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초 록

리튬 이온 배터리의 수요 증가로 인해 고용량과 고율속 성능을 동시에 갖춘 전극 소재 개발이

필수적이다. 현재 일반적으로 사용되는 흑연 음극 소재는 낮은 이론 용량과 고속 충/방전 시 성

능 저하의 문제가 있다. 이러한 한계를 극복하기 위해 수열합성 방법을 통해 MoSe2 나노시트를

흑연 표면에 코팅하는 최적 합성 조건을 찾고 흑연의 전기화학적 성능을 향상시키고자 하였다.

본 연구에서 개발한 MoSe2@Graphite 복합체 음극은 35 mA g–1의 낮은 전류 밀도 조건에서

약 558 mAh g–1의 높은 용량 값을 보이며, pristine graphite (~376 mAh g–1) 대비 약 48%

향상된 우수한 용량을 보였다. 이에 더하여, MoSe2@Graphite 복합체 음극은 1600 mA g–1의

높은 전류밀도 조건에서 100 회 사이클 테스트 후에도 약 439 mAh g–1의 높은 용량 값을 보

였는데, 이는 pristine graphite (~221 mAh g–1)의 용량 값 대비 약 2 배 향상된 우수한 성능

이다. 따라서, 우리가 개발한 MoSe2@Graphite 복합체는 고용량·고율속의 차세대 advanced LIB

용 유망한 음극 소재로 활용될 수 있을 것으로 기대된다.

Abstract : The rising demand for lithium-ion batteries has emphasized the critical need for elec-

trode materials that combine both high capacity and superior high-rate performance. While

graphite anodes, widely utilized today, offer structural stability and excellent electrical conduc-

tivity, they are hindered by low theoretical capacity and performance degradation during rapid

charge/discharge cycles. To overcome these limitations, this study focuses on enhancing the

electrochemical properties of graphite by optimizing the synthesis conditions for decorating

MoSe2 nanosheets onto the natural graphite (NG) surface via hydrothermal synthesis. The
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MoSe2@NG composite anode developed in this study demonstrated a high capacity of approx-

imately 558 mAh g–1 at a low current density of 35 mA g–1, showing a remarkable 48% increase

over pristine NG (~376 mAh g–1). Additionally, even after 100 cycles at a high current density of

1600mA g–1, the MoSe2@NG composite anode maintained a capacity of around 439mAh g–1,

nearly double that of pristine NG (~221 mAh g–1 after 100 cycles). These findings highlight

the potential of the MoSe2@NG composite as a promising next-generation anode material for

advanced lithium-ion batteries, delivering both high capacity and excellent high-rate performance.

Keywords :MoSe2, Natural graphite, Hydrothermal, Surface modification, Lithium-ion batteries

1. 서 론

리튬 이온 배터리(Lithium-ion batteries, LIB)의 수

요가 급증하면서, 고용량 및 고율속 성능을 동시에 갖

춘 전극 소재의 개발이 필수적이다.1,2) 흑연은 높은 전

기 전도성, 안정된 구조, 저렴한 비용 및 높은 가역용

량, 낮은 전기화학 반응 전위(~0.2 V vs. Li/Li+) 등

의 특성을 가지고 있어 상용화된 LIB의 음극 재료로

널리 사용되고 있다.3) 그러나 흑연의 이론적 용량이

372 mAh g−1으로 비교적 낮고, 고속 충/방전 시 흑연

표면에 리튬 금속이 석출되어 전기화학적 성능 저하

가 발생하는 문제가 존재한다.4,5) 이러한 한계를 극복

하기 위해 다양한 방법이 제안되었으며, 그 중 하나로

흑연의 표면을 코팅하는 접근법이 주목받고 있다.6,7)

흑연 음극의 성능을 개선하기 위한 방법으로는 나

노 구조화, 합금화, 그리고 표면 코팅 등이 있다. 이

중 표면 코팅은 합성 방법이 용이하고, 흑연의 기본

구조를 유지하면서 리튬 이온 삽입/탈리 과정에서 표

면의 결함을 제거하여 리튬 이온의 이동을 보완할 수

있으며,8–11) 안정적인 SEI layer를 형성할 수 있다.12)

또한, 나노 구조화나 합금화 반응 등과 같은 다른 방

법들과 비교했을 때, 흑연의 본래 특성을 유지하면서

도 높은 성능을 구현할 수 있는 이점이 있다.

