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Abstract: In this study, we investigated the phase formation behavior of the FeSe2-FeTe2 system and the

evolution of their thermoelectric transport properties. A series of Fe(Se1-xTex)2 (x = 0, 0.2, 0.6, 0.8 and 1)

compounds were synthesized by conventional solid-state reaction. Single phase orthorhombic structures were

formed, except for FeSe0.4Te1.6 (x = 0.2). For FeSe0.4Te1.6 (x = 0.2), in which a mixture of FeSe2 and FeTe2-based

phases was observed. The electrical conductivity of FeSe2 was as low as 31 S/cm at room temperature, and

greatly increased to 1295 S/cm in FeSe0.8Te1.2. Then it decreased to 335 S/cm for FeTe2. It was shown that

the bipolar conduction of electrons and holes pronouncedly exists in the sample. For FeSe2 and FeTe2, the

Seebeck coefficient was positive at room temperature, becoming negative at high temperatures. For the other

samples, the Seebeck coefficient was negative at room temperature and the magnitude of Seebeck coefficient

increased with temperature. As results, the maximum power factor of 0.19 mW/mK2 was observed for

FeSe0.8Te1.2 (x = 0.6) at room temperature mostly due to its high electrical conductivity. The maximum power

factor observed at 600 K was 0.34 mW/mK2 for FeSe2 (x = 0) with the largest Seebeck coefficient of -101 µV/

K. The Hall carrier concentration was measured and compared, and effective masses were calculated to

further investigate electrical transport in the samples. 
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1. 서 론

최근 차량 및 각종 산업에서 폐열을 활용한 에너지 하베

스팅 (Energy harvesting) 기술에 대한 관심과 필요성이

증대되고 있다. 다양한 에너지 하베스팅 기술들 중에서도

특히 열전 (Thermoelectric) 기술은 친환경적이고 다른 하

베스팅 기술에 비해 소음이 적은 이점 등으로 활발히 연구

되고 있다. 이종 금속의 양단에 전류를 주어 온도 차(흡열

및 발열)를 발생시키는 Peltier 효과를 이용한 열전냉각, 역

으로 금속 양단에 온도 차이를 부여하여 전기를 발생시키

는 Seebeck 효과를 이용한 열전발전은 수 μW 부터 수

kW 수준까지 광범위한 전력 사용 범위와 함께 저온에서
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고온까지 폭 넓은 온도 범위에서 응용될 수 있다 [1-4].

이러한 열전소재의 열전성능은 무차원 성능 지수, ZT로 나

타낼 수 있다. ZT는 아래의 식 (1)과 같이 표현된다[5].

(1)

이때, 는 전기전도도, 는 제벡계수, T는 절대온도,

κtot 는 열전도도이다. 특히 전기전도도와 제벡계수의 제곱

을 곱한, 를 따로 파워팩터 (power factor)라 부른다.

ZT를 향상시키기 위해서는 파워팩터를 증가시키고 열전도

도를 감소시켜야 한다. 하지만 파워팩터의 구성요소인 전

기전도도와 제벡계수는 상충관계(Trade-off)로서 일반적으

로 전기전도도가 증가하면 제벡계수가 감소하며 제벡계수

가 증가하면 전기전도도가 감소하게 된다. 열전도도 κtot 는

전자 열전도도 κe 와 격자 열전도도 κl 로 구성되어 있으

며, 열전도도 감소를 위해서는 격자열전도도 κl 를 낮추어

야 한다 [6, 7]. 격자 열전도도는 격자의 진동을 양자화한

포논(phonon)의 산란에 의해서 결정되며, 포논 산란이 클

수록 격자 열전도도는 감소하게 된다. 다양한 포논 산란

메커니즘 중에서도 열전도도를 효과적으로 감소시키는데

일반적으로 사용되는 메커니즘은 점 결함 포논 산란(Point

defect phonon scattering)이다. 점 결함 포논 산란 메커니

즘은 열전소재에 사용된 주 원소가 아닌 이종 원소를 도핑

또는 고용하여 결정 내에 결함을 발생시켜 포논을 산란시

키는 메커니즘이다 [8-10]. 따라서 최근에는 이러한 메커니

즘을 이용하여 열전재료에 이종 원소를 도핑 및 고용하는

연구가 다양하게 등장하고 있다 [11-13].

