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1. 서 론

리튬 이온 배터리(Lithium-ion batteries, LIBs)는 대량 생산과 경제성 등의 이점으로 인해 광범위하게 사용되

고 있다. 그러나, 리튬 이온 배터리는 액체 전해질에 의해 전하가 운반되는 구조를 가지고 있어 전해액의 누

출, 발화 등의 안전성 문제와 함께 전해질 내의 금속 이온 이동에 의한 수명 단축 등의 문제점들이 대두되고 

있다[1]. 이러한 문제를 해결하기 위해 배터리 내부에서 전극을 분리하는 역할을 하는 분리막에 대한 연구는 

전해질의 이온전도도 향상 연구와 더불어, 외부 물리 화학적 자극에 의한 안정성, 배터리의 수명 연장 등으로 

활발하게 연구되고 있다.
그 중 바이오매스를 이용한 환경 친화적인 배터리 분리막 제작에 대한 연구가 전 세계적으로 주목받고 있

다. 바이오매스는 대표적으로 목재, 식물, 동물 등의 생물 기반 자원으로 구성되어 있으며, 이러한 자원들을 

효율적으로 분리 및 정제하여 에너지 및 화학 원료 등으로 활용할 수 있다. 현재 바이오매스의 분리 및 정제 

기술은 지속적으로 연구 개발되고 있으며, 그 중 셀룰로스는 생분해성이 높고 친환경적인 특성과 함께 우수한 

기계적 특성, 열 안정성 등의 기존 상업 고분자 분리막이 갖지 못한 장점으로 인해 배터리 분리막 대안 소재로 

연구되고 있다[2-4].
본 논고에서는 셀룰로스를 이용한 리튬이온 배터리 분리막의 개발 현황을 살펴보고, 이러한 연구 결과가 배

터리 분리막 분야에 미치는 영향과 의의를 논의하고자 한다. 이를 통해, 셀룰로스를 이용한 배터리 분리막의 

발전 가능성과 산업 적용 가능성을 평가하고, 새로운 연구 방향과 전망을 제시하고자 한다.
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2. 본 론

2.1. 고 기능성 배터리 분리막을 위한 나노 셀룰로스의 합성

셀룰로스는 다양한 배열로 1-4-glycosidic 결합 및 반복 β-D-
glucopyranosyl 단위로 구성된 선형 고분자이다. 셀룰로스는 

식물, 동물, 미생물 등과 같은 바이오매스에서부터 기계적, 화
학적 처리를 통해 점점 작은 크기로 생산되며, 최종적으로 

nano-scale의 직경을 갖는 셀룰로스 구조체를 제작할 수 있다. 
이때, 화학적 처리를 통해 분자 내 수소결합을 조절하여 다양

한 특성을 부여하는 연구들이 진행되고 있다[5].

Figure 1. (a)식물이나 나무에 포함된 셀룰로스가 갖는 meter에서 nanometer 
크기로의 계층적 구조, (b)나노셀룰로스를 포함하는 셀룰로스와 강한 산 
사이의 반응 개략도, (c)셀룰로스 합성 박테리아로부터 배양된 바이오 

나노셀룰로스[6].

2.1.1. 수용성 셀룰로스(water-soluble celluloses)

수용성 셀룰로스들은 기존 셀룰로스의 화학적 처리를 통해 

제작되며, 이때 불용성 특성을 부여하는 결정구조를 파괴하고, 
비결정 영역 확대로 기인한 수분 침투능력을 향상시키는 것이

다. 이러한 수용성 셀룰로스는 고분산 용액으로 제조가 용이

하며, hydrogel등과 같은 구조체를 제작하기 간편하다는 점에

서 배터리 분리막 및 장기간의 약물 전달 어플리케이션에 광

범위하게 사용되어 왔다[7].

