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머리말 - 각분해능 광전자분광 소개 및 동향

각분해능 광전자 분광, angle resolved photoemission 

spectroscopy (ARPES)는 고체 내 전자구조를 직접적으

로 관측할 수 있게 해주는 강력한 실험 기법이다. 작동 원

리는, 고체에 자외선에서 연엑스선 대역의 광원을 조사하

면 광전효과로 광전자가 여기되어, 광전자의 운동 에너지

와 운동량을 반구형 분석기를 이용하여 측정, 에너지 및 

운동량 보존 법칙을 고려하여, 여기된 광전자가 고체 내

에서 가지고 있던 결합 에너지와 운동량을 알아내는 방식

이다 (그림 1). 결합 에너지와 운동량은 결국 고체내 전자

의 에너지-모멘텀 분산관계, 즉 전자구조를 알려주게 된

다. 

고체의 전자구조는 고체 물성 및 나타나는 다양한 현상

을 이해하는 핵심 정보이다. ARPES는 이를 직접적으로 

관측 가능케 해주기 때문에 2000년대 들어서 이루어진 

기술적 발전을 토대로 측정 효율성이 극대화되어 고체 물

리 연구에서 있어 매우 중요한 실험기법으로 활용되어 왔

다. 대표적인 예를 간략히 소개하면, ARPES를 이용하여 

구리 기반 고온 초전도체의 전자구조 연구에 널리 활용되

어 초전도 갭의 위상이 기존의 초전도체의 갭 위상과 상

이함을 밝힐 수 있었으며 [1], 강상관계 물질의 전자구조

를 밝혀 왔다. 최근 많은 관심을 받고 있는 위상학적 부도

체 표면에서 나타날 것으로 예측된 Dirac 준입자의 존재 

역시 ARPES를 통해 관측/증명되었다 [2]. 또한 새로운 

material platform으로 기대되는, 그래핀을 위시한 저차

원 물질들의 전자구조를 규명해 왔다. 

이러한 활용성을 바탕으로 ARPES분야는 그동안 많은 

규모적 확장을 이루어 왔으며, 기술의 안정화를 바탕으로 

이제는 점차 제한된 전문가만이 수행할 수 있는 분석법이 

아니라 보다 일반적인 분석법으로 자리매김하고 있다. 랩 

기반 ARPES system은 전문 생산 업체가 있어 전자주사
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현미경처럼 구매하여 활용할 수 있다. 또한 ARPES는 대

부분 방사광 가속기 기반 아래 시험을 수행하게 되는데, 이

는 공개된 장비이기 때문에 비전문가의 접근이 가능하다. 

이처럼 ARPES분야는 현재 기술의 안정화 단계에 있으

나, 이는 반대로 경쟁력을 갖추기 위해 새로운 기술적 발

전이 필요함을 역설한다. 학문적으로도 이미 단순히 전자

구조를 관측하는 것만으로 해결할 수 있는 문제들은 상당 

부분 해결되었고, 고온초전도현상 등 더 복잡한 문제들은 

단순히 전자구조 관측만으로는 해결할 수 없게 되어 새로

운 기술적 돌파구가 요구되는 상황이다. 

2010년대 초반부터 기술적 확장으로의 시도가 있었고, 

새로운 관측량을 추가하는 것이 한 가지 방향으로 제시되

었다. 스핀 분해능, 시간 분해능 ARPES가 바로 그것으

로, 이는 각기 다른 전자구조의 스핀 정보를 추가적으로 

알려줄 수 있는, 전자구조의 동역학적 성질을 제공할 수 

있는 기술이다. 이처럼 새로운 관측량을 통해 전자구조의 

더 깊은 이해를 얻을 수 있을 것으로 기대하고 있다.

또 다른 한 가지 확장 방향은 제어 변수의 추가이다. 

ARPES는 모멘텀공간 상에서 존재하는 전자를 보여주

는 현미경이라고 할 수 있다. 본질적인 의미에서 ARPES

는 전자구조를 ‘관측’하게 해주는 현미경이다. 실험 시 사

용하는 관측 장비인 것이다. 우리가 주로 ‘실험’을 한다는 

것의 의미를 생각해 보면, 실험은 적절한 제어 변수 조작

을 통해서 관측 대상 및 현상의 변화를 유도하고 변화 양

상, 반응을 관측함으로써 대상의 성질을 이해하는 증거들

을 찾는 것이라 할 수 있다. 이러한 면에서 ARPES는 극

히 제한된 제어 변수를 갖는다. 관측 대상의 상태를 변화

시킨다는 의미에서는 현재 ARPES에 적용되는 제어 변수

는 온도 하나뿐이다. 다른 고체 물리 연구/실험에 주로 사

용되는 제어 변수, 전기 및 자기장, 압력, 전하도핑량, 등

을 추가 할 수 있다면, ARPES를 이용하여 ‘실험’을 할 수 

있을 것이고, 고체에서 나타나는 현상을 이해함에 있어 

보다 새롭고 의미있는 결과를 도출할 수 있을 것으로 기대

된다. 

