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近年来, CH(NH2)2PbI3(FAPbI3)由于其带隙接近理想值而受到了广泛关注, 成为钙钛矿太阳能电池中最

具吸引力的光电功能材料. 然而由碘甲脒 (FAI) 和碘化铅 (PbI2)作为前驱体制备的传统钙钛矿层化学计量

比不精准 , 缺陷密度大 , 稳定性差且结晶度较低 , 导致钙钛矿太阳能电池性能很难进一步提高 . 本文采用

FAPbI3 单晶制备的钙钛矿薄膜具有高结晶度, 高稳定性, 精确的化学计量比和低缺陷密度. 单晶钙钛矿薄膜

的晶粒尺寸大 , 晶界少 , 导致晶界处缺陷较少 , 提高了钙钛矿太阳能电池的短路电流密度 (JSC)和开路电压

(VOC), 使其光电转换效率有了大幅度的提高. 本文为制备高稳定性、高结晶度和低缺陷密度的钙钛矿太阳能

电池提供了一种有效策略.
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1   引　言

近年来, 有机无机杂化钙钛矿被认为是最具潜

力的光伏材料之一. 钙钛矿优异的光电性能在于其

具有可调节的带隙 [1]、高吸收系数 [2]、低复合率 [3]

和载流子的高迁移率 [4]. 迄今为止, 钙钛矿太阳能

电池最高 PCE达到 25.7%[5]. 如此高的 PCE已经

可以与晶硅太阳能电池相媲美, 这使钙钛矿太阳能

电池受到广泛的研究关注. 通过对钙钛矿薄膜结晶

调制 [6,7]、界面能级工程 [8]、载流子动力学管理 [9] 等

方面的深入研究, 钙钛矿太阳能电池近几年在转换

效率和稳定性等方面都取得了显著的进步 [10].

与CH3NH3PbI3(MAPbI3)钙钛矿相比, FAPbI3
具有更高的热稳定性, 带隙为 (1.47 eV)更接近肖

克利-奎瑟极限带隙, 吸收系数高达 104 cm–1, 载流

子扩散长度达几百微米 [1,11]. 因此 FAPbI3 成为钙钛

矿太阳能电池中最具吸引力的钙钛矿光电功能材料.

提高钙钛矿太阳能电池的性能, 关键是控制钙

钛矿薄膜的质量和形貌. 起初, FAPbI3 薄膜是用

碘甲脒 (FAI)和碘化铅 (PbI2)的前驱体溶液通过

一步旋转涂层沉积制备, 其薄膜形貌不易控制, 光

电性能提升空间有限. 与多晶钙钛矿相比, 单晶钙

钛矿具有较小的缺陷密度, 较长的载流子扩散长

度, 因此单晶钙钛矿引起了研究者们的极大兴趣.

多项研究表明, 单晶钙钛矿中的陷阱密度在 109—

1010 cm–3 左右, 与单晶硅缺陷密度相当 [12,13]. Dong

等 [12] 证明单晶钙钛矿具有极长的载流子扩散长度

(175 µm), 这使得它们能用于多功能光电应用. 单

晶钙钛矿可以用于制备高效钙钛矿太阳能电池, 钙

钛矿晶格的长程有序能显著减少晶界处的缺陷, 从

而减少电荷复合 [14].

最近, 有研究 [15,16] 提出一种钙钛矿晶体再溶

解的策略, 以低成本和可重复的方式制造高效和稳

定的钙钛矿太阳能电池. 晶体再溶解策略制备出的

钙钛矿薄膜可继承了钙钛矿晶体的特点, 如高结晶
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度、高纯度、精确的化学计量比、低阱态密度、良好

的环境稳定性和相稳定性 [17,18]. Zhang等 [19] 认为

相较于有机卤化物盐前驱体混合法, 晶体粉末法能

减小是由于杂质或非钙钛矿相引起的化学计量学

上的偏差, 从而提高钙钛矿太阳能电池光伏性能. Heo

和 Im[20] 用 MAPbI3–xClx 晶体粉末制备太阳能电

池, 在不需要退火的情况下成功地制造出致密的、

无针孔的钙钛矿薄膜, 由此制备的太阳能电池的

PCE为 18.6%.

