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초 록

리튬 금속 음극은 낮은 환원 전위, 고에너지 밀도로 인해 흑연을 대체할 차세대 음극재로 재조

명 받고 있다. 하지만, 충방전시 리튬 금속 표면에서의 반복적인 산화/환원 반응에 의해 리튬 덴

드라이트가 형성되며 이로 인해 수명특성이 급격하게 저하되고 더 나아가 내부 단락(Internal

Short-circuit)과 같은 안전성 문제로 인해 상용화되기에는 어려운 실정이다. 이를 해결하기 위해

본 연구 그룹에서는 리튬 금속에 미세 패턴을 형성하여 전류 밀도를 제어함으로써 덴드라이트

형성을 제어하였으나, 고전류밀도에서는 리튬 덴드라이트의 형성을 완벽하게 제어할 수는 없었다.

본 연구에서는 미세 패턴화된 리튬 금속 전극에 전해질 첨가제 Vinylene Carbonate(VC)를 도

입하여 고율 충방전 시 미세 패턴화된 리튬 금속 전극의 덴드라이트 형성 억제를 극대화하고자

하였다. 미세 패턴화된 리튬 금속 전극과 VC 첨가제의 시너지 효과로 인해 높은 전류 밀도에서

의 리튬 덴드라이트가 비교적 치밀하게 형성되는 것을 확인할 수 있었다. 이로 인해 300사이클

동안 88.3%의 용량유지율을 보였으며, 기존의 미세 패턴화된 리튬 금속 전극에 대비하여 수명

특성이 약 6배 이상 향상된 것을 확인할 수 있었다. 

Abstract : Lithium metal anode with the highest theoretical capacity to replace graphite anodes

are being reviewed. However, the dendrite growth during repeated oxidation/reduction reaction

on lithium metal surface, which results in poor cycle performance and safety issue has hindered

its successful implementation. In our previous work, we solved this problem by using surface

modification technique whereby a surface pattern on lithium metal anode is introduced.

Although the micro-patterned Lithium metal electrode is beneficial to control Li metal depo-

sition efficiently, it is difficult to control the mossy-like Li granulation at high current density
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(>2.0 mA cm-2). In this study, we introduce vinylene carbonate (VC) electrolyte additive on

micro patterned lithium metal anode to suppress the lithium dendrite growth. Owing to the syn-

ergetic effect of micro-patterned lithium metal anode and VC electrolyte additive, lithium den-

drite at a high current density is dense. As a result, we confirmed that the cycle performance

was further improved about 6 times as compared with the reference electrode. 

Key words : Vinylene Carbonate, Electrolyte Additive, Patterned Lithium Metal Anode, Lithium

Dendrite, Lithium Secondary Battery

1. 서 론

리튬 이온 전지(Lithium-ion Batteries, LiB)는 고출

력 및 고에너지 밀도를 장점으로 소형 IT 디바이스뿐

만 아니라 전기자동차(Electric Vehicles, EVs) 및 에

너지 저장 시스템(Energy Storage Systems, ESSs)과

같은 중대형 전지 시스템의 주 전원 소자로써 적용

범위가 확대되고 있다.1-4) 특히 전기자동차에 대한 수

요가 지속적으로 증대됨에 따라 전기자동차의 주행거

리를 내연기관 수준으로 늘리는 것이 가장 큰 이슈로

대두되고 있다. 하지만 현재 Ni 함량이 높은 NCM

계열의 양극과 흑연 조합의 리튬 이온 전지로는 내연

기관 수준의 주행거리를 달성하는 것은 어려운 실정

이며 흑연을 리튬 금속 음극으로 대체함으로써 이를

해결고자 하는 시도가 다시 주목되고 있다.5) 

리튬 금속 음극은 가장 낮은 환원전위(-3.04V vs

SHE), 높은 에너지 밀도 (3860mAh g-1, 2060mAh

cm-3)로 인해 가장 이상적인 음극으로 여겨지고 있다.6,7)