최근 전이 금속 칼코게나이드(transition metal dichal-

cogenides, TMDs) 계열의 물질이 탄소 소재의 표면

코팅 재료로서 주목받고 있다. 이러한 관심의 일환으

로, L. N. Long 등은 MoS2와 graphene의 비교적 짧

은 반응 시간을 분석하여 이들의 합성 메커니즘을 보고

한 바 있다.13) 이처럼 탄소와 전이 금속 간의 합성 메

커니즘에 대한 연구는 TMD 물질이 층상 구조를 통

해 리튬 이온의 삽입과 탈리를 용이하게 하여 탄소와

의 우수한 계면 상호작용을 통해 전기화학적 성능을

개선할 가능성을 제시하고 있다.14,15) 특히, 전이 금속

계열 중 MoSe2는 Se-Mo-Se 샌드위치 구조를 가진

층상 결정 단위로 구성되어 있으며, 층간 거리는

graphene (0.35 nm), MoS2 (0.62 nm) 보다 큰 최대

0.65 nm까지 도달할 수 있어 더 나 은 전기화학적 특

성을 유도할 수 있다. 또한 MoS2에 비하여 더 좁은

에너지 밴드(~1.4 eV)를 나타내어 전극 재료로 활용

할 경우 전자 전이의 에너지 소비를 줄일 수 있어 속도

성능을 향상시킬 수 있다.  Se(1×10− 5 S m− 1)의

electronic kinetics는 S(5×10−28 S m−1)보다 훨씬 높으

며, Mo 이온은 금속 성질 형성에 중요한 역할을 한

다. 이를 바탕으로 MoSe2는 전기화학적 응용분야에서

가장 중요한 metallic한 장점을 가지게 되며, MoSe2와

graphite와의 복합체 형성을 통하여 전기화학적 안정

성과 구조적 안정성을 크게 향상시킬 수 있어, 고속

충방전 조건에서도 우수한 성능을 구현할 수 있다.16–

18) 이러한 특성을 바탕으로 본 연구에서는 MoSe2를

natural graphite (NG) 표면에 코팅하여 리튬 이온 배

터리 음극재의 성능을 향상시키고자 하였다.

본 연구는 수열 합성법을 이용하여 흑연 표면에

MoSe2 나노시트를 코팅하여 고율속 성능을 개선하기

위한 최적의 합성 조건을 탐구하였다. 다양한 반응 시

간에 따른 MoSe2@NG 복합체의 물리적 특성과 전기

화학적 성능을 분석하여, 우수한 고율속 특성을 보이

는 최적의 음극 소재 합성 조건을 규명하고자 하였다.

2. 실 험

2.1 MoSe2@Natural Graphite (NG) 복합체 제조

수열 반응 공정을 통해 natural graphite (NG) 표면

에 MoSe2 나노시트 합성을 위한 Mo precursor로는

ammonium molybdate powder ((NH4)6Mo7O24·4H2O,

Sigma-Aldrich)를 사용하였고, Se precursor로는

selenourea (NH2CSeNH2, Sigma-Adrich)를 각각 사

용하였다. MoSe2@Graphite를 합성하기 위해 NG

powder 1.54 g을 50 mL vial (A)에 3차 증류수

25 mL와 혼합한 후, 30 분간 sonication을 진행하였다.

Selenourea powder 0.22 g와 ammonium molybdate

powder 0.16 g을 다른 50 mL vial (B)에 넣고 3차

증류수 25 mL와 혼합하여 30 분간 sonication을 진

행하였다. 이후 A와 B에 있는 혼합물을 70 mL vial

의 Teflon-lined 용기에 넣은 후 오븐에서 220 oC에서

hydrothermal을 진행하며 각 시간은 4, 8, 16, 24,

30 시간으로 설정하였다. 이때, Mo와 Se는 1:2의 몰
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비율로 존재하며, NG와 MoSe2는 8:2의 질량비로 존

재한다. 반응이 끝나면 상온까지 냉각한 후, 원심분리

를 진행하여 증류수와 에탄올로 각각 3 회씩 세척한

다음 오븐에서 80 oC에서 12 시간 동안 건조하였다.

건조된 혼합물을 furnace tube에서 분당 5 oC씩 온도

를 올려 250 oC에서 1 시간 동안 열처리를 진행하여

반응하지 않고 남은 Se를 제거하였다.

