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1. INTRODUCTION 
 

상온·상압 초전도체는 효율적인 전력 전송부터 미래의 교통 

시스템까지 전력 시스템을 송두리째 뒤바꿀 수 있는 잠재력을 

가지고 있다. 초전도 현상이 처음 발견된 이후 [3] 100여년간의 

지속적인 연구가 진행되고 있으나, 상온·상압 초전도성은 

여전히 과학계의 오래된 난제이자 꿈으로 남아있다.  최근 여러 

연구에서 상온 근처의 고온 초전도성을 보일 수 있다는 

후보물질들이 제안되었으나, 실제로 과학적 검증을 거쳐 

인정받은 물질은 극히 제한적이다. 

2023년 7월 22일에 한국 연구진들에 의해서 LK-99라고 

불리는 Pb10-xCux(PO4)6 (0.9<x<1.1)(이하 PCPO)가 

상온·상압 초전도성을 보인다는 논문이 arXiv1에 게시되었다 

[1, 2]. arXiv에 게시된 논문에서는 LK-99 시료에서 급격한 

저항 변화를 동반하는 상전이를 발견하였다고 보고하였다. 

더불어 상온에서 시료가 자석 위로 부양하는 현상을 관측하여 

상온·상압에서 초전도의 가능성을 제시하였다. arXiv 

원논문이 발표된 이후, 전세계적으로 다수의 연구팀이 LK-

99의 상온·상압 초전도성을 재현하기 위해서 후속 연구들을 

진행하였으나 대부분의 연구 결과에서 초전도성을 확인할 수 

없었다 [4-13]. 

후속 연구를 통해 얻어진 시료들은 arXiv에 게시된 

원논문에서 공개한 시료 제조방법을 따라 시료를 합성했음 

에도 불구하고, 반도체 [4-8] 혹은 부도체 [9-11] 특성을 

보이는 반자성체임이 확인되었다. 이는 시료 제조 과정에서의 

작은 차이가 큰 특성의 변화로 나타남을 의미하며, 원논문에서 

보고된 400 K 근처의 상전이가 시료 합성과정에서 형성되는 

불순물에서 기인한 것일 수 있다는 가능성을 시사한다. 미국 

University of Illinois Urbana-Champaign의 Prashant K. Jain 

교수는 LK-99의 약 400 K에서 급격한 저항 변화가 원 
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논문에서도 확인되었던 Cu2S 불순물의 1차 구조 상전이(first-

order structure transition) 온도인 108.4 ℃ (~380 K)의 저항 

변화와 일치함을 주장하였다 [14]. 실제로 독일 막스 플랑크 

연구소의 B. Keimer 교수팀은 Cu2S 불순물이 없는 PCPO 

단결정 시료를 합성하였으며, 부도체 특성을 보임을 

실험적으로 확인하였다 [9]. 

본 연구에서는 arXiv 원논문에서 보고된 시료 제조 방법을 

이용하여 PCPO 시료를 합성하고, 400 K 근방에서의 급격한 

저항 변화의 재현성을 확인하고자 하였다. 더 나아가 불순물이 

포함되지 않은 순수한 PCPO 시료 합성 가능성을 확인하기 

위한 연구를 수행하였다. 첫번째 실험에서는 원논문의 PCPO 

제조 방법을 이용하여 시료를 합성하고, X선 회절 분석 및 

전기저항 측정을 통해 제작된 시료의 구조 및 온도에 따른 저항 

특성을 분석하였다. 시료에서 다양한 불순물이 관측되었으며, 

시료의 저항변화 특성은 불순물 상에서 기인할 수 있는 

가능성을 확인하였다. 또한, 합성과정에서 생성된 불순물은 

전구체에 포함된 황에서 기인하는 것으로 이해되었다. 두번째 

실험에서는 원논문의 시료 제조방법과 차별되는 다른 종류의 

전구체를 활용하여 PCPO상을 합성하고자 하였다. 기존 

합성방법에서 불순물 생성에 크게 기여하는 황을 사용하지 

않는 방법을 시도하여 고순도의 PCPO상을 합성하고자 하였다. 

하지만 사용된 전구체의 높은 화학적 안정성과 휘발성으로 

인하여 화학반응이 진행되지 않았음을 실험적으로 확인하였다. 