2.1.2. 셀룰로스 나노 섬유(cellulose nanofiber, CNF)

CNF는 직경이 5~100 nm, 길이가 수에서 수십 μm인 나노 

섬유이다. 보통 목재 등에서 얻어진 macro-scale구조의 셀룰로

스에서 기계적, 화학적 처리를 통해 micro-, nano-scale 단계로 

분해하는 top-down 공정을 진행하여 제작된다. 이러한 CNF는 

낮은 공정 비용으로 인한 장점과 비결정 영역과 결정 영역이 

반복되는 구조적 특징으로 기계적으로 유연한 특성을 보인다

[7]. 셀룰로스 나노 섬유를 재조립하여 bulk-scale의 구조체를 

제작했을 때, 높은 흡수성 및 다공성 등의 이점으로 배터리 분

리막으로서 다양한 시도들이 이루어지고 있다. 

Figure 2. (a)셀룰로스 나노 섬유의 제작 과정과 (b)제작된 셀룰로스 나노 
섬유의 TEM 이미지[8].

2.1.3. 셀룰로스 나노 크리스탈(cellulose nanocrystal, CNC)

CNC는 직경이 2~20 nm인 나노 결정으로서 화학적인 처리

를 통해 제조된다. CNC는 결정 및 비결정 영역으로 구성된 셀

룰로스에 산 처리를 함으로써 비결정 영역으로 hydronium 이

온이 침투되며, 이때 glycosidic 결합의 가수분해를 촉진하여 

선택적으로 비결정 영역을 제거하는 공정이 대표적이다[9]. 비
결정 영역이 제거된 셀룰로스는 높은 결정성 및 종횡비의 장

점으로 배터리 분리막에서 기계적 강성을 높이기 위한 첨가제

로 사용되고 있다.

Figure 3. (a)셀룰로스 나노 크리스탈 제조 과정 및 (b)제작된 셀룰로스 나노 
크리스탈의 TEM 이미지[10-11].

2.1.4. 박테리아 셀룰로스(bacterial cellulose, BC)

BC는 자연적으로 얻어지는 셀룰로스와는 다르게 미생물을 

통해 제작된다. 이 나노 셀룰로스 제작 방법은 헤미셀룰로스

(hemicellulose), 펙틴(pectin) 및 리그닌(lignin) 등 불순물 함유

량이 적은 순수한 셀룰로스로 제작할 수 있는 효과적인 방법
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이다. BC는 탄소와 질소가 포함된 배지 안에서 배양하여 얻어

지며, 이때 얻어진 셀룰로스는 3차원 네트워크 구조로 형성된

다[12]. BC는 미생물 의해 제작되었다는 점에서 높은 인체 적

합성을 가져 약물전달, 화장품 등의 분야에 활발히 이용되지

만, 공정 시간이 길다는 한계점이 존재한다.

Figure 4. (a)Glucose와 fructose로부터의 경로에 의한 박테리아 셀룰로스 
합성 반응과 (b)셀룰로스 섬유에 의해 형성된 3차원 네트워크를 보이는 

박테리아 셀룰로스의 SEM 이미지[13-14].

2.2. 셀룰로스 배터리 분리막 제조공정

셀룰로스 기반 배터리 분리막 제조 공정은 셀룰로스, 혹은 셀룰

로스와 다른 기능성 물질을 혼합한 복합체를 활용하여 연구되고 

있다. 국내외 많은 연구진들은 micro-, nano-scale의 셀룰로스를 재

조립하여 bulk-scale에서 기공크기, 기공도, 젖음성 등을 조절할 수 

있는 다양한 구조체 제작기술에 대한 연구를 진행하고 있다.

2.2.1. Solvent-casting

Solvent-casting은 가장 간단한 필름 제조 방법이다. 물질을 

용해시킨 용액은 평평하고 매끄러운 표면에 casting되고, 용매

를 증발시켜 최종적으로 필름이 얻어진다[15]. 이 방법은 모

든 멤브레인 제조 공정 중에서 가장 간편한 공정이지만, 멤브

레인의 두께를 조절하기 어렵다는 점과 건조된 필름에 미량의 

잔류 용매가 포함될 수 있기에 미세 공정을 요구하는 산업에

서의 활용도가 낮다[16].

