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차세대 태양전지 광흡수층 소재 중에서 할라이드 페로브스카이트 태양전지(PSCs)는 Shockley- 

Queisser(S-Q) 한계에 근접한 효율성을 지닐 잠재력을 가지고 있는 것으로 평가받고 있다. 미야사카 

연구팀에 의해 최초로 보고된 이후,[1] PSCs는 높은 광흡수 계수, 쉬운 밴드갭 조절성, 긴 전하 운반자 

확산 길이, 결함에 대한 내성 등의 성질로 인해 폭넓은 주목을 받아왔다. 특히, 미국재생에너지연구소

(NREL)에 의해 인증된 26.1%의 기록적인 효율은 실리콘 태양전지의 최고 효율에 근접하는 수치로, 실리

콘 태양전지가 26% 이상의 PCE에 도달하는 데 약 40년이 걸린 것에 비해, PSCs는 불과 10여년 만에 

달성한 놀라운 발자취를 보였다.[2]

이와 같은 PSCs의 발전은 기존의 다른 용액 공정 기반 광전기술, 예를 들어 염료감응 태양전지

(DSSCs) 및 유기 광전지(OPV)에서 얻은 교훈에도 크게 기인한다. 이러한 발전을 바탕으로 단일 접합 

하이브리드 태양전지와 탠덤 기술을 포함한 다양한 형태의 PSCs는 상업화의 큰 가능성을 지니며, 이미 

여러 기업들이 대규모 PSC 패널의 제조 및 시험에 착수하였다.

PSCs는 다른 광전기술에 비해 여러 가지 장점을 가지고 있다. 그 중 하나는 용액 공정에도 불구하고 

상대적으로 높은 개방회로 전압(Voc)을 달성한다는 점이다. 용액 공정으로 제작된 재료에서는 대규모의 

결함, 구조적 무질서, 화학적 비균질성이 예상되며, 이러한 결함들은 특히 Voc와 충전률(FF)의 큰 손실

을 통해 성능 저하의 주요 원인이 될 수 있다. 그러나 실제로 PSCs, 특히 하이브리드 페로브스카이트는 

거의 이론적 한계에 도달하는 Voc 값을 보여주고 있는데, 이는 페로브스카이트의 ‘결함 내성(Defect 
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Tolerance)’ 특성 때문인 것으로 여겨진다. 이 결함 내성

은 결정 결함이나 화학적 비균질성을 의미하는 고유 특성

이지만, 디바이스 내의 불완전성: 페로브스카이트 필름, 

운반층 또는 인터페이스의 물리적 및 전기적 불완전성으

로 인한 에너지 손실도 발생할 가능서이 있다. 따라서, 높

은 Voc를 달성하기 위해 필름과 인터페이스의 품질 개선

을 위한 많은 노력이 이루어지고 있다.

본 리뷰는 Voc와 PCE의 이론적 배경을 통해 Voc를 높

이는 것이 왜 현시점에서 추가적인 효율의 제고에 필수적

인지를 설명하고, 더불어 다양한 종류의 페로브스카이트 

태양전지의 Voc 향상을 위한 주요 방법 및 접근법을 다룬

다. 본문에서의 페로브스카이트 분류는 크게 유-무기 하

이브리드, 전-무기, 그리고 탠덤 태양전지 기술으로 나누

어 설명한다. 이를 통해 PSCs가 광전변환 분야에서의 혁

신적인 발전을 이끌고 있는 방식과 이들이 상업적 응용에 

얼마나 가까워졌는지를 탐구할 것이다.

본론 1: 개방회로전압(Voc)의 이론적 배경

페로브스카이트 태양전지(PSCs)의 전력 변환 효율(PCE)

이 25%를 넘어섰음에도 불구하고, 기록된 효율은 여전히 

Shockley-Queisser(S-Q) 이론에 의해 예상된 이론적 한

계(1.4 eV 페로브스카이트의 경우에 33%)에 미치지 못한

다. 태양광 패널이 전체 PV 시스템 비용의 작은 부분만을 

구성하기 때문에, 태양전지의 비용을 줄이는 것은 설치 비

용에 큰 영향을 주지 않으나, 효율을 증가시키는 것은 킬

로와트시당 비용에 큰 영향을 미친다. 태양전지의 PCE는 

광 여기된 전하 캐리어의 재결합 과정에 의해 결정되며, 

이 전하 캐리어는 복사적 또는 비복사적으로 재결합할 수 

있어, 재결합된 여분의 전자와 홀의 에너지가 궁극적으로 

광자 또는 포논으로 전달된다. S-Q 이론에서는 태양전지 

내 유일한 재결합 메커니즘이 복사적 재결합이라고 가정

하며, 바로 이 복사적 재결합이 효율의 한계를 결정한다.

