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1.�서론

우리�사회는�급증하는�에너지�수요의�증가와�온실가스로�인한�기후변화�문제에�직면하고�있다.�이러한�

문제를�해결하기�위해�전�세계적으로�신재생에너지(renewable�energy)의�사용과�개발에�대한�관심이�늘어나고�

있는�추세이다.�우리나라는�세계적인�흐름에�발맞추어�신재생에너지의�사용을�전�국가적�차원에서�장려하고�

있으며�기업들도�적극적으로�2050년까지�기업에서�사용하는�전력의�100%를�재생에너지로�대체하자는�국제적�

기업�간�협약�프로젝트인�RE100(Renewable�Energy�100)에�자발적으로�동참하는�등�신재생에너지�사용에�많은�

노력을�기울이고�있다.1�다양한�신재생에너지�기술�중,�대표적으로�사용되는�기술은�우리�주변에서�흔히�볼�수�

있는�태양전지이다.�현재�많이�사용되고�있는�태양전지는�실리콘�태양전지로�장기�안정성이�우수하고�저렴한�

단가로�인해�기업과�개인에게�대중적으로�사용되고�있다.�하지만�현재의�20%�수준의�광전변환효율(solar�to�

power�conversion�efficiency)을�갖는�상용�실리콘�태양전지로는�오늘날의�급증하는�에너지�수요를�만족시키기에�

어려움이�따른다.�따라서,�더�높은�광전변환효율을�갖는�태양전지�기술�개발이�필요한�상황이다.

기존의�실리콘�태양전지를�대체할�수�있는�고효율�태양전지�기술로는�페로브스카이트�태양전지�기술이�

현재까지는�가장�유력하다.�페로브스카이트�태양전지는�2009년�일본의�교토대학의�Miyasaka�교수팀에�의해�

염료감응�태양전지의�염료를�페로브스카이트의�한�종류인�methylammonium�lead�iodide(MAPbI3)와�methylammonium�

lead�bromide(MAPbBr3)를�대체하면서�그�역사가�시작되었다.
2�그�후,�성균관대�박남규�교수,�스위스�EPFL의�

Michael�Gr tzel�교수�공동연구팀에�의해�고체�전공전달물질의�도입으로�9%가�넘는�효율을�시작으로�많은�

연구진들의�노력과�관심�덕분에�기술의�도약이�시작되었다.3,4�최근에는�납-할로겐을�포함한(APbX3)�페로브스

카이트는�전기-광�특성�우수성으로�현재�단일층�구조의�소자에서�25%가�넘는�광전변환효율이�보고되고�

있다.5­7
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페로브스카이트는�밴드갭�조절(bandgap�tuning)이�용이하기�

때문에�기존�실리콘�태양전지와의�적층형�구조가�가능하다는�

장점이�있다.8,9�따라서,�우리나라를�포함한�많은�국가에서�

페로브스카이트-실리콘�적층형�태양전지�개발에�몰두하고�

있다.� 최근� 스위스� EPFL과� CSEM� 공동� 연구팀에� 의해�

31.25%�효율이�보고되면서�화석연료�기반의�탄소에너지�대체�

에너지원으로서의�가능성을�보여주고�있다.10�이러한�페로브스

카이트�태양전지의�우수성과�많은�연구진들의�노력에도�

불구하고�상용화를�위해�해결해야할�문제들이�아직�남아있다.�

낮은�페로브스카이트�태양전지의�안정성,�페로브스카이트�

태양전지의�독성�문제가�대표적이다.11,12�장기�안정성의�경우�

안정성이�개선된�페로브스카이트�프리커서�및�계면물질의�

개발과�봉지재�기술들의�발전�덕분에�많이�개선되었다.13­15�

하지만�페로브스카이트�전구체에�사용되는�dimethylformamide�

(DMF)와�고성능�페로브스카이트�필름�형성을�위해�사용되는�

항용매(anti-solvent)(chlorobenzene(CB),� toluene(TL))에�

대한�독성문제가�여전히�거론되고�있다.16

이에�본�특집에서는�앞으로의�페로브스카이트�태양전지의�

상용화를�위해�친환경적인�방법의�페로브스카이트�태양전지�

기술들�중에서�용액공정�기반의�친환경�페로브스카이트�

태양전지�제조방법에�대한�연구들을�소개하고자�한다.

