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            초록
          
        

        
          A lithium-ion battery exhibits high energy density but has many limitations due to safety issues. Currently, as a solution for this, research on solid state batteries is attracting attention and is actively being conducted. Among the solid electrolytes, sulfide-based solid electrolytes are receiving much attention with high ion conductivity, but there is a limit to commercialization due to the relatively high price of lithium sulfide, which is a precursor material. This study focused on the possibility of relatively inexpensive and light lithium hydride and conducted an experiment on it. In order to analyze the characteristics of LiAlH4, ion conductivity and thermal stability were measured, and a composites mixed with PVDF, a representative polymer electrolyte, was synthesized to confirm a change in characteristics. And metallurgical changes in the material were performed through XRD, SEM, and BET analysis, and ion conductivity and thermal stability were measured by EIS and LFA methods. As a result, Li3AlH6 having ion conductivity higher than LiAlH4 is formed by the synthesis of composite materials, and thus ion conductivity is slightly improved, but thermal stability is rapidly degraded due to structural irregularity.
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      1. 서 론
      국제적으로 환경 이슈에 대한 관심이 증가하면서 “기후변화에 관한 정부 간 협의체(Intergovernmental Panel on Climate Change, IPCC)”는 현재 에너지 소비에 따른 온실가스의 총배출량 중 약 70%가 화석 연료의 소비로 보고 있으며, 지구온난화 정도를 1.5℃로 제한하기 위해 잔여탄소배출총량(carbon budget)을 500 GtCO2 (이산화탄소톤)로 제한하였다1,2). 국제에너지기구(International Energy Agency, IEA)는 석유를 비롯해 석탄, 이탄, 천연가스 등의 물질을 지금 혹은 그 이상의 속도로 계속해서 채취하고 연소시킬 경우 환경 및 경제, 사회적으로 지속적인 활용이 어려울 것으로 보고 있다3). 이를 해소하기 위해 여러 연구가 진행되고 있는 가운데, 리튬 자원이 기술의 고도화에 따라 청정기술이 개발되면서 차세대 에너지 전략자원으로 여겨지게 되었다. 특히 리튬 이온 배터리는 상대적으로 가볍고 높은 에너지 밀도를 지니고 있어 에너지 저장 및 모빌리티(mobility), 무선 장치 등에 활용하고 있으며, Jaskula 등에 의하면 리튬 화합물에 대한 end-use markets의 약 39% 정도가 배터리에 해당한다고 한다4,5).

      그러나 안전성, 비용, 낮은 저온 특성 등으로 인해 여러 문제에 직면하고 있다. 특히, 리튬배터리를 사용하는 핸드폰, 대중교통, 항공기 등에서 화재가 발생하면서 안전성에 대한 걱정과 관심이 증가하였다. 이러한 동향에 따라 전해질이 고체로 구성된 전고체 전지(all-solid battery)가 주목받게 되었다. 기존과는 달리 액체 전해질의 기화로 인한 swelling 현상을 방지할 수 있고, 고체 전해질이 Li dendrites 성장에 대한 장벽으로 작용하여 우수한 안정성을 지니고 있다. 또한, Li metal과 반응하지 않아 Li metal 등의 대용량 전극 소재를 사용해 고용량을 확보할 수 있다6,7).

      전고체 전지에 대한 최근 동향은 10-2-10-3 S/cm 이상의 우수한 이온전도도를 지닌 황화물계 전해질에 주목하고 있다. 그러나 황화물계 전해질의 주원료 중 하나인 황화리튬(Li2S)의 높은 가격으로 인해 상업화에 상당한 어려움이 있다. 따라서 가격경쟁력을 확보하기 위해서는 저렴하게 황화리튬을 확보하는 방법이나 대체재에 대한 연구가 요구되고 있다8,9).

      이를 고려해 본 연구에서는 리튬계　수소화물 전해질에 주목하였다. 리튬계 수소화물은 상대적으로 저렴하고, 밀도가 낮아 모빌리티의 에너지 효율을 향상시킬 수 있으며, 선행의 연구에서 10-3 S/cm 이상의 높은 이온 전도 특성을 지닌 물질들도 발견되어 높은 잠재력을 지니고 있다10). 우리 연구팀은 여러 리튬계 수소화물의 이온전도도를 분석하여 잠재력 높은 물질을 탐색하는 것을 주목표로 하고 있으며, 해당 연구에서는 복합수소화물 물질인 LiAlH4를 선정해 연구를 진행하였다. LiAlH4는 0.917 g/cm3의 저밀도의 물질로 단사정 구조(monoclinic structure)를 가지고 있다11). 상온에서 10-9 S/cm의 매우 낮은 이온전도도를 가졌지만, 최근 연구에서 turbostratic 구조의 질화붕소(turbostratic boron nitride, t-BN)와의 합성으로 1.2×10-4 S/cm의 준수한 이온전도도를 확보하는 결과가 확인되었다12). 이를 바탕으로 다른 물질과 혼합한 복합 전해질 형성을 고려하였으며, 상대적으로 우수한 전기화학 및 열적 안정성을 지닌 PVDF를 선택하여 실험을 진행하였다13).

