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(C)

[그림 1] (a) Effective filtration 부피에 따른 환원된 그래핀 산화물의 면저항 변화

         (b) 환원된 그래핀 산화물의 면저항에 따른 550 nm에서의 투과도 변화

         (c) 환원된 그래핀 산화물을 전극으로 사용한 OPV의 특성[1]　 
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   최근 세계적으로 에너지 자원의 확보는 각국의 생존 전략과 직접 관련된 문제로 

받아들여지고 있으며, 기존에 사용되어 왔던 화석연료 외의 신재생 에너지에 관심

이 모아지고 있다. 신재생 에너지 중에서도 태양전지는 가장 주목받는 기술 중에 

하나이다. 이중 유기태양전지(OPV)는 그것의 변환효율이 실리콘 등의 무기물을 기

반으로 한 경우보다 낮은 값인 10 %에도 절대적으로 미치지 못하지만, 많은 장점으

로 발전가능성을 인정받으면서 높은 관심을 모으고 있다. OPV는 기본적으로 박막형 

구조를 가지고 있으며, 투명 전극인 indium tin oxide(ITO)를 양극으로, 낮은 일함

수를 갖는 Al 등의 금속 전극을 음극물질로 사용한다. 광 활성층은 100 nm 정도의 

두께로 전자 주개 물질과 전자 받개 물질로 구성되며, 2층 구조와 복합박막 구조를 

이용한다. 그래핀의 경우 전도성이 우수하고 투명한 성질로 인하여 ITO 대체 물질

로서 각광을 받고 있다. 그래핀이 OPV의 전극으로 활용된 경우에 대해서 살펴보도

록 하자.   

(1) Vacuum filtration 방법을 사용한 그래핀 전극
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[그림 2] (좌) 그래핀 두께에 따른 투과도, 면저항의 변화 

         (우) 그래핀 전극을 사용한 OPV 특성[4]

 Hummer's 방법으로 제작된 그래핀 산화물을 vacuum filtration 방법을 사용하여 

균일하게 증착하였다. Filtration 방법은 그래핀 산화물을 포함한 suspension을 

cellulose ester membrane에 통과시켜 그래핀 산화물을 membrane 위에 걸러내는 방

식이다. Ester membrane 위에 걸러진 그래핀 산화물은 원하는 기판 위로 거꾸로 옮

겨서 아세톤을 이용하여 membrane을 식각시켜주면 전사가 가능하다.[2] 전사된 그래

핀 산화물은 hydrazine 증기를 사용하여 sp3 결합을 하고 있는 탄소-산소 결합을 

끊어 sp2 결합으로 만드는 방법으로 환원시켜 delocalized π전자의 농도를 증가시

켰다.[3] [그림 1(a)]는 filtration 시키고자 membrane 위에 올려진 suspension의 

부피에 따른 면저항의 변화량을 보여준다. Suspension의 부피가 클수록 그래핀 산

화물의 양이 많기에 두께가 두꺼워져서 환원처리 이후 저항이 낮아지게 된다. 하지

만 환원 처리가 그래핀 산화물의 상층 일부에만 적용이 되기에 일정 부피 이후에는 

면저항이 포화되는 경향을 보인다. [그림 1(b)]는 면저항 변화에 따른 투과도를 보

여주는데 두께가 얇을수록 투과도와 면저항이 큰 형태를 보여주고 있다. [그림 

1(c)]는 환원된 그래핀 산화물을 전극으로 활용한 OPV의 전압에 따른 전류 밀도 그

래프이다. 사용된 그래핀의 두께는 14 nm, 면저항은 40 kΩ/sq, 그리고 투과도는 

64 % 였다. 소자 효율은 약 0.1 %에 불과하기에 이상적인 OPV의 특성과는 아직까지 

거리가 멂을 알 수 있다.                    

(2) 스핀 코팅 방법을 사용한 그래핀 전극

 Hummer's 방법으로 제작된 그래핀 산화물을 물에 분산시켜 스핀코팅 하는 방법으

로 전극을 제작하였다. 그래핀 산화물은 1100 oC 열처리를 행하거나 hydrazine 처
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Short-circuit 

current density

Open circuit 

voltage
Fill factor

Power conversion 

efficiency

그래핀 전극 2.1 mA/cm2 0.48 V 0.34 0.4 %

ITO 전극 2.8 mA/cm2 0.47 V 0.54 0.84 %

[그림 3](좌)a-PET 기판에 전사된 그래핀, b-PET 기판에 전사된 그래핀의 AFM 결과

           c-PET 기판위의 ITO AFM 결과, d-구부림각도에 따른 그래핀 전도성 변화

           e-구부림 전후 그래핀과 ITO의 광학 이미지 변화

           f-구부림각도에 따른 ITO 전도성 변화

        (우)a-그래핀 전극을 사용한 OPV 특성, b-ITO 전극을 사용한 OPV 특성

           c-구부림각도에 따른 fill factor 변화, d-구부림 전후 표면 SEM 사진[5]