2.�본론

2.1�친환경�전구체�용액�제조�기술

현재�일반적인�페로브스카이트�태양전지�전구체�용매는�

유독성이�강한�DMF와�같은�물질에�의존하고�있다.�용매의�

특성은�페로브스카이트�결정화�속도를�제어하는데�중요한�

역할을�하기�때문에,�이러한�DMF를�친환경�용매로�대체하기�

위해서는�페로브스카이트�물질을�잘�녹일�수�있는�적절한�

용매의�선택이�필요하며,�다양한�친환경�용매를�사용한�

연구가�꾸준히�진행되고�있다.17

Dimethyl� sulfoxid(DMSO)는� 페로브스카이트� 전구체�

용매로�사용될�수�있으며�DMF에�비해�유독성이�적어�친환경�

용매로�사용된다.�하지만�DMSO만을�용매로�사용할�경우�

높은�표면장력,�점도�및�끓는점,�낮은�증기압으로�균일한�

페로브스카이트�필름을�형성하는데�어려움이�있다.�이러한�

문제점을�해결하기�위한�노력으로�Solliance�Solar�Research의�

Yulia�Galagan�연구팀은�무독성�DMSO�기반�잉크를�사용하여�

조밀한�페로브스카이트�필름을�형성하였다.�N2�knife와�같은�

효율적인�용매�제거�방법을�도입함으로써�16%�이상의�효율을�

달성하였다(그림�1).18

또한�Center� for�Solar�Energy�and�Hydrogen�Research�

Baden-W rttemberg(ZSW)의� Erik� Ahlswede�연구팀은�

정공수송층/페로브스카이트� 계면에� SiO2� nanoparticle을�

적용하고,�페로브스카이트�필름�코팅�과정에서�N2�knife를�

사용하여�이러한�어려움을�극복하였다.�이렇게�제작된�태양전지는�

DMF와�DMSO를�혼합�용매로�사용하였을�때와�유사한�수준인�

16.7%의�효율을�보였으며,�용매로�DMF를�사용할�필요가�

없다는�것을�보여준다.�또한�DMSO를�용매로�사용하여�

대면적�소자�제작�및�상업화를�위한�roll-to-roll�프로세스에�

적합한�용매�시스템을�제안하였다(그림�1).19

DMSO�이외에도�다양한�물질이�페로브스카이트�태양전지의�

친환경�용매로�사용되고�있다.�Oxford�대학의�Henry�Snaith�

교수�연구팀은�methylamine(ME)을�acetonitrile에�용해하여�

CH3NH3PbI3� 페로브스카이트�전구체�염(salt)을�용해하는�

새로운�용매�시스템을�개발했다.�이�용매를�이용하여�간단한�

스핀코팅�공정을�통해�실온에서�페로브스카이트�물질의�빠른�

결정화를�유도할�수�있었다.�이는�DMF�기반�페로브스카이트�

태양전지에�비해�PL�수명이�크게�향상시키며�18%�이상의�

안정화된�효율을�얻을�수�있었다(그림�2).17�Xiamen�대학의�

Hua�Bai�연구팀은�ME�solution과�tetrahydrofuran(THF)�혼합�

용매를�사용하여�페로브스카이트�전구체가�매우�잘�용해되는�

새로운�저비점�용매를�보고했다.�이�혼합�용매는�MAPbI3를�

고농도로�용해할�수�있으며,�빠르게�증발하여�MAPbI3의�

결정화를�촉진한다.�스핀코팅으로�제작된�태양전지는�20%�

이상의�높은�효율을�달성했으며,�블레이드�코팅으로�제조된�

10�cm2�크기의�모듈도�15.6%의�높은�효율의�결과를�보였다.�

그림�1.�(a)�페로브스카이트�태양전지에�사용되는�녹색�용매를�포함한�용매의�화학�구조,18�(b)�N2�knife를�이용한�페로브스카이트�블레이드�코팅�
개략도,� (c)�페로브스카이트�소자의� J-V�곡선.19
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이�혼합�용매에�사용되는�ME와�THF는�모두�상업적으로�이용�

가능하고�저렴한�화학물질이기�때문에�태양전지�상업화의�

가능성을�보여준다.20

그�외에도�저독성�용매로�알려진�gamma-butyrolactone�

(GBL)은�친환경�용매로�사용되지만�실온에서�매우�낮은�

용해도를�가져�페로브스카이트�태양전지의�전구체�용액으로�

사용하기에�어려움이�있다.21� Northwestern� Polytechnical�

University(NPU)의�Wei�Huang�교수�연구팀은�이러한�문제를�

극복하기�위해�GBL과�PEG200을�혼합하여�PbBr2�용액을�

제조하였다(그림�3).�혼합�용매는�GBL의�부피�분율을�조절하여�

최적화되었으며,�two-step�스핀코팅�방식으로�제작된�CsPbBr3�

기반�태양전지는�8.1%의�전력변환효율을�보고한�바�있다.22

Saule�Reseach�Institute의�Konrad�Wojciechowski�연구팀은�

일반적으로�많이�사용되는�친환경�용매인�GBL의�대안으로�

gamma-valerolactone(GVL)을�사용하여�태양전지를�제작하였다.�

하지만�GVL을�용매로�사용한�경우�전구체�용액의�점성이�

높아�결정�품질을�떨어뜨릴�수�있다.�이러한�단점을�보완하기�

위해�methanol(MeOH)을�용매�첨가제로�사용하여�13.8%의�

전력변환효율을�얻었으며,�GVL만을�용매로�사용한�태양전지보다�

더�균일한�박막,�안정성�및�효율이�높은�태양전지를�제작하였다.23

2.2�친환경�항용매�기술�

현재까지�보고된�페로브스카이트�필름�제조�방법�중�가장�

잘�알려진�방법은�항용매(anti-solvent)�방법이다.�페로브스

카이트�코팅�과정에서�항용매�처리를�통해�균일한�고품질의�

페로브스카이트�박막을�제조할�수�있다는�장점이�있다.24�주로�

사용하는�항용매는�TL,�CB�그리고�diethyl�ether(DE)�등으로�

인간과�환경에�해로운�영향을�미치며�대량생산에�적합하지�

않다.24-26� 따라서�페로브스카이트�태양전지의�상용화를�

위해서�친환경적이고�안전한�녹색�항용매를�사용하는�것이�

필수적이며�많은�연구자들이�녹색�항용매�연구에�참여하고�

있다.

숙명여자대학교의�박민우�교수�연구팀에서�녹색�항용매�

butyl� acetate(BA)로� 제조된� 페로브스카이트� 태양전지를�

제작하여�19.78%의�고효율과�1,000시간�동안�초기�효율의�

97.4%을�유지하는�안정성을�확보하는�기술을�개발되었다.�

페로브스카이트�전구체로�사용되는�용매�DMSO와�새로�

도입된�BA�용매의�용해도�매개변수의�차이를�이용하여�

페로브스카이트의�핵�성장을�촉진한�결과이다(그림� 4).27�

중국�Sichuan�대학교�Xiaojia� Zheng�연구팀에서는�화장품�

또는�식품용�항료로�사용되는�녹색�항용매�methoxybenzene�

(PhOMe)을�이용해�20%�이상의�고효율�페로브스카이트�

태양전지를�제조하였다.�이는�CB�항용매로�제작된�셀과�

유사한�효율을�보여준다.28�스위스�Yazd�대학교�Mohammad�

Mazloum-Ardakani� 연구팀에서는� 녹색� 항용매� anisole을�

사용하여�20.2%의�효율을�달성하였다.�이는�독성이�높은�

CB�그리고�TL과�비슷한�성능을�보인다.29�미국�Manchester�

대학교의�Qian�Chen�연구팀은�공기에서�녹색�항용매�ethyl�

그림�3.�(a)�GBL의�부피분율에�따른�PbBr2�용액�사진,�(b)�소자의�효율�
분포,22� (c)� GBL,� GVL,� GVL:MeOH의�측정된�점도,� (d)�소자의� I-V�
곡선과� IV�파라미터.23

그림� 2.� (a)�소자의� time-resolved� photoluminescence�곡선,� (b)�
ACN/MA�기반�솔루션을�사용한�페로브스카이트�필름의� top-view�
SEM�사진,17�(c)�MAPbI3�소자의�J-V�곡선,�(d)�10�cm