Chen等 [21] 用 20 µm厚的 MAPbI3 单晶制备

出的太阳能电池 PCE达到 21.09%. Yen等 [22] 用

单晶钙钛矿粉末组成的前驱体溶液制备出大粒度

且高结晶度钙钛矿太阳能电池. 研究表明, 基于

MAPbI3 单晶的器件比基于MAPbI3 晶体粉末的器

件效果更好, 因为MAPbI3 单晶的质量更高, 吸收

系数更大, 载流子寿命和载流子扩散长度更长 [23,24].

晶体溶解策略制备的钙钛矿太阳能电池效率迅速

从 10%以下提高到 25.6%[15,22,25].

相较于 MAPbI3, FAPbI3 具有更加优异的光

电特性, 因此本工作通过溶解 FAPbI3 单晶来制备

太阳能电池的钙钛矿层, 所得到的钙钛矿薄膜继承

了钙钛矿单晶的特性, 如高结晶度、高纯度、精确

的化学计量比和低陷阱密度, 制备的太阳能电池

PCE显著提高. 由 FAPbI3 有机卤化物盐制备的

钙钛矿太阳能电池 PCE为 14.54%; 由 FAPbI3 晶

体粉末制备的太阳能电池 PCE为 16.53%; 而由

FAPbI3 单晶溶解制备的钙钛矿太阳能电池 PCE

达 17.39%, 相较于有机卤化物盐和晶体粉末法有

明显提升. 并且与有机卤化物盐制备的薄膜相比,

单晶溶解制备的薄膜具有更好的稳定性. 

2   实验部分
 

2.1    钙钛矿太阳能电池的制备

透明导电玻璃基底 (FTO)依次用洗涤剂、去

离子水、丙酮和异丙醇超声波清洗各 20 min. 然后

通过紫外线臭氧处理 20 min. 二氧化钛电子传输

层: 在 FTO衬底上沉积致密 TiO2层, 然后通过紫

外线臭氧处理 20 min, 接着以 6000 r/min旋涂

配置好的介孔 TiO2 50 s, 旋涂完成后 100 ℃ 干燥

10 min, 然后放入马弗炉中 500 ℃ 退火 30 min.

FAPbI3 有机卤化物盐前驱液的制备: 将纯度

为 99.9999%的 FAI, 纯度为 98%的 PbI2 和纯度

为 98%的甲基氯化铵 (MACl)溶解于二甲基甲酰

胺 (DMF)与二甲基亚砜 (DMSO)的混合溶剂中

(体积比为 4∶1)得到浓度为 1.5 mol/L的钙钛矿前

驱液 . FAPbI3 晶体粉末前驱液的制备 : 将 7.66 g

纯度为 99.9999%的 FAI加入含有 150  mL乙腈

(ACN)的锥形瓶中, 剧烈搅拌, 然后将 15.67 g纯

度为 98%的 PbI2 与额外的 50 mL ACN缓慢加入

锥形瓶中. 剧烈搅拌 24 h后, 然后用 ACN和乙醚

洗涤粉末 6次. 然后放入真空烤箱中干燥 24 h. 将

干燥后的粉末和纯度为 98%的 MACl溶解于

DMF与 DMSO的混合溶剂中 (体积比为 4∶1)得

到浓度为 1.5  mol/L的钙钛矿晶体粉末前驱液 .

FAPbI3 单晶前驱液的制备 : 将纯度为 99.9999%

的 FAI和纯度为 98%的 PbI2 溶解于 g  -丁内酯

(GBL)得到浓度为 1.2 mol/L的钙钛矿单晶生长溶

液, 然后使用聚四氟乙烯 (PTFE)过滤器将溶液过

滤到另一个烧杯中. 将烧杯用锡箔密封转移到封闭

的马弗炉中. 溶液在 50 ℃ 加热 0.5 h后, 以 2 ℃/h

的速率从 50 ℃ 缓慢加热到 100 ℃, 最终得到FAPbI3
单晶. 然后用乙醚洗涤单晶 3次, 将干燥后的单晶

和纯度为 98%的 MACl溶解于 DMF与 DMSO

的混合溶剂中 (体积比为 4∶1)得到浓度为 1.5 mol/L

的钙钛矿单晶前驱液. 将这 3种 FAPbI3 钙钛矿前驱

液滴加在沉积了二氧化钛的基片上, 先以 1000 r/min

的旋转速度旋涂 10 s, 然后以 6000 r/min的旋转速

度旋涂 25 s, 在倒数第 10 s时在基片中心加注

200 mL的 ACN. 最后将钙钛矿薄膜放在 150 ℃ 烤

板上退火 10 min, 整个制备过程在充满氮气的手套

箱中进行.

