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NGHIEN CUU KHOA HOC

Téng hop, nghién ctru tinh chat quang hoc va dé bén cua té bao
nang lwong mat tréi dwa trén vat liéu cluster va perovskite

Synthesis and study of optical properties, durability of solar cells
based on cluster and perovskite materials

Pham Thi biép
Tac gia lién hé: phamdiepdhsd@gmail.com
Trwdng Dai hoc Sao Do
Ngay nhan bai: 02/10/2022
Ngay nhan bai stra sau phan bién: 03/3/2023
Ngay chép nhan‘dang: 30/6/2023
Toém tit

Viéc tbng hop mang maéng thuy tinh/FTO/TiO, (FTO: Dioxit thiéc pha tap flo) dwoc thwe hién bang phwong phap
doctor blading, mang maéng thay tinh/FTO/TiO,/CPB (CsPbBr,) dwoc tdng hop béng phweng phap spin-coating
mot giai doan va hai giai doan, té bao nang lwong mét tréi & dang mang méng: Thiy tinh/FTO/TiO,/CPB/CMI
(Cs,Moyl,,) duoc thire hién theo hai phwong phap khac nhau: Phwrong phap spin-coating mét giai doan trirc tiep
tir dung dich chira CsBr, PbBr, va CMI va phwong phéap dién di tie mang méng thuy tinh/FTO/TiO,/CPB va dung
dich CMI bao hoa. Phd quang phat quang cho thay mang méng thiy tinh/FTO/TiO,/CPB phat ra & buéc song cuwc
dai tai 526nm thé hién dinh phat quang cia CPB va mang méng thdy tinh/FTO/TiO,/CPB/CMI thé hién ca dinh
phat quang cia CPB & buéc séng cwe dai 526nm va dinh phat quang ctia CMI & bwéc séng cuwe dai 700 nm. Diéu
nay chirng té6 CMI khéng anh hwéng dén tinh chat phat quang ctia CPB. Nghién clru dién hoa cho thay cac dién
cuc thiy tinh/FTO/TiO,/CPB/CMI m&i nay day hira hen. L&p chira cluster [Mol, J*cua dién cwc nay han ché sw
xudng cap |6p perovskite CPB clia té bao ndng lwong mét trdi trong diéu kién stiv dung té bao quang dién. Piéu
nay ddng th&i duy tri cac dac tinh quang dién t& cla té bao dwa trén dién cuc thay tinh/FTO/TIO, /CPB, cu thé 1a

tao ra mét dong quang c6 cwdng dé twong tw.

Tir khoa: Cluster; perovskite; mang méng; quang phatquang; xuéng cép.
Abstract

The synthesis of glass/FTO/TiO, thin filmis carried out by doctor balaying method, of glass/FTO/TiO,/CPB thin film
is performed by spin-coating via a one-step deposition or a two-step deposition, of thin-film solar cell: glass/FTO/
TiO,/CPB/CMI is performed by two different methods: A one-step spin-coating directly from solution containing
CsBr, PbBr, and CMI and electrophoresis from glass/FTO/TiO,/CPB thin film and saturated CMI solution. With
the direct method of photoluminescence spectroscopy, the glass/FTO/TiO,/CPB thin film emitted at the maximum
wavelength at 526 nm exhibits the luminescence peak of CPB and the glass/FTO/TiO,/CPB/CMI thin film exhibits
both the luminescence peak of CPB at 525 nm and the luminescence peak of CMI at 700 nm. This proves that
CMI does not affect the luminescence properties of CPB. The electrochemical study shows that these new
glass/FTO/TiO JCPB/CMI electrodes are promising. The [Mo,l,,]?* cluster containing layer of this electrode limits
the degradation of the CPB perovskite layer of the solar cell under photovoltaic cell usage conditions. This
simultaneously maintains the optoelectronic properties of the glass/FTO/TiO,/CPB-based cell, namely generating
an optical current of similar intensity.

Keywords: Cluster; perovskite; thin film; photoluminescence; degradation.

