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초 록

리튬이온 전지의 전극제조 공정 중에서 건조공정은 생산속도 및 공정비용의 측면에서 매우 중요

하다. 특히 전지의 에너지 밀도를 높이기 위하여 전극의 로딩레벨이 증가하게 됨에 따라 전극건

조의 공정변수의 조정은 더욱 큰 주목을 받게 된다. 이에 본 연구에서는 양극에서의 건조온도를

다르게 하여 전극의 건조시간 및 그 성능에 대하여 비교하였다. LiNi0.6Co0.2Mn0.2O2 (NCM622)

를 양극 활물질로 사용하고 2.5 및 4.5 mAh cm–2의 로딩레벨에서, 건조온도는 120 oC에서

210 oC까지 다양한 건조온도 조건에서 제조되었다. 이와 같이 제조된 전극들의 물리적 및 전기화

학적 특성을 비교하였다. 전극의 로딩레벨이 증가함에 따라 전극의 건조시간은 증가하였으나, 건

조온도를 높이게 되면 시간을 줄일 수 있다. NCM622 양극의 제조 과정에서 사용된 건조 온도

는 전극의 전기화학적 성능에 큰 영향을 미치지 않았으나, 210 oC 이상의 건조에서는 비저항의

증가 및 전기화학적 성능의 저하가 발생하였다. 이에 고로딩 전극의 제조에 있어 건조온도를

190 oC까지 높여 성능의 손실없이 전극의 제조시간을 단축할 수 있다.

Abstract : Among the electrode manufacturing processes for lithium-ion batteries, the drying

process is crucial for production speed and process cost. Particularly, as the loading level of

the electrode increases to enhance the energy density of the battery, optimizing process con-

ditions for electrode drying becomes more critical. In this study, we compared the drying time

and electrochemical performance of the positive electrode prepared at different drying tempera-

tures. LiNi0.6Co0.2Mn0.2O2 (NCM622) was used as the active material and manufactured under

various drying temperature conditions ranging from 120 oC to 210 oC at loading levels of 2.5

and 4.5 mAh cm–2. The physical and electrochemical properties of the electrodes were com-

pared. As the loading level of the electrode increases, the drying time of the electrode also

increases, but this time can be reduced by increasing the drying temperature. The drying tem-

perature used in manufacturing the NCM622 positive electrode does not significantly affect the

electrochemical performance but drying above 210 oC resulted in an increase in the volume

resistivity of the electrode and a decrease in electrochemical performance. Accordingly, in the
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manufacture of high-loading electrodes, the drying temperature was increased to 190 oC to

shorten the electrode manufacturing time without a loss of performance.

Keywords : Electrode fabrication, High-loading, Drying temperature, Positive electrode, Lithium-ion

batteries 

1. 서 론

리튬이온 이차전지는 지속적으로 성장하여 높은 에

너지 및 출력 밀도로 휴대용 전자기기에서부터 전기

자동차에 이르기까지 다양한 용도에서 널리 사용되고

있다.1–3) 특히 전기자동차에서 주행거리의 확보를 위

해 요구하고 있는 높은 에너지 밀도의 전지를 제조하

기 위해서는 고용량의 새로운 소재를 적용하는 방법

과 더불어 전극의 로딩레벨을 높임으로써 전지 내부

에 전극 활물질의 충진량을 증가시키는 것도 주요한

전략이라 할 수 있다.4–7)

하지만, 전극의 로딩레벨을 높인 고로딩 전극을 제

조하기 위해서는 전극공정에서부터 조정을 필요로 한

다. 일반적으로 리튬이온 이차전지용 전극의 제조공정

은 믹싱, 코팅, 건조, 압연, 슬리팅 등의 단계로 진행

되는데, 전극 성능의 일관성을 유지하기 위해 균일하

고 갈라짐이 없는 전극이 필요하다.8) 따라서, 용매 제

거 및 전극 구조 형성이 이루어지는 건조 공정은 매

우 중요한 단계로, 건조 온도는 전체 공정에 중대한 영

향을 미치는 매우 중요한 변수이다. 따라서, 건조 중의

온도조절을 통해 건조속도를 빠르게 하면서도 전극을

균일하게 하며 성능을 유지하는 것이 중요하다.9–11)