하지만 ARPES의 작동원리 상, 전기 및 자기장 인가 또

는 압력 인가는 추가되기 어렵다. 후자는 여기된 전자가 

분석 장비로 이동할 수 있는 공간이 확보되어야 하기에 제

한될 수 밖에 없고, 전기 및 자기장의 인가 역시 여기된 

전자의 운동 에너지 및 모멘텀을 변화시켜 전자구조 정보

를 왜곡하는 결과를 초래하기 때문에 적용되기 어렵다. 

남은 하나의 제어 변수, 전하도핑량은 최근에 적용되기 

시작한 표면전자도핑 기법을 활용하면 제한적으로나마 적

용이 가능하다. 남은 글에서는 표면전자도핑 기법 및 이

를 적용하여 얻은 결과들을 소개하여 제어 변수로써 전하

도핑량의 추가가 갖는 확장성과 중요성을 이야기 하고자 

한다. 

표면전자도핑 기법

표면전자도핑 기법은 초고진공 내에서 준비된 시료 표

면에 Na, K, Rb 등의 알칼리 금속 원자를 증착하는 것이

다. 증착된 알칼리 금속은 1족 원소로 전자친화도가 가장 

낮기 때문에 시료 표면으로 전자가 도핑된다. 이때 도핑

된 전자는 시료 전반으로 퍼지기 않고 시료 표면 근방에서 

머무르기 때문에 표면전자도핑이라 부른다. 전자도핑량은 

증착된 알칼리 금속 원자량에 비례하고 증착정도를 제어

함으로써 도핑량을 제어할 수 있다. 

이러한 표면전자도핑 기법은 완전히 새로운 기법은 아

니지만 ARPES의 적용, 특히 강상관계 전자구조 연구는 

비교적 최근에 이루어지기 시작하였다. 대표적인 결과를 

간략히 소개하면, 구리 고온초전도체 YBa2Cu3O7는 전하

중성 표면을 갖지 못해 표면의 페르미 준위는 벌크의 페르

미 준위에 비해 높은 값, 홀 도핑이 되는 효과를 갖게 된

다. 이 때문에 낮은 도핑 레벨의 전자구조 관측에 어려움

을 겪고 있었다. 표면전자도핑 기법을 이용하여 높은 홀 

[Fig. 1] �Schematic of angle resolved photoemission spectroscopy 

[3].
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도핑이 되어있는 표면에 전자를 제공하여 홀 도핑 레벨을 

낮추고, 이를 통해 낮은 도핑레벨의 전자구조를 관측할 

수 있었다 [4]. 다른 예는, 두겹층 그래핀에 표면전자도핑

을 통해 페르미준위를 바꾸어 주어 밴드갭 변이를 유도할 

수 있음을 보인 결과가 있었고, 비슷한 예로 최근 흑린 표

면에 역시 표면전자도핑 기법을 활용하여 밴드갭을 제어

할 수 있음이 입증되었다 [5]. 마지막으로 최근 각광받고 

있는 MoSe2의 단층에서 나타난, 간접에서 직접 밴드갭으

로의 변이를 표면전자도핑을 통해 관측할 수 있었다 [6] 

(그림 2).