열전발전에 사용되는 열전재료 중 Bi2Te3계 및 Bi2Se3계

와 같이 16족 원소의 화합물인 칼코제나이드(Chalcogenide)

중 반도체 특성을 보이는 소재 중, 열전도도가 낮은 소재

는 우수한 열전성능을 보여준다 [14]. 이러한 칼코제나이

드 중에서도 전이금속 디칼코제나이드 (Transition Metal

Dichalcogenide, TMDC) 화합물은 뛰어난 광학적·자기적

성질과 더불어 약한 독성을 가져 열전 소재로서의 가능성

이 연구되고 있다 [15-16]. 또한 몇 가지 전이금속 화합물

은 국부적인 d 오비탈 또는 f 오비탈의 전자로 인해 큰

를 가지고 있는데 [17], 이는 파워팩터 향상에 있어 유

리하게 작용할 수 있다. 식 (2)에서와 같이 파워팩터는 유

효질량( )과 이동도(µ)에 비례한다 [18,19].

(2)

현재 전이금속 디칼코제나이드에 관한 다양한 연구들이

이루어지고 있으며 [20,21], 한 예로 HfSe2 소재의 경우

고온에서 약 1.1의 높은 ZT 값이 보고된 바 있다 [22].

또한 전이금속 디칼코제나이드 소재에서 확장하여, 전이금

속 이외의 금속 원소를 갖는 금속 칼코제나이드 소재에 대

한 연구들도 수행되어지고 있다 [23-25]. 금속 칼코제나이

드 소재로는 전이후금속인 Sn과 In을 기반으로 하는

SnSe2와 InSe 등이 대표적이다. Sn 기반 전이 후 금속 칼

코제나이드 SnSe2의 경우 750 K에서 최대 ZT 값 약 0.4

로 준수한 열전성능이 보고된 바 있다 [23]. 또한, In 기

반 전이 후 금속 칼코제나이드 InSe의 경우 795 K에서

0.05 수준의 낮은 ZT 값을 나타내나 Si를 도핑함으로써

795 K에서 0.14의 ZT 값을 나타내며 약 210%의 열전 성

능 향상이 보고되었다 [25]. 마찬가지로 Fe 기반 금속 칼

코제나이드 또한 열전소재로써 연구되고 있다 [26,27]. 이

러한 Fe 기반 금속 칼코제나이드 중에서도 특히 FeSe2 및

FeTe2는 1018 - 1019 cm-3의 높은 전하밀도를 기반으로 다른

금속 칼코제나이드들과 비교하여 뛰어난 전기전도도 값을

나타낸다 [28,29]. 하지만 높은 전기전도도에 비해 낮은 제

벡계수의 영향으로 0.1–0.3의 다소 낮은 ZT 값을 가지는데,

이러한 문제점을 해결하기 위해 불순물을 첨가하여 전기적

특성을 향상시키는 연구가 이루어지고 있다. 또한 Fe 기반

금속 칼코제나이드의 뛰어난 전기적 특성을 활용한 연구로

서, Bi-Sb-Te계 합금에 FeTe2를 도핑하여 350-400 K 범위

에서 ZT 값이 모조성에 비해 43% 향상된 수치를 보여주

며 도핑 소재로도 적용될 수 있다는 결과가 보고된 바 있

다 [30]. 본 연구에서는 사방정계로 결정구조가 같은 두

금속 칼코제나이드 FeSe2 및 FeTe2 를 포함하여 두조성의

고용조성 Fe(Se,Te)2 의 전기적 특성 및 열전특성을 연구

하였다. 전기전도도, 제벡계수, 전하밀도가 측정되었으며,

제벡계수와 전하밀도로부터 유효질량을 산출하였다.

