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ABSTRACT 
 
The composite was manufactured by mixing graphene quantum dots (GQDs) , silicon oxide, and carbon 

nanoparticles, and the characteristics of the anode materials for secondary batteries were examined. To improve the 
capacity of the GQD anode material, the added GQD content was varied among 1 and 3 wt%, and carbon 
nanoparticles were added as a structural stabilizer to alleviate silicon oxide volume expansion. The physical 
properties of the prepared GQD/SiOx/C composite were investigated through EIS, SEM, and resistance analysis. 
Additionally, the electrochemical properties of the manufactured composite were observed through an analysis of the 
charge–discharge cycle, rate, and impedance of a lithium secondary battery. In the GQD/SiOx/C composite, by 
adding carbon nanoparticles, an internal cavity was formed that can alleviate the volume expansion of silicon oxide, 
and the carbon nanoparticles and silicon oxide particles were uniformly distributed. The formed internal cavity had a 
silicon oxide content of 10 wt%. Low initial efficiency was observed, and above 15 wt%, high cycle stability was 
observed. The GQD/SiOx/C composite with 15 wt% of silicon oxide added showed an initial discharge capacity of 
597 mAh/g, a capacity retention rate of 96.5%, and a rate characteristic of 90 at 2 C/0.1 C. Silicon oxide was added to 
improve the capacity of the anode material, and carbon nanoparticles were added as a structural stabilizer to buffer 
the volume change of the silicon oxide. To use GQD/SiOx/C composite as a highly efficient anode material, the 
optimal silicon oxide content and carbon nanoparticle mechanism as a structural stabilizer were discussed. 
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1. 서  론1 

리튬 이차전지는 800 Wh/l 에너지 밀도를 갖지만, 차세

대 리튬 이차전지는 1000 Wh/l 이상의 에너지 밀도가 요구

 
†E-mail: sungwon@smu.ac.kr 

되기 때문에 전지의 용량 증가의 필요성이 대두되고 있
다 [1]. 하지만 기존 리튬 이차전지는 낮은 용량(374 mAh/g)
의 흑연 음극 소재를 주로 사용하여 전기차용 배터리의 
높은 에너지 밀도의 요구 사항을 충족하기 어렵다 [2-4]. 
높은 에너지 밀도를 갖는 이차 전지 시장 수요를 충족시

키기 위하여 이차전지의 에너지 밀도를 향상시키는 소재 



 

고성능 이차전지를 위한 탄소복합체 나노구조 이종 전극계면 특성 
 

Journal of KSDT Vol. 23, No. 4, 2024 
 
 

85 

및 구조에 대한 연구가 활발하게 이루어지고 있다 [5-8]. 
에너지 밀도를 향상시키기 위하여 실리콘은 탄소 소재보

다 높은 용량을 가지며, 우수한 사이클 안정성 및 초기 
효율을 가진다 [9-11]. 하지만 실리콘 산화물은 낮은 전기 
전도도 및 충⋅방전 시 부피 팽창에 따른 전해질과의 계면

에서 SEI (solid electrolyte interphase)층의 연속적인 형성 및 변
화를 초래하여 낮은 초기 효율 및 급격한 용량 감소를 야
기한다 [12,13]. 실리콘 산화물은 초기 리튬화 과정에서 전
해질과 반응하여 리튬옥사이드(Li2O) 및 리튬 실리케이트

(LixSiOy)가 형성되어 큰 부피 변화를 완충시켜 향상된 사
이클 성능을 나타낸다. 그럼에도 불구하고 형성된 리튬옥

사이드 및 리튬 실리케이트는 비가역적 반응으로 리튬 
이온을 소비하고 실리콘 산화물의 부피 팽창을 야기한다. 
이로 인해 구조가 불안 정해지고 불균일한 SEI층이 형성

되어 전기화학적 성능을 저하시킨다. 이를 해결하기 위하

여 높은 전기 전도도 및 결정 구조를 갖는 탄소 소재를 
혼합하여 실리콘 산화물/탄소 복합체를 구성하는 연구가 
진행되어왔다 [14,15]. 이러한 복합체는 전도성 완충 역할

을 수행하며, 실리콘 산화물의 전기 전도도를 향상시킨다. 
또한, 높은 결정 구조를 갖는 탄소 구조의 경우 실리콘 
산화물의 부피 팽창을 억제시켜 사이클 안정성을 향상시

킨다. 하지만 실리콘 산화물의 함량이 증가함에 따라 부
피 팽창 스트레인도 함께 증가하기 때문에 오히려 복합

체 구조의 안정성이 떨어지는 것이 관찰되었다. 이를 해
결하기 위하여 본 연구에서는 그래핀 양자점, 탄소 나노

입자를 혼합하여 다공성 구조의 실리콘 산화물/탄소 복합

체를 제조하였으며, 제조된 복합체의 전기화학적 특성 분
석을 진행하였다. 실리콘 복합체의 충⋅방전 시의 초기 효
율 및 율속 특성이 향상됨에 따라 충방전 효율이 향상되

었다. 이를 통해 고성능 이차전지를 위한 나노구조 이종 
전극계면 특성에 대하여 고찰하였다. 

