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초록: 격자 볼츠만법을 이용하여 리튬이온전지의 전극 내 발생하는 전해액 함침 현상에 관하여 연구하

였다. 최근 리튬이온전지는 용량 증가 및 에너지밀도 향상을 위하여 전극 설계시 활물질에 미세입자를 

혼합하고 있어, 이로 인하여 전해액 함침성에 영향을 미치게 될 수 있다. 본 연구에서는 활물질 혼합율

에 따른 전해액 분포와 포화도 변화를 알아보았다. 활물질 혼합비의 변화는 전극 내 전해액 함침 메커

니즘에 영향을 주어, 전해액 함침속도와 함침도가 변화함을 확인하였다. 

Abstract: The electrolyte wetting phenomena occurring in the electrode of lithium-ion battery was studied using lattice 

Boltzmann method (LBM). Recently, lithium-ion batteries are being mixed with small particles on the active material to 

increase the capacity and energy density during the electrode design stage. The change to the mixing ratio may 

influence the wettability of electrolyte. In this study, the changes in electrolyte distribution and saturation were 

investigated according to various mixing ratios of active material. We found that the variations in mixing ratio of active 

material affect the wetting mechanism, and result in changes to the wetting speed and wettability of electrolyte. 
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1. 서 론 

리튬이온전지(lithium-ion batteries)는 산화·환원반

응을 통하여 화학에너지를 전기에너지로 또는 전

기에너지를 화학에너지로 변환시키는 장치로서, 

핵심 소재로는 양극(cathode)과 음극(anode)을 구성

하는 전극(electrode), 전해질(electrolyte), 분리막

(separator)이 있다. 전극은 이온의 삽입·탈리가 가

능한 다공성층 구조로 이루어져 있고, 분리막은 

미세 다공성 고분자막으로 양극과 음극의 물리적 

접촉을 방지하고 절연체로서의 역할을 하며, 전해

액은 충·방전 시 리튬이온이 두 전극을 이동하는 

매개체로서의 역할을 수행한다.(1) 

리튬이온전지의 전극은 활물질 혼합(mixing), 전

극코팅(coating), 압연(roll-pressing), 슬리팅(slitting)

과 진공건조(vacuum drying) 공정을 통하여 생산된

다. 이 후 조립공정에서는 귄취(winding) 공정을 

통하여 전극 사이에 분리막이 삽입된 젤리롤(jelly-

roll)을 제조한 다음 캔에 삽입한다. 삽입된 젤리롤

은 진공/가압 과정으로 구성된 전해액 주입공정을 

통하여 다공성 전극의 기공 사이로 전해액이 침투

한다. 전해액 침투는 모세관 압(capillary pressure)에 

의하여 물질전달이 이루어지며, 전해액이 다공성 

전극내에 충분히 젖어 있는 경우 높은 전기용량을 

얻을 수 있는 반면, 그렇지 않은 경우 불균일한 

전기화학 반응으로 인하여 리튬이온전지의 성능을 

저해하는 요인으로 작용하게 된다. 또한, 리튬 전

이금속의 석출을 야기하여 안전성의 문제를 가져

오게 되고, 성능 저하를 가속화 하여 수명주기가 

짧아지게 된다.  

리튬이온전지의 전해액 함침에 관한 연구는 실

험 또는 전산모사의 형태로 진행되었다. Wu 등(2)은 

전극 내 전해액의 침투, 확장은 점성과 표면장력

에 의해 좌우되며, 표면장력의 증가로 인하여 전

극의 함침성이 감소함을 실험적으로 보였다. 

Zguris(3)와 Culpin(4)는 분리막이 전극의 함침특성에 

영향을 미치며 전지 설계에 있어 중요한 역할을 

수행함을 보였다. Lee 등(5)은 격자 볼츠만법을 이용

하여 전극 내 전해액 함침 메커니즘을 규명하였고 

물성(공극률, 접촉각, 입자 크기)변화에 따른 함침

성과의 상관관계를 제시하였다. Lee and Jeon(6,7)은 

압연공정에 의한 압축된 전극에서의 물성변화와 

활물질의 형상변화에 따른 전해액 함침성과의 상

관관계를 수치적으로 연구하였다. 

