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ABSTRACT

 Optimal atomic configurations in a nanoparticle were predicted by genetic algorithm. A truncated octahedron with a fixed
composition of 1 : 1 was investigated as a model system. A Python code for genetic algorithm linked with a molecular dynamics
method was developed. Various operators were implemented to accelerate the optimization of atomic configuration for a given
composition and a given morphology of a nanoparticle. The combination of random mix as a crossover operator and total_inversion
as a mutation operator showed the most stable structure within the shortest calculation time. Pt-Ag core-shell structure was predicted
as the most stable structure for a nanoparticle of approximately 4 nm in diameter. The calculation results in this study led to successful
prediction of the atomic configuration of nanoparticle, the size of which is comparable to that of practical nanoparticls for the
application to the nanocatalyst.
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1. 서 론

나노입자의 물성은 형상 (morphology)과 조성 (composition),

그리고 원자배열 (atomic configuration) 등에 의존하며, 벌크

와 다른 물성을 보이는 경우가 많다. 나노구조의 신물질 개

발을 위해서는 벌크와는 상이한 나노입자의 물성 고찰이

필수적이고 이를 위해서는 나노입자의 구조 예측이 선행되

어야 한다. 나노입자의 구조는 형상과 조성, 원자배열 등을

동시에 고려해야 하기 때문에 벌크의 결정상이나 일반 화학

적 성질로부터 유추하는 방법으로는 예측하기 어렵다. 이와

같은 나노재료의 물성이나 구조를 고찰하기 위하여 최근 계

산과학적 연구가 활발히 수행되고 있다.
1-5)

나노입자의 구조 예측과 같이 수많은 후보들 중에서 최적

점을 찾아내는 문제의 경우에는 Monte Carlo (MC) 기법이나

유전알고리즘 (genetic algorithm; GA) 등과 같은 휴리스틱스

방법이 시도되어 왔다.
6-9)

 일반적인 MC 기법은 시작 지점

에서 가장 가까운 지역최적점을 전역최적점으로 오판하기

쉽고 계산시간이 오래 소요되는 단점이 있다. 반면, 유전

알고리즘은 주요 진화 연산자를 이용하여 지역최적점으로

의 잘못된 수렴에서부터 빠져 나와 전역최적점을 탐색할 수

있기 때문에 전역최적점을 탐색하는 능력이 더 우수한 것

으로 알려져 있다.
10,11)

유전알고리즘은 진화론에 바탕을 둔 진화 연산 (evolutionary

computation)의 한 기법으로, 주어진 문제의 모든 후보해를

포함하는 공간상에서 최적의 해를 찾아가는 통계적인 탐

색법이다. 자연선택 (natural selection)에 기초한 진화 현상을

모방하여, 해의 진화를 통해 문제 공간을 탐색한다. 이를 위

하여 문제 공간의 모든 해를 염색체 (chromosome)로 표현

하고, 해의 우수성을 평가할 수 있는 적합도 (fitness) 함수를

정의한다. 대개 초기 해집단 (population)은 임의의 해들로

구성된다. 해집단은 복수개의 해로 이루어진 군단으로, 해집

단에 포함된 모든 해는 각자의 적합도를 평가 (evaluation)

받는다. 해집단에서 두 개의 해가 선택 (selection)되어 부

모의 역할을 하게 되고, 이 부모해 (parent)로부터 자손해

(offspring)가 생성된다. 선택 연산의 종류에는 룰렛휠 (roulette

wheel), 토너먼트 (tournament), 무작위선택 등이 있으며,

자연선택을 반영하여 높은 적합도를 갖는 우수해들이 낮은
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적합도를 갖는 열성해보다 많이 선택되게 된다. 자손해는

부모해 간의 교배 (crossover)를 통해 형질을 물려받고, 때로

는 변이 (mutation)가 일어나 부모해에서는 찾아볼 수 없던

형질을 갖게 되기도 한다. 특히, 교배와 변이 연산은 문제

공간의 특성을 고려하여 설계되어야 탐색 성능을 높일 수

있다. 충분한 자손해들이 생성되면, 우수한 자손해들로 구

성된 자손해집단으로의 세대교체가 이루어지고, 이제 부

모해집단이 된 자손해들은 다시 선택, 교배, 변이의 과정을

거치면서 그들의 자손해를 만들어 간다. 해집단은 세대교체

를 이루면서 계속 진화하고, 최종 종료 조건에 다다르면

가장 우수한 해가 문제 공간에서의 최적해가 된다.

