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Abstract

Organic-inorganic perovskite solar cells, which feature remarkable electrical and optical 

characteristics, are the most promising candidates for next-generation photovoltaic materials. 

However, their commercial applications are limited owing to the instability of perovskite. In this 

context, we conducted a study to improve the stability of perovskite using 2D/3D stacked thin 

films. We deposited 2D BA2PbI4 (BA = butylammonium) perovskite on the surface of 3D 

FAPbI3 (FA = formamidinium) perovskite via plane growth resulting in the formation of clear 

2D/3D stacked thin films. The introduction of 2D perovskite leads to improved device 

performance and stability because defect-induced non-radiative recombination and thin-film 

degradation are suppressed.

Keywords: 2D/3D 페로브스카이트(2D/3D perovskite), 적층 박막(Stacked thin films), 면 성
장(Plane growth), 태양전지(Solar cells)

1. 서 론

우수한 전기적 및 광학적 특성을 가지는 유-무기 페로브스카이트는 가장 유망한 차세

대 광전지 소재이며, 현재 26%가 넘는 효율이 보고되었다1). 그러나 페로브스카이트가 상

업적으로 응용되기 위해서는 몇 가지 문제점이 존재하며, 대표적으로 페로브스카이트의 

열악한 안정성을 들 수 있다. 이를 해결하기위한 다양한 페로브스카이트 소재 중에서 2D 

페로브스카이트로 알려진 Ruddlesden-Popper 상이 많은 주목을 받았다2-5). 일반적인 페

로브스카이트 구조는 무기 BX6
- 팔면체가 모서리의 이온을 공유하며 유기 양이온을 둘러

싸는 형태로 배열되어 있는데, 여기에 부피가 큰 유기 양이온(A’)이 위치하게 되면 더 이 
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상 연속적인 구조를 유지하지 못하고 무기 BX6
- 층 간의 간격이 벌어진 배열로 변하게 된다. 이때 유기 양이온 

사이에 무기 층의 수 n에 따라 2D (n = 1, A’2BX4), quasi-2D (1 < n < ∞, A’2An-1BnX3n+1), 그리고 3D (n = ∞, 

ABX3) 페로브스카이트로 구분된다. 이런 2D 페로브스카이트를 이루는 유기 양이온은 긴 탄소 사슬로 구성되

어 있어 앞서 언급한 바와 같이 부피가 크고, 소수성을 가진다. 때문에 n의 값이 작아질수록 내부 이온의 이동에 

의한 열화와 산소와 수분과 같은 외부 환경에 대하여 매우 안정적이다. 하지만 유기층이 절연층으로써 역할을 

하며, 3D 페로브스카이트 보다 큰 밴드갭으로 인한 좁은 광 흡수 범위 및 높은 엑시톤 결합 에너지로 인하여 전

하의 분리와 이동을 방해한다6-8).

그럼에도 2D 페로브스카이트는 3D 페로브스카이트의 단점을 극복할 수 있기 때문에 두 페로브스카이트를 이

용한 여러 연구가 수행되었으며, 크게 2D-3D 혼합과 2D/3D 적층 박막으로 구분할 수 있다9-12). 그 중 2D/3D 적

층 박막은 3D 페로브스카이트의 표면에 결함을 패시베이션하여 계면에서 발생하는 비방사성 재결합과 외부 환경 

또는 내부 이온의 이동으로 인한 박막의 열화를 억제할 수 있는 것으로 보고되었다9,13-15). 이러한 적층 박막을 형성

하기 위해서는 용액을 두 번 코팅하는 방법이 일반적이나, 2D 물질을 증착할 때 사용되는 용매로 인하여 먼저 증착

된 박막에 손상을 입혀 소자의 성능과 안정성에 부정적 영향을 주는 quasi-2D 상 형성의 우려가 존재한다. 따라서 

최적의 구조를 위해서는 혼합상의 형성없이 명확한 형태의 2D/3D 적층 박막을 구현하는 것이 중요하다.

본 연구에서는 면 성장을 통하여 3D FAPbI3의 표면에 2D BA2PbI4 층을 형성하였다. 용매의 사용이 배제되어 

2D와 3D의 접합면에서 quasi-2D 상이 발생하지 않는 순수한 조성의 2D/3D 적층 박막을 구현하였으며, 이를 

적용한 평면형 태양전지를 제작하였다. 이후 제작된 페로브스카이트 태양전지의 성능과 안정성을 평가하였고, 

그 결과 2D 층을 도입하였을 때 성능과 안정성 모두 향상되는 것을 확인하였다.

