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R e g ul at e d Lit hi u m I o ni c Fl u x t h r o u g h W ell- Ali g n e d C h a n n el s f o r 

Lit h i u m D e n d rit e I n hi biti o n i n S oli d- St at e B att e ri es 

A bst r a ct  

T h e utili z ati o n of s oli d el e ctr ol yt e ( S E) t o s u p pr es s lit hi u m ( Li) d e n drit es is pr o misi n g 

b ut s till f ar fr o m s atisf a ct or y d u e t o t h e i n h o m o g e n e o us Li pl ati n g/stri p pi n g. H er e, w e 

d e m o nstr at e d a n o v el str at e g y t o i n hi bit Li d e n drit es vi a  r e g ul ati n g Li-i o n fl u x i n S E 

b y usi n g v erti c all y ali g n e d c h a n n els. T h e i o n-i ns ul ati n g w alls f a cilit at e d u nif or m 

distri b uti o n of Li-i o n fl u x t hr o u g h t h e c h a n n els, l e a di n g t o a h o m o g e n e o us Li 

d e p ositi o n, t h us all e vi ati n g Li d e n drit e f or m ati o n. As a r es ult, s y m m etri c c ells wit h 

t his S E e x hi bit e d e x c ell e nt l o n g-t er m st a bilit y ( 1 0 0 0 h) a g ai nst Li m et al. I n a d diti o n, 

Li 4 Ti 5 O 1 2  ( L T O)/ Li c ell wit h t h e d e v el o p e d S E a c hi e v e d g o o d b att er y p erf or m a n c e 

o v er  1 0 0 c y cl es. T h e m e c h a nis m f or d e n drit e s u p pr essi o n w as f urt h er i n v e sti g at e d b y 

p h as e-fi el d si m ul ati o n. T his pr o vi d es a n o v el str at e g y b y m a ni p ul ati n g u nif or m Li-i o n 

fl u x t o f a bri c at e S E t o i n hi bit Li d e n drit es a n d f a cilit at es t h e d e v el o p m e nt of 

hi g h- p erf or m a n c e r e c h ar g e a bl e Li b att eri es. 

K e y w o r d s : r e g ul at e d Li-i o n fl u x, ali g n e d c h a n n els, Li d e n drit e i n hi biti o n, s oli d 

el e ctr ol yt e, st a bl e c y cli n g, Li m et al b att er y 
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1.  I nt r o d u cti o n 

T h e  gr o wi n g d e m a n d f or p ort a bl e d e vi c es, el e ctri c v e hi cl es ( E Vs) a n d gri d 

e n er g y st or a g e s yst e ms r e q uir es a m aj or br e a kt hr o u g h o n s af er, hi g h- e n er g y- d e nsit y 

b att er y t e c h n ol o gi es [ 1 − 3]. Lit hi u m ( Li) m et al is b ei n g r e g ar d e d as t h e ulti m at e 

c h oi c e f or a n o d e m at eri al o wi n g t o t h e e xtr a- hi g h s p e cifi c c a p a cit y ( 3, 8 6 0 m A h g − 1 ), 

t h e l o w est n e g ati v e el e ctr o c h e mi c al p ot e nti al ( − 3. 0 4 0 V vs. st a n d ar d h y dr o g e n 

el e ctr o d e), a n d t h e li g ht- w ei g ht ( 0. 5 3 g c m − 3 ) [ 4 − 6]. U nf ort u n at el y, t h e utili z ati o n of 

Li m et al wit h t h e m ost c o n v e nti o n al li q ui d or p ol y m er el e ctr ol yt es is u ns atisf a ct or y 

d u e t o t h e u n a v oi d a bl e Li d e n drit es t h at c a n p e n etr at e t h e s e p ar at or, t h us c a usi n g a n 

i nt er n al s h ort cir c uit of a c ell d uri n g o p er ati o n [ 7, 8]. S oli d el e ctr ol yt es ( S Es) h a v e 

e m er g e d as v er y attr a cti v e alt er n ati v es as t h e y off er a pr o misi n g a p pr o a c h t o s ol v e t h e 

s af et y iss u es i n d u c e d b y Li d e n drit es d u e t o t h eir i n h er e nt n o nfl a m m a bilit y a n d 

m e c h a ni c al h ar d n ess [ 9, 1 0]. 

C o nsi d er a bl e r es e ar c h eff orts h a v e b e e n d e v ot e d i n e x pl ori n g diff er e nt t y p es of 

s u p eri o ni c S Es, s u c h as p er o vs kit e-t y p e [ 1 1], a nti p er o vs kit e-t y p e [ 1 2], 

t hi o- Li SI C O N-t y p e [ 1 3], N A SI C O N-t y p e [ 1 4, 1 5],  g ar n et [ 1 6], a n d s ulfi d e- b as e d 

gl a ss/ c er a mi c [ 1 7]. T h e i o ni c c o n d u cti vit y of s e v er al S Es ( 1 0 − 4 − 1 0 − 3  S c m− 1  at r o o m 

t e mp er at ur e) c a n b e c o m p ar a bl e t o t h e v al u e of li q ui d el e ctr ol yt es [ 1 8, 1 9]. H o w e v er, 

i nst e a d of s u p pr essi n g Li d e n drit es, S Es s uff er fr o m l o w criti c al c urr e nt d e nsit y ( C C D) 

( < 1. 0 m A c m− 2 ) [ 2 0 − 2 2] a n d a br u pt s h ort cir c uits still h a p p e n f or S Es or e v e n w ors e 

t h a n t h os e i n li q ui d el e ctr ol yt es [ 2 3]. Alt h o u g h t h e m e c h a nis m f or Li d e n drit e 

pr o p a g ati o n i n S Es is n ot f ull y u n d erst o o d, it is wi d el y b eli e v e d t h at Li d e n drit es first 
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n u cl e at e at t h e d ef e ct-ri c h ar e as of S E/ Li i nt erf a c e , an d t h e n pr o p a g at e al o n g t h e gr ai n 

b o u n d ari es or t hr o u g h t h e v oi ds b et w e e n c er a mi c p arti cl es [ 2 4]. C o ns e q u e ntl y, i n 

or d er t o s u p pr ess t h e Li d e n drit es, S E p ell ets wit h hi g h d e nsit y h a v e b e e n pr e p ar e d t o 

r e d u c e t h e i n h o m o g e n e o us c urr e nt d e nsit y distri b uti o n w hi c h is ess e nti al f or d e n drit e 

f or m ati o n/ gr o wt h [ 2 5, 2 6]. H o w e v er, p erf e ct S E p ell ets wit h o ut d ef e cts ar e t o o i d e al 

a n d hi g hl y c h all e n gi n g f or m at eri als pr e p ar ati o n. B as e d o n t h e f u n d a m e nt al st u di es of 

d e n drit e f or m ati o n/ gr o wt h [ 2 7, 2 8], m a n y att e m pts h a v e b e e n m a d e t o i n hi bit 

d e n drit es, i n cl u di n g t h e m o difi c ati o n of S E s ( e. g., i n cr e as e gr ai n b o u n d ar y 

c o n d u cti vit y) [ 2 9, 3 0], a n d t h e st a bili z ati o n of S E/ Li i nt erf a c e b y i ntr o d u ci n g a b uff er 

l a y er (fl u ori n at e d c o m p o u n ds [ 3 1], Li p ol ys ulfi d e [ 3 2], Li N O3  [ 3 3], i o ni c li q ui ds a n d 

cr os s-li n k e d n et w or k p ol y m er el e ctr ol yt es [ 3 4]). Alt h o u g h t h e artifi ci al b uff er l a y er 

c a n e n h a n c e t h e i nt erf a ci al st a bilit y t o s u p pr es s Li d e n drit es i n diff er e nt l e v els 

[ 3 5 − 3 7], t h e i ntri nsi c pr o bl e m of u n e v e n Li el e ctr o d e p ositi o n r e m ai ns u ns ol v e d.  

Si n c e i n h o m o g e n e o us Li stri p pi n g/ pl ati n g is c o nsi d er e d t o b e o n e of t h e m aj or 

r e as o ns f or t h e d e n drit e f or m ati o n/ gr o wt h at i nt erf a c e [ 3 8 − 4 0], t h us, w e h y p ot h esi z e 

t h at m a ni p ul ati n g t h e S E str u ct ur e b y f a cilit ati n g a u nif or m Li n u cl e ati o n a n d gr o wt h 

c o ul d b e a n eff e cti v e a p pr o a c h f or Li d e n drit e i n hi biti o n. As s h o w n i n S c h e m e 1 a , 

n o n u nif or m Li-i o n fl u x i n d u c es t h e f or m ati o n of Li d e n drit es i n b ar e S Es, as it 

n or m all y a c c el er at es i n h o m o g e n e o us Li stri p pi n g/ pl ati n g at t h e s p ots w h er e t h e 

c urr e nt d e nsit y is l o c all y e n h a n c e d. S u c h s p ots t h e n t e n d t o attr a ct m or e Li i o ns, 

l e a di n g t o f urt h er gr o wt h of t h e n u cl e us a n d fi n all y e v ol vi n g i nt o d e n drit es [ 4 1 − 4 3]. 

I n c o ntr ast, as pr es e nt e d i n S c h e m e 1 b , f or t h e S E str u ct ur e wit h v erti c all y ali g n e d 
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c h a n n els, h o m o g e n e o us Li stri p pi n g/ pl ati n g c o ul d b e e x p e ct e d. T h e u nif or ml y ali g n e d 

c h a n n els c o ul d h el p f or m a w ell- distri b ut e d Li i o ni c fl u x t hr o u g h e a c h c h a n n el, 

l e a di n g t o a u nif or m Li d e p osit a n d diss ol uti o n. M or e o v er, Li i o ns t e n d t o tr a ns p ort 

al o n g  v erti c al dir e cti o ns r at h er t h a n r a n d o ml y s c att er e d dir e cti o ns d u e t o t h e 

r estri cti o n fr o m i ns ul ati n g w alls, pr e v e nti n g t h e a c c u m ul ati o n a n d u n c o ntr oll e d 

m a g nifi c ati o n of Li d e p o siti o n. 

H er ei n, w e d e m o nstr at e d o ur h y p ot h esis t hr o u g h a n o v el a p pr o a c h f or t h e 

s u p pr essi o n of Li d e n drit es vi a  r e g ul ati n g h o m o g e n e o us Li i o ni c fl u x o v er Li m et al b y 

i o n-i ns ul ati n g c o nfi n e m e nts, f a cilit ati n g a u nif or m Li el e ctr o d e p ositi o n. T h er ef or e, 

t h e Li d e p osit w as n ot a bl e t o e v ol v e i nt o d e n driti c str u ct ur es li k e t h os e i n t h e b ar e S E. 