    

    

  
    
      2. 실험 방법
      
        2.1 Cell 제조
        
          2.1.1 Reference cell 제조
          상대적인 이온전도도를 비교 분석하기 위해 전형적인 액체 전해질 cell을 제조하였다. Cathode 제조를 위해 활물질로는 LiCoO2 (99.8%; Sigma-aldrich, St. louis, MO, USA)를 선정하였으며, carbon black (Timcal [Imerys Graphite & Carbon], Bodio, Switzerland)과 poly vinylidene fluoride (PVDF; Sigma-Aldrich), N-Methyl-2-Pyrrolidinone (NMP; Sigma-Aldrich)을 일정 질량비로 혼합하였다. Cell 조립에는 1M LiPF6/EC:DEC (7:3 mass%) 액체 전해질과 poly propylene (PP) 분리막, Li metal (Wellcos, Gunpo, Korea)을 사용하여 진행하였다.

          PVDF와 NMP를 1:10의 질량비로 플레이트 장비를 통해 30℃의 온도에서 300 RPM의 속도로 약 1시간 동안 혼합하였다. 이후 LiCoO2와 Carbon black, PVDF를 7:2:1의 질량비로 hand-mixing하여 약 1시간 동안 균일하게 교반하였다. 균일한 전극 제조를 위해 NMP로 점도를 조절하였다. Cathode 혼합물을 film applicator를 이용해 20 µm 두께로 Al foil에 도포하고 110℃의 진공 오븐에서 약 3시간 정도 건조하였다. 건조된 전극을 지름 16 mm로 cutting하고 1 M LiPF6/EC:DEC (7:3 mass%)와 PP 분리막, Li metal을 순서대로 적층하여 cell을 제조하였다. Cell 조립 중 Li metal이 산화되는 것을 방지하기 위해 Ar 분위기의 글로브박스에서 진행되었다(H2O<0.1 ppm).

        

        
          2.1.2 Solid electrolyte composite 제조
          LiAlH4의 특성을 분석하기 위해 LiAlH4 (95%, Aldrich) 물질을 사용하였다. LiAlH4와의 합성을 위해 PVDF와 NMP를 질량 기준 1:10 비율로 비커에 넣고 magnetic stirring 방법을 이용해 30℃의 온도에서 300 RPM으로 1시간 동안 교반하였다. 균일 합성된 PVDF가 이온 전도 및 열 전도에 미치는 영향을 분석하기 위해 LiAlH4와 PVDF의 비율을 9:1, 8:2, 7:3, 6:4의 질량비로 hand-mixing하여 제조하였다. 이 때, LiAlH4가 수분과 반응하는 것을 최소화하기 위해 Ar 분위기에서 소량씩 첨가하면서 제조하였다. 이후 Ar 분위기에서 72시간 상온 건조를 통해 전해질 복합체를 제조하였다.

        

        
          2.1.3 Solid electrolyte cell 제조
          전해질 pellet을 제조하기 위해 LiAlH4 및 복합체 분말을 지름 14 mm SUS mold에 넣고 300 MPa로 가압하여 5분간 유지하였다. 제조된 전해질 pellet은 이온전도도를 분석하기 위해 양면에 Li metal을 접합해 Ar 분위기에서 대칭 cell을 제조하였다.

