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 1. 서  론 

 

초전도 현상의 발견은 초전도 현상이 발견되기 3년전인 

1908년에 헬륨을 최초로 액화시킨[1] 네덜란드의 물리학자 

Heike Kamerlingh Onnes로부터 시작되었다. 초전도 현상이 

발견되기 전, 과학자들은 물질(특히 금속)을 극저온으로 

온도를 낮추었을 때 물질의 전기 비저항이 어떻게 바뀔지에 

대해 세 가지 가설을 제시했다. 첫번째로 극 저온보다 높은 

온도 영역처럼 어느정도 전기저항이 남아있을 것이라는 가설, 

고체를 이루는 격자들의 진동이 완전히 사라져 전기 저항이 

0이 될 것이라는 가설, 마지막으로 전자들이 얼어붙어 저항이 

증가할 것이라는 가설이 있었다. 1911년 Onnes가 액체 헬륨을 

활용하여 약 4.2 K(약 -269℃)에서 수은의 전기 저항이 극도로 

낮아지는 현상의 발견[1]으로 인해 세가지 가설은 검증되었다, 

이 혁신적인 발견을 첫 초전도 현상의 발견이라고 말하며, 이 

업적으로 1913년에 Onnes는 노벨 물리학상을 수상하였다[2]. 

수은의 초전도성 발견 이후에도 다양한 금속과 합금에서 

초전도 현상이 발견되었고, 세 이론물리학자 Bardeen, Cooper 

그리고 Schrieffer에 의해 처음으로 초전도 현상을 설명하는 

BCS(Bardeen, Cooper and Schrieffer)이론이 발표되었 

으며[3], Michael Tinkham과 Rolfe Glover가 적외선분광학 

실험을 통하여 초전도체의 흡수 스펙트럼에서 초전도 에너지 

갭(superconducting energy gap)을 발견하였으며[4], 

BCS이론에 대한 최초의 실질적인 적외선분광학 실험적 

증거를 제공했다.  

1980년대 중 후반에 구리기반 고온 초전도체 등 액체질소 

이상의 온도(약 77 K)에서 초전도성을 갖는 물질들이 

발견되었고[5], BCS이론으로는 설명할 수 없는 많은 초전도체 

들이 발견되었으며, 고온 초전도체를 포함한 BCS이론으로 

설명할 수 없는 초전도체에 대한 이론적인 이해는 2024년 

현재까지도 되지 않은 상태이다. 2000년대 이후로도 많은 

과학자들이 상온과 상압에서 초전도체를 구현하려고 노력 

중이며, 초전도체의 원리를 밝히는 결정적 단서를 제공하기 

위한 실험적인 연구도 진행 중이다. BCS 이론으로 설명할 수 

없는 초전도체의 원리에 대한 이해를 통해 상온 상압 초전도체 

에 더욱 가까이 다가갈 수 있을 것으로 기대한다. 

2023년 7월 한국 연구진들에 의해서 LK-99로 불리는 Pb10-

xCux(PO4)6 (0.9 < x < 1.1) 물질이 상온과 상압에서 

초전도성을 보인다는 두 연구 결과가 arXiv에 발표되었다[6]. 

이후 전세계 과학자들은 이를 재현하기 위해 많은 연구를 

진행하였지만, 초전도성을 확인할 수 없었으며, 오히려 부도체 

혹은 반도체의 특성을 확인하였다[7-10]. 원 arXiv 논문에서 

390 K 근처에서 도체-초전도체 상전이가 있었다고 주장을 

했으며[6], 이 상전이는 LK-99에 불순물로 포함된 Cu2S에 

기인할 수 있다는 가능성이 제기되었다[11]. 이에 본 연구에서 

는 적외선/광 분광학 기술을 이용하여 LK-99와 Cu2S의 

광학적 특성을 연구하여 실험적인 근거를 제공하고자 한다. 

 

 

2. 실  험 

 

 2.1. 시료합성과 반사율 스펙트럼 측정  

LK-99시료는 arXiv 논문[6]에서 제시한 방법으로 제작 

되었고, 자세한 내용은 다음과 같다. PbO (Thermos Scientific, 

99.9%)와 PbSO4 (Alfa Aesar, reagent grade)를 1:1 몰 비율로 

유발에서 섞어주어 알루미나 도가니에 넣고 725 oC에서 

24시간 열처리하여 Lanarkite를 합성하였고, Cu (Alfa Aesar, 

99.9 %)와 P (Alfa Aesar, 99.999 %)을 3:1.1의 몰 비율로 

아르곤 환경의 글로브박스 안에서 유발에 함께 갈아 압착성형 

하여 10-3 torr 이하에서 진공 용접하여 550 oC에서 48시간 

동안 열처리하였다. LK-99 화합물은 앞서 합성된 전구체 
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Abstract 

 

We investigated Pb10-xCux(PO4)6 (0.9 < x < 1.1) (LK-99) and Cu2S, presumed to be contained as an impurity in LK-99, in a wide 
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results indicate that LK-99 cannot be a superconductor because it is an insulator with a large band gap. 

