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MoS2 bulk에 Lithium을 intercalate했을 때 가장 안정한 위치와 그 위치에서의 결합에너지에 

대한 분석을 진행하였다. 이를 위해 Density Functional Theory를 기반으로 한 계산을 실행하

였으며 MoS2 bulk 내의 여러 위치에서의 에너지를 구하여 Li이 가장 안정하게 흡착되는 비

율과 Li 원자가 안정한 흡착 위치를 계산했다. 그 결과 Li 원자가 1/4 monolayer을 형성할 때 

가장 안정하며 그 때 Li 원자는 Hollow site에 결합한다는 결론을 얻었다. 

 

1. Introduction 

 

이황화몰리브덴 (Molybdenum disulfide, 

MoS2)은 Graphene과 유사하게 층 구조를 

가진 전이금속 디칼코게나이드 (transition 

metal dichalcogenide)로 수첨탈황(hydro-

desulfurization) 효소에서 반도체의 재료에 

이르기까지 다양하게 응용되고 있는 물질

이다. 그 중 MoS2를 리튬이온전지(Lithium 

ion battery, LIB)의 전극으로 사용하려는 

연구는 예전부터 많이 진행되었고 MoS2의 

Cathode 로서의 가능성 [1]과 Anode 로서

의 가능성 [2] 모두 긍정적인 평가를 받고 

있다. 

스마트폰을 비롯한 전자 기기에 많이 사

용되고있는 리튬이온전지는 가벼운 무게에 

비해 높은 에너지 밀도를 보이는 것이 특

징이다. 최근 그린에너지 사업에 대한 관

심이 높아지면서 이러한 리튬이온전지는 

전기자동차 등에 쓰이는 에너지 저장장치

의 유력한 후보로 떠오르고 있다 [3]. 

이에 최근 MoS2를 이용한 리튬이온전지

의 효율을 높이기 위해 Li 이온을 MoS2 

Monolayer에 Li 원자를 흡착시키는 연구

가 많이 진행되고 있다. 반면 MoS2 bulk에 

Li 원자를 흡착시키는 연구는 상대적으로 

적다. 

이 연구에서는 리튬이온전지에서 MoS2

가 전극으로 사용될 때 Li이온이 가장 많

이, 안정하게 들어갈 수 있는 위치를 계산

하고자 한다. 

 

2. Computational Methods 

 

 Li 이온이 MoS2 bulk 내에서 가장 안정

한 위치를 찾기 위해 EDISON 사이트에서 

Spanish Initiative for Electronic Simulations 

with Thousands of Atoms (SIESTA)를 이용

하여 Density Functional Theory (DFT)을 

기반으로 한 ab initio 계산을 실행하는 프

로그램인 LCAODFT Lab 시뮬레이터를 이

용했다 [4]. 전자와 전자 사이의 상호작용

은 Perdew, Burke, Ernzerhof의 Generalized 

Gradient Approximation (GGA) [5], 이온과 

전자 사이의 상호작용은 Troullier, Martins

의 pseudopotential [6]을 사용하였다. k-

points grid는 (1x1) primitive unit cell의 경

우 8x8x2, (2x2x1) supercell의 경우 4x4x2
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를 사용하였고 MoS2의 lattice constant는 

실험값인 a=3.15Å, c=12.3Å 를 사용했다 

[7]. (1x1) primitive cell에는 2 개의 Mo 원

자와 4 개의 S 원자가 들어갔고 supercell

에는 8 개의 Mo 원자와 16 개의 S 원자

가 들어갔다. 

 

3. Result and Discussion 

 

(1x1) primitive cell 내에서 Li이 안정적으

로 흡착될 위치로 P, H, S가 있다 (Fig. 1). 

그리고 (2x2) supercell에서 Li이 안정적으

로 흡착될 수 있는 위치로는 H, S, M이 있

다(Fig. 2). Li 원자 당 결합에너지 (binding 

energy) Eb
Li를 계산하기 위해서 다음 공식

을 사용했다. 

 

Eb
Li=(EMoS2+nμLi-Etotal)/n 

 

 여기에서 μLi 는 Li 원자의 화학적 

포텐셜이고 EMoS2 은 MoS2 bulk 가 가장 

안정할 때의 에너지이다. n 은 Li 원자의 

개수, Etotal 는 Li intercalated MoS2 bulk 의  

전체 에너지이다. 