        

      

      
        2.2 특성 평가
        전해질 복합체 제조에 따른 구조적 변화가 이온 전도 및 열적 특성 변화에 미치는 영향을 확인하기 위해 X-ray diffraction (XRD), scanning electron microscope (SEM), Brunanuer-Emmett-Teller (BET) 분석으로 야금학적 특성을 분석하였다. 물질의 결정 구조 및 상 분석은 XRD (D8 Advance, Bruker, Billerica, MA, USA)를 통해 진행되었다. X선 target은 1.5405Å의 Cu Kα, scanning speed는 5 deg/min, scanning range는 20-80°였다. 주사전자현미경(scanning electron microscopy [SEM], Quanta-400, FEI Company, Hillsboro, OR, USA)을 사용해 복합체의 질량비에 따른 시료의 표면 형상 변화를 관찰하고, 비표면적 측정 장비(brunauer-emmett-teller surface analysis [BET], Micromeritics 3-Flex, Micromeritics, Norcross, GA, USA)를 통해 시료의 표면적 변화를 확인하였다

        전기화학적 임피던스 측정기(electrochemical impedance spectroscopy [EIS], nstat, IVIUM, Eindhoven, Nederland)를 사용해 전해질의 저항 변화를 파악하였다. 1 MHz-0.1 Hz의 주파수 범위와 진폭 10 mV의 조건으로 진행되었으며, 측정된 저항을 Eq.1을 통해 이온전도도를 계산하였다. 이때 σ는 이온전도도, Rb는 벌크 전해질의 저항, A는 단면적, L은 두께를 의미한다14).
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        열 안전성 평가는 laser flash analysis (LFA) 방법으로 열 확산도를 분석하여 이루어졌다. 측정을 위해 지름 10 mm의 SUS mold에 넣어 200 MPa로 압축하여 두께 1 mm 이내의 pellet을 제조하였다. 양면에 Li metal을 접합하고 300-400 K의 온도 범위에서 열 확산도 측정기(laser flash analysis [LFA]; TC-9000H, ULVAC, Chigasaki, Japan)로 열 확산도를 측정하였다. Eq.2를 통해 열 전도도를 계산하였다. 이때, k는 열 전도도, α는 열 확산도, ρ는 밀도, 는 Cp비열을 의미한다15).
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      3. 결과 및 고찰
      
        3.1 합성 및 전해질 제조
        선행의 연구를 고려할 때 전반적으로 리튬계 수소화물의 상온 이온전도도는 상당히 낮다. 이를 고려해 상대적으로 우수한 이온전도도 및 열 안정성을 지닌 PVDF 고분자 전해질을 일정 성분비로 합성한 복합체를 제조하였다. 단, LiAlH4의 경우 수분과의 반응 시 수소를 방출하며 열이 발생하기 때문에 NMP 용매와의 반응성을 우선적으로 확인할 필요가 있다16). Fig. 1은 합성 과정에서 복합체의 반응 여부를 보여주고 있다. 지속적으로 기포가 발생하는 것을 확인할 수 있었으며, 이를 통해 LiAlH4와 NMP 용매가 반응한다는 것을 확인할 수 있었다. 이러한 과정은 Ar 분위기의 글로브박스에서도 조금씩 나타났으며, 해당 과정으로 인해 균일한 전극의 제조는 어려울 것으로 판단되어 이온전도도 분석은 대칭셀의 형태로 진행하였다. 대칭셀의 형태는 cell 내부의 특정 영역에 대하여 한정적으로 분석할 수 있기 때문에 전해질인 LiAlH4와 복합체의 전해질 특성을 분석하는 데 적합하다고 적용하였다17). 그리고 반응열에 의해 불규칙한 전해질이 형성된 것을 고려해 분쇄 및 압축 과정을 추가해 전해질 pellets를 제조하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Reaction between LiAlH4 and NMP solvent in synthesis
          
          

          

        

      

      
        3.1 LiAlH4 및 전해질 복합체 야금학적 특성평가
        
          3.1.1 XRD
          Fig. 2는 전해질 복합체의 질량비에 따른 XRD patterns을 보여주고 있다. LiAlH4의 경우 θ=23, 27에서 강한 peaks를 보여주었으며, 이론적인 XRD data와 일치하는 것을 확인할 수 있었다18). ICDD를 통해 이론과 같은 단사정(monoclinic) 구조를 갖는 것을 알 수 있었다. LiAlH4-PVDF의 경우 다수의 Li2CO3와 LiOH, Li3AlH6의 peaks가 관측되었으며, 기존의 LiAlH4와는 전혀 다른 XRD 데이터를 보였다. ICDD에 의한 분석에 따라 Li2CO3는 단사정(monoclinic) 구조, LiOH와 Li3AlH6의 경우 정방정(tetragoanl) 구조인 것을 확인하였다. 이러한 부산물의 형성은 LiAlH4와 PVDF가 용해된 NMP 용매와의 반응에 의한 것으로 보인다. LiAlH4는 수분과의 반응 시 LiOH와 수소를 형성하는 발열반응이 일어난다(ΔH° =-599.6 kJ)19). Ares 등20)에 따르면 약 150-175℃의 온도 범위에서 LiAlH4가 5.3 wt%의 수소를 방출하면서 Li3AlH6로 분해되는데, 수분과의 반응으로 발생한 엔탈피의 변화로 Li3AlH6의 분해가 촉진된 것으로 판단된다. 이론적으로 LiAlH4의 이온전도도가 약 8.7×10-9 to 4.6×10-6 S/cm, Li3AlH6는 약 1.4×10-7 to 1.6×10-5 S/cm의 이온전도도를 갖는 것을 고려할 때 LiAlH4와 PVDF-NMP의 부반응에 의한 Li3AlH6의 형성은 재료의 이온전도 특성에 영향을 미칠 것으로 판단된다21).

