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요 약
고용량 및 고에너지 밀도의 리튬 이온 전지 수요가 증가함에 따라 기존 흑연 음극을 대체할 고용량 실리콘 음극이 주목
받고 있다. 하지만, 실리콘은 충·방전 동안 ~360%의 큰 부피 팽창 및 낮은 이온 전도도와 전기 전도도로 인해 저조한 수
명 및 율속 특성을 나타낸다. 해당 문제를 해결하기 위해, 본 연구에서는 Pluronic-F127을 활용한 단일 분무 열분해 공
정을 통해 코어@쉘 구조의 실리콘@탄소 나노 분말(Si@C NPs)을 합성한다. 분무 용액 내 Pluronic-F127은 실리콘 나
노 입자/dextrin 응집체 형성 억제와 동시에 열분해됨으로써 나노 분말 합성에 기여한다. 또한 dextrin으로부터 유래된 비
정질 탄소는 실리콘 입자 표면에 코팅되어 소재 내 전자 이동 경로 역할과 실리콘 나노 입자간 전기적 접촉을 강화한다. 
그 결과, Si@C NPs는 1.0 A g-1에서 50 사이클 후 1,912 mA h g-1의 방전 용량 및 높은 율속 특성(3.0 A g-1에서 방전 
용량 1,493 mA h g-1)을 나타내었다. 따라서 본 연구에서 제시한 분무 열분해 공정 기반 실리콘@탄소 복합 나노 분말 
합성 전략은 실리콘 음극 소재 성능 향상에 새로운 방향을 제시할 수 있을 것으로 기대한다.

주제어 : 리튬 이온 전지, 실리콘 음극, 분무 열분해, Pluronic-F127, 탄소 코팅

Abstract : As the demand for lithium-ion batteries with high capacity and high energy density has rapidly increased, silicon anodes 
(theoretical capacity = 3,570 mA h g-1) have garnered attention as potential replacements for conventional graphite anodes (theoretical 
capacity = 372 mA h g-1). However, silicon anodes suffer from severe volume expansion (~360%) during lithiation, low ionic 
conductivity (10-14 ~ 10-13 cm2 S-1), and low electrical conductivity (10-2 S cm-1), resulting in poor cycling and rate performance. 
To address these issues, this study synthesized core@shell-structured silicon@carbon nanoparticles (Si@C NPs) via a one-pot 
spray pyrolysis process using Pluronic-F127. Pluronic-F127 in the spray solution contributes to the synthesis of nanoparticles by 
preventing the formation of silicon nanoparticle/dextrin agglomerates and by undergoing pyrolysis simultaneously. Additionally, 
dextrin derived amorphous carbon was coated on the surface of the silicon nanoparticles to act as an electron transport pathway 
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within the anodes and enhance the electrical contact between the silicon nanoparticles. The Si@C NPs exhibited a discharge 
capacity of 1,912 mA h g-1 after 50 cycles at 1.0 A g-1 and high rate capabilities (discharge capacity of 1,493 mA h g-1 at 3.0 A 
g-1). The silicon@carbon composite nanoparticle synthesis strategy based on the spray pyrolysis process presented in this study is 
expected to offer a new direction for improving the performance of silicon anode materials.
Keywords : Lithium-ion batteries, Silicon anode, Spray pyrolysis, Pluronic-F127, Carbon coating

1. 서 론

최근 전기차(electric vehicle; EV) 및 에너지 저장 시스템
(energy storage system; ESS)과 같은 중대형 전지 수요가 급증
함에 따라 높은 용량 및 에너지 밀도를 갖는 리튬 이온 전지 수
요가 증가하고 있다[1-5]. 현재 상용 리튬 이온 전지에 사용되
는 흑연(graphite)은 372 mA h g-1의 낮은 이론용량으로 인해 
고용량 및 고에너지 밀도 전지를 위한 음극소재로서 적합하지 
않은 상황이다[1,6]. 이에 따라 흑연을 대체할 고용량 음극 소
재가 요구되며, 그 중, 흑연 대비 10배 이상의 높은 이론용량
(3,570 mA h g-1)과 낮은 작동전압(0.4 V vs. Li+/Li)을 갖는 실
리콘(Si)이 차세대 음극소재로 주목받고 있다[7]. 하지만 실리
콘 음극의 상용화를 위해 두 가지 큰 문제를 해결해야 한다. 첫
번째는 리튬화 과정 중 약 360%에 달하는 실리콘의 큰 부피 팽
창률로써, 이는 반복적인 충·방전 과정동안 소재 내 균열 및 
붕괴를 초래하고 뒤이어 무분별한 solid electrolyte interphase 
(SEI)층 형성 및 전지의 내부저항 증가, 급격한 용량 저하 문
제를 야기한다[8,9]. 두번째는 소재 내 전하종의 느린 확산과 
율속 특성 저하를 초래하는 실리콘의 낮은 전기전도도(10-2 S 
cm-1) 및 이온전도도(10-14 ~ 10-13 cm2 S-1)이다[9]. 따라서, 해
당 문제점 해결 및 실리콘 음극 상용화를 위해 실리콘 입자 나
노화, 탄소 복합화, 소재 내 기공 도입 등의 음극소재 설계 및 
복합체 합성 등의 연구가 활발히 진행되고 있다[10-14].