C o ns e q u e ntl y, t h e s y m m etri c c ells wit h t his S E str u ct ur e e x hi bit e d o utst a n di n g 

l o n g-t er m st a bilit y ( u p t o 1 0 0 0 h) a g ai nst Li m et al at t h e c urr e nt d e nsit y of 0. 2 m A 

c m − 2 . I n a d diti o n, Li4 Ti 5 O 1 2  ( L T O)/ Li c ell wit h t h e d e v el o p e d S E d eli v er e d g o o d 

b at ter y p erf or m a n c es o v er 1 0 0 c y cl es. T h e m e c h a nis m f or t h e d e n drit e s u p pr essi o n 

w as f urt h er i n v esti g at e d t hr o u g h a c o m p ut ati o n al a p pr o a c h wit h p h as e-fi el d m o d el 

( P F M). T his i n di c at es t h at m a ni p ul ati n g u nif or m Li-i o n fl u x i n S E is a bl e t o i n hi bit Li 

d e n drit es a n d f a cilit at e s t h e d e v el o p m e nt of hi g h- p erf or m a n c e r e c h ar g e a bl e Li 

b att eri es. 

2.  R es ults a n d Di s c ussi o n 

I n t his w or k, w e c h os e w o o d as t h e m o d el t e m pl at e m at eri al b e c a us e it n at ur all y 

p oss e ss es w ell- ali g n e d c h a n n els f or w at er/ mi n er al tr a ns p ort ati o n fr o m u n d er gr o u n d t o 
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l e a v es d uri n g m et a b olis m pr o c ess. W o o d t e m pl at es, as fu n c ti o n al m at eri als [ 4 4], h a v e 

b e e n us e d t o f a bri c at e el e ctr o d es, el e ctr ol yt es or c urr e nt c oll e ct ors f or v ari o us 

b att eri es [ 4 0, 4 5 − 4 8]. C o m p osit e el e ctr ol yt es wit h c er a mi c n a n o wir es [ 4 9, 5 0] or 

ali g n e d n a n o c h a n n els [ 5 1, 5 2] h a v e b e e n r e p ort e d i n r e c e nt w or ks t o e n h a n c e t h e i o ni c 

c o n d u cti vit y. H o w e v er, usi n g w ell- ali g n e d t e m pl at e t o pr e p ar e s ulfi d e s oli d 

el e ctr ol yt e t o s u p pr ess Li d e n drit e b y t h e r e g ul ati o n of Li-i o n fl u x h as n ot b e e n 

r e p ort e d. H er e, w e pr e p ar e d Li 6 P S 5 Cl-i nf us e d w o o d S E ( Li 6 P S 5 Cl @ w o o d) b y 

v a c u u m - assist e d s ol- g el i nf usi o n m et h o d f oll o w e d b y a l o w t e m p er at ur e h e at 

tr e at m e nt ( < 2 0 0 ° C) f or dr yi n g (S c h e m e 2 ). Li6 P S 5 Cl w as c h os e n as t h e S E b e c a us e 

of t h e hi g h i o ni c c o n d u cti vit y ( > 1 0 − 4  S c m− 1  at r o o m t e m p er at ur e) of ar g yr o dit e-t y p e 

cr y st als wit h c u bi c str u ct ur e (s p a c e gr o u p F- 4 3 m ) [ 5 3]. 

T h e m or p h ol o g y a n d mi cr ostr u ct ur e of t h e w o o d t e m pl at e a n d Li 6 P S 5 Cl @ w o o d 

S E w er e c h ar a ct eri z e d b y s c a n ni n g el e ctr o n mi cr os c o p y ( S E M). T h e t o p- vi e w S E M 

i m a g e i n Fi g. 1 a  s h o w s t h at t h e w o o d t e m pl at e e x hi bits hi g hl y u nif or m p or o us 

str u ct ur es. T h e S E M i m a g es of cr oss-s e cti o n ( Fi g.  1 b  a n d 1 c ) f urt h er dis pl a y t h e 

w ell- d efi n e d, ali g n e d a n d el o n g at e d c h a n n els wit h a v er a g e di a m et ers of ar o u n d 1 5 μ m 

t hr o u gh o ut  t h e w o o d t e m pl at e (Fi g.  S 1 a  a n d S 1 b ), w hi c h is b e n efi ci al f or t h e i nf usi o n 

of Li 6 P S 5 Cl pr e c urs or i nt o t h e c h a n n els. Aft er i nf usi n g Li 6 P S 5 Cl i nt o w o o d t e m pl at e, 

t h e s urf a c e m or p h ol o g y of t h e S E ( Fi g.  1 d ) b e c o m es t ot all y diff er e nt, w h er e as 

Li 6 P S 5 Cl p arti cl es f ull y c o v er e d t h e w o o d s urf a c e. T h e cr oss-s e cti o n al S E M i m a g es i n 

Fi g.  1 e  a n d 1f  f urt h er c o nfir m t h e i n c or p or ati o n of Li6 P S 5 Cl p arti cl es i nt o t h e 

c h a n n e ls of w o o d t e m pl at e. Fi g.  1f  cl e arl y r e v e al s t h at ali g n e d c h a n n els of t h e w o o d 
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t e m pl at e ar e fill e d wit h Li6 P S 5 Cl p arti cl es. F urt h er m or e, t h e el e m e nt al m a p pi n g 

im a g es b y e n er g y dis p er si v e s p e ctr os c o p y ( E D S) ( Fi g.  1 g ) d e m o nstr at e t h e u nif or m 

distri b uti o ns of p h os p h or o us ( P), s ulf ur ( S) a n d c hl ori d e ( Cl) i nsi d e t h e w o o d 

c h a n n els, i m pl yi n g t h at t h e Li 6 P S 5 Cl w as f ull y i nf us e d i nt o t h e c h a n n els of w o o d 

t e mpl at e, w hi c h pr o vi d e s f ast Li-i o n tr a ns p ort p at h w a ys. T h e s u c c ess of S E i nf usi o n 

i nt o w o o d t e m pl at e is attri b ut e d t o t h e g o o d s ol u bilit y of li q ui d-s y nt h esi z e d Li6 P S 5 Cl 

i n an h y dr o us et h a n ol [ 5 4], as w ell as t h e v a c u u m- assist e d s ol- g el i nf usi o n m et h o d. 

Fi g.  2 a  dis pl a ys t h e X-r a y diffr a cti o n ( X R D) p att er ns of p ur e Li6 P S 5 Cl, w o o d 

t e mpl at e a n d Li 6 P S 5 Cl @ w o o d. F or p ur e Li 6 P S 5 Cl, t h e s h ar p diffr a cti o n p e a ks 2 θ = 1 5, 

1 8, 2 5, 3 0 a n d 3 1 o  ar e a ssi g n e d t o t h e c u bi c str u ct ur e of Li6 P S 5 Cl ar g yr o dit e (s p a c e 

gr o u p F - 4 3 m) [ 5 3, 5 5]. Si n c e w o o d is c o m p os e d of h e mi c ell ul os e, a m or p h o us li g ni n 

a n d c ell ul os e, t h e X R D of w o o d e x hi bits a si mil ar cr yst alli n e str u ct ur e t o c ell ul os e, i n 

d et ail, 2 θ = 2 2 o  c orr es p o n ds t o t h e ( 0 0 2) cr yst alli n e pl a n e of c ell ul os e [ 5 6]. I n t h e X R D 

p at ter ns of Li 6 P S 5 Cl @ w o o d, t h e c h ar a ct eristi c p e a ks of Li 6 P S 5 Cl ar e w ell m ai nt ai n e d. 

X-r a y p h ot o el e ctr o n s p e ctr os c o p y ( X P S) w as e m pl o y e d t o f urt h er e x a mi n e cr yst alli n e 

Li 6 P S 5 Cl i n Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E ( Fi g.  2 b ). B esi d e O 1s ( 5 3 1 e V) a n d C 1s ( 2 8 4. 5 e V) 

p e a ks, t h e m ai n p e a ks at 1 9 8. 5, 1 6 4, 1 2 9. 9 a n d 5 5. 6 e V ar e m ai nl y as cri b e d t o Cl 2 p, 

S 2 p, P 2 p a n d Li 1s, r e s p e cti v el y, w hi c h c orr es p o n ds t o Li 6 P S 5 Cl [ 5 7]. B ot h X R D 

a n d X P S r es ults s u g g e st t h at t h er e is n o c h e mi c al r e a cti o n b et w e e n Li 6 P S 5 Cl 

ar g yr o dit e a n d w o o d t e m pl at e. T h er m o gr a vi m etri c a n al ysis ( T G A) w as p erf or m e d t o 

i n v esti g at e t h e t h er m al st a bilit y of t h e s a m pl es. I n Fi g.  S 2 a , a r e m ar k a bl e w ei g ht 

r e d u cti o n t h at a p p e ar e d b et w e e n 1 8 0 o C a n d 3 5 0 o C is d u e t o t h e d e c o m p ositi o n of 
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w o o d c o m p o n e nts, wit h w ei g ht l oss of 7 8 wt % f or w o o d  te m pl at e a n d 3 5 wt % f or 

Li 6 P S 5 Cl @ w o o d, r es p e cti v el y. I n a d diti o n, Li 6 P S 5 Cl i n Li 6 P S 5 Cl @ w o o d st arts t o 

gr a d u all y d e c o m p os e fr o m ar o u n d 3 6 0 o C ( Fi g.  S 2 b ). T h e a m o u nt of Li6 P S 5 Cl 

i nf use d i n t h e w o o d str u ct ur e is ar o u n d 4 6 wt %. 

T h e Li +  c o n d u cti vit y of t h e el e ctr ol yt es fr o m r o o m t e m p er at ur e t o 9 0 o C w as 

i n v es ti g at e d a n d s h o w n i n Fi g.  2 c . Li6 P S 5 Cl @ w o o d S E dis pl a ys a n i o ni c c o n d u cti vit y 

of 2. 2 × 1 0 − 4  S c m− 1  at r o o m t e m p er at ur e, w hi c h is sli g htl y l o w er t h a n t h at of p ur e 

Li 6 P S 5 C l S E ( 3. 4 × 1 0− 4  S c m− 1 ). T h e g o o d i o ni c c o n d u cti vit y of Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E 

is d u e t o t h e f or m ati o n of c o nti n u o us a n d f ast Li-i o n tr a ns p ort p at h w a ys a s a r es ult of 

Li 6 P S 5 Cl i nf usi o n i n w ell- ali g n e d c h a n n els i n t h e w o o d str u ct ur e. I n a d diti o n, t h e 

a ct i v ati o n e n er g y ( Ea ) c al c ul at e d fr o m Arr h e ni us pl ot f or Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E is 0. 2 8 

e V w hi c h is s m all er t h a n t h at of Li 6 P S 5 Cl S E ( 0. 3 4 e V). T h e l o w er a cti v ati o n e n er g y 

i n di cat es t h at t h e t e m p er at ur e d e p e n d e n c e of Li-i o n m o v e m e nt i n Li 6 P S 5 Cl @ w o o d is 

n ot a s s e nsiti v e as t h at i n Li 6 P S 5 Cl. T h e i m p e d a n c e s p e ctr a of Li 6 P S 5 Cl a n d 

Li 6 P S 5 C l @ w o o d s oli d el e ctr ol yt es at v ari o us t e m p er at ur es of 3 0, 6 0 a n d 9 0 o C w er e 

m e a s ur e d as s h o w n i n Fi g.  2 d . 