태양전지의 효율성에 대한 이론적 한계는 빛 흡수체(페

로브스카이트 및 기타 PV)의 밴드갭에 관련이 있다.[3] 

PSCs의 가장 높은 PCE(25% 이상)는 대부분의 PV를 초과

하지만, 다른 PSCs의 효율성은 그렇게 두드러지지 않으며 

S-Q 한계와 비교했을 때 개선의 여지가 크다. S-Q 한계

에 접근하여 더 높은 효율을 달성하기 위해서는 PSCs의 

각 파라미터에서의 손실과 그 원인을 이해하는 것이 필요

하다.

태양전지의 총 손실은 빛의 손실(비효율적인 빛 관리)과 

캐리어의 손실(부적절한 캐리어 관리)로 구성된다. 단락 

회로 전류 밀도(Jsc)와 S-Q 한계에 의한 최대 가능 전류

(JSQ) 간의 비교는 주로 셀 내부에 갇힌 광자와 셀의 비활

성 영역에 의한 빛 흡수로부터 발생하는 광전류 손실을 정

량화할 수 있다. j = Jsc/JSQ로 계산된 j 값은 빛 관리를 나

타내며, 더 큰 값은 더 나은 빛 관리, 즉 낮은 광전류 손실

을 의미한다. PSCs의 j 값은 0.95 이상으로, 이는 거의 완

그림 1. 태양전지의 종류에 따른 S-Q limit과 j-j0 그래프
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벽한 빛 관리를 의미하며 개선의 여지가 거의 남지 않았다. 

태양전지의 캐리어 재결합 손실은 물질의 밴드갭에서 최

소한의 재결합 전류(즉, 복사 한계), J0,SQ와 dark recom-

bination 전류, J0의 비율로 확인할 수 있다. 낮은 j0 = 

J0,SQ/J0는 표면 재결합을 줄임으로써 캐리어의 관리가 필

요하다는 것을 의미한다. 페로브스카이트의 j0는 10-3- 

10-2 범위에 있으며, 이는 GaAs와 같은 다른 태양전지보

다 낮다.

필 팩터(FF)는 태양전지의 최대 전력을 Voc와 Jsc의 곱

으로 나눈 비율로 정의된다. 실제 FF는 기생 저항 손실에 

의해서도 영향을 받는다. 따라서 PSCs에서 비복사적 재결

합은 광전변환 성능을 결정하는 데 특히 중요하다. 따라서 

태양전지에서 비복사적 재결합을 이해하고 억제하는 것이 

효율성을 향상시키는 열쇠이다.

태양광 기술의 기본 물리적 과정에 따라, 태양광 아래에

서 전자는 반도체의 가전자대(VB)에서 전도대(CB)로 여기

되어, 이전에 있던 홀을 남긴다. 이 경우, 열 평형 상태에

서의 반도체의 페르미 레벨은 더 이상 적합하지 않게 되며 

전자(EFn)와 홀(EFp)의 준페르미 레벨로 분할된다. S-Q 한

계 이론에서는 전자와 홀의 준페르미 레벨 차이가 태양전

지의 Voc를 달성할 수 있는 값으로 설정된다. 즉, 이상적

으로는 준페르미 레벨 분할(QFLS)과 Voc는 상호 교환 가

능한 개념으로 간주되며, 서로 같은 것으로 간주된다.[4]

Voc는 태양전지의 어두운 포화 전류와 광생성 전류에 

따라 달라진다. PSCs의 Jsc는 거의 완벽한 빛 관리와 고

정된 빛 강도로 인해 작은 변화를 보인다. 그러나 태양전

지에서 비복사적 재결합에 따라 어두운 포화 전류는 크기 

순서로 변할 수 있다. 따라서 어떠한 비복사적 캐리어 재

결합도 QFLS를 줄이고 Voc 감소에 기여할 수 있다. Voc

의 광강도에 대한 로그 의존성도 이 방정식에서 나타난다. 

다른 빛 흡수체(다른 Eg)를 가진 태양전지를 비교하기 위

해, 다이오드 이상성 인자 n이 도입되었으며, 이는 광강도

의 함수로서 Voc의 측정으로부터 결정될 수 있다.