在充满氮气的手套箱内称取 72.3 mg的 2, 2′,
7, 7′-四 [N, N-二 (4-甲氧基苯基)氨基 ]-9, 9′-螺二

芴 (spiro-OMeTAD), 溶于 1 mL氯苯. 然后分别

加入 28.8 µL的 4-叔丁基吡啶、17.5 µL双氟甲磺

酰亚胺锂的乙腈溶液 (520 mg/mL)和 29 µL的

FK209Co(III)TFSI盐的乙腈溶液 (300 mg/mL),

搅拌至全部溶解后过滤备用. 将上述溶液滴加在钙

钛矿层表面, 以 4000 r/min的旋转速度旋涂 30 s.

在 1 × 10–8 Pa的真空条件下, 使用热蒸发器

在 spiro-OMeTAD上沉积 150 nm厚的 Au作为

金属电极. 

2.2    结构表征及性能测试

X射线衍射测试: 使用 X射线衍射仪分析钙

钛矿薄膜晶体性质, 扫描范围为 10°—50°.
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瞬、稳态荧光光谱 (PL)测试: 使用 510 nm的

单色光激发钙钛矿薄膜样品, 使用荧光光谱仪收

集 700—900 nm范围内的稳态荧光光谱.

J-V 曲线测试 : 在一个太阳光照下 , 光强为

100 mW cm-2, 对钙钛矿电池进行 J-V 曲线测试,

电池有效面积为 0.06 cm2, 扫描电压在 1.2—0 V

范围内.

交流阻抗测试: 在一个太阳光照下, 对钙钛

矿电池进行电化学交流阻抗测试 , 频率范围为

100 mHz—2 MHz. 

3   结果与讨论
 

3.1    FAPbI3 薄膜的相稳定性分析

图 1(a)—(c)分别是 FAPbI3 单晶、晶体粉末

和有机卤化物盐作为前驱体制备的钙钛矿薄膜在

湿度为 40%的环境下放置 1天 ,  3天和 5天的

X射线衍射分析 (XRD)图谱. 如图 1(a)所示, 放

置 1天时均未析出 PbI2, 且无 d-FAPbI3 生成. 另

外发现, FAPbI3单晶作为前驱体制备的薄膜晶体

取向性和结晶度比晶体粉末和有机卤化物盐钙钛

矿薄膜要高. 放置 3天时, 如图 1(b)所示, FAPbI3
单晶作为前驱体制备薄膜有少量 PbI2 析出, 而晶

体粉末和有机卤化物盐钙钛矿薄膜不仅有 PbI2 析

出, 还有少量 d- FAPbI3 生成.图 1(c)中可知, 放置

了 5天的 FAPbI3单晶作为前驱体制备的薄膜仍

无 d-FAPbI3 生成, 而晶体粉末和有机卤化物盐钙

钛矿薄膜已生成大量 d-FAPbI3. 以上结果表明, 单

晶作为前驱体制备的薄膜的稳定性要比晶体粉末

和有机卤化物盐制备的薄膜要高. 这种稳定性的增

强可以归因于单晶作为前驱体制备薄膜的相纯度

和结晶度的提高, 有效地阻碍氧气和水分渗透到薄

膜中, 从而延长钙钛矿薄膜的寿命 [26]. 

3.2    FAPbI3 薄膜的形貌表征分析

由 FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐作

为前驱体制备的钙钛矿薄膜扫描电子显微镜 (SEM)

图像分别如图 2(a)—(c)所示 . 如图 2(a)所示 ,

FAPbI3 单晶钙钛矿薄膜晶粒尺寸达数百微米 .

FAPbI3 单晶制备的薄膜的晶粒比晶体粉末和有机

卤化物盐制备的薄膜的晶粒更大、更均匀, 晶界更

明显. 

