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摘要： 倒置钙钛矿太阳能电池凭借低温加工特性、低迟滞效应及优异的叠层兼容性备受关注。然而，钙钛矿

顶部界面及其与电子传输层的接触区域仍存在未配位 Pb2+、卤素空位等缺陷，由此诱发的非辐射复合严重制

约了器件开路电压（Voc）、填充因子（FF）及长期稳定性的提升。本文采用 2-甲基-2-丙烯酸-2，3-二羟基丙酯

（DHPMA），在乙二胺二氢碘化物（EDADI）钝化层上构筑多功能界面修饰层。得益于 DHPMA 中相邻双羟基和

甲基丙烯酸酯基中的含氧位点与钙钛矿表层未配位 Pb2+、卤素位点及有机阳离子间的配位/氢键协同作用，钙

钛矿顶部界面缺陷得到有效钝化，器件光电转换效率（PCE）由 23.73% 提升至 24.70%。本工作为利用多官能

团界面工程抑制非辐射复合、提升钙钛矿光伏器件性能提供了新思路。
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Abstract： Inverted perovskite solar cells have attracted considerable attention because of their low -temperature 
processability， low hysteresis， and excellent compatibility with tandem device architectures.  However， undercoordi⁃
nated Pb²⁺， halide vacancies， and the resulting nonradiative recombination centers persist at the perovskite top inter⁃
face and its contact region with the electron transport layer， thereby limiting the open-circuit voltage （VOC）， fill factor 
（FF）， and long-term stability of the devices.  Herein， 2，3-dihydroxypropyl methacrylate （DHPMA） was deposited 
onto an ethylenediammonium diiodide （EDADI） passivation layer to construct a multifunctional interfacial modifica⁃
tion layer.  Owing to the multisite interactions between the vicinal hydroxyl groups and oxygen sites within the methac⁃
rylate ester moiety of DHPMA and undercoordinated Pb2+ ， halide-vacancy-related sites， and organic cations at the 
perovskite surface， defects at the top interface were effectively passivated.  Consequently， the power conversion effi⁃
ciency （PCE） increased from 23. 73% to 24. 70%.  This work provides an effective multifunctional interfacial-engi⁃
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neering strategy for suppressing nonradiative recombination and improving the performance of inverted perovskite so ⁃
lar cells.
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1　引  言

