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Annotatsiya: Ushbu ishda CsPbl, perovskit quyosh elementlarining
fotovoltaik parametrlari termik qizdirish harorati va gqatlam qalinligini
boshgqarish orqali tadqiq gilindi. CsPbl, perovskit faol gatlamlari CsI va PbI,
ning 1:1 molyar nisbatdagi, 0,3 M konsentratsiyali MA Ac eritmasi asosida bir,
ikki, uch va to‘rt martalik spin coating usulida tayyorlandi. CsPbl, gatlamining
termik qizdirish harorati 90-120 °C oralig‘ida o‘zgartirildi, gatlam galinligi esa
“spin coating” usulida perovskit faol gatlamni bir necha marta yotqizish orqali
nazorat qilindi. Bunday yondashuv “spin coating” usulidagi yotqizilgan
perovskit qatlam soni va termik ishlov berish haroratining CsPbl; perovskit
quyosh elementlarining fotovoltaik ko‘rsatkichlariga ta’sirini tizimli ravishda
baholash imkonini berdi.

Kalit so‘zlar: CsPbl;, PQE, EO‘S, barqarorlik, perovskit, “spin
coating” usuli.

Kirish

Bugungi kunda to‘lig noorganik perovskit quyosh elementlari
(PQE) alohida qizigish uyg‘otmogda. Buning asosiy sabablaridan
biri organik komponentlarning parchalanishi natijasida yuzaga
keladigan muammolarni bartaraf etish imkoniyatidir[1]. Ularning
yuqori yorug‘lik yutish koeffitsiyenti, zaryad tashuvchilarning
yuqori harakatchanligi, uzun diffuziya uzunligi, qulay tagiglangan
soha kengligi, kichik eksiton bog‘lanish energiyasi hamda past
nugson zichligi kabi xususiyatlari yupga gatlamli fotovoltaika
sohasida keng ko‘lamli tadgiqotlarning olib borilishiga sabab
bo‘lmoqgda[2-4]. Aynigsa, seziy qo‘rg‘oshin triyodid (CsPbl,)
asosidagi noorganik perovskit materiallari PQElarning yorug‘lik
yutuvchi faol qatlami sifatida foydalanish uchun tobora katta
qizigish uyg‘otmoqgda. Biroq, ushbu materiallarning amaliy
go‘llanilishini cheklayotgan asosiy muammolardan biri —
perovskit bo‘lmagan fazadan yuqori harorat ta’sirida perovskit
fazaga o‘tish jarayonining yuqori termik talabga ega ekanligidir[5-
8].

CsPbl,; odatda ikki asosiy fazada, ya’ni ortorombik yoki sariq
faza (6-CsPbl;) va kubik yoki qora faza (a-CsPbl,) holatlarida
mavjud bo‘lishi mumkin. Quyosh elementlarida yorug‘likni
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yutuvchi faol gatlam sifatida foydalanish uchun aynan qora perovskit faza — a-
CsPbl, magsadga muvofiq hisoblanadi[9-12].

CsPbl, asosidagi PQElar bo‘yicha dastlabki muhim natijalardan birini Eperon
va hamkasblari tagdim etgan[13-15]. Ular 2015-yilda noorganik CsPbl, PQElarni
birinchi marta namoyish etib, ehtiyotkorlik bilan boshqgarilgan termik ishlov berish
va past haroratli fazaviy o‘tish jarayoni orqgali qora perovskit fazasini xona
haroratida saglab golish mumkinligini ko‘rsatdilar. Ushbu ish CsPbl, ning fotoaktiv
fazasini shakllantirish va barqgarorlashtirish bo‘yicha keyingi tadqiqotlar uchun
muhim asos yaratdi.

