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위상부도체(Topological insulator, (TI))는 특이한 금속성 표면 성질을 가지며 이 물질에 대해 많은 

물성연구가 이루어져 오고 있다. TI 물질 중 하나인 Bi2Se3 는 스핀트로닉스 또는 양자 컴퓨팅 분야에 

전망이 밝은 물질이다. 본 논문에서는 Bi2Se3 (111) 표면의 산화농도에 대해 조사하였다. 결함이 없는 

깨끗한 표면에서는 산소의 농도가 높을 때 에너지적으로 안정하며 표면결함이 있을 때에는 

표면결함과 결합한 산소의 농도가 낮을 때 에너지적으로 안정한 것으로 나타났다. Bi2Se3 (111) 표면 

산화 연구에서는 표면 점결함의 존재와 산소 농도를 함께 고려해야 할 것이다 . 

 

 

 

 

 

INTRODUCTION 

위상절연체는 강한 스핀-궤도 결합에 의해 벌크 

에너지밴드가 특이한 위상학적 성질을 가지게 되어 

절연체인 벌크와 달리 표면 상태는 항상 금속성을 가지게 

되는 새로운 양자 상태를 보여주는 고체 결정계이다. 이 

위상절연체의 표면의 위상금속성은 시간역전대칭성을 

깨지 않는 불순물 (impurity)이나 무질서 (disorder)에 대해 

영향을 받지 않는 견고성을 가지게 된다고 이론적으로 

알려져있다 [1]. 위상부도체가 가지는 표면 금속성의 

견고성은 스핀트로닉스 분야 및 양자 컴퓨팅에 쓰일 수 

있다. 위상절연체로 알려진 물질 Bi1-xSbx [2], Bi2Se3 [3], 

Bi2Te3 [4] 중 상대적으로 벌크 에너지 갭이 크고 1개의 

Dirac cone을 갖는 Bi2Se3의 물성에 대해 많은 연구가 

이루어져 오고 있다.  

Bi2Se3 및 Bi2Te3의 산소에 대한 반응성 [5]을 연구한 

Lada V. Yashina et al. 그룹은 ARPES 및 core level 

photoemission spectroscopy 실험과 제일원리 계산을 

수행하였다. 산소가 존재할 때에도 topological surface 

state은 유지된다고 발표하였다. 또한, 산소에 대한 

반응성과 관련한 연구로는 1 ML(mono layer) 수준의 

흡착에 관한 이론 연구 [6]가 있으나 자세한 실험 연구는 

없는 상태이다. 이론 연구에 의하면 산소원자와의 

화학결합에 의해 기존의 위상금속성 표면상태가 더 

이상 견고하지 않으며 대신 다른 종류의 새로운 

위상금속성 표면 상태가 생긴다고 예측되었다. 이와 

같이 산소 원자 및 분자들이 흡착한 Bi2Se3에 대한 여러 

연구가 진행되어 오고 있다. 

본 연구에서는 Bi2Se3 (111) 표면에서 to 산소 

흡착원자 (Oad)의 농도와 산소와 Se vacancy (VSe)와의 

관계를 범밀도함수 계산을 통해 조사하였다.  

COMPUTATIONAL METHODS 

에디슨 나노물리 웹사이트에 있는 시에스타(SIESTA) 

코드를 이용하여 [7] 제일원리 계산을 수행하였다. 

의사포텐셜 (Troullier-Martins norm-conserving 

pseudopotential)은 GGA (generalized gradient 

approximation)를 이용하였다 [8]. Bi2Se3 (111) 

표면에서의 산소원자의 흡착 농도를 알기 위해 다음의 

4개 슈퍼셀 1ⅹ1, 2ⅹ2, 3ⅹ3 및 4ⅹ4 크기에 대해 

계산을 수행하였고, 각각 슈퍼셀의 역격자공간 그리드는 

각각 12ⅹ12ⅹ1, 6ⅹ6ⅹ1, 4ⅹ4ⅹ1 및 3ⅹ3ⅹ1으로 

하였다. Bi2Se3 (111)는 그림1(a)와 같이 5개 원자 

층(quintuple layer, QL)이 주기적으로 나타나는 

hexagonal closed pack (hcp)구조이다. 본 논문에서는 3 

QLs의 슬랩 두께를 이용하였다. 

RESULTS and DISCUSSION 

3QL-Bi2Se3 (111) 에 산소는 그림 2 에서와 같이 표면 
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위에서 Se 원자와 결합하고 있다. 구조최적화가 

일어나기 전에는 산소는 표면에 있는 Se 원자와 

표면아래의 Bi 원자와 결합해 있었다. 구조최적화가 

일어남으로써 산소의 거동은 표면의 Se 원자층에서 

보다 위로 움직이려는 경향을 갖는 것을 알 수 있다. 