钙钛矿太阳能电池具有光吸收系数高、载流

子扩散长度长、带隙可调等优点，是近年来新型光

伏器件的重要研究方向 [1-3]。近年来，通过结晶调

控、缺陷钝化及界面工程等策略，器件的光伏性能

得到了显著提升 [4-6]。其中，倒置（p-i-n）结构器件

由于具备低温工艺兼容性好、迟滞效应弱和叠层

器件集成度高等优势，备受学术界与产业界青

睐 [7-8]。然而，钙钛矿表面和晶界仍存在低配位 Pb²
⁺、卤素空位以及由有机 A 位阳离子缺失或挥发形

成的 A 位空位等缺陷 [9-14]。需要指出的是，缺陷能

级的深浅取决于缺陷类型、电荷状态及局部配位

环境，并非所有离子空位均属于深能级缺陷。理

想体相中的部分简单点缺陷可能表现为浅能级，

而表面和晶界处的低配位位点以及部分间隙缺

陷、反位缺陷和缺陷复合体更可能形成局域化的

深能级载流子陷阱。深能级陷阱可促进载流子俘

获和非辐射复合，而可迁移的离子缺陷，尤其是卤

素空位，可为离子迁移提供通道，二者共同限制器

件的光伏效率与运行稳定性。特别是在采用

PC61BM 作为电子传输层 (ETL)的倒置器件中，钙

钛矿顶部界面直接决定了电子提取效率与界面复

合损失。因此，开发高效的顶部界面钝化策略，对

抑制非辐射复合、提升器件综合性能具有重要

意义。

目前，常见的钙钛矿顶部界面调控策略主要

包括有机铵盐、Lewis 碱、富电子小分子及功能化

界面层等 [15-21]。例如，Li 等通过分子构型设计，采

用双膦配体 1,3-双（二苯基膦）丙烷（DPPP）处理

倒置钙钛矿薄膜，利用双配位位点与未配位 Pb²⁺
相互作用并桥接表面及晶界，从而改善器件效率

和运行稳定性 [16]。研究表明，合理的顶部界面修

饰能够降低界面缺陷密度、抑制非辐射复合并改

善载流子传输 [22-23]。除单一官能团钝化剂外，含羟

基、羰基和醚氧等多种含氧官能团的小分子及聚

合物也已被用于钙钛矿缺陷钝化。例如，Kang 等

通过比较多种含羰基、羟基和烷氧基的丙烯酸酯

分子，证实不同官能团组合能够协同调控钙钛矿

结晶与缺陷钝化 [28]；Wang 等对 PVA、PEG 和 PVK
等聚合物修饰剂的比较进一步表明 [29]，界面钝化

效果不仅取决于官能团类型和数量，还与作用位

点 的 空 间 分 布 、可 接 近 性 及 分 子 位 阻 密 切 相

关 [24-29]。另一方面，（乙二胺二氢碘酸盐）EDADI
已被证明可作为 p– i–n 钙钛矿太阳能电池的有

效顶部界面处理材料 [30]。然而，现有研究大多采

用前驱液添加、反溶剂引入或在裸露钙钛矿表面

直接沉积修饰分子的方式，对于已具有 EDADI 有
机二铵盐钝化层的顶部界面，如何通过二次分子

修饰补充其覆盖不均匀区域，并同时改善 EDADI/
（[6,6]-苯基 -C61-丁酸甲酯）PC₆₁BM 界面接触，仍

缺乏系统研究。尤其是具有相邻羟基—酯羰基空

间构型的小分子在 EDADI 预修饰界面中的作用

及工艺兼容性尚不明确。

基于此，本文选用 2-甲基 -2-丙烯酸 -2,3-二羟

基丙酯（DHPMA）作为 EDADI 层上的二次顶部界