2. 실험방법

2.1 BA2PbI4 (2D) 페로브스카이트 박막

2D 페로브스카이트 박막은 FTO 기판에 증착하여 사용하였다. 먼저 FTO 기판을 초음파세척기를 이용하여 

세정제, 증류수, 아세톤, IPA로 세척 후, UV-ozone에 20분간 노출하였다. 0.6 M의 2D BA2PbI4 용액은 

DMF/DMSO (8:1 v/v%) 용매에 준비하였다. 스핀 코팅을 통해 증착 후, 100°C에서 5분간 후열처리하여 2D 

페로브스카이트 박막을 형성하였다.

2.2 BA2PbI4/FAPbI3 (2D/3D) 적층 박막 페로브스카이트 태양전지 제작

3D 및 2D/3D 페로브스카이트 태양전지는 FTO 기판을 사용하여 제작하였다. FTO 기판은 앞서 언급한 방

법과 동일하게 세척하여 사용하였으며, 세척된 기판에 전자전달층 역할을 위한 SnO2 층을 형성하였다. SnO2 

(15% in H2O colloidal dispersion; Alfa Aesar) 용액은 증류수에 혼합(1:5 v/v%)하여 준비하였다. 스핀 코팅을 

통해 증착 후, 150°C에서 30분간 후열처리하여 전자전달층을 형성하였다. 다음으로 DMF/DMSO (8:1 v/v%) 
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용매에 준비된 FAPbI3 용액을 SnO2가 증착된 기판에 스핀 코팅 후, 단계적으로 100°C에서 5분 및 150°C에서 

10분간 후열처리하여 3D 페로브스카이트 박막을 형성하였다. 2D/3D 적층 박막을 형성하기 위하여 미리 준비

된 2D 페로브스카이트 기판을 3D 페로브스카이트 기판에 서로 마주보게 겹친 다음 60°C에서 30분간 압착하였

다. 이후 겹쳐진 2D 기판을 조심스럽게 떼어 내어 제거하였음에도 압착 과정에서 2D 층이 3D 표면에 성장하여 

적층 박막이 형성되었다. 그 다음 홀전달층 증착을 위해 35 μl의 4-tertbutylpyridine (tBP; Sigma-Aldrich), 21 

μl의 lithium bis (trifluoromethane salt (520 mg/ml in acetonitrile, Li-TFSI; Sigma-Aldrich) 및 9 μl의

cobalt-TFSI salt (400 mg/ml in acetonitrile; Sigma-Aldrich)가 첨가된 spiro-OMeTAD (90 mg/ml in 

chlorobenzene; GreatCell Solar) 용액을 준비하였다. 준비된 용액을 스핀 코팅하여 증착 후, 열증착기를 이용

하여 100 nm 두께의 Au 전극을 증착하였다.

2.3 실험 분석 방법

페로브스카이트 박막의 단면 이미지는 전계방사형 주사전자현미경(Field Emission Scanning Electron 

Microscopy, FE-SEM, JSM-7000F; Jeol)을 이용하여 관찰하였으며, 결정 구조는 XRD (X-ray Diffraction, 

MiniFlex 600; Rigaku)을 통하여 분석하였다. 제작된 소자의 성능 평가는 AM1.5G 솔라 시뮬레이터(94023A; 

Newport)와 태양전지 I-V 테스트 시스템(LAB200; McScience)를 사용하여 –0.2에서 1.3 V 범위에서 500 

mV/s의 속도로 측정하였으며, 사용된 마스크의 면적은 0.09 cm2이다. 안정성 테스트를 위하여 POE와 butyl 

rubber을 이용하여 encapsulation 하였으며, 85°C/85% RH 조건의 환경 챔버(PR-1; ESPEC)에 보관하며 소

자의 성능을 측정하였다.

3. 결과 및 고찰 

Fig. 1은 2D/3D BA2PbI4/FAPbI3 적층 박막 형성 과정을 나타내는 그림이다. 먼저 각각의 기판에 2D 

BA2PbI4와 3D FAPbI3를 증착하여 준비하였다. 이후 준비된 2D와 3D 박막이 증착된 기판을 서로 마주보게 겹

친 다음 열과 압력을 가하여 2D 층이 성장할 수 있도록 유도하였다. 이 과정에서 압력에 의하여 3D 페로브스카

Fig. 1 Schematic showing the 2D/3D stacking thin-film formation process of 2D BA2PbI4 and 3D FAPbI3 perovskites
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이트에 물리적으로 부착된 2D 페로브스카이트는 시간이 지남에 따라 3D 층의 표면을 따라 점차적으로 성장하

게 되며, 충분한 성장 시간 이후 2D 기판을 제거하여도 3D 층의 표면에 남아 2D/3D 적층 박막이 형성되었다.