Natijalar va muhokamalar

Ushbu ishda CsPbl, faol gqatlamlarni yotqizishda bir, ikki, uch va to‘rt martalik
spin coating usulidan foydalanildi va faol qatlamlar 90, 100, 110 va 120 °C
haroratlarda gizdirib tayyorlandi. Mazkur usul faol qatlamlarni yotqizish jarayonida
kristallarning haddan tashqari ko‘p va tartibsiz hosil bo‘lishini cheklab, perovskit
gatlamining bir jinsli morfologiyasini shakllantirish imkonini berdi. Bunda
geterogen nukleatsiya, ya’ni kristallarning taglik sirtida hosil bo‘lishi va gomogen
nukleatsiya, ya’ni kristallarning eritma yoki hosil bo‘layotgan gatlamning o‘zida
shakllanishi jarayonlari samarali nazorat qilindi. Natijada yirik va tartibsiz
kristallitlar hosil bo‘lishining oldi olinib, bir xil o‘lchamdagi kristallitlarga ega
perovskit gatlam hosil gilindi. Shu bilan birga, ko‘p martalik spin coating usuli orqali
perovskit gatlamining qalinligini nazorat qilish va faol gatlam hosil bo‘lish
jarayonida CsPbl, ga tegishli bo‘lmagan ikkilamchi fazalarni kamaytirish
imkoniyati yaratildi.
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1-rasm. CsPbl; PQElarning a) Voc giymatlarining va b) Jsc qiymatlarining spin-coating soni va
qizdirish haroratiga bog‘ligligi

la-rasmda CsPbl; perovskit quyosh elementlarining ochiq zanjir kuchlanishi
(Voc) qiymatlarining spin coating soni va termik gizdirish haroratiga bog‘ligligi
keltirilgan. Natijalardan ko‘rinib turibdiki, Voc giymati nafagat termik qizdirish
haroratiga, balki perovskit faol gatlamining hosil gilinishida qo‘llanilgan spin
coating soniga ham sezilarli darajada bog‘liq.

Grafikdan ko‘rish mumkinki, bir, ikki, uch va to‘rt martalik spin coating usuli
orqali yotqizilgan 90 °C haroratda qizdirib tayyorlangan PQElarning Voc giymatlari
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mos ravishda 0,98, 1,00, 1,00 va 0,96 V ni tashkil etdi. Haroratni 100 °C ga
oshirganimizda esa ushbu giymatlar 0,99; 1,02; 1,02 va 0,97 V ga teng bo‘ldi. Eng
yuqori giymatlar 110 °C haroratda qizdirib tayyorlangan PQElarda kuzatilib, bir,
ikki, uch va to‘rt martalik spin coating jarayoni uchun mos ravishda 1,02; 1,04; 1,05
va 1,02 V qiymatlar gayd etildi. Birog, harorat 120 °C ga oshirilganda Vc
giymatlarining pasayishi kuzatildi va ular mos ravishda 0,93; 0,99; 0,98 va 0,92 V ni
tashkil etdi. Ushbu natijalar asosida Voc ning o‘zgarishini perovskit gatlamining
kristallanish darajasi, nugsonlar zichligi, zaryad tashuvchilarning rekombinatsiyasi
va gatlam qalinligi bilan bog‘lash mumkin. Spin coating sonining bir martadan ikki
va uch martagacha oshirilishi natijasida perovskit qatlamining qalinligi va
morfologik bir jinsliligi yaxshilandi. Bunday sharoitda sirt va hajmiy nugsonlarning
ta’siri kamayib, zaryad tashuvchilarning nurlanishsiz rekombinatsiyasi susayishi
natijasida kvazi-Fermi sathlari ajralishi ortgan bo‘lishi mumkin. Natijada
PQElarning Voc giymatining oshishi kuzatildi. Bundan tashqari, spin coating sonini
oshirish bilan bir qatorda termik qizdirish haroratini optimallashtirish ham
PQElarning Voc giymatini yaxshilashda muhim ahamiyatga ega ekanligini ko‘rsatdi.
Uch martalik spin coating usuli orqali yotqgizilgan va 110 °C haroratda gizdirib
tayyorlangan PQElarning Voc giymati maksimal 1,05 V ni tashkil etdi. Shu bilan
birga, 120 °C haroratda Voc giymatining pasayishi yuqori haroratning perovskit
qatlamiga salbiy ta’sirini ko‘rsatadi. Harorat optimal giymatdan oshib ketishi
natijasida, kristall panjaradagi nugsonlarning qayta tashkil topishi, ionlarning
migratsiyasi, interfeysdagi rekombinatsiya markazlarining shakllanishi yoki
perovskit gatlamining gisman degradatsiyasi kabi jarayonlar kuchayishi mumkin.
Natijada nurlanishsiz rekombinatsiya ortib, elektron va kovaklarning kvazi-Fermi
sathlari orasidagi ajralish kamayadi va bu Voc ning pasayishiga olib keladi.