그럼에도 불구하고, 리튬 금속 음극의 몇 가지 문제점

으로 인해 상용화되기에는 한계가 존재한다. 리튬 금

속 음극은 표면에서의 반복적인 산화 환원 반응을 통

해 리튬 금속 표면과 액체 전해질 사이에 Solid

Electrolyte Interphase(SEI)를 생성하게 된다.8,9) 충 방

전과정동안 불 균일한 리튬 금속 음극 표면에 수지상

의 리튬 금속 덴드라이트가 성장하게 되며 이로 인해

지속적으로 전해질 분해가 일어나게 되고 전지의 급

격한 용량감소로 이어지게 된다. 그 뿐만 아니라, 리

튬 금속 덴드라이트가 성장되거나 물리적으로 박리되

어 분리막을 뚫고 양극과 접촉하면 내부 단락(Short-

circuit)이 발생될 수 있으며 이는 안전성의 문제를 일

으킬 수 있다.4,10,11) 따라서, 리튬 금속을 음극으로써

적용하기 위해서는 덴드라이트를 억제하는 기술 개발

이 필수적으로 선행된다.

이를 해결하기 위해 최근 1) 기능성 전해질의 사용2,12-15),

2) 3D Hosting 물질의 사용16-20), 3) 분리막 개질21-25)

4) 리튬 금속 표면 개질26-32) 등 다양한 방면에서 리튬

금속의 덴드라이트를 억제하고자 하는 연구가 진행되

고 있다. 특히 본 연구 그룹에서는 리튬 금속 표면에

미세 패턴을 형성하여 표면의 전류밀도를 제어하고,

리튬 금속 표면의 불규칙한 Native Layer를 균일화

및 제거함으로써 리튬 금속이 패턴 내부로 증착 되도

록 유도하였다26,29,31). 리튬 금속 덴드라이트를 효과적

으로 제어함으로 인해 전기화학적 특성이 크게 향상

되었지만, 높은 전류 밀도에서는 리튬 덴드라이트를

완전히 억제하지 못하고, 이끼상 (Mossy-like)의 덴드

라이트가 패턴 내부에 형성되는 것을 확인하였다. 이

와 같이 표면적이 큰 덴드라이트를 형성하는 것은 지

속적으로 전해질 소모를 유도하며 리튬 금속기반의 전

지 성능에 악영향을 미칠 수 있다.33,34)

리튬 금속 음극의 덴드라이트를 억제하기 위해서는

리튬 금속 표면에 매우 안정하고 견고한 SEI를 형성

하는 것이 필수적이다8,9). 이를 해결하기 위해 전해질 조

성을 최적화하거나 소량의 기능성 첨가제를 첨가하는

것은 가장 효율적이고 경제적인 방법으로 대두되고 있

다. 소량의 전해질 첨가제는 리튬 금속 표면에 손쉽게

균일하고 견고한 SEI를 형성할 수 있으며 이는 반복되

는 충방전 과정에서의 전해질 분해를 방지하고 덴드라

이트를 억제할 수 있다. 이를 위한 전해질 첨가제는

VC (Vinylene Carbonate)12,35-39), FEC (Fluoroethylene

Carbonate)40-44), SA (Succinic Anhydride)45-47),

TPSA(2-(triphenylphosphoranylidene) succinic

anhydride)46,48) 등이 제시되고 있으며 그 중 VC는 상용

화된 전지에 가장 널리 사용되고 있다. VC는 전해질

내에 약 ~5%정도로 소량을 첨가함으로써 리튬 금속 음

극 표면에 poly(VC) 성분의 안정적이고 견고한 SEI가

형성되어 수명특성을 크게 향상시킬 수 있다.49-53)