 

2. 본 론 

2.1 실험 방법 
pylorsis fuel oil을 전구체로 반응기에서 400 ℃, 80 min, 압력 

1 bar, 130 ℃ 바인더 피치를 합성하였다. 복합체 제조를 위
해 그래핀 양자점과 탄소나노입자를 합성하였고, 마그네

슘이 첨가된 실리콘 산화물을 성형체의 필러로 사용하였

다. 재료를 균일하게 혼합 및 분산시키기 위해서 씽키 믹
서(2500 rpm, 90 min)을 사용하였으며, 혼합된 물질의 밀도

를 향상시키기 위하여 가열 프레스(190 ℃, 20 min)를 사용

하여 성형체를 제조하였다. 제조된 성형체를 퍼니스 중앙

에 위치시키고 아르곤 분위기에서 5 ℃/min의 속 도로 400 ℃
에서 5 h 유지하여 탄화하였다. 탄화된 성형체를 분쇄하

여, tetrahydrofuran (THF) 용매에 20 min 동안 초음파처리하였

다. 그리고 분산 용액을 열 교반기(300 rpm, 8 h)를 사용하여 
교반 후, 80 ℃에서 건조하여 복합체를 제조하였다 [16-19]. 
제조된 복합체는 아르곤 분위기에서 5 ℃/min의 속도로 
600 ℃에서 6 h 탄화되었다. 제조된 복합체를 분쇄 및 불순

물을 제거하여 5 µm 이하의 입자 크기로 준비하였고, 제
조된 복합체는 실리콘 산화물의 함량에 따라 GQD/SiOx/C 
로 분류하였다. 실리콘 산화물의 함량에 따른 GQD/SiOx/C 
복합체의 전기화학적 특성을 분석하기 위하여 전극을 제
조하였다. 전극은 활물질, 수계용 바인더 (CMC, SBR)를 
8.5 : 1.5의 중량비로 하여 씽키 믹서(2500 rpm 2 min)에서 혼
합되었다. 혼합된 슬러리는 구리 호일 위에 코팅하여 집
전체 전극이 제조되었고, 전극을 120 ℃ 진공 오븐에서 8 h 
건조되었다. 코팅된 전극은 롤 프레스의 압연 공정을 통
해 전극 밀도가 향상되었고, 글로브박스에서 리튬 메탈을 
전극으로 하여 셀이 제조되었다. 

 
2.2 소자 특성 분석 및 측정 
SEM (Scanning Electron Microscopy、FEI Tecnai F30 S-Twin)、

EIS(electrochemical impedance spectroscopy)을 사용하여 실리콘 
복합체 내 이종계면 결함구조에 대해 형태학적 및 전기

화학적 나노 구조 분석을 각각 수행하였다. 제작된 셀의 
사이클, 율속 특성 및 임피던스 분석은 wbcs 3000 battery 
cycler (Won A Tech)를 사용하여 평가 진행되었다. 

 

3. 결과 및 고찰 

Fig. 1 (a)는 GQD/SiOx/C 복합체를 음극재로 사용한 
Nyquist plots 특성 결과이다. 고주파수 영역에서는 전해질

에서의 외부 연결, 접촉 저항 및 이온 전도로 인한 오믹 
저항을 관찰할 수 있었다. 저주파수 영역에서는 전하의 
이동에 따른 저항을 관찰할 수 있었다. GQD 함량이 높은 
3, 1 wt% 순으로 저항이 낮아지는 것을 확인하였다. GQD/ 
SiOx/C 복합체에서 1, 3 wt% 순으로 반원이 작은 것을 통
해 저항 값이 감소되는 특성을 나타내었다. 복합체 내부

에서는 그래핀 양자점과 탄소나노입자의 높은 비표면적

으로 계면을 형성하는데, 실리콘 산화물 함량이 많아지면 
복합체 계면이 감소함에 따라 전기 전도도가 향상되었다. 
또한, GQD/SiOx/C 복합체에서 실리콘 산화물의 함량에 따
른 이온의 확산정도를 비교했을 때, 복합체 1 wt% 직선의 
기울기가 높은 것을 통해 리튬 이온의 확산에 유리한 것
을 알 수 있었다. 그러나 GQD/SiOx/C 복합체의 GQD 함량