 
Table 1 (1x1) MoS2 bulk unit cell과 (2x2) MoS2 bulk supercell에

서의 각 위치 별 Eb
Li 값 (단위: eV). 

 1x1 Eb
Li 2x2 Eb

Li 

MoS2 Structure 0 0 

1 Li P 0.55      ∙ 

H 0.47 0.72 

2 Li Pb Pb -0.79      ∙ 

Pb Pt 0.26      ∙ 

M M or S S -1.09 -0.04 

M S      ∙ -0.01 

Hb1 Hb2      ∙ 0.62 

Hb1 Ht1      ∙ 0.56 

Hb2 Ht1 0.17 0.53 

  

표 1 에 나타낸 계산 결과에서 볼 수 

있듯이 (1x1) cell 에 Li 원자 하나를 

흡착시킬 때는 P 위치에서 가장 안정하고, 

두 개를 흡착시킬 때는 Pb 와 Pt 에 각각 Li 

원자를 하나씩 흡착시켰을 때 가장 

안정했다. 한편 (2x2) supercell 에 Li 원자 

하나를 흡착시킬 때는 H 위치가 가장 

안정하고, 2 개를 흡착시킬 때는 MoS2 층을 

사이에 두고 Ht 와 Hb2 위치에 각각 Li 을 

흡착시켰을 때가 가장 안정했다. 어떤 

경우에서든 M 이나 S 위치에 Li 원자를 

흡착시킨 경우는 상대적으로 불안정한 

것으로 나타났다. 

이러한 결과는 MoS2 Monolayer 에 Li 

원자를 흡착시킨 최근의 연구 결과와 

대비되는 것이어서 매우 흥미롭다. 최근 

보고에 의하면 MoS2 Monolayer 에 Li 원자 

하나를 흡착시킬 경우 M 위치에 붙이는 

것이, 그리고 두 개를 흡착시킬 경우 

MoS2 층을 사이에 두고 같은 M 위치에 

붙이는 것이 가장 안정한 것으로 알려졌다 

[8]. 

이렇게 Li 흡착의 안정한 위치가 M 과 

H 로 달라지는 것은 한 층의 MoS2 만 

존재하는 Monolayer 의 경우 흡착된 Li 

원자로 인해 MoS2 의 구조가 변형되는 

것을 맞은편의 Li 원자가 상쇄시키면서 

구조가 안정되기 때문에 M 위치가 안정한 

반면, MoS2 Monolayer 와 달리 MoS2 

bulk 에서는 MoS2 층이 위에 존재하면서 

위층의 원자들이 힘을 작용하기 때문에 

일어나는 현상이라고 추측할 수 있다. 

Bulk 구조에서 M 위치 위로는 S 원자가 

자리하면서 원자간 사이의 거리가 
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짧아지므로 그 사이에 Li 원자가 

흡착되려면 상대적으로 원자간 사이의 

거리가 넓은 H 위치보다 더 많은 에너지가 

필요할 것으로 예상된다. 

H 위치에 Li 원자들이 흡착된다고 할 때 

Hb1 과 Hb2 에 흡착되는 것이 가장 안정한 

이유는 다른 H 위치에 Li 원자를 흡착시킨 

경우보다 더 많은 결합이 생기기 

때문이라고 추측된다. Fig. 4 에서 (b), (e), 

(f)를 비교해보면 S 원자와의 결합만이 

존재하는 (e), (f)와는 달리 (b)는 

Li 원자끼리의 결합을 통해 더 안정한 

구조를 형성하고 있음을 알 수 있다. 

결과적으로 Li 원자를 intercalate 할 때 

가장 안정한 비율은 Li 원자들이 MoS2 

사이에서 H 위치에 흡착되어서 1/4 

monolayer 을 형성할 때이며 P 위치에 

흡착되어 1 monolayer 을 형성할 때는 

비교적 덜 안정했다. 