따라서 본 연구에서는 높은 전류밀도에서 미세 패

턴화된 리튬 금속의 리튬 덴드라이트 형성을 비교적

안정화하기 위해 전해질 첨가제로써 VC를 5wt%가량

첨가하였다. 미세 패턴화된 리튬 금속과 VC 전해질

첨가제의 시너지 효과로 인해 고전류밀도에서 리튬 덴

드라이트가 비교적 치밀하게 증착 되었으며 이로 인

해 전기화학적 성능이 크게 향상됨을 확인하였다. 또

한, 이를 Galvanostatic Cycling, 전계 방출 주사 현

미경, X선 광전자 분광 표면 분석을 통해 보다 더 자

세히 확인하였다.
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2. 실험방법

2.1 전극 제조

양극 활물질 90 wt% Li(Ni0 . 6Co0 . 2Mn0 . 2)O2

(NCM622, L&F Co., Ltd., Korea), 5 wt% 도전재

(Super-P Li ®, Imerys, Belgium), 고분자 바인더로

는 5 wt% polyvinylidene Fluoride (PVdF, KF-

1300, Kureha Battery Materials Co., Japan, Mw =

350,000)를 N-methyl-2-pyrrolidone (NMP, Sigma-

Aldrich, USA) 용매를 사용하여 혼합한 후 슬러리를

제조하였다. 이 때 제조된 바인더는 NMP용매에 10

wt% PVdF를 녹여서 사용하였다. 이를 닥터블레이드

를 이용하여 알루미늄 집전체 (15 µm, Sam-A

Aluminum, Korea) 위에 코팅하였다. 제조된 전극을

130oC에서 1 h 건조한 후, Roll Presser (CLP-2025,

CIS, Korea)를 이용하여 전극의 두께와 밀도를 조절하

였다. 제조된 양극의 Loading Level은 10.35 mg cm-2,

밀도는 2.3 g cm-3으로 제어하여 평가하였다.

2.2 코인셀 조립

전기화학적 특성을 평가하기 위해 반쪽전지(Half-

cell)를 2032-type coin cell을 제조하였다. 제조된

NCM622 양극은 지름 12 mm의 원 모양으로 펀칭

한 후, 80oC에서 12시간 동안 진공 건조하여 사용하

였다. 패턴화된 Li metal(100 µm, Honjo Metal Co,

Japan)은 지름 16.2 mm의 원모양으로 분리막

(Polyethylene, PE, 20 µm, ND420, Asahi Kasei E-

materials, Japan)은 지름 18 mm의 원모양으로 펀칭하

여 사용하였다. Reference 전해액은 1.15 M LiPF6 in

EC (E thylene  Carbona te ) /  EMC(Ethy lene

Carbonate) (3/7, v/v, ENCHEM, Korea)을 사용하였

으며 대조군은 Reference 전해액에 VC를 5 wt%를

첨가하여 사용하였다. 각 단전지 내의 전해질의 양은

200 µl로 제어되었다. 상기 전극 및 분리막은 Argon

gas 분위기의 Glove Box내에서 조립되었다. (이슬점 -

80oC)

2.3 전기화학적 특성 평가

각 단위 전지는 조립 후 12 h의 Aging 후에, C/

10 (0.158mA cm-2)의 전류밀도로 정전류(Constant

Current, CC) 조건에서 3.0~4.3V, 25oC에서 충·방전되

어 Formation 단계를 거쳤다. (PNE Solution,

Korea) Formation 단계 이후, C/5 (0.317 mA cm-2)의

전류 밀도로 정전류/정전압(Constant Current/Constant

Voltage, CC/CV)조건으로 안정화(Stabilization) 단계를

진행하였다. (전압 영역: 3.0 ~ 4.3 V, 온도: 25oC).

Formation과 Stabilization 단계를 총칭하여 초기사이클

(Precycling)이라 한다. 단위전지는 초기사이클 단계를

거친 이후 C/2 (CC/CV Mode, 0. 792 mA cm-2) 충

전, C/2, 1C, 2C, 3C, 5C, 7C, 10C, 15C, C/2

(CC Mode, 0.792 mA cm - 2 ,  1.584 mA cm - 2 ,

3.167 mA cm -2, 4.751 mA cm -2. 7.918 mA cm-2,

11.085 mA cm-2, 15.836 mA cm-2, 23.76 mA cm-2,

0.792 mA cm-2) 방전 조건으로 3.0~4.3 V cut off에서

각각 5cycle을 반복함으로써 출력 특성을 평가하였다.

수명 특성은 1C (CC/CV mode, 1.584 mA cm-2) 충

전, 1C (CC mode, 1.584 mA cm-2)를 반복하여 전지

의 용량감소율을 확인하였다. 

2.4 전기화학적 분석

리튬 금속 음극 표면의 리튬 덴드라이트의 몰폴로

지(Morphology)를 확인하기 위해 초기사이클 이후,

2 mA cm-2 전류밀도로 5분동안 전류를 인가해준 이후

단위 전지를 분해하여 전계 방출 주사 현미경(FE-

SEM, Hitachi S-4800, Japan) 분석을 실시하였다. 또

한 패턴화된 리튬 금속의 표면 SEI 성분을 분석하기

위해 초기사이클 단계 이후 제조된 단전지를 분해하

였다. 초기사이클 단계에 사용되었던 패턴화된 리튬

금속 음극을 DMC용매를 사용하여 세척하였으며 이

를 글러브박스 내의 챔버에 12시간동안 건조하였다.

