a)에는 EVOH로 코팅된 세러페이터를 리

튬이온이 통과될 때의 저항 그래프를 나타내었다. EVOH 

같은 경우 주사전자현미경을 통해 확인한 바와 같이 세

퍼레이터 표면에 고분자가 달라붙어 다공성인 세퍼레

이터의 기공을 막아버리는 것을 확인할 수 있었고, 그 

수치를 porosity 결과로도 확인할 수 있었다. 이 결과를 

바탕으로 그래프에서 확인할 수 있듯이 코팅하지 않은 

세퍼레이터(230 Ω)에 비해 저항값이 증가된 것을 확인

할 수 있으며, 322 Ω의 값을 나타내었다. Fig. 11(a)에

는 PMVE와 Pluronic으로 코팅된 세러페이터를 리튬이

온이 통과될 때의 저항 그래프를 나타내었다. Pluronic

같은 경우에는 코팅하지 않은 세퍼레이터와 비슷한 저

항 값(243 Ω)을 나타내었으며, 이는 EVOH의 경우와 

마찬가지로 눈에는 보이지 않지만 세퍼레이터 표면에 

달라붙은 고분자로 인해 기공을 막아버려 친수도는 증

가하였으나 동시에 다공성이 감소하여 전기적 저항에 

대한 감소와 증가 효과가 서로 상쇄되었기 때문에 코팅

하지 않은 세퍼레이터보다 조금 더 높은 저항 값이 나

타난 것으로 생각된다. PMVE같은 경우 191 Ω으로 가

장 낮은 저항 값을 나타내었다.

이온전도도는 Figs. 10, 11(b)의 그래프에 나타난 저

항 값 Rb를 위에서 언급한 식 (3)에 대입하여 계산하였

다. 코팅하지 않은 세퍼레이터는 2.36 mS⋅cm-1이며, 

EVOH로 코팅한 세퍼레이터는 1.7 mS⋅cm-1로 코팅하

지 않은 세퍼레이터 보다 낮은 이온전도도 값이 나타난 

것을 확인할 수 있었다. Pluronic으로 코팅한 세퍼레이

터는 1.84 mS⋅cm-1로 코팅하지 않은 세퍼레이터와 비

슷한 이온전도도 값을 나타내었으며, PMVE같은 경우 

2.81 mS⋅cm-1으로 가장 우수한 이온전도도 값이 나타

난 것을 확인할 수 있었다.
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Fig. 10. Impedance spectra (a) & Ionic conductivities (b) 
of separators coated with EVOH.
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Fig. 11. Impedance spectra (a) & Ionic conductivities (b) 
of separators coated with PMVE & Pluronic.
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4. 결  론

우수한 친수성을 가지는 세퍼레이터를 제조하기 위

해 EVOH, PMVE, Pluronic 3가지 친수성 고분자들을 

도입하였다. 친수성 고분자들로 세퍼레이터를 코팅한 

결과 PMVE 1 wt% 코팅용액으로 20분간 코팅하였을 

때 36°로 가장 우수한 친수화 정도를 나타내었다. 다공

성 측면에서 EVOH는 주사전자현미경으로도 확인할 

수 있듯이 표면에 석출된 고분자들이 세퍼레이터의 기

공을 막아버려 다른 두 고분자보다 성능이 떨어지는 결

과를 얻을 수 있었고 결국 이차전지 배터리의 성능을 

떨어뜨릴 것으로 결과를 도출할 수 있다. Gurley num-

ber같은 경우에는 Pluronic 0.01 wt% 코팅용액으로 10

분간 코팅하였을 때 3.02초로 가장 우수한 성능이 나타

남을 확인하였고, porosity의 경우에는 PMVE 0.01 

wt% 코팅용액으로 1분간 코팅하였을 때 73.02%로 가

장 우수한 결과를 얻을 수 있었다. 하지만 Pluronic도 

PMVE과 마찬가지로 비슷한 결과가 나타남을 확인하

였으며, 결국 두 고분자 모두 EVOH와는 다르게 우수

한 다공성을 가지고 있음을 확인할 수 있었다. Uptake 

amount의 경우에는 3가지 고분자 모두 비슷한 성능이 

나타났으며 그중 EVOH 0.05 wt% 코팅용액으로 1분간 

코팅하였을 때 355%로 가장 우수한 성능이 나타남을 

확인할 수 있었다. 마지막으로 EIS의 경우에는 3가지 

고분자로 코팅한 세퍼레이터 모두 0.05 wt%로, EVOH

같은 경우 세퍼레이터 표면에 고분자가 달라붙어 다공

성인 세퍼레이터의 기공을 막아버리는 성질로 인해 코

팅 시간이 가장 짧은 1분, 나머지 두 고분자들 같은 경

우 20분으로 코팅한 세퍼레이터가 가장 우수한 결과가 

나타날 것으로 판단하여 실험을 진행하였다. EVOH는 

코팅하지 않은 세퍼레이터(230 Ω)에 비해 저항값이 증

가된 것을 확인할 수 있으며, 322 Ω의 값을 나타내었

다. EVOH같은 경우에는 코팅용액의 농도를 낮게, 코팅 

시간을 짧게 하여도 세퍼레이터의 기공을 막는 현상이 

발생하여 저항값이 높게 나온 것으로 생각할 수 있다. 

Pluronic같은 경우에는 코팅하지 않은 세퍼레이터와 비

슷한 저항 값(243 Ω)을 나타내었으며, 코팅 용액의 농

도가 너무 낮아 코팅이 제대로 되지 않은 것으로 생각

할 수 있다. PMVE같은 경우 191 Ω으로 가장 낮은 저

항 값을 나타내었다. 이는 PMVE로 코팅한 세퍼레이터

가 다공성이 가장 잘 유지가 되어, 리튬 이온의 이동이 

원활하다는 것을 알 수 있다. 이온전도도는 코팅하지 

않은 세퍼레이터는 2.36 mS⋅cm-1이며, EVOH로 코팅

한 세퍼레이터는 1.7 mS⋅cm-1로 코팅하지 않은 세퍼

레이터 보다 낮은 이온전도도 값이 나타난 것을 확인할 

수 있었다. Pluronic으로 코팅한 세퍼레이터는 1.84 mS

⋅cm-1로 코팅하지 않은 세퍼레이터와 비슷한 이온전도

도 값을 나타내었으며, PMVE같은 경우 2.81 mS⋅cm-1

으로 가장 우수한 이온전도도 값이 나타난 것을 확인할 

수 있었다. 전체적으로 종합해보면, 세 가지 고분자로 

코팅한 세퍼레이터 모두 우수한 친수성을 나타내었으

나 porosity, gurley number 등과 같은 기본적인 특성평

가들은 코팅하기 전보다 성능이 낮게 나타났다. 하지만 

리튬이온에 대한 전기적 특성평가 결과, PMVE로 코팅

하였을 때 우수한 이온전도도를 나타내 이차전지 배터

리용으로 가장 가능성이 있는 결론을 얻을 수 있었고, 

뿐만 아니라 이산화탄소 분리막, 연료전지, 전기투석 등 

다양한 분야의 지지체로도 사용이 가능하다는 것을 확

인하였다.
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