Fig. 2는 주사전자현미경을 이용하여 3D와 2D/3D 페로브스카이트 박막의 단면을 관찰한 이미지를 보여주

며, 핀홀의 발생없이 연속적으로 페로브스카이트 층이 형성됨을 확인하였다. 또한 3D 박막은 약 ~450 nm의 두

께를 보이는 반면에 2D/3D 박막은 3D 박막과 비교하여 평균적으로 약 ~70 nm의 두께가 증가하는 것이 관찰

되었다. 이러한 결과는 열과 압력에 의하여 2D 페로브스카이트가 3D의 표면을 따라 성장한 것으로 여겨지며, 

이를 뒷받침하기 위하여 XRD 측정을 진행하였다.

Fig. 2 SEM cross-sectional images of the (a) 3D and (b) 2D/3D perovskites. The thicknesses of perovskite were observed 

through SEM images (Scale bar: 300 nm)

2D, 3D, 그리고 2D/3D 박막의 XRD 측정 결과는 Fig. 3에서 보여준다. 2D와 3D 모두 성공적으로 증착되는 

것을 확인하였다. 일반적으로 적층 박막을 형성하기 위해서는 3D 층에 2D 소재가 용해된 용액을 순차적으로 코

팅하는데, 이 과정에서 2D의 용매가 3D 페로브스카이트에 손상을 입혀 2D와 3D의 혼합상이 형성되기 쉽다. 반

면에 본 연구에서의 2D/3D 적층 박막은 quasi-2D 상과 같은 다른 이차상의 발생없이 6.5° 부근에서만 BA2PbI4

의 회절 peak이 관찰되었으며, 이러한 결과는 순수한 조성의 2D/3D 적층 박막으로 형성되었음을 의미한다.

Fig. 3 XRD patterns of 2D BA2PbI4, 3D FAPbI3 and 2D/3D BA2PbI4/FAPbI3 perovskite thin films. FTO peaks are denoted as #
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이후 해당 박막을 적용한 태양전지를 제작하여 성능을 평가하였다. Fig. 4(a)는 1 sun (100 mW/cm2)에서 전

류 밀도-전압 곡선을 보여준다. 2D 층을 도입함으로써 3D 페로브스카이트의 표면을 패시베이션하여 표면에 

존재하는 결함과 결함으로부터 유도되는 비방상성 재결합을 감소시켜16,17), 결과적으로 2D/3D 적층 박막의 소

자가 3D 박막의 소자보다 개방전압과 효율이 개선되는 것을 확인하였다. 또한 고온/고습 환경에서의 안정성을 

평가하기 위하여 encapsulation된 소자를 85°C/85% RH의 환경에 보관하며 효율 변화를 관찰한 결과는 Fig. 

4(b)에서 보여준다. 3D 박막의 소자는 60시간 이후 급격히 소자 성능이 감소하는 반면에 2D/3D 적층 박막의 

소자는 320시간 이후에도 초기와 유사한 성능을 보임을 확인하였다. 이러한 성능의 차이는 2D 층을 구성하는 

유기 양이온의 존재 때문이다. 3D 페로브스카이트는 주변 환경으로 인한 열화 이외에도 FA+, I-와 같은 내부 이

온이 박막에 인접한 전하전달층으로 이동 및 이탈하며 박막의 분해가 발생하는데 2D 층을 구성하는 부피가 큰 

유기 양이온은 이러한 이온의 이동을 물리적으로 억제하여9,13,14,18,19), 결과적으로 박막의 안정성을 향상시키는 

것을 확인하였다.

Fig. 4 (a) The J-V  curves of 3D and 2D/3D perovskite solar cells. (b) Damp heat test of encapsulated devices under 85% RH 

at 85°C in the dark

4. 결 과

본 연구에서는 면 성장을 통하여 다른 이차상의 발생없이 순수한 조성의 2D/3D BA2PbI4/FAPbI3 적층 박막

을 제작하였으며, 이를 적용한 태양전지의 안정성을 평가하였다. 2D 층의 도입은 3D 페로브스카이트의 표면 

결함과 비방사성 재결합을 감소시키고, 내부 이온의 이동과 박막 분해를 억제하여 전반적인 소자의 성능과 안

정성이 향상되는 것을 확인하였다. 이러한 연구결과는 페로브스카이트 태양전지의 상업화를 위한 해결방안 중 

하나로써 2D/3D 적층 박막의 가능성을 보여주는 것이라 기대한다.
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