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Abstract: Perovskite materials are promising candidates for next-generation optoelectronic devices owing to their outstanding 

external quantum efficiency, high color purity, and ability to tune the light emission wavelength. However, conventional thermal 

annealing processes caused the degradation of perovskite, resulting in poor optoelectronic properties and a short lifetime. Herein, 

we propose a laser-induced recrystallization of perovskite thin film to enhance its light-emitting properties. Laser-induced 

recrystallization process was performed using rapid and instantaneous laser heating, which successfully induced grain growth of 

the perovskite material. The laser processing conditions were thoroughly optimized based on theoretical calculations and various 

material analyses such as x-ray diffraction, scanning electron microscope, and photoluminescence spectroscopy. 
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페로브스카이트 소재는 훌륭한 광학적 물성, 퀀텀닷의 

크기에 따른 발광 빛 파장의 변조가 용이하여 차세대 광전

자 소자를 위한 발광 물질로서 활발히 연구되고 있다 [1]. 

이러한 페로브스카이트 물질은 향상된 광학적 물성을 얻

기 위해 열처리를 통한 결정화 과정이 필수적이다 [2]. 하

지만 일반적인 퍼니스(furnace) 어닐링 공정은 매우 느리

게 진행되기 때문에 페로브스카이트 물질을 결정화하는 동

안 소재의 수명과 광학적 물성을 열화시켜 고성능의 발광 

소자를 구현하는 데 어려움이 있다 [3]. 또한 가열로를 통

한 200℃ 이상의 일반적인 열처리 방법은 녹는점이 낮은 

플라스틱 기판에 심각한 변형 및 손상을 초래하기 때문에 

유연/웨어러블 광전자 소자를 구현하기 힘들다 [4]. 

본 연구에서는 532 nm의 파장을 가진 연속파(continuous 

wave, CW) 그린(green) 레이저를 활용한 극단초 가열을 

통하여 페로브스카이트 소재(CsPbBr3)의 재결정화를 진

행하였다 [5]. 펄스 레이저는 단시간에 높은 에너지를 방출

하여 샘플의 손상이 우려되는 반면에, 에너지 방출이 일정

한 연속파 레이저의 경우 안정성, 균일성이 높아 소재의 재
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결정화에 있어 신뢰성이 높은 결과를 기대할 수 있다 [6]. 

그린 레이저를 적용한 재결정화 공정은 다음과 같이 수행

되었다. 초고속 레이저 스캐닝을 통해 국부적으로 

CsPbBr3 소재를 가열하였고 재결정화시켰으며, 최종적으

로 균일하고 향상된 결정성을 가진 페로브스카이트 박막

이 형성되었다. 레이저 조사 조건은 이론 기반 시뮬레이션

(COMSOL 소프트웨어), 주사전자현미경(scanning electron 

microscope, SEM), X선 회절 분석(x-ray diffraction, 

XRD), X선 광전자 분광법(X-ray photoelectron 

spectroscopy, XPS) 그리고 PL (photoluminescence 

spectroscopy) 분광법 등의 물질 분석을 통해 정교하게 

설계되었다. 