 
Keywords: optical spectroscopy, LK-99, Cu2S, optical conductivity, band gap, insulat

* Corresponding author: jungseek@skku.edu 



 
Optical properties of LK-99 and Cu2S 

 

 

Lanarkite와 Cu3P를 0.9:1의 몰 비율로 혼합하여 수정관에 

넣고 10-3 torr 이하에서 진공 용접하여 925 oC까지 온도를 

올리고 24시간 동안 열처리로 제작되었다. Cu2S시료는 분말 

형태의 Cu2S (Alfa Aesar, 99.5 %)를 5 톤의 압력 하에서 

압축하여 펠렛(pellet) 형태로 만들어졌다.  

넓은 스펙트럼 영역에서 준비된 LK-99와 Cu2S의 온도의존 

광학적 특성을 조사했다. 이 조사를 위해, 독일 Bruker사의 

Fourier transform infrared-type Vertex 80v 분광기와 

Advanced Research Systems helium flow LT3 cryostat와 in-

situ Au (또는 Al) evaporation 방법[12]을 이용하여 

원적외선에서 자외선에 이르는 넓은 에너지 영역에서 액체 

질소를 이용하여 정교한 반사율 측정하였다. 

 

 2.2. 반사율 스펙트럼 분석 

측정된 넓은 에너지 영역에서 측정한 시료의 반사율 스펙 

트럼(𝑅(𝜔))으로부터 반사계수의 위상(𝜙(𝜔))과 반사율 사이의 

크래머스-크로닉 (Kramers-Kronig) 관계식[12, 13]인  

𝜙(𝜔) =
2𝜔

𝜋
∫

ln√𝑅(𝜔′)

𝜔′2 − 𝜔2
𝑑𝜔′

∞

0

 

 

을 이용하여 반사계수( 𝑟̃(𝜔) )의 위상을 얻었다. 크래머스-

크로닉 관계식의 적분구간이 0에서 무한대까지 이므로 적분을 

수행하기 위해서는 유한한 진동수 영역에서 측정한 반사율 

스펙트럼의 0 과 무한대로 외삽(extrapolation)이 필요하다. 

LK-99 의 경우에 100 cm-1 이하에서 반사율이 상수로 

이어지는 부도체(또는 반도체) 특성을 이용하여 외삽하였으며, 

Cu2S는 80 cm-1이하에서 0 cm-1까지 반사율이 1로 접근하는 

하겐-루벤스 관계식(Hagen-Rubens relation) (1 − 𝑅(𝜔) =

𝐴√𝜔)를 이용하여 외삽했다. LK-99와 Cu2S 각각 33,000 cm-

1, 37,000 cm-1 에서 106 cm-1 까지는 𝑅(𝜔) ∝  𝜔−1 식을 

이용하였고, 106 cm-1 이상의 진동수는 자유전자 거동인 

𝑅(𝜔) ∝  𝜔−4를 이용하였다[12, 13]. 얻은 반사계수의 위상과 

측정한 반사율로부터 아래 수직입사의 프레넬 방정식(Fresnel 

equation)을 이용하여 복소 굴절율(𝑁̃(𝜔) ≡ 𝑛(𝜔) + 𝑖𝜅(𝜔))을 

얻었다. 

𝑟̃(𝜔)  ≡  √𝑅(𝜔)𝑒𝑖𝜙(𝜔) =  
1 − 𝑁̃(𝜔)

1 + 𝑁̃(𝜔)
 

=  
1 − 𝑛(𝜔) − 𝑖𝜅(𝜔)

1 + 𝑛(𝜔) + 𝑖𝜅(𝜔)
 . 

 

복소 굴절율의 실수부인 𝑛(𝜔)는 일반 굴절율이고 허수부인 

𝜅(𝜔)는 소광 계수이다. 복소 굴절율은 복소 유전율(𝜀̃(𝜔) ≡

 𝜀1(𝜔) + 𝑖𝜀2(𝜔) )과  𝑁̃(𝜔) =  √𝜀̃(𝜔)로  연관되며 ,  복소 

유전율은 복소 광학적  전전도( 𝜎̃(𝜔) ≡ 𝜎1(𝜔) + 𝑖𝜎2(𝜔))와 

𝜀̃(𝜔) =  𝜀𝐻 + 𝑖
4𝜋

𝜔
𝜎̃(𝜔)로 연관된다. 여기서 𝜀𝐻는 높은 에너지 

영역의 흡수로 인해 나타나는 배경 유전율이다. 참고로 광학적 

전도도는 에너지의존 전도도로 진동수 영에서의 광학적 

전도도의 실수부는 직류 수송측정(DC transport measurement) 

에서 측정한 전도도(비저항의 역수)와 동일이다. 측정한  

 
 

Fig. 1. Measured reflectance spectra of LK-99 in the far-

infrared to ultraviolet at various temperatures.  
 