그 중, 율속 특성 향상을 위해 소재 내 전해질 침투를 용이
하게 하는 다공성 구조체 합성 연구가 보고되고 있다[14]. 특
히, 양친매성 블록 공중합체인 Pluronic-F127 [PEG-PPG-PEG 
(PEG: poly(ethylene glycol), PPG: poly(propylene glycol)]
을 기공형성제로 활용한 연구들이 보고되고 있다[14-17]. 
Pluronic-F127은 수용액 내 임계농도(0.34 mM, 298.15 K)에 
도달 시, 소수성 PPG 블록 핵과 친수성 PEG 블록 표면으로 구
성된 micelle을 자발적으로 형성하고 400 oC 이상의 온도에서 
미량의 잔류 탄소만 제외하고 열분해되는 특성을 갖는다[18-
21]. 예를 들어, Shao et al.은 Pluronic-F127과 glucose를 활용
한 수열 합성 및 소성 공정을 통해 다공성 실리콘/탄소 복합체
를 합성했으며, 합성된 다공성 나노 구조체는 0.4 A g-1의 전류
밀도에서 100 사이클 후 1,607 mA h g-1의 방전 용량을 나타
냈다[22]. 하지만 분무 열분해 공정을 이용하여 탄소가 코팅된 
코어@쉘 구조의 실리콘@탄소 복합 나노 분말을 단일, 연속공
정으로 합성하기 위한 방법은 현재까지 보고된 바 없다.

본 연구에서는 Pluronic-F127을 활용한 단일 분무 열분해 

공정을 통해 코어@쉘 구조의 실리콘@탄소 나노 분말(Si@C 
NPs)을 합성하고 합성 메커니즘을 규명한다. 또한 Si@C NPs
와 실리콘/탄소 복합 마이크로스피어(Si/C MSs), 순수 실리콘 
나노 분말(Bare Si)와의 물리화학 및 전기화학적 특성 비교를 
통해 dextrin에서 기인한 비정질 탄소 코팅과 전극 내 균일 분
포가 가능한 나노 입자 합성 전략이 실리콘 음극의 전기화학
적 성능에 미치는 영향을 상세히 조사한다.

2. 실험 방법

2.1  단일 분무 열분해 공정을 통한 코어@쉘 구조의 Si@C 
나노 분말 합성

Si@C NPs의 합성을 위해 증류수 200 mL에 Pluronic-F127 
((C3H6O·C2H4O)x, Sigma-Aldrich, Mw = 12,600 g mol-1) 3.5 g과 
실리콘 나노 입자(Luoyang Tongrun Info Technology. Co., Ltd., 
>99%, z = 50 ~ 100 nm) 5.0 g을 첨가하여 2 h 동안 초음파 분
산기를 통해 분산시켰다. 이후 dextrin hydrate (C6H10O5·nH2O, 
Daejung, Extra Pure) 30 g을 넣고 12 h 동안 교반시켜 분무 용
액을 준비하였다. 준비된 용액을 분무 열분해 공정(반응부 온
도: 700 oC, 운반 기체: N2, 유량: 10 L min-1)에 도입하여 최종
적으로 코어@쉘 구조의 Si@C NPs를 합성하였다. 또한 Si@C 
NPs의 전기화학적 성능을 비교하기 위해 Pluronic-F127을 포
함하지 않은 분무 용액을 동일한 공정 조건에 적용하여 Si/C 
MSs를 합성하였다.

