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초록: 본 논문에서는 파우치 타입 리튬이차전지에 사용되는 Ni 금속 리드-탭과 리드-필름 간의 결착력 향상을 위한

화학적 표면처리 연구를 수행하였다. 과산화벤조일(BPO)을 리드-필름에 적용할 경우 다량의 산소 관능기가 필름 표

면에 형성되는 것을 확인하였다. BPO 표면처리를 통해 표면에 형성된 산소관능기가 금속 Ni 리드-탭과의 결착력

향상에 미치는 영향을 관찰하기 위해 점착력 실험(peel test)을 수행하였다. 초기 점착력의 경우 표면처리 되지 않은

리드-필름 대비 Ni 금속 리드-탭과의 결착력이 38% 향상되었으며 상용 리튬이차전지에 적용되는 전해액에 80 oC

온도에서 24시간 함침시킨 후 점착력을 측정한 결과 20% 향상됨을 확인하였다.

Abstract: By chemical treatment with benzoyl peroxide (BPO, C14H10O4), oxygen functional groups can be introduced

into the surface of the lead-film. To understand the effect of oxygen functional groups into the surface of the lead-film

on the adhesion strength between Ni metal lead-tap and lead-film, peel test was performed. As a result, initial adhesion

strength between them was improved by 38% when the BPO-treated lead-film was used. In addition, after the BPO-

treated lead-film and non-treated lead-film were attached on the lead-tap, respectively, and then they were immersed in

a conventional electrolyte of LiB at 80 oC for 24 h, the adhesion strength of the lead-tap with the BPO treated lead-film

was improved by 20% compared to the lead-tap with the non-treated lead-film.

Keywords: lithium-ion battery, lead-tap, lead-film, adhesion strength, surface treatment.

서 론

리튬이차전지는 모바일 IT의 전력원으로 널리 사용되고 있

을 뿐만 아니라 최근에는 전기자동차 및 전력저장용 장치의

전력원으로 그 활용도가 계속 넓어지고 있다.1-3 다양한 형태

의 리튬이차전지 중 파우치 타입의 리튬이차전지는 외장재로

금속 캔을 사용하지 않고 Al 파우치를 사용하기 때문에 중량

당 에너지 밀도를 높일 수 있을 뿐만 아니라, 열 방출이 용

이하여 대면적 리튬이차전지 제조에 적합하다고 알려져 있어

전기자동차 및 전력저장용 장치로 그 활용도가 계속적으로

늘어나고 있다.4-6 파우치 타입 리튬이차전지 구조는 Figure 1

에 나타낸 바와 같이 양극, 음극, 분리막 및 전해질이라는 4

대 핵심 소재가 Al 파우치라는 외장재로 감싸져 있으며 충전

및 방전 시 리튬이차전지 내부와 외부를 전기적으로 연결시

키는 금속 리드-탭이 Al 파우치 외장재 밀봉부 사이로 양극

및 음극에 각각 연결되어 있다.

금속 리드-탭의 구조는 Figure 2에 나타낸 바와 같이 Al 파

우치 외장재로 감싸지는 양극 및 음극에 직접적으로 연결되

는 금속 단자와 금속 단자를 감싸는 폴리머 소재의 리드-필

름이 금속 단자 양면에 융착되어 있는 형태로 되어 있다. 금

속 리드-탭의 금속 단자는 양극 및 음극에 직접적인 연결을

통해 전류가 흐를 수 있는 통로 역할을 수행하며 일반적으로

양극에는 Al 금속이, 음극에는 Ni이 코팅된 Cu를 사용하거

나 또는 Ni-Cu 합금을 사용한다. 한편, 금속 리드-탭의 금속

단자 양면에 융착되어 있는 리드-필름은 일반적으로 폴리프

로필렌을 사용하며 Al 파우치 내부의 폴리프로필렌과 열융
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착을 통해 금속 단자를 Al 파우치와의 절연 저항 깨짐 없이

밀봉시키는 역할을 수행한다. 