건조된 패턴화된 리튬 금속 음극을 X선 광전자 분광

표면(XPS, ESCALAB 250Xi, Thermo Scientific)

분석을 실시하였다. 

3. 결과 및 고찰

미세 패턴화된 리튬 금속 음극을 제작하기 위해 스테

인리스강 재질의 2 cm × 2 cm의 스탬프를 제작하였다.

제작된 스탬프의 패턴 몰폴로지를 확인하기 위해

Optic Microscope 및 3D Mapping한 이미지를 측정

하였으며 이를 Fig. 1에 나타내었다. Fig. 1 (a)를 보

면, 스탬프에 전체적으로 피라미드 상의 패턴이 균일

하게 형성되어 있었다. 또한, 3D Mapping한 이미지

(Fig. 1 (b), (c))를 통해 각 피라미드 팁의 길이는 약

50 µm, 가로 및 세로는 50 µm 그리고 각각의 피라미

드 팁은 서로 100 µm가량의 간격을 갖는 것을 확인

하였다. 이를 통해 실험에 사용되는 스탬프의 몰폴로

지가 이전 연구에서 시뮬레이션을 통해 최적화된 몰

폴로지와 비슷한 수준임을 알 수 있었다.26)

이를 이용하여 100 µm기반 리튬 금속 음극에 미세

패턴을 형성한 이후, Li/Li Symmetric Cell을 제조하

여 Galvanostatic Cycling Test를 진행함으로써 리튬

금속의 Plating, Stripping 거동을 확인하고자 하였다.

(Fig. 2) 충전, 방전 전류밀도는 0.5 mA cm-2로 30분동



72 J. Korean Electrochem. Soc., Vol. 22, No. 2, 2019

안 전류를 인가하였으며 충전 방전 각각의 과정 사이

에는 10분의 휴지시간을 주었다. Galvanostatic

Cycling Test 결과, Reference 전해액에 대비하여

5 wt%의 VC가 첨가된 전해액이 더 낮은 과전압을 형

성하는 것을 확인할 수 있었다. 5 wt% VC가 첨가된

전지의 경우, VC가 환원되는 전압 (Reduction

Potential = 1.06 V vs. Li/Li+, Table 1 참고) 내에서

전지가 구동하였기 때문에 VC가 전해액보다 먼저 환원

되어 안정하고 견고한 SEI를 형성시킬 수 있었다.54,55)

따라서, 추가적인 전해액 분해를 막아주고 안정한 SEI

층에 의해 덴드라이트의 형성을 제어함으로써 Reference

전해액이 적용된 전지 대비하여 낮은 과전압을 형성

하였을 것이라고 생각된다.

이에 대한 리튬 금속의 덴드라이트 형성 메커니즘

에 대하여 자세히 알아보기 위해 Li/Li Symmetric

Cell을 제조한 후 높은 전류밀도(2 mA cm-2, 5min,

SOC 10% 수준)로 전류를 인가해 준 이후 리튬 금속

덴드라이트의 몰폴로지를 확인하였다. (Fig. 3) SEM

Image 측정 결과, 두 전지 모두 리튬 덴드라이트가

패턴 내부로 증착 되는 것을 확인할 수 있었으나 리

Fig. 1. (a) Optic images and (b, c) 3D mapping image of 2 cm × 2 cm stainless-steel stamp by using digital microscope.

Fig. 2. Potential profiles of Li/Li symmetrical cells during

galvanostatic cycling [+0.5 mA cm-2 (30 min) → Rest

(10min) → –0.5 mA cm-2 (30 min) → Rest (10min)].

Table 1. HOMO and LUMO energy levels of ethylene

carbonate(EC), ethyl methyl carbonate(EMC) and,

vinylene carbonate(VC), and their reduction potentials.