본 연구에서 수행한 두 가지 실험은 순도 높은 PCPO상을 얻기 

위해서는 반응성을 높이면서 불순물 생성을 최소화할 수 있는 

적절한 전구체를 사용하는 합성법 개발이 필요함을 시사한다. 

 

 

2. EXPERIMENTAL 

 

2.1. 원논문 제조법을 활용한 재현성 확인 
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Abstract   

 

Lee, Kim, et al. reported in July 2023 that a modified lead apatite material, Pb10-xCux(PO4)6O (0.9 < x < 1.1), exhibited 

superconductivity at room temperature and atmospheric pressure [1, 2]. However, their X-ray diffraction data clearly showed the 

presence of impurity phases, including Cu2S, raising uncertainty about the sample quality. Subsequent studies have been conducted; 

however, different samples exhibited various physical properties. To verify the recipe for the sample growth process, we 

synthesized samples following the methodology outlined in the reference [1, 2]. An analysis of the structure and physical properties 

of the synthesized sample reaffirms the critical importance of high-quality sample growth.  
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본 실험에서는 원논문에서 소개된 시료 제조법을 재현하기 

위하여 Pb2(SO4)O 및 Cu3P 전구체를 합성하고, 합성된 

전구체를 활용하여 최종적으로 PCPO 시료를 제조하고자 

하였다. 두 종류의 전구체는 각각 식(1)과 식(2)에 기술된 

반응을 이용하여 합성되었다. 
PbO + Pb(SO4) → Pb2(SO4)O (1) 

Pb2(SO4)O 전구체를 합성하기 위해서 PbO와 Pb(SO4) 

파우더를 몰 비율에 맞춰 계량한 뒤 30분간 막자사발을 

이용하여 균일하게 섞었다. 이후 5 MPa의 압력을 5분간 가해 

펠렛(pellet) 형태로 성형하였으며 알루미나 도가니에 담은 

이후 전기로에서 725 ℃에서 24시간동안 소결하였다.  

Cu + 3P → Cu3P (2) 

Cu3P의 전구체의 경우 구리가 산화될 우려가 있어 석영관에 

10-3 torr의 진공으로 실링한 후 전기로에서 550 ℃에서 

48시간 동안 소결하였다.  

제작된 Pb2(SO4)O와 Cu3P를 분쇄하여 5대 6 몰 비율로 

섞은 다음 5 MPa의 압력을 5분간 가해 펠렛 형태로 성형한 

이후 석영관에 10-3 torr의 진공으로 실링하였으며, 

전기로에서 925 ℃에서 12시간 동안 소결하였다. 제작된 펠렛 

형태의 시료를 두 조각(S1 및 S2)으로 분리하여 120 K ~ 430 

K 범위에서 전기적 특성을 조사한 후 분쇄하여 X선 회절 

분석을 진행하였다. 이를 위해 부산대학교 신물질 양자현상 

통합해석 연구지원센터의 X-선 회절장치(D8 DISCOVER, 

Miniflex), 저온 냉동기(TeslatronPT), 그리고 Microprobe 

Station(Nextron) 장비가 활용되었다. 

 

2.2. 불순물 형성 억제를 위한 제조법 개발 노력  

본 실험에서는 황으로 인한 불순물 형성을 억제하기 위하여 

황이 포함되지 않은 전구체인 Pb3(PO4)2와 CuO를 이용하여 

고상 반응을 진행하였다. 본 실험에서 사용된 Pb3(PO4)2 

전구체는 식(3)의 반응으로 합성되었다 [15]. 

3PbO + 2NH4H2PO4  → Pb3(PO4)2  + 2NH3 + 3H2O (3)   

 Pb3(PO4)2 전구체 합성을 위해서 각 파우더를 몰 비율에 

맞춰 30분간 균일하게 섞었다. 이후 알루미나 도가니에 담은 

다음 300 ℃에서 24시간동안 전기로에서 소결하였다. 이후 

화학 양론적으로 최종 PCPO의 물질이 나올 수 있도록 식(4)와 

같이 Pb3(PO4)2와 CuO의 양을 3:1의 몰 비율에 맞춰 균일하게 

섞었다. 이러한 화학반응을 이용할 수 있다면 화학 양론적으로 

정확한 합성이 가능하여 불순물 형성을 억제할 수 있을 것으로 

예상된다. 