이 3 wt%일 때, 낮은 직선의 기울기를 나타내었고, 실리콘 
함량을 20%이상 증가시킨 복합체는 실리콘 산화물의 충
방전 시 부피 변화를 복합체의 내부 공동이 다 수용할 수 
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없어 복합체 구조 안정성이 떨어지는 것으로 알려져있다 
[20, 21]. 이와 같은 결과를 바탕으로 GQD/ SiOx/C 복합체의 
실리콘 산화물 함량은 15 wt%, GQD 함량은 1~3 wt% 수준

이 적정 비율이라 판단된다. Fig. 1 (b) 는 GQD 함량에 따른 
GQD/SiOx/C 복합체의 전기 전도도를 분석하였다. 합성된 
GQD 복합체는 20 S/cm의 전기 전도도를 나타냈으며, 전기 
전도도가 높은 GQD/탄소 나노입자 첨가에 의하여 이는 
복합체 구조 내 계면의 저항 감소 및 복합체 밀도 증가에 
기인하는 것으로 판단된다 [22, 23]. 

 

 
Fig. 1. (a) Nyquist - plots of the GQD/SiOx/C composite 

anode. (b) Electrical conductivity of the GQD/SiOx/C 
composite. 

 

 
Fig. 2. SEM images of the GQD/SiOx/C composite. 

 
Fig. 2는 GQD/SiOx/C 복합체의 구조적 형상을 관찰하기 

위한 SEM 결과이다. GQD/SiOx/C 복합체 구조에 실리콘 
입자가 포함되어 있는 형태이며, 작은 입자들이 뭉쳐 약 
2 µm 크기를 가진다. GQD 15~30 nm크기의 1차 입자가 실
리콘 입자위에 100 nm이하의 두께로 불균일하게 코팅된 
형상을 보였다. GQD/SiOx/C 복합체 표면에 불규칙한 결함

구조는 관찰되지 않았으며, 이는 충방전 시 실리콘 산화

물의 부피 변화에 대한 완충 역할을 하여 복합체의 결함

을 방지할 수 있다. 또한 복합체 구조 내 GQD의 함량이 
증가함에 따라 실리콘 산화물의 응집체 크기 및 분포가 
증가되었다. GQD/SiOx/C 복합체에서 SiOx의 함량이 증가

함에 따라 상대적으로 원소 C 함량은 감소하며, 이에 따

라 원소 Si 함량이 증가되었다 [24, 25]. 전기화학적 특성평

가 결과와 미세구조 결함분석 결과, 실리콘 산화물의 함
량이 15 wt%에서 그래핀 양자점 범위 1~3 wt% 가 최적 조
건임을 확인할 수 있었다. 

Fig. 3 (a), (b)는 리튬 이차전지의 음극재로 적용한 
GQD/SiOx/C 복합체의 충방전 특성을 나타내었다. 실리콘 
산화물 함량 15 wt%, GQD 함량 1 wt%로 제조하였으며, 이
에 따른 초기 충전/방전 0.01 V에서 4 V 사이에서 실험을 
수행하였다. 0.1 V에서 평탄한 곡선을 보이는데, 이는 리튬 
이온과 복합체 내부 실리콘 계면에서 반응이 발생하였기 
때문이라고 판단된다. 또한 초기 충전/방전 측정 결과, 복
합체의 GQD 함량 1 wt% 최적화에 따라 초기 충전 용량이 
향상되는 것을 확인할 수 있었다. 이는 복합체 계면에서 
안정된 SEI (Solid Electrolyte Interphase)층 형성과 높은 용량을 
갖는 GQD/SiOx/C 복합체의 가역용량이 증가하였기 때문

이다. 
 

 
Fig. 3. Comparison of electrochemical performances of 

pristine GQD/SiOx/C composites. The discharge - 
charge profiles at 100 mA·g−1 (a) 1st cycle and (b) 
200th cycle. 

 

 
Fig. 4. (a) Rate capability at current rates from 0.1 C to 0.5 

C, respectively. (b) Electrochemical performance of 
the lithium-ion battery with a GQD/SiOx/C com-
posite anode. Long-term cycling measurement at a 
current rate of 0.2 C. 