T o i d e ntif y t h e i nt erf a c e st a bilit y wit h m et alli c Li a n o d e, g al v a n ost ati c c y cli n g 

w er e p erf or m e d o n s y m m etri c Li c ells ( Li| Li 6 P S 5 Cl @ w o o d| Li a n d Li| Li 6 P S 5 Cl| Li). 

Fi g.  3 a dis pl a ys t y pi c al v olt a g e pr ofil es of s y m m etri c c ells wit h Li 6 P S 5 Cl a n d 

Li 6 P S 5 C l @ w o o d S Es at c o nst a nt c urr e nt d e nsit y of 0. 2 m A c m− 2 . F or Li6 P S 5 Cl, t h e 

v olt a g e pr ofil e fl u ct u at es fr o m t h e i niti al c y cl es. Aft er 1 1 2 h c y cl es, a n o b vi o us s h ar p 

dr o p i n v olt a g e is o bs er v e d, i n di c ati n g t h e i nt er n al s h ort cir c uit f or m ati o n d u e t o t h e 
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s e v er e Li d e n drit e gr o wt h [ 5 8]. T his is c o nsist e nt w ith t h e pr e vi o us st u di es t h at 

s ulfi d e S Es s uff er fr o m l o w C C D a n d c a n n ot s u p pr ess Li d e n drit es e v e n at a l o w 

c urr e nt d e nsit y [ 2 3, 2 4]. I n c o ntr ast, t h e s y m m etri c c ell wit h Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E 

e x hi bit e d v er y st a bl e v olt a g e pr ofil e a n d 1 0 ti m es l o n g er c y cl e lif eti m e ( u p t o 1 0 0 0 h) 

u n d er t h e s a m e c urr e nt d e nsit y ( 0. 2 m A c m − 2 ). S u c h e xt e n d e d c y cli n g p eri o d c o ul d b e 

as c ri b e d t o t h e st a bl e i nt erf a c e f or m e d b et w e e n Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E a n d Li m et al [ 3 1]. 

T h e o bs er v e d ar c a n d pl at e a u i n t h e c h ar g e- dis c h ar g e c ur v e w as p ossi bl y r el at e d t o 

t h e Li d e p ositi o n m or p h ol o g y f or m e d o n Li m et al s urf a c e [ 2 7, 2 8]. Fi g.  3 b  dis pl a ys 

t h at t h e i m p e d a n c e of t h e c ell wit h Li6 P S 5 Cl @ w o o d S E sli g htl y d e cr e as e d aft er 

c y c li n g d u e t o t h e i m pr o v e d i nt erf a ci al pr o p erti es [ 5 9]. H o w e v er, t h e i m p e d a n c e of 

t h e c ell wit h Li 6 P S 5 Cl el e ctr ol yt e aft er c y cli n g i n di c at es a t y pi c al s h ort cir c uit ( Fi g.  

3 c ). T h e s urf a c e m or p h ol o gi es of Li m et al a n d S E aft er c y cli n g at 0. 2 m A c m− 2  ( aft er 

1 0 0 0 Li  stri p pi n g/ pl ati n g c y cl es f or Li6 P S 5 Cl @ w o o d a n d aft er a b o ut 1 8 0 c y cl es f or 

b ar e  Li6 P S 5 Cl) w er e o bs er v e d b y S E M ( Fi g.  S 3 a − S 3 g ). T h e pristi n e Li m et al dis pl a ys 

a s m o ot h a n d cl e ar s urf a c e ( Fi g. S 3 a ). H o w e v er, t h e s urf a c es of Li m et al a n d 

el e ctr ol yt e i n c o nt a ct wit h Li 6 P S 5 Cl S E aft er c y cli n g ar e n ot u nif or m, a n d m assi v e 

irre g ul ar Li d e n drit es c a n b e o bs er v e d ( Fi g.  S 3 b  a n d S 3 c ). I n c o ntr ast, t h e c ell wit h 

Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E aft er c y cli n g s h o ws s m o ot h er a n d m or e u nif or m s urf a c es, a n d n o 

e vi d e n c e of Li d e n drit e f or m ati o n w as f o u n d ( Fi g.  S 3 d  a n d S 3 e ). T h e cr oss s e cti o ns 

of Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E i n Fi g.  S 3f a n d  S 3 g dis pl a y t h at t h e c h a n n el str u ct ur e fill e d 

wit h Li 6 P S 5 Cl p arti cl es r e m ai n e d g o o d c o nt a ct aft er c y cli n g. I n a d diti o n, t h e 

s ym m etri c c ell wit h Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E w as c y cl e d u n d er v ari o us c urr e nt d e nsiti es 
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of 0. 1, 0. 2, 0. 5, 0. 8 a n d 1. 0 m A c m − 2 , w hi c h c orr e s p o n d t o t h e ar e al c a p a citi es of 0. 0 5, 

0. 1, 0. 2 5, 0. 4 a n d 0. 5 m A h c m − 2 , r es p e cti v el y (Fi g.  3 d ). Wit h i n cr e a si n g c urr e nt 

d e nsit y, t h e v olt a g e h yst er esis gr a d u all y i n cr e as e d d u e t o t h e p ol ari z ati o n eff e ct, b ut 

still r e m ai n e d st a bl e wit h o ut o b vi o us p ol ari z ati o n a m plif yi n g e v e n at 1. 0 m A c m − 2 

(0. 5 m A h c m − 2 ), r e v e ali n g g o o d c y cli n g st a bilit y a n d e x c ell e nt a bilit y t o i n hi bit Li 

d e n dr it e at hi g h c urr e nt d e nsit y. T h es e r es ults s u g g est t h at Li6 P S 5 Cl @ w o o d S E is 

eff e cti v e t o r estr ai n t h e Li d e n drit e f or m ati o n/ gr o wt h, w hi c h c o ul d b e d u e t o t h e 

u nif or m Li-i o n fl u x ori gi n ati n g fr o m t h e c o nfi n e m e nts of w ell- ali g n e d c h a n n els. 

B att er y p erf or m a n c e of Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E w as e v al u at e d i n a n L T O/ Li c ell 

(Fi g.  S 4 ). It is s h o w n t h at t h e c ell c y cl e d at 0. 2 C d eli v er e d a hi g h a n d st a bl e s p e cifi c 

c a p a cit y of ar o u n d 1 2 3 m A h g − 1  wit h c o ul o m bi c effi ci e n c y of ~ 9 9. 9 % i n t h e w h ol e 

c y c l e pr o c ess (Fi g.  S 4 a ). W h e n i n cr e asi n g t h e c urr e nt r at e t o 0. 5 C, t h e c ell still c a n 

m ai nt ai n a hi g h s p e cifi c c a p a cit y  o v er 1 0 0 c y cl e s ( Fi g.  S 4 b ). Fi g.  S 4 c  dis pl a ys t h e 

c h ar g e/ dis c h ar g e c ur v es of t h e c ell u n d er t h e c urr e nt r at e of 0. 5 C at t h e 1 st, 1 0t h, 2 0t h, 

5 0 t h a n d 1 0 0t h c y cl es, all of w hi c h dis pl a y t y pi c al dis c h ar g e/ c h ar g e pl at e a us of t h e 

L T O / Li c ell at ar o u n d 1. 5 5 V. I n a d diti o n, t h e r at e c a p a bilit y of t h e L T O/ Li c ell w as 

i n v esti g at e d at v ari o us c urr e nt r at es of 0. 2 C, 0. 5 C, 0. 8 C a n d 1 C. Fi g.  S 4 d  s h o ws 

t h at t h e dis c h ar g e c a p a cit y d e cr e as es wit h i n cr e asi n g c urr e nt r at e d u e t o t h e 

p ol ari z ati o n eff e ct. E v e n at a r el ati v el y hi g h c urr e nt r at e of 1 C, a d e c e nt c a p a cit y of 

7 0 m A h g − 1  still c a n b e o bt ai n e d. M or e o v er, t h e c ell e x hi bit e d a n a bilit y t o r e c o v er its 

c a p a cit y w h e n t h e c urr e nt r at e d e cr e as e d fr o m 1 C t o 0. 2 C aft er 2 0 dis c h ar g e/ c h ar g e 

c y cl es. T h e g o o d b att er y p erf or m a n c e c o ul d b e as cri b e d t o t h e e x c ell e nt a bilit y f or 
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i n hi biti n g Li d e n drit e a n d hi g h i o ni c c o n d u cti vit y en a bl e d b y Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E 

wit h ali g n e d c h a n n els, w hi c h i n di c at es t h e p ot e nti al a p pli c ati o n of t h e d e v el o p e d S E 

i n Li b att eri es. 

I nt erf a ci al pr o p erti es b et w e e n Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E a n d Li m et al w er e i ns p e ct e d 

a n d a n al y z e d b y X P S aft er s y m m etri c c ell t esti n g at 0. 2 m A c m − 2 . Fi g.  4  dis pl a ys t h e 

X P S s p e ctr a fits of Cl 2 p, P 2 p a n d S 2 p f or Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S Es b ef or e a n d aft er 

c y c li n g. T h e Cl 2 p s p e ctr a s h o w a u ni q u e c h ar a ct eristi c of Cl−  i o ns of ar g yr o dit e aft er 

c y c li n g, s u g g esti n g n o c h e mi c al c h a n g e of Cl−  i o ns. T h e P 2 p a n d S 2 p si g n als b ef or e 

c y c li n g c orr es p o n d t o t h e P S4 -t etr a h e dr a, t h e P − S − Li a n d t h e P = S b o n di n g m oti v es 

[ 5 7]. Aft er c y cli n g, t h e f or m ati o n of r e d u c e d p h os p h or us s p e ci es, lit hi u m p h os p hi d e 

( Li3 P) a n d lit hi u m s ulfi d e ( Li 2 S) ar e o bs er v e d, m e a ni n g t h at t h e r e a cti o n b et w e e n 

Li 6 P S 5 C l a n d Li c o ul d f or m i nt er p h as e l a y er c o nt ai ni n g n e w s p e ci es, s u c h a s Li2 S a n d 

Li 3 P. T his o bs er v ati o n is c o nsist e nt wit h pr e vi o us r e p ort [ 5 7] o n t h e i nt erf a ci al 

r ea cti vit y b et w e e n p ur e Li 6 P S 5 Cl a n d Li m et al. T h e p ossi bl e r e a cti o n e q u ati o n as 

b el o w : Li6 P S 5 X + 8 Li →  5 Li2 S  + Li3 P + Li X ( X = Cl, Br, I).  

T h e r e a cti o n pr o d u ct of Li Cl is e x p e ct e d b ut c a n n ot b e d et e ct e d b y t h e X P S d u e 

t o t h e s m all bi n di n g e n er g y diff er e n c e b et w e e n Li Cl a n d Cl−  i n t h e ar g yr o dit e [ 5 7, 6 0]. 

