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Abstract 
 

We have fabricated FeSex superconducting thin films at much different substrate temperatures of 430 and 610 oC on 
Al2O3(0001) substrates by using a pulsed laser deposition (PLD) technique. Superconducting transitions for both films were 
shown around 10 K, but their transition width and growth directions of grains were different. We found that superconducting 
tetragonal FeSe phases and non-superconducting hexagonal FeSe phases were coexisted in the sample grown at the low 
temperature of 430 oC, whereas the hexagonal FeSe phase was decreased with increasing fabrication temperatures.  
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I. 서론 

 
2008년 일본의 Hosono 그룹에 의해 발견된 

LaFeAsO1-xFx [1] 철기반 초전도체(Fe-based 
superconductor)는, 강자성체인 철(Fe)을 포함하

고 있음에도 불구하고 26 K의 높은 초전도 전

이 온도(Tc)를 보임으로써 많은 연구자들에게 
크게 흥미를 불러일으켰다. LaFeAsO1-xFx가 발

견된 뒤 불과 2년 만에 70여종이 넘는 철-기반 

초전도 물질이 발견되었으며, 이들은 구조적으

로 크게 REFeAsO (Fe-1111, RE: Rare Earth), 
AEFe2As2 (Fe-122, AE: Alkaline Earth), AFeAs 
(Fe-111, A=Li, Na), 그리고 FeCh (Fe-11, Ch: 
Chalcogenide) 군 등으로 무리 지을 수 있다 [2, 
3]. 또한, 작년에는 Fe-122 군과 같은 구조를 
가지지만, 초전도의 근원이 다른 것으로 여겨

지는 새로운 철-기반 초전도체인 KxFe2Se2가 발

견되어 철-기반 초전도 연구에 한층 더 활기를 
불러일으키고 있다 [4, 5].  

철-기반 초전도체는 구리산화물 고온 초전도

체(high-Tc cuprate superconductor)들처럼 층상구
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조를 가지고 있으며, 초전도 근원 또한 자기적 
성질과 관련이 있는 것으로 여겨지기 때문에 
고온초전도의 근원을 밝혀내기 위해 이에 대한 
깊은 연구가 필요하다 [6]. 이를 위해 크기가 
큰 단결정이나 박막 등의 시료가 필요하지만, 
아직까지 양질의 단결정 및 박막성장에는 어려

움을 겪고 있다. 또한, 비소(As)의 맹독성 및 
높은 휘발성 등의 문제로 박막에 대한 연구는 
다결정 및 단결정 연구에 비하여 아주 미미한 
상태이다 [7].   

단 두 원소만의 결합으로 이루어진 FeSe는 
철-기반 초전도체중 가장 간단한 구조를 가지

고 있으며 [8], 초전도 전이온도(Tc)는 10 K 정

도로 낮지만, 약 7 GPa의 압력하에서 Tc가 37 K
까지 상승하는 압력에 아주 민감한 반응을 보

인다 [9]. 이러한 관점에서, FeSe는 물성 연구 
및 응용적인 면에서 아주 흥미로운 물질이라 
할 수 있다.   

본 연구에서는 pulsed laser deposition (PLD) 
방법을 이용한 FeSex 초전도 박막의 제조 방법 
및 그 결과에 대하여 보고하고자 한다. FeSex 
박막 증착을 위하여 기판은 Al2O3(0001)이 사용

되었으며, 610 oC의 높은 기판온도(Ts: substrate 
temperature)에서 양질의 FeSex 박막을 얻을 수 
있었다. 
 
 
II. 실험방법 

 
FeSex 초전도 박막 제작을 위해 pulsed laser 

deposition (PLD) 방법과 본 연구실에서 제작된 
FeSe 타겟(target)을 이용하였다 [10]. FeSe 타겟

은, 먼저 각각 99.9 %의 순도를 가지는 Fe와 
Se 분말을 1:1 비율로 섞은 후 석영관에 넣어 
밀봉한 뒤 350 oC에서 36시간 열처리하였고, 그 
후 선 반응된 분말을 꺼내어 다시 고르게 섞은 
후 15 mm의 지름을 가지는 원판형태로 압착시

켜 250 oC에서 36시간 열처리하는 방법으로 제

작되었다. 시료의 산화 및 오염을 방지하기 위

하여 분말을 고르게 섞는 모든 과정은 5N의 
순도를 가지는 Ar 분위기의 glove bag내에서 이

루어졌다. 레이저 빔은 Lambda Physik KrF 
excimer laser (λ=248 nm, 25 ns)로부터 얻었다.  