일반적으로 파우치 타입 리튬이차전지는 Al 파우치 내부의

폴리프로필렌의 열융착을 통해 밀봉되는 형태이기 때문에 이

러한 밀봉 특성에 따라 외부로부터의 수분 침투성, 내부의 전

해액이 외부로 흘러나오는 전해액 누액 및 가스 침투성 등의

영향을 많이 받을 수 있어 파우치 타입 리튬이차전지의 장기

신뢰성 및 내구성 확보를 위해서는 밀봉 특성을 향상시키는

것이 매우 중요하다. 이미 보고된 문헌에 따르면 Al 파우치

필름간에는 파우치 내부의 폴리프로필렌이 녹으면서 서로 접

착체 역할을 하며 밀봉되기 때문에 매우 강한 밀봉 특성을

나타내고 있어 큰 문제를 야기하지 않는다.7 또한 금속 리드

-탭의 리드-필름과 Al 파우치 필름 간의 밀봉 역시 리드-필름

소재인 폴리프로필렌과 Al 파우치 필름 소재인 폴리프로필

렌이 녹으면서 접착되기 때문에 밀봉성이 매우 우수하다.7 하

지만, 금속 리드-탭과 리드-필름 간의 밀봉은 금속 소재와 폴

리머 소재 간의 이종 접착이기 때문에 금속과 폴리머 계면에

서 밀봉성이 떨어져 전해액의 누액, 가스의 출입이 발생하거

나 장기간 사용 시 금속 단자로부터 리드-필름이 박리되는 현

상이 실제 현장에서 빈번하게 발생되고 있으며 특히 음극 단

자에서 앞서 언급한 리드-필름 박리 현상이 더 두드러지게 나

타나고 있다. 따라서 파우치 타입 리튬이차전지의 장기 내구

성 및 신뢰성 확보를 위해서는 음극 리드-탭 금속 단자와 금

속 단자 양면을 감싸고 있는 리드-필름 간에 형성된 계면에

서의 결착력 특성을 향상시키는 것이 매우 중요하다. 일반적

으로 현재 음극 리드-탭에 사용되는 금속 단자(Ni가 코팅된

Cu 또는 Ni-Cu 합금이 주로 사용됨)와 리드-필름 간의 결착

력을 향상시키기 위하여 금속 단자 표면에 크롬산 염을 이용

한 크로메이트 처리를 수행하는 방법이 사용되고 있으나 이

는 독성이 강하며 환경문제를 일으키는 6가 크롬이 사용되기

때문에 그 사용에 제한이 따르고 있으며 수많은 규제가 만

들어 지고 있다.8 따라서 크로메이트 처리를 수행하지 않고

금속 단자와 리드-필름 간의 결착력을 향상시키기 위한 연구

가 시급한 실정이다.

따라서 본 논문에서는 음극 리드-탭의 금속 단자와 리드-

필름 간의 결착력을 향상시키기 위해서 기존에 사용되는 금

속 단자의 표면을 변화시키는 크로메이트 처리 방법 대신에

폴리프로필렌 리드-필름에 화학적 처리를 통해 친수성 관능

기를 도입하여 크로메이트 처리되지 않은 금속 단자와의 결

착력을 향상시키는 연구를 수행하였다. 우선 친수성 관능기

를 리드-필름에 도입하기 위하여 과산화벤조일을 사용하였으

며 고과산화벤조일 처리 후 폴리프로필렌 리드-필름의 표면

분자 구조 변화를 체계적으로 분석하였다. 마지막으로 폴리

프로필렌 리드-필름 표면에 형성된 친수성 관능기가 금속 단

자와의 결착력에 미치는 영향을 심도 있게 분석하였다. 