액상의 슬러리가 코팅된 상태에서 건조되어 전극이

형성될 때에 건조온도가 너무 높은 경우에는 바인더

의 이동이 발생하여 전극 표면의 바인더 농도가 증가

할 수 있어 전극 코팅층과 집전체 사이의 접착력을

감소시킬 수 있다. 반면, 너무 천천히 건조하는 경우

바인더가 코팅 층 아랫부분으로 이동할 수 있어 바인

더의 고르지 못한 농도 분포가 발생할 수 있다.12–15)

이러한 균일하지 않은 바인더의 분포는 전극의 물리

적, 기계적, 및 전기화학적 특성에 영향을 미칠 수 있

다.15,16) 또한, 전극 건조장비의 높은 가격을 고려하였

을 때, 전극의 건조시간이 증가하는 것은 전극의 생산

속도 저하라는 심각한 문제를 발생시키게 된다. 따라

서 전극의 특성을 유지하며 건조속도를 높이는 것은

비용 효율성을 높이기 위한 주요 전략이다.

본 연구에서는 리튬이온 이차전지에서 흔히 사용되

는 양극 활물질인 LiNi0.6Co0.2Mn0.2O2 (NCM622)을

사용하여 2.5 mAh cm–2의 로딩레벨을 지닌 전극과

4.5 mAh cm–2의 높은 로딩을 갖는 고로딩 전극을 제

조할 때, 각각 120~210 oC의 다양한 건조온도를 적용

하였다. 건조온도 별로 시간에 따른 건조상태를 체크

하고, 각 온도에서 제조한 전극에 대하여 이에 대한

전기화학적 특성을 평가하고 비교하였다. 이러한 결과

는 리튬이온 전지의 전극공정에서 건조온도의 영향을

확인하고, 비용 절감을 위한 최적의 공정을 도출하는

데에 기여할 것으로 기대된다. 

2. 실 험

2.1. 전극 제조

양극 활물질로는 LiNi0.6Co0.2Mn0.2O2 (NCM622,

유미코아)을 사용하였고, 도전재는 carbon black

(Super-P), 바인더는 polyvinylidene fluoride (PVdF,

Kureha KF1100)를 사용하여 90 : 5 : 5의 무게 비

율로 혼합하였다. 용매로 N-methyl-2-pyrrolidone

(NMP)를 사용하였고, thinky mixer를 이용하여 슬러리

를 제조하였다. 제조된 슬러리를 baker blade를 이용하

여 집전체인 알루미늄 호일 위에 균일하게 코팅한 후,

120, 170, 190, 210 oC로 온도가 유지된 컨벡션 오븐에

서 각각 15분간 건조하였다. 이를 롤 프레스를 사용하

여 압연해 준 다음, 11 mm 직경의 원형으로 펀칭하고

120 oC의 진공상태에서 8시간 이상 건조한 뒤에 아르곤

가스 분위기인 글러브 박스 내에서 보관하였다. 전극의

로딩은 면적당 용량기준으로 2.5±0.2 mAh cm–2와

4.5±0.2 mAh cm–2에 맞추어 각각 제조하였다. 활물질

의 용량인 170 mAh g–1을 이용하여 활물질 무게 로

딩을 계산하였다. 이와 같이 제조된 전극에 대해서는

전극저항 측정기(HIOKI RM2610)를 사용하여 전극

비저항 값을 측정하였다. 같은 로딩 레벨과 기공도를

가진 전극을 각 조건마다 5개씩 준비하여 비저항을 측

정하고 평균값을 얻었다.

2.2. 전지 조립

전기화학적 특성평가를 위한 2032 타입의 코인형

반쪽 전지로 아르곤 가스 분위기인 글러브 박스 내에

서 조립하였다. 작동 전극은 11 mm 직경의 NCM622

을 사용하였고, 반대 전극은 16 mm 직경의 리튬 메탈

을 사용하였다. 전해액은 1 M의 LiPF6염이 EC

(ethylene carbonate)와 EMC (ethylmethyl carbonate)가

3 : 7 부피비로 혼합되어 있는 용매에 녹아 있는 용

액에, 5 중량%의 FEC (fluoroethylene carbonate)를
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첨가제로 추가하여 사용하였다. 분리막은 Celgard사의

PP (polypropylene, C2400) 다공성 막을 사용하였다.

또한, 제조한 전극의 표면을 관찰하기 위해 SERON

사의 AIS1800C 주사전자현미경(Scanning Electron

Microscopy, SEM)을 사용하여 전극의 표면 형태를

확인하였다.