H o w e v er, t h e o bs er v ati o n of Li 2 S a n d Li 3 P c a n b e t h e si d e e vi d e n c e f or Li Cl 

f or mati o n. M or e o v er, as a m aj or pr o d u ct of s oli d el e ctr ol yt e i nt er p h as e ( S EI) l a y er, 

Li 2 S e x hi bits a r el ati v el y hi g h i o ni c c o n d u cti vit y ( ~ 1 0 − 5  S c m− 1 ) a n d p o or el e ctr o ni c 

c o n d u ct i vit y, w hi c h w o ul d gr e atl y b e n efit f or t h e i nt er p h as e pr o p erti es of S EI. I n 

a d diti o n, S EI l a y er wit h hi g h-i o n- c o n d u cti n g Li 2 S f a v ors u nif or m Li d e p ositi o n wit h 
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hi g h er n u cl ei si z e, w hi c h ar e l ess li k el y t o pi er c e S E I, i n hi biti n g t h e u n e v e n gr o wt h of 

Li d e n drit es [ 6 1]. 

T o f urt h er u n d erst a n d t h e m e c h a nis m of t h e s u p pr essi o n of Li d e n drit es i n 

Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E, w e p erf or m e d p h as e-fi el d si m ul ati o n t o st u d y t h e Li d e p ositi o n 

i n S E  wit h o ut a n d wit h t h e c h a n n el str u ct ur e. T h e si m ul ati o n s yst e m is a 

2- di m e nsi o n al st a n d ar d h alf- c ell wit h pl a n ar Li m et al a n o d e a n d S E, d es cri b e d b y a 

p h as e-fi el d v ari a bl e ( ξ ), w h er e ξ  is e q u al t o 1. 0/ 0. 0 f or Li m et al/ S E [ 6 2], a s ill ustr ate d 

i n Fi g.  S 5 a . I n b ar e S E, Li d e p ositi o n o n Li s urf a c e is hi g hl y i n h o m o g e n e o us, c a usi n g 

f ast gr o wt h of Li d e n drit es wit h diff er e nt l e n gt h a n d wi dt h. S plits of Li c a n als o b e 

s e e n at t h e ti p of t h e d e n drit es, w hil e v oi ds ( d e a d Li) ar e f or m e d d u e t o t h e l at er al 

gr o wt h a n d m er g e of t h e Li d e n drit es, b ot h of w hi c h ar e d etri m e nt al t o t h e 

p erf or m a n c e of Li m et al b att eri es ( Fi g.  5 a ). O n t h e ot h er h a n d, wit h i ns ul ati n g 

t e m pl at e (i. e. w o o d), Li el e ctr o d e p ositi o n b e c o m es hi g hl y h o m o g e n e o us. T h e d e p osits 

ar e stri ctl y c o nfi n e d i nsi d e e a c h c h a n n el t h at c o nt ai ns s oli d el e ctr ol yt e a n d n ot a bl e t o 

e v ol v e o nt o d e n driti c str u ct ur e. T h e si d e gr o wt h of t h e Li d e p osits is s u p pr ess e d, a n d 

n o v oi ds ar e f or m e d ( Fi g.  5 d ). T o f urt h er u n d erst a n d t his diff er e n c e, t h e distri b uti o n 

of Li i o n c o n c e ntr ati o n a n d its fl u x w er e a n al y z e d. I n b ar e S E, Li m et al/ el e ctr ol yt e 

i nt erf a c e is c ur v e d, w h er e Li i o n c o n c e ntr ati o n c h a n g es fr o m 0. 0 m ol L− 1  (i n Li m et al) 

t o 1. 0 m ol L − 1  (i n el e ctr ol yt e) a cr oss t h at i nt erf a c e (Fi g.  S 5 c ). T his i n d u c es Li i o n fl u x 

i n b ot h v erti c al a n d l at er al dir e cti o ns, w hi c h a c c o u nts f or t h e ti p s plit a n d v oi d 

f or m ati o n d uri n g Li d e n drit e gr o wt h. It is als o s e e n t h at t h e fl u x al o n g b ot h dir e cti o ns 

ar e i n h o m o g e n e o us ( Fi g.  5 b ), w hi c h is r es p o nsi bl e f or t h e Li d e n drit e gr o wt h. I n 
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c o ntr ast, wit h t e m pl at e, a fl at i nt erf a c e b et w e e n l o w a n d hi g h Li i o n c o n c e ntr ati o n 

r e gi o ns ar e cl e arl y s e e n (Fi g.  S 5 d ), a n d t h e Li i o n tr a ns p ort is o nl y al o n g v erti c al 

dir e cti o n ( Fi g.  5 e ) w hil e t h e l at er al fl u x is n e gli gi bl e (Fi g.  5f ). T h e v erti c al Li i o n fl u x 

is h o m o g e n e o us, as c o m p ar e d wit h t h os e wit h o ut t e m pl at e. As a r es ult, t h e Li d e p osits 

b e c o m e hi g hl y h o m o g e n e o us of e q u al l e n gt h a n d wi dt h. T h e si m ul ati o n r es ults i m pl y 

t h at t h e i ntr o d u cti o n of a t e m pl at e wit h ali g n e d a n d c o n d u cti v e c h a n n els s e p ar at e d b y 

i ns ul ati n g w alls c a n eff e cti v el y i n hi bit t h e Li d e n drit e gr o wt h b y c o nfi ni n g t h e Li 

d e p osits i nsi d e t h e c h a n n els, r e d u ci n g t h e l at er al Li i o n fl u x a n d li miti n g t h e si d e 

gr o wt h of Li d e p osits.  

3.  C o n cl usi o ns 

In s u m m ar y, w e d esi g n e d a n d f a bri c at e d a n o v el S E str u ct ur e wit h i n or g a ni c 

s ulfi d e i nf usi o n i n w ell- ali g n e d c h a n n els t o s u p pr ess Li d e n drit es. T h e m o d el S E w as 

pr e p ar e d b y i nf usi n g Li 6 P S 5 Cl el e ctr ol yt e i nt o t h e c h a n n els of w o o d t e m pl at e usi n g a 

v a c u u m - assist e d s ol- g el i nf usi o n m et h o d. T h e o bt ai n e d Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E s h o ws a 

s u p er i or i o ni c c o n d u cti vit y of 2. 2 × 1 0− 4  S c m− 1  at r o o m t e m p er at ur e. M or e o v er, 

w el l- ali g n e d c h a n n els i n Li6 P S 5 Cl @ w o o d S E r es ult i n r e g ul at e d Li i o ni c fl u x a n d 

f a cilit at es a h o m o g e n o u s Li stri pi n g/ pl ati n g b e h a vi or d uri n g c y cli n g. As a r es ult, a 

l o n g-t er m c y cli n g st a bilit y u p t o 1 0 0 0 h o urs h as b e e n a c hi e v e d f or t h e 

Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E. I n a d diti o n, L T O/ Li c ell wit h t h e d e v el o p e d S E d eli v er e d g o o d 

b att er y p erf or m a n c es o v er 1 0 0 c y cl es. T h e p h as e-fi el d si m ul ati o n r e v e al e d t h at 

i ntr o d u ci n g a t e m pl at e wit h ali g n e d c h a n n els s e p ar at e d b y i ns ul ati n g w alls c o ul d 
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eff e cti v el y i n hi bit t h e Li d e n drit e gr o wt h b y c o nfi n i n g t h e Li d e p osits i nsi d e t h e 

c h a n n els, r e d u ci n g t h e l at er al Li i o n fl u x a n d li miti n g t h e si d e gr o wt h of Li d e p osits. 

T h es e f e at ur es i n di c at e t h at t h e str at e g y of m a ni p ul ati n g u nif or m Li-i o n fl u x t o 

s u p pr ess Li d e n drit es is a pr o misi n g a p pr o a c h t o d e v el o p a d v a n c e d s oli d el e ctr ol yt es 

f or hi g h- p erf or m a n c e Li b att eri es. 

4.  E x p e ri m e nt al S e cti o n  

4. 1. M at eri als 

Lit hi u m s ulfi d e ( Li 2 S) ( 9 9. 9 %, Alf a A es ar), p h os p h or us p e nt as ulfi d e ( P 2 S 5 ) 

( 9 8 %, A cr os Or g a ni cs), lit hi u m c hl ori d e ( Li Cl) ( 9 9 %, Alf a A es ar), et h a n ol ( 9 9 %, 

M er c k), t etr a h y dr of ur a n ( T H F) ( 9 9 %, V W R), pr o p yl e n e c ar b o n at e ( P C) ( 9 9 %, V W R),  

bis(trifl u or o m et h a n es ulf o n ei mi d e) lit hi u m s alt ( Li T F SI), ( 9 9. 9 9 %, V W R), 

p ol y vi n yli d e n e difl u ori d e ( P V D F) ( 9 9. 9 %, Si g m a- Al dri c h), N- m et h yl p yrr oli d o n e 

( N M P) ( 9 9. 9 %, Si g m a- Al dri c h) w er e us e d as p ur c h as e d wit h o ut f urt h er p urifi c ati o n. 

4. 2. S y nt h esis of Li 6 P S 5 Cl s oli d el e ctr ol yt e ( S E) 

Li 6 P S 5 C l S E w as s y nt h e si z e d b y o ur pr e vi o us m et h o d.[ 5 4] First, β - Li3 P S 4  w as 

pr e p a r e d f oll o wi n g Li a n g’s w or k [ 6 3], i n w hi c h Li 2 S r e a cts wit h P 2 S 5  i n 

t etr a h y dr of ur a n ( T H F) m e di u m, f oll o w e d b y filtr ati o n a n d h e at tr e at m e nt at 8 0 ° C a n d 

1 4 0 ° C u n d er v a c u u m. T o o bt ai n Li 6 P S 5 Cl, st oi c hi o m etri c r ati o of Li 2 S, Li 3 P S 4  a n d 

Li C l ( 1: 1: 1) w as us e d. Li2 S a n d Li Cl w er e mi x e d i n et h a n ol a n d t h e n Li 3 P S 4  w as 

a d d e d i nt o t h e s ol uti o n. N e xt, t h e mi xt ur e w as h e at e d at 9 0 a n d 2 0 0 ° C u n d er v a c u u m 

t o g et t h e fi n al pr o d u ct. 
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4. 3. Pr e p ar ati o n of w o o d t e m pl at e 

W o o d t e m pl at es w er e pr e p ar e d b y t h e pr e vi o us r e p ort e d m et h o d. I n t y pi c al, 

w o o d bl o c ks w er e c ut i nt o sli c es wit h t hi c k n ess of 1. 5 m m usi n g a b e n c h s a w a n d 

b oil e d i n dil ut e a m m o ni a s ol uti o n ( 5 wt %) f or 5 h t o g et ri d of li g ni n i nsi d e a n d 

e n h a n c e t h e c h a n n el c o n n e cti vit y of t e m pl at es f or t h e f oll o wi n g s ol i nf usi o n. T h e 

li g ni n- e xtr a ct e d w o o d sli c es w er e w as h e d b y DI w at er f oll o w e d b y p ur e et h a n ol t hr e e 

ti m es, r es p e cti v el y, a n d t h e n dri e d i n v a c u u m o v e n o v er ni g ht f or t h e f oll o wi n g us e. 