실 험

본 연구에서 사용한 음극 금속 리드-탭의 금속 단자는 Ni

이 도금된 Cu(Elcom Co. Ltd. 제공, 이하 Ni-Cu로 명명)를

사용하였으며 리드-필름은 폴리프로필렌(Elcom Co. Ltd. 제

공, 이하 리드-필름으로 명명)으로 제조된 제품을 사용하였

다. 리드-필름에 친수성 관능기 부여를 위해 일정량의 과산

화벤조일(이하 BPO로 명명)이 녹아 있는 아세톤 용액에 리

드-필름을 일정시간 일정온도에서 함침시키는 방법을 이용하

였다. 최적의 BPO 농도를 도출하기 위해 BPO(2.5, 5.0,

7.5 wt%) 농도가 다른 용액을 제조하여 일정 시간 동안 리드

-필름을 함침시킨 후 필름 표면에 형성된 친수성 관능기가

BPO 농도에 따라 어떻게 변하는지를 관찰하였다. 또한 최적

의 함침 시간 도출을 위해 일정 농도의 BPO 용액에 리드-필

름을 함침시킨 후 함침 시간의 변화에 따라 필름 표면에 형

성된 친수성 관능기가 어떻게 변하는지를 관찰하였다. BPO

처리 후 필름 표면에 형성된 친수성 관능기의 생성 여부 및

구조적 변화를 관찰하기 위해 FTIR(Fourier-transform infrared

spectroscopy, Bruker VERTEX 70)을 이용하였다. 폴리프로

필렌 리드-필름과 Ni-Cu 간 결착력 측정을 위해 먼저 230 oC

에서 리드-필름을 Ni-Cu에 4초 동안 열융착시켜 시편을 제조

하였으며 열융착된 리드-필름과 Ni-Cu 단자 간의 결착력은

제조 후 대기 조건에서 초기 접착 강도를 점착력 실험(peel

Figure 1. Schematic diagram of Al pouch-type lithium ion battery.

Figure 2. Schematic diagram of lead-tap.
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tester) 장비를 이용하여 측정하였다. 또한 실제 리튬이차전지

환경에 노출되었을 시 금속 리드-탭의 결착력 변화를 측정하

기 위해 제조된 금속 리드-탭을 전해액에 80 oC에서 24시간

함침시킨 후 결착력 변화를 측정하였다.

결과 및 토론

리드-필름에 친수성 관능기 부여를 위해 본 연구에서는

Figure 3(a)에 나타낸 바와 같이 강력한 산화제인 BPO를 이

용하였으며 리드-필름에 친수성 관능기를 부여하는 표면처리

방법을 Figure 3(b)에 나타내었다.

먼저 리드-필름에 형성되는 산소 관능기가 BPO 농도에 따

라 어떻게 변하는지 파악하기 위하여 표면처리 시간은 1시간

으로 고정하고 용액 내 BPO 함량을 변화시키면서(2.5, 5.0

and 7.5 wt% BPO가 녹아 있는 아세톤 용액) 리드-필름에 표

면처리를 수행하였으며 Figure 4에 FTIR을 이용한 구조 분

석 결과를 나타내었다. Figure 4(a)에서 보듯이, 표면처리와 상

관없이 모든 샘플에서 2850-3000 cm-1(C-H stretch), 1476 cm-1

(CH2 변형) 및 1376 cm-1(대칭형 CH3 변형) 파장에서 강한 피

크가 관찰되었으며, 이는 전형적인 폴리프로필렌과 연관된 피

크로 FTIR 분석을 통해 리드-필름이 폴리프로필렌으로 제조

된 것을 다시 한 번 확인하였다.9,10 Figure 4(b)는 표면처리를

수행하지 않은 리드-필름의 FTIR 분석 결과이다. 결과에서

보듯이, 표면처리를 수행하지 않은 리드-필름에서는 친수성

관능기인 카보닐 또는 카복실기와 같은 산소 관능기가 관찰

되지 않는 것을 확인하였다. 반면, BPO 처리를 수행한 리드

-필름(Figure 4(c)~(e))에서는 친수성 관능기로 알려진 카보닐

(1780 cm-1) 및 카복실기(1720 cm-1)와 관련된 특성 피크가 관

찰되었으며, 특히 BPO 함량이 5 wt%인 용액을 이용하여 표

Figure 3. (a) Molecular structure of benzoyl peroxide; (b) surface

treatment method of lead-film through BPO.

Figure 4. FTIR results of (a) PP-lead film after BPO surface treatment; (b) bare PP-lead film; (c) PP-lead film after surface treatment in

2.5 wt% BPO solution for 1 h; (d) PP-lead film after surface treatment in 5.0 wt% BPO solution for 1 h; (e) PP-lead film after surface treat-

ment in 7.5 wt% BPO solution for 1 h.
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면처리한 경우 가장 큰 산소 관능기의 증가가 관찰되었다

(Figure 4(e)).