PSCs에서 Voc를 제한하는 비복사적 재결합은 단일 페

로브스카이트 층의 갭 내 재결합 중심(결함 및 트랩)과 페

로브스카이트와 전송층 사이의 이종 접합에서 발생한다. 

이는 결함 보조 재결합(Shockley-Read-Hall, SRH 재결

합), 오제 재결합, 밴드 꼬리(band-tail) 재결합, 그리고 계

면 재결합을 포함한 여러 유형으로 나눌 수 있다. 다만, 오

제 재결합과 밴드 꼬리 재결합은 대부분의 PSCs 유형에서 

큰 비중을 차지하지 않으며, 보편적이지도 않다.

PSCs의 비복사적 손실을 정량화하고, PSCs의 결함 내

성에 대해 논의함으로써, 비복사적 재결합을 최소화하고 

Voc 출력을 개선하기 위한 전략을 개발하는 것이 중요하

다. 따라서, 재결합을 줄이고, 결함을 관리하며, 계면의 정

렬을 최적화함으로써, PSCs의 성능을 더욱 향상시킬 수 

있는 방법을 탐색하는 것이 페로브스카이트 태양전지가 

직면한 중요한 연구 방향이다. 결론적으로, 높은 Voc를 달

성하면서 낮은 재결합이 가능해진다면, 현재보다 더욱 높

은 PCE를 달성할 것으로 기대할 수 있다.

본론 2: 유-무기 페로브스카이트 태양전지의 

Voc 향상 전략

유-무기 하이브리드 페로브스카이트 태양전지는 그들

의 짧은 연구 역사에도 불구하고, 지속적으로 전력 변환 

효율(PCE)을 향상시켜 현재 25% 이상을 기록하며 주목받

고 있다. 이러한 고효율 유-무기 페로브스카이트 태양전

지의 성공은 주로 개선된 단락 회로 전류(Jsc)와 상대적으

로 높은 필팩터(FF)에 기인하며, 반면에 개방 회로 전압

(Voc)은 Shockley- Queisser(S-Q) 이론에 의해 예상된 

한계에 조금 못 미친다.

초기 연구 단계에서 페로브스카이트 층은 높은 Voc를 

실현하는 데 주요한 요소로 간주되었다. 고체 홀 전송 물

질을 기반으로 한 고체 상태 PSCs의 개발 이후, 고품질 페

로브스카이트 필름을 얻기 위한 공정이 PSC 연구의 주류

를 이루게 되었다. 다양한 방법이 개발되었음에도 Voc 값

은 S-Q 한계보다 다소 낮은 수준에서 포화되었다. 이는 

페로브스카이트 층 자체의 한계를 넘어서 인터페이스 공



24  Bulletin of the Korea Photovoltaic Society Vol. 10 No. 1

학과 전하 전송 층으로 연구 초점이 이동하게 만들었다.

페로브스카이트 필름의 고품질 제작에 있어 주요한 방

법 중 하나로 자리 잡은 안티-솔벤트 방울 떨어뜨리기는 

다양한 안티-솔벤트의 종류를 변경하거나, 떨어뜨리기 

조건을 수정하고, 안티-솔벤트에 다양한 첨가제를 사용하

는 등 여러 연구에서 주목받았다. 클로로벤젠은 대중적인 

안티-솔벤트로 활용되고 있지만, (FAPbI3)0.85(CsPbBr3) 

0.15 하이브리드 페로브스카이트 필름의 경우엔, 디이소

프로필 에테르(diisopropyl ether)가 고품질을 실현하는 

데 더욱 효과적이며 Voc 출력을 향상시키는 것을 발견했

다.[5] 하지만 다양한 안티솔벤트가 실험되었음에도 불구하

고, 페로브스카이트 조성에 따른 안티-솔벤트의 정확한 

분류는 여전히 불분명하다. 특히, 안티-솔벤트의 떨어뜨

리기 속도를 정밀하게 제어하는 것이 필름의 품질에 큰 영

향을 미치는데, 이는 수동으로 조절하기 어렵고 배치나 사

람에 따라 달라질 수 있기 때문이다. 최근에는 안티-솔벤

트를 빠른 떨어뜨리기와 느린 떨어뜨리기로 분류하는 일

반적인 접근 방법이 제시되었다.[6] 이 최적화된 안티-솔벤

트 분배 기법은 무결점이면서 밀도가 높고, 표면이 평평하

며, 입계 영역이 줄어들고 대형 입자 배열을 가진 다결정 

페로브스카이트 필름의 품질을 개선한다. 이러한 고품질 

필름은 주로 개선된 Voc에서 비롯된 성능 향상으로 이어

진다. 