4. 4. Pr e p ar ati o n of Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E 

T h e  Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E str u ct ur e w as f a bri c at e d vi a  a f a cil e v a c u u m- assist e d 

s ol- g el i nf usi o n m et h o d f oll o w e d b y a c al ci n ati o n pr o c ess. T o i nf us e Li 6 P S 5 Cl i nt o 

w o o d t e m pl at e, Li 6 P S 5 Cl p o w d er w as first diss ol v e d i n a n h y dr o us et h a n ol ( > 1 0 0 m g 

m L – 1 ) t o f or m a h o m o g e n e o us s ol uti o n. T h e pr e p ar e d w o o d sli c es w er e t h e n 

i m mers e d i nt o t h e a b o v e s ol uti o n a n d m a g n eti c all y stirr e d o v er ni g ht. S u bs e q u e ntl y, 

t h e s ol uti o n w as h e at e d at 8 0 o C u n d er v a c u u m t o e v a p or at e t h e et h a n ol, a n d t h e n 

dri e d at 1 8 0 o C f or 1. 5 h. Fi n all y, t h e Li 6 P S 5 Cl-i nf us e d w o o d sli c e w as f urt h er tr e at e d 

at 8 0 o C f or 1 2 h i n a v a c u u m o v e n a n d st or e d i n a n ar g o n ( Ar) fill e d gl o v e b o x ( < 1 

p p m H 2 O a n d O 2 ) f or f urt h er us e.  

4. 5. C h ar a ct eriz ati o ns 

T h e m or p h ol o g y of t h e s a m pl e w as e x a mi n e d usi n g a T E S C A N V e g a 3 s c a n ni n g 

el e ctr o n mi cr os c o p e ( S E M). X-r a y diffr a cti o n ( X R D, Br u k er D 8 Dis c o v er) wit h 

ni c k el-filt er e d C u K α  r a di ati o n (λ  = 1. 5 4 1 8 Å) w a s us e d f or p h as e i d e ntifi c ati o n i n t h e 
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2 θ  r a n g e of 1 0o  t o 7 0o . T h er m o gr a vi m etri c a n al ysis ( T G A) of s a m pl es w as p erf or m e d 

u n d er  nitr o g e n ( N 2 ) at m os p h er e wit h a h e ati n g r at e of 1 0 o C mi n − 1  usi n g a T A 2 0 5 0 

s ys t e m. X-r a y p h ot o el e ctr o n s p e ctr os c o p y ( X P S) s p e ctr a w as r e c or d e d usi n g T h er m o 

V G S ci e ntifi c E S C A L A B XI X-r a y p h ot o el e ctr o n s p e ctr o m et er mi cr o pr o b e. 

F or t h e el e ctr o c h e mi c al m e as ur e m e nt, S E p ell et w as pr e p ar e d b y c ol d pr e ssi n g a 

Li 6 P S 5 Cl-i nf us e d w o o d sli c e u n d er ~ 1 2 5 M P a a n d t h e n pl a ci n g t h e sli c e i n a c oi n c ell. 

T h e  pr e p ar e d Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E w as s a n d wi c h e d b et w e e n t w o c ar b o n- c o at e d 

al u m i n u m ( Al) f oils t o d et er mi n e t h e i o ni c c o n d u cti vit y fr o m r o o m t e m p er at ur e t o 9 0 

o C. T h e t hi c k n ess of pr e p ar e d Li 6 P S 5 Cl @ w o o d el e ctr ol yt e is 7 0 0 - 9 0 0 μ m. 

El e c tr o c h e mi c al i m p e d a n c e s p e ctr os c o p y ( EI S) w as c arri e d o ut usi n g a Bi o- L o gi c 

V S P 3 0 0 el e ctr o c h e mi c al w or kst ati o n i n t h e fr e q u e n c y r a n g e fr o m 0. 1 t o 1 0 6  H z wit h 

a n a m plit u d e of 1 0 0 m V. T h e g al v a n ost ati c c y cli n g t est w as c o n d u ct e d wit h a 

s y m m etri c Li| Li 6 P S 5 Cl @ w o o d| Li c ell usi n g t h e s a m e el e ctr o c h e mi c al w or kst ati o n at 

v ar io us c urr e nt d e nsiti es. T h e el e ctr o c h e mi c al p erf or m a n c e of t h e el e ctr ol yt e w as 

t est e d wit h Li4 Ti 5 O 1 2 ( L T O)/ Li c ells. T o pr e p ar e t h e el e ctr o d e, L T O n a n o p o w d er, 

P V D F a n d S u p er P ( 8 0: 1 0: 1 0 i n w ei g ht r ati o) w er e mi x e d i n N- m et h yl p yrr oli d o n e 

( N M P) t o f or m a h o m o g e n e o us sl urr y w hi c h w as s u bs e q u e ntl y c o at e d o n al u mi n u m 

f oil. T h e pr e p ar e d el e ctr o d e wit h a n a cti v e m at eri al l o a di n g of ar o u n d 1. 5 – 2. 0 m g 

c m – 2  w as dri e d at 8 0 o C f or 2 4 h u n d er v a c u u m pri or t o us e. Pri or t o f ull c ell t esti n g, 

< 5 μ L P C/ Li T F SI el e ctr ol yt e w as a d d e d o n b ot h si d es of t h e Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E t o 

e n h a n c e i nt erf a ci al pr o p erti es. C h ar g e a n d dis c h ar g e t ests w er e p erf or m e d o v er 
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1. 0 – 3. 0 V aft er t h e c ells w er e r est e d f or 8 h. All t h e s y m m etri c c ell a n d f ull c ell t ests 

w er e c arri e d o ut at r o o m t e m p er at ur e. 

D e cl a r ati o n of c o m p eti n g i nt e r est 

T h e a ut h ors d e cl ar e t h at t h e y h a v e n o c o m p eti n g i nt er ests. 

C r e dit a ut h o rs hi p c o nt ri b uti o n st at e m e nt 

Y a n g Li : C o n c e pt u ali z ati o n, M et h o d ol o g y, I n v esti g ati o n, F or m al a n al ysis, Writi n g - 

or igi n al dr aft, Writi n g - r e vi e w & e diti n g. D a xi a n C a o : I n v esti g ati o n, Writi n g - 

r e vi e w & e diti n g. Willi a m A r n ol d : I n v esti g ati o n, Writi n g - r e vi e w & e diti n g. Y a o 

R e n : I n v esti g ati o n, S oft w ar e, Writi n g - r e vi e w & e diti n g. C h a o Li u : I n v esti g ati o n, 

Writi n g - r e vi e w & e diti n g. J a c e k J asi n s ki : I n v esti g ati o n, Writi n g - r e vi e w & e diti n g. 

T h a d D r uff el : Writi n g - r e vi e w & e diti n g. Y e C a o : I n v esti g ati o n, S oft w ar e, Writi n g - 

r e vi e w & e diti n g. H o n gli Z h u : C o n c e pt u ali z ati o n, M et h o d ol o g y, Writi n g - ori gi n al 

dr aft, Writi n g - r e vi e w & e diti n g. H ui W a n g : C o n c e pt u ali z ati o n, M et h o d ol o g y, 

Writi n g - ori gi n al dr aft, Writi n g - r e vi e w & e diti n g, Pr oj e ct a d mi nistr ati o n. 

A c k n o wl e d g m e nts 

T h e a ut h ors t h a n k t h e s u p p ort fr o m C o n n C e nt er f or R e n e w a bl e E n er g y R e s e ar c h, a n d 

t h e E V P RI I nt er n al Gr a nt of t h e U ni v ersit y of L o uis vill e. W. A. t h a n ks f or t h e 

Gr a d u at e F ell o ws hi p s u p p ort e d b y N A S A K e nt u c k y u n d er N A S A a w ar d N o. 

N N X 1 5 A R 6 9 H. H. Z. a c k n o wl e d g e t h e fi n a n ci al s u p p ort fr o m t h e N ati o n al S ci e n c e 
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F o u n d ati o n u n d er a w ar d N o. 1 9 2 4 5 3 4 a n d 1 9 3 3 0 5 1. H. Z . ac k n o wl e d g e t h e K ost as 

N a n o m a n uf a ct uri n g R es e ar c h C e nt er f or s h ari n g t h e S c a n ni n g el e ctr o n mi cr os c o p e. 

A p p e n di x A. S u p pl e m e nt a r y d at a  

S u p pl e m e nt ar y d at a t o t his arti cl e c a n b e f o u n d o nli n e. 

D at a A v ail a bilit y  

T h e  r a w/ pr o c ess e d d at a r e q uir e d t o r e pr o d u c e t h e s e fi n di n gs c a n n ot b e s h ar e d at t his 

ti m e as t h e d at a als o f or ms p art of a n o n g oi n g st u d y. 

R ef e r e n c es 

[ 1] B. D u n n, H. K a m at h, J.- M. Tar as c o n, El e ctri c al e n er g y st or a g e f or t h e gri d: a 

b att er y of c h oi c es, S ci e n c e 3 3 4 ( 2 0 1 1) 9 2 8 − 9 3 5. 

[ 2] J. B. G o o d e n o u g h, K.- S. P ar k, T h e Li-i o n r e c h ar g e a bl e b att er y: a p ers p e cti v e, J. 

A m. C h e m. S o c. 1 3 5 ( 2 0 1 3) 1 1 6 7 − 1 1 7 6. 

[ 3] J. W. C h oi, D. A ur b a c h, Pr o mis e a n d r e alit y of p ost-lit hi u m-i o n b att eri es wit h 

hi g h e n er g y d e nsiti es, N at. R e v. M at er. 1 ( 2 0 1 6) 1 6 0 1 3. 

[ 4] M. Ar m a n d, J.- M. Tar as c o n, B uil di n g b ett er b att eri es, N at ur e 4 5 1 ( 2 0 0 8) 6 5 2. 

[ 5] H. Ki m, G. J e o n g, Y.- U. Ki m, J.- H. Ki m, C.- M. P ar k, H.-J. S o h n, M et alli c a n o d es 

f or n e xt g e n er ati o n s e c o n d ar y b att eri es, C h e m. S o c. R e v. 4 2 ( 2 0 1 3) 9 0 1 1 − 9 0 3 4. 

[ 6] D. Li n, Y. Li u, Y. C ui, R e vi vi n g t h e Lit hi u m m et al a n o d e f or hi g h- e n er g y 

b att eri es, N at. N a n ot e c h n ol. 1 2 ( 2 0 1 7) 1 9 4. 

[ 7] P. Al b ert us, S. B a bi n e c, S. Lit z el m a n, A. N e w m a n, St at us a n d c h all e n g es i n 

e n a bli n g t h e lit hi u m m et al el e ctr o d e f or hi g h- e n er g y a n d l o w- c ost r e c h ar g e a bl e 
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b att eri es, N at. E n er g y 3 ( 2 0 1 8) 1 6. 