다음으로 리드-필름에 형성되는 산소 관능기가 BPO 표면

처리 시간에 따라 어떻게 변하는지 파악하기 위하여 BPO의

함량을 5 wt%로 고정하고 함침 시간을 1, 2, 3시간으로 변화

시키면서 리드-필름에 표면처리를 수행하였으며 Figure 5에

FTIR 구조 분석 결과를 나타내었다. 

표면처리 시간에 따라 친수성 관능기로 알려진 카보닐

(1780 cm-1) 및 카복실기(1720 cm-1)와 관련된 특성 피크가 관

찰되었으나 함침 시간에 따라 리드-필름 표면에 형성되는 친

수성 관능기의 피크 크기 변화는 관찰되지 않았다. 즉, 리드

-필름에 도입되는 친수성 관능기의 양은 표면처리 시간보다

는 표면처리에 사용되는 BPO의 함량에 더 민감하게 반응한

다는 것을 상기 최적화 실험결과를 통해 확인하였으며, 1시

간의 표면처리 시간과 5.0 wt%의 BPO의 양을 최적의 표면

처리 시간 및 최적의 함량으로 도출하였다.

친수성 관능기인 카보닐기 및 카복실기가 리드-필름 표면

에 도입되게 되면 기계적 성질, 특히 인장 강도에 영향을 미

칠 수 있을 것이라 판단하여 BPO 표면처리된 리드-필름과

표면처리되지 않은 리드-필름의 인장 강도 변화를 측정하였

다. BPO 표면처리 후 리드-필름에서 인장 강도 변화가 발생

할 것으로 예상되었으나, 예상과는 다르게 BPO 표면처리 후

기계적 강도 변화가 크게 발생하지 않았다(Figure 6). 이러한

결과는 BPO 표면처리 방법이 리드-필름 표면 상태만을 변화

시킬 뿐 리드-필름의 벌크 특성을 변화시키지 않는다는 것을

보여주는 것이다. 결론적으로, 본 연구에서 제안한 BPO 표

면처리를 통해 리드-필름에 구조적인 결함 및 기계적 물성 변

화 없이 표면에 친수성 관능기를 성공적으로 도입할 수 있었다.

본 연구에서 개발된 친수성 관능기가 표면에 다량 형성된

BPO 처리된 리드-필름을 음극 리드-탭에 적용할 경우 Ni-Cu

금속 단자와의 결착력이 얼마나 향상되는지 파악하기 위해

리드-필름을 크로메이트 처리하지 않은 Ni-Cu 금속 단자에

230 oC에서 4초 동안 열융착시킨 시편을 우선적으로 제조하

였다(이하 BPO Non-Chro 명명). 결착력 특성 비교를 위해

크로메이트 처리 한 Ni-Cu 금속 단자에 표면처리 되지 않은

리드-필름을 열융착시켜 만든 시편(상용 금속 리드-탭 제조

방법, 이하 Non-BPO Chro 명명)과 크로메이트 처리하지 않

은 Ni-Cu 금속 단자에 표면처리되지 않은 리드-필름을 열융

착시킨 시편(이하 Non-BPO Non-Chro 명명)을 동시에 제작

하였다. 먼저 리드-필름과 Ni-Cu 금속 단자를 열융착시킨 시

편 제조 후 초기 결착력을 측정한 결과(Figure 7(a)) 본 연구

에서 개발한 BPO Non-Chro의 결착력이(2.34 N/mm) Non-

BPO Chro의 결착력(1.70 N/mm) 보다 약 40% 증가하였으며

Non-BPO Non-Chro의 결착력(1.78 N/mm)보다 약 32% 증가

하는 것을 확인하였다. 금속 리드-탭의 사용에 있어서 초기

결착력도 중요하지만 실제 리튬이차전지 사용 조건에서 결착

력 변화도 중요하기 때문에 제조된 시편을 리튬이차전지에

상용으로 사용되는 전해액(EC:EMC=3:7)에 80 oC에서 24시

Figure 5. (a) FTIR results of PP-lead film after surface treatment in

5 wt% BPO solution with various time; (b) FTIR results between

wavenumber of 1600 and 1900 cm-1
.