          
            
            

            Fig. 2. 
				
            

            
              XRD patterns of LiAlH4 and LiAlH4-PVDF electrolyte composites. (LiAlH4 (monoclinc): ●, Li2CO3 (monoclinic): ■, LiOH (tetragonal): ▲, Li3AlH6 (tetragonal): ◆) 
            
            

            

          

        

        
          3.1.2 Brunauer-Emmett-Teller (BET)
          Fig. 3은 전해질 복합체의 비표면적 변화를 나타내는 그래프이다. 전해질 물질들의 N2에 대한 흡착 거동을 나타내며, 비표면적 변화를 비교하기 위해 Table 1에 정리하였다. LiAlH4의 비표면적은 약 3.6679 m2/g으로 계산되었으며, LiAlH4-PVDF 복합체 형성에 따라 급격히 증가하는 것을 확인되었다. 특히, LiAlH4와 PVDF의 질량비가 8:2 이상일 때 비표면적이 급격하게 증가하였다. 이러한 비표면적의 변화는 PVDF에 의한 구조적 변화에 의한 것으로 보인다. PVDF 등의 polymer계 물질은 용매에 해리된 후 finger-like나 sponge-like와 같은 다공성의 구조를 갖는데 이러한 구조적 변화는 다수의 기공을 형성하고 비표면적의 증가시킬 수 있다22). 다공성 구조는 높은 비표면적으로 인해 리튬 이온의 이동 경로를 단축시키기 때문에 이온전도도를 향상시킬 가능성이 높다23).

          
            
            

            Fig. 3. 
				
            

            
              The results of BET on electrolyte materials
            
            

            

          

          
            Table 1. 
				
            

            
              Specific surface area for LiAlH4 and LiAlH4-PVDF electrolyte composites
            
            

          

          
            
              
                	Sample
                	Specific surface area (m2/g)
              

            
            
              	LiAlH4 (as-recieved)
              	3.6679
            

            
              	LiAlH4-PVDF (9:1)
              	6.7888
            

            
              	LiAlH4-PVDF (8:2)
              	15.7217
            

            
              	LiAlH4-PVDF (7:3)
              	18.3209
            

            
              	LiAlH4-PVDF (6:4)
              	21.0604
            

          

          

        

        
          3.1.3 Scanning electron microscope (SEM)
          전해질 복합체의 구조적 변화는 Fig. 4의 SEM 표면 형상 이미지를 통해 알 수 있었다. LiAlH4는 전반적으로 1-5 µm의 크기를 가진 비정질 상의 미세결정들이 관찰되었다. LiAlH4-PVDF들의 이미지에서는 1 µm 이하의 미세결정과 군집체가 형성된 것을 확인할 수 있었으며, 질량비가 7:3, 6:4일 때 두드러지는 차이를 관찰할 수 있었다. 또한, 7:3, 6:4 비율의 복합체의 10,000배율의 이미지 상에서 복잡한 다공성 혹은 그물형 구조를 볼 수 있었다. 이러한 구조적 변화는 합성 과정에서 PVDF에 의해 복잡한 구조가 형성되고, 내부를 LiAlH4가 차지하면서 형성된 것으로 판단된다. 결과적으로 구조적 변화로 인해 리튬 이온의 이동 속도가 증가하여 이온전도도가 상승할 것으로 보인다.

          
            
            

            Fig. 4. 
				