2.3. 전기화학적 성능평가

제조된 코인셀의 사이클 수명을 평가하기 위해 정

전류 충방전 실험을 Wonatech 사의 WBCS 3000Le

cycler를 사용하여 진행하였다. 25 oC의 항온조에 12시

간 휴지(rest)한 후, 처음 3사이클은 안정화를 위해

0.1C에 해당하는 17 mA g–1의 전류를 인가하여 진행

하였으며, 그 이후에는 0.2C에 해당하는 34 mA g–1

의 전류밀도를 인가하여 사이클을 진행하였다. 전압구

간은 4.3–3.0 V (vs. Li/Li+) 범위에서 진행하였으며,

각 단계를 넘어갈 때마다 10분의 휴지(rest)구간을 두

었다. 또한, 속도특성 실험을 위해 충전 전류는 모두

17 mA g–1으로 고정한 상태에서, 로딩별로 방전전류

를 단계적으로 변경하여 인가하였다. 로딩레벨이

2.5 mAh cm–2인 전극은 17 / 34 / 170 / 680 /

1360 mA g–1의 방전 전류를 차례대로 각 3사이클씩

인가하여 진행하였다. 로딩레벨이 4.5 mAh cm–2 고

로딩 전극은 17 / 34 / 85 / 170 / 340 / 510

mA g–1의 방전전류를 단계별로 인가하여 각 3사이클

씩 진행하였다.

2.4. 용매 제거량 계산

각 온도별로 제거된 용매의 양을 비교하기 위해 건

조시간을 동일하게 하고, 건조 온도를 변수로 두어 실

험을 진행하였다. 각 전극을 똑같은 크기의 집전체에

코팅하고 온도별로 3분 또는 5분간 건조한 뒤, 무게를

측정하고 다시 120 oC에서 15분간 완전히 건조하여 무

게를 측정하였다. 용매가 제거된 양은 3분 또는 5분간

건조한 상태에서 제거된 용매의 무게를 완전히 건조

한 상태에서 완전히 제거된 용매의 무게로 나누어 상

대적인 비율로 계산하였다. 

3. 결과 및 고찰

전극의 로딩 레벨에 따라 건조온도에 따른 건조시

간과 제거된 용매 양을 측정하여 Fig. 1에 나타내었다.

Fig. 1(a)에는 로딩레벨이 각각 2.5 mAh cm–2 (LL

2.5)와 4.5 mAh cm–2 (LL 4.5)인 전극에 대하여 각

온도 별로 3분간 건조 후 무게를 측정하고나서 전극

을 다시 120 oC에서 15분간 완전히 건조한 후에 다시

무게를 측정하여 3분동안 제거된 용매 양의 비율을 계

산하여 도시하였다. 통상적인 전극수준과 유사한 LL

2.5의 상대적으로 낮은 로딩레벨의 전극에서는 170 oC

에서 3분만 건조하여도 99.7%의 용매가 제거되어 거

의 건조가 완료된 것을 알 수 있다. 하지만 LL 4.5의

고로딩 전극에서는 190 oC에서는 92.1%, 210 oC에서

는 99.9%의 용매가 제거되었다. 로딩레벨이 높아질 수

록 코팅된 전극 슬러리 층의 두께가 증가하고 사용된

용매인 NMP의 양도 증가하기 때문에 이를 동일한 시

간 내에 건조하기 위해서는 더욱 고온의 환경이 필요

하였다. 다음은 LL 4.5의 고로딩 전극의 건조시간을

3분과 5분으로 설정하여 진행한 결과를 Fig. 1(b)에 나

타내었다. 170 oC에서 5분을 건조하면 98.5%의 용매

가 제거되어 거의 건조가 완료된 것으로 판단할 수 있

다. 고로딩 전극의 건조에는 210 oC에서는 3분 정도,

170 oC에서는 5분 정도의 건조시간이 필요한 것으로

나타났기에, 건조온도를 높일수록 공정시간을 단축할

수 있음을 알 수 있다.