2.2 NG와 MoSe2@NG 복합체의 소재 물성 분석 및

전기화학적 성능 평가

NG와 MoSe2@NG 복합체의 소재 물성 분석을 위

해 X-ray diffraction (Rigaku SmartLab High Resolution,

Tokyo, Japan)의 Cu-Kα radiation (λ = 1.5406Å)를

사용하였다. 또한 scanning electron microscopy

(SEM, Regulus 8220, Hitachi), energy-dispersive

X-ray spectroscopy (EDS)를 사용하였다. 각 복합체의

MoSe2의 함량을 알기 위해 Thermogravimetric

analysis (TGA, TG209 F1 Libra)를 air atmosphere

하에서 30 oC에서 600 oC까지 분당 10 oC씩 승온하여

사용하였다. 전기화학적 평가를 위해 electrochemical

impedance spectroscopy (EIS, Biologic, VSP)는

10 mV의 AC 진폭에서 200 kHz에서 50 mHz의 주파

수 범위로 측정하였으며 galvanostatic charge-

discharge (Biologic, BCS)는 배터리 테스트 시스템을

사용하였다.

MoSe2@NG 복합체는 CR2032 코인 타입의 half-

cell로 제작하여 전기화학적 특성을 평가하였다. 전극 슬

러리는 활물질과, 도전재(SuperP), 바인더(PVDF)를 질

량비 8:1:1 비율로 혼합하며 N-methyl-1-2pyrrolidone

(NMP) 용매에 분산시켰다. 여기에서 PVDF 바인더는

NMP 용매에 미리 녹여 사용하였으며, NMP 용매를

사용하여 전극 캐스팅하기에 용이한 슬러리 점도로 조

절하였다. 이후 구리 집전체(10 μm 두께)에 전극 슬러

리를 코팅한 후 진공 오븐에서 120 oC에서 12 시간

동안 건조하였다. 음극의 로딩 밀도는 약 2 mg cm–2

로 제작하였다. 상대 전극(counter electrode)으로는 리

튬 금속(Li metal, 200 μm 두께)을 사용하였으며, 분리

막으로는 polypropylene membrane을 사용하였다. 전해

질은 ethylene carbonate (EC), ethylene methyl

carbonate (EMC) 및 diethyl carbonate (DEC)를 3:4:3

(v/v/v)의 비율로 섞은 용매에 1 M LiPF6를 녹이고, 여

기에 1% vinylene carbonate (VC)를 첨가하여 사용

하였다. 제작한 셀은 0.01–2.5 V 내의 전압 범위 내

에서 충/방전을 진행하여 전기화학적 성능 평가를 진

행하였다.

3. 결과 및 고찰

Fig. 1은 MoSe2@NG 복합체의 합성 시간에 따른

XRD 패턴을 보여준다. Fig. 1(a)에서 볼 수 있듯이,

모든 복합체에서 NG의 (002) 피크가 확인된다. 또한,

Fig. 1(b)는 Fig. 1(a)의 XRD data의 일부 구간(2θ =

10–18o)을 확대하여 보여주는 그래프이며, Fig. 1(b)에

서 보는 바와 같이, 4 시간 이하의 수열 반응 조건에

서 합성한 샘플의 경우에는 MoSe2와 관련된 피크가

관찰되지 않았으나, 8 시간 이상의 수열 반응 조건에

서 합성한 샘플의 경우에는 2θ = 13.72o에서 MoSe2의

(002) 회절에 해당하는 특징적인 피크가 잘 나타나는

것을 관찰할 수 있었다.19) 복합체의 MoSe2 피크는

JCPDS No. 29-0914 (2H-MoSe2)의 피크 위치와 잘

Fig. 1. XRD patterns of Pristine-NG (P-NG) and MoSe2@NG synthesized at varying reaction times of 4, 8, 16, 24, and 30

hours: (a) full range and (b) magnified view of the 10–18 degree region.
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일치하는 것을 확인할 수 있었으며, 이를 통해 MoSe2

가 성공적으로 합성되었음을 알 수 있었다. 또한,

Pristine NG (P-NG)의 XRD 데이터와 비교했을 때,

MoSe2@NG 합성 반응 시간이 증가함에 따라 MoSe2

피크 강도가 증가하는 것을 관찰할 수 있었는데 이는

NG 표면의 더 많은 수의 MoSe2 나노시트가 형성됨

을 보여주는 동시에 MoSe2 나노시트의 결정성이 향

상되었음을 보여준다. 반면, 4 시간의 반응에서는

MoSe2의 비율이 적어 XRD에서 피크가 나타나지 않

았으나, 이는 SEM 분석에서 확인할 수 있었다.