1. DAT VAN BE tinh vat Iy, hoa hoc clia ching. Hon nira, trong may
n&m gan day - nhirng cai tién vé céng thirc cau tao cla
perovskite va cach tébng hop da dan dén sy gia tang
dang ké vé hiéu suat chuyén déi nang lwong, véi cac
thiét bi gan day dat da dat 25,3% [1]. VAn dé I&6n nhéat
trong linh vic perovskites hién nay la sy mat 6n dinh
lau dai. Biéu nay da dwoc chirng minh la do sw xuéng
cép lién quan dén cac yéu td bén ngoai, chang han
nhw nwéc, anh sang va oxy va ciing la két qua cia sw
Nguoi phan bién: 1. PGS.TS. Ngé Sy Luong mat 6n dinh ndi tai, chdng han nhw suy thoai khi sui

2. TS. Hoang Thi Hoa am, vi cac tinh chat cta vat liéu. Cac hop chat cluster

Sw cai tién nhanh chéng cla pin mat tr&i perovskite
da khién ching tré thanh ngéi sao dang lén cua thé
gi¢i quang dién va thu hat sy quan tam ctia dong dao
cac nha khoa hoc trén thé gi¢i. Vi cac ng dung cua
chang van con twong dbi ma&i, nén cac nha khoa hoc
c6 nhiéu co hoi Ién dé nghién ciru sau hon vé cac dac

96  Tap chi Nghién ctru khoa hoc, Truong Dai hoc Sao D, S6 2 (81) 2023



LIEN NGANH HOA HQC - CONG NGHE THUC PHAM

molypden dang Cs,Mo.X,, gan day duoc nghién ctru
trng dung lam vat liéu trong pin nang lwgng mat troi
[2] do kha n&ng phat quang va sw 6n dinh cta n6 vé
mat hoa hoc. M&i hop chét cluster va perovskites phat
quang trong cuing dai quang phé nhwng bé rong khac
nhau. Cac cluster Cs,Mo_X,, phét ra trong vung c6 buéc
song 500-900 nm [3] va perovskite CsPbX, phat ra trong
dai phd hep hon, cu thé 1a mau xanh luc (500-545 nm)
[4]. Chung con gibng nhau vé tinh chat hap thu va sw
bd sung cua tinh chat phat xa. Mat khac cau tric cia
perovskite thuéc loai CsPbX, va cla hop chét cluster
thudc loai Cs,Mo X,, déu thé hién sw twong tw cda lién
két vé ban chét halogen X la giébng hét nhau, ban chéat
cla cation giébng nhau trong ca hai hop chat va véi
sw sap xép bat dién clha cac halogen, xung quanh 16i
cation {Mo X' ;}** trong hop chét cluster va xung quanh
cation Pb2* trong hop chét perovskite. Do d6, chuing t6i
da nghién ctru sw két hop gitra hai loai vat liéu nay véi
muc tiéu cai thién tinh 6n dinh héa hoc cla perovskite
trong diéu kién st dung cho cac rng dung trong linh
virc quang dién.

Dé han ché pham vi nghién ctru va tao diéu kién thuan
loi cho viéc tdng hop, do dac trwdc tién chung toi tap
trung vao hé CPB/CMI. Chdng t6i thyc sy da wu tién
viéc str dung hop chat CPB ma qua trinh téng hop da
thanh thao, mat khac viéc str dung mét cluster CMI
da duwoc goi la cam quang lwdng tinh cho (rng dung
quang dién [2, 5]. Viéc st dung CMI dwong nhw hira
hen hon v&i ching téi vi cluster nay hap thu trong mét
mién quang phé réng hon CPB. Hai dang di cAu tric da
dwoc nghién ctru dwdi dang cac cau trac 16p.

Chung t6i tap trung vao viéc tich hop cac cluster CMI
trong dién cwc CPB. Phan nay dé cap dén viéc thuc
hién di cau truc thay tinh/FTO/TIO,/CPB/CMI va tac
déng cua s tich hop clia molypden iodide Ién tinh 6n
dinh va tinh chat quang dién t& cGa cac dién cuec.

2. VAT LIEU VA PHUONG PHAP NGHIEN cUU
2.1. Vat liéu

Vat lieu ché tao Perovskite CPB bao gdm:
Pb(CH,C00),.3H,0 (99%), dung dich HBr 48%
(d = 1,48g/ml)), PbBr, (99,9%), CsBr (99,9%),
Br, (99,8%), cluster Cs,Mo,l,, (99,9%), dung moéi:
metanol (99,8%), ethanol (99,98%), isopropanol
(99,9%), axeton (99,9%), DMF (dimethylformamide)
(99,9%), DMSO (dimethyl sulfoxide) (99,9%), dietyl ete
(99,98%) déu xuét xtr tir Phap.

Chét mang dan dién trong suét loai thiy tinh /FTO (kich
thuwdc 2x1,5cm).