나노입자의 최적 구조를 얻기 위하여 유전알고리즘을 이

용한 potential energy surface (PES) 탐색이 시도되었다.
12)

나노입자의 PES는 나노입자의 여러 가지 구조에 대한 계의

총 에너지 값으로 이루어진 공간이며, Fig. 1
13)
는 PES의

개념을 단순화하여 설명한다. PES상의 지역최소점 (local

minimum)은 준안정 (metastable) 구조, 전역최소점 (global

minimum)은 최적 안정 (stable) 구조를 의미한다. 나노입자

의 PES는 복잡도가 매우 높아서 55개의 단일원자로 이루어

진 Lennard-Jones 클러스터의 경우에 PES 상에서 10
12
개의

지역최소점을 갖는다.
14)
 한편, Johnston 등은 수십 개 원자로

이루어진 작은 규모의 나노 클러스터 PES탐색을 위하여

유전알고리즘 기법을 도입하였지만,
15)
 이보다 큰 규모에

대한 나노구조 예측 연구는 아직 미진하다.
16,17)

본 논문에서는 자체 개발한 유전알고리즘 코드를 이용

하여 형상과 조성을 고정한 직경 약 4 nm의 Pt-Ag 이성분계

나노입자의 최적 원자배열을 PES상에서 탐색하였다. 이 크

기는 현재까지의 유전알고리즘을 사용하여 보고된 입자보

다 큰 규모이며, 실제로 연료 전지 등에 사용되는 나노촉매

의 입자 크기에 상응한다. 한편 Pt-Ag 계는 고가의 Pt 나노

촉매를 대체할 후보 물질군의 하나이다. 본 계산연구를 통

하여 공학적으로 의미 있는 크기의 나노입자의 다양한 형상

과 조성에 대한 안정상 예측 연구가 가능하게 되었다.

2. 실험 방법

나노입자의 통합적인 구조 예측은 형상, 조성, 원자배열과

같은 다양한 인자들을 모두 고려해야 하기 때문에 현재의

계산 기법이나 컴퓨팅 수준으로는 연구가 거의 불가능하다.

따라서 본 연구에서는 형상이 고정된 이원계 입자의 최적

원자배열 탐색을 위한 유전알고리즘을 구현하였다. 염색체,

즉 해의 표현을 위해 각 원자 종류에 ‘1’ 과 ‘2’ 의 정수

이름값을 부여하여 12121122***와 같은 문자열로 결정변수

(decision parameter)를 표현하였다. Fig. 2는 본 연구를 위한

유전알고리즘을 단순화하여 그 개념을 설명하고 있다. 유

전알고리즘의 프로그램 개발에는 파이썬 (Python)
18)
 언어를

채택하였다. 파이썬 언어는 문자열과 같은 리스트 구조에

대한 내장 함수를 많이 지원하므로 리스트 형태로 표현되는

유전알고리즘의 염색체를 다루기에 편리하다.

유전알고리즘의 선택, 교배, 변이 연산을 위해서 다음과

같은 방법을 택하였다. 선택 연산은 대표적 연산자인 룰렛

휠 방법을 도입하여 자연선택이 반영되도록 하였다. 교배

연산은 Fig. 3에 도식화한 바와 같이12121122***로 표현

되는 해의 진화과정을 잘 모사하기 위하여 표현 특징을 고

려한 도치 (inversion), 무작위 혼합 (random mix), 이동 (shift,

offset)의 3개 교배 연산자
19)
를 도입하였다. 이 3개의 교배

연산자는 선택된 두 개의 부모해를 비교해 각 유전자가

서로 불일치하는 위치에 대해서만 적용된다. 따라서 부모의

형질 대부분이 자손에게 유전되는 반면, 교란의 정도는 상

대적으로 낮다. 변이 연산에서는 교배 연산에서 부족했던

Fig. 1. Schematics of 2-Dimensional PES for the various

nanoparticle structures.
13)

Fig. 2. Concept of the genetic algorithm for searching the

optimal atomic configuration in binary nanoparticles

with fixed composition (1 : 1) and fixed atomic position.
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교란의 효과를 보강하고자 교배의 결과로 얻어진 자식해에

대하여 해를 전체이동 (total_shift), 전체도치 (total_inversion)