2.2 분석방법
단일 분무 열분해 공정을 통해 합성된 Si@C NPs, Si/C 

MSs의 형태 및 물리화학적 특성은 다음과 같은 분석 방법
을 통해 분석되었다. 구조체의 형상은 전계방출형 주사전
자현미경(field-emission scanning electron microscope, FE-
SEM, ZEISS, Ultraplus)과 전계방출형 투과전자현미경(field-
emission transmission electron microscope, FE-TEM, JEM-
2100F, JEOL)을 통해 관찰되었다. 또한 X-선 회절분석기
(X-ray diffractometer, XRD, D2 Phaser, Bruker AXS)를 통해 
구조체의 결정구조를 분석하였고, Al Ka (1,486.6 eV) 선을 이
용한 X-선 광전자 분광기(X-ray photoelectron spectroscopy, 
XPS, Thermofisher scientific spectrometer)를 활용하여 조
성 분석을 진행하였다. 구조체 내 탄소 함량은 열중량분석
(thermogravimetric analysis, TGA; 공기 분위기하에서 10 oC 
min-1의 승온 속도로 800 oC까지 측정)과 유기원소분석기
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(elemental analyzer, EA, Vario micro cube)를 이용하여 정량
화되었다. 구조체의 비표면적 및 기공 크기 분포는 질소 흡·
탈착 등온선을 기반으로 한 Brunauer-Emmett-Teller (BET) 및 
Barrett-Joyner-Halenda (BJH) 방법을 이용하여 측정하였다.

2.3 전기화학적 특성 분석
Si@C NPs, Si/C MSs 및 Bare Si의 전기화학적 특성 분석을 

위해 리튬 금속을 상대 전극으로 하여 CR2032 코인셀을 제조
하였다. 전극 제조를 위해 활물질과 도전재(Super-P®, C, Alfa 
Aesar), 바인더(poly(acrylic acid); PAA, Sigma-Aldrich, Mw = 
450,000 g mol-1)를 6:2:2의 중량비(wt%)로 증류수와 혼합하
여 슬러리를 제조하였다. 제조된 슬러리는 Cu 호일에 doctor 
blade를 사용하여 15 nm의 두께로 도포한 후 60 oC의 오븐
에서 12 h 동안 건조하였다. 이후 원형 디스크(z = 14 mm)
로 펀칭하여 전극을 제조했으며, 전극의 활물질 로딩함량은 
~1.5 mg cm-2로 고정시켰다. 전지 제조는 Ar으로 채워진 글로
브 박스 내에서 CR2032 코인셀을 사용하여 진행하였다. 분리
막은 마이크로기공을 갖는 폴리프로필렌 필름(Celgard2400®

, 

Wellcos)을 사용하였고, 전해액은 VC 1.0 wt%, LiPO2F2 1.0 
wt%, FEC 12.5 wt%를 첨가제로 포함하는 ethylene carbonate/
ethyl methyl carbonate/dimethyl carbonate(부피비 2:4:4) 혼합
물에 1.15 M의 LIPF6를 용해시켜 사용하였다. 제조된 전지는 
WBCS3000 (WonATech) 충방전기를 이용하여 0.01 ~ 1.2 V의 
전압범위에서 정전류/정전압(constant current/constant voltage; 

CC/CV) 모드로 수명 및 율속 특성 분석을 수행하였고, 순환전
압전류법(cyclic voltammetry, CV)은 동일한 전압 범위에서 0.1 
mV s-1의 전압 스캔 속도로 수행하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1 코어@쉘 구조의 Si@C NPs 합성기전
단일 분무 열분해 공정을 통해 합성한 코어@쉘 구조의 