Material
HOMO

(eV)

LUMO

(eV)

Reduction 

potential 

(V vs. Li/Li+)

Ethylene 

Carbonate

(EC)

-13.3 1.40 0.93

Ethyl methyl 

Carbonate

(EMC)

-8.25 0.81

Vinylene 

Carbonate

(VC)

-7.2 -0.26 1.06
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튬 덴드라이트의 몰폴로지는 다른 것을 확인할 수 있

었다. Fig. 3(a), 3(b), 3(c)를 보면 Reference 전해액

이 적용된 전지의 경우 높은 전류 밀도에서 표면적이

큰 이끼상의 덴드라이트가 성장되었으며 이는 이전의

연구와 같은 경향을 보였다.26) 이러한 형태의 덴드라

이트는 액체전해질을 지속적으로 분해되도록 함으로

써 전지의 열화를 가속화할 수 있기 때문에 전지의

장기적인 수명에서는 악영향을 미칠 수 있다. 이에 반

해, 5 wt% VC가 첨가된 전지의 경우, 패턴내부로 비

교적 치밀한 형태의 리튬 금속 덴드라이트가 성장되

었다 (Fig. 3(d), 3(e), 3(f)).

VC 첨가제 도입에 따른 미세 패턴화된 리튬 금속

음극의 전기화학적 특성을 알아보기 위해 NCM622/

Li 반쪽전지 평가를 진행하였다. Fig. 4는 첨가제 도

입 유무에 따른 전지의 초기 전압 곡선을 나타내고

있다. 초기 충방전효율, 용량이나 전압 곡선의 개형은

첨가제 도입 유무에 의한 유의차 없이 진행되었다. 하

지만, Formation 과정의 충전 개형을 면밀히 살펴보면,

5 wt%의 VC가 도입된 전지의 경우 과전압이 낮게 형

성되었으며 낮은 율속으로 초기 충방전 과정을 진행

하였기 때문에 초기 충방전 효율 및 비용량은 동등

수준임을 확인하였다. (Reference Discharge Capacity

= 172.4 mAh g-1 (88.6%), 5 wt% VC Discharge

Capacity = 174.8 mAh g-1 (89.3%)) 이는 첨가제 도입

으로 인해 리튬 금속 덴드라이트의 몰폴로지를 잘 제

어되었기 때문에 초기의 과전압이 낮게 형성되었다.

초기 충방전 단계에서 VC 첨가제 유무에 따른 전

기화학적 특성을 더욱 면밀히 분석하기 위해 초기 사

Fig. 3. SEM images of (a, b, c) Reference, (d, e, f) 5 wt% VC with Micro-Patterned Lithium anode after plating with a

current density of 2 mA cm -2.

Fig. 4. Voltage profiles of Li (Ni0.6Co0.2Mn0.2) O2 electrodes (a) without VC and (b) with VC electrolyte additive during

precycling. 
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이클 단계 이후 전지를 분해하여 SEM Image(Fig.

5) 및 X-ray 광전자 분광법(XPS) (Fig. 6) 분석을 진

행하였다. Fig. 5(a), 5(c)를 보면, VC 첨가제가 적용

되지 않은 경우, 초기 충방전 단계 동안 패턴 내의

리튬 소모가 크게 진행되었기 때문에 패턴의 모양이

변형되었다. 또한 불안정한 SEI에 의해 패턴 외부로

리튬 금속 덴드라이트가 넘치게 형성되는 것을 확인

하였다. 반면에, 5 wt%의 VC 첨가제가 도입된 전지의

경우 비교적 패턴 내부로만 덴드라이트가 증착 되었

다. 이는 앞선 Fig. 3(d), 3(e), 3(f)와 같은 결과로,

VC 첨가제가 도입된 경우 안정하고 저항특성이 낮은

SEI가 형성될 뿐만 아니라 치밀한 덴드라이트가 형성

되었기 때문으로 해석된다.

VC 첨가제 도입에 의한 SEI 개질 효과를 알아보기

위해 미세패턴화된 리튬 금속 표면에 형성된 SEI의

화학적 조성을 XPS를 이용하여 분석하였다. Fig. 6을

보면 VC 첨가제 유무에 따른 미세 패턴화된 리튬

금속 표면의 C1s의 고해상도 XPS 스펙트럼을 나타

냈다. 결합 에너지 기반으로 각 성분을 분석하면

Reference 전해액의 경우, 유기용매인 EC, EMC가

환원됨에 따라 생기는 C-C peak(약 284.6 eV), C-O

Peak(약 286.8 eV), Li2CO3 Peak(약 290.0 eV)이 형

성되는 것을 확인하였다. 반면에, VC 첨가제가 도입

된 전지에서는 C-C peak(약 284.6eV)보다는

Poly(VC)의 구성 성분인 C-O Peak(약 286.8eV),

C=O Peak(약 289.0 eV) 그리고 Li2CO3 Peak(약

Fig. 5. SEM images of (a, c) Reference and (b, d) 5 wt% VC with Micro-patterned lithium metal electrodes after

precycling.