에너지적으로 안정한 1 개 산소 원자의 밀도를 알기 위해 

1ⅹ1, 2ⅹ2, 3ⅹ3 및 4ⅹ4 슈퍼셀에서 제일원리 계산을 

수행하였다. 또한 Bi2Se3 (111) 표면에 VSe가 있을 때의 

슈퍼셀 계산을 수행하였다. 구조는 그림 3 과 같이 Se 

vacancy 에 산소가 흡착한 구조이다. VSe 의 밀도는 

Oad 와 동일하고 VSe 자리에 Oad 가 흡착된다고 여겼다. 

앞서 열거한 8 개 구조에 대한 결과는 표 1 에 

나타내었다. 그림 4 를 보면 점결함, VSe가 없을 때에는 

흡착에너지가 슈퍼셀이 커짐에 따라 작아지는 것으로 

나타났으며 반면에 VSe가 있는 표면에서는 셀이 커짐에 

따라 흡착에너지가 커지는 것으로 나타났다. 표면에 

VSe 의 존재유무에 따라 산소흡착 농도의 경향성은 

반대가 된다. 흡착에너지는 양의 값으로 클수록 흡착이 

더 잘 된다는 뜻을 내포하고 있다. 점결함이 없는 

표면에서 0.797eV 로 1ⅹ1 슈퍼셀의 흡착에너지가 가장 

높게 나타났는데 이 에너지 값은 VSe+Oad 의 동일한 

크기의 슈퍼셀에서의 에너지 0.874eV 보다 낮다. 따라서 

산소원자는 결함이 없는 표면보다 결함이 있는 

표면에서 흡착이 더 잘 된다는 뜻을 갖는다.  

위의 결과들은 spin-orbit coupling(SOC) 효과를 

고려하지 않은 계산이라서 올바른 밴드구조를 알기 

위해서 추후에 SOC 계산이 포함되어야 한다. 

CONCLUSION 

요약하자면 DFT 계산에 의하면 산소 원자는 표면 

위에 흡착하기를 선호하며 깨끗한 표면보다는 결함이 

있는 표면, Se vacancy 자리에 산소 원자가 흡착하기를 

선호한다. VSe와 Oad가 결합하였을 때의 산소의 밀도는 

본 논문에서는 1ML보다 1/16ML로 농도가 낮을수록 

흡착 에너지가 낮은 것으로 나타났다. 이는 Bi2Se3(111) 

표면이 산화될 때 산소가 표면에 높은 농도로 흡착되지 

않을 수 있다는 것을 가리킨다. 따라서 Bi2Se3 산화 

연구에는 결함(VSe)이 있는 표면에서 산소의 농도는 

낮은 것으로 고려하여야 한다.  
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그림 1. Bi2Se3 (111) 표면 구조. 초록색과 파랑색 원은 

Se 원자, 빨간색 원은 Bi 원자이다. (a) 측면에서 and 

(b) 위에서 표면(slab)을 바라본 모습. Bi2Se3 는 

hexagonal stacking 구조를 가지며 층간 구조가 A-B-

C-A-B 순서로 주기적으로 나타난다. 

 

Fig. 2. Bi2Se3 (111) 표면에 산소원자가 흡착한 모습. 

초록색과 파랑색 원은 Se 원자, 빨간색 원은 Bi 원자이고 

노란색 원은 산소원자이다. (a) 1ⅹ1 슈퍼셀(1ML Oad), 

(b) 2ⅹ2 슈퍼셀 (1/4ML Oad), (c) 3ⅹ3 슈퍼셀 
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(1/9ML Oad) 및 (d) 4ⅹ4 슈퍼셀 (1/16ML Oad)  

 

그림 3. Bi2Se3 (111) 표면에 VSe와 산소원자가 결합한 

모습. 초록색과 파랑색 원은 Se 원자, 빨간색 원은 

Bi 원자이고 노란색 원은 산소원자이다. (a) 

1ⅹ1 슈퍼셀(1ML Oad+VSe), (b) 2ⅹ2 슈퍼셀 (1/4ML 

Oad+VSe), (c) 3ⅹ3 슈퍼셀 (1/9ML Oad+VSe) 및 (d) 

4ⅹ4 슈퍼셀 (1/16ML Oad+VSe)  

 

 

그림 4. 산소의 흡착에너지. 파랑색 선은 결함 없는 

표면의 흡착에너지이고 빨간색 선은 VSe 와 산소가 

결합한 표면의 흡착에너지이다. 흡착에너지가 높을수록 

흡착이 잘 됨을 뜻한다. 
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