리 후 Ar 분위기에서 열처리하는 방법으로 환원시켰다. [그림 2(좌)]는 그래핀 두

께에 따른 550 nm 파장에서의 투과도와 면저항의 변화를 보여준다. 그래핀의 두께

가 증가할수록 투과도와 면저항의 값이 낮아지는 경향을 보인다. 1100 oC 열처리를 

통하여 환원한 그래핀이 hydrazine을 이용하여 환원한 그래핀보다 더 우수한 투과

도 및 전기 전도도 특성을 보인다. 두께가 20 nm 이하일 경우 면저항의 값은 5 kΩ

/sq에서 1 MΩ/sq의 값을 지니는데 이것은 ITO (20 Ω/sq) 보다 크다. 이는 그래핀 

산화물이 완전히 환원되지 않았고 그래핀 박막이 그래핀 flake들로 연결이 되어 전

기전도도를 악화시켰다고 사료된다. [그림 2(우)]는 환원된 그래핀과 ITO 전극을 

사용한 OPV 소자의 특성을 보여준다. OPV 소자는 양극(그래핀 or ITO)/copper 

phthalocyanine/fullerene/bathocuproine/Ag 의 구조로 되어있다. 소자 특성은 아

래 정리된 표와 같다. 그래핀을 이용한 OPV는 ITO를 이용한 OPV보다 특성이 좋지 

않음을 알 수 있다.

(3) CVD 방법을 사용한 그래핀 전극 



- 4 -

Short-circuit 

current density

Open circuit 

voltage
Fill factor

Power conversion 

efficiency

그래핀 전극 4.73 mA/cm2 0.48 V 0.52 1.18 %

ITO 전극 4.69 mA/cm2 0.48 V 0.57 1.27 %

 그래핀 산화물을 환원시켜 제작된 그래핀을 OPV의 전극으로 활용한 경우 앞서 논

의된 바와 같이 OPV 특성이 ITO 전극을 사용한 경우보다 좋지 않았다. 이러한 요인

으로는 그래핀 산화물의 산소 작용기 감소로는 π-conjugation을 완전히 회복하는

데 어려움이 있고 그래핀 flake사이에 발생하는 저항 때문으로 생각된다. 이러한 

문제점을 해결하고자 CVD로 합성된 그래핀을 OPV의 전극으로 활용해 보고자 하였

다. [그림 3(좌a,b,c)]에 polyethylene terephthalate (PET)로 전사된 그래핀과 

ITO의 atomic force microscopy (AFM) 이미지가 나와 있다. 그래핀의 면저항은 500 

Ω/sq, 투과도는 75 %였고 ITO의 면저항은 25 Ω/sq, 투과도는 86 % 이었다. [그림 

3(좌 d,f)]에 구부림 각도에 따른 전도도의 변화가 나와 있는데 그래핀의 경우 구

부림 각도가 커지더라도 전도도는 약 7.9 % 감소에 불과하였지만 ITO의 경우 임계

각 이상이 되면 6배 정도 전도도가 감소하는 현상을 보였다. 이것은 [그림 3(좌 

e)]에서 보는바와 같이 ITO 표면에 균열이 발생하여 전기 전도도 감소를 유발하는 

것으로 생각된다. [그림 3(우 a,b)]에는 그래핀과 ITO를 전극으로 활용한 경우 OPV

의 특성 변화와 관련하여 나와 있다. 이러한 특성을 정리하면 아래 표와 같다.     

      

 이처럼 CVD로 합성된 그래핀 전극의 경우 OPV 특성이 ITO 전극을 사용하였을 경우

와 유사함을 확인할 수 있다. 특히 [그림 3(우 c,d)]에 보여진 바와 같이 구부림을 

행하였을 경우 ITO 전극을 사용한 OPV 소자보다 그래핀 전극을 사용한 OPV 소자의 

특성 감소가 현저히 작음을 알 수 있다. 따라서 그래핀 전극은 유연성 소자 전극으

로 활용될 가치가 충분히 있다고 사료된다.  
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