최근 리튬이온전지의 고성능화 및 고에너지 밀

도의 요구에 의하여 전극밀도를 높여 설계하는 방

법이 시도되고 있다. 하지만 전극밀도가 너무 높

을 경우 주액성과 같은 공정 특성뿐만 아니라 전

해액 미함침에 의한 수명특성에 영향을 주므로 설

계시 주의하여야 한다. 양극의 경우 전극밀도를 

높이기 위하여 입자 사이즈가 작은 활물질을 첨가

하여 전지의 용량을 늘리는 방법을 취하고 있으나 

이에 따른 전해액 함침성에 대한 연구는 진행된 

바 없다. 따라서 본 연구에서는 활물질 사이즈가 

큰 입자와 작은 입자의 혼합비에 따른 다공성 전

극 내에서 전해액의 전달 현상과 함침성에 대한 

연구를 수행하였다. 다상유동 모델인 Shan and 

Chen(8,9) 모델을 적용한 격자 볼츠만법(LBM)을 사

용하여 마이크로 공극(micro-pore) 내의 유동을 전

산모사하였다. 시간에 따른 전해액 분포를 제시하

여 전극에서의 전해액 동적 거동 특성을 규명하였

으며, 전해액 포화도를 제시함으로서 함침성 평가

를 하였다. 

2. 수치해석 

LBM 은 분자 동역학과 볼츠만 방정식을 기반으

로 유도되었으며 마이크로 스케일에서의 유동 현

상을 해석하기에 적합한 모델 중 하나로 평가받고 

있다. 리튬이온전지의 다공성 전극내 미세 기공을 

통한 전해액 함침 현상은 액상과 기상이 공존하는 

마이크로 스케일의 이상유동(two-phase flow) 전달 

현상으로, 유체-고체간 계면에서 발생하는 모세관 

현상이 주요 전달 메커니즘으로 작용한다. 따라서 

다공성 매질과 같은 복잡한 구조의 유동해석에 장

점이 있는 LBM 이 리튬이온전지의 다공성 전극 

내 유동현상을 해석하는데 도입되었다. 

 

2.1 LBM 방정식 

LBM 에서 유체입자의 확률적 분포는 분포 함수

(distribution function)로서 표현되며, 각 격자의 지

정된 방향으로 움직이는 이동(streaming) 과정과 

한 격자 점에 모인 분포함수들이 부딪히는 충돌

(collision) 과정을 통해 물리적 현상을 모사하게 

된다. 본 연구에서는 Bhatnagar-Gross-Krook(BGK) 

충돌연산자가 적용된 볼츠만 방정식를 사용하였으

며, 다음과 같이 분포함수 ��  를 사용하여 표현된

다. 
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고체벽면 사이

� ��∆�, �.는
격자점의 상태를 판

액체일 경우 0 의

전달현상을 규

구조를 Fig. 2

입자기반의 다공성

 기공(pore)과

침투한다. Fig. 2 는

1000 lu, 그리
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고 두께 방향으로 105 lu 을 가지는 전극과 분리막

이 고려되었다. 하단으로부터 두께방향으로 5 lu 

까지는 분리막을, 이후 105 lu 까지는 활물질과 기

공으로 구성된 다공성 전극을 나타낸다. 여기서 

격자 단위 1 lu 는 1 µm 의 물리적 길이를 의미하

며, 1000×105 개의 격자가 사용되었다. 또한, 입자 

기반의 다공성 매질을 구성하기 위하여 구형 활물

질들이 무작위로 배치되었고, 40%의 공극율을 가

지도록 설정하였다. 활물질 표면은 90o 의 접촉각

을 가지도록 조건이 설정되었다. Zou and He(10)가 

제시한 경계조건을 적용하였다. 따라서 활물질 및 

위/아래 벽면에 Bounce back 경계조건을 적용하였

으며, 왼쪽에는 균일한 속도 (1.0 × 10-4 lu)의 전해

액이 주입되는 입구경계, 그리고 오른쪽에는 대기

압 조건을 주어 출구경계를 설정하였다. 입구에서

의 속도는 유동의 특성을 결정하는 무차원수인 레

이놀즈 수 (Re) 와 모세관 수 (Ca)로부터 결정되

었으며, 본 연구에서 사용된 레이놀즈수와 모세관

수는 각각 7.2 × 10-3와 1.19 × 10-5이다. 이는 모세

관 현상에 의한 유동이 지배적인 포복흐름

(creeping flow)영역으로, 본 모델이 다공성 매질 내 

다상유동을 모사하기에 적합함을 알려준다. 본 모

델의 검증은 이전연구(5)에서 이루어졌으며 반복을 

피하기 위하여 생략한다. 