2�페로브스카이트�
태양전지�모듈의� J-V�곡선.20

그림�4.�(a)�CB와�BA를�항용매로�사용하여�만든�페로브스카이트�필름�
표면� SEM�이미지와� (b)� 태양전지�소자� J-V�곡선.27
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acetate(EA)� 기반�페로브스카이트�태양�전지에서� PbCl2�

첨가제를�이용해�PbI2의�결정도와�광�흡수율을�향상시키며�

비방사성�재결합은�감소시켰다.�그�결과�페로브스카이트�

태양전지의�효율을�16.20%까지�약�2.4%�높이고�28일�동안�

초기�효율의�81%를�유지하는�안정성을�보여주었다.30�이라크�

Technology�대학의�Mustafa�K.�A.�Mohammed�연구팀에서도�

EA를�녹색�항용매로�사용한�연구를�발표하였다.�공기�중에서�

저온�용액�처리하고�녹색�항용매�EA를�사용하여�제조된�

페로브스카이트�태양전지는�전하�재결합�확률이�낮고�트랩이�

감소되어�17.75%�효율,�90%의�장기�안정성�그리고�80�℃

에서�30일�동안�초기�효율의�88%를�유지하는�열�안정성을�

보인다.31�Chiang�Mai�대학의�Supab�Choopun�연구팀은�녹색�

항용매� isopropyl� alcohol(IPA)로� 제작된� 페로브스카이트�

박막의�입자�크기가�크고�핀홀이�적으며�표면�커버리지가�

개선되었다(그림�5).�그�결과�전자-전하�재결합률을�낮춰�

16.3%의�높은�효율을�얻는�결과를�보였다.32�Rome�대학의�

Aldo�Di�Carlo�연구팀은�IPA�녹색�항용매를�사용하여�공기에서�

CsMAFA�페로브스카이트�태양전지를�블레이드�코팅�기술로�

제조한�결과�셀은�17%�이상의�효율을�모듈은�16.1%의�효율을�

나타내어�대규모�생산의�가능성을�확인하였다.33

독성�항용매를�대체하기�위한�방안으로�BA,�PhOMe,�Anisole,�

EA,�IPA�등�다양한�녹색�항용매가�사용되었다.�BA,�PhOMe,�

EA는�약�20%에�달하는�고효율�페로브스카이트�태양전지를�

가능하게�하였다.�EA와�IPA에서는�각각�높은�열�안정성과�

습기�안정성을�보였고�대면적�모듈�제작에도�우수한�성능을�

보여�페로브스카이트�태양전지의�상용화�가능성을�확인할�

수�있었다.