그림 1은 페로브스카이트 소재 레이저 어닐링 과정의 실

험 개략도를 보여준다. 활물질 코팅에 앞서, 유리기판에 O2 

플라즈마 처리를 30분간 진행하여 페로브스카이트 전구체 

용액의 코팅성 및 접착성을 강화했고, 톨루엔이 분산된 

CsPbBr3 용액을 유리기판 위에 스핀코팅하여 페로브스카

이트 결정으로 이루어진 박막을 형성하였다. 최종적으로 

532 nm의 파장을 가진 CW green 레이저 조사를 통해 

CsPbBr3을 재결정화하였다. 레이저 스캐닝 속도는 5 

mm/s의 속도로 고정하였으며, 0.2~0.6 W/cm
2
와 같은 

다양한 파워 밀도로 균일하게 페로브스카이트 필름 면을 

조사하였다. 효율적인 레이저 결정화를 위한 광 파장 분석

을 위해 레이저 어닐링 공정 전후의 페로브스카이트 필름

의 UV-visible 흡수 스펙트럼 결과를 전체 파장 범위에서 

분석하였고 이를 그림 2에 나타내었다. 그림 2의 흡수스펙

트럼 결과에서 보듯이 CsPbBr3 박막은 자외선에서부터 가

시광선에 이르기까지의 파장 영역에서 높은 광 흡광도를 

보였다. 자외선 영역의 파장의 경우 흡광도가 높아 효율적

인 열처리 공정을 유도할 수 있지만, 높은 광자 에너지를 

가진 자외선에 의해 페로브스카이트 소재의 방사성 손상

이 발생될 수 있다 [7]. 따라서 532 nm의 가시광선 파장을 

가진 green 레이저를 적용하여 효율적이고 안정성이 높은 

페로브스카이트 재결정화 공정을 구현하였다. 

조사된 레이저의 광 파워 밀도(스캔스피드 5 mm/s로 

고정)에 따른 재결정화된 CsPbBr3층의 결정립 크기를 확

인하기 위해 SEM 이미지 분석을 통해 페로브스카이트 박

막의 표면을 관찰하였다 (그림 3). CsPbBr3층의 결정립 크

기는 레이저 강도에 따라 증가하는 경향을 보였으며 

0.3~0.4 W/cm
2
의 레이저 파워 밀도로 재결정화된 시편은 

균일한 결정립을 보였다. 가혹한 레이저 재결정화 공정에

도 불구하고 CsPbBr3 박막을 구성하는 각 원소가 과도한 

뭉침 현상 및 손상 없이 균일하게 분포되어 있음을 확인하

였다 (그림 4). 

그림 5는 레이저 공정 전후 CsPbBr3 소재의 XRD 분석 

결과를 보여주고 있다. 레이저 재결정화 공정이 완료된 페

로브스카이트 필름은 레이저 공정 전 본래 CsPbBr3 박막

의 XRD 결과와 같이 평면 (100), (200)에서 날카롭고 강한 

피크를 가진 결정 격자를 보여주었다. 다만, 레이저 조사

에 의해 격자 구조의 미세한 변화가 발생하여 레이저의 강 

 

Fig. 1. Schematic illustration of fabrication of perovskite film and the laser annealing process. 

 

Fig. 2. UV-vis light absorption spectra of the pristine and laser-

annealed perovskite films. 
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도가 커질수록 30도 부근의 XRD 피크가 우측 이동하는 

경향을 보였다. 이는 레이저 어닐링에 의한 격자상수 감소

에 기인한 것으로 추정된다 [8,9]. 

스캔 스피드 5 mm/s에서 0~0.6 W/cm
2
의 다양한 파워 

밀도를 가진 레이저로 조사된 CsPbBr3층의 화학적 결합 

상태를 파악하기 위하여 X선 광전자 분광법(XPS)을 수행

하였다 (그림 6). 레이저 조사 후 CsPbBr3 박막의 XPS 피

크 변화는 크게 없었으며, 레이저 파워 밀도 0.3~0.4 

W/cm
2
에서 Cs, Pb, Br 결합의 최고 피크 강도를 보였다. 

CsPbBr3 QDs의 결합 에너지는 QD 손상 조건(0.5 및 0.6 

W/cm
2
)을 제외하고는 고밀도 레이저 조사에 의한 결정립 

간의 응집으로 인해 증가하였다. 

그림 7은 시간에 따른 열 전달 시뮬레이션을 통해 계산

된 레이저 조사에 의한 페로브스카이트층 내부의 열 분포

도를 나타낸다. 시뮬레이션 해석은 그림 7과 같이 단순화

된 3차원 직육면체로 표현된 샘플을 통해 수행되었다. 

Glass와 코팅면의 기하구조를 설정한 뒤, 각 레이저 세기

에 해당하는 에너지가 열의 형태로 입사한다고 가정하였 

 

Fig. 3. SEM Image of the laser-annealed perovskite film (inset of Fig. 3. shows grain size distribution according to laser irradiation intensity).

 

 

Fig. 4. EDS mapping results of the perovskite film. 
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Fig. 5. XRD curves of the laser-heated perovskite thin-films. 