양극 내 활물질 사이즈가 큰 입자(P1)와 작은 

입자(P2)의 혼합비에 따른 함침성 변화를 고찰하

기 위하여 혼합비(P1:P2)가 100:0, 80:20, 60:40 을 

가지는 전극을 Fig. 3 과 같이 구현하였다. P1 은 반

지름 5-7 lu 를 가지는 구형 활물질들이, P2 는 반지

름 1 lu 의 미세 활물질들이 무작위로 배치되었다. 

공극률은 혼합비의 영향만을 고려하기 위하여 40%

로 고정하였다. 2 차원 해석을 적용하였으므로 실

제현상과 근사하게 구현하기 위하여 입자의 재배  

 

 

Fig. 2 Lattice structure of two-dimensional nine velocity 
(D2Q9) model 

 

Fig. 3 Reconstruction of electrodes when the mixing 
ratio (P1:P2) is (a) 100:0, (b) 80:20 and (c) 60:40 

치에 따른 큰 입자간 겹침현상(Overlapping)을 허

용하였으며, P1:P2:공극률의 비는 일정하게 유지하

였다. 본 모델은 CPU 3.10 GHz 의 리눅스 시스템

(Linux system)의 컴퓨터를 병렬처리(parallel 

processing)하여 해석을 수행하였으며, 1.2×108 lu 의 

격자시간에 소요된 해석시간은 약 1260 hr 이다. 

3. 결과 및 고찰 

다공성 전극 내 마이크로 유동 및 전해액 함침 

메커니즘을 파악하기 위하여 Fig. 3 의 전극모델에 

대하여 LBM 을 이용한 수치해석을 각각 수행하였

다. Fig. 4 는 혼합비가 100:0 인 (미세입자가 혼합되

지 않은) 전극에서의 시간에 따른 전해액 분포변

화를 나타낸다. 각각의 결과는 최초 전해액 투입

으로부터 1.0×107 lu, 2.0×107 lu, 4.0×107 lu, 6.0×107 lu, 

8.0×107 lu, 1.0×108 lu, 1.2×108 lu 의 격자시간이 지난 

후의 결과를 보여준다. 여기서 격자시간 1 lu 는 

6.667×10-10 s 의 물리적 시간을 의미한다. 그림에서 

회색은 활물질입자를, 붉은색은 전해액을, 그리고 

흰색은 공기를 나타낸다. Fig. 4(a)는 전해질 주입이 

이루어지고 1.0×107 lu 의 시간이 지난 후 전극 내 

전해액 분포를 나타낸다. 모세관압이 상대적으로 

낮은 분리막과 주입구 주변에 전해액이 균일하게 

분포하고 일부는 분리막으로부터 지류(dominant 

path)가 형성되어 전극의 기공 사이로 전해액이  

 

 

 

Fig. 4 Liquid electrolyte distribution in an electrode 
when the mixing ratio (P1:P2) is 100:0. (a) 
1.0×107 lattice time, (b) 2.0×107 lattice time, (c) 
4.0×107 lattice time, (d) 6.0×107 lattice time, (e) 
8.0×107 lattice time, (f) 1.0×108 lattice time and 
(g) 1.2×108 lattice time 
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침투되어 있으며, 그 외 기공은 공기로 채워져 있

다. Fig. 4(b)는 2.0×107 lu 의 시간이 지난 후 전극 

내 전해액 분포를 나타낸다. 함침이 진행됨에 따

라 전극 내에는 불균일한 전해액 분포가 나타나며, 

분리막으로부터 형성된 지류가 성장하여 또 다른 

지류와 병합하여 전해액 분포를 이루고 있음을 확

인할 수 있다. Fig. 4(c)는 4.0×107 lu 의 시간이 지난 

후 전극 내 전해액 분포를 나타낸다. 시간이 지남

에 따라 공기로 채워져 있던 기공 사이로 전해액 

침투가 이루어지며 주입구 주변의 기공은 대부분 

전해액으로 채워져 있다. Fig. 4(d)는 6.0×107 lu 의 

시간이 지난 후 전극 내 전해액 분포를 나타낸다. 