Figure 5. Solvent-casting 공정 개략도[17].

2.2.2. Doctor blade casting

Doctor blade casting은 대규모 영역 멤브레인을 균일하게 

제조할 수 있는 빠르고 간단한 방법이다. Doctor blade cast-
ing은 blade와 substrate 사이에 일정한 간격을 두어, 용액을 

통과시켜 제작된다[18]. 이때, casting 된 용액은 건조 조건을 

조절하여 수득 속도를 조절할 수 있고, blade와 substrate 사
이의 간격을 조절하여 수 마이크로에서 수백 마이크로 두께

를 갖는 멤브레인을 제작할 수 있다. Doctor blade casting 방
법은 용액을 casting할 때 유변학적 특성이 중요한 인자이므

로, shear stress 하에서 점도가 감소하는 shear-thinning 거동

을 갖는 용액을 사용하는 것이 멤브레인으로 제작하기에 유

리한 방법이다[19,20].

Figure 6. Doctor blade casting 공정 개략도[21].

2.2.3. Vacuum-assisted filtration

수용성 셀룰로스 및 고분산 셀룰로스 나노 물질은 vacu-
um-assisted filtration방법을 통해 균일한 필름으로 제작될 수 

있다[22]. Vacuum-assisted filtration은 여과지를 고정시킨 흡

인 여과기 내부에 용액을 부은 후, 진공의 힘을 이용하여 용

매를 분리하는 방법이다. 이 방법은 모든 방법들 중 가장 균

일한 두께를 갖는 멤브레인을 제작할 수 있지만, 소요되는 

시간이 매우 길기 때문에 산업에서의 이용이 제한적이라는 

단점이 존재한다.

Figure 7. Vacuum-assisted filtration 공정 개략도[23].
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2.2.6. Electrospinning

Electrospinning은 나노 미터(nm) 크기의 직경을 가진 필라

멘트를 생성하기 위한 방법이다. Electrospinning 장치는 고전

압 power supply, 셀룰로스 용액을 공급해 줄 수 있는 syringe, 
spinneret 및 방사된 나노 섬유를 포집하는 collector로 구성된다. 
Syringe에 부착된 금속 spinneret과 금속 collector 사이에 고전압

이 인가되면, spinneret에 압출된 셀룰로스 용액이 나노섬유 형태

로 방출된다. 그 후, 나노섬유들은 collector에 포집되어 부직포를 

형성한다. 제작된 멤브레인은 melt-blown spinning이나 solution 
blow spinning으로 제작된 멤브레인에 비해 높은 균일성을 보이

기 때문에, 기공도 및 기공 크기 조절에 용이하여 이온 전지의 

분리막으로의 가능성을 보여준다. 하지만, 생산 속도가 매우 길

기 때문에 산업에서의 이용이 한정적이다[29].

Figure 10. Electrospinning 공정 개략도[30].

2.3. 셀룰로스 분리막의 활용사례

2.3.1. 셀룰로스를 활용한 배터리 분리막 기술 전망

셀룰로스는 작용기 치환을 통해 분자 간 및 분자 내 수소결

합을 조절하여 친수-소수성 특성을 조절할 수 있고, nano-scale
로 분해하고 멤브레인으로 제작했을 때 기공도 및 기공 크기

를 조절할 수 있다는 장점이 있다. 따라서, 폴리올레핀 계열의 

분리막을 셀룰로스로 대체하기 위해 수많은 연구가 이루어지

고 있다.

2.2.4. Non-solvent induced phase separation(NIPS)

Non-solvent induced phase separation (NIPS)은 다공성 멤

브레인 제작을 위한 방법으로 많은 활용이 이루어지고 있다. 
NIPS 방법은 용질이 분산되지 않고, 용매인 물과는 반응성이 

높은 비용매에 분산액을 침전시키는 과정을 통해 얻어진다. 
이때, 용매와 비용매 사이의 용해도 차이에 따라 확산 속도를 

조절함으로써 멤브레인 내부 기공 크기를 조절할 수 있다[24]. 