전극의 건조온도를 높여서 건조시간을 단축함에 따

Fig. 1. Amount of solvent removal according to the drying

temperature and drying time; (a) drying time for 3 min

and (b) 4.5 mAh cm–2 loading level.
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라 전극의 물리적 성질의 변화를 확인하기 위하여 전

극의 체적 비저항(volume resistivity)을 측정하고, 압

연 전과 후의 전극형상에 대하여 전자현미경으로 관

찰하였다. 먼저 전극의 건조 온도에 따른 비저항을

LL 2.5 및 LL 4.5 전극에 대하여 측정해서 Fig. 2의

(a)와 (b)에 각각 나타내었다. Fig. 2(a)를 보았을 때,

120, 170, 190, 및 210 oC에서 15분간 건조한 LL

2.5 전극의 비저항은 각각 1.66, 1.67, 2.00, 1.98Ω  cm

이었다. 120 oC와 170 oC 조건보다 190 oC 및 210 oC

전극의 비저항 값은 약 20% 정도 높은 값을 나타냈다.

이는 PVDF 바인더의 열분해(thermal decomposition)는

300 oC가 되어야 시작되지만 160 oC 이상에서는 용융

이 시작되어 바인더의 응집이 발생하는 것으로 예상

해 볼 수 있다.16) LL 4.5의 고로딩 전극의 비저항은

이전과 같은 건조온도에 따라 차례대로 1.73, 1.72,

1.63, 1.86 Ω cm으로, 큰 차이는 나타나지 않았으나

210 oC의 건조에서 전극의 비저항이 다소 높게 나타났

다. 이는 LL 4.5 전극은 증발되어야 하는 용매의 양

이 상대적으로 많기 때문에 외부에서 인가되는 열에

너지를 잠열로 보다 더 소모하기 때문에 바인더의 용

융이 발생하는 시점이 보다 지연되어 LL 2.5 보다

더 높은 온도의 건조에서부터 비저항이 증가한 것으

로 판단된다. 전극의 건조온도를 달리하여 제조한 LL

4.5의 고로딩 전극의 SEM 이미지는 Fig. 3에서 확인

할 수 있다. 작은 크기의 일차입자가 뭉쳐진 이차입자

로 구성된 원형의 NCM의 입자를 관찰할 수 있었다.

모든 건조 온도 조건에서 활물질과 카본블랙, 바인더

가 잘 혼합되어 있는 것을 볼 수 있으며, 활물질의

형상 또한 잘 유지되고 있었다. 전극을 건조한 상태에

서는 건조온도와 무관하게 전극의 미세한 크랙의 발

생이 일부 관찰되지만 건조 온도와 관계없이 비슷한

형상을 지니고 있다. 압연을 진행한 후에도 건조온도

에 의존하는 특별한 변형은 찾기 어려웠으며, 건조 온

도의 증가가 전극 표면의 형상에는 직접적인 영향을

Fig. 2. Volume resistivity of NCM622 electrodes with

different drying temperature according to the loading

level of (a) 2.5 mAh cm–2 and (b) 4.5 mAh cm–2. Fig. 3. SEM images of NCM622 electrodes with different

drying temperature before and after press with different

drying temperature; (a,e) 120 oC, (b,f) 170 oC, (c,g)

190 oC, and (d, h) 210 oC.
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크게 미치는 것은 관찰되지 않았다.

Fig. 4와 Fig. 5에는 각 건조 온도 별로 제조한 반

쪽 전지의 정전류 충방전 실험의 결과를 나타내었다.