기공 사이로 전해액 침투가 상당히 진전되어 대부

분 전해액 침투가 이루어져 있다. 하지만 지류의 

병합으로 인하여 전해액으로 둘러 싸인 고립된 기

공에서는 전해액 침투가 서서히 이루어 지고 있는

데 이는 기공을 차지하고 있는 공기의 저항력이 

강하게 작용하고 있기 때문이다. Fig. 4(e)는 

8.0×107 lu 의 시간이 지난 후 전극 내 전해액 분포

를 나타낸다. 주입구로부터 멀리 떨어진 부분(그

림에서 오른쪽)과 전해액으로 둘러싸여 고립된 기

공을 제외하고는 대부분 전해액 침투가 이루어졌

다. 전해액에 둘러 싸인 기공에서는 공기의 저항

력이 강하게 작용하여 전해액 함침이 매우 천천히 

이루어진다. Figs. 4(f)와 (g)는 각각 1.0×108 lu 와 

1.2×108 lu 의 시간이 지난 후 전극 내 전해액 분

포를 나타낸다. 전해액 분포의 변화가 없어 전해

액 함침이 완료되었다고 판정하였다. 전해액에 둘

러 싸인 일부 기공에서는 전해액 함침이 더 이상 

이루어지지 않고 공기로 채워져 있는데 이는 모세

관압 보다 공기의 저항력이 더 강하게 작용하고 

있기 때문으로 사료된다. 따라서 전극 내 전해액 

함침현상은 입구를 통하여 유입된 전해액의 압력

이 기공 내 공기의 압력과 계면에서의 모세관압을 

이겨내고 기공을 통하여 전극 내로 침투하게 됨을 

알 수 있다.  

Fig. 5 는 혼합비가 80:20 인 전극에서의 시간에 

따른 전해액 분포변화를 나타낸다. Fig. 5(a)에서 보

는 바와 같이, 1.0×107 의 격자시간이 흐른 후 지류

들은 입구주위에 먼저 발생하며 이에 따라 입구주

변부터 전해액 함침이 이루어지고 있다. 이는 Fig. 

4(a)와는 상이한 결과로 혼입된 미세 입자가 입구

에서 다양한 침투경로를 만들어 지류형성이 용이

하게 유도한 것으로 판단된다. 따라서 혼합비가 

80:20 인 전극에서는 전해액 함침이 입구주변에서 

먼저 이루어지고 입구에서 먼 곳으로 점차 확장되

어 가는 경향을 보인다. Fig. 4 와 마찬가지로 전해

액으로 둘러 싸여 공기가 빠져나가지 못하는 고립

된 기공이 관찰되나, 앞선 결과와 비교하면 크기

가 상당이 줄어들었음을 알 수 있다. 이는 전해액

함침이 입구로부터 시작하여 입구 먼 곳으로 점진

적으로 확장하기 때문에 공기가 기공을 통하여 빠 

져 나갈 수 있는 경로가 다양해졌기 때문이다. 

따라서 낮아진 공기의 저항력이 전해액 함침을 증

가시킨 것으로 판단된다. 또한 8.0×107 lu 의 시간

이 지난 후 전해액 분포의 변화가 없어 전해액 함

침이 완료되었다고 판정하였다. 이는 앞선 결과 

보다 이른 시간에 전해액 함침이 완료된 결과로서 

미세 입자의 소량 혼입은 전해액 함침속도를 증가 

시킬 수 있다고 유추할 수 있다. 

Fig. 6 은 혼합비가 60:40 인 전극에서의 시간에 

따른 전해액 분포변화를 나타낸다. 미세 입자의 

다량 혼입으로 인하여 미세 공극이 다수 관찰되며, 

다공성 전극 내에 다수의 고립된 기공이 형성되었

다. 미세 공극에서의 공기 저항으로 인하여 분리

막을 통한 지류가 쉽게 성장하지 못하고 입구로부

터 성장한 지류와 병합하여 전해액 함침이 진행됨

이 확인된다. Fig. 6(b)와 같이 일부 성장한 지류가 

기공을 통하여 침투하기도 하지만 앞선 결과 보다 

느린 속도로 침투가 진행된다. 이는 다수 형성된 

미세 공극에서의 높은 공기 저항으로 때문으로 판

단된다. 이후 1.2×108 lu 의 시간이 지난 후 전해액 

분포의 변화가 없어 전해액 함침이 완료되었다고  
 

 
Fig. 5 Liquid electrolyte distribution in an electrode 

when the mixing ratio (P1:P2) is 80:20. (a) 
1.0×107 lattice time, (b) 2.0×107 lattice time, (c) 
4.0×107 lattice time, (d) 6.0×107 lattice time, (e) 
8.0×107 lattice time, (f) 1.0×108 lattice time and 
(g) 1.2×108 lattice time 
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판정하였다. 이는 앞선 결과 보다 늦은 시간에 전

해액 함침이 완료된 결과로서 미세 입자의 다량 

혼입은 전해액 함침속도를 감소시킬 수 있음을 유

추할 수 있다. 