Fig. 2는 MoSe2@NG의 반응 시간에 따른 표면 형

상을 분석한 SEM 이미지이다. Fig. 2(a)는 P-NG의

SEM 이미지를 보여주며, 표면이 깨끗한 것을 확인할

수 있다. 반면에, 4 시간 동안의 수열 반응 이후에는

NG 표면에 대략 100 nm이하 크기의 작고 밝은 나노

입자들이 형성되어 있는 것을 확인할 수 있었다. Fig.

2(c–f)는 수열 반응 시간을 8 시간, 16 시간, 24 시간,

30 시간으로 각각 증가시켜 합성한 경우에 NG 표면

에 형성된 MoSe2 나노시트의 형태를 보여주며, 반응

시간이 길어질수록 MoSe2가 점차 나노시트의 형태를

보이며, 이와 함께 합성된 나노시트의 양도 증가하는

것을 확인할 수 있다. 이는 XRD에서 MoSe2의 피크

intensity가 증가하는 것과 일치한다. Fig. 2(e,f)에서와

같이 반응 시간이 24 시간을 넘을 경우 NG의 표면에

MoSe2 나노시트가 형성될 뿐만 아니라, MoSe2 나노

시트들이 뭉쳐진 형태도 존재하는 것을 관찰할 수 있

었다. 이는 Fig. 3(a,b)의 SEM 이미지에서도 확인할

수 있으며, MoSe2@NG 복합체의 형성과 동시에 NG

와 복합체를 형성하지 못한 MoSe2 나노시트가 뭉쳐

진 형태로도 합성되는 것을 보여준다. 이를 통해 NG

표면에 MoSe2 나노시트를 코팅하기 위한 최적의 반

응 시간이 16 시간임을 알 수 있다. Fig. 2(g,h)는 4

시간과 30 시간 반응 후의 SEM-EDS 분석 결과를

각각 보여주며 NG 표면에 Mo와 Se 원소가 균일하게

분포하고 있음을 보여준다.

Fig. 3(a)는 MoSe2@NG 복합체를 24 시간 동안

반응 시킨 SEM 이미지이며, Fig. 3(b)는 30 시간 반

응시킨 이미지를 각각 보여준다. Fig. 3에서 보는 바와

같이, 수열 반응 시간이 길어질수록 MoSe2 나노시트끼

리 뭉쳐진 구조가 증가하는 것을 확인할 수 있었다.

제조한 MoSe2@NG 복합체 각각의 합성 조건에 따

라 최종적으로 합성된 MoSe2의 함량을 확인하기 위

해 TGA 분석을 수행하였다. Fig. 4(a)의 TGA 곡선

에서 볼 수 있듯이,  270–450 oC의 온도에서

MoSe2@NG 복합체의 무게가 감소하는 반면, NG의

무게는 변함 없이 유지되는 것을 확인할 수 있다. 이

는 해당 온도 구간에서 MoSe2는 MoO3 + SeO2로

열분해 되는 반면에, NG는 안정적으로 잔존한다는 것

을 의미한다.20,21) MoSe2@NG_4, 8, 16, 24, 30 복

합체 각각의 TGA 그래프에서 MoSe2의 무게 감소율

Fig. 2. SEM images of P-NG and MoSe2 nanosheets-decorated NG composites synthesized at various reaction times: (a)

P-NG, (b) 4 hours, (c) 8 hours, (d) 16 hours, (e) 24 hours, and (f) 30 hours. SEM and SEM-EDS mapping images show the

elemental distribution of Mo, Se and C in the composites at different reaction times: (g) 4 hours and (h) 30 hours.
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(4.80%, 4.82%, 4.93%, 5.04%, 5.23%)을 통해

MoSe2의 함량을 계산할 수 있다. 복합체에서 MoSe2

의 함량은 450 oC까지 감소한 Pristine-MoSe2의 무게

(58.53%)와 450 oC까지 감소한 복합체의 무게 감소율

을 비율로 계산한 값이다.22) 결국, MoSe2의 함량은 각

각 8.20%, 8.24%, 8.42%, 8.60%, 8.94%인 것을 알

수 있다. Fig. 4(b) 또한, 반응 시간이 증가함에 따라

MoSe2의 함량이 증가함을 확인할 수 있으며, 이는

XRD 및 SEM 분석 결과와 일치한다.