2. 실험 방법

Fe(Se1-xTex)2 (x = 0, 0.2, 0.6, 0.8, 1) 잉곳을 전통적인

용융-응고 공정을 통하여 합성하였다. 분말 형태의 고순도

합성 원료 Fe (99.9%, Kojundo Chemical Laboratory Co.,

Ltd.), Se (99.999%, KRTLab), Te (99.999%, 5N Plus) 를

화학양론에 맞게 칭량 후 혼합하여 석영관(직경 15 mm)에

넣고 진공(~10-4 torr) 봉합하였다. 봉합된 석영관을 510 oC에

서 72시간 동안 용융 후 냉각하여 잉곳 형태의 고용체를 수

득하였다. 고에너지 스테인리스 볼밀(SPEX 8000D, SPEX)

을 사용하여 수득한 잉곳을 분말로 분쇄하였다. (SUS Ball

직경: 5 mm, 개수: 8개, 분쇄 시간: 5분) 분말을 430 oC
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55 MPa 에서 12분 간 가압소결 (Spark Plasma Sintering:

SPS, SPS-1030, Sumitomo Coal Mining Co., Ltd.)하여

직경 11 mm, 높이 11 mm의 디스크 모양의 벌크 소결체를

제조하였다. 소결이 진행되는 동안 챔버 내부는 진공(~10-5

Torr)을 유지하였다. X선 회절(X-Ray Diffraction: XRD,

D8 Discover, Bruker) 분석을 통해 상형성 거동 및 이차상

존재 여부를 파악한 이후 Se-Te 치환고용에 의한 격자상수

의 변화를 산출하였다. 합성 소재의 조성을 확인하기 위해

Scanning electron microscopy (SEM)-energy dispersive

spectroscopy (EDS) 측정을 진행하였으며, 열전성능 측정

장비 (ZEM-3, Advanced-Riko)를 통해 Helium 분위기에

서 각 샘플 (측정된 샘플 규격: 2×2×8 mm3)의 전기전도도

및 제벡계수를 측정하였다. 이렇게 측정된 제벡계수와 전

기전도도를 통해 파워팩터를 계산하였다. 샘플의 전기적 거

동을 파악하기 위해 홀 효과 측정 시스템 (HMS-5500,

Ecopia)을 이용하여 각 샘플 (측정 샘플 규격: 7×7×0.5 mm)

의 홀 비저항 (Hall resistivity) 값을 측정한 뒤, 측정값을

기반으로 전하밀도를 산출하였다. 홀 측정은 상온(300 K)

에서 진행되었다. 

3. 실험 결과

그림 1(a)는 Fe(Se1-xTex)2 (x = 0, 0.2, 0.6, 0.8, 1) 샘플의

XRD 측정결과를 나타낸다. FeSe2 (x = 0) 및 FeTe2

(x = 1) 샘플의 경우 사방정계 구조의 FeSe2 (JCPDS: 01-

079-1892)와 FeTe2 (JCPDS: 01-074-0246) 가 단일상으로

합성된 것을 확인하였으며, Te-rich 상인 FeSe0.8Te1.2 (x =

0.6) 및 FeSe0.4Te1.6 (x = 0.8)의 XRD 결과에서는 단일상

을 형성을 확인하였다. FeSe1.6Te0.4 (x = 0.2)의 경우 FeSe2

와 FeTe2를 기반으로 하는 두가지 상이 함께 존재하는 것

을 확인하였다. 표 1에는 SEM-EDS로 측정된 Fe, Se, Te

의 원자비율을 나타내며, 화학양론적 조성비에서 벗어나지

않는 것을 확인하였다. 그림 1(b)는 XRD 결과로부터 산출

된 각 샘플의 a축, b축, c축 격자상수를 나타낸다. x =

0.2 조성은 복합체의 두 사방정계 구조의 구성상의 두 가

지 격자상수를 모두 표시하였다. FeSe2에 대한 격자상수는

내부가 색칠된 기호로, FeTe2에 대한 격자상수는 빈 기호

로 나타냈다. 모든 축에서 전반적으로 FeSe2보다 FeTe2에

대한 격자상수가 큰데, 이는 Te가 Se보다 큰 원자반경을

갖는 것에 기인한다. 먼저 FeTe2에 대한 격자상수를 살펴

보면 x = 1부터 x = 0.2까지 Se 함량이 증가할수록 모든 축

의 격자상수가 감소하는 경향을 보였다. 이는 FeTe2의 Te

자리에 Se가 성공적으로 치환고용 되었다는 실험적 증거

가 된다. 다음으로 x = 0과 x = 0.2 조성의 FeSe2에 대한

격자상수를 비교해보면 a축은 3.6089 Å에서 3.6169 Å으로,

b축은 4.7411 Å에서 4.8165 Å으로, c축은 5.7707 Å에서

5.7925 Å으로 증가한 것을 확인할 수 있으며 이 결과는

FeSe2상에 Te의 고용이 한계가 있음을 알 수 있다.