2.2. Phwong phap nghién ctru

2.2.1. Phwong phap doctor blading

Phwong phap nay st dung mét tdm kinh nhé thuy tinh/

FTO dwoc cét thanh tirng miéng (kich thwéc 2x1,5¢cm
dwoc riva tuan tw bang soéng siéu am 15 phut trong

nwéc rira chén, axeton va ethanol). Bét nhao TiO,
dwoc quét Ién tAm kinh thdy tinh/FTO (tAm kinh dan
b&ng dinh & hai dau), chiéu dai va chiéu ngang cta l6p
bang khodng cach gitra 2 1&p bang dinh. D6 day cla
b&ng dinh quyét dinh d6 day cda I&p méng TiO,. Sau
do, lop thuy tinh/FTO/TIO, dwoc lam néng & 450°C
trong vong 30 phut dé loai b phan hiru co, dé bat dau
phan (rng tao ra vat liéu mong muén thuy tinh/FTO/
Tio, [6].

2.2.2. Phuwong phap spin -coating

Phwong phap spin - coating la mét quy trinh dwgc st
dung dé phi cac mang méng déng nhét trén bé mat
phéng béng cach quay. Théng thueng, mét lwong nhd
vat lieu phi sé dwoc dat 1én tam clia chat mang quay
& tbc d6 thap hodc hoan toan khéng quay. Sau d6, dé
dwoc quay véi tbc dd cao dé lan truyén vat liéu bang
lwe ly tam. Qua trinh quay tiép tuc khi chat 16ng quay
xung quanh cac canh ciia chat mang cho dén khi né
dat dén d6 day mang mong muén. Lép thu dwoc dwoc
G & nhiét d6 mong muén. Dung méi dwoc sir dung
thworng dé bay hoi, né bay hoi trong qua trinh phti va (.

Phuong phap “mét giai doan”

Phwong phap nay dwoc s dung réng rai nhat dé
ché tao mang méng perovskite trén chat nén hiru co
ho&c vé co d&c. Mét dung dich chiva cac chat ban dau
perovskite dwoc diéu ché bang cach trén cac chat ban
dau AX (A = CH,NH,, CH(NH,),, Cs va X = I, Br, Cl)
va PbX, (X = 1, Br, Cl) voi ty 1& s6 mol 1:1 (ty lvong)
hoac 3:1 (khong ty lwgng) trong dung moi phan cwe
(dimetylformamit (DMF), dimetylsulfoxit, gamma-
butyrolacton,...) & nhiét d6 phong hoac dun néng cho
dén khi tao thanh dung dich trong. Dung dich nay sau
do dwoc dé & nhiét dd phong trong vai gid trwdc khi
dwoc st dung dé lang dong I&p pha spin. Perovskite
két tinh khi dung méi bay hoi trong qua trinh quay cla
chét nén. Viéc I&ng dong, U trong th&i gian va nhiét do
thich hop 1a can thiét dé két tinh hoan toan va lam bay
hoi dung méi con sét lai. Ky thuat ché tao nay gitp
né c6 thé thay déi nhiéu thong sé nhw néng do cla
dung dich tién chéat, loai dung méi [7], d6 day cla mang
perovskite [8], nhiét d va thdi gian G [9], dé thu dwoc
cac lép méng véi cac dac tinh mong muébn. Cu thé
phwong phap nay dwoc st dung dé san xuét cac 16p
thuy tinh/FTO/TIO,/CPB trén chat nén thay tinh/FTO/
TiO, va dung dich c6 chtra lwgng céan bang CsBr va
PbBr, (ty I&é mol 1:1) trong DMSO, quay phi & toc do
1.200 vong/phut trong 10 gidy rdi & téc d6 2.000 vong/
phut trong 50 gidy. Sau dé, cac phim méng dwoc U &
70°C trong 30 phut trén bép dién [10].

Phuong phap “hai giai doan”