 
 

Fig. 2. Real parts of the optical conductivity of LK-99 in 

the far-infrared to ultraviolet at various temperatures.  

 

반사율로부터 크래머스-크로닉 관계식과 광학상수들 사이의 

관계를 이용하여 위에서 언급한 광학상수인 에너지 의존 

굴절율, 유전율, 전도도 등을 얻을 수 있다. 

 

 

3. 결과 및 논의 

 

그림 1은 여러 온도에서 측정한 LK-99의 반사율 스펙트럼 

을 보인다. LK-99의 복잡한 결정 구조로 인한 여러 적외선 

활성 포논(infrared-active phonon)들이 관측되었고, 온도 

의존성은 매우 크지는 않다. 흥미롭게도 진동수가 0으로 갈 때 

반사율이 1로 접근하는 금속성의 경향은 전혀 관측되지 않았고, 

원적외선 영역에서 반사율은 0.6을 넘지 않아, 반사율만 보아 

도 LK-99는 전형적인 부도체의 특징[13, 14]을 보여 부도체로 

예측된다.  

그림 2는 측정한 반사율로부터 크래머스-크로닉 분석 

방법을 이용하여 얻은 여러 온도에서의 광학적 전도도의 

실수부(𝜎1(𝜔))이다. 참고로 𝜎1(𝜔)은 흡수계수(absorption 

coefficient: 𝛼(𝜔))와 비례관계[𝛼(𝜔) = 4𝜋 𝜎1(𝜔)/𝑐 𝑛(𝜔)]에 

있어 ,  𝜎1(𝜔)이  0이  아닌  값을  가진다는  것은  해당 

에너지에서의 흡수가 있음을 의미한다. 삽입그림에서 볼 수  
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Fig. 3. Measured reflectance spectra of Cu2S in the far-

infrared to ultraviolet at various temperatures.  

 

있듯이, 원적외선과 중적외선 영역에서 많은 뾰족한 봉우리들 

을 볼 수 있으며, 이는 적외선 활성 포논들의 고유한 진동수에 

해당하는 전자기파를 흡수함으로써 나타난다. 근적외선 

영역에서(~7200 cm-1) 𝜎1(𝜔)이 급격하게 증가하고, 이는 

LK-99의 밴드 간 전이(interband transition)에 해당된다. 

전형적인 부도체의 경우 밴드 갭(band gap)에 해당한다. 

참고로 밴드 갭보다 낮은 에너지에서의 작은 흡수는 무시할 

정도로 작으며, 데이터 분석에서 올 수 있는 인공(artificial) 

으로 보인다. 그림에서 보인 것처럼 80 K에서 급격하게 

증가하는 부분을 외삽하여 얻은 밴드 갭은 대략 8000 cm-1 (1 

eV)이다. 상대적으로 높은 에너지에 해당하는 가시광선과 

자외선영역에도 밴드 간 전이가 관측된다. 결론적으로 LK-

99는 약 1 eV의 밴드 갭을 가지는 부도체로 보인다. 

그림 3은 여러 온도에서 측정한 Cu2S 펠렛시료의 반사율 

스펙트럼을 보인다. 온도가 낮아짐에 따라 중적외선 영역인 

1200 ~ 1500 cm-1에서 반사율이 교차하였다. 이는 에너지 

갭의 형성의 전형적인 특징과 유사하다[15]. 따라서 낮은 

온도에서 에너지 갭이 형성되는 것으로 보여 이 물질의 

기저상태는 밴드 갭을 가진 부도체로 예상된다. 원적외선 

영역(약 600 cm-1 보다 낮은 진동수 영역)에서 온도 의존한 

적외선 활성 포논들을 관측할 수 있었으며, 온도가 낮을수록 

봉우리가 더 날카로워지고, 온도가 높아질수록 봉우리는 

빠르게 넓어졌다. 또한 원적외선 영역에서 에너지가 낮아질 

수록 반사율이 1로 접근하는 특성을 보여 크래머스-크로닉 

분석에서 진동수 영으로의 외삽을 하겐-루벤스 관계식을 

이용했다. 낮은 진동수 영역인 80 cm-1근처에서 Cu2S의 1차 

구조 상전이가(monoclinic to hexagonal) 일어나는 임계온도 

인 약 394 K [11] 이상인 434 K에서 반사율이 감소하였다. 