3.3    FAPbI3 钙钛矿太阳能电池的缺陷分析

图 3(a)和 (b)为 FAPbI3 单晶、晶体粉末和有

机卤化物盐钙钛矿作为前驱体制备的钙钛矿薄膜
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图 1    FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐钙钛矿作为前驱体制备的钙钛矿薄膜在湿度为 40%的环境下放置 1天 (a), 3天

(b) 和 5天 (c)的 XRD图谱

Fig. 1. Powder XRD patterns of FAPbI3 single crystals, crystal powders and organic halide salt perovskite as precursors prepared

for perovskite thin films placed under 40% humidity for 1 day (a), 3 days (b) and 5 days (c). 
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SC
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图 2    FAPbI3 单晶 (a)、晶体粉末 (b)和有机卤化物盐 (c)作为前驱体制备的钙钛矿薄膜的 SEM图像

Fig. 2. SEM images of FAPbI3 perovskite films prepared from single crystal (a), crystal powders (b) and organic halide salt (c). 
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的稳态 PL光谱和瞬态 (TRPL)光谱. FAPbI3 单

晶钙钛矿薄膜稳态 PL强度明显高于晶体粉末和

有机卤化物盐, 这是因为 FAPbI3 单晶钙钛矿薄膜

晶粒大, 晶界相对来说较少, 晶界处的缺陷减少,

从而减少了非辐射复合. FAPbI3 单晶钙钛矿薄膜

相较于晶体粉末和有机卤化物盐薄膜有蓝移的趋

势, 蓝移的现象与缺陷密度有关, 进一步验证了由

单晶制备的钙钛矿薄膜比晶体粉末和有机卤化物

盐钙钛矿制备的薄膜缺陷要小得多 . 测量瞬态

PL光谱, 利用双指数模型拟合 PL衰减曲线 [27−29],

载流子寿命可以用 (1)式计算. 平均寿命由 (2)式

计算得出. 

f (t) = A1exp
(
−t

τ1

)
+A2exp

(
−t

τ2

)
+B, (1)

 

τave =

∑
Aiτ

2
i∑

Aiτi
. (2)

其中 t1 是快速衰减分量的时间常数, t2 是慢

衰减分量的时间常数, a1 和 a2 为衰减幅度, B 为常

数 [30]. 器件的性能参数见表 1. 单晶作为前驱体制

备的钙钛矿薄膜平均寿命为 87.2 ns远大于晶体粉

末 (13.7 ns)和有机卤化物盐 (12.7 ns)制备的钙钛

矿薄膜. 这说明单晶作为前驱体制备的钙钛矿薄膜

具有更低的缺陷密度, 更优异的载流子传输性能,

发生非辐射复合更少. 另外, 本文统计了 FAPbI3
单晶、晶体粉末和有机卤化物盐制备的薄膜的平

均寿命如图 3(c)所示 , 单晶作为前驱体制备的

薄膜寿命普遍要高于晶体粉末和有机卤化物盐的

寿命.
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图 3    FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐钙钛矿作为前驱体制备的钙钛矿薄膜的稳态 PL光谱 (a)和瞬态 (TRPL)光谱 (b);

FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐制备的钙钛矿薄膜的平均寿命统计 (c); FTO/TiO2 ETL/钙钛矿/PCBM/Ag 结构的纯电

子器空间电荷限制电流 (SCLC)(d); FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐制备的器件的暗电流密度 -电压 (J-V)特性 (e);

FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐制备的器件的电化学阻抗谱 (EIS)(f)

Fig. 3. Steady-state PL spectra (a) and time-resolved PL (TRPL) spectra (b) of perovskite films prepared from FAPbI3 single crys-

tal, crystal powders and organic halide salt; average lifetime statistics of perovskite films of FAPbI3 single crystal, crystal powders

and organic halide salt (c); space charge limited current (SCLC) plots of electron-only devices with an architecture of FTO/TiO2
ETL/Perovskite/PCBM/Ag based on FAPbI3  single  crystal,  crystal  powders  and organic  halide  salt  perovskite  (d);  dark current

density-voltage (J-V) characteristics of FAPbI3 single crystal,  crystal powders and organic halide salt devices (e);  electrochemical

impedance spectroscopy (EIS) of FAPbI3 single crystal, crystal powders and organic halide salt devices (f). 