3 Pb3(PO4)2 + CuO → Pb9Cu(PO4)6O (4)  

이후 준비된 파우더를 아래의 3가지 합성 조건에서 

소결하였다. 

1. 알루미나 도가니, 600 ℃, 10시간 

2. 알루미나 도가니, 800 ℃, 10시간 

3. 백금 도가니, 800 ℃, 10시간  

 

더불어, CuO의 비율을 달리하여 합성을 진행하였다. 구리의 

비율 제어는 시료의 특성 및 초전도성의 발현과 밀접하게 

연관되어 있다고 이해되고 있어 매우 중요하다 [16-19]. 

전구체인 Pb3(PO4)2 와 CuO의 비율을 납과 구리의 비가 9:1, 

7:3, 5:5가 될 수 있도록 몰 비율을 맞춰서 30분간 

막사사발에서 섞었다. 이후 백금 도가니에 담은 다음 

800 ℃에서 10시간 소결하였다. 이후 제작된 시료들을 

분쇄하여 X선 회절 분석을 진행하였다. 

 

 

3. RESULT AND DISCUSSION 

 

3.1. 원논문 제조법을 활용한 재현성 확인 

Figure 1은 Pb2(SO4)O 및 Cu3P 전구체의 X선 회절 분석 

결과이다. Pb2(SO4)O 전구체는 성공적으로 잘 합성되었으나, 

반응하지 않은 극소량의 PbSO4상도 확인되었다. Cu3P 전구체 

합성 결과에서는 Cu3P 상 외에 반응되지 않은 구리가 

포함되어 있음을 확인할 수 있었다. Cu3P 전구체 합성에서 

구리 불순물의 존재는 여러 후속 연구에서도 확인된 바 있다 

[11, 12]. 본 결과는 원논문에서 제안한 전구체 제조 

방법은 고품질 전구체 합성에 효율적이지 않다는 것을 

의미한다.  

Figure ２는 준비된 전구체를 반응시켜 최종적으로 

합성된 PCPO 시료에 대한 X선 회절 분석 및 전기저항 실험 

결과를 보여준다. X선 회절을 이용한 분석 결과, S1과 S2 시료 

모두에서 PCPO상이 성공적으로 형성되었음을 

확인하였다(Fig. 2(a)&(b)). 하지만 동시에 Pb4P2SO12, Cu2S, 

Pb3(PO4)2, PbO와 같은 여러 종류의 불순물 상이 형성됨을 

확인하였다. 또한, S1과 S2가 같은 펠렛에서 얻어졌음에도 

불구하고 시료별로 관측되는 불순물의 종류 및 비율이 다르다. 

이러한 불순물 형성은 원논문을 비롯한 여러 후속 연구에서도 

보고되고 있다 [10, 13]. 본 결과는 원논문에서 제안된 방법이 

고품질 PCPO 합성에 효과적이지 않음을 의미하여, PCPO 

시료의 고유 물성에 대한 이해를 위해서는 효과적인 합성법 

개발의 필요성을 시사한다.  

Fig. 1. (a) X-ray diffraction (XRD) pattern of Pb2(SO4)O 

precursor. (b) XRD result of Cu3P precursor. 
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관측된 불순물 형성은 PCPO상 형성에 필요한 각 원소들의 

비율이 Pb2(SO4)O와 Cu3P 전구체를 통해 정확히 제공될 수 

없음에 기인한다. PCPO상 합성 반응을 식(5)와 같이 쓸 수 

있다.  

𝑥Pb2(SO4)O + 𝑦Cu3P →

Pb9 Cu(PO4)6O + 𝛼Pb + βCu + 𝛾P + 𝛿O + 𝜀S (5)
 

하지만 표1에서 정리된 것과 같이 두 전구체의 비율을 

조절하더라도 화학 양론적으로 정확한 화학반응을 유도하기 

힘들다. 특히, Pb2(SO4)O 전구체의 황과 Cu3P의 구리는 

PCPO상 형성 관여하는 비율이 낮아 많은 양이 불순물로 

존재할 가능성이 있다.  