Fig. 6. C 1s XPS spectra of the micro-patterned lithium metal anodes (a) without and (b) with VC after precycling. 
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290.0eV)의 크기가 증가하였다. 이를 통해 전해액 내

의 리튬 염과 용매가 분해되기 전에 VC가 먼저 환

원되어 리튬 금속 표면에 안정한 SEI를 형성하였다

고 판단할 수 있다. 또한, 이러한 VC 환원 분해 산

물로 인해 전해액의 지속적인 소모와 덴드라이트 형

성을 비교적 잘 억제할 수 있었다.

이와 같은 결과를 토대로, 실제 전지 내에서의 VC

첨가제의 효과를 확인하기 위해 NCM622 양극 기반의

반쪽 전지의 전기화학적 평가를 진행하였다. (Fig. 7) 출

력 특성 평가는 충전 율속을 0.5 C (0.797 mA cm-2)로

고정한 후 방전 율속을 증가하면서 진행되었으며 그 결

과, 첨가제가 적용된 전지의 출력특성이 크게 향상되

었다. (Fig. 7(b)) 수명 특성평가는 충 방전 속도를

1C (1.584 mA cm-2) 수준으로 하여 진행되었으며 그

에 대한 결과는 Fig. 7(b)에 나타내었다. 수명 특성

평가 결과, Reference 전지의 경우 약 55회의 충방전

이후 초기용량의 80% 밖에 유지하지 못하였으며, 리

튬 덴드라이트의 성장 및 지속적인 전해질 분해에

의한 전지의 열화 현상이 진행되어 이후 충방전 사

이클에서 급격하게 전지의 비용량이 줄어들었다. 이

러한 급격한 수명특성 저하의 원인은 1 C

(1.584 mA cm-2)수준의 높은 전류밀도 조건 및 박막

의 리튬금속 (100 µm) 기반에서 전지를 구동하였기

때문이다. 반면에, 5 wt%의 VC가 첨가된 전지는 비

교적 치밀한 덴드라이트의 형성으로 인해 전해질 분

해를 억제되었으며 이로 인해 높은 전류 밀도 하에

서도 300 Cycle 동안 초기용량의 88.3%를 유지하고

있었다. 또한, Reference 전지의 경우 충방전이 진행

될수록 충방전 효율이 감소하는 것에 비해 5 wt%의

VC를 첨가한 전지의 충방전 효율은 100%에 가깝게

유지되었다.

4. 결 론

본 연구에서는 미세 패턴화된 리튬 금속 음극과

VC 전해질 첨가제의 시너지 효과로 인한 리튬 덴드

라이트 성장 억제를 통한 전기화학적 성능향상을 보

고한다. VC 전해질 첨가제 도입으로 인해 형성된

SEI는 poly(VC) 성분이 많이 존재하여 더 낮은 저항

특성을 나타내었다. 그 결과 높은 전류 밀도에서도 리

튬 덴드라이트가 패턴 내로 더 치밀하게 형성되는 것

이 확인하였다. 따라서, 기존의 미세 패턴화된 리튬 금

속 음극보다 낮은 전지 저항과 수명 특성이 약 6배

정도 향상된 결과를 나타내었다. 본 연구는 비교적 쉽

고 간단한 방법을 통해 리튬 금속 음극의 덴드라이트

를 효과적으로 억제하고 전기화학적 성능을 향상시켰

다는 점에서 의미가 있다.

Fig. 7. Electrochemical performance of NCM622/Li cells

employing Micro-patterned Lithium metal electrodes

with and without VC electrolyte additive (a) Comparison

of the discharge capacities of the cells at different

discharge rates from 0.5C (0.792 mA cm-2) to 15C

(23.76 mA cm-2) while keeping the charge rate constant at

0.5C (0.792 mA cm-2). (b) Cycling performance measured

at a rate of 1C (1.584 mA cm-2) between 3.0 V and 4.3 V

(vs. Li/Li+) (c) Columbic efficiencies of unit cells relevant

to Fig. 7b.
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