Phwong phap nay dwoc s dung dé ché tao cac Iop
maéng perovskite CsPbBr, trén dé phang cho pin mat
tr&i. BDay la mét phwong phap hai giai doan. Giai doan
thir nhét bao goém sw ldng dong PbBr, bang phuong
phap spin - coating va giai doan th hai la viéc lam giau
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xesi va brom bang cach ngam I&p nay trong dung dich
CsBr. Cu thé, dung dich co6 chira tién chat PbBr, (1,4
M) trong hén hop dung méi khéng phan cwe clia DMF
va DMSO (ty Ié thé tich 9:1) dwoc khudy & nhiét d6
phong ho&c dun néng nhe cho dén khi thu dwoc dung
dich trong suét. Trong giai doan dau, mang PbBr, mau
vang dwoc lang dong bang spin - coating véi tbc do
2000 vong/phut trong 30 gidy trén chat nén thdy tinh/
FTO/TIO,. Téc d6 quay va thdi lwong clia may spin-
coater gilp kiém soat d6 day cia mang PbBr,va do
d6 ciing la d6 day cla mang perovskite. Cac Iép PbBr,
thu dwoc dwoc G & 80°C trong 30 phat dé dam bao
suw bay hoi hoan toan ctia hén hop dung méi va tranh
sw xubng cap sau nay cla perovskite. Sau buéc nay,
vi PbBr, khéng tan trong metanol va isopropanol nén
|&p thay tinh/FTO/TIO,/PbBr, dwgc ngadm 10 phut trong
dung dich th hai chra CsBr (0,07 M) trong metanol.
Cudi cung, né dwoc ngadm trong isopropanol trong
15 giay dé loai bd khong khi con lai trong cac 16 x6p,
sau dé né dwoc G & 150°C trong 5 phat dé tao ra mot
I6p perovskite CsPbBr, ddng nhat [11].

2.2.3. Phwong phap dién di

Dién di la mét ky thuat quan trong dwoc sir dung trong
sinh hoc phan t&r va héa hoc dé& phan tach va xac dinh
dac tinh cla cac chat. Ky thuat nay dwa trén sy dich
chuyén ctia c4c ion (ion tich dién dwong hodc am) dwdi
tac dung cla dién trwong. Do d&c diém riéng va tuy theo
diéu kién dién di ma cac ion nay sé co téc do di chuyén
khac nhau nén chiing sé tach ra khoi nhau. Cac cation
di chuyén vé phia cwc am va cac anion di chuyén vé
phia cwc dwong. FTO hoac dién cuwc bang thép khong
gi dwoc str dung lam cwec am hoac cuwcdwong.

2.2.4. Phwong phap phan tich dién héa

Dé& nghién ctu tinh 6n dinh clia cd¢ mang méng dwoc
tdng hop trong phong thi nghiém, hai ky thuat dién hoa
da dwoc st dung la do dién thé theo chu ky va do thoi
gian c6 va khoéng co ludng sang. Chung cé thé nghién
ctru tinh 8n dinh clia vat liéu trong mot chat dién phan
nhat dinh (phan (ng oxy hoéa khir) va ban chat cla
dong quang dwéi quang théng cho thay ban chéat cia
phan I&n hat mang dién cla chét ban dan.

Chuén dé dién thé

Trong nghién ctru dién hoa thwec nghiém, chung téi st
dung may chuan dé dién thé v&i ba dién cwc: Mot dién
cwc so sanh, mét dién cwc phu va mét dién cwc lam
viéc. Ba dién cuc nay dwoc nhing vao chét dién phan
I6ng bao gém tetrabutylammonium hexafluorophosphat
(But,NPF, 0,1M) trong CH,Cl,. Déi v&i nghién ctru clia
chung t6i, chiing t6i da s dung nhu:

bién cuwc thay tinh/FTO/TIO,/CPB va thay tinh/ FTO/
TiO,/CPB-CMI lam dién cwc lam viéc. Dién cuc Ag/
AgCl c6 dién thé so v&i dién cwe hydro binh thuweong la
+0.199 V & 25°C lam dién cwc so sanh, mét day bach
kim lam dién cwc phu.

Phép do quang dién hdéa

Pé vé cac dwdng cong von ké theo chu ky, chung toi
thwe hién quét thé gitra -0,4 V va 0,5V/Ag/AgCl dé phan
tich hoat dong dién hoa cla dién cuc. Pé hinh dung
sw khac biét vé dong dién khi c6 va khéng c6 quang
thong, chang t6i chiéu sang dién cuc lam viéc trong
cac khoang thoi gian 3 gidy, sau do la 3 giay khong
chiéu sang. That vay, khi dién cwc dwoc chiéu sang
bang birc xa kha kién, n6 sé& hap thu mét phan bl xa
nay dé tao ra sw chuyén dién t& gitra vung hoéa tri va
vung dan. Diéu nay tao ra cac cap electron - 16 tréng
va lam tang néng d6 cla hat tai dién da sé va thiéu sb
trong vat liéu. Khi chat ban dan CPB hodc CPB-CMI &
trong tinh trang can kiét, giao dién ctia CPB hoac CPB-
CMI v&i But,NPF, dugc chiéu sang, tao ra s gia tang
dong quang nh& cac hat mang dién tich thiéu s6 ma
cho phép tang dong oxy héa v&i ban dan loai n va dong
khir v&i ban dan loai p. Dé dé& dang mé ta dic tinh cla
dong quang gay ra dwoi ludng sang, chung téi da tao
ra cac dwdng cong do thei gian & 0 V/Ag/AgCI. Sy gia
tang dong khir ciia CPB hoac CPB-CMI dwoc quan sat
thay, dong dién nay 6n dinh hon vé&i hé CPB-CMI.