面修饰分子，构建 PVK/EDADI/DHPMA/PC61BM
顺序界面结构。DHPMA 具有柔性的短链骨架，

并在较小的分子尺度内同时含有两个相邻羟基和

一个甲基丙烯酸酯基，其中酯基包括羰基氧和酯

基单键氧。对于 EDADI 覆盖不充分或局部存在

残余缺陷的区域，其含氧位点可与暴露的未配位

Pb²⁺发生配位作用，并通过氢键与卤素及有机阳

离子相互作用，从而补充 EDADI 的界面钝化效

果；同时，位于 EDADI 与 PC61BM 之间的 DHPMA
层有助于改善顶部界面接触，降低界面非辐射复

合并促进载流子传输。进一步通过纯 IPA 溶剂对

照和结构相近的甘油丙烯酸酯甲基丙烯酸酯

（GAM）分子对照，排除了二次 IPA 处理及一般性

丙烯酸酯结构对器件性能的主导贡献，说明 DHP⁃
MA 的作用与其相邻双羟基—酯羰基的紧凑空间

分布密切相关。经 DHPMA 修饰后，冠军器件

PCE 由 23. 73% 提 高 至 24. 70%，平 均 PCE 达 到

24. 51% ± 0. 12%，且器件的长期储存稳定性得到

明显改善。上述结果表明，DHPMA 与 EDADI 构
成的顺序顶部界面修饰能够进一步降低界面缺陷

与复合损失，为倒置钙钛矿太阳能电池顶部复合

钝化界面的设计提供了一种有效途径。
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2　实验方法

2. 1　材料与试剂

所有化学品和试剂均按购买状态直接使用，

未 进 行 进 一 步 纯 化 。 甲 脒 氢 碘 酸 盐（FAI，
99. 0%）、碘 化 铅（PbI2，99. 999%）、甲 胺 盐 酸 盐

（MACl，99. 9%）、溴 化 铅（PbBr2）、甲 胺 溴 化 物

（MABr）、氯化铅（PbCl2）、碘化铯（CsI）、乙二胺二

氢 碘 酸 盐（EDADI）、[6, 6] - 苯 基 -C61- 丁 酸 甲 酯

（PC61BM）以及  2,9-二甲基 -4,7-二苯基 -1,10-菲咯

啉（BCP）均购自西安浴日光能科技有限公司。氯

苯（CB）、二甲基亚砜（DMSO）、N,N-二甲基甲酰胺

（DMF）、异丙醇（IPA）、乙醇（EtOH）、2-甲基 -2-丙

烯酸-2,3-二羟基丙酯（DHPMA）、甘油丙烯酸酯甲

基丙烯酸酯（GAM）均购自西格玛-奥德里奇公司。

[4-(7H-二苯并 [c,g]咔唑-7-基)丁基]膦酸（4PADCB）
购自东京化成工业株式会社。刻蚀后的氟掺杂氧

化锡导电玻璃（FTO）购自苏州尚阳太阳能科技有

限公司。

2. 2　薄膜与器件制备

FTO 基底依次用玻璃清洗剂、去离子水和乙

醇超声清洗，每步 20 min。清洗后的 FTO 基底经

氮气吹干后，采用紫外臭氧清洗机（CIF UVO–

06，CIF International Group Co. , Ltd.）处 理 30 
min。将 4PADCB 乙醇溶液（0. 5 mg/mL）以 3000 
rpm 旋涂 30 s，随后在 100 ℃下退火 10 min。