            

            
              SEM image of (a) LiAlH4 (×5,000) (b) LiAlH4-PVDF (9:1, ×5,000) (c) LiAlH4-PVDF (8:2, ×5,000) (d) LiAlH4-PVDF (7:3, ×5,000) (e) LiAlH4-PVDF (6:4 ×5,000) (f) LiAlH4 (×10,000) (g) LiAlH4-PVDF (9:1, ×10,000) (h) LiAlH4 -PVDF (8:2, ×10,000) (i) LiAlH4-PVDF (7:3, ×10,000) (j) LiAlH4-PVDF (6:4, ×10,000)
            
            

            

          

        

      

      
        3.2 Electrochemical impedance spectroscopy (EIS)
        Figs. 5, 6은 제조된 cell의 Nyquist plots를 나타내고 있으며, 측정값들은 Table 2에 정리하였다. 측정된 1M LIPF in EC/DEC (7:3 mass%)의 벌크 저항은 약 3.86 Ω∙cm로 확인되었으며 이때 1.02×10-3 S/cm의 높은 이온전도도를 보여주었다. 이에 비해 LiAlH4는 약 3.32×106 Ω∙cm의 높은 저항값이 나타났으며, 이온전도도는 약 2.32×10-8 S/cm로 확인되었다. 복합체의 PVDF 조성의 증가에 따라 저항은 점차 감소해 이온전도도가 증가하였다. 이러한 결과는 앞서 언급한 것과 같이 PVDF의 조성이 증가함에 따라 복잡한 다공성 구조를 형성하면서 비표면적이 증가한 것이 주원인으로 보인다. 또한, 선행의 연구를 고려할 때 높은 유전상수(ε=8.4)를 가진 electron-withdrawing group의 PVDF의 주사슬이 리튬염의 이온화를 촉진하고 리튬 이온의 농도 및 이동율(migration rate)을 향상시켜 이온전도도를 향상시키는 과정도 다소 기인한 것으로 판단할 수 있다24). 결과적으로 PVDF와의 복합체 합성을 통해 이온전도도는 최대 2.57×10-8 S/cm까지 개선되었다. 그러나 현저히 낮은 전도 특성으로 인해 상용화에는 제한이 있으며, 높은 이온전도도를 얻기 위해 추가적인 후속 연구가 요구된다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Nyquist plot for 1M LiPF4 in EC/DEC (3:7) as a reference material
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Nyquist plots for LiAlH4 and LiAlH4-PVDF composites
          
          

          

        

        
          Table 2. 
				
          

          
            Resistance and ion conductivity of electrolyte materials
          
          

        

        
          
            
              	Sample
              	Rb
(Ω∙cm)
              	σ
(S/cm)
            

          
          
            	1M LIPF in EC/DEC
            	3.86×100
            	1.02×10-3
          

          
            	LiAlH4 (as-recieved)
            	2.32×106
            	2.05×10-8
          

          
            	LiAlH4-PVDF (9:1)
            	2.20×106
            	2.11×10-8
          

          
            	LiAlH4-PVDF (8:2)
            	2.04×106
            	2.28×10-8
          

          
            	LiAlH4-PVDF (7:3)
            	1.97×106
            	2.46×10-8
          

          
            	LiAlH4-PVDF (6:4)
            	1.85×106
            	2.57×10-8
          

        

        

      

      
        3.3 Laser flash analysis (LFA)
        물질의 열 전도도 변화를 Fig. 7에 나타내었다. 열 전도도는 온도의 증가에 따라 점차 감소하는 경향을 보이는 것을 알 수 있었다. 이러한 거동은 보통 세라믹 등의 물질에서 나타나는데, 고체 내의 열전도가 자유 전자보다 격자 진동(phonon)에 의한 전도가 지배적인 경우에 이러한 변화를 보인다25). 상온에서의 측정된 수치에 대해서는 Table 3에 표시하였다. LiAlH4의 열 전도도는 약 0.543 W∙m-1 K-1로 400 K에서는 0.168 W∙m-1 K-1까지 감소하였다. LiAlH4-PVDF 복합체의 경우 이보다 더 낮은 수치를 보여주었으며, 6:4의 질량비의 복합체에서는 0.194-0.074 W∙m-1 K-1의 가장 낮은 전도도를 보였다. Sintered LLZO가 0.47 W∙m-1 K-1의 열 전도 특성을 보이는 것을 고려할 때 상대적인 열 전도도는 sintered LLZO와 유사하거나 조금 높다는 것을 알 수 있으며26), LiAlH4-PVDF의 질량비가 8:2 이상으로 PVDF가 합성될 경우 열 안정성이 급격히 감소하는 것을 확인할 수 있었다. 합성에 따른 열 전도도의 감소는 Fig. 2의 SEM 이미지 상에서 PVDF로 인한 구조적 변화를 고려할 때 불규칙한 구조의 형성으로 인한 phonon scattering의 증가로 인해 감소한 것으로 판단된다27). 결론적으로 LiAlH4와 LiAlH4-PVDF (9:1)가 가장 높은 열적 안정성을 가지고 있다고 볼 수 있다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Thermal conductivity of LiAlH4 and LiAlH4-PVDF composite materials as a function of temperature
          