Ky thuat phan tich dién héa, cac phép do phd nhiéu xa
tia X, SEM va phdé quang phat quang dwoc thuc hién
tai vién hoa hoc vat liéu va chét rdn Rennes-Phap.

3. KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Téng hop perovskite CsPbBr,

Hop chat CsPbBr, dwoc diéu ché bang phan tng trao
doi tir cac hop chat CsBr, PbAc, (Ac:CH,COO) va
dung dich HBr dw theo phan trng sau:

CsBr + PbAco+ 2HBr — CsPbBrz+ 2 HAc (1)

Phan &ng (1) dwoc thwe hién trong bé nwéc da vi nod
xay ra & nhiét do thap, trong 3 gi® c6 khudy dé hoa tan
hoan toan chat ban dau trong boéng tbi, sau do6 két tda
dwoc rira bang ethanol tuyét dbi (EtOH) réi béng dietyl
ete va lam kho & 110°C trong 12 gi& dé dietyl ete bay
hoi hét. P6 tinh khiét ctia san pham ban dau nay dwoc
kiém tra bang nhiéu xa tia X (XRD) (Hinh 1) bang may
do nhiéu xa Bruker D8 Advance. N6 chi ra ring san
pham thuéng 1a hai pha. Ngoai perovskite CsPbBr,, n6
con chira mét s6 CsBr va CsPb,Br, tr trang thai can
bang phan rng:

Cs* + 2PbBr; = CsPb,Brs + Br~ 2)

Pé c6 duoc bét tinh khiét, san phdm dwoc nghién va
sau d6 dwoc x ly nhiét & 350°C trong 20 phut (hai 1an)
[12]. Lan dau tién, van con rét it CsBr va CsPb,Br,. San
pham thu dwoc tiep tuc dem nghién roi nhiét luyén lan
thir hai, CsPbBr, dwoc tao thanh theo phan trng sau:

CsPb,Brs + CsBr — 2CsPbBr; 3)

San pham cubi cung thu dwoc thwe sw 1a hop chét

98  Tap chi Nghién ctru khoa hoc, Trong Dai hoc Sao D, S6 2 (81) 2023



LIEN NGANH HOA HQC - CONG NGHE THUC PHAM

CsPDbBr, nhw dwoc thé hién bdi két qua XRD trong
Hinh 1.

Intensité {u. a.)
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Hinh 1. Gidn dé nhiéu xa tia X dang bét ctia cac san

phém thu duoc truée (vach dd), sau (vach lam) tinh

ché va CsPbBr, ly thuyét (vach den), cac déu hoa thi

(*) va (*) dai dién cho cac dinh nhiéu xa cho CsPb,Br,
va CsBr tuong tmg

3.2. Téng hop mang méng thuy tinh/FTO/TIO,

Phwong phap doctor blading dwoc s dung dé tong
hop mang méng thly tinh/FTO/TIO,. Ttr chat bét nhdo
TiO, (DyeSol) va chét nén loai thdy tinh /FTO (2x1,5 cm).
Cac lop thuay tinh/FTO/TIO, thu dwoc sau khi & &
450°C trong 30 phat (Hinh 2). Hinh anh hién vi cho thay
cac lop TiO, thu dwoc la trung tinh, ddng nhét va trong
subt [6].

a)

Hinh 2. a) Anh chup I6p thu duoc, b) Anh SEM.cta
lop Thay tinh/FTO/TiO,, thu duoc

3.3. Téng hop mang méng thay tinh/FTO/TiO,/CPB

Dé dat dwoc cac di cau trac thay tinh/FTO/TIO,/CPB/
CMI nhuv dv kién, trwée tién chdng t6i nghién clru sy
phulép CPB Ién thay tinh/FTO/TIO, bang phwong phap
spin-coating & 2 giai doan khac nhau.

3.3.1. Phwong phap “mét giai doan”

Phwong phap nay dwoc s dung dé san xuét cac Iép
perovskite CPB t&¥ dung dich c6 chira CsBr va PbBr,
(ty 1& mol 1:1).trong DMSO va chét nén thuy tinh/FTO/
TiO,, quay pht & 2 tdc d6 khac nhau. Sau d6, cac phim
méng dwoc G:& 70°C trong 30 phut trén bép dién [10].