먼저 박막 증착을 위하여 터보 분자 펌프를 

이용하여 챔버(chamber) 내부의 진공도를 ~ 
5×10-6 Torr가 되게 하였다. 그런 다음 430 oC의 
낮은 기판온도(Ts)와 610 oC의 높은 Ts에서 
Al2O3(0001) 기판 위에 박막을 각각 증착하였다. 
레이저의 에너지 밀도는 1.15 J/cm2, 기판과 타

겟 사이의 거리는 30 mm로 고정하였다. 레이

저 빔의 반복률(repetition rate)은 Ts가 430 oC일 
경우 2 Hz, 610 oC일 경우 48 Hz를 사용하였다. 

X-선 회절(XRD: X-ray diffraction)을 이용하여 
제작된 박막들의 결정성을 조사하였고, 에너지 
분산형 분석기(EDS: Energy dispersive 
spectroscopy)와 전자주사현미경(SEM: Scanning 
electron microscope)을 이용하여 박막의 성분분

석과 표면조사를 각각 하였다. 온도에 따른 전

기저항은 4-단자법(4-probe method)을 이용하여 
측정하였으며, physical property measurement 
system (PPMS)을 사용하여 자기장에 따른 저항

의 온도의존성을 측정하였다. 
 
 
III. 결과 및 토의 
 

 
Fig. 1. XRD patterns of a θ－2θ scan for FeSex films 
prepared at Ts=430 and 610 oC, clearly shown that the 
hexagonal phase is almost depressed in the film fabricated 
at Ts=610 oC compared to the film grown at Ts=430 oC. T 
and H indicate the tetragonal and hexagonal structure for 
FeSe, respectively. 
 

Fig. 1은 430와 610 oC의 기판온도(Ts)에서 제

작된 된 두 FeSex 박막의 X-선 회절 패턴을 나

타낸다. 430 oC에서 증착된 FeSex 박막에서는 정
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방구조 (T: tetragonal structure)와 육방구조(H: 
hexagonal structure)가 섞여 있는 반면, 610 oC에

서 증착된 박막의 경우 육방구조는 거의 사라

졌으며, 정방구조의 (00l)면 반사 또한 사라지

고 (101)면 반사가 지배적으로 나타났다. 본 연

구에서 보이는 온도에 따른 서로 다른 면의 결

정성장 경향성은 Wang et al.에 의해 연구 보고

된 결과와 일치함을 보인다 [11].  
FeSe는 제작 온도 및 성분 비율에 따라 그 

구조가 정방 및 육방구조로 성장되며, 정방구

조를 가지는 FeSe는 10 K 근방에서 초전도성을 
보이는 반면, 육방구조는 강자성을 띤다고 알

려져 있다 [8, 12, 13]. 에너지 분산형 분석기

(EDS)를 통해 증착된 박막들의 성분분석 결과, 
Ts=430 oC일 경우 Fe:Se=1:1.31, Ts=610 oC 일 경

우 Fe:Se=1:0.91의 성분비를 보였다. 이는 비록 
Fe:Se≈1:1의 성분비를 가지는 타겟을 사용하여 
FeSe 박막을 증착했음에도 불구하고 저온에서 
증착된 박막에서는 Fe보다 Se이 많이 존재함으

로써 육방구조의 FeSe가 성장 되었고, XRD 결

과에서 육방구조의 (00l)면 반사가 크게 나타난 
것으로 여겨진다 [12].  

Fig. 2는 전자주사현미경(SEM)을 이용하여 
얻은 FeSex 박막들의 표면사진이다. Fig. 2(a)와 
(b)는 각각 430과 610 oC에서 성장시킨 박막들

의 표면 사진을 나타내는데, 저온에서 성장시

킨 박막의 경우 고온에서 성장시켰을 경우에 
비해 표면이 더 매끄러운 것을 볼 수 있다. 하

지만, 몇 곳에 갈라진 틈이 보이는데, 이는 
FeSe와 Al2O3(0001) 기판의 살창 상수(lattice 
parameter) 차이가 크기 때문에 발생한 것으로 
여겨지며 전류 수송 방해를 야기한다 [14].  
 

 
Fig. 2. Surface morphologies for FeSex films grown at 
Ts=430 oC (a) and Ts=610 oC (b). The film grown at 430 oC 
shows the smooth plane view compared to the films grown 
at 610 oC, but it has some cracks, indicated by the arrows, 
which affect to the current flow.  