 

 

Fig. 6. XPS spectra of the pristine and laser-treated perovskite QD films, and XPS core level spectra of Cs 3d, Pb 3f, and Br 3d. 

 

 

Fig. 7. FEM simulation results of temperature distribution by laser irradiation. 
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다 [10]. 이후 열은 환경 조건에 따라 273 K에서 표면-주

위 복사를 통해 빠져나가도록 모델링하였다. 복사 열전달

은 식 -n∙q=εσ (Tamb

4
-T

4
)을 사용하였으며, 이를 위해 

COMSOL Multiphysics의 시간 종속 고체 열 전달 모듈이 

사용되었다. 조사된 레이저의 파워 밀도가 0.2 W/cm
2
에

서 0.6 W/cm
2
로 증가할수록 CsPbBr3 박막 내부의 온도

가 더 높아졌으며, 레이저를 통해 국부적인 영역에 대해 순

간적으로 높은 열을 전달하여 최대 3,300 K까지 온도가 증

가하는 것을 확인하였다. 또한 0.5~0.6 W/cm2 수준의 높

은 레이저 강도를 사용할 경우, 페로브스카이트층뿐만 아

니라 전체 층에 높은 열이 확산되어 유리 기판의 손상을 유

발할 수 있음을 확인하였다 (그림 8). 이는 기판 위에 형성

된 페로브스카이트 필름의 박리를 일으킬 수 있으며, 이에 

따라 페로브스카이트 박막의 광전자 물성치가 매우 낮아

질 수 있다 [11].  

그림 9는 레이저 공전 전후에 따른 CsPbBr3층의 PL 스

펙트럼을 보여준다. 레이저 재결정화 공정에 의해 

CsPbBr3 결정립의 크기가 증가함에 따라 페로브스카이트 

박막에서 나오는 PL의 강도 또한 증가하는 경향을 보였고, 

0.3~0.5 W/cm
2
 부근의 레이저 파워 밀도에서 최적화되었

다. 그러나 레이저 처리를 한 CsPbBr3에서 나온 PL 강도

가 레이저 조사 전 본래 (pristine) 페로브스카이트 소재에

서 나온 PL 세기보다 낮게 나왔다. 이는 레이저 열처리에 

따른 CsPbBr3 내의 자유 전하 이동도 감소와 관련이 있다 

[12]. 또한, 레이저 어닐링에 의한 밴드갭 증가 현상으로 인

하여 pristine 페로브스카이트 소재로부터 나온 520nm 부

근 파장의 PL 피크가 미세하게 왼쪽으로 이동하는 것을 확

인하였다 [13]. 

최종적으로, 우리는 유연/웨어러블 발광소자 구현을 위

한 레이저 기반 페로브스카이트 재결정화 공정을 개발하

였다. 레이저 어닐링된 CsPbBr3 재료를 SEM, EDS, XRD, 

XPS 등의 다양한 분석 툴로 조사하여 페로브스카이트 물

질의 재결정화를 확인했다. 5 mm/s 스캔스피드에서 레이

저 파워 밀도를 0.5 W/cm
2
 이상으로 증가시키면 CsPbBr3 

소재의 과열로 인해 페로브스카이트 물질의 응집이 발생

하였다. 레이저 기반 CsPbBr3 재결정화가 이루어져 페로

브스카이트 결정립 사이즈가 커졌음에도 불구하고 PL 스

펙트럼에서의 특별한 광학적 특성의 개선은 없었다. 추가

적인 페로브스카이트 소재의 밀도 높은 박막 형성 기술 개

발, 레이저 재결정화 공정 최적화를 통한 CsPbBr3 필름의 

결정성 강화, 결정립 크기 확대 및 자유전하 이동도 증가 

등을 통하여 향상된 광학적 특성을 지닌 유연 발광 소자를 

구현할 수 있을 것으로 기대된다.  
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Fig. 9. PL spectra of the CsPbBr3 QD perovskite films with different

laser conditions. 

 

Fig. 8. SEM image of the damaged area of a perovskite QD film under high power density laser conditions. 
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