Si@C 나노 분말(Si@C NPs)의 합성기전을 Scheme 1에 나타
내었다. 증류수에 실리콘 나노 입자와 탄소 공급원으로서의 
dextrin, 실리콘 입자의 응집을 억제하기 위해 Pluronic-F127
을 균일하게 분산시킨 수용액을 Scheme 1(a)에 도식화하였
다. 수용액 교반 과정 중 양친매성 Pluronic-F127은 실리콘 나
노 입자의 분산을 도와줄 뿐만 아니라 Pluronic-F127 micelle
을 자발적으로 형성하고, 초음파 분무를 통해 실리콘 나노 입
자와 dextrin, Pluronic-F127 micelle로 구성된 액적이 형성된
다(Scheme 1(b)). 형성된 액적은 분무 열분해 공정 초반부에 
Pluronic-F127 micelle 매트릭스 내 실리콘 나노 입자와 dextrin
이 복합된 마이크로스피어로 건조된다(Scheme 1(c)). 연속된 
가열과정 중 열분해가 진행됨에 따라, dextrin은 비정질 탄소로 
전환되어 실리콘 나노 입자 표면에 코팅되고, Pluronic-F127
은 CO2, CHx 등의 가스 생성물로 열분해되어 마이크로스피어 
내 큰 기공을 형성하여 실리콘@탄소 나노 입자들과 얇은 탄
소 브릿지로 상호 연결된 구조체를 형성한다(Scheme 1(d))[22-

Scheme 1. Formation mechanism of core@shell-structured silicon@carbon nanoparticles (Si@C NPs).
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24]. 이후 탄소 브릿지가 붕괴되며 최종적으로 코어@쉘 구조
의 Si@C NPs가 합성된다(Scheme 1(e)).

3.2 Si@C NPs의 형태학적 및 물리화학적 특성 분석
단일 분무 열분해 공정을 통해 합성된 코어@쉘 구조의 

Si@C NPs의 형태학적 및 물리화학적 특성 분석을 수행하여 
Figure 1에 나타내었다. Figure 1(a)의 저배율 FE-SEM 이미
지에서 실리콘 나노 입자와 dextrin 유래 탄소의 응집 없는 나
노 입자가 확인되었으며, 고배율 FE-SEM과 TEM 이미지들
(Figure 1(b) 및 (c))을 통해 평균 70 nm 크기의 구형 나노 입
자의 분포를 확인하였다. Figure 1(d) 및 (e)에 나타낸 고배
율 및 고해상도 TEM 이미지는 실리콘 나노 입자 내 실리콘 
(111) 결정면에 해당하는 0.31 nm 격자간격과 입자 표면에 코
팅된 2.8 nm 두께의 dextrin 유래 비정질 탄소층을 나타내었
다. Figure 1(f)의 selected area electron diffraction (SAED) 패
턴은 실리콘 (111), (220), 및 (311) 결정면에 해당하는 명확한 
회절 고리를 나타내었으며, Figure 1(g)의 XRD 분석 결과 또
한 2i = 28, 47, 및 56o 위치에서 실리콘 (111), (220), 및 (311) 
결정면에 대한 피크가 관찰되었다. 이는 열분해 과정동안 실
리콘 결정상이 변화없이 잘 유지되었음을 시사한다. 또한 22o

에서 비정질 탄소에 해당하는 브로드한 회절 피크가 관찰되었
다. Si@C NPs의 열적 특성 및 탄소 함량은 공기 분위기하에서 
수행한 TG 분석을 통해 확인되었다. Figure 1(h)에 나타낸 TG 
분석 결과, 200 ~ 460 oC 영역에서 실리콘 표면 탄소층 연소에 
기인한 4.7 wt%의 무게 감소가 관찰되었다. 뒤이어 460 oC 이
상의 온도부터 실리콘 산화 반응(Si + O2 → SiOx)에 의한 무
게 증가가 지속적으로 관찰되었다. 또한 TGA 결과로부터 얻
어진 무게 감소치는 EA (Table 1)를 통해 정량화된 탄소(3.3 
wt%) 및 질소 함량(0.9 wt%)의 합과 거의 일치하였다. 전반적
인 위 결과는 코어@쉘 구조의 Si@C 나노 입자의 형성을 확
인하며, 전극 내 균일 분포가 가능한 나노 입자 형태와 비정질 
탄소 코팅층의 존재가 전기화학적 특성 향상에 기여할 것으로 
예상된다.

Si@C NPs 내 여러 원소의 화학적 결합 상태를 분석하기 위
해 XPS 분석을 수행하여 Figure 2에 나타내었다. XPS survey 
스펙트럼(Figure 2(a))은 Si 2p, Si 2s, 및 C 1s의 원자 오비탈에 

Figure 1.  Morphologies, SAED, XRD patterns, and TGA curve of 
Si@C NPs: (a, b) FE-SEM, (c, d) TEM images, (e) HR-
TEM image, (f) SAED, (g) XRD pattern, and (h) TGA 
curve.