또는 전체무작위 재배열 (total_shuffle)하는 변이 연산을 도

입하였다. 이와 같이 교배와 변이를 거친 최종 자식해는

부모해와 동일한 조성을 유지하여 별도의 수선 (repair) 과

정 없이 PES 공간 내에 위치할 수 있다. 결과적으로, 교배

를 통해 부모의 형질을 대부분 이어받는 동시에 변이를

통해서는 해의 다양성을 증대시킬 수 있게 된다. Fig. 4는

교배와 변이를 거친 자손해의 예이다. 세대교체 과정에는

엘리티즘 (elitism)을 적용하여, 부모해집단 중 상위 10%의

우수해들을 자손해집단에 그대로 물려주었다. 이는 설익은

수렴과 너무 낮은 수렴성을 모두 배제하여 적절한 수렴성을

유지하도록 하고, 또한 해집단의 다양성을 지켜준다. 종료에

이르기까지 최소 200세대 이상은 반드시 진화하도록 하였

으며, 200세대의 진화 이후에는 해당 세대의 최우수해와

200세대 이전의 최우수해를 비교하여, 그 에너지 차이가

0.005% 이내에 머물면 탐색을 마친다.

유전알고리즘을 이용하여 Pt-Ag 이원계 나노입자 원자

배열의 최적화를 구현하고자 직경 약 4 nm의 truncated

octahedron (TOh) 형상을 생성하고, 이 형상은 고정하였다.

이 TOh 구조는 중심원자 주위에 FCC 배열로 이루어진 5겹

의 층을 가지고 있고, 1,654개의 원자로 이루어진 구조이다.

Pt : Ag 조성은 1 : 1로 고정하였다. 임의 혼합한 원자배열

100개로 구성된 초기 해집단으로부터 유전알고리즘의 탐색

을 수행하였다. 해의 적합도로는 0K에서의 총 에너지 값을

택하였고, 이는 embedded atom model (EAM) 포텐셜과
20)

원자의 full relaxation이 추가된 XMD
21)
 프로그램을 사용하

여 구하였다.

3. 결과 및 고찰

Fig. 5(a)는 임의 혼합한 대표 원자배열에 대해, 표면 구

조와 중심부를 포함하여 자른 단면도이다. 원자배열의 탐색

을 위해 다양한 교배-변이 연산을 조합하여 유전알고리즘을

Fig. 3. Crossover operators; (a) inversion, (b) random mix, and (c) shift (offset:2).

Fig. 4. Conceptual flows to obtain the final offspring produced by crossover and mutation.
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수행하였다. 교배 연산자로 도치, 무작위 혼합, 이동의 3가

지와 변이 연산자로 전체이동(염색체 길이의 1% 이내 offset),

전체도치, 전체무작위 재배열의 3가지를 도입하였다. 이로

부터 총 9개의 교배-변이 연산 조합을 구성하였다. 선택연산

자로 룰렛휠만 사용하였고, 수선과정은 필요가 없으므로

9개 교배-변이 조합의 원자배열 탐색 성능은 교배와 변이 연

산의 개별 성능과 직결된다. 임의 혼합한 대표 원자배열의

총 에너지 값과 예측한 최적 원자배열의 총 에너지 값 비교

를 중심으로, Table 1에 9개 교배-변이 연산 조합의 전반적

인 탐색 성능을 정리하였다. 이 중 무작위 혼합 교배와 전

체도치 변이의 조합을 사용하였을 때 최적의 원자배열을

최단시간 내에 예측할 수 있었다. 변이 연산자 중 전체이동

변이는 너무 적은 교란을 야기하는 수준에 머물고, 전체무

작위 재배열 변이는 교란이 지나쳐 부모해로부터 물려받

은 형질을 잃게 되는 경향이 높은 것으로 나타났다. 반면,

무작위 혼합 교배된 자손해에 대해 전체도치 변이를 수행

하면 교배의 낮은 교란 수준을 전체도치 변이가 보완하게

되어 적당한 교란의 수준을 유지한 것으로 사료된다.

최종 예측된 가장 안정화된 원자배열은 약 71,000 해의

탐색을 거쳐 예측되었고, 이 해의 총 에너지 값은 초기 해

집단의 평균적인 총 에너지 값에 비하여 약 100 eV 낮았다.

한편, Fig. 5(b)에서와 같이 유전알고리즘을 통하여 얻어진

최적화된 나노입자는 Ag가 표면에 드러나 있고, Pt가 입자

내부에 존재하는 코어-쉘 (core-shell) 구조임을 알 수 있었다.