그림 2(a)는 Fe(Se1-xTex)2 (x = 0, 0.2, 0.6, 0.8, 1) 각 조

성의 전기전도도 측정 결과를 나타낸다. FeSe2 (x = 0) 샘

플의 경우 상온에서 31 S/cm 로 매우 낮은 전도도를 보이

Fig. 1. (a) XRD patterns and (b) calculated lattice parameters a, b and c of Fe(Se1-xTex)2 (x = 0, 0.2, 0.6, 0.8 and 1). Solid and open symbols
in (b) correspond to lattice parameters of FeSe2 and FeTe2 phases, respectively.

Table 1. Atomic composition measured by electron dispersive
spectroscopy (EDS) of the Fe(Se1-xTex)2 (x = 0, 0.2, 0.6, 0.8 and 1)
samples.

　Fe(Se1-xTex)2 x = 0 x = 0.2 x = 0.6 x = 0.8 x = 1 

Fe 0.36 0.34 0.36 0.32 0.36

Se 0.64 0.51 0.26 0.12 -

Te - 0.14 0.38 0.45 0.64
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며, FeSe0.8Te1.2 (x = 0.6) 샘플에서 1295 S/cm의 가장 높

은 값은 나타내다가, FeTe2 (x = 1) 조성에서 335 S/cm 로

낮아진다. 모든 조성에서 온도가 증가하며 전기전도도가 증

가하는 반도체 거동을 보였다. 그림 2(b)는 각 조성의 제

벡계수를 나타낸다. FeSe2 (x = 0) 및 FeTe2 (x = 1) 모조

성의 제벡계수는 300 K에서 양의 제벡계수 값을 보이나

온도가 증가함에 따라 특정 온도를 기점으로 음의 값으로

전환되는 양극성 전도(bipolar conduction) 특성을 보인다.

FeSe2 (x = 0) 경우 제벡계수는 상온에서 83 μV/K 수준이

며 450 K 부근에서 n-type 전도로 변화되어, 600 K 에서

-101 μV/K 로 낮아진다. FeTe2 (x = 1) 경우 제벡계수는

상온에서 53 μV/K 수준이며 500 K 부근에서 n-type 전도

로 변화되어, 600 K 에서 -36 μV/K 로 낮아진다. 상기 두

샘플에 대해서 제벡계수가 0 인 온도부근에서는 온도차에

의한 전자의 이동과 정공의 이동이 상쇄를 이룬다고 생각

할 수 있다. 

그림 2(c)는 각 샘플의 전기전도도 및 제벡계수로부터

산출된 파워팩터를 나타낸다. 상온에서는 FeSe0.8Te1.2 (x =

0.6) 조성이 0.19 mW/mK2으로 가장 우수한 파워팩터를 보

여주었다. 그러나 고온으로 갈수록 전기전도도는 증가하는

데 반해 제벡계수의 크기는 감소하여 고온(600 K)에서

0.14 mW/mK2 수준까지 감소하였다. 반면 상온에서 0.020

mW/mK2 수준으로 낮은 파워팩터 값을 보였던 FeSe0.4Te1.6

(x = 0.8) 조성은 고온으로 갈수록 전기전도도와 제벡계수의

크기가 함께 증가하여 600 K에서 x = 0.6 조성의 파워팩터

를 추월하였다. 고온(600 K)에서 가장 우수한 파워팩터를

보인 조성은 FeSe2 (x = 0)로, 전도 전환이 일어나기 전

약 430 K까지는 전기전도도는 증가하는데 반해 제벡계수

의 크기가 감소하여 파워팩터가 감소하는 양상을 보였으나,

n-type 전도로 전환이 이루어진 이후 전기전도도와 제벡계

수의 크기가 함께 증가하여 600 K에서 0.34 mW/mK2로

가장 높은 파워팩터 값을 나타냈다. FeTe2 (x = 1) 조성 또

한 FeSe2 (x = 0) 조성과 유사한 파워팩터 경향을 보였으

나 전반적으로 작은 제벡계수 크기로 고온 영역에서 x =

0 조성에 비해 낮은 파워팩터를 보여주었다.