 

表 1    FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐钙

钛矿薄膜器件的瞬态 (TRPL)光谱性能参数.
Table 1.    Time-resolved  PL  (TRPL)  performance

parameters of FAPbI3 single crystal, crystal powders

and organic halide salt perovskite thin film devices.

A1 t1/ns A2 t2/ns Τave/ns

有机卤化物盐 0.1432 19.53 0.5698 3.713 12.715

晶体粉末 0.1520 20.90 0.5652 4.40 13.66

单晶 0.1823 112.4 0.441 16.6 87.19
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为了量化钙钛矿层的陷阱密度, 测量了 FTO/

TiO2 ETL/钙钛矿/PCBM/Au结构的纯电子器件

的空间电荷限制电流 (SCLC)曲线, 如图 3(d)所

示. SCLC分为 3个区域: 线性区域、陷阱填充区域

和无陷阱区域. 随着施加电压的增大, 出现拐点,

可以形成一个陷阱填充极限 (TFL)区域, 拐点的

电压是陷阱填充极限电压, 可以根据 (3)式计算陷

阱密度 (Nt): 

VTFL =
eNtL

2

2εε0
, (3)

其中, e 为元素电荷, L 为钙钛矿薄膜的厚度, e0 为

真空介电常数, e 为 FAPbI3 的介电常数, VTFL 为

陷阱填充电压. 晶体粉末和有机卤化物盐作为前驱

体制备的钙钛矿计算出的陷阱密度分别为 3.91 ×

1015 cm–3 和 4.38 × 1015 cm–3, 而单晶作为前驱体

制备的钙钛矿陷阱密度低至 3.44 × 1015 cm–3, 这

与 TRPL分析的结果一致. 单晶和晶体粉末作为

前驱体制备的钙钛矿陷阱密度降低可以归因于钙

钛矿晶粒尺寸变大, 晶界减少, 晶界处的缺陷也随

之减少.

钙钛矿陷阱密度的降低可以通过暗电流密度-

电压 (J-V)特性来进一步验证, 如图 3(e)所示. 太

阳能电池反向饱和电流密度 J0 通常决定电池开路

电压理论最大值, 可以根据 (4)式计算反向饱和电

流密度 J0[31]: 

VOC =
nkT

q
ln
(
JSC
J0

+ 1

)
, (4)

式中, n 为理想性因子, k 为玻尔兹曼常数, T 为温

度, JSC 和 J0 分别为光生电流密度和反向饱和电流

密度. n 和 J0 可以由线性拟合的斜率和截距计算

得出. FAPbI3 单晶, 晶体粉末和有机卤化物盐作为

前驱体制备的器件 J0 分别为: 9.6 × 10–6 mA/cm2,

3.32 × 10–5 mA/cm2 和 3.97 × 10–4 mA/cm2, n 值

分别为: 1.26, 1.27和 1.52. 通常, J0 受电池中的载

流子复合影响, J0 和 n 值越高说明载流子复合越

多, FAPbI3 单晶器件的 J0 和 n 值最小, 说明该器

件缺陷少, 载流子复合受到抑制.

采用电化学阻抗谱 (EIS)对界面载流子转移

动力学进行了表征, 进一步解释了界面电荷输运过

程和载流子复合, 在黑暗条件下测量了基于 FAPbI3
单晶、晶体粉末和有机卤化物盐作为前驱体制备的

钙钛矿太阳能电池的 EIS, 如图 3(f)所示, Nyquist

图从左至右包含一个高频圆弧和一个低频圆弧, 分

别代表电荷转移电阻 (Rtr)和电荷复合电阻 (Rrec).

通过对钙钛矿电池器件相对应的等效电路进行拟

合, 计算得到 Rtr 和 Rrec. Rtr 越小说明传输电阻越

小, 电荷积累也越小. Rrec 越大, 说明钙钛矿内部

载流子复合越困难, 载流子层能收集到的电子和空

穴就越多 [32]. 从图中可以看出晶体粉末和有机卤

化物盐高频区的圆弧大于单晶, 说明单晶的传输电

阻小.