Rietveld refinement를 통해 격자상수를 계산한 결과 S1의 

경우 a = 9.834 Å , b = 9.834 Å , c = 7.3705 Å로 추정할 수 

있었다. S2의 경우 격자상수가 각각 a = 9.820 Å , b = 9.820 Å , 

c = 7.356 Å로 추정할 수 있었다. 이러한 결과는 구리가 도핑 

되지 않은 모체화합물(parent compound)인 Pb10(PO4)6O와 

비교하여 각각 1.37%, 1.91%의 미세한 부피 감소가 

나타났음을 의미한다. arXiv 원논문에서 보고된 PCPO 시료의 

경우 0.48%의 부피감소가 있었으며, 이러한 부피 감소는 납 

이온 자리에 구리 이온이 치환될 때 나타나는 것으로 

이해되었다[1, 2]. 본 연구에서 확보된 시료는 원논문에서 

언급된 부피 감소보다 3~4배가량 더 큰 폭으로 줄어듦을 

확인할 수 있으며, 이는 구리 도핑을 미세하게 조절하는 것이 

현재로서는 어려움을 의미한다. 

온도에 따른 저항의 변화를 관측한 결과, S1과 S2 두 시료 

모두에서 160 K 및 360-380 K 근처에서 유의미한 저항 

변화를 관측하였다(Fig. 2(c)&(d)). 하지만 관측된 저항 변화가 

초전도체에서 기대되는 형태가 아니다. S1과 S2에서 

공통적으로 Pb4P2SO12, Pb3(PO4)2, 그리고 Cu2S 불순물 상이 

관측되므로 이 물질들에 의해 급격한 저항 변화가 관측됨을 

예측할 수 있다. 360-380 K 사이의 저항 변화는 선행 연구에서 

언급한 1차 구조 상전이 온도인 108.4℃(~380 K) [4-12]와 

근접하여, 이는 360~380 K 사이의 저항 변화의 경우 Cu2S의 

불순물에서 비롯되었다고 해석할 수 있다. 160 K의 저항 

변화의 원인을 특정하기 위해서는 저온에서의 구조분석과 

같은 추가적인 연구가 필요할 것으로 판단된다. 

요약하면, 원논문에서 제시한 시료 합성 방법은 불순물 

형성을 초래하여 고순도의 PCPO시료를 효과적으로 확보하기 

어렵다. 본 연구에서 합성된 시료 역시 다양한 불순물을 

함유하고 있어, 관측된 저항의 특이적인 변화 양상을 정확하게  

 

TABLE 1 
FORMATION OF IMPURITIES WITH DIFFERENT RATIOS BETWEEN 

PRECURSORS. 

 

이해하기 어렵다. 특히, 160 K에서의 저항 변화의 원인을 

명확히 파악하기 위해선 기존의 합성 방법이 아닌 새로운 합성 

방법의 개발이 필요하다. 또한 격자상수와 부피 감소의 결과는 

구리 이온의 치환에 의한 것으로 해석되며, 이는 PCPO의 

물리적 특성에 연관이 있으리라 여겨진다. 더 나아가 구리 

이온의 치환 양을 조절할 수 있다면 시료의 물성에 대한 좀 더 

정확한 이해를 얻을 수 있을 것으로 기대한다. 

전구체 비율 

xPb2(SO4)O+yCu3P 

합성 결과물에서 예상되는 원소 비율 
Pb9 Cu(PO4)6O + 𝛼Pb + βCu + 𝛾P + 𝛿O + 𝜀S 

x Y α β γ δ ε 

5 6 1 17 0 0 5 

5 7 1 20 1 0 5 

6 6 3 17 0 5 6 

7 6 5 17 0 10 7 

Fig. 2. (a) XRD pattern of S1 sample (b) XRD pattern of 

S2 sample (c-d) Temperature dependence of electrical 

resistance of S1 sample (c) and S2 sample (d). 
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3.2. 불순물 형성 억제를 위한 제조법 개발 노력  

본 실험에서는 불순물 형성 억제를 위하여 정확한 반응을 

이끌어 낼 수 있는 전구체를 활용하여 합성을 시도하였다. 

Pb3(PO4)2와 CuO 전구체를 활용하면 식(4)와 같이 화학 

양론적으로 정확한 반응을 유도할 수 있을 것으로 기대된다. 

Pb3(PO4)2와 CuO 전구체의 양을 3:1의 몰 비율에 맞춰 

균일하게 섞은 후 합성 환경(도가니 종류, 합성온도)을 

변화시키면서 합성을 진행하였다. Fig. 3. 는 Pb3(PO4)2와 CuO 

전구체를 이용하여 합성한 시료들의 X선 회절 분석 결과이다. 