钙钛矿前驱体溶液通过将 PbI2（672. 7 mg）、

FAI（232. 8 mg）、PbBr2（28. 2 mg）、MABr（8. 0 mg）、

CsI（19. 5 mg）、MACl（10. 0 mg）和 PbCl2（8. 5 mg）
溶解于 DMF/DMSO 混合溶剂中配制而成，其中

DMF 与 DMSO 的体积比为 4:1，总体积为 1000 μL
（800/200 μL）。所得溶液充分搅拌至完全溶解

后，使用 0. 22 μm PTFE 滤膜过滤备用。

钙钛矿薄膜采用两步旋涂法制备。首先，将

100 μL 钙钛矿前驱体溶液滴加于基底表面，并以

1000 rpm 旋涂 10 s；随后以 4500 rpm 旋涂 30 s。
在第二步旋涂的第 25 s 时滴加 120 μL 苯甲醚作

为反溶剂，以诱导钙钛矿快速结晶。旋涂完成后，

样品在 100 ℃下退火 30 min。
待基底自然冷却至室温后，将 EDADI 异丙醇

溶液（1 mg/mL）以 5000 rpm 动态旋涂 30 s 在 85°C
下退火 5 min。对于 control 器件，将 PC61BM 氯苯

溶 液（20 mg/mL）以 3000 rpm 旋 涂 30 s。 对 于

DHPMA 器件，将 DHPMA 以 0. 2 mg/mL 溶于异丙

醇，以 5000 rpm 动态旋涂 30 s 于 EDADI 层上，在

75°C 下退火 3 min,待冷却至室温再旋涂 PC61BM。

接着，将 BCP 异丙醇溶液（0. 5 mg/mL）以 5000 rpm
动态旋涂于 PC61BM 层上，旋涂时间为 30 s。最

后，通过热蒸发法在 BCP 层上沉积厚度为 80 nm
的 Ag 电极，完成器件制备。器件的有效面积为

0. 065 cm2。

2. 3　表征方法

密度泛函理论（DFT）计算均采用 Becke 三参

数 混 合 交 换 泛 函 和 Lee-Yang-Parr 相 关 泛 函

（B3LYP），并 结 合 Grimme 色 散 校 正  D3 版 本  
（DFT-D3BJ）。在几何优化和频率计算中，C、H、

O、N 和  P 原子采用  6-311G 基组；而对于较重的  
Pb 和  I 原子，则应用了  LAN108。计算了二聚体

HQC 分子的静电势（ESP）。此外，根据公式

Ebind = Etotal - E 1 - E 2 ...-En # (1)
评估了体系的结合能，其中 Ebind 为结构优

化后的体系结合能，Etotal 为体系的总能量，E1、
E2、……、En 为子体系的能量

扫描电子显微镜（SEM）图像采用 Zeiss Merlin
紧凑型场发射扫描电子显微镜在二次电子成像模

式下获得，电子束加速电压为 3 kV。X 射线光电

子能谱（XPS)采用 PHI 5000 VersaProbe-II 系统进

行测试，以 Al Kα 辐射（hν = 1486. 6 eV）作为 X 射

线源，并在 45°光电子起飞角下收集光谱。稳态

光致发光光谱（PL）采用 Thermo Scientific Lumina
荧光分光光度计（LF-1303003）进行测量。器件的

电流密度–电压（J–V）曲线在 ABET Sun 2000 太

阳光模拟器提供的 AM 1. 5G、100 mW/cm2标准光

照条件下，使用 Keithley 2400 源表进行测试。测

试前，光强通过光焱科技股份有限公司标准硅太

阳能电池（SRC-2020）进行校准；测试扫描步长为

0. 02 V，并采用掩模板将器件有效面积限定为

0. 065 cm2。外量子效率（EQE）曲线由集成 New⁃
port 氙弧灯（300 W）的 Newport 测试系统采集，该

系统配备 Newport 1936R 光功率计和 Newport Cor⁃
nerstone 260 光栅，测试前使用标准硅光电探测器

（Newport 818-UV）进行校准。瞬态光致发光光谱

（TRPL）采用基于时间相关单光子计数法（TC⁃
SPC）的 Omni-λ 单色仪/光谱仪系统（Zolix）进行测

试。傅里叶变换红外光谱（FTIR）采用傅里叶变

换红外光谱仪（Vertex 70，Bruker，Germany）进行

测量。X 射线衍射 (XRD)在 Bruker D8 Advance X
射线衍射仪上进行，使用 Cu Kα 射线作为辐射源
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(λ = 1. 54 Å)，衍射仪的发生器工作电压为 40 kV，

电流为 30 mA。

3　结果与讨论

3. 1　DHPMA顶界面修饰的作用设计

图 1揭示了 DHPMA在 PVK/EDADI顶部界面的

作用机制。DHPMA 作为中间层引入于 EDADI 与
PC61BM之间，旨在精细调控钙钛矿顶面的化学微环

境与界面接触特性。尽管 EDADI层已钝化了大部

分表面缺陷，但受限于分子覆盖度与局部缺陷分布

的异质性，界面处仍残存少量未配位 Pb2+、碘空位等

缺陷态，成为非辐射复合的诱因。DHPMA 含有相

邻双羟基和甲基丙烯酸酯基等多个含氧作用位点。

其中，酯羰基氧可能作为 Lewis 碱性位点与未配位

Pb²⁺发生配位，相邻羟基则可通过氢键作用调控卤

素位点及有机阳离子周围的化学环境。酯基单键

氧也可能与表面未配位 Pb²⁺形成相对较弱的辅助相

互作用。这种多官能团协同作用有效填补了 EDA⁃
DI钝化效果。此外，DHPMA层的引入改善了 EDA⁃
DI/PC61BM 界面的接触连续性，从而促进了电子提

取并抑制了非辐射复合。上述效应的协同作用为

器件效率与稳定性的同步提升奠定了基础。

3. 2　DHPMA钙钛矿顶部界面的化学相互作用

为揭示 DHPMA 与钙钛矿顶部界面的化学作

用机制，首先利用傅里叶变换红外光谱 (FTIR)分
析了 DHPMA 与 PbI2 之间的相互作用。如图 (2a)
所示，DHPMA 与 PbI2 混合后，其 C=O 伸缩振动峰

由 1715 cm–1 移动至 1708 cm–1，表明羰基周围电

子云密度发生改变，说明 DHPMA 中 C=O 基团与

Pb2+之间存在路易斯酸碱配位作用。此外，在 C—

O 特征振动区域中，混合样品中相关的特征峰由

1175、1119 和  1051 cm–1分别移动至 1169、1111 和

1046 cm–1，并伴随一定程度的峰形展宽（2b）。这

表明，DHPMA 分子中多种含氧官能团亦可能与

未配位的 Pb2+发生相互作用，体现了多活性位点

的协同效应。为进一步验证 DHPMA 与有机阳离

子之间的相互作用，同样对甲脒氢碘酸盐 (FAI)、
DHPMA 以及 DHPMA+FAI 混合样品进行了 FTIR
测试。如图 S1 所示，DHPMA 与 FAI 混合后，O—