在低频区, 晶体粉末和有机卤化物盐的圆弧

要小于单晶的圆弧 , 说明晶体粉末和有机卤化

物盐的 Rrec 要小于单晶的 Rrec, 晶体粉末和有机

卤化物盐作为前驱体制备的钙钛矿太阳能电池内

部复合电阻大. 经拟合后得到, FAPbI3 单晶、晶体

粉末和有机卤化物盐作为前驱体制备的钙钛矿太

阳能电池的 Rtr 分别为 4.45 × 102 kW/cm2, 5.59 ×

102 kW/cm2 和 6.01 × 102 kW/cm2. 较低的电荷转

移电阻是由于钙钛矿的高电子迁移率, 促进了界面

电荷转移. 这一结果表明, 在单晶作为前驱体制备

的器件中, 电荷复合明显受到抑制. 

3.4    FAPbI3 钙钛矿太阳能电池的性能表征
分析

对 FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐

制备的钙钛矿太阳能电池进行了光伏测试, 器件结

构如图 4(a)所示. 如图 4(b)所示, 有机卤化物盐

制备的钙钛矿太阳能电池 PCE为 14.54%, JSC 为

22.44 mA/cm2, VOC 为 0.90 V, 填充因子 (FF)为

72%; 晶体粉末制备的钙钛矿太阳能电池 PCE为

16.53%, JSC 为 23.46 mA/cm2, VOC 为 0.94 V, FF

为 75.2%; 单晶制备的钙钛矿太阳能电池 PCE为

17.39%, JSC 为 25.14 mA/cm2, VOC 为 0.92 V, FF

为 75.0%. 从 J-V 结果可知 , PCE的提升可归因

于 JSC, VOC 和 FF的提升. 单晶制备的钙钛矿太

阳能电池的 JSC 最大, 这是由于单晶作为前驱体制

备的钙钛矿薄膜缺陷密度低, 载流子复合减少, 拥

有更加优异的载流子传输性, 使得 JSC 增大. 单晶

和晶体粉末制备的钙钛矿太阳能电池的 VOC 较有

机卤化物盐 VOC 有所提高 [33], 这是由于单晶和晶

体粉末作为前驱体制备的钙钛矿薄膜缺陷少, 减小

了电池的载流子复合. 相较于晶体粉末, 单晶制备

的钙钛矿太阳能电池 VOC 减小, 这是由于单晶溶

于的 DMF和 DMSO中得到的钙钛矿前驱体溶

液旋涂而成的薄膜倾向于形成簇状的晶体, 很难对
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平面基板实现完全的覆盖, 单晶薄膜的覆盖率要小

于晶体粉末薄膜的覆盖率, 导致空穴传输层与电子

传输层直接接触, 最后导致 VOC 的下降. 如图 4(c)

所示, 为了阐明载流子的输运特性, 通过测量 FTO

玻璃/钙钛矿/Au器件的电流-电压 (I-V)来比较钙

钛矿层的电导率. 钙钛矿层的电导率可以由 (5)式

算出: 

σ = d/(AR), (5)

其中, s 是钙钛矿薄膜的电导率, d 是钙钛矿薄膜

的厚度, A 是钙钛矿薄膜的有效面积, R 是从 I-V

曲线中得到的电阻. 有机卤化物盐制备的钙钛矿的

电导率为 2 × 10–5 S/cm, 晶体粉末制备的钙钛矿

的电导率为 2.85 × 10–5 S/cm, 单晶制备的钙钛矿

的电导率为 4 × 10–5 S/cm, 其值是有机卤化物盐

制备钙钛矿的 2倍. 结果表明, 单晶制备的钙钛矿

具有更高的导电性. 这对钙钛矿太阳能电池的光电

转化效率的提升有重要的影响. 进一步测试了电池

器件的稳定性, 如图 4(d)所示, 未封装钙钛矿太阳

能电池在相对湿度为 30%的环境空气用连续的氙

灯照明 (模拟 AM1.5G, 1个太阳光), 光照 14天后,

单晶制备的钙钛矿太阳能电池保持了 80%以上的

初始效率, 晶体粉末制备的钙钛矿太阳能电池保持

了 60%以上的初始效率, 而有机卤化物盐制备的

的钙钛矿太阳能电池只保持了 40%以上的初始效

率, 这意味单晶制备的钙钛矿太阳能电池比晶体粉

末和有机卤化物盐更稳定.