Bundan tashqari, to‘rt martalik spin coating usulida tayyorlangan PQElarning
Voc giymati uch martalik spin coating usulida tayyorlanganiga nisbatan pasayishi
faol gatlam qalinligining ortigcha oshishi bilan bog‘lig bo‘lishi mumkin.
Qatlamning ma’lum optimal qalinlikkacha oshirilishi yorug‘lik yutilishi va
qatlamning uzluksizligini yaxshilasa-da, haddan tashqari galin qatlam zaryad
tashuvchilarning harakati va ekstraksiya jarayonlarini qiyinlashtirishi hamda
rekombinatsion yo‘qotishlarni oshirishi mumkin.

1b-rasmda turli haroratlarda qizdirib tayyorlangan PQElarning qgisqa tutashuv
tok zichligi (Jsc) giymatlarining spin coating soniga bog‘liq holda o‘zgarishi
keltirilgan. Natijalar Jsc giymatining ham spin coating soniga, ham gizdirish
haroratiga sezilarli darajada bog‘ligligini ko‘rsatadi. Eng yuqori Jsc giymati 110 °C
haroratda uch martalik spin coating usulida olingan bo‘lib 18,7 mA-cm™2 ga teng
bo‘ldi. Spin coating jarayoni 4 martaga oshirilganda Jsc giymatining 15,4 mA-cm—2
gacha kamayishi faol gatlamning ortigcha galinlashishi, morfologik notekislik va
rekombinatsiya markazlarining ortishi bilan bog‘liq bo‘lishi mumkin. 120 °C
haroratda esa uch marta va to‘rt marta spin coating qilingan PQElarning Jsc giymati
yuqori 17,2 va 17,5 mA-cm™2 natijalarni gqayd etdi. Umuman, olingan natijalar spin
coating soni va qizdirish harorati perovskit qatlamining optoelektronik
xususiyatlarini belgilovchi muhim omillar ekanligini ko‘rsatadi.
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2a-rasmda CsPbl, PQElarning to‘ldirish faktori (FF) giymatlarining spin
coating soni va termik qizdirish haroratiga bog‘ligligi keltirilgan. Grafikdan ko‘rinib
turibdiki, FF qiymati ham spin coating soniga, ham qizdirish haroratiga sezilarli
darajada bog‘lig bo‘lib, bu perovskit qatlamining hosil bo‘lish sifati va zaryad
tashuvchilarining ekstraksiya samaradorligi PQElarning elektr xususiyatlariga
bevosita ta’sir qilishini ko‘rsatadi.

90 °C da qizdirilgan va bir marta “spin coating” gilingan PQElarning FF
giymati 55.0 % ni tashkil etgan bo‘lsa, spin-coating jarayonining ikki marta
takrorlanishi natijasida FF giymati 68.8% gacha sezilarli darajada oshgan. Biroq,
spin coating jarayonining 3 marta va 4 martagacha oshirilishi natijasida FF giymati
mos ravishda 63,7 % va 62,0 % gacha kamayishi kuzatildi. Dastlabki FF giymatining
ortishi perovskit gqatlamining bir tekis shakllanishi va morfologik uzluksizligining
yaxshilanishi bilan bog‘liq bo‘lishi mumkin. Keyingi kamayish esa gatlamning
ortiqcha qalinlashishi, zaryad tashuvchilarining harakati yo‘lidagi qarshilikning
ortishi yoki rekombinatsiya yo‘qotishlarining kuchayishi bilan izohlanishi mumkin.
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2-rasm. CsPbl; PQElarning a) FF giymatlarining va b) EO‘S giymatlarining spin-coating soni
va gizdirish haroratiga bog‘ligligi

100 °C da qizdirib tayyorlangan CsPbl; PQElarning FF qiymati nisbatan
yugoriroq bo‘ldi. Bir marta spin coating gilingan PQElarning FF qiymati 71.8%, ikki
marta va uch marta spin coating qilingan PQElarning FF qgiymatlari mos ravishda
72.0 va 72.1% ga teng bo‘ldi. Spin coating jarayonini 4 martaga oshirganimizda esa
FF giymati 65.3% gacha kamaydi.

110 °C haroratda eng yuqori FF giymatlari kuzatildi. Bir, ikki va uch martalik
spin coating usuli orqali yotqgizilgan tayyorlangan PQElarning FF giymatlari mos
ravishda 70.8 %, 73.2 % va 73.3 % ni tashkil etdi. To‘rt marta spin coating qilingan
PQElarning FF giymati esa biroz kamayib, 71.7% ni tashkil etdi. Natijalardan xulosa
gilsak, 110 °C va uch marta spin-coating qilingan PQElarda yuqori FF giymatining
olinishi ~ perovskit qatlamining shakllanishi, kristallanishi ~va zaryad
tashuvchilarining harakati uchun optimal sharoit yuzaga kelganligini ko‘rsatadi.