페로브스카이트 전구체 용액에 첨가제를 추가하는 방법

은 필름의 품질을 향상시키는 데 효과적이다. 적절한 첨가

제를 선택하는 것에는 현재까지도 연구가 계속되고 있으

며, 유기 및 무기 화합물, 소분자 및 대분자, 심지어 고분

자를 포함한 다양한 종류의 첨가제가 입자 성장을 촉진하

여 대부분의 경우 전력 변환 효율과 안정성을 향상시키는 

데 적용되었다. 또한, 첨가제의 기능성 그룹이 페로브스카

그림 2. 페로브스카이트의 응력(strain) 완화 
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이트 및 전송층과 상호 작용하면서 결함 패시베이션과 이

온 고정화를 유도해 디바이스의 성능과 안정성을 개선했

다. 고분자 첨가제 중, 폴리아닐린은 Voc를 12% 증가시켜 

눈에 띄게 성능을 개선한 바 있다.[7] 또한, 페로브스카이트 

전구체에 5mol% 과량의 PbI2를 추가하는 것도 결정립계 

가장자리(grain boundary)에서의 패시베이션 효과로 인

하여 Voc를 증가시킬 수 있는 방법으로 간주된다.

A-사이트 양이온과 관련된 물질들도 전구체에 첨가제

로서 활용될 수 있다. 메틸암모늄(MA) 할라이드인 MAI와 

MACl은 약간 과량으로 혼합된 전구체 용액에 첨가될 때 

효과적인 것으로 여러 연구에 의해 확인된 바 있다. MACl

은 대부분의 유-무기 기반 페로브스카이트 전구체에 필수

적인 첨가제로, 특히 FA가 우세한 전구체에서 고품질 필

름 제작에 중요한 역할을 한다.[8] 현재, MACl을 포함한 페

로브스카이트 전구체를 사용한 대부분의 고효율 PSCs는 

개선된 Voc와 높은 Jsc를 유지한 덕분에 전반적인 성능이 

향상될 수 있었다. MACl의 추가는 Br을 전구체에 추가했

던 초기의 개념과 다르게, Voc가 오르는 대신 Jsc의 손실

을 감수했던 것과 다르게 가열과정에서 증발되어 페로브

스카이트 본연의 밴드갭에 영향을 미치지 않는다는 것이 

중요하다.

그와 동시에, 페로브스카이트를 도포한 뒤에 열처리와 

냉각 과정을 거치면서 기판과의 열팽창 계수와의 차이로 

인해 발생하는 응력(strain)은 계면의 결함과 비방사성 재

결합을 촉진하는 원인 중 하나이다. 페로브스카이트 전구

체에 중성 리간드인 TOP(trioctylphosphine)을 넣어 마이

크로스트레인(microstrain)을 줄이고 페로브스카이트 결

함을 패시베이션하여, 24.9%의 효율과 더불어 1.17V의 

Voc를 기록하였다.[9]

하이브리드 페로브스카이트 태양전지에서 SnO2는 주력 

전자 전송층(ETL)으로 자리매김하며 Voc와 효율 향상을 

위한 중요한 역할을 수행한다. SnO2의 선택은 그것이 낮

은 온도에서 간단한 용액 공정을 통해 제작될 수 있으며, 

고효율 태양전지를 위한 우수한 전자 전송 및 인터페이스 

특성을 제공하기 때문이다.

SnO2 기반으로 한 다양한 표면 개선 및 패시베이션 전

략이 Voc 향상을 위해 개발되었다. 예를 들어, RbF 수용액

을 SnO2 필름에 스핀코팅하는 방법은 Rb+ 이온이 페로브

스카이트 격자의 중간지점으로 활발히 이동하여 이동성을 

억제하고 비방사(non-radiative) 재결합을 줄이는 효과를 

나타냈다.[10] 또한, FTPS와 같은 수용성 산을 SnO2에 첨

가하는 것은 SnO2의 결함을 줄이거나 에너지 레벨을 조정

함으로써 전기적 특성을 향상시키는 데 효과적이었다.[11]