Ky thuat lang dong nay c6 kha nang bao phii ddng nhat
tr‘én [679) "I'iO2 bang mét I&p perovskite CPB mau vang
déng nhat (Hinh 3a) va day dac (Hinh 3b) ma khong cé
bat ky pha nao khac, cé thé phat hién dwoc bang nhiéu
xa tia X (Hinh 3c). L&p nay, nhw mong doi déi véi pha
CPB, phat quang yéu dwdi chiéu xa (Hinh 3d va e).
Pinh phat quang & bwéc séng cuc dai 526nm thé hién
sy phat quang ctia CPB.

¢) || | ©)
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& Bubstrat FIOHO &)
g ) |
o SRS || - i
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Hinh 3. a) Chup anh du6i &nh séng tréng, b) Anh SEM, c) Biéu d XRD,
d) Chup &nh duti chiéu xa UV (380-420 nm) va d) Phé quang phét quang (PL) cta I6p thu duoc
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3.3.2. Phwong phap “hai giai doan”

Phwong phap nay dwa trén hai buéc lang dong. Buwédc
dau tién twong ng véi sy lang dong clia PbBr, bang
phwong phap spin-coating. Bwéc thir hai la bwédc lam
giau CsBrbang phwong phap nhing. Khéng gibng nhw
quy trinh mét giai doan, quy trinh nay yéu cau giai doan
tdi wu hoa dé co6 dwoc cac Iop CPB. That vay, nhw
da thao luan bdi Lin-Feng Gao va cong s [11], thanh
phan cta I&p phu thudc vao thei gian ngam trong dung
dich CsBr. Néu thi gian qua ngan (10 phat, Hinh 4,
gidn d6 mau xanh lam), I&p hét CsBr, va dw PDbBr,
(26=18,6°). Néu th&i gian qua dai (20 phut), diéu nay sé
dan dén s hinh thanh cla pha Cs,PbBr, va CsBr dw
(26=12,6° va 22,4°). Trong trwdng hop cla chung toi,
ngoai pha CsPbBr, tap chéat perovskite 2D CsPb.Br,
(26=11,8°) [13] 16 rang c6 mat (Hinh 4 biéu @b mau
xanh luc). Theo tai liéu [11], chdng t6i da thu dwoc I&p
phi CsPbBr,, voi théi gian ngdm trong dung dich CsBr
la 14 phut, mét I&¢p CPB v&i tap chat duy nhat la CsBr
(26=29,4°) c6 thé dé dang hoa tan trong DMSO.

j L W ||

14 min

Intensité (u. a.)

‘ CPB simulé

10 15 0 25 0 » 40

Hinh 4. Biéu d XRD cua céc I6p thu duoc béng
phuong phap hai giai doan theo thoi thoi gian ngédm
trong dung dich CsBr

Trong th&i gian ngadm 14 phut, két qua phi hop véi két
qua da dwoc Lin-Feng Gao va cong sw céng bé trwdc
day [11]. Ky thuat I&ng dong nay lau hon va han ché
hon so vé&i phwong phap mét giai doan vi nd yéu cau
kiém soat chinh xac thdi gian ngam trong dung dich
CsBr. Hon niva, né dan dén cac I16p kém ddng nhat véi
sw hién dién cla cac tinh thé co kich thwdc vai tram
nanomet (Hinh 5b) va c6 dé tinh khiét han ché. Ngoai
sw hién dién clia CsBr, si phat quang manh hon cla
cac lop dwgc tao ra b&i qua trinh hai giai doan cho thay
suw hién dién ctia mét pha khac phat ra nhiéu hon pha
CsPbBr, (Hinh 5c). N6 duong nhw la pha CsPb,Br,
hoac Cs,PbBr, phat ra trong cung mét dai phé nhung
cwdng do manh hon. Chinh vi vy chdng toi wu tién
str dung cac lop thuy tinh/FTO/TiO,/CsPbBr, dwgc san
xuat theo quy trinh mét giai doan vi day la quy trinh
giup thu dwoc cac I6p ddng nhat ma khéng cé pha
khac bi XRD phat hién.

a)

Hinh 5. a) Anh chup du®i &nh séng trang,
b) Anh SEM va c) Anh chup I6p thu duoc dudi
chiéu xa UV (380-420nm)

3.4. Tdng hop té bao niang lwong mat trevi thay tinh/
FTOITiO,/CPB/CMI

Dé san xuét cac dién cuc quang hoan chinh bang thiy
tinh/FTO/TiO,/CPB/CMI, molypden iodua duwoc lang
dong theo hai con dwong: i) con dwong trwc tiép bang
cach thém CsBr va PbBr, trong dung dich cluster CMI
b&o hoa ban dau theo phwong phép spin-coating mét
giai doan va ii) phwong phap dién di.