150~200개 원자로 구성된 작은 규모의 Pt-Ag 나노입자에

대해 분자동력학 연구와 제일원리 연구를 통해 Pt-Ag 코어-

쉘 구조가 보고된 바 있으며,
22,23)

 본 연구의 탐색을 통해

1,000개 이상의 원자로 이루어진 규모에서도 여전히 코어-쉘

구조가 안정함을 예측할 수 있었다.

Table 2에 Pt와 Ag 두 원자의 크기, 표면에너지 (surface

energy)와 응집에너지 (cohesive energy) 를 정리하였다. 두

원자의 크기가 거의 유사하므로 원자 크기가 안정한 원자

배열에 미치는 영향은 미미할 것이라고 사료된다. 반면,

Ag의 표면에너지가 Pt 표면에너지의 50% 수준에 머물고,
20)

Ag의 응집에너지 역시 Pt 응집에너지의 50% 임을 고려

하면
24)
 Ag가 표면에 위치하려는 경향이 강하고, 내부에는

Pt가 많이 분포할 것임을 예상할 수 있다. 그러나 표면과 내

부 경계 부분 및 코어의 조밀도, 코어-쉘의 수준 등 상세 구

조에 대한 구체적인 예측은 유전알고리즘을 이용한 탐색을

Fig. 5. Atomic configurations of Pt-Ag TOh nanoparticles; (a) representative configuration in the initial population, and (b) predicted

optimal configuration by genetic algorithm.

Table 1. Comparison with Searching Performance Between Combinations of Several Crossover and Mutation Operators (CPU clock : 2.2 GHz)

crossover mutation
relative total energy w.r.t. 

initial configuration [eV]

number of chromosomes 

calculated

computational time

[d/h/m]

inversion total_shift -98.44 204,600 3 d/15 h/07 m

random mix total_shift -100.33 141,200 2 d/03 h/19 m

shift total_shift -102.65 299,000 4 d/10 h/23 m

inversion total_inversion -100.45  70,800 1 d/02 h/03 m

random mix total_inversion -103.57  71,000 23 h/21 m

shift total_inversion -102.20  70,400 23 h/23 m

inversion total_shuffle -96.73 123,000 1 d/21 h/08 m

random mix total_shuffle -99.80 102,600 1 d/13 h/29 m

shift total_shuffle -101.73 251,000 3 d/14 h/17 m

Table 2. Atomic Radius, Surface Energy, Cohesive Energy of Pt and Ag

Pt Ag

Atomic radius [pm]
24)

139 144

Surface energy [erg/cm
2
]
20)

2480 1250

Cohesive energy [eV]
24)

-5.84 -2.95
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통해 비로소 가능하게 되었다. 특히 예측 결과에 대한 가시

화 작업을 통해 안정상 구조에 대한 직접적인 이해의 폭을

높일 수가 있다.

1,654개 원자로 이루어진 TOh 형상과 조성(1 : 1)이 고정된

구조의 최적 원자배열을 예측하는 문제 공간은 형상의 대칭

성을 고려하지 않았을 경우 1654!/(827! ×827!) 개의 (> 10
496
)

원자배열들과 그에 대응되는 총 에너지 값으로 구성된 PES

이다. 이처럼 거대한 공간의 최적점을 예측하기 위하여 유

전알고리즘을 도입하고 적합한 염색체 표현법와 연산자들

을 구현하여 비교함으로써 효과적인 탐색 방향 (path)을 이

용한 예측 결과를 얻었다. 

4. 결 론

본 연구에서는 Pt :Ag 1 : 1 조성의 TOh 구조를 가진 직경

약 4 nm의 나노입자에 대한 최적 원자배열을 예측하였다.

이를 위하여 파이썬 언어를 이용하여 유전알고리즘을 직접

구현하고 활용하였다. 특히, 원자배열 최적화 문제에 특화된

다양한 교배와 변이 연산자를 설계하였는데, 무작위 혼합

교배와 전체도치 변이 연산을 이용한 탐색에서 가장 안정한

구조의 Pt-Ag 코어-쉘 구조가 예측되었다. 이 예측 결과는

실험적인 검증을 거쳐 공학적 응용을 위한 물성 자료로 활

용될 수 있으며, 신물질 설계를 위한 가이드라인으로도 제

안될 수 있다. 촉매적 성질과 같은 나노입자의 물성이 발현

되는 3 nm~5 nm 크기에 대한 실질적 원자배열 예측에 성

공함으로써 이를 바탕으로 다양한 형상과 조성에 대한 안정

상 예측 연구가 가능하게 되었으며, 재료 연구와 유전알고

리즘의 접목이라는 새로운 융합 연구 분야가 개척되었다.
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