为了验证器件的重复性 , 统计了 FAPbI3 单

晶、晶体粉末和有机卤化物盐作为前驱体制备的钙

钛矿太阳能电池 PCE, 如图 4(e)所示. 单晶作为

前驱体制备的器件效率普遍要高于晶体粉末和有

机卤化物盐的器件, 且效率分布集中, 重复性更好,

晶体粉末和有机卤化物盐的器件离散分布, 重复性

较差. 为了验证 PCE, 通过施加 0.67 V的稳态电

压测量稳态 PCE, 得到了 17.49%的稳态 PCE, 如

图 4(f)所示, 与 J-V 曲线得到的 PCE接近, 并证

明单晶器件在太阳光照射下稳定性较好. 

4   结　论

本文将 FAPbI3 单晶溶解作为前驱体溶液来
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图 4    (a) 钙钛矿太阳能电池结构示意图; (b) FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐制备的钙钛矿太阳能电池的 J-V曲线图;

(c) FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐制备的钙钛矿太阳能电池的 I-V曲线图; (d) 在没有封装的环境条件下 FAPbI3 单晶、

晶体粉末和有机卤化物盐制备器件的稳定性; (e) FAPbI3 单晶、晶体粉末和有机卤化物盐制备的钙钛矿太阳能电池 PCE统计图;

(f) FAPbI3 单晶制备的钙钛矿太阳能电池稳态效率和电流密度

Fig. 4. (a) Device structure of perovskite solar cells; (b) J-V curves of perovskite solar cells prepared by FAPbI3 single crystal, crys-

tal powders and organic halide salt; (c) I-V curves of perovskite solar cells prepared by FAPbI3 single crystal, crystal powders and

organic halide salt; (d) PCE stability test of the unencapsulated devices prepared by FAPbI3 single crystal, crystal powders and or-

ganic halide salt for 14 days in ambient environment; (e) photoelectric conversion efficiency statistics of perovskite solar cells pre-

pared by FAPbI3 single crystal, crystal powders and organic halide salt; (f) steady-state efficiency and current density of perovskite

solar cells prepared by FAPbI3 single crystal. 
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制备太阳能电池的钙钛矿层, 与晶体粉末和有机卤

化物盐进行详细对比. 结果表明, 由单晶作为前驱

体溶液制备的钙钛矿薄膜具有更高结晶度, 更好的

稳定性, 更长的载流子寿命和更少的缺陷密度. 单

晶溶解作为前驱体溶液制备的钙钛矿太阳能电池

PCE达 17.39%, 远高于晶体粉末和有机卤化物盐.

由于单晶的高纯度和结晶度, 进一步优化这些钙钛

矿单晶的组成和加工工艺, 有望获得高转换效率、

高稳定性的钙钛矿太阳能电池.

感谢湖北大学材料科学与工程学院吴聪聪教授和刘钰

雪以及石洋的讨论.
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High performance perovskite solar cells synthesized by
dissolving FAPbI3 single crystal*
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Abstract

In  recent  years,  CH(NH2)2PbI3  (FAPbI3)  has  received  extensive  attention  due  to  the  suitable  band  gap,

becoming the most attractive photoelectric functional material in perovskite solar cells. However, the traditional

perovskite  layer  prepared  by  formamidine  iodide  (FAI)  and  lead  iodide  (PbI2)  has  inaccurate  stoichiometric

ratio,  high  defect  density,  low  stability,  and  low  crystallinity,  which  makes  it  challenging  to  improve  the

performance  of  perovskite  solar  cells  further.  In  this  paper,  the  perovskite  film  prepared  by  FAPbI3  single

crystal  has  high  crystallinity,  high  stability,  accurate  stoichiometric  ratio  and  low  defect  density.  The  single

crystal derived perovskite film has a large grain size and few grain boundaries, resulting in fewer defects in the

grain  boundaries,  which  improves  the  short-circuit  current  density  (JSC)  and  open-circuit  voltage  (VOC)  of

perovskite  solar  cells,  and  greatly  improves  the  photoelectric  conversion  efficiency.  This  work  provides  an

efficient  strategy  for  fabricating  perovskite  solar  cells  with  high  stability,  high  crystallinity,  and  low  defect

density.

Keywords: single crystal, perovskite solar cells, crystallinity, defect density
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