LIB 음극 활물질로서 MoSe2@NG 복합체의 전기화

학적 성능을 평가하기 위해 충/방전 테스트를 수행하

였다. Fig. 5(a)는 35 mA g−1 전류 밀도 조건 하에서

첫 번째 사이클에서의 흑연과 반응 시간에 따른

MoSe2@NG 복합체의 충/방전 그래프를 나타낸다. P-

NG와 MoSe2@NG_4, 8, 16, 24, 30 hr 복합체의 용량

은 각각 376.1, 507.0, 508.0, 557.5, 528.0, 그리고

539.7 mAh g–1으로 나타났으며, 16 시간 반응 시 가장

높은 용량을 기록하였다. NG 표면 위에 MoSe2 나노시

트가 합성된 MoSe2@NG 복합체는 P-NG의 용량

(376.1 mAh g–1) 보다 훨씬 향상된 용량을 보여주었다.

MoSe2@NG 복합체의 이론 용량은 약 375 mAh g–1로

계산되었는데, 흥미롭게도 MoSe2@NG_4, 8, 16, 24,

30 hr 복합체의 가역 용량은 계산된 이론 용량 값 보

다 훨씬 더 높은 용량을 기록하였다. 여기에서 복합체

각각의 이론용량은 흑연과 MoSe2 각각의 이론용량 값

에 TGA 측정을 통해 얻은 흑연과 MoSe2의 함량 비

율을 각각 곱한 후 얻어진 두 값을 더하여 계산한 수

치이다. MoSe2@NG 복합체의 가역 용량이 이론 용량

보다 높은 이유는 MoSe2 나노시트의 영향으로 추정

되며, MoS2 나노 소재와 유사하게 MoSe2 표면에서의

Li+ 저장, defective 부위에 저장되는 리튬 이온, 나노

구조화된 몰리브덴과 관련된 리튬화 반응에서 기인한

것으로 생각된다.21,22)

추가적으로 P-NG와 MoSe2@NG_4, 8, 16, 24,

30 hr 복합체의 충/방전 그래프를 통해 MoSe2와 Li+

의 거동을 확인할 수 있다. P-NG 그래프에서 첫 번

Fig. 3. SEM images of MoSe2@NG composites synthesized at different reaction times, showing the clustered formation of

pristine-MoSe2 (P-MoSe2) nanosheets: (a) 24 hours and (b) 30 hours.

Fig. 4. (a) TGA curves of MoSe2@NG composites synthesized at various reaction times with a heating rate of 10 oC min–1

in air, and (b) the corresponding MoSe2 and NG content in each composite.
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째 사이클 방전(lithiation) 시 0.71 V 부근에 나타나

는 plateau는 SEI 층이 형성되는 것으로 추정할 수

있다.23) MoSe2@NG_4, 8, 16, 24, 30 hr의 그래프

에서 첫 번째 사이클의 방전 시 약 1.68 V에서

plateau가 나타나는데, 이는 Li+가 MoSe2 나노시트에

intercalation되어 LixMoSe2로 형성되는 과정으로 해석

된다. 또한, 약 1.53 V에서 나타나는 plateau는

LixMoSe2 나노시트가 금속 Mo와 Li2Se로 conversion

되는 반응으로 인한 것으로 판단된다. 충전(de-

lithiation) 과정에서는 약 1.82 V와 2.18 V에서

Fig. 5. Electrochemical performance of P-NG and MoSe2@NG composites synthesized at various reaction times. (a)

Initial galvanostatic charge/discharge curves at current density of 35 mA g–1. (b) Specific capacity and coulombic

efficiency in the first cycles under current density of 35 mA g–1. (c) Rate performance comparison at different current densities

ranging from 200 to 1200mA g–1. Cycling performance at current densities of (d) 200 mA g–1 and (e) 1600 mA g–1, respectively.