Table 1. Elemental analysis results of Si@C NPs and Si/C MSs
Sample Carbon (wt%) Nitrogen (wt%)

Si@C NPs 3.3 0.9
Si/C MSs 1.9 0.7

Figure 2. (a) XPS survey spectrum, and (b, c) core-level XPS spectra of Si@C NPs: (b) Si 2p and (c) C 1s.
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해당하는 광전자 신호의 존재를 나타내었다. Figure 2(b)에 나
타낸 고해상도 Si 2p 스펙트럼은 98.5 및 99.2 eV에서 실리콘
에서 기인한 Si-Si 2p3/2 및 Si-Si 2p1/2 결합 피크를 나타내었다
[25]. 또한 실리콘 나노 입자의 표면 산화로 형성되는 SiOx 박
막 관련 Si-O 결합과 SiOx 박막과 비정질 탄소 층의 결합에 대
한 Si-O-C 결합 피크가 각각 102.9 및 102.2 eV에서 관찰되었
다[25,26]. Figure 2(c)의 C 1s 스펙트럼은 284.2 및 285.9 eV에
서 dextrin 유래 비정질 탄소 형성과 SiOx 표면 탄소 코팅을 검
증하는 C-C 및 C-O피크를 나타내었다[27].

3.3 Si/C MSs의 형태학적 및 물리화학적 특성 분석
Pluronic-F127을 통해 합성한 코어@쉘 구조의 Si@C NPs의 

전기화학적 성능 비교를 위해, 실리콘/탄소 복합 마이크로스피
어 (Si/C MSs)를 합성하고 형태학적 및 물리화학적 특성 분석 
결과를 Figure 3에 나타내었다. Figure 3(a)와 (b)의 FE-SEM 
이미지를 통해 평균 2 nm 직경을 갖는 구형의 다공성 입자형
성을 확인하였으며, Figure 3(c)와 (d)의 TEM 이미지들을 통해 
비정질 탄소 매트릭스 내 실리콘 나노 입자가 복합된 다공성 
마이크로스피어 형성을 확인하였다. Figure 3(e)에 나타낸 고
해상도 TEM 이미지는 Si@C NPs의 결과(Figure 1(e))와 유사
하게 실리콘의 (111) 결정면에 해당하는 0.31 nm 격자 간격을 
보여주었으며, Figure 3(f)와 (g)의 SAED 및 XRD 패턴은 실리
콘 결정상에 해당하는 (111), (220), (311) 결정면에 해당하는 
명확한 회절 고리 및 피크를 나타내었다. Si/C MSs의 TG 결
과, 2.7 wt%의 탄소 매트릭스 연소에 해당하는 무게 감소가 관
찰되었으며 EA 결과(Table 1)의 탄소 (1.9 wt%) 및 질소 함량 
(0.7 wt%)의 합과 거의 일치하였다. 반면, Si@C NPs의 탄소 
함량보다 낮은 수치는 Pluronic-F127의 열분해 후 미량의 잔류
탄소의 부재로 인한 결과이다. 질소 흡·탈착 등온선 기반의 비
표면적 분석 결과, Si/C MSs의 비표면적은 37 m2 g-1으로 측정
되었다(Figure 4(a)). 또한 Si/C MSs의 기공 크기 분포 곡선은 
실리콘 입자 사이 및 Si/C MSs 구조체간 공극에 해당하는 메
조 및 마크로 기공 분포를 나타냈으며, 메조 다공성 구조가 잘 
형성됨을 시사한다(Figure 4(b)).

3.4  Si@C NPs, Si/C MSs 및 Bare Si의 전기화학적 특성 
분석결과

Si@C NPs, Si/C MSs 및 Bare Si 전극을 적용한 CR2032 코
인셀을 제조하여 LIBs 음극 특성 평가를 진행하였다. CV 분
석은 0.1 mV s-1의 주사 속도로 0.001 ~ 1.2 V의 전압 범위에
서 진행하여 Figure 5(a)에 나타내었다. Si@C NPs 전극을 적
용한 LIBs는 첫 cathodic 스캔동안 1.02, 0.01 V에서 두개의 
cathodic 피크와 0.57 V에서 브로드한 한 개의 피크를 나타내
었다. 첫 cathodic 스캔 시 1.02 V에서 관찰된 피크는 결정성 
실리콘의 활성화에 기인하며, 0.57 V의 브로드한 피크는 SEI 
층 형성 반응에 기인한다[22,28]. 또한, 0.01 V의 피크는 결정
성 Li15Si4 상을 형성하는 결정성 실리콘과 리튬의 합금화 반

Figure 3.  Morphologies, SAED, XRD patterns, and TGA curve of 
Si/C MSs: (a, b) FE-SEM, (c, d) TEM images, (e) HR-
TEM image, (f) SAED, (g) XRD pattern, and (h) TGA 
curve.