3.4.1. Pha CPB va CMI bang phwong phap spin-
coating mét giai doan

Cac l&p dwoc san xuat trong cac diéu kién twong tw
nhw cac |ép CPB theo quy trinh mét giai doan, ngoai
trir dung dich l&ng dong c6 chira cluster. Dung dich
nay dwoc chuan bi bang cach hoa tan 63,9mg CsBr
va 110,1mg PbBr, trong 1ml dung dich b&o hdéa CMI
(0,0212 M) trong DMSO. Cac I¢p thu dwec cd cung
céu trdc vi md va biéu dd XRD (mau cam) cé thé so
sanh v&ibiéu dd cta lép thiay tinh/FTO/TiO,/CPB (mau
den) trwére khi ldng dong (Hinh 6b). Tuy nhién, mau da
cam hon mét chit clia ching va sw xuét hién cta dinh
phat xa thtr hai xung quanh 700nm lam néi bat sw hién
dién cua pha v&i cum Mo,. Hinh 6d cho thay sw co
mat cGa CMI khéng anh hwéng dén sw phat quang cla
CPB, n6 van thé hién dinh phat quang tai bwéc séng
cwc dai 526nm.

B
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Hinh 6. a) Anh chup I6p thu duoc. b) Gian dé XRD
cua lop thay tinh/FTO/TIO /CPB (den) va Iop thady tinh/
FTO/TiO /CPB@CMI (cam) sau khi Idng dong. c) Anh

chup I6p thu dwoc dwéi &nh séng tréng va d) phd PL
du¢i chiéu xa tia UV (380 nm-420nm)
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3.4.2. Phi CMI bang phwong phap dién di

Sw lang dong clia Iép CMI dwoc thwe hién bang cach
l&ng dong dién di. D& thwc hién qua trinh nay, dung
dich lang dong dwgc chuan bi bang cach hoa tan CMI
trong axeton cho dén khi bdo hoa (0,0122M). Pién cuc
thay tinh/FTO/TiO,/CPB (CPB lang dong bang phuong
phap spin-coating mét giai doan) dwoc st dung lam
cwe dwong. Gitra dién cwe nay va cuc am béng thép
khong gi dat mot hiéu dién thé 20V trong 30s. Mau da
cam, gian dd XRD va phan tich EDS (phat hién Mo va
|, thanh phan xac dinh: CsO'GPbBrZ4 + Mo,l,,) cua lép
thu dwoc cho thay sw hién dién ctia molypden iodua
(Hinh 7). Tuy nhién, c4u trac vi mé van dwoc bao dam.
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Hinh 7. a) Anh chup, b) Anh SEM va ¢) Gidn dé.XRD
cua Iép thu duwgrc trueée (mau den) va sau (mau cam)
khi pht bdng phuong phép dién di

Avant mesures

3.5. Nghién ctru dién hoa

Chung téi da thu dwgc hai loai I&p dwa trén perovskite
CPB va mét pha cluster CMI. Loai d4u tién dwoc tao ra
bang cach téng hop trwce tiép trong dé hai pha clng ton
tai mot cach ddng nhét. Loai th hai, & dang 16p (thdy
tinh/FTO/TIO,/CPB/CMI), dugc tao ra bdi sw Iéng dong
lién tiép: DAu tién 1a hop chat CPB sau do la hop chéat
cluster CMI. Déi v&i loai dau tién (tdng hop truc tiép),
hén hop cé vé gan két hon, b& mat min hon. Do thei
gianva diéu kién nghién ctru nén chung t6i da Iywa chon
I&p thir nhat cho viéc nghién ctru dién hod.“Chlng t6i
quan tam dén 1) tinh chat quang dién t& cGa ching
thong qua cac phép dién hoa va 2).dd 6n dinh cua
chung trong qua trinh do.

Pé nghién cru sy 6n dinh dwéi quang théng va cac
d&c tinh quang dién cla I&p thu dwoc bang phwong
phap téng hop trwc tiép, cac phép do dién hoa da dwoc
thwe hién (Hinh 8). Phép do Von - Ampe theo chu ky
va do séc ky thoi gian dwee thue hién trén hé théng ba
dién cuc, I&p nghién clru dwoc sir dung lam dién cuwc
lam viéc, dién cwe chi thi bang platin va dién cuwc so
sanh Ag/AgCl dwoc ngam trong bé dién phan bao gdm
0,1M But,NPF, trong diclometan khan.