앞서 나타난 전기적 성질의 거동을 보다 깊이 파악하기

위해 홀 효과를 이용하여 상온에서 측정한 각 조성의 전하

밀도를 그림 3에 나타내었다. 상온에서 측정된 홀 전하밀

도의 부호는 상온에서 제벡계수의 부호와 동일하게 측정되

었다. FeSe1.6Te0.4 (x = 0.2) 조성은 3.90×1018/cm3 로 모든

조성 중 가장 낮은 전하밀도를 보였으며, FeSe0.8Te1.2 (x =

0.6) 조성은 2.9×1019/cm3로 모든 조성 중 가장 높은 전하

밀도를 보였다. 이는 양극성 전도 상황에서 상온에서 우세

한 전하(전자 혹은 정공)를 확인한 결과가 된다. 

반도체의 전기적 특성 거동은 페르미 준위의 전자상태밀

도에 기반을 두고 있다. 전자상태밀도의 크기는 전자 상태

Fig. 2. (a) Electrical conductivity σ, (b) Seebeck coefficient S and (c) power factor P. F. as a funtion of temperature for the Fe(Se1-xTex)2 (x =
0, 0.2, 0.6, 0.8 and 1).

Fig. 3. (a) Hall carrier concentration  as a function of x in
Fe(Se1-xTex)2 (x = 0, 0.2, 0.6, 0.8 and 1) at 300K.
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밀도 유효질량과 직결되며, 유효질량을 계산함으로써 전기

적 특성 거동을 전자구조의 변화의 관점에서 해석하였다.

각 샘플의 전자상태밀도 유효질량은 식 (4)를 통해 산출되

었으며, 그 값을 그림 4에 나타냈다.

(4)

식 (4)에서 S, , , ,  그리고 은 각각 제벡

계수, 볼츠만 상수, 단위 전하량, 플랑크 상수, 전자상태밀

도 유효질량, 그리고 전하밀도를 의미한다. 그림 4(a)에 각

샘플의 전하밀도에 따른 제벡계수 (Pisarenko 그래프)를 나

타냈다. 그림 4(a)의 점선은 식 (4)를 통해 계산한 동일한

유효질량에 대한 전하밀도와 제벡계수의 상관관계를 나타

낸다. 이때, m0는 전하의 정지질량이다. 그림 4(b)에 각 샘

플의 유효질량만을 따로 나타냈다. 는 전하밀도 및 제

벡계수와 비례관계를 가진다. 따라서 그림 4(b)에서 확인

할 수 있듯이 는 각 샘플이 보이는 전하밀도 및 제벡

계수 거동과 유사한 거동을 보인다. FeSe2 (x = 0)와

FeTe2 (x = 1) 조성의 는 각각 0.22 m0와 0.09 m0 로

계산되었으며, FeSe2의 경우 중간 정도의 전하밀도와 가장

큰 제벡계수를 가져 가장 큰 값을 보였다. x = 0.6 조성

은 가장 높은 전하밀도를 갖으며 0.19 m0로 FeSe2 다음으

로 높은 값을 보였다. x = 0.2 조성은 가장 낮은 전하밀

도와 가장 작은 제벡계수를 가져 약 0.002 m0 의 가장 작

은 값을 보였다. 전자와 전공의 양극성 전도가 유사한

정도로 나타나는 것으로 보인다. 