SnO2 위에 추가 층을 도포하거나 SnO2 아래에 보조 층

을 삽입하는 이중 ETL 구조의 적용은 인터페이스 최적화

와 전하 전달 개선을 통해 높은 Voc를 실현했다. 예를 들

어, In2O3 층을 SnO2 아래에 도포한 이중 ETL 구조는 더 

나은 에너지 정렬과 향상된 전하 전송으로 인해 Voc를 크

게 개선했다.[12]

SnO2 ETL의 제조 방법으로는 화학 욕조 증착(Chemical 

Bath Depostion)이나 SnO2 양자점(QDs)을 사용하는 방

법 등이 있으며, 이는 인터페이스 결함을 줄이고, 전하 수

그림 3. SnO2 양자점을 사용한 ETL
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명을 연장시키며, 비방사 재결합을 억제하여 높은 Voc를 

달성하는 데 기여한다. 특히, SnO2 QDs를 이용한 ETL은 

페로브스카이트와 투명 전극 사이의 인터페이스 결합을 

강화하고 페로브스카이트 패시베이션을 향상시켜 Voc를 

더욱 높일 수 있다.[13]

SnO2 기반 ETL은 하이브리드 페로브스카이트 태양전

지에서 Voc와 전체 성능 향상을 위한 핵심 요소로 부상했

다. 다만, 단일 SnO2 층만으로는 완벽하지 않으며, SnO2 

내 결함을 줄이고 인터페이스 상호 작용을 최적화하여 비

방사 재결합을 최소화하고 더 나은 전하 전달을 위한 에너

지 정렬을 조정하기 위한 수정 물질이나 층이 필요하다. 

SnO2 ETL의 개선은 또한 페로브스카이트 성장을 제어하

여 고품질 페로브스카이트 필름 형성과 태양전지의 높은 

Voc를 실현하는 데 기여한다.

HTM(Hole transporting Material)에 대한 연구 역시 마

찬가지로 크게 발전하였다. 초기 PSC 개발 단계에서 주로 

페로브스카이트와 ETL에 초점을 맞췄던 연구는 이제 

HTMs로 확장되었다. 가장 일반적으로 사용되는 HTM은 

spiro-OMeTAD이며, 이의 전도성을 높이기 위해 Li-TFSI, 

FK-209, tBP와 같은 도핑제가 사용된다. 그러나 Li-TFSI

의 장기적 안정성 문제로 인해 최근에는 다른 HTM에 대한 

연구도 활발히 진행되고 있다.

HTM의 최적화는 주로 Voc의 증가와 안정성 강화에 초

점을 맞추고 있다. 예를 들어, Jeon 등은 spiro-OMeTAD

의 변형체인 fluorene-terminated HTM(DM)을 개발하여 

Voc를 1.07V에서 1.11V로 향상시켰다.[14] 이는 DM이 보유

한 더 깊은 HOMO 레벨 특성 때문에 인터페이스에서의 에

너지 손실이 감소했기 때문이다. 또한, 새로운 도핑제를 

적용하여 HTM의 전도성을 개선하는 연구도 진행되었다. 

Wang 등은 Li-TFSI 대신 Mg-TFSI2와 Ca-TFSI2를 사용

하여 장기 안정성을 개선했다.[15] 이러한 새로운 도핑제들

은 더 높은 Voc 유지에 기여하며, 장시간 환경 노출에도 

성능 저하가 적은 성과를 내었다.

HTM과 페로브스카이트 사이의 인터페이스 역시 Voc에 

큰 영향을 미친다. 페로브스카이트 표면 결함이 홀 전달 및 

인터페이스 재결합에 영향을 주어 전체 효율을 제한하기 

때문에, 표면 패시베이션 기술이 중요하다. Jiang 등은 페

로브스카이트와 HTM 사이에 phenethylammonium iodide 

(PEAI)를 적용하여 Voc를 1.18V로 향상시켰다.[16] PEAI는 

2차원 페로브스카이트 형성을 유도하여 표면 결함을 줄이

그림 4. PEAI를 HTL-PVSK 인터레이어에 적용한 모습
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고 홀 추출을 용이하게 한다.

HTM의 구조와 솔벤트 변경을 통한 연구도 Voc 향상에 

기여한다. spiro-OMeTAD의 용해도를 높이는 전통적인 

클로로벤젠 대신, pentachloroethane을 사용하는 새로운 

방법이 제시되었다.[17] 이는 도핑제 없이도 높은 Voc와 

Jsc를 달성하면서 공기 중 안정성을 개선했다.