Figure 4.  (a) N2 adsorption-desorption isotherms, and (b) BJH 
desorption pore-size distribution of Si/C MSs.
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응(Si + Li → LixSi → Li15Si4) 및 비정질 탄소 층 내 리튬 이
온 삽입에서 기인한다[28-30]. Anodic 스캔동안 관찰된 0.40 
및 0.55 V의 피크는 각각 탄소층으로부터의 리튬 탈리, 결정
성 Li15Si4에서 비정질 LixSi 및 LixSi에서 비정질 실리콘으로
의 상전환 반응에 해당한다[28-30]. 이후 스캔부터 0.13/0.01 
및 0.40/0.55 V에서 각각 비정질 실리콘과 리튬의 합금 및 탈
합금 반응에 대한 cathodic 및 anodic 피크들이 관찰된다[28-
30]. CV 피크관찰 결과, 결정성 실리콘 나노 입자의 합금화 반
응 동안 입자 심부 및 표면부의 반응 차이가 발생하여 초기 5 
사이클에 걸쳐 점진적으로 개선되어 CV 피크의 강도가 증가
함을 관찰하였다[31-33]. CV 측정 결과를 검증하기 위해 0.1 
A g-1의 전류밀도에서 Si@C NPs, Si/C MSs 및 Bare Si의 초
기 갈바노 방전/충전 프로파일(initial Galvano discharge/charge 
profile)을 얻어 Figure 5(b)에 나타내었다. 실리콘과 리튬의 합
금/탈합금화 반응에 해당하는 방전/충전 plateau가 CV 곡선의 
피크 위치와 동일한 전압에서 관찰되었다. 예를 들어, Si@C 
NPs, Si/C MSs 및 Bare Si에 해당하는 방전 전압 프로파일은 
약 0.02 V까지 가파른 감소를 보였으며, 뒤이어 Li15Si4 상 형성 
및 비정질 탄소 층으로의 리튬 이온 삽입에 해당하는 길고 뚜
렷한 전압 plateau 구간을 나타내었다. 또한 충전 전압 프로파
일은 0.3 ~ 0.55 V까지 Li15Si4에서 비정질 실리콘으로의 상전
환과 리튬 이온 추출에 대한 전압 plateau 구간을 나타내었다. 
Si@C NPs, Si/C MSs 및 Bare Si의 초기 방전/충전 용량은 각