 

4. Conclusion 

 

 이 연구에서 우리는 DFT 계산을 통해 

MoS2 bulk 구조 안에 intercalate 되는 

Li 원자의 가장 안정적인 비율과 그 때의 

원자배열을 찾을 수 있었다. MoS2 층 

사이에 흡착되는 Li 원자는 1/4 

monolayer 을 형성했을 때 가장 

안정했으며 이 때 Li 원자는 H 위치에 

흡착되었다. Li 원자가 1/2monolayer 을 

형성하는 경우에도 Li 원자는 H 위치에 

흡착 되었으나 1 monolayer 을 형성할 

때는 이례적으로 P 위치에서 가장 

안정했다. 그러나 P 위치에 Li 원자가 

흡착될 경우에는 Fig. 3 (a)와 같이 MoS2 의 

구조가 변형되므로 실질적으로 응용될 

때에는 어려움이 있을 것으로 예상된다. 

따라서 가장 많은 Li 원자들이 비교적 

안정적으로 흡착되는 경우는 MoS2 층상 

구조 내에서 1/2 monolayer 을 형성하는 

경우이고 Li 원자의 비율은 조금 

낮아지더라도 가장 안정적인 구조를 

형성하는 경우는 Li 원자들이 1/4 

monolayer 을 형성할 때이다. 두 경우 

모두 Li 원자의 가장 안정한 위치는 H 

위치였다. 

따라서 가장 안정적으로 Li 원자가 MoS2 

구조 내에 흡착되려면 각 원자가 H 

위치에 흡착되고 1/4 monolayer 을 

형성해야 한다고 결론 내릴 수 있다. 
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Figure 1. (1x1) MoS2 unit cell 구조를 위에서 본 모양과 

옆에서 본 모양. 노란색은 황 (S), 흰색은 몰리브덴 

(Mo)을 나타낸다, 빨간색은 리튬 (Li) 원자가 붙을 자

리를 표시한다. 점선은 1x1 primitive unit cell을 나타

낸다. P는 primitive cell의 Inversion symmetry의 중

심이며 서로 다른 층의 같은 위치는 알파벳 첨자(b, t)

로 구분한다. 

Figure 2. (2x2) MoS2 unit cell 구조를 위에서 본 모양과 

옆에서 본 모양. 점선은 2x2 supercell을 나타낸다. H

는 Hollow site에 위치한다. 서로 다른 층의 H 위치는 

알파벳 첨자(b, t)로 구분하고 같은 층의 서로 다른 H 

위치는 숫자 첨자(1, 2)로 구분한다. Top view 상으로 

Mo 위치의 아래를 M이라 하고 S 원자의 아래를 S라 

한다. 
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Figure 3. (1x1) MoS2 bulk unit cell과 (2x2) MoS2 bulk supercell에 Li 원자 하나를 흡착시킨 구조. (a), (b)

의 점선은 primitive unit cell을 나타내고 (c)의 점선은 (2x2) supercell을 나타낸다. (a)는 primitive cell 

에서 Li 원자 하나를 P 위치에 흡착시켰고 (b)는 H 위치에 흡착시켰다. (c)는 supercell 내부에 Li 원자 하

나를 H 위치에 넣은 모양이다. 

a. 

d. 

c. a. 

a. b. c. 
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Figure 4. (1x1) MoS2 bulk unit cell에 Li 원자 두 개를 흡착시킨 구조. 점선은 primitive unit cell을 나타낸

다. (a)는 Li 원자 두 개를 모두 Pb 위치에 흡착시켰고 (b)는 하나는 Pt, 하나는 Pb 위치에 각각 흡착시켰

다. (c)는 Mb Mt 위치에 흡착시킨 것이며 (d)는 Hb Ht에 흡착시킨 모양이다. 

a. b. c. d. 

Figure 5. (2x2) MoS2 bulk supercell에 Li 원자 두 개를 흡착시킨 구조. 점선은 2x2 super cell을 표시한 것

이다. (a)는 Li 원자 두 개를 H1, H2 위치에 흡착시켰고 (b)는 S1, S2 위치에 각각 흡착시켰다. (c)는 M, S 

위치에 흡착시킨 것이며 (d)는 Hb1와 Ht1, (e)는 Hb1와 Ht2 에 흡착시킨 모양이다. 

a. b. c. 

d. e. 
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