(f) Nyquist plots obtained from EIS data of MoSe2@NG composites synthesized at different reaction times, measured

prior to cycling.
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plateau가 관찰되며, 이는 Li+의 추출 및 Mo가 MoSe2

로 산화되는 과정을 나타낸다. 따라서, MoSe2@NG

복합체의 리튬 저장 메커니즘은 intercalation과

conversion 반응을 포함하며, 이는 다음과 같은 반응

식으로 설명될 수 있다.24)

MoSe2 + xLi+ + xe− → LixMoSe2

LixMoSe2 + (4 – x)Li+ + 4e– → Mo + 2Li2Se

Fig. 5(b)에 따르면 P-NG와 MoSe2@NG_4, 8, 16,

24, 30 hr 복합체의 초기 쿨롱 효율은 각각 89.7,

82.0, 85.3, 80.1, 77.5 그리고 75.8%로 NG 표면에

MoSe2를 코팅한 경우에, P-NG 대비하여 상대적으로

낮은 쿨롱 효율을 보였다. 비록, MoSe2@NG_4, 8,

16 hr 복합체들은 약 80% 이상의 초기 쿨롱 효율을

유지하였으나, MoSe2@NG_24, 30 hr 복합체의 경우

처럼 반응 시간이 길어짐에 따라 NG 표면에 코팅된

MoSe2 나노시트 외에 MoSe2 나노 시트들이 뭉쳐진

구조가 증가할수록 초기 쿨롱 효율이 더욱 낮아지는

경향을 보이는 것을 확인할 수 있었다. 이는 첫 번째

사이클의 비가역 반응에서 전극 표면에 SEI 형성에

의해 효율이 감소하는 것으로 사료되며, 전도성이 좋

은 NG 표면에 형성된 MoSe2 보다는 NG 표면 외에

형성된 MoSe2 나노구조체로 인한 초기 비가역 반응 증

대, 전도성 및 전극의 구조 적 안정성 감소로 인해 초

기 쿨롱 효율 감소가 나타나는 것으로 생각된다.

Fig. 5(c)는 MoSe2@NG 복합체의 율속 성능을 분

석한 결과를 보여준다. P-NG와 MoSe2@NG 복합체에

대하여 전류밀도 200, 400, 800 및 1200 mA g–1 조

건에서 각각 10 회 사이클 후 다시 200 mA g–1로 전

류밀도를 낮추어 사이클에 따른 용량 변화를 관찰하

였다(1C = ~400 mA g–1). P-NG의 경우 200, 400,

800 및 1200 mA g–1의 전류밀도에서 각각 351.4,

313.9, 277.8 및 210.7 mAh g–1의 평균 용량 값을

보였으며, 200 mA g–1의 낮은 전류밀도에서 측정된 용

량 값 대비 1200 mA g–1의 높은 전류밀도에서 측정된

용량 값이 약 40% 정도 감소하였다. 또한, 1200 mA g–1

의 높은 전류밀도에서 200 mA g–1로 전류밀도를 다시

낮춘 경우에는 262.5 mAh g–1의 용량 값을 보이며, 초

기 200 mA g−1의 전류밀도에서 얻은 용량 값 대비 약

25%정도 감소된 용량 값을 보였다.

이에 반하여, 최적의 합성 조건인 MoSe2@NG_16

복합체의 경우에는 200, 400, 800 및 1200 mA g–1의

전류밀도에서 각각 442.5, 446.4, 439.6, 및 417.6의 평

균 용량 값을 보였는데, 이는 복합체들 중에서 가장 높은

평균 용량 값에 해당한다. 또한, 1200 mA g–1의 높은

전류밀도 조건에서 측정된 MoSe2@NG_16 복합체

(417.6 mAh g–1)의 평균 용량 값은 P-NG (210.7 mAh g–1)

의 평균 용량 값 대비 약 2배로 높은 용량을 나타내

었다. 이에 더하여, MoSe2@NG_16 복합체의 경우에

200 mA g–1의 낮은 전류밀도 대비 1200 mA g–1의 높

은 전류밀도에서 측정된 용량 값의 감소 정도가 약

6%로 고율속 조건에서도 용량 값이 잘 유지되었으며,

1200 mA g−1의 높은 전류밀도 조건에서 200 mA g–1로

전류밀도를 다시 낮춘 경우에도 461.6 mAh g–1의 높

은 용량 값을 보이며, 초기 200 mA g–1의 전류밀도에

서 얻은 용량 값 대비 거의 변화가 없는 것을 확인할

수 있었다.