본론 3: 전-무기 페로브스카이트 태양전지의 

Voc 향상 전략

유-무기 하이브리드 페로브스카이트 태양전지들이 PCE

를 비롯한 효율지표에서 탁월한 성능을 자랑하긴 하지만, 

특히 열안정성 측면에서 불안정한 문제를 드러내면서, 전-

무기 페로브스카이트로의 전환에 대한 연구가 촉진되었다. 

유기 카티온을 완전히 무기 Cs 카티온으로 대체함으로써, 

전-무기(All-Inorganic) CsPbX3(X = I, Br) 페로브스카이

트는 400℃ 이상의 온도에서도 안정적인 광활성 단계를 

유지함이 입증되었으며, 이는 열 불안정성에 대한 우려를 

완전히 해소하였다.

전-무기 페로브스카이트 태양전지의 빠른 발전은 PCE

를 6년 만에 20% 이상으로 끌어올리며, 이 분야의 주목을 

받았다. 이러한 발전은 과거에 개발된 하이브리드 PSCs로

부터 얻은 기술과 교훈에 크게 기여했다. 그러나 두 가지 

주요 도전 과제가 여전히 남아 있다. 첫 번째는 검은색 상

(Black-phase)의 광활성 단계를 실온에서 더 오랫동안 

안정적으로 유지하는 문제이며, 이는 연구자들이 효율적

인 안정화 방법을 개발하는 데 관심을 가지게 만들었다. 

두 번째는 디바이스의 효율을 더욱 향상시키는 것이다.

전-무기 태양전지의 광전변환 파라미터를 살펴보면, 

Jsc(EQE)와 FF는 이미 상당히 높은 수준으로, S-Q 한계와 

비교해도 경쟁력이 있다. 하지만 Voc의 최고값은 이론적 

Voc와의 차이가 더 크게 나타나며, 이는 전-무기 PSCs의 

이론적 한계와 실제 효율 사이의 격차의 원인이 된다. 따

라서 Voc를 향상시키기 위한 여러 방법 개발에 많은 노력

이 기울여졌다.

다양한 방법이 재결합 유형을 감소시키기 위해 시도 및 

개발되었고, 페로브스카이트 대량에서의 트랩 보조 SRH 

재결합은 결정성 향상, 입자 크기 증가, 첨가제 도입 및 금

속 도핑을 통한 필름 품질/형태 개선으로 크게 줄어들었

다. 표면 재결합은 페로브스카이트 필름 표면에의 다양한 

방식의 처리를 통해 감소되었다. 페로브스카이트/ETL 및 

페로브스카이트/HTL 인터페이스에서의 재결합 손실은 전

체 손실에 상당한 기여를 하는 것으로 보이며, 인터페이스 

그림 5. CsPbI2Br 페로브스카이트 태양전지
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공학을 통해 해결되어왔다.

하이브리드와 달리 전-무기 페로브스카이트 필름의 제

작 과정에서 안티-솔벤트는 필요 없으나, 고품질의 필름

을 얻기 위한 단계별 열처리가 자주 사용된다. 이 과정에

서, DMSO와 같은 고비점 용매가 천천히 증발하면서 델타

-상에서 베타-상으로의 전환을 촉진하고, 최종적으로 고

온 열처리를 통해 순수한 알파-상 CsPbI3 필름이 형성된

다. 이러한 방식은 직접 고온 열처리에 비해 Voc와 전체 

효율을 크게 향상시킨다.

CsPbX3 필름의 결정화 과정을 제어하고 필름 품질을 

개선하기 위해 첨가제를 사용하는 방법도 Voc 개선에 기

여한다. 예를 들어, Meng 그룹은 CsPbI3 전구체에 우레아

-암모늄 티오시안산염(UAT)을 추가함으로써 필름 형태를 

개선하고, 비방사 재결합을 획기적으로 억제하여 Voc를 

1.06V에서 1.15V로 향상시켰다.[18]

금속 도핑은 비방사 재결합을 억제하고 Voc를 증가시

키는 또 다른 효과적인 전략이다. 특히 Pb 자리에 금속 이

온을 도핑하는 방식이 보편적이며, 이는 검은 상태의 

CsPbX3를 안정화시킬 뿐만 아니라, 디바이스 성능을 향상

시킨다. Sn2+ 및 Ge2+의 도핑은 CsPbX3의 결함 밀도와 재

결합을 크게 억제하며, Voc의 상당한 향상을 가져왔다.[19]