H/N—H、C—OH/C—O/C—N 以及 C=O/C=N 等特

征振动区域均出现不同程度的峰位变化和峰形变

化，说明 DHPMA 可通过羟基氧以及酯基中的羰

基氧和单键氧等含氧位点等官能团与 FAI 发生氢

键或分子间相互作用，从而稳定有机阳离子周围

环境。

X 射线光电子能谱（XPS）测试结果进一步验

证了上述相互作用。如图（2c）所示，DHPMA 修饰

后，Pb 4f 特征峰发生明显结合能偏移，说明 Pb 原

子的价电子环境受 DHPMA 配位作用影响。同

时，I 3d 谱峰也呈现结合能位移（图 2d），说明

DHPMA 不仅作用于 Pb2+，还对卤素阴离子的化学

环境具有调控作用。此外，如图 S2 所示，与对照

薄膜相比，DHPMA 修饰薄膜的 O 1s 和 C 1s 信号

均出现明显结合能变化，说明 DHPMA 中含氧官

能团及相关碳组分参与了顶部界面的相互作用。

综上，FTIR 与 XPS 结果共同表明，DHPMA 通过多

含氧官能团与钙钛矿表面形成了配位/氢键作用，

有效钝化了残余缺陷态。

为进一步比较 DHPMA 中不同含氧位点与钙

钛矿表面局部 Pb– I 位点的相互作用强弱，采用

PbI2分子作为表面未配位 Pb–I位点的简化模型，

分别构建了以羟基氧、羰基氧和酯基单键氧为主

图 1　钙钛矿顶部 DHPMA 界面修饰示意图

Figure 1　Schematic illustration of the role of DHPMA at the top interface of the perovskite film.
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要作用位点的 DHPMA/PbI2 复合构型，并计算其

结合能。如图 S3 所示，羟基氧、羰基氧和酯基单

键氧主导构型的结合能分别为−0. 607、−0. 567 和

− 0. 423 eV，对 应 的 O···Pb 作 用 距 离 分 别 为

2. 580、2. 602 和 3. 477 Å。结合能越负，表明相应

构型的相互作用越稳定。计算结果表明，羟基氧

构型的结合能在数值上最负，羰基氧构型与其较

为接近，而酯基单键氧构型的相互作用相对较弱。

该结果表明，羟基氧和羰基氧可能是 DHPMA 与

钙钛矿表面未配位 Pb2+作用的主要活性位点，酯

基单键氧则提供辅助作用。上述计算结果与

DHPMA/PbI₂混合样品中 C=O 和 C–O 相关振动峰

的变化相一致，进一步支持 DHPMA 中不同含氧

位点均具有参与顶部界面相互作用的能力。

3. 3　DHPMA 对薄膜形貌和晶体结构的影响

X 射线衍射（XRD）测试结果图（3a）显示，经

DHPMA 修饰的钙钛矿薄膜与对照组相比，其衍

射峰位与峰强均未发生明显变化，且未检测到新

的杂相衍射峰。这表明 DHPMA 未引起 XRD 可分

辨的体相晶相变化。扫描电子显微镜（SEM）图

（3b，3c）对照组与 DHPMA 修饰薄膜均呈现连续

的多晶形貌，二者的晶粒形态和晶界轮廓总体相

图 2　（a，b）DHPMA 及 DHPMA+PbI2样品的 FTIR 光谱；（c，d）control与 DHPMA 修饰钙钛矿薄膜的 Pb 4f和 I 3dXPS 谱图

Figure 2　（a， b）FTIR spectra of DHPMA and DHPMA+PbI2 samples.（c， d）Pb 4f and I 3d XPS spectra of the control and DHP⁃
MA modified perovskite films.

图 3（a）　Control和 DHPMA 修饰钙钛矿/EDADI 薄膜的 XRD 图谱；（b，c）control和 DHPMA 修饰钙钛矿/EDADI 薄膜的表面

SEM 图像

Figure 3　（a）XRD patterns of the control and DHPMA modified perovskite/EDADI films.（b， c）Surface SEM images of the con⁃
trol and DHPMA modified perovskite/EDADI films.
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近，在现有 SEM 分辨率下未观察到显著的形貌差

异。该结果表明，DHPMA 后处理未对钙钛矿薄

膜的整体表面形貌造成明显破坏。考虑到 DHP⁃
MA 是在钙钛矿结晶完成后引入，其作用主要表

现为对表面化学环境和缺陷状态的调控，而非对

体相结晶或晶粒生长过程的重新调节。

3. 4　DHPMA 对载流子复合行为的影响

为了探究 DHPMA 顶部界面修饰对载流子动

力学的影响，测试了薄膜的稳态光致发光（PL）与

时间分辨光致发光（TRPL）光谱如图（4a）和图（4b）
所示，对照样品结构为 FTO/4PADCB/PVK/EDADI，
DHPMA 修饰样品结构为 FTO/4PADCB/PVK/EDA⁃
DI/DHPMA。两组样品具有相同的底部界面结构，