추가적으로, MoSe2@NG_4 복합체는 전류밀도 200,

400, 800 및 1200 mA g–1 조건에서 각각 10 회 사이

클 후 다시 200 mA g–1로 전류밀도를 낮춘 경우에 각

각 401.1, 388.8, 351.1, 312.3 및 408.9 mAh g–1의

평균 용량 값의 변화를 보였으며, MoSe2@NG_8 복

합체는 401.3, 400.4, 390.0, 373.2 및 416.5 mAh g–1,

MoSe2@NG_24 복합체는 416.6, 416.5, 394.5, 360.5

및 435.7 mAh g–1, MoSe2@NG_30 복합체는 410.0,

408.4, 393.1, 371.3 및 424.7 mAh g–1의 평균 용량

값이 각각 측정되었다. MoSe2@NG_4, 8, 24, 30 복

합체의 경우에는 200 mA g–1의 낮은 전류밀도 대비

1200 mA g–1의 높은 전류밀도에서 측정된 용량 값의

감소 정도가 약 20%이하 값들을 보이며 약 40%의

용량 감소가 관찰된 P-NG의 결과와 비교하여 더 우

수한 고율속 특성을 보였다. 높은 전류밀도에서 사이

클 테스트 후 낮은 전류밀도 조건으로 전류밀도를 다

시 낮춘 경우에도 약 5% 이하의 낮은 용량 변화를 보

여주며 최적의 합성 조건인 MoSe2@NG_16 복합체와

마찬가지로 P-NG의 결과와 비교하여 매우 우수한 율속

특성을 보였다. 이와 같이, NG 표면에 MoSe2 나노시트

가 합성되어 있는 MoSe2@NG_4, MoSe2@NG_8,

MoSe2@NG_16, MoSe2@NG_24, MoSe2@NG_30

복합체의 경우에 P-NG 대비하여 매우 우수한 고율속

특성을 보이는 것을 확인할 수 있었으며, 최적의 합성

조건인 MoSe2@NG_16 복합체가 가장 우수한 특성을

보임을 확인할 수 있었다.

Fig. 5(d)는 200 mA g–1의 전류밀도 조건에서 P-NG와

MoSe2@NG_4, 8, 16, 24, 30 hr의 사이클 안정성을 평

가한 결과를 보여준다. 첫 번째 사이클에서 각각의 용량

은 350.5, 402.4, 417.5, 438.8, 413.2 및 415.5 mAh g−1

로 측정되었으며, 100 사이클 후에는 각각 171.2, 446.8,

460.5, 489.1, 478.7 및 479.4 mAh g−1로 P-NG는 100

사이클 후에 약 51% 정도의 용량 감소가 관찰된 반

면에 MoSe2@NG 복합체는 100 사이클 후에도 용량

이 잘 유지되는 것을 관찰할 수 있었다. 사이클 안정성
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평가 결과에서도 MoSe2@NG_16 복합체가 가장 높은

용량 값을 보였다. 흥미롭게도, 사이클 동안 MoSe2@NG

복합체의 용량이 초기 대비 점차 상승하는 경향을 확인

할 수 있었는데, 이는 사이클 이후 MoSe2 나노 시트의

넓어진 층간 간격과 NG 표면 위에 성장한 MoSe2 나

노시트의 부분적인 구조적 분해에 따른 추가적인 활성

사이트가 증가함에 따른 것으로 추정된다.19,21)

Fig. 5(e)는 1600 mA g–1의 높은 전류밀도 조건에서

P-NG와 MoSe2@NG_4, 8, 16, 24, 30 hr의 사이클 안

정성을 평가한 결과를 보여준다. 첫 번째 사이클에서

289.2, 353.1, 383.5, 403.1, 367.2 및 364.2 mAh g–1로

측정되었으며, 100 사이클 후에는 220.9, 413.1,

419.2, 438.8, 422.0 및 435.3 mAh g–1로 P-NG는 약

34%의 용량 감소가 관찰된 반면에 MoSe2@NG 복합

체는 100 사이클 후에도 8–20%의 용량이 증가하는 것

을 관찰할 수 있었다. 높은 전류 밀도 조건에서도

MoSe2@NG_16 복합체가 가장 높은 용량을 보였다.