Aprés mesures
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Hinh 8. a) Biéu db do vén-ampe tuén hoan cua hai I6p thu duoc. b) Phép do séc ky thoi gian & thé
0 V /Ag/AgCl. c) Anh chup céc I6p thu duoc bang cach téng hop truc tiép khéng cé va cé6 CMI, truée va
sau khi do dién héa va d) Biéu dé XRD cta céc I6p sau khi do dién héa

Cac phép do Von - Ampe va séc ky thdi gian cla mot
I&p thu dwoc bang cach téng hop truc tiép dwoc thé
hién trong Hinh 8. Chung lam ndi bat cac thanh phan
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khac nhau cla cac 1&p cé va khong cé cluster. Biéu dd
I&p c6 cluster biéu thi bang mau xanh, khéng cé cluster
biéu thi bang mau cam. That vay, mét sw khir & dién

101



NGHIEN CUU KHOA HOC

thé cao hon déi v&i I6p khong cluster c6 thé nhin thay
trén dwong cong do Von-Ampe trong Hinh 8a. Diéu
nay dwong nhw goi y mét qua trinh khir b sung hoac
nhanh hon khi khéng c6 sy hién dién cla cluster. Hon
nira, néu ddi v&i cac dién thé dwong, dong dién & dién
cwe chira cluster rat thap (gan nhw bang khéng), thi
dong dién & dién cwc khong cé cluster |a khong thé bé
qua (dwong). Trong qua trinh chiéu sang cla cac 1&p,
déi véi dién thé cb dinh & 0 V/Ag/AgCI (Hinh 8b), su
gia tdng dong dién do cac hat tai dién thiéu s6 (& day la
cac 16 tréng vi né la dong oxy héa) xay ra. Dong quang
duoc tao ra béi I&p khdong coé cluster cao hon so véi
I&p cb cluster. Tuy nhién, sy bién dbi ctia né manh hon
theo thoi gian. Trong qua trinh chiéu sang, qua dinh
cla dd chiéu sang, dong quang gidm manh. Sw gidm
nay it dét ngdt hon nhiéu déi véi I&p co cluster. Twong
tw, qua nhiéu lan chiéu sang, dong quang cua l&p
khéng co cluster gidam cho dén khi thwe té bang dong
cla l&p co cluster. Cudi cung, khi &nh chup céac 16p
sau khi do dac cho thay, I&p khoéng cé cluster da xau
di rat nhiéu. Mat khac, 16p cé cluster van con nguyén
ven (Hinh 8c). Sy hw hai nay cua I&p khong cé cluster
cling dwoc xac nhan b&i cac phan tich XRD. That vay
PbBr, va CsBr la cac san pham phan hiy CPB duoc
phat hién déi v&i I6p khong co cluster (Hinh 8d).

4. KET LUAN

Trén co s& nghién ctru chuing t6i da t6ng hop dwoc hop
chat CPB, tbng hop mang méng thuy tinh/FTO- (kich
thwde dai 2 x rong 1,5cm), pha TiO, Ién mang mong
thuy tinh/FTO bang phwong phap doctor blading. Viéc
tdng hop cac té bao nang lwong mét tréi & dang mang
méng thay tinh/FTO/TiO,/CPB/CMI da duoe thuwc hién
theo hai phwong phap khac nhau: Phwong phap spin
- coating mét giai doan tryc tiép tr dung dich chtra
CsBr, PbBr, va CMI bao hoa va phwong phap dién
di. Trén co s& do té bao thuy tinh/FTO/TiO,/CPB/CMI
dwoc san xuéat theo phwong phap spin-coating mét giai
doan da dwoc lwa chon cho véc nghién clru dién hoa.
Phd quang phat quang cho thay CMI khéng anh hwéng
dén sw phat quang clia CPB. Két qua nghién ciru dién
hoa cho thay cac dién cuc thiay tinh/FTO/TiO,/CPB/
CMI méi nay day hra hen. L&p chira cluster [Mo,l.,J*
cta dién cwc nay han ché sw xudng cap I&p perovskite
CPB cla té bao nang lwong mat tri trong diéu kién
st dung té bao quang dién. Diéu nay déng th&i duy tri
cac dac tinh quang dién t& cha té bao dwa trén dién
cwe thay tinh/FTO/TIO,/CPB, cu thé |a tao ra mét dong
quang c6 cwong dé twong tuw.
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