상온 열전재료 가장 많이 연구되고 있는 Bi2Te3 기반 열

전 소재의 경우도 양극성 전도를 보이는 대표적인 소재이

며 Bi 자리에 Sb를 도핑하여 p형 열전소재로써, Te 자리

에 Se를 일정량 도핑하므로써 n형 열전소재로써 활용이 되

고 있다 [14]. 본 연구를 통해 FeSe2 및 FeTe2 소재에서

도 Bi2Te3 기반 열전소재의 경우 처럼 양극성 전도를 보이

는 것을 확인하였으며, FeSe0.8Te1.2 (x = 0.6) 샘플에서 상

온 전하밀도가 2.9×1019/cm3 로 상당히 높으며, 전기전도도

또한 1300 S/cm 수준으로 높은 전도가 확인되었으며, 동시

에 -38 μV/K 으로 상온 파워팩터가 0.19 W/mK2 에 달하

여 매우 높은 수준임이 확인되어 n형 열전소재로써의 가

능성이 높은 것이 확인 되었다. FeTe2 (x = 1)의 소재의 경

우에도 상온 전하밀도가 5.9×1018/cm3로 열전소재로써 높은

수준이며, 전기전도도 또한 300 S/cm 수준으로 높은 전도

가 확인되었으며, 동시에 제벡계수는 53 uV/K 으로 상온

파워팩터가 0.09 W/mK2 로 산출되어 상온 파워팩터가

0.09 W/mK2 로 측정되어 높은 수준임이 확인되어 p형 열

전소재로써의 가능성이 높은 것이 확인 되었다. 다만, 본

연구는 FeSe2-FeTe2 계 소재에서의 전기전도 특성 기반의

열전 성능을 평가한 것으로써, Fe(Se,Te)2 소재를 기반으로

양이온 도핑을 통한 추가 연구를 통하여, 실제 p형 및 n형

열전소재로 의미 있는 ZT 값을 발현할 수 있을 것으로 보

고 추가 연구를 진행하고 있다. 

4. 결 론 

금속 디칼코제나이드 Fe(Se1-xTex)2 (x = 0, 0.2, 0.6, 0.8,

1) 소재의 조성에 따른 고용체 형성 여부 및 전기적 특성

변화를 연구하였다. XRD 측정 결과로부터 FeSe1.6Te0.4 (x

= 0.2) 조성에서 FeSe2 및 FeTe2 구조를 기반으로 하는 복

합체가 형성됨을 확인하였으며, FeSe0.8Te1.2 (x = 0.6) 및

FeSe0.4Te1.6 (x = 0.8) 조성에서는 Se가 Te 자리에 치환고용

되어 단일상을 형성함을 확인하였다. FeSe2, FeTe2 조성은

고온으로 올라가면서 p형 반도체에서 n형 반도체로 변화

하는 뚜렷한 전도 전환 특성을 나타냈으며, 전도 전환 이

후 온도 영역에서 두 조성 모두 제벡계수 및 전기전도도가

증가하여 600 K에서 각각 0.34 mW/mK2, 0.11 mW/mK2의

비교적 높은 최대 파워팩터 수치를 보였다. FeSe0.8Te1.2 (x

= 0.6) 조성에서 상온 전하밀도가 2.9×1019/cm3 로 상당히

높으며, 전기전도도 또한 1300 S/cm 수준으로 높은 전도가

확인되었으며, 동시에 제벡계수는 -38 uV/K 으로 상온 파

워팩터가 0.19 W/mK2 에 달하여 매우 높은 수준임이 확

인되어 n형 열전소재로써의 가능성이 높은 것이 확인 되

었다. FeTe2 (x = 1)의 소재의 경우에도 p형 열전소재로써

상온 전하밀도가 5.9×1018/cm3 로 열전소재로써 높은 수준

이며, 전기전도도 또한 300 S/cm 수준으로 높은 전도가 확

인되었으며, 동시에 제벡계수는 53 uV/K으로 상온 파워팩

터가 0.09 W/mK2 로 산출되어 높은 수준임이 확인되어 p
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Fig. 4. (a) Pisarenko plot - , (b) effective mass m* as a
function of x of Fe(Se1-x, Tex)2 (x = 0, 0.2, 0.6, 0.8 and 1) at 300K
(m0 = free electron mass).
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형 열전소재로써의 가능성이 높은 것이 확인 되었다.

Fe(Se,Te)2 소재를 기반으로 양이온 도핑을 통한 추가 연구

를 통하여, 실제 p형 및 n형 열전소재로 의미 있는 ZT

값을 발현할 수 있을 것으로 보고 추가 연구를 진행하고

있다.
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