Fig. 7 는 시간에 따른 전극 내 전해액의 포화도

를 나타낸 그래프이다. 전해액 포화도는 초기에 

빠른 속도로 증가를 하다가 2.0×107 lu 부근에서 

기울기가 완만해지고 이후 특정지점에서 수렴하는 

양상을 보인다. 전해액 함침도는 혼합비가 80:20

인 경우가 혼합비가 100:0 인 경우보다 약간 높게 

나타났으며 혼합비가 60:40 인 경우가 가장 낮게 

나타났다. 혼합비가 100:0 인 경우 초기 함침속도 

 

 

Fig. 6 Liquid electrolyte distribution in an electrode 
when the mixing ratio (P1:P2) is 60:40. (a) 
1.0×107  lattice time, (b) 2.0×107  lattice time, 
(c) 4.0×107  lattice time, (d) 6.0×107  lattice 
time, (e) 8.0×107  lattice time, (f) 1.0×108  
lattice time and (g) 1.2×108  lattice time 

 

 

Fig. 7 Transient saturation profile of liquid electrolyte in 
the electrode with various compression ratios 

가 빠르게 진행되었으나 2.0×107 lu 부근 이후 구간

에서는 함침도가 천천히 진행되었다. 이는 상대적으

로 낮은 공기저항으로 인하여 다양한 침투경로가 형

성되어 초기에 급격한 기울기를 보이나 이 후 기공에 

자리잡고 있던 공기가 미쳐 빠져 나오지 못하고 전해

액으로 둘러 싸여 고립된 기공에서의 강한 저항력으

로 작용하여 함침속도를 저하한 것으로 보인다. 혼합

비가 60:40 인 경우 함침속도가 느리며 수렴 후의 함

침도도 낮게 나타났다. 이는 미세 입자의 다수 혼입

으로 인하여 미세 공극에서 높은 공기 저항이 형성되

어 전해액의 침투를 방해한 것으로 판단된다. 따라서 

혼합비의 변화는 전해액의 함침 속도과 경로에 변화

를 일으켜 함침 메커니즘의 변화에 영향을 줄 수 있

음을 알 수 있다. 

4. 결 론 

LBM 을 이용하여 다공성 전극에서의 양극활물

질 혼합비 변화에 따른 전해액 전달현상에 대한 

연구를 수행하였다. 수치해석을 통하여 혼합비 변

화에 따른 전해액 포화도와 시간에 따른 전해액 

분포변화를 제시하였다. 본 결과로부터 미세 입자

의 소량 혼입은 전해액 침투경로를 다양화 하여 

기공으로의 전해액 침투를 용이하게 하나, 미세 

입자의 다량 혼입의 경우 미세 공극에서의 높은 

공기 저항으로 인하여 전해액 함침을 저하시킴을 

알 수 있었다. 또한 미세 입자의 혼입이 없는 경

우 지류의 빠른 성장과 병합으로 고립된 기공이 

다수 발생하여 오히려 함침속도를 저하시키는 원

인으로 작용함을 알 수 있었다.  

위 결과로부터 혼합비 변화에 따라 전극에서의 전

해액 전달 매커니즘을 규명할 수 있었다. 다만 2 차원 

수치해석의 한계로 인하여 전해액 함침도가 실제와 

다를 수 있어 검증이 필요하나, 현 기술수준상 전극 

내 전해액 함침도를 측정할 수 있는 장치가 없는 기

술적 한계로 실험적 확인은 향후 과제로 남긴다. 리

튬이온전지의 함침성은 함침속도와 함침도에 주된 관

심사가 있다. 미세 입자의 적절한 혼입은 활물질 증

가로 인한 용량 증가와 함침성 향상으로 인한 수명향

상 뿐만 아니라 함침속도의 증가에 따른 수일이 걸리

는 에이징(Aging)기간을 단축시켜 생산성 향상에 기여

할 수 있을 것으로 기대한다. 
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