Fig. 5(f)는 반응 시간에 따라 합성한 MoSe2@NG

복합체의 전기화학적 속도 특성을 이 해하기 위해 사

이클 전의 EIS 분석을 수행하였으며, 이에 대한

Nyquist plot를 나타낸 것이다. 고/중 주파수 영역에서

반원의 직경은 SEI 층 저항(film resistance, Rf)과 전

극/전해질 계면에서의 전하 전달 저항(charge transfer

resistance, Rct)을 나타낸다.25,26) Nyquist plot은 등가

회로 모델을 사용하여 얻은 fitting 결과를 바탕으로

분석하였으며, P-NG 및 다양한 반응 시간에서 합성된

MoSe2@NG 복합체의 Rf+Rct 값을 Table 1에 제시하

였다(Table 1). Table 1에서 보는 바와 같이, P-NG의

경우에 Rf+Rct 값이 169 Ω으로 측정되었고, MoSe2

나노시트가 형성될수록 저항값이 점차 감소하다가, 반

응 시간이 24 시간 이상으로 길어질수록 다시 증가하는

경향을 보였다. MoSe2@NG 복합체 중 MoSe2@NG_16

복합체가 가장 낮은 Rf+Rct 값(129 Ω)을 보여 고속

충/방전에 유리한 것으로 나타났다. 이는 최적의 합성

조건에서 NG 표면 위에 3차원 구조의 freestanding

MoSe2 나노시트가 잘 합성되었을 뿐만 아니라,

MoSe2 나노시트와 NG 사이에 안정적인 계면이 형성

되었기 때문인 것으로 생각된다.  이와 같이

MoSe2@NG 복합체 소재에 형성된 독특한 3차원 표

면 구조와 MoSe2 나노시트와 NG 사이의 효과적인 계

면 상호작용이 빠른 리튬 확산 경로를 제공하고, 전

자/이온 전도도를 개선하고, 에너지 저장을 위한 전기화

학 활성을 향상시켜 빠른 전기화학 반응을 가능하게 하

였기 때문일 수 있다.27) 그러나, 16 시간 이상의 반응 시

간에서 합성된 복합체(MoSe2@NG_24, 30 hr)의 경우,

MoSe2 나노시트가 NG 표면에서 더 두껍게 성장하여

NG의 전자 전도 경로를 방해할 뿐만 아니라 응집된

MoSe2 나노시트를 형성하였다. 이러한 응집은 전기 전

도도의 감소로 이어져 Rf+Rct 값을 증가시킨 것으로

생각된다.16,28)

4. 결 론

본 연구에서는 수열 합성법을 이용하여 천연 흑연

(NG) 표면 위에 3차원 freestanding 구조의 MoSe2

나노시트를 성공적으로 합성하였으며, 이를 리튬 이

온 배터리 음극 소재로 활용할 가능성을 검토하였다.

XRD 및 SEM 분석을 통해 MoSe2가 NG 표면에

나노시트 형태로 고르게 형성되었음을 확인하였으며,

TGA 결과는 MoSe2의 함량을 정량적으로 평가하였

다. 전기화학적 성능 평가 결과, MoSe2@NG_16 복

합체가 가장 우수한 전기화학적 성능 특성을 보였으

며, 특히 고율속 특성과 사이클 안정성 측면에서 P-

NG에 비해 훨씬 개선된 성능을 나타냈다. 이는 NG

표면 위에 3차원 freestanding 형태로 합성된 MoSe2

나노시트의 독특한 구조와 MoSe2의 넓은 층간간격이

전극/전해질 계면의 저항을 감소시켜 리튬 이온의 삽

입 및 탈리 과정을 용이하게 하여, 고속/충방전에 유

리한 것으로 추정된다. 또한, 복합체의 구조적 안정성

으로 인해 장기적인 충/방전 사이클에서도 우수한 성능

이 유지되었다. 특히, MoSe2와 NG의 최적 반응 시간을

통해 전기화학적 성능을 극대화할 수 있었으며, 이러한

결과는 향후 고용량·고율속의 리튬 이온 배터리 음극 소

재 개발에 있어 중요한 지침이 될 것이다.
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Table 1. Nyquist plots fitting results from EIS data of and MoSe2@NG composites synthesized at various reaction times

Sample P-NG MoSe2@NG_4 MoSe2@NG_8 MoSe2@NG_16 MoSe2@NG_24 MoSe2@NG_30

Rf+ Rct 169 Ω 169Ω 140Ω 129Ω 145Ω 228Ω
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