双胺阳离子二维组分调控制备高效率高热稳定铯铅碘钙钛矿太阳能电池
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铯铅碘无机钙钛矿材料具有较高的热稳定和与硅匹配的带隙使其成为叠层电池的理想选择，但铯铅碘钙钛矿在常温下通常结晶为光电性能较差的非钙钛矿相，其钙钛矿相的转换温度往往在350°C以上，同时，其相稳定性较差，在室温下会转换成非钙钛矿相从而导致其光电性能的急剧恶化，上述缺陷极大限制了其应用。针对上述问题，本文采用前驱体调控与钙钛矿维度调控相结合的策略，成功实现了高效率、高稳定性的铯铅碘钙钛矿器件的低温制备
。
通过使用碘化铅与氢碘酸的配体PbI2.xHI来代替传统的PbI2使得其钙钛矿相转换温度降低到~100°C，极大降低了操作温度窗口，成功实现了CsPbI3钙钛矿的低温制备，但是此时CsPbI3钙钛矿相的稳定性仍然较差，过夜放置后就会相变为非钙钛矿相（图1）。
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图1 PbI2.xHI前驱体与PbI2前驱体在150°C退火温度下制备的CsPbI3钙钛矿薄膜的吸收和XRD图谱对比（a, b）；PbI2.xHI前驱体制备的钙钛矿器件的J-V曲线与稳定性测试结果
。
在上述基础上，通过引入乙二胺铅碘EDAPbI4这一基于双胺阳离子二维钙钛矿组分构筑了CsPbI3·xEDAPbI4二维-三维混合钙钛矿，其独特的交联结构在提升无机钙钛矿材料的稳定性的同时也实现了薄膜内部缺席的钝化、薄膜表面的孔洞更少，进一步促进内部的电子传输分离，实现了11.8%高效率铯基钙钛矿太阳能电池的制备，取得了当时溶液法制备铯铅碘钙钛矿太阳能电池的最高效率。

[image: image2]
图2 最优效率的CsPbI3·0.025EDAPbI4太阳能电池的表征数据。

除了高效率外，该方法制备的钙钛矿薄膜的相稳定性得到极大提升，在室温下钙钛矿相可以稳定数月，甚至在100°C下加热一周后仍能保持其钙钛矿相。

[image: image3]
图3 CsPbI3·0.025EDAPbI4太阳能电池器件与薄膜的稳定性测试数据。
进一步的研究表明EDAPbI4独特的（110）取向以及CsPbI3·xEDAPbI4组分较小的晶粒尺寸共同影响了其稳定性的提高，为设计更加稳定高效的钙钛矿体系提供了参考。
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