각 3,522/2,720, 3,348/2,542 및 3,020/2,489 mA h g-1이며, 초
기 쿨롱 효율(initial Coulombic efficiency; ICE)은 각각 77.2, 
75.9 및 82.4%로 계산되었다. Bare Si은 탄소의 부재로 인해 
가장 높은 ICE를 나타내었다. Si@C NPs은 비정질 탄소 함량
(3.3 wt%)이 Si/C MSs의 것(1.9 wt%)보다 높음에도 불구하고 
Si/C MSs보다 높은 ICE를 나타내었다. 또한, Si@C NPs의 초
기 방전 용량이 Si/C MSs, 및 Bare Si와 비교하여 가장 높게 관
찰되었으며, 이는 실리콘 나노 입자 표면 비정질 탄소 코팅층
에 의한 활물질간 전기적 접촉 향상과 리튬 이온 확산이 쉬운 
나노 크기의 입자 형태에서 기인한다. Figure 5(c)에서는 Si@
C NPs, Si/C MSs 및 Bare Si 음극의 사이클링 안정성 평가 결
과를 나타내었다. Si@C NPs, Si/C MSs 및 Bare Si 음극의 수
명 특성은 1.0 A g-1의 전류밀도 하에서 조사되었으며, 1.0 A 
g-1에서의 특성 평가 전 0.1 및 0.5 A g-1에서 두 사이클씩 활
성화 과정을 수행하였다. 관찰된 바와 같이, Si@C NPs 음극은 
50 사이클 후 1,912 mA h g-1의 가역 방전 용량을 보여준 반면, 
Si/C MSs 및 Bare Si 음극은 각각 1,771 및 1,800 mA h g-1의 
상대적으로 낮은 방전 용량을 나타내었다. Bare Si은 dextrin에
서 기인한 비정질 탄소의 부재로 인해 30 사이클까지 세 실리
콘 음극 중 가장 낮은 방전 용량을 나타내었다. 또한, Si/C MSs
는 마이크로 크기의 입도에서 기인한 낮은 사이클 안정성으
로 30 사이클 이후부터 가장 낮은 방전 용량을 나타내었다. 또
한, Si@C NPs의 구조적 장점을 더욱 확인하기 위해 0.1 ~ 3.0 
A g-1 범위의 다양한 전류밀도에서 Si@C NPs 및 Si/C MSs의 
율속 특성을 평가하였다(Figure 5(d)). Si@C NPs 음극은 0.1, 
0.3, 0.5, 1.0, 1.5, 2.0 및 3.0 A g-1의 전류밀도에서 각각 2,549, 
2,375, 2,245, 2,049, 1,925, 1,812 및 1,493 mA h g-1의 방전 용
량을 나타내었다. 또한, 0.1 A g-1의 전류밀도로 다시 회복하였
을 때는 2,209 mA h g-1의 가역적인 방전 용량을 유지하였다. 
반면, Si/C MSs 음극은 모든 전류밀도에 걸쳐 Si@C NPs보
다 낮은 2,331, 2,217, 2,117, 1,947, 1,774, 1,643 및 1,388 mA 
h g-1의 방전 용량을 보여주었다. 향상된 수명 및 율속 특성은 
Si@C NPs의 아래 구조적 이점에서 기인한다. Pluronic-F127
의 열분해로부터 형성된 Si@C NPs의 나노 입자 형태는 전극 
내 균일한 분산이 가능하여 복합 마이크로스피어 대비 리튬 
이온 확산 거리를 감소시키고 빠른 전기화학적 반응을 촉진하
였다. 또한 실리콘 나노 입자 표면에 코팅된 dextrin 유래 비정
질 탄소층은 실리콘 나노 입자간 전기적 상호 연결을 강화하
고 신속한 전자 전달을 위한 전자 수송 경로를 제공하여 소재
의 산화 환원 동역학을 개선함으로써 율속 특성 향상에 기여
함을 확고하게 입증하였다.

4. 결 론

본 연구에서는 Pluronic-F127을 사용한 단일 분무 열분
해 공정을 통해 합성한 코어@쉘 구조의 Si@C 나노 분말을 

Figure 5.  Electrochemical properties of Si@C NPs, Si/C MSs, and 
Bare Si: (a) CV curves of Si@C NPs, (b) initial Galvano 
discharge/charge curves at a current density of 0.1 A 
g-1, (c) cycling performance at a current density of 1.0 
A g-1, (d) rate performance of Si@C NPs and Si/C MSs 
obtained at different current densities.
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LIBs 음극소재로 적용하고 전기화학적 특성을 평가하였다. 
Pluronic-F127의 열분해로부터 형성된 나노 입자 형태는 전극 
내 균일한 분산이 가능하여 리튬 이온 확산 거리 단축과 빠른 
산화 환원 동역학 향상을 촉진하였다. 또한 실리콘 나노 입자 
표면에 코팅된 dextrin 유래 비정질 탄소층은 실리콘 나노 입자
간 전기적 상호 연결을 강화하고 신속한 전자 전달을 위한 전
자 수송 경로를 제공하여 소재의 율속 특성을 개선시킨 결과, 
Pluronic-F127 없이 합성한 실리콘/탄소 복합 마이크로스피어 
및 순수 실리콘 나노 분말보다 향상된 전기화학적 성능을 나
타내었다. 즉, Si@C NPs를 적용한 LIBs는 1.0 A g-1의 일정한 
전류밀도에서 50 사이클 후 1,919 mA h g-1의 가역 방전 용량
을 유지하였으며, 3.0 A g-1의 높은 전류밀도에서도 1,493 mA 
h g-1의 방전 용량을 나타내었다. 본 연구에서 제시한 분무 열
분해 공정 기반 실리콘@탄소 복합 나노 분말 합성 전략은 실
리콘 음극 소재 성능 향상에 새로운 방향을 제시할 수 있을 것
으로 기대한다.
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