Fig. 4(a,b)에 각각 도시한 LL 2.5와 LL 4.5 전극의

전압곡선은 3번째 사이클의 전압곡선이며 건조온도에

따라 비교하였다. LL 2.5 전극에서는 건조온도에 무

관하게 174 mAh g–1의 방전용량을 나타내었으며, LL

4.5의 고로딩 전극의 경우에는 172 mAh g–1의 방전

용량을 나타내었다. 로딩레벨이 증가한 LL 4.5의 경

우에는 상대적으로 저항이 증가하기 때문에 발현되는

용량이 소폭 감소하였으나, 로딩레벨이 동일한 경우에

는 전극의 건조온도와 무관하게 거의 동등한 용량을

나타내었기에 본 연구의 조건 내에서는 건조온도에 따

라 전극의 손상은 거의 나타나지 않는 것으로 판단되

었다. 건조 온도별로 제조된 반쪽 전지의 수명 특성에

대하여 Fig. 5에 결과를 도시하였다. LL 2.5 전극은

50 사이클 동안 각 온도별로 91.6, 88.3, 89.6,

92.6%의 용량 유지율을 보여주었다. 상온에서의 사이

클 수명은 건조온도에 따른 차이는 거의 없는 것으로

판단되었다. LL 4.5 전극은 건조 온도에 따라 차례대

로 84.5, 90.8, 88.8, 79.0%의 용량 유지율을 보여주

었으며, 210 oC에서 건조한 전극이 상대적으로 낮은

용량 유지율을 보여주었다. LL 4.5 고로딩 전극은

210oC에서 건조한 경우에는 비저항이 다소 높게 나타

나는 결과와 일치하는 특성을 나타낸다. 이는 LL 2.5

전극에서는 건조온도별로 비저항의 차이가 있더라도

전극의 로딩이 낮기 때문에 0.2C의 전류로 충방전 하

는 경우에 그 차이가 거의 나타나지 않았으나, 로딩이

4.5로 높아지게 되면서 전극이 두꺼워지기 때문에 전극

의 비저항의 증가가 전기화학적 성능에 대하여 미치는

영향이 보다 증가하는 것으로 볼 수 있을 것이다.

또한, 전극의 로딩레벨과 건조온도에 따른 속도특성

의 차이를 확인하기 위해 충전전류는 17 mA g–1

(0.1C)로 고정하고 방전 전류를 각 3 사이클씩 다르게

Fig. 4. The galvanostatic charge/discharge voltage profiles

of NCM positive electrodes with different drying

temperature at 3rd cycle; (a) loading level of 2.5 mAh cm–2

and (b) loading level of 4.5 mAh cm–2.

Fig. 5. Cycle performance of the NCM positive electrodes

with different drying temperature; (a) loading level of

2.5 mAh cm–2 and (b) loading level of 4.5 mAh cm–2.
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인가하면서 정전류 충방전 실험을 진행하였다. 전류크

기에 따른 속도 특성 결과는 Fig. 6에 나타내었다. 먼

저, LL 2.5 전극은 전류크기의 증가에 따른 용량발현

의 정도가 전극의 건조온도에 영향없이 모든 전류조

건에서 유사한 용량을 나타내었다. 하지만, LL 4.5의

고로딩 전극은 사이클 특성과 유사하게 210 oC의 고

온에서 건조하여 만들어진 전극은 510 mA g–1 (3C)

의 고전류 조건에서는 성능의 감소가 확연히 발생하였

다. 하지만, 다른 건조온도의 조건에서 제조한 전극은

유사한 속도 특성을 보여주었다.

따라서, NCM622을 양극 활물질로 사용할 때, 전극

의 건조 온도가 전극의 사이클 수명, 속도 특성 및

전기화학적 특성에 미치는 영향이 크지 않으므로 전

극 건조공정에서 건조온도를 높여서 공정시간을 단축

하는 것이 충분히 가능할 것으로 판단되었다. 다만 온

도영역은 210 oC 보다는 낮은 조건에서 진행하여야 성

능저하의 문제가 발생하지 않을 것이다. 이를 바탕으

로 NCM622을 양극 활물질로 사용할 때는 건조온도

를 높이고 건조시간을 단축하여 생산속도의 향상 및

공정비용의 절감이 가능한 최적화된 공정조건으로 조

정이 가능함을 확인하였다.

4. 결 론

본 연구에서는 고로딩의 NCM622 양극의 제조공정

에서 건조 온도에 따른 전극의 특성에 대하여 연구를

수행하였다.

전극의 건조온도가 높아질 수록 전극에서 용매가 제

거되는 시간이 단축되었으며, 전극의 로딩이 증가할

수록 건조시간도 증가하였다. 전극의 형상은 건조온도

에 따라 특별한 차이가 관찰되지 않았다. 전극의 건조

온도가 특정 값 이상으로 증가하게 되면 전극의 비저

항이 증가하였다. 190 oC 이상의 온도에서 전극을 건

조하는 것은 전극의 저항을 증가시킬 우려가 있다. 건

조온도에 따라 사이클 특성과 속도특성을 측정한 결

과 2.5 mAh cm–2 로딩의 전극에서는 건조온도에 따른

성능차이는 존재하지 않았지만,  로딩이 증가한

4.5 mAh cm–2 전극에서는 210 oC에서 건조된 전극의

전기화학적 성능이 저하됨을 확인하였다.

전극의 고로딩화에 따라 전극의 건조시간은 증가하

게 되므로 건조온도를 높여서 이를 완화할 수 있다.

하지만 210 oC까지 높이게 되면 전극의 저항 및 전기

화학적 성능의 저하가 발생하므로 190 oC이내 조건이

적합할 것으로 판단된다.
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