[8] W . X u, J. Wa n g, F. Di n g, X. C h e n, E. N as y b uli n, Y. Z h a n g, J.- G. Z h a n g, Lit hi u m 

m et al a n o d es f or r e c h ar g e a bl e b att eri es, E n er g. E n vir o n. S ci. 7 ( 2 0 1 4) 5 1 3 − 5 3 7. 

[ 9] A. M a nt hir a m, X. Yu, S. Wa n g, Lit hi u m b att er y c h e mistri es e n a bl e d b y s oli d-st at e 

el e ctr ol yt es, N at. R e v. M at er. 2 ( 2 0 1 7) 1 6 1 0 3. 

[ 1 0] K. K. F u, Y. G o n g, B. Li u, Y. Z h u, S. X u, Y. Ya o, W. L u o, C. Wa n g, S. D. L a c e y, 

J. D ai, T o w ar d g ar n et el e ctr ol yt e- b as e d Li m et al m att eri es: a n ultr at hi n, hi g hl y 

eff e cti v e, artifi ci al s oli d-st at e el e ctr ol yt e/ m et alli c Li i nt erf a c e, S ci. A d v. 3 ( 2 0 1 7) 

1 6 0 1 6 5 9. 

[ 1 1] J. F. I hl ef el d, P. G. Cl e m, B. L. D o yl e, P. G. K ot ul a, K. R. F e nt o n, C. A. A p bl ett, 

F ast lit hi u m i o n c o n d u cti n g t hi n fil m el e ctr ol yt es i nt e gr at e d dir e ctl y o n fl e xi bl e ‐ ‐

s u bstr at es f or hi g h p o w er s oli d st at e b att eri es, A d v. M a ter‐ ‐ . 2 3 ( 2 0 1 1) 5 6 6 3 − 5 6 6 7. 

[ 1 2] X. L ü, J. W. H o w ar d, A. C h e n, J. Z h u, S. Li, G. W u, P. D o w d e n, H. X u, Y. Z h a o, 

Q. Ji a, A nti p er o vs kit e Li 3 O Cl s u p eri o ni c c o n d u ct or fil ms f or s oli d st at e Li i o n ‐ ‐

b a tt eri es, A d v. S ci. 3 ( 2 0 1 6) 1 5 0 0 3 5 9. 

[ 1 3] S. M u y, J. C. B a c h m a n, L. Gi or d a n o, H.- H. C h a n g, D. L. A b er n at h y, D. B a ns al, 

O. D el air e, S. H ori, R. K a n n o, F. M a gli a, E n er g. E n vir o n. S ci. 1 1 ( 2 0 1 8) 8 5 0 − 8 5 9. 

[ 1 4] Y. N o d a, K. N a k a n o, H. Ta k e d a, M. K ot o b u ki, L. L u, M. N a k a y a m a, T u ni n g 

m o bilit y a n d st a bilit y of lit hi u m i o n c o n d u ct ors b as e d o n l atti c e d y n a mi cs, C h e m. 

M at er. 2 9 ( 2 0 1 7) 8 9 8 3 − 8 9 9 1. 

[ 1 5] H. Wa n g, R. D e We es, S y nt h esis a n d pr o p erti es of N A SI C O N t y p e L A T P a n d ‐

L A G P s oli d el e ctr ol yt es, C h e m S us C h e m 1 2 ( 2 0 1 9) 3 7 1 3 − 3 7 2 5. 
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[ 1 6] L. B u a n ni c, B. Or a y e c h, J.- M. L ó p e z D el A m o, J. Ca rr as c o, N. A. K at c h o, F. d. r. 

A g u ess e, W. M a n al ast as, W. Z h a n g, J. Kil n er, A. Ll or d és, D u al s u bstit uti o n str at e g y t o 

e n h a n c e Li +  i o ni c c o n d u cti vit y i n Li7 L a 3 Zr 2 O 1 2  s oli d el e ctr ol yt e, C h e m. M at er. 2 9 

( 2 0 1 7) 1 7 6 9 −1 7 7 8. 

[ 1 7] Y. K at o, S. H ori, T. S ait o, K. S u z u ki, M. Hir a y a m a, A. Mits ui, M. Y o n e m ur a, H. 

I b a, R. K a n n o, Hi g h- p o w er all-s oli d-st at e b att eri es usi n g s ulfi d e s u p eri o ni c 

c o n d u ct ors, N at. E n er g y 1 ( 2 0 1 6) 1 6 0 3 0. 

[ 1 8] M. Tats u mis a g o, M. N a g a o, A. H a y as hi, R e c e nt d e v el o p m e nt of s ulfi d e s oli d 

el e ctr ol yt es a n d i nt erf a ci al m o difi c ati o n f or all-s oli d-st at e r e c h ar g e a bl e lit hi u m 

b att eri es, J. Asi a n C er a m. S o c. 1 ( 2 0 1 3) 1 7 − 2 5. 

[ 1 9] N. K a m a y a, K. H o m m a, Y. Ya m a k a w a, M. Hir a y a m a, R. K a n n o, M. Y o n e m ur a, T. 

K a mi y a m a, Y. K at o, S. H a m a, K. K a w a m ot o, A lit hi u m s u p eri o ni c c o n d u ct or, N at. 

M at er. 1 0 ( 2 0 1 1) 6 8 2. 

[ 2 0] R. G ar ci a- M e n d e z, F. Mi z u n o, R. Z h a n g, T. S. Art h ur, J. S a k a m ot o, Eff e ct of 

Pr o c essi n g C o n diti o ns of 7 5 Li 2 S- 2 5 P 2 S 5  S oli d el e ctr ol yt e o n its D C el e ctr o c h e mi c al 

b e h a vi or, El e ctr o c hi m. A ct a 2 3 7 ( 2 0 1 7) 1 4 4 − 1 5 1. 

[ 2 1] M. N a g a o, A. H a y as hi, M. Tats u mis a g o, T. K a n ets u k u, T. Ts u d a, S. K u w a b at a, I n 

Sit u S E M st u d y of a lit hi u m d e p ositi o n a n d dis s ol uti o n m e c h a nis m i n a b ul k-t y p e 

s oli d-st at e c ell wit h a Li 2 S- P 2 S 5  s oli d el e ctr ol yt e, P h ys. C h e m. C h e m. P h ys. 1 5 ( 2 0 1 3) 

1 8 6 0 0 − 1 8 6 0 6. 

[ 2 2] F. H a n, J. Yu e, X. Z h u, C. Wa n g, S u p pr essi n g Li d e n drit e f or m ati o n i n 

Li 2 S P‐ 2 S 5  s oli d el e ctr ol yt e b y LiI i n c or p or ati o n, A d v. E n er g y M at er. 8 ( 2 0 1 8) 
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1 7 0 3 6 4 4. 

[2 3] L . P or z, T. S w a m y, B. W. S h el d o n, D. R ett e n w a n d er, T. Fr ö mli n g, H. L. T h a m a n, 

S. B er e n dts, R. U e c k er, W. C. C art er, Y. M. C hi a n g, M e c h a nis m of lit hi u m m et al 

p e n etr ati o n t hr o u g h i n or g a ni c s oli d el e ctr ol yt e s, A d v. E n er g y M at er. 7 ( 2 0 1 7) 

1 7 0 1 0 0 3. 

[ 2 4] E. J. C h e n g, A. S h ar afi, J. S a k a m ot o, I nt er gr a n ul ar Li m et al pr o p a g ati o n t hr o u g h 

p ol y cr yst alli n e Li 6. 2 5 Al 0. 2 5 L a 3 Zr 2 O 1 2  c er a mi c el e ctr ol yt e, El e ctr o c hi m. A ct a 2 2 3 ( 2 0 1 7) 

8 5 − 9 1. 

[2 5]  C.- L. Ts ai, V. R o d d atis, C. V. C h a n dr a n, Q. M a, S. U hl e n br u c k, M. Br a m, P. 

H eitj a ns, O. G uill o n, Li 7 L a 3 Zr 2 O 1 2  i nt erf a c e m o difi c ati o n f or Li d e n drit e pr e v e nti o n, 

A C S  A p pl. M at er. I nt erf a c es 8 ( 2 0 1 6) 1 0 6 1 7 − 1 0 6 2 6. 

[ 2 6] F. Y o n e m ot o, A. Nis hi m ur a, M. M ot o y a m a, N. Ts u c hi mi n e, S. K o b a y a s hi, Y. 

Iri y a m a, Te m p er at ur e eff e cts o n c y cli n g st a bilit y of Li pl ati n g/stri p pi n g o n Ta- d o p e d 

Li 7 L a 3 Zr 2 O 1 2 , J. P o w er S o ur c es 3 4 3 ( 2 0 1 7) 2 0 7 − 2 1 5. 

[ 2 7] K. N. W o o d, E. K a z y a k, A. F. C h a d wi c k, K. H. C h e n, J. G. Z h a n g, K. T h or nt o n, 

N. P. D as g u pt a,  D e n drit e s a n d pits: u nt a n gli n g t h e c o m pl e x b e h a vi or of lit hi u m m et al 

a n o d es  t hr o u g h o p er a n d o vi d e o mi cr os c o p y, A C S C e nt. S ci. 2 ( 2 0 1 6) 7 9 0 − 8 0 1. 

[ 2 8] K. N. W o o d, M. N o k e d, N. P. D as g u pt a,  Lit hi u m m et al a n o d es: t o w ar d a n 

i m pro v e d u n d erst a n di n g of c o u pl e d m or p h ol o gi c al, el e ctr o c h e mi c al, a n d m e c h a ni c al 

b e h a vi or, A C S E n er g y L ett. 2 ( 2 0 1 7) 6 6 4 − 6 7 2. 

[ 2 9] K. Is hi g ur o, H. N e m ori, S. S u n a hir o, Y. N a k at a, R. S u d o, M. M ats ui, Y. Ta k e d a, 

O. Ya m a m ot o, N. I m a nis hi, Ta- d o p e d Li 7 L a 3 Zr 2 O 1 2  f or w at er-st a bl e lit hi u m el e ctr o d e 
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of lit hi u m- air b att eri es, J. El e ctr o c h e m. S o c. 1 6 1 ( 2 0 1 4) A 6 6 8 − A 6 7 4. 

[ 3 0] R. S u d o, Y. N a k at a, K. Is hi g ur o, M. M ats ui, A. Hir a n o, Y. Ta k e d a, O. Ya m a m ot o, 

N. I m a nis hi, I nt erf a c e b e h a vi or b et w e e n g ar n et-t y p e lit hi u m- c o n d u cti n g s oli d 

el e ctr ol yt e a n d lit hi u m m et al, S oli d St at e I o n. 2 6 2 ( 2 0 1 4) 1 5 1 − 1 5 4. 

[ 3 1] Y. L u, Z. T u, L. A. Ar c h er, St a bl e lit hi u m el e ctr o d e p ositi o n i n li q ui d a n d 

n a n o p or o us s oli d el e ctr ol yt es, N at. M at er. 1 3 ( 2 0 1 4) 9 6 1. 