참고로 전하 캐리어의 강한 스크리닝(screening)으로 인해 

구조 상전이로 인한 포논의 변화는 관측할 수 없었다.  

그림 4는 측정한 Cu2S 반사율 스펙트럼으로부터 크래머스-

크로닉 분석방법을 이용해 얻은 여러 온도에서의 광학적 

전도도의 실수부이다. 반사율로부터 예측할 수 있듯이 삽입 

그림에서 온도를 낮춤에 따라 대략 2000 cm-1보다 낮은 

진동수에서 광학적 전도도의 스펙트럼 가중치(spectral 

weight)가 낮은 에너지 영역에서 높은 에너지 영역으로 옮겨가 

낮은 에너지 영역에 에너지 갭이 형성되는 것이 관측되었다. 

 
 

Fig.  4. Real parts of the optical conductivity of LK-

99 in the far-infrared to ultraviolet at various 

temperatures.  

 

80 K에서 추정한 에너지 갭의 크기는 약 740 cm-1(~93 

meV)이다. 이 에너지 갭의 근원은 아직 파악하지 못한 

상태이다. 원적외선 영역에서 뾰족한 봉우리를 볼 수 있으며, 

이는 반사율로부터 예측한대로 적외선 활성 포논의 고유한 

진동수에서 전자기파를 흡수함으로써 나타난다. 낮은 온도 

에서 더 도드라지게 나타나며, 특히 80 K에서 295 cm-1에서 

관측되는 포논의 진동수가 온도가 높아질수록 진동수가 

감소하는 전형적인 적색편이(red shift) 현상을 볼 수 있다. 

광학적 전도도의 진동수 80cm-1근처에서 얻은 전도도로부터 

얻은 비저항은 측정한 직류 비저항의 결과[11]처럼 복잡한 

온도의존성을 보인다 (삽입그림의 삽입그림 참조). 높은 

온도에서 온도를 낮추면 비저항이 줄어들다가 온도를 더 

낮추면 비저항이 증가하는 부도체의 온도특성을 보인다. 

그리고 다른 연구에서 관측된 380에서 400 K근처에서 

나타나는 급격한 비저항 변화[11]는 관측되지 않았다. 참고로 

광학적 전도도로부터 얻은 Cu2S의 비저항을 간략히 수 mΩcm 

정도의 비저항 값을 갖는 것을 확인하였다. 그림에서 보인 

것처럼, 가시광선 영역에서 광학적 전도도가 굉장히 급격하게 

증가하는 것을 볼 수 있으며, 이는 전형적인 밴드 갭의 특징 

이며, 80 K에서 추정한 밴드 갭은 19,500 cm-1(~2.42 eV)로, 

앞서 연구된 Cu2S의 밴드 갭과 잘 일치한다[16, 17]. 

 

 

4. 결  론 

 

 최근에 상온과 상압에서 초전도체라고 주장된 LK-99와 

LK-99에 포함된 불순물로 알려진 Cu2S의 온도와 진동수 

의존한 반사율을 측정하여 분석하였다. 흥미롭게도 원 arXiv 

논문에서의 보고와 달리 LK-99는 측정한 온도 내의 모든 

온도에서 초전도체(또는 금속)의 성질은 관측되지 않았으며, 

전형적인 부도체 특성을 보였다. LK-99의 복잡한 구조로 인해 

여러 적외선 활성 포논들이 관측되었고, 근적외선 영역에서 약 

1 eV 크기의 밴드 갭을 관측했다. Cu2S는 원적외선 영역에서 

낮은 진동수로 접근할수록 반사율이 1로 접근하는 특성을 

보였으나, 낮은 온도에서 약 93 meV 크기의 에너지 갭 또한 
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관측되었고 낮은 온도영역에서 부도체의 온도특성을 보였다. 

적외선 영역에서 다수의 적외선 활성 포논들이 관측되었고, 

온도가 높아질수록 포논들의 봉우리가 넓어져 포논들을 

구분하기가 용이하지 않았다. 약 2.4 eV에서 밴드 갭이 

관측되었다. 광학적 전도도로부터 추정한 Cu2S의 비저항은 수 

mΩcm 정도의 비저항 값을 가지는 것으로 확인되었다. 

결론적으로 적외선/광분광학 기술을 이용한 연구결과는 LK-

99는 약 1.0 eV의 밴드 갭을 가진 부도체라는 것을 보여준다. 
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