2D/3D 이종구조는 3D 페로브스카이트 내의 트랩 상태

그림 6. 상층 셀에 PDA를 적용한 전-페로브스카이트 탠덤 태양전지
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를 억제하는데 유용한 전략으로 평가되고 있다. Lin 그룹

은 무기 CsPbI2Br 페로브스카이트를 기반으로 한 2D/3D 

이종구조를 형성하는 현장 성장(In-situ growth) 방법을 

시연하였다. 이 방법에서는 1vol%의 DMSO가 CsPbI2Br 

위에 스핀코팅 된 부틸암모늄 요오드화물(BAI) 용액에 첨

가되었다. 스핀 코팅 과정 중 DMSO는 결정화된 3D 

CsPbI2Br 필름의 얇은 층을 용해시키고 BAI와 Cs 사이의 

양이온 교환 과정을 촉진하여 3D CsPbI2Br 페로브스카이

트 표면에 2D BA2CsPb2I6Br 페로브스카이트의 오직 얇은 

층만을 형성하였다. 연구자들은 이 2D/3D 이종접합이 홀 

추출을 촉진하고 전하 운반체 재결합을 억제하여 더 높은 

Voc와 효율을 결과로 이끈다는 것을 발견하였다.[20]

CsPbX3 태양전지에서의 에너지 손실을 줄이기 위해 페

로브스카이트 표면 개질과 인터페이스 최적화 또한 중요

하다. DDTC(diethyldithiocarbamate) 분자를 사용한 표

면 엔지니어링은 표면 결함을 효과적으로 패시베이션하여 

Voc를 1.34V까지 증가시키며, 이러한 표면 패시베이션은 

페로브스카이트 표면의 비방사 재결합을 줄이고 Voc를 개

선하였다.[21]

마지막으로, ETL과 HTM은 전-무기 PSC의 Voc에 중

대한 영향을 미친다. SnO2 ETL은 CsPbX3와 좋은 에너지 

매칭을 제공하며, ZnO 층의 도입은 전자 추출을 촉진하여 

Voc를 증가시킨다.[22] 전통적으로 spiro-OMeTAD와 같

은 도판트가 포함된 HTM이 널리 사용되어 왔지만, 이는 

특히 요오드가 풍부한 전-무기 페로브스카이트에서는 습

기에 매우 민감하며, spiro-OMeTAD에 사용되는 수분을 

끌어들이는 Li-TFSI 도판트는 페로브스카이트의 상 변화

를 유발할 수 있다. 이로 인해 효율이 급격히 감소하는 문

제가 발생한다. 이러한 문제를 해결하기 위해, 다양한 연

구 그룹들은 도판트 없는 새로운 HTM을 개발하고 있다. 

Hu 그룹은 도판트 없는 P3HT를 CsPbI2Br 셀의 HTM으로 

사용하여 spiro-OMeTAD에 버금가는 효율을 달성했다. 

이어서, 에너지 수준 조정을 위한 버퍼 층을 도입하여 Voc

를 1.26V까지 향상시켰지만, 큰 에너지 오프셋 문제는 여

전히 남아 있었다.[23] 또한, Yip 그룹은 spiro-OMeTAD와 

P3HT보다 더 깊은 HOMO 레벨을 가진 스쿼레인(squa-

rain) 기반 폴리머를 개발하여, 이 폴리머들이 페로브스카

이트 표면과의 상호작용을 통해 표면 결함을 패시베이션

하는 효과를 보였으며, 높은 홀 이동성을 보이는 것으로 

나타났으며, 이러한 새로운 HTM은 Voc와 PCE 모두에서 

우수한 성능을 보였다.[24]

본론 4: 탠덤형 페로브스카이트 태양전지

금속 할라이드 페로브스카이트(MHPs)를 사용하여 달

성할 수 있는 넓은 밴드갭(약 1.2-3.0 eV) 덕분에 실리콘, 

구리 인듐 갈륨 셀레나이드 및 유기 태양전지와 함께 탠덤 

태양전지 개발이 가능해졌다. 최근, 넓은 밴드갭(WBG; 약 

1.8 eV)과 좁은 밴드갭(NBG; 약 1.2 eV) 층으로 구성된 전

-페로브스카이트 탠덤은 단일 접합 페로브스카이트 태양

전지(PSC)의 최고 기록된 전력 변환 효율(PCE)을 초과하

는 성과를 보였다.[25]