[ 3 2] W. Li, H. Ya o, K. Ya n, G. Z h e n g, Z. Li a n g, Y.- M. C hi a n g, Y. C ui, T h e s y n er g eti c 

eff e ct of lit hi u m p ol ys ulfi d e a n d lit hi u m nitr at e t o pr e v e nt lit hi u m d e n drit e gr o wt h, 

N at. C o m m u n. 6 ( 2 0 1 5) 7 4 3 6. 

[ 3 3] L. Gr a n d e, J. v o n Z a m or y, S. L. K o c h, J. K al h off, E. P aill ar d, S. P ass eri ni, 

H o m o g e n e o us lit hi u m el e ctr o d e p ositi o n wit h p yrr oli di ni u m- b as e d i o ni c li q ui d 

el e ctr ol yt es, A C S A p pl. M at er. I nt erf a c es 7 ( 2 0 1 5) 5 9 5 0 − 5 9 5 8. 

[ 3 4] Q. L u, Y. B. H e, Q. Yu, B. Li, Y. V. K a n eti, Y. Ya o, F. K a n g, Q. H. Ya n g, 

D e n drit e fr e e, hi g h r at e, l o n g lif e lit hi u m m et al b att eri es wit h a 3 D cr oss li n k e d ‐ ‐ ‐ ‐

n et w or k p ol y m er el e ctr ol yt e, A d v. M at er. 2 9 ( 2 0 1 7) 1 6 0 4 4 6 0. 

[ 3 5] X. F a n, X. Ji, F. H a n, J. Yu e, J. C h e n, L. C h e n, T. D e n g, J. Ji a n g, C. Wa n g, 

Fl u ori n at e d s oli d el e ctr ol yt e i nt er p h as e e n a bl es hi g hl y r e v ersi bl e s oli d-st at e Li m et al 

b att er y, S ci. A d v. 4 ( 2 0 1 8) 9 2 4 5. 

[ 3 6] C. Wa n g, K. R. A d air, J. Li a n g, X. Li, Y. S u n, X. Li, J. Wa n g, Q. S u n, F. Z h a o, X. 

Li n, S oli d st at e pl asti c cr yst al el e ctr ol yt es: eff e cti v e pr ot e cti o n‐  i nt erl a y ers f or 

s ulfi d e b as e d all s oli d st at e lit hi u m m et al b att eri es, A d v. F u n ct. M at er. 2 9 ( 2 0 1 9) ‐ ‐ ‐

1 9 0 0 3 9 2. 



2 2  
 

[ 3 7] X. H a n, Y. G o n g, K. K. F u, X. H e, G. T. Hit z, J. D ai, A. P e ars e, B. Li u, H. Wa n g, 

G. R u bl off, N e g ati n g i nt erf a ci al i m p e d a n c e i n g ar n et- b as e d s oli d-st at e Li m et al 

b att eri es, N at. M at er. 1 6 ( 2 0 1 7) 5 7 2. 

[ 3 8] A. S h ar afi, H. M. M e y er, J. N a n d a, J. W olf e nsti n e, J. S a k a m ot o, C h ar a ct eri zi n g 

t h e Li- Li7 L a 3 Zr 2 O 1 2  i nt erf a c e st a bilit y a n d ki n eti cs as a f u n cti o n of t e m p er at ur e a n d 

c ur re nt d e nsit y, J. P o w er S o ur c es 3 0 2 ( 2 0 1 6) 1 3 5 − 1 3 9. 

[ 3 9] A. S h ar afi, E. K a z y a k, A. L. D a vis, S. Yu, T. T h o m ps o n, D. J. Si e g el, N. P. 

D as g u pt a, J. S a k a m ot o, S urf a c e c h e mistr y m e c h a nis m of ultr a-l o w i nt erf a ci al 

r esist a n c e i n t h e s oli d-st at e el e ctr ol yt e Li 7 L a 3 Zr 2 O 1 2 , C h e m. M at er. 2 9 ( 2 0 1 7) 

7 9 6 1 − 7 9 6 8. 

[ 4 0] X.- B. C h e n g, R. Z h a n g, C.- Z. Z h a o, Q. Z h a n g, T o w ar d s af e lit hi u m m et al a n o d e 

i n r e c h ar g e a bl e b att eri es: a r e vi e w, C h e m. R e v. 1 1 7 ( 2 0 1 7) 1 0 4 0 3 − 1 0 4 7 3. 

[ 4 1] Y. Z h a n g, W. L u o, C. Wa n g, Y. Li, C. C h e n, J. S o n g, J. D ai, E. M. Hit z, S. X u, C. 

Ya n g, Hi g h- c a p a cit y, l o w-t ort u osit y, a n d c h a n n el- g ui d e d lit hi u m m et al a n o d e, Pr o c. 

N atl. A c a d. S ci. 1 1 4 ( 2 0 1 7) 3 5 8 4 − 3 5 8 9. 

[ 4 2] M. H. R y o u, D. J. L e e, J. N. L e e, Y. M. L e e, J. K. P ar k, J. W. C h oi, E x c ell e nt 

c y cl e lif e of lit hi u m m et al a n o d es i n lit hi u m i‐ ‐ o n b att eri es wit h m uss el i ns pir e d ‐

p ol y d o p a mi n e c o at e d s e p ar at ors, A d v. E n er g y M at er. 2 ( 2 0 1 2)  6 4 5‐ − 6 5 0. 

[ 4 3] S. H. Wa n g, Y. X. Yi n, T. T. Z u o, W. D o n g, J. Y. Li, J. L. S hi, C. H. Z h a n g, N. W. 

Li, C. J. Li, Y. G. G u o, St a bl e Li m et al a n o d es vi a r e g ul ati n g lit hi u m pl ati n g/stri p pi n g 

i n v erti c all y ali g n e d mi cr o c h a n n els, A d v. M at er. 2 9 ( 2 0 1 7) 1 7 0 3 7 2 9. 

[ 4 4] H. Z h u, W. L u o, P. N. Ci esi els ki, Z. F a n g, J. Z h u, G. H e nri kss o n, M. E. Hi m m el, 
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L. H u, W o o d- d eri v e d m at eri als f or gr e e n el e ctr o ni cs,  biol o gi c al d e vi c es, a n d e n er g y 

a p pli c ati o ns, C h e m. R e v. 1 1 6 ( 2 0 1 6) 9 3 0 5 − 9 3 7 4. 

[ 4 5] H. S o n g, S. X u, Y. Li, J. D ai, A. G o n g, M. Z h u, C. Z h u, C. C h e n, Y. C h e n, Y. 

Y a o, B. Li u, J. S o n g, G. P ast el, L. H u, Hi er ar c hi c all y p or o us, ultr at hi c k, “ br e at h a bl e ” 

w o o d d eri v e d ‐ c at h o d e f or lit hi u m o x y g e n b att eri es,‐  A d v. E n er g y M at er. 8 ( 2 0 1 8) 

1 7 0 1 2 0 3. 

[ 4 6] Y. Li, K. K. F u, C. C h e n, W. L u o, T. G a o, S. X u, J. D ai, G. P ast el, Y. W a n g, B. 

Li u, J. S o n g, Y. C h e n, C. Y a n g, L. H u, E n a bli n g hi g h- ar e al- c a p a cit y lit hi u m-s ulf ur 

b att eri es: d esi g ni n g a nis otr o pi c a n d l o w-t ort u osit y p or o us ar c hit e ct ur es, A C S N a n o 1 1 

( 2 0 1 7) 4 8 0 1 − 4 8 0 7. 

[ 4 7] J. D ai, K. F u, Y. G o n g, J. S o n g, C. C h e n, Y. Y a o, G. P ast el, L. Z h a n g, E. 

W a c hs m a n, L. H u, Fl e xi bl e s oli d-st at e el e ctr ol yt e wit h ali g n e d n a n ostr u ct ur es d eri v e d 

fr o m w o o d, A C S M at er. L ett. 1 ( 2 0 1 9) 3 5 4 − 3 6 1. 

[ 4 8] L. L. L u, Y. Y. L u, Z. J. Xi a o, T. W. Z h a n g, F. Z h o u, T. M a, Y. Ni, H. B. Y a o, S. 

H. Y u, Y. C ui, W o o d ‐ i ns pir e d hi g h p erf or m a n c e ultr at hi c k b ul k b att er y el e ctro d es,‐  

A d v. M at er. 3 0 ( 2 0 1 8) 1 7 0 6 7 4 5. 

[ 4 9] W. Li u, S. W. L e e, D. Li n, F. S hi, S. W a n g, A. D. S e n d e k, Y. C ui, E n h a n ci n g 

i o ni c c o n d u cti vit y i n c o m p osit e p ol y m er el e ctr ol yt es wit h w ell- ali g n e d c er a mi c 

n a n o wir es, N at. E n er g y 2 ( 2 0 1 7) 1 − 7. 

[ 5 0] X. W a n g, H. Z h ai, B. Qi e, Q. C h e n g, A. Li, J. B or o vil as, B. X u, C. S hi, T. Ji n, X. 

Li a o, Y. Li, X. H e, S. D u, Y. F u, M. D o nti g n y, K. Z a g hi b, Y. Y a n g, R e c h ar g e a bl e 
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s oli d-st at e  lit hi u m  m et al  b att eri es  wit h  v erti c all y al ig n e d  c er a mi c 

n a n o p arti cl e/ p ol y m er c o m p osit e el e ctr ol yt e, N a n o E n er g y 6 0 ( 2 0 1 9) 2 0 5 − 2 1 2. 

[ 5 1] J. W a n, J. Xi e, X. K o n g, Z. Li u, K. Li u, F. S hi, A. P ei, H. C h e n, W. C h e n, J. 

C h e n, X. Z h a n g, L. Z o n g, J. W a n g, L. Q. C h e n, J. Qi n, Y. C ui, Ultr at hi n, fl e xi bl e, 

s oli d p ol y m er c o m p osit e el e ctr ol yt e e n a bl e d wit h ali g n e d n a n o p or o us h ost f or lit hi u m 

b att eri es, N at. N a n ot e c h n ol. 1 4 ( 2 0 1 9) 7 0 5 − 7 1 1. 

[ 5 2] Z. Ji a n g, H. Xi e, S. W a n g, X. S o n g, X. Y a o, H. W a n g, P er o vs kit e m e m br a n es 

wit h v erti c all y ali g n e d mi cr o c h a n n els f or all s oli d st at e lit hi u m b att eri es,‐ ‐  A d v. 

E n er g y M at er. 8 ( 2 0 1 8) 1 8 0 1 4 3 3. 

[ 5 3] C. Yu, S. G a n a p at h y, N. J. d e Kl er k, I. R osl o n, E. R. v a n E c k, A. P. K e nt g e ns, M. 

Wa g e m a k er, U nr a v elli n g Li-i o n tr a ns p ort fr o m pi c os e c o n ds t o s e c o n ds: b ul k v ers us 

i nt erf a c es i n a n ar g yr o dit e Li6 P S 5 Cl- Li 2 S all-s oli d-st at e Li-i o n b att er y, J. A m. C h e m. 

S o c. 1 3 8 ( 2 0 1 6) 1 1 1 9 2 − 1 1 2 0 1. 