2.3�무항용매�페로브스카이트�필름�제조기술

앞서�요약한�저독성�BA,�PhOMe,�Anisole,�EA,� IPA의�

우수한�연구결과에도�불구하고�여전히�다량으로�사용될�

경우�인체에�유해할�수�있으며�대면적화가�어렵기�때문에�

완전한�무항용매�제조�방법에�대한�연구�또한�진행되고�있다.�

한�예로,�페로브스카이트�필름의�일반적인�열처리�공정을�

대체한�무항용매�방법이�있다.�독일의�Helmholtz-Zentrum�

Berlin�연구소의�Antonio�Abate�연구그룹에서�flash�infrared�

annealing(FIRA)을�사용함으로써�항용매를�사용했을�때보다�

향상된�품질의�페로브스카이트�필름을�만드는데�성공했다.�

나아가�대면적�페로브스카이트�태양전지를�제작하여�14.6%의�

전력변환효율을�보였다(그림�6a,b).34�또�다른�예로는�매끄럽고�

균일한�표면�및�충분한�두께의�페로브스카이트�층을�얻기�

위해�중국�Hauqiao�대학교�Yunfang�Huang�교수�연구그룹은�

손쉬운�dual-flash�방법을�적용했다(그림�6c).�Low�pressure�

flash� evaporation(LPFE)� 공정과� high� temperature� flash�

annealing(HTFA)�공정을�통해�19.15%의�전력�변환�효율을�

갖는�고성능�페로브스카이트�태양전지를�제작하였고,�이는�

에어펌프�방식을�통해�유독성�항용매의�사용을�줄여�실용화를�

위한�새로운�길을�제시하였다.35�이�밖에�카자흐스탄�Nazarbayev�

대학교�Charles�Surya�교수�연구그룹에서는�극저온�공정을�

도입하여�전력변환효율이�21.4%인�무항용매�페로브스카이트�

태양전지를�제작하기도�하였다.36

한편�무항용매�페로브스카이트�필름을�제조하기�위한�

연구로�페로브스카이트�전구체에�대한�직접적인�개발도�진행�

중이다.�대표적인�예로는�중국�산시사범대학교의�Zhike�Liu,�

Shengzhong� Liu� 공동연구팀은� 기존의� 전구체(CsI,� PbI2,�

PbBr2)를�대체하기�위한�새로운�전구체�시스템(HCOOCs,�

HPbI3,� HPbBr3)을�개발하였다.�새로운�전구체�시스템을�

기반으로�한�CsPbI2Br�페로브스카이트�태양전지는�16.14%의�

전력변환효율을�달성하였으며,�캡슐화되지�않은�태양전지를�

대기에서�800시간�이상�에이징�시켜도�기존�효율의�92%를�

그림�5.�페로브스카이트�필름의�표면�FESEM�이미지:�(a)� IPA�처리,�(b)�CB�처리된�10,000�배율�이미지,�(c)� IPA�처리,�(d)�CB�처리된�30,000�
배율�이미지,� 30,000�배율에서�페로브스카이트�입자의�크기�분포:� (e)� IPA�처리,� (f)� CB�처리.32
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유지함으로�높은�공기�안정성을�입증하였다(그림� 7a)37.�

중국�산둥대학�Xutang�Tao�교수�연구그룹에서�주석�기반�

페로브스카이트�태양전지의�흡수층의�낮은�산화환원�전위로�

인해�전구체�용액의�준비�및�필름�제조�과정�중�발생하는�산화�

과정을�줄이기�위해�결정�분해�및�재결정�기술을�제안했다.�

또한�FASnI3의�벌크�및�마이크로�결정을�제조하는�숙련된�

방법과�다양한�크기의�제조에�활용할�수�있는�무항용매�및�

열처리�기술을�소개했다.�그�결과�0.04�cm2의�활성면적에서�

8.9%,�1.01�cm2의�활성면적에서�5.5%의�전력�변환�효율을�

나타내었다.38�이외에도�통상적으로�페로브스카이트의�전구체로�

사용되는� DMSO� 또는� N-methyl-2-pyrrolidone(NMP)은�

1.5�MPa�미만에서�빠른�동시�증발로�고품질�페로브스카이트�

필름에�적합하지�않다.�이러한�문제를�해결하고자�성균관대학교�

박남규� 교수팀은� 1,3-dimethyl-3,4,5,6-tetrahydro-2(1H)-�

pyrimidinone(DMPU)을�전구체�용액에�첨가하였다.�낮은�

증기압과�DMPU의�높은�도너의�수가�안정적인�부가물�중간체의�

형성을�유도하여� 19.69� cm2의�활성면적을�갖는�대면적�

모듈에서�전력변환효율�17.94%를�기록하였다(그림�7b).39

3.�결론

지금까지�친환경�페로브스카이트�태양전지�관련�최신�

연구들에�대해�알아보았다.� 페로브스카이트�태양전지는�

우수한�전기�광학적�특성�덕분에�오늘날�단일층�25%,�실리콘�

적층형�30%�이상의�효율을�보이며�새로운�신재생에너지�

후보로�여겨지고�있다.�하지만�상용화를�위해서는�기존에�

고효율�페로브스카이트�태양전지�소자를�위해�사용되고�있는�

독성이�있는�물질들을�친환경적,�저독성의�물질로�대체하는�

것이�시급하다.�따라서,�본�특집에서는�이러한�문제점을�

해결하기�위한�친환경�페로브스카이트�태양전지�기술�중,�

용액공정�기반의�전구체�용액�제조�기술,�항용매�기술,�무항용매�

페로브스카이트�필름�제조기술에�대해�알아보았다.�앞서�언급된�

기술들�외에도�많은�연구자들이�친환경적인�태양전지를�

개발하기�위해�많은�노력을�기울이고�있으며�이러한�노력을�

통해�페로브스카이트�태양전지가�가까운�미래에�상용화가�

되기를�기대해�본다.
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