이후 내부 잔류 용매를 제거하기 위해 건조 공정을 거쳐 최종

적으로 멤브레인을 제작할 수 있다.

Figure 8. Non-solvent induced phase separation 공정 개략도[25].

2.2.5. Melt-blown spinning & solution blow spinning

Melt-blown spinning & solution blow spinning 은 셀룰로스 

분산액 혹은 용융액을 압출하여 나노필라멘트 형태로 제작된

다. 고온에서 압출된 셀룰로스 방사 용액은 방사구를 통해 강

제로 유체 흐름을 형성하고, 고온의 고속 공기 흐름에 의해서 

나노에서 마이크로 직경을 갖는 형태로 제작된다. 이때, 생성

된 나노필라멘트는 콜렉터를 이용해 수득되며 방사 시간에 따

라 다양한 두께를 갖는 멤브레인으로 제작될 수 있다. 이때, 나
노필라멘트의 직경, 두께에 따라 멤브레인의 기공도, 강도 등

의 특성을 조절할 수 있다[26].

Figure 9. (a)Melt-blown spinning과 (b)solution blow spinning 공정 
개략도[27-28].
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최근 CNC를 기반으로 casting되어 mesoporous 구조를 갖

는 분리막(MCNC)이 제조되었다[33]. 제작된 mesoporous 분
리막은 높은 친수성을 기반으로, 기존의 1M LiPF6 in eth-
ylene carbonate 전해질과 1-ethyl-3-methylimidazolium bis-
(trifluoromethylsulfonyl)imide [C2mim][NTf2] 이온성 액체에서 

모두 10o 이상의 낮은 접촉각을 보였다. 이러한 젖음성의 향상

은 meso-scale의 기공이 Li+ 이온 이동을 위한 효율적인 경로

로 작용한 결과이다. 또한, 이온성 액체와 기존의 전해질에 대

하여 각각 2.1-2.7 mS cm-1의 이온전도도를 얻었다. 결과적으

로, CNC 기반 분리막은 C/8 속도로 10 사이클 후 91 mAh g-1

의 비용량을 가지므로 배터리 분리막으로의 활용 가능성을 보

여주었다.

Figure 13. 제작된 셀룰로스 나노 크리스탈 분리막과 mesoporous 셀룰로스 
나노 크리스탈 분리막 표면에 떨어트린 유기 전해액과 이온성 액체의 
(a)접촉각, (b)전해액 흡수율, (c)mesoporous 셀룰로스 나노 크리스탈 

분리막을 포함한 반쪽 전지의 임피던스 측정 결과[33]. 

Electrospinning를 통해 제작된 수용성 셀룰로스, Polyvinylidene 
fluoride-co-hexafluoropropylene (PVDF-HFP) 복합체 (cellulose/
PVDF-HFP)는 기존 폴리올레핀 계열의 배터리 분리막이 갖지 

못하는 우수한 내열성 및 재생 가능하고 환경 친화적인 특징

으로 고성능 LIBs를 위한 분리막으로 제시되었다. 이 분리막

은 상용화된 polypropylene(PP) 분리막에 비해 이온전도도 및 

전해액 흡수율이 각 1.6, 2.3배 향상되었고, 우수한 내열성 및 

전기화학적 계면 안정성을 가짐을 확인할 수 있었다. 또한, 제
작된 분리막이 배터리 내부에 조립되었을 때, 상용 PP분리막

에 비하여 우수한 율속 특성, 우수한 용량 유지율 및 더 높은 

방전 용량을 나타냈다. 더불어, cellulose/PVDF-HFP 배터리 분

리막은 PP분리막과 비교하여 탄성계수가 4배 증가하였고, 이
는 사고 충돌에 의한 물리적 외력에 대하여 배터리의 안정성

이 향상된 것을 의미한다[34].