이처럼 표면전자도핑은 잘 활용하게 되면 강산관계 물

질부터 저차원 물질까지 다양한 물질에 폭 넓게 적용되어 

새로운 결과를 제공할 수 있다. 표면전자도핑의 다른 한

가지 장점은 기존의 벌크 도핑에 비해 깨끗하고 순수한 전

자도핑을 인가할 수 있다는 점이다. 벌크 도핑은 대부분 

전자가가 다른 원소를 치환함으로써 얻을 수 있고 이는 전

하량을 바꾸기도 하지만, 동시에 격자구조에 변화를 야기

하고, 치환된 원자가 불순물로 작용하여 목표한 현상의 

도핑의존성뿐만이 아닌 다른 요소가 같이 섞여 들어오게 

되는 부작용이 있다. 특히 연구하고자 하는 현상이 분순

물에 취약하다면 이는 도핑의존성을 관찰하는 데 있어 치

명적인 단점으로 작용할 수 있다. 표면전자도핑은 표면에 

증착된 알칼리 금속 원자가 시료 표면과 결합을 하는 것이 

아니기 때문에 주의하여 사용하면 불순물 인가 및 격자주

조 변성을 야기하지 않고 순수하게 전자량을 제어할 수 있

게 된다. 남은 지면에서는 이러한 표면전자도핑의 장점, 

순수성의 중요성을 최근 얻어진 철기반초전도체의 도핑량 

의존성에 대한 연구결과를 통해 소개하고자 한다.

철기반 초전도체 연구에의 적용 

철기반초전도체는 2008년 일본 연구진으로부터 처음 

발견된 후, 구리기반 초전도체에 추가로 새로운 고온 초

전도체까지 자리매김하여 현재까지 많은 연구가 진행되

고 있다 [7]. 2012년 철기반초전도체 연구에 있어 중요하

고 놀라운 발견이 있었는데, 이는 철기반초전도체 중 하

나인 FeSe를 SrTiO3 (STO)기판 위에 단층을 올린 뒤 전

자를 인가할 경우 기존 벌크 FeSe에서의 초전도 임계온도 

7 K을 훨씬 상회하는, 10배 이상 높은 100 K의 임계온도

를 갖는다는 것을 관측한 것이다 [8]. 이러한 임계온도의 

괄목할 만한 증가는 철기반초전도체를 이해하는 것에 중

요한 단서를 제공할 뿐만 아니라 임계온도를 높이는 방법

에 대한 단서를 제공할 것으로 생각되어 집중적인 연구가 

진행되고 있다. 

임계온도 증가의 요인은 크게 두 가지로 나뉜다. 하나는 

FeSe와 STO 기판 사이의 계면 효과이고 다른 하나는 인

가된 높은 전자 도핑량이다. 전자 도핑은 STO기판을 열

처리를 통하여 산소를 제거하여 얻을 수 있다 (산소는 전

자를 취하므로). 열처리를 하지 않은 FeSe/STO 결합만으

로는 임계온도가 증가하지 않으므로 전자도핑량이 필수 

요소임을 예측할 수 있다. 

 최근 표면전자도핑 기법을 활용하여 이러한 예측이 

사실임이 증명되었다 [9]. 벌크 FeSe에 표면전자도핑

을 통해 전자를 제공하면 표면 첫 층에만 전자가 인가되

고 첫 층 아래는 도핑되지 않은 상태로 남아있는다는 것

을 ARPES를 통해 확인할 수 있었다. 전자도핑량을 STO

위의 FeSe 단층의 전자도핑량과 같은 수준으로 맞춤으

로써 계면효과를 제거한 FeSe 단층을 구현할 수 있었다. 

ARPES 측정을 통해 초전도갭의 크기와 온도 의존성을 

확인, 임계온도가 7 K에서 20 K, 최대 40 K까지 증가함

이 확인되었다. 이는 전자도핑량 증대만으로 임계온도 상

[Fig. 2] �(a) Schematic of surface-electron doping. (b) Femi surfaces 

of YBa2Cu3O7 upon surface doping [4]. (c) Band dispersions 

of bilayer graphene with different doping levels [5]. (d) 

Band dispersion of monolayer MoSe2 showing the direct 

band gap size [6].
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승이 가능함을 증명하는 결과이다 [10] (그림 3). 

위 결과는 기존에 FeSe의 다양한 변형물질군들 사이에

서 관측되던 높은 전자도핑량에서 나타나는 상대적으로 

높은 임계온도 (~40 K)가 구조적 영향이나 다른 요인이 

아닌 높은 전자도핑량만으로 설명이 가능함을 암시한다. 

달리 말하면 FeSe계열에서의 초전도 현상은 높은 전자도

핑량을 선호한다는 것을 의미한다. 

하지만 이러한 경향성, 높은 전자도핑량을 선호하는 

경향성은 철기반 초전도체의 다른 물질군, FeAs계열에

서 얻어진 결과와 상충된다. FeAs계열 물질, 대표적으로 

BaFe2As2에서 나타나는 초전도는 FeSe계열에 비해 상대

적으로 낮은 전자도핑량에서 최대 임계온도를 갖는 것으

로 알려져 있다.  FeAs계열 연구 결과는 FeSe계열의 전

자도핑량에 도달하기도 전에 최대임계온도를 지나 초전도

가 사라지는 것으로 밝혀져 있다 [11].