120 °C haroratda esa FF giymatlari nisbatan past bo‘lib, bir, ikki va uch marta
spin coating gilingan PQElarda mos ravishda 58.2%, 61.1% va 66.3% ni tashkil etdi.
To‘rt marta spin coating gilingan PQFElarda esa FF keskin kamayib, 56.8 % ni tashkil
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qildi. Bu holat yuqoriroq haroratda perovskit gatlamining morfologik wva
strukturaviy xususiyatlari spin coating sikllari soniga yanada sezgir bo‘lishi
mumkinligini ko‘rsatadi. To‘rt marta spin coating gilingan PQElarning FF
giymatining keskin pasayishi, gatlamning ortiqcha qalinlashishi, zaryad tashish
jarayonidagi garshilikning ortishi yoki rekombinatsiya yo‘qotishlarining kuchayishi
bilan bog‘liq bo‘lishi mumkin.

2b-rasmda CsPbl, PQElarning energiya o‘zgartirish samaradorligi (EO‘S)
giymatlarining spin-coating soni va qizdirish haroratiga bog‘liq holda o‘zgarishi
keltirilgan. 90 °C haroratda bir, ikki, uch va to‘rt marta spin-coating gilingan PQElar
uchun EO‘S mos ravishda 7.1, 9.0, 9.9 va 9.2 % ni tashkil etdi. 100 °C haroratda
qizdirib tayyorlangan PQElar uchun ushbu giymatlar 8.2, 10.4, 11.6 va 10.1% gacha
o‘zgardi. Haroratni 110 °C gacha oshirganimizda esa EO‘S giymatlarining yanada
yuqori bo‘lishi kuzatilib, bir, ikki, uch va to‘rt martalik spin-coating uchun mos
ravishda 9.9, 12.9, 14.4 va 11.3 % giymatlar qayd etildi. 120 °C haroratda gizdirib
tayyorlangan PQElarda esa EO‘S mos ravishda 6.5, 8.0, 11.2 va 9.1% ni tashkil etdi.

Eng yuqori EO*S giymati 14.4% bo‘lib, u 110 °C haroratda uch marta spin-
coating qilib tayyorlangan PQElarga tegishli. Bu holatda perovskit faol gatlamining
shakllanishi, kristallanish darajasi va zaryad tashuvchilarning harakati hamda
ekstraksiya jarayonlari o‘rtasida magbul muvozanat shakllangan bo‘lishi mumkin.
Spin-coating jarayonining to‘rt martagacha oshirilishi esa EO‘S ning pasayishiga
olib kelgan. Bu holat gatlam qgalinligining ortishi natijasida zaryad tashuvchilarning
harakat yo‘li uzayishi, rekombinatsiya yo‘qotishlarining kuchayishi yoki ketma-ket
qarshilikning ortishi bilan bog‘liq bo‘lishi mumkin. Shuningdek, 120 °C da EO‘S
giymatlarining pasayishi gizdirish haroratining haddan tashqari oshirilishi perovskit
gatlamining optoelektronik xususiyatlariga salbiy ta’sir ko‘rsatishi mumkinligini
ko‘rsatadi. Umuman olganda, olingan natijalar 110 °C harorat va uch marta spin-
coating jarayoni mazkur PQElar uchun eng magbul texnologik sharoit ekanligini
ko‘rsatadi.

Xulosa

Xulosa qilib aytganda, olingan natijalar CsPbl, perovskit gatlamining optimal
morfologik va kristallanish xususiyatlarini shakllantirishda spin-coating soni va
qgizdirish haroratini birgalikda optimallashtirish muhimligini ko‘rsatdi. Eng yuqori
natijalar 110 °C haroratda uch martalik spin-coating sharoitida kuzatilib, Voc= 105
V, Jsc= 18,7 mA/cm? va FF = 73,3 %, EO‘S = 14.4 % qiymatlariga erishildi. Mazkur
parametrlarning yuqori qiymatlari CsPbl, gatlamining morfologik sifati,
kristallanish darajasi va zaryad tashuvchilarni ajratish hamda yig‘ish jarayonlari
uchun ushbu sharoit qulay ekanligini ko‘rsatadi.
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