 
Fig. 4 (a) 는 GQD/SiOx/C 복합체의 전류 속도(0.1 C, 0.2 C, 

0.5 C, 1 C, 2 C)를 변화시켜 율속 특성을 평가하였다. GQD 
함량이 1에서 3 wt%로 증가함에 따라 율속 특성이 향상되

는 것을 확인할 수 있었다. 이는 GQD가 복합체에 첨가됨

에 따라 복합체의 전기 전도도가 증가되어 율속 특성이 
향상되는 것을 알 수 있었다. GQD의 높은 전기 전도성 및 
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높은 비표면적을 통해 낮은 전기 전도성을 갖는 실리콘 
산화물에 리튬 이온이 이동할 수 있는 경로를 제공하여 
율속 특성이 향상되는 것으로 판단된다. Fig. 4 (b)는 GQD/ 
SiOx/C 복합체의 쿨롱 효율과 cycle 특성을 나타내었다. 실
리콘계 음극재를 적용하기 위해서는 높은 쿨롱 효율이 
중요하다. 일반적으로 흑연은 89~93%의 높은 쿨롱 효율

을 갖기 때문에 탄소계 물질과 혼합하여 사용된다. GQD/ 
SiOx/C 복합체는 비가역 용량 때문에 낮은 첫 쿨롱 효율

을 갖지만, 2nd cycle에서 94% 이상의 높은 쿨롱 효율을 나
타내었다. 이는 전극 표면의 SEI층 및 리튬 이온의 삽입 
탈리에 의하여 실리콘 산화물의 부피 팽창이 발생되지만, 
GQD에 의한 복합체 계면이 실리콘 산화물의 부피 변화

를 완충하여 안정된 사이클 성능을 갖기 때문으로 판단

된다. 또한, 리튬 이온의 저장 경로를 제공하여 가역용량 
향상에 따른 충방전 특성이 향상되는 것으로 판단된다. 
GQD 를 첨가하면 복합체 계면저항 감소와 결함 밀도가 
감소하기 때문에 비표면적이 감소한다. 감소된 비표면적

은 리튬 이온과의 반응하는 면적이 작아지기 때문에 비
가역용량이 감소한다 [26, 27]. 비가역용량이 줄어들면 초
기 충전 및 방전 용량의 차이가 줄어들어 초기 효율이 향
상된다. 그 결과, GQD/SiOx/C 복합체의 방전 용량이 증가

하는 경향을 보이며, 초기 효율은 85%에서 93%로 향상되

었다. 기존 실리콘 산화물계 복합체는 충방전 할때, 리튬 
이온의 반복되는 삽입 및 탈리에 의하여 큰 부피 변화로 
복합체 구조가 깨지면서 과도한 SEI층이 형성되어 초기 
효율 및 사이클 안정성이 감소되었다. 이를 해결하기 위
해 복합체 내부에 계면저항을 감소하는 큰 비표면적을 
갖는 GQD를 도입하였고, 실리콘 산화물의 부피 변화를 완
화시켜 구조를 유지시켜 안정된 사이클 특성을 나타내었

다. 그러나 GQD 대비 실리콘 산화물의 결함밀도가 높은 
경우, 이종물질 간 계면저항 증가에 의한 비가역 용량 증
가로 인해 낮은 초기 효율을 갖는다. 따라서 GQD/SiOx/C 
복합체에서 GQD 1~3 wt% 실리콘 산화물 함량 15 wt%일 
때, 초기 효율이 개선할 수 있음을 확인하였다. 

 

4. 결  론 

본 연구에서는 리튬이온배터리 전극 강화구조 개발을 
위해 실리콘 산화물내 GQD를 첨가하였으며, 실리콘 산
화물의 부피 변화를 완화시키기 위해 구조적 안정제인 
나노강화구조 복합체를 제조하였다. 제조된 복합체는 물
성 분석 즉, SEM 과 전기 화학적 특성 분석 즉, 사이클 특
성, 율속, 임피던스 분석이 수행되었다. 물성 분석 결과 
그래핀 양자점의 함량에 따른 음극재의 특성을 확인하였

다. 또한, 전기화학적 특성 평가 결과, GQD/SiOx/C 복합체

의 초기 용량은 597 mAh/g, 초기 효율은 89%이다. GQD/ 
SiOx/C의 음극재에 구조적 안정제인 그래핀 양자점과 탄
소나노입자가 첨가되어 있을 때, 전기 용량, 초기 효율, 
율속 특성이 향상되었다. 이를 통해 그래핀 양자점과 탄
소나노입자의 첨가는 실리콘 산화물의 부피 팽창을 완충

시켜 음극재의 구조적 안정화를 유도하였다. 또한 그래핀 
양자점과 탄소나노입자의 첨가에 의한 실리콘 복합체의 
전기 전도도 증가는 율속 특성을 향상시켰다. 결과적으로, 
본 연구에서는 기존 흑연 음극재 대비 실리콘 산화물의 
함량이 15 wt%에서 그래핀 양자점 범위 1~3 wt% 가 최적 
조건으로 판단되며, 혼합된 GQD/SiOx/C 복합체의 고성능 
이차전지 전극내 나노 강화구조 적용 가능성을 확인할 
수 있었다. 
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