이러한 상충된 임계온도의 경향성은 두 가지 다른 가능

성으로 해석할 수 있다. 하나는 같은 철기반 초전도체이

지만,  FeSe계열과 FeAs계열에서 나타나는 초전도의 메

커니즘이 다른 것이다. 다른 하나는 한쪽 결과가 순수한 

도핑량 의존성을 나타내지 못하고 다른 요인에 의한 효과

를 내포하고 있다는 것이다. FeSe계열의 도핑량 경향성은 

앞서 언급된 것처럼 순수한 전자 도핑을 인가할 수 있는 

표면전자도핑 기법으로 검증이 되었으므로 위의 가능성에

서 비교적 자유롭다. FeAs계열의 도핑의존성 결과는 벌

크 도핑에 의해서만 연구가 진행되어야 원소 치환에 의한 

다른 요인을 내포할 가능성이 있다. 

이러한 가능성을 검증하기 위하여 대표적인 FeAs계열 

물질인 BaFe2As2물질에 표면전자도핑을 하여 ARPES로 

임계온도 변화를 관측한 연구결과가 최근 발표되었고, 연

구결과는 실제로 기존에 벌크도핑으로 얻어진 연구결과

가 순수한 도핑량 의존성을 대표하지 않다는 것을 밝혔

다 [12]. 벌크도핑의 경우, Fe 원소를 Co 원소로 치환하

게 되면 전자를 인가하게 되고 초전도 임계온도가 특정 도

핑량까지는 증가하여 최대 임계온도를 갖고 이후 도핑량

이 더 증가하면 임계온도는 감소하여 사라지게 된다 [9] 

(그림 4). 실험은 최대 임계온도를 보이는 벌크 도핑된 시

료에 표면전자도핑을 통해 전자를 더 추가할 경우 벌크 

도핑과는 다르게 초전도 임계온도가 더 상승한다는 것을 

ARPES 초전도 갭 측정을 통해 보여주었다. 이는 기존에 

[Fig. 3] �(a) schematics of FeSe monlayer on STP substrate and 

surface-electron doped bulk FeSe. (b) ARPES results on 

surface-electron doped FeSe. Femi surfaces and band 

dispersions of pristine and doped FeSe (left), and the 

superconducting gap measurement results (right) [9].

[Fig. 4] �Phase diagram of Co-doped BaFe2As2. Results obtained with 

the surface-electron doping are indicated with red square 

and dashed line. Insets show Fermis surface topologies at 

different doping levels (optimal (OP), surface-doped (OPD), 

overdoped (OV)) [12].
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알려진 도핑량 의존성이 치환된 Co 원소에 의한 분순물효

과가 포함된 것이라는 사실을 증명한다. 또한 분순물효과

가 없이 순수한 도핑이 가능하다면 FeAs계열 역시 FeSe

계열과 마찬가지로 더 높은 전자도핑량에서 최대 임계

온도를 갖는다는 것을 의미한다. 이는 앞서 FeAs계열과 

FeSe계열 결과 간의 상충 문제를 제거하는 결과로 초전도 

메커니즘 규명에 혼란을 방지하는 중요한 연구 결과라 할 

수 있다. 이러한 성과는 표면전자도핑 기법의 장점, 순수

한 전자 도핑이 가능하는 것을 기반으로 얻을 수 있었다.

맺음말 

이상으로 ARPES 기법과 연구 동향을 소개하였고, 확장

방향 중 하나인 표면전자도핑기법을 소개하였다. ARPES

는 고체연구에서 매우 중요한 전자구조를 가장 직접적으

로, 그리고 면밀히 관측할 수 있는 실험기법이다. 이러한 

장점에 단순할 수도 있는 기법이 적용되면 보다 흥미로운 

연구결과를 얻을 수 있는 새로운 영역으로까지 확장·연

결될 수 있음을, 최근 표면전자도핑기법을 이용하여 얻은 

철기반초전도체 연구의 핵심 질문에 답하는 연구결과를 

소개함으로써 이야기하였다. 표면전자도핑기법은 ARPES

분야에 새롭게 소개된 후 그 활용성을 인정 받아 최근 관

련 분야 연구진들의 많은 관심을 받고 있다. 앞으로도 이 

기법을 통하여 더욱 의미있는 연구결과를 도출할 수 있을 

것으로 기대된다.
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