[ 5 4] D. A. Zi ol k o ws k a, W. Ar n ol d, T. Dr uff el, M. S u n k ar a, H. Wa n g, R a pi d a n d 

e c o n o mi c s y nt h esis of a Li 7 P S 6  s oli d el e ctr ol yt e fr o m a li q ui d a p pr o a c h, A C S A p pl. 

M a ter. I nt erf a c es 1 1 ( 2 0 1 9) 6 0 1 5 − 6 0 2 1. 

[ 5 5] C. Yu, S. G a n a p at h y, J. H a g e m a n, L. v a n Eij c k, E. R. v a n E c k, L. Z h a n g, T. 

S c h wi et ert, S. B as a k, E. M. K el d er, M. Wa g e m a k er, F a cil e s y nt h esis t o w ar d t h e 

o pti m al str u ct ur e- c o n d u cti vit y c h ar a ct eristi cs of t h e ar g yr o dit e Li 6 P S 5 Cl s oli d-st at e 

el e ctr ol yt e, A C S A p pl. M at er. I nt erf a c es 1 0 ( 2 0 1 8) 3 3 2 9 6 − 3 3 3 0 6. 

[ 5 6] J. Li, Y. L u, D. Ya n g, Q. S u n, Y. Li u, H. Z h a o, Li g n o c ell ul os e a er o g el fr o m 

w o o d-i o ni c li q ui d s ol uti o n ( 1- all yl- 3- m et h yli mi d a z oli u m c hl ori d e) u n d er fr e e zi n g a n d 
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t h a wi n g c o n diti o ns, Bi o m a cr o m ol e c ul es 1 2 ( 2 0 1 1) 1 8 6 0− 1 8 6 7.  

[5 7] S. We n z el, S. J. S e dl m ai er, C. Di etri c h, W. G. Z ei er, J. J a n e k, I nt erf a ci al 

r e a cti vit y a n d i nt er p h as e gr o wt h of ar g yr o dit e s oli d el e ctr ol yt es at lit hi u m m et al 

el e ctr o d es, S oli d St at e I o n. 3 1 8 ( 2 0 1 8) 1 0 2 − 1 1 2. 

[ 5 8] J. Z h a n g, Y. B ai, X.- G. S u n, Y. Li, B. G u o, J. C h e n, G. M. Veit h, D. K. H e nsl e y, 

M. P. P ar a nt h a m a n, J. B. G o o d e n o u g h, S u p eri or c o n d u cti v e s oli d-li k e el e ctr ol yt es: 

n a n o c o nfi ni n g li q ui ds wit hi n t h e h oll o w str u ct ur e, N a n o L ett. 1 5 ( 2 0 1 5) 3 3 9 8 − 3 4 0 2. 

[ 5 9] K. K. F u, Y. G o n g, J. D ai, A. G o n g, X. H a n, Y. Ya o, C. Wa n g, Y. Wa n g, Y. C h e n, 

C. Ya n, Fl e xi bl e, s oli d-st at e, i o n- c o n d u cti n g e m br a n e wit h 3 D g ar n et n a n ofi b er 

n et w or ks f or lit hi u m b att eri es, Pr o c. N atl. A c a d. S ci. 1 1 3 ( 2 0 1 6) 7 0 9 4 − 7 0 9 9. 

[ 6 0] J. A u v er g ni ot, A. C ass el, D. F oi x, V. Vi all et, V. S e z n e c, R. D e dr y v èr e, R e d o x 

a cti vit y of ar g yr o dit e Li 6 P S 5 Cl el e ctr ol yt e i n all-s oli d-st at e Li-i o n b att er y: a n X P S 

st u d y, S oli d St at e I o n. 3 0 0 ( 2 0 1 7) 7 8 − 8 5. 

[ 6 1] H. C h e n, A. P ei, D. Li n, J. Xi e, A. Ya n g, J. X u, K. Li n, J. Wa n g, H. Wa n g, F. S hi, 

U nif or m hi g h i o ni c c o n d u cti n g lit hi u m s ulfi d e pr ot e cti o n l a y er f or st a bl e lit hi u m 

m et al a n o d e, A d v. E n er g y M at er. 9 ( 2 0 1 9) 1 9 0 0 8 5 8. 

[ 6 2] Y. R e n, Y. Z h o u, Y. C a o, I n hi bit of Lit hi u m D e n drit e Gr o wt h i n S oli d C o m p osit e 

El e ctr ol yt e b y P h as e- Fi el d M o d eli n g, J. P h ys. C h e m. C, 1 2 4 ( 2 0 2 0) 1 2 1 9 5- 1 2 2 0 4.  

[ 6 3] Z. Li u, W. F u, A. P a y z a m y. X. Yu, Z. Wi, N. D u d n e y, J. Ki g g a ns, K. H o n g, A. 

R o n di n o n e, C. Li a n g, A n o m al o us Hi g h I o ni c C o n d u cti vit y of N a n o p or o us β - Li3 P S 4 , J. 

A m . Ch e m. S o c., 1 3 5 ( 2 0 1 3), 9 7 5- 9 7 8.   
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S c h e m e 1. ( a) Li m et al a n o d e wit h b ar e S E. I n b ar e S E, c o n c e ntr at e d Li i o ni c fl u x 

r es ults i n i n h o m o g e n e o u s Li stri p pi n g/ pl ati n g. Li d e p osits f urt h er a c c u m ul at e at t h e 

s p ots w h er e t h e c urr e nt d e nsit y is l o c all y e n h a n c e d a n d fi n all y e v ol v e i nt o Li 

d e n drit es. ( b) S E str u ct ur e c o nt ai ni n g ali g n e d c h a n n els. Wit h c h a n n els, Li i o ni c fl u x 

i n S E c o ul d b e c o nfi n e d i n e a c h c h a n n el, l e a di n g t o a h o m o g e n e o us Li 

el e ctr o d e p ositi o n b e h a vi or a n d t h us u nif or m Li n u cl e ati o n/ gr o wt h, w hi c h r es ults i n Li 

d e n drit e i n hi biti o n. 
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S c h e m e 2. Gr a p hi c al di a gr a ms f or t h e f a bri c ati o n of Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E fr o m w o o d 

t e mpl at e a n d t h e cr yst alli n e str u ct ur e of Li 6 P S 5 Cl. 
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Fi g. 1.  ( a − c) T o p- vi e w a n d cr oss-s e cti o n al S E M i m a g es of w o o d t e m pl at e pr es e nt 

t y pi c al w ell- ali g n e d c h a n n el str u ct ur e wit h a v er a g e di a m et ers of ar o u n d 1 5 μ m. ( d −f) 

S E M  i m a g es of t o p s urf a c e a n d cr oss-s e cti o n of Li6 P S 5 Cl @ w o o d S E i nf us e d wit h S E 

i n wo o d c h a n n els. Cr yst alli n e Li 6 P S 5 Cl c a n b e cl e arl y s e e n i n t h e w o o d c h a n n els. ( g) 

E D S  m a p pi n gs of P, S a n d Cl distri b uti o ns i n Li6 P S 5 Cl @ w o o d S E, w hi c h i n di c at es 

S E u ni f or ml y i nf us e d i n w o o d t e m pl at e. 
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Fi g. 2. (a, b) X R D p att er ns a n d X P S s p e ctr a of p ur e Li 6 P S 5 Cl, pristi n e w o o d a n d 

Li 6 P S 5 C l @ w o o d S E. Li6 P S 5 Cl e x hi bits ar g yr o dit e c u bi c str u ct ur e (s p a c e gr o u p 

F- 4 3 m ), w hi c h is w ell d efi n e d i n Li6 P S 5 Cl @ w o o d s a m pl e. ( c) Arr h e ni us pl ots of 

Li 6 P S 5 C l a n d Li6 P S 5 Cl @ w o o d S Es. A cti v ati o n e n er g y ( E a ) is 0. 2 8 e V f or 

Li 6 P S 5 C l @ w o o d S E a n d 0. 3 4 e V f or Li6 P S 5 Cl S E. ( d) EI S s p e ctr a of Li 6 P S 5 Cl a n d 

Li 6 P S 5 C l @ w o o d S Es at v ari o us t e m p er at ur es of 3 0, 6 0 a n d 9 0 o C. 
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Fi g. 3.  ( a) V olt a g e pr ofil es of s y m m etri c c ells f or Li6 P S 5 Cl ( gr e e n) a n d 

Li 6 P S 5 C l @ w o o d ( or a n g e) S Es at c urr e nt d e nsit y of 0. 2 m A c m− 2  wit h a fi x e d ar e al 

c a p a cit y of 0. 1 m A h c m − 2 . I ns ets ar e z o o m e d-i n pr ofil es of t y pi c al c y cl es. C o m p ar e d 

wit h b ar e Li 6 P S 5 Cl, Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E e x hi bit e d l o n g-t er m c y cli n g st a bilit y wit h o ut 

s h ort - cir c uit. EI S s p e ctr a of s y m m etri c c ells wit h ( b) Li 6 P S 5 Cl @ w o o d a n d ( c) 

Li 6 P S 5 C l S Es b ef or e a n d aft er c y cli n g. ( d) V olt a g e pr ofil es of s y m m etri c 
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Li| Li 6 P S 5 Cl @ w o o d| Li c ell c y cl e d at v ari o us c urr e nt d e nsiti es of 0. 1, 0. 2, 0. 5, 0. 8 a n d 

1. 0 m A  c m− 2
, w hi c h c orr es p o n d t o t h e ar e al c a p a citi es of 0. 0 5, 0. 1, 0. 2 5, 0. 4 a n d 0. 5 m A h 

c m − 2 , res p e cti v el y.  
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Fi g. 4.  D et ail e d X P S s p e ctr a a n d p e a k fits of Cl 2 p, P 2 p a n d S 2 p f or t h e 

Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E b ef or e a n d aft er c y cli n g. I nt er p h as e c o nt ai ni n g s p e ci es of Li 2 S 

a n d L i3 P f or m e d aft er c y cli n g. 
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Fi g. 5. P h as e-fi el d si m ul ati o n of Li d e p ositi o n i n S E d es cri b e d b y a p h as e-fi el d 

v ari a bl e ( ξ ), w h er e ξ  = 1. 0 f or Li m et al a n d ξ  = 0. 0 f or S E. P h as e-fi el d si m ul ati o n of 

Li i o n fl u x ( J ) i n S E i n v esti g at e d al o n g v erti c al (x ) dir e cti o n (J x ) a n d h ori z o nt al ( y) 

dir e cti o n ( J y ). ( a − c) Li d e p ositi o n m or p h ol o g y a n d Li-i o n fl u x distri b uti o n i n b ar e 

L i6 P S 5 Cl S E. I n h o m o g e n e o us Li d e n drit e gr o wt h i n S E wit h o ut t e m pl at e.  ( d −f) Li 

d e p ositi o n m or p h ol o g y a n d Li-i o n fl u x distri b uti o n i n Li 6 P S 5 Cl @ w o o d S E. 

H o m o g e n e o us Li d e p osits i n t h e ali g n e d c h a n n els. T h e s c al e b ar i n ( a) a p pli es t o 

( b −f). 
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