2.3.2. 셀룰로스를 활용한 배터리 분리막 기술 개발 활용사례

한 연구는 상용 분리막의 열 수축 문제점을 해결하기 위해 

BC를 활용하여 배터리 분리막을 개발했다[31]. 제작된 셀룰로

스 분리막은 아세톤을 보유한 셀룰로스 분리막을 가열 압착하

여 기공도가 40~50% 인 가교 3D 네트워크 형태를 나타내는 분

리막을 제조했다. 제작된 분리막은 상업적으로 이용되는 폴리올

레핀 계열 셀가드(Celgard) 분리막과 비교하여 더 향상된 친수성 

특성을 보였다. 또한, 제작된 셀룰로스 분리막은 180 oC에서 3시
간 동안 노출되었을 때 열 수축 변화가 보이지 않았고, 셀가드 

분리막의 경우 확연한 열 수축을 보였다. 또한, 제작된 셀룰로스 

분리막은 높은 전기화학적 안정성과 셀가드 분리막(7.2 kJ mol-1)
에 버금가는 활성화 에너지로 LiFePO4/Li 셀에 장착 시 사이클

링 성능 및 율속 특성이 향상됨을 확인할 수 있었다.

Figure 11. (a, b)제작된 박테리아 셀룰로스 멤브레인과 (c, d)상용 
멤브레인이 180 °C에서 3시간 경과한 후, 변화된 모습[31]. 

Solvent-casting을 활용하여 제작된 CNF 배터리 분리막은 리

튬-황(Li-S) 및 Li-symmetric 파우치 셀에서도 응용될 수 있었

다[32]. 제작된 분리막은 다공성, 두께, 젖음성, 전기화학적 안

정성 및 전기화학적 성능 측면에서 뛰어난 특성을 나타냈다. 
또한, 제작된 CNF 분리막은 리튬 금속과 상호작용하여 리튬 

금속의 열화를 감소시킬 수 있었고, 리튬 덴드라이트 형성을 

방지하여 고에너지 밀도의 리튬-황(Li-S) 및 기타 리튬 금속 전

지 분리막으로의 활용 가능성을 보여주었다.

Figure 12. 제작된 셀룰로스 나노 섬유 분리막과 상용 폴리올레핀 계열 
분리막이 적용된 Li-symmetric cell에서의 (a)반복되는 리튬 전착과 탈리 과정의 
전압 거동 및 (b)500 시간의 사이클링 전, 후의 SEM 이미지와 리튬 표면[32]. 
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제적으로 많은 관심을 받고 있다. 또한, 셀룰로스는 화학, 기계

적 개질 공정으로 표면에 친수성을 부여하거나, nano-scale로 

분리하여 기존 bulk-scale에서 갖지 못하는 특성을 획득하기 위

해 나노 셀룰로스를 제작하는 연구가 지속적으로 이루어지고 

있다. 이러한 나노 셀룰로스는 기존 섬유 및 부직포 제작 기술

로 다양하게 재조립 될 수 있고, 이때 제작된 멤브레인은 높은 

기계적 물성, 친수성, 기공도가 높다는 장점으로 배터리 분리

막으로서 많은 활용이 되고 있다.
셀룰로스 기반의 분리막은 기존 석유기반의 상업용 고분자 

분리막이 가지지 못하는 뛰어난 열적 안정성 및 젖음성 등으

로 인해 수많은 연구들이 이루어지고 있지만, 상업용 고분자

에 비해 높은 생산비용 및 낮은 생산성과 같은 개선점이 남아

있다. 이러한 문제를 해결하기 위해 섬유학계 뿐 만이 아닌 재

료학, 화학공학 등의 다방면적인 학계 간 협동 연구가 진행되

고 있다. 사회, 정치, 산업적으로 이산화탄소 저감을 통한 환

경 보호 및 탄소중립을 실현하려는 움직임과 석유기반 화학소

재의 폐기 시 다량의 이산화탄소를 발생시키는 문제점 등으로 

인해 셀룰로스와 같은 바이오매스의 활용이 증가하고 있고, 
그로 인한 시장의 확대가 전망되는 가운데 국내에서도 이에 

대한 기술확보가 중요할 것으로 판단된다.
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