Figure 6. Tensile strength before and after BPO surface treatment.
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간 함침시킨 후 꺼내어 결착력을 측정하였으며, 그 결과를

Figure 7(b)에 나타내었다. Non-BPO Chro의 경우 상기 조건

에서 1.27 N/mm의 결착력을 나타내었으나 본 연구에서 제안

된 BPO Non-Chro의 결착력은 Non-BPO Chro의 결착력보다

1.2배 증가한 1.52 N/mm를 나타내었다. 반면, Non-BPO Non-

Chro의 경우 상기 조건에서 박리되는 현상이 나타나면서 결

착력 측정이 불가능하였다. 여러 문헌에 따르면 폴리머 표면

에 산소 관능기가 도입될 경우 산소 관능기가 금속 표면과의

강한 결합력을 형성할 수 있고 이로 인해 결착력이 향상될

수 있다는 연구 결과가 보고되고 있다.11,12 따라서 본 연구에

서 나타난 BPO Chro 시편의 결착력 향상 결과는 BPO 표면

처리를 통해 리드-필름 표면에 형성된 다량의 산소 관능기들

이 금속 표면과의 친화성을 향상시킬 뿐만 아니라, 금속-폴리

머 계면간에 강한 결합을 형성시켜 결착력을 향상시키는 것

으로 설명할 수 있다. 결론적으로, 상기 결과는 지금까지 상

용 금속 리드-탭의 경우 리드-필름과 Ni-Cu 단자간의 결착력

을 향상시키기 위하여 금속 표면을 독성 물질인 크롬산으로

크로메이트 처리하는 복잡하고 반환경적인 공정이 사용되었

으나, Ni-Cu의 크로메이트 처리없이도 리드-필름에 단순한

화학적 표면처리만을 수행해도 금속 단자간의 결착력을 향상

시킬 수 있다는 가능성을 제시한 것이라 할 수 있다.

결 론

본 연구에서는 BPO 표면처리를 통해 리드-필름에 다량의

산소 관능기를 도입하여 크로메이트 처리되지 않은 Ni-Cu 금

속 단자와의 결착력이 향상된 금속 리드-탭을 개발하였다. 리

드-필름에 산소 관능기를 도입하기 위한 최적의 표면처리 조

건을 도출하기 위해 BPO 함량 변화 및 표면처리 시간에 따

라 리드-필름에 형성된 산소 관능기의 형성 정도를 분석한 결

과 표면처리 시간보다 BPO 함량 변화에 민감하게 반응하는

것을 확인하였다. 또한 BPO 표면처리는 리드-필름에 구조적

인 결함 및 기계적 물성 변화를 야기시키지 않음을 확인하였

다. BPO 처리를 통해 산소 관능기가 형성된 리드-필름이 Ni-

Cu 금속 단자와의 결착력 향상에 미치는 영향을 분석한 결

과 상용 방법으로 제조된 금속 리드-탭 대비 결착력이 크게

향상되는 것을 확인하였으며, 그 원인을 분석한 결과 BPO 표

면처리를 통해 리드-필름 표면에 형성된 다량의 산소 관능기

들이 금속-폴리머 계면간에 강한 결합을 형성시키기 때문인

것으로 해석된다.

결론적으로 BPO 표면처리법을 통해 산소 관능기가 도입

된 리드-필름을 적용할 경우 Ni-Cu 금속 단자에 독성이 강하

고 반환경적인 크로메이트 처리 공정 없이 Ni-Cu 단자와의

결착력을 향상시킬 수 있는 가능성을 확인하였다, 또한 본 연

구에서 제안된 표면처리 방법이 금속 리드-탭 제조 공정에 활

용된다면 금속 리드-탭의 저가화가 가능하며 궁극적으로 장

기 신뢰성 및 내구성이 확보된 파우치 타입 리튬이차전지 개

발에 기여할 수 있을 것으로 기대된다. 
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