          

          

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            Thermal conductivity according to temperature and mass ratio for LiAlH4-PVDF composite materials
          
          

        

        
          
            
              	Temperature
(K)
              	Thermal conductivity
(W∙m-1K-1)
            

            
              	LiAlH4
              	9:1
              	8:2
              	7:3
              	6:4
            

          
          
            	300
            	0.543
            	0.513
            	0.213
            	0.222
            	0.194
          

          
            	325
            	0.456
            	0.429
            	0.173
            	0.205
            	0.183
          

          
            	350
            	0.384
            	0.346
            	0.158
            	0.144
            	0.147
          

          
            	375
            	0.272
            	0.262
            	0.107
            	0.149
            	0.136
          

          
            	400
            	0.168
            	0.156
            	0.077
            	0.089
            	0.074
          

        

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      낮은 밀도를 가져 경량성 배터리 연구에 이점이 있는 LiAlH4의 이온전도도 및 열전도도를 분석하고 이를 개선하기 위해 polymer계 물질인 PVDF와의 복합체를 형성하여 실험을 진행하였다. 비교 분석을 위해 LiAlH4와 PVDF의 질량비를 다르게 하여 상대적 차이를 비교 분석하였으며, 다음과 같은 결과를 얻을 수 있었다.

      1) XRD 분석을 통해 LiAlH4가 이론과 같은 단사정(monoclinic) 구조를 가지고 있는 것을 확인할 수 있었으며, peaks의 변화를 통해 NMP 용매와의 부반응 일어난 것을 확인할 수 있었다. 부반응을 통해 LiOH와 Li2CO3, Li3AlH6가 형성되었으며, 형성된 Li3AlH6는 LiAlH4보다 높은 이온전도도를 가지고 있어 긍정적인 영향을 미칠 것으로 판단된다.

      2) SEM 표면 형상 분석으로 LiAlH4가 1-5 µm 크기의 비정질 상의 미세입자로 구성되어 있으며, PVDF와의 합성으로 1 µm 이하의 미세결정이 증가한 것을 확인하였다. 또한, PVDF에 의해 물질 내부에 부분적인 다공성 군집체가 관측되었다. 이러한 구조적 변화는 BET 분석에서 비표면적의 변화를 보여주었고, 비표면적이 높을수록 리튬 이온 경로가 단축되어 이온전도도가 증가하는 것을 고려할 때 이온전도도가 개선될 것으로 나타난다.

      3) 임피던스 분석 결과 상온에서의 LiAlH4의 이온전도도는 약 2.32×10-8 S/cm였으며, 1M LIPF in EC/DEC (7:3 mass%)에 비해 상당히 낮은 전도 특성을 보였다. 복합체의 경우 이보다 조금 개선된 2.57×10-8 S/cm인 것을 계산을 통해 분석할 수 있었으며, 이온전도도의 향상은 PVDF에 의한 리튬 이온의 농도 및 이동율(migration rate)의 증가에 기여한 것으로 고려된다. 결과적으로 상당히 낮은 이온전도도로 인해 상용화에는 제한이 있다.

      4) 열 안정성 분석을 위해 시행한 LFA 분석 과정에서 LiAlH4의 열 전도도를 계산할 수 있었다. 상온(300 K) 조건에서의 LiAlH4의 열 전도도는 약 0.543 W∙m-1 K-1 정도였으며, 이러한 수치는 sintered LLZO보다 조금 높은 수준이었다. LiAlH4-PVDF 합성으로 인해 최소 0.194 W∙m-1 K-1까지 급격히 감소하였으며, 이런 질량비에 따른 차이는 구조적 불규칙성의 증가로 인해 phonon scattering이 증가한 것이 원인으로 판단된다.

      5) 전반적인 결과를 고려할 때 PVDF와의 합성으로 구조적 변화를 유도해 LiAlH4의 이온전도도를 개선하였지만, 열 안정성을 오히려 낮추는 결과를 초래하였다. 상용화를 고려할 때 PVDF와의 합성은 열 안정성을 저하시킬 수 있어 열 안정성을 향상 혹은 개선할 수 있는 추가적인 연구가 요구된다.
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