X선 회절분석 결과, 합성된 시료에서는 전구체인 

Pb3(PO4)2만이 검출되었다. 이 결과는 합성이 효과적으로 

이뤄지지 않았음을 의미한다. 특히, CuO 전구체가 X선 회절 

실험에서 검출되지 않았으며, 이는 고온에서 강한 휘발성을 

가지는 CuO의 특성과 밀접한 관련이 있다고 판단된다 [20]. 

따라서, CuO의 휘발성을 고려하여 CuO의 양을 증가시켜 

합성을 진행하였다 (Fig. 3(b)). CuO의 양을 증가시킬수록 

CuO가 검출되기 시작하였으나, 여전히 두 전구체가 반응하지 

않고 남아있는 것으로 확인되었다. 두 전구체의 반응성을 

높이기 위해서는 1000 ℃ 이상의 고온 환경이 필요할 것으로 

판단되어 추가적인 실험을 수행하였으나, CuO의 휘발성 역시 

강해져 물질 합성이 효과적으로 이뤄지지 않았다. 이러한 

문제를 효과적으로 해결하기 위해서는 내압 도가니를 활용한 

고압 환경에서의 합성이 필요할 것이라 판단된다. 

Pb3(PO4)2와 CuO의 반응이 효과적으로 일어나지 않은 

이유를 설명하기 위해서는 CuO의 고온에서 강한 휘발성 

외에도 Pb3(PO4)2 전구체 물질의 화학적 안정성이 고려되어야 

한다. The Open Quantum Material Database(OQMD)에 

따르면 Pb3(PO4)2와 CuO의 형성에너지(formation energy)는 

각각 -2.182 eV/atom과 -0.832 eV/atom으로 예측된다 [21]. 

합성하고자 PCPO의 모체화합물인 Pb10(PO4)6의 

형성에너지가 -2.158 eV/atom [21]임을 고려하면 Pb3(PO4)2 

전구체는 안정적인 물질로 PCPO상형성을 유도할 수 있는 

효과적인 전구체가 아니라는 것을 의미한다. 이는 본 연구에서 

Pb3(PO4)2 전구체가 반응하지 않고 남아있는 결과를 잘 

설명한다.  반면, arXiv 원논문에서 사용한 Pb2(SO4)O 및 Cu3P 

전구체의 형성에너지는 각각 -1.695 eV/atom와 -0.125 

eV/atom으로 PCPO 상 형성에 효과적일 것으로 판단된다. 

하지만, 화학 양론적으로 정확한 합성 반응을 기대할 수 없어, 

앞선 실험과 여러 후속 연구결과에서 관측된 것과 여러 불순물 

형성을 제어하기 어렵다. 이러한 결과는 반응성을 높이면서 

동시에 화학 양론적으로 정확한 반응을 이끌 수 있는 적절한 

전구체 개발이 필요함을 시사한다. 

 

 

4. SUMMARY 

 

본 연구에서는 PCPO 물질에서 보고된 초전도성을 

실험적으로 확인하기 위하여 arXiv 원논문에서 보고된 시료 

제조 방법을 이용하여 PCPO 시료를 합성하였다. X선 회절 

분석을 통해 PCPO상이 성공적으로 합성됨을 확인하였으나, 

많은 불순물상이 함께 형성되는 것 역시 관측하였다. 전기저항 

측정을 통해 360~380  K 및 ~160 K 온도 근처에서 저항 

변화를 관측하였으며, 이는 합성과정에서 형성된 불순물 상과 

밀접한 관련이 있는 것으로 추측된다. 이러한 실험 결과는 

고순도의 PCPO 시료 제조의 필요성을 시사하고 있어, 화학 

양론적으로 정확한 화학 반응을 통해 불순물 형성을 최소화할 

수 있는 전구체를 활용한 합성을 추가적으로 진행하였다. 

하지만 활용된 전구체의 높은 안정성과 고온에서의 강한 

휘발성으로 인하여 PCPO상 합성이 효과적으로 이뤄지지는 

않았다. PCPO상의 물성을 정확히 측정하고 이해하기 

위해서는 고순도의 PCPO시료 제작이 필요하며, 이를 

위해서는 반응성을 높이면서 불순물 생성을 최소화할 수 있는 

적절한 전구체 개발이 필요할 것으로 판단된다. 
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