하지만, 페로브스카이트 탠덤 셀의 PCE는 WBG 셀의 

큰 개방 회로 전압(Voc) 손실로 인해 제한되고 있다. 약 

1.5 eV의 단일 접합 유-무기 하이브리드 PSC는 Voc 손실

을 최저 0.3 V까지 보였지만, 1.75 eV 이상의 혼합 요오드

/브로마이드 PSC는 아직 Voc 손실을 0.5 V 이하로 달성

하지 못했다. 이러한 Voc 손실은 20% 이상의 브로민 농도

를 가진 페로브스카이트에서 증가된 트랩 밀도, 광 유도 

할라이드 분리 및 전하 수송 층과의 에너지적 부조화로부

터 비롯된 것으로 보고되었다. 전하 수송 층과 접촉한 후 

페로브스카이트의 광발광 양자 수율(PLQY)은 현저히 감

소하는데, 이는 페로브스카이트-수송 층 인터페이스가 페

로브스카이트 밴드갭 내에서 재결합 경로를 생성한다는 

것을 시사한다. 밴드 불일치, 에너지 레벨 고정 및 페로브

스카이트로부터의 할라이드 이동 등이 이 현상의 원인으

로 보고되었다.

이를 해결하기 위해, Sargent 그룹에서는 페로브스카이

트 표면 상태를 수정하고 표면 전위의 공간적 분포를 더 
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균일하게 만들기 위한 대안으로 디암모늄 분자를 도입하

였다. 1,3-프로판 디암모늄(PDA)을 사용함으로써 준-페

르미 레벨 분할이 90 meV 증가하였고, 이를 통해 1.79 eV 

밴드갭의 페로브스카이트 태양전지가 1.33 V의 Voc와 

19% 이상의 PCE를 달성할 수 있었다. 이 층을 전-페로브

스카이트 탠덤에 적용하여, 2.19 V의 기록적인 Voc와 

27% 이상의 PCE를 기록하였다.[26]

결 론

CdTe, 염료감응 태양전지, 유기 태양전지와 같은 태양

전지 기술과 비교하여, 페로브스카이트를 사용하는 PSCs

는 유사한 밴드갭을 가진 흡수체를 사용함에도 불구하고 

특히 높은 Voc나 최소 에너지 손실을 보여준다. Voc의 개

선은 PSCs의 효율을 더욱 촉진하고 응용 전망을 확장하는 

핵심이다. 페로브스카이트와 인터페이스의 결함으로 인해 

발생하는 심각한 비방사 재결합이 Eloss의 주요 원인이라

고 여겨지며 비방사 재결합은 FF 손실에도 부분적으로 책

임을 제공하는 점을 생각 해야한다. 즉, 재결합을 억제하

면 Voc와 FF가 동시에 개선될 수 있다. 광흡수체와 인터

페이스에서 비방사 재결합을 억제하는 전략은 에너지 손

실을 줄이는 데 효과적임이 입증되었다. Voc 및 효율의 추

가 향상을 통해, 페로브스카이트 태양전지의 상업적 전망

이 밝아질 것이라 예상한다. 

솔루션 처리된 페로브스카이트가 많은 결함을 가지고 

있고 이러한 결함과 연결된 심각한 성능 손실을 겪을 것으

로 예상되지만, 그들의 결함 내성 특성은 최소한의 에너지 

손실로 높은 Voc를 달성하는 데 도움이 된다. 하지만, 페

로브스카이트의 결함 내성 특성이 페로브스카이트 내의 

본질적인 결정 결함만을 의미하며, 다결정 필름의 핀홀과 

입자 경계와 같은 외재적 결함 및 ETLs 및 HTLs에서의 계

면 불완전성이 전체 디바이스 성능에 상당한 영향을 줄 수 

있다. 높은 Voc를 생산하기 위한 수많은 전략이 확립되었

지만, 여전히 이러한 과정을 주도하는 메커니즘에 대한 연

구의 필요성이 강조된다. 페로브스카이트나 디바이스의 

인터페이스가 어떻게 변화하는지, 물리적-화학적 관점에

서 실제로 무슨 일이 일어나고 있는지에 대한 메커니즘을 

근본적으로 이해하는 것이 향후 Voc를 제고하고 높은 효

율의 PSCs를 개발하는 데 필수적이라고 사료된다.
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