 
Fig. 3. (a) Temperature dependences of normalized 
resistance for FeSex films prepared at Ts=410 and 610 oC, 
(b) is enlarged image near Tc, where the resistances are 
normalized at 13 K.  
 

Fig. 3(a)는 본 연구에서 제작된 FeSex 박막들

의 저항의 온도의존성을 나타내는데, Ts=610 oC
에서 증착된 박막은 단결정 및 다결정 저항의 
온도의존성과 같은 양상을 보인다 [8, 15]. 또한, 
잔류 저항비(RRR: residual resistance ratio)는 각

각 Ts=430 oC일 경우 2.3, Ts=610 oC일 경우 4.4
의 값을 가졌다. Fig. 3(b)는 초전도 전이온도(Tc) 
근처에서 확대한 그림인데, 고온에서 증착된 
FeSex 박막의 경우 저온에서 증착된 박막보다 
좁은 초전도 전이 폭(ΔTc)을 보였으며, 이에 대

한 것은 Table 1에 정리하여 나타내었다. 430 oC
에서 증착된 박막의 경우 넓은 전이 폭과 낮은 
RRR 값을 가지는데, 그 이유는 육방구조의 
FeSe와 Fe7Se8등의 자성을 띠는 불순물과 Fig. 
2(a)의 표면 사진에서 보이는 것처럼 여러 곳

에서 발생한 갈라진 틈 때문인 것으로 사료된

다 [14].  
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Table 1. Summary of R－T data for FeSex films, obtained 
from Fig. 3: superconducting transition temperature Tc,90% 
(90 % of R) and  Tc,10% (10 % of R), superconducting 
transition width ΔTc (=Tc,90% － Tc,10%), and residual 
resistance ratio RRR (=R300K/R13K). 

Ts (oC) Tc,90% (K) Tc,10% (K) ΔTc (K) RRR
430 11.2 6.3 4.9 2.3 
610 10.7 8.2 2.5 4.4 

 

 
Fig. 4. Temperature dependences of resistivity under 
magnetic fields up to 7 T for the FeSex films fabricated at 
610 oC, where the fields were applied to the parallel 
direction to the substrate plane. The inset shows the linear 
fittings for Hc2(T) at ρ10% (10% of ρn), ρ50% (50% of ρn), 
and ρ90% (90% of ρn), where ρn is the normal state 
resistivity near Tc. 
 

마지막으로, 성장시킨 FeSex 박막의 상부 임

계자기장(Hc2)을 구하기 위하여 PPMS를 이용

하여 Ts=610 oC에서 증착된 FeSex 박막의 저항

의 온도의존성을 여러 자기장 하에서 측정하여 
Fig. 4에 나타내었다. 이때, 자기장은 기판에 수

직한 방향으로 0 에서 7 T까지 변화시켜가며 
가해주었다. 이로부터 구한 온도에 따른 Hc2(T) 
값을 Fig. 4에 삽화하여 나타내었다. 각 자기장 
하에서 구한 Hc2(T) 값을 선형 바깥늘림(linear 
extrapolation)하여 0 K에서의 Hc2(0) 값을 구하

였다 [16]. ρ10%, ρ50%, and ρ90%은 각각 Tc 근방의 
상전도 상태 저항(ρn: normal state resistivity) 값

의 10 %, 50 %, 그리고 90 %가 되는 지점으로, 
ρ90%을 기준으로 한 경우 Hc2(0)는 58 T의 값을 
보였다. 이는 FeSe 초전도체의 Tc를 고려해 볼 

때 아주 높은 값이며, 살창 상수 값이 크게 불

일치 하는 Al2O3(0001) 기판 위에서도 성장이 
가능하다는 점을 고려해 볼 때 이 물질의 응용

가능성을 시사한다고 볼 수 있다.   
 
 
IV. 결론 

 
Pulsed laser deposition 방법과 본 연구실에서 

제작된 FeSe 타겟을 이용하여 430와 610 oC의 
서로 다른 기판온도 영역에서 FeSex 초전도 박

막을 Al2O3(0001) 기판 위에 증착하였다. 그 결

과 610 oC의 고온에서 품질이 우수한 FeSex 박

막을 증착할 수 있었다. 이 경우 FeSe 단결정 
및 다결정과 비슷한 특성을 보였으며, 58 T의 
높은 Hc2(0)를 보임으로써 이 물질의 응용가능

성을 보여주었다.  
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