且均未沉积 PC61BM 电子传输层。相较于对照组，

DHPMA 修饰薄膜的 PL 强度显著增强。由于测试

样品未沉积电子传输层，PL 强度的提升直接反映

了钙钛矿薄膜表面及顶部界面处非辐射复合中心

的减少。TRPL 结果进一步证实了这一变化。对

照组薄膜的平均载流子寿命（τavg）为 177. 27 ns，而
DHPMA 修饰后延长至 343. 53 ns。载流子寿命的

大幅提升表明 DHPMA 有效钝化了顶部界面缺陷

态，阻断了缺陷辅助的非辐射复合通道。结合 FT⁃
IR 和 XPS 结果，PL 增强及 TRPL 寿命延长可主要

归因于 DHPMA 中含氧官能团与钙钛矿顶部界面

离子缺陷之间的相互作用，从而进一步调控 EDA⁃
DI 处理后仍可能存在的残余缺陷。与此同时，

XRD 和 SEM 结果未显示两组薄膜存在明显的晶相

或整体形貌差异，说明上述载流子复合行为的改

善主要来源于顶部界面化学环境和缺陷状态的调

控，而不是钙钛矿体相晶体结构或宏观表面形貌

的明显改变。因此，PL 和 TRPL 结果支持 DHPMA
修饰能够有效抑制顶部界面的非辐射复合。

3. 5　器件光伏性能

为确定最佳工艺参数，系统研究了不同 DHP⁃
MA 浓度对器件性能的影响 (图 5b，图 S4 及表 1)。
对照组器件的冠军器件 PCE 为 23. 73%，平均 PCE
为 23. 42%±0. 15%。引入 DHPMA 后，器件开路电

压（Voc）、短路电流（Jsc）及填充因子（FF）均得到同

步提升，并在浓度为 0. 2 mg/mL 时达到峰值，此时

冠 军 器 件 PCE 为 24. 70%，VOC、JSC、FF 分 别 为

1. 183V、24. 77mA/cm2 和 84. 28%，平 均 PCE 为

24. 51%±0. 12%，此外，为评价器件的 J–V 迟滞行

为，对 Control 和 DHPMA 代表性器件进行了正向

扫描（forward scan，FS）和反向扫描（reverse scan，
RS）测试，结果如图 5(b)和表 S2 所示。迟滞指数

（hysteresis index，HI）按照

HI = |PCERS - PCEFS|
PCERS

# (2 )

Control 和 DHPMA 代表性器件的 HI 分别为

0. 036 和 0. 027。与 Control 器件相比，DHPMA 器

件的 HI 降低约 25. 1%，表明 DHPMA 顶部界面修

饰后代表性器件的 J–V 迟滞得到一定程度的减

弱。该结果与 DHPMA 修饰后界面缺陷辅助复合

受到抑制的分析结果相一致。当浓度增至 0. 3 
mg/mL 时，平均 PCE 回落至 23. 87%±0. 17%，这可

能是由于过量的 DHPMA 层引入了额外的界面电

阻，阻碍了电荷传输。考虑到 DHPMA 采用 IPA 作

为溶剂，为排除二次 IPA 旋涂产生的影响，进一步

制备了 PVK/EDADI/IPA 溶剂对照器件。来自 3 个

独立批次的 20 个器件统计结果显示（表 S3），IPA
冲 洗 器 件 的 平 均 PCE 为 23. 42% ± 0. 20%，与

PVK/EDADI 对照器件的 23. 42% ± 0. 15% 基本一

致，且 VOC、JSC、FF 均未出现明显变化，表明在本研

图  4　Control 薄膜（FTO/4PADCB/钙钛矿/EDADI）和 DHPMA 修饰薄膜（FTO/4PADCB/钙钛矿/EDADI/DHPMA）的（a）稳态

PL 光谱及；（b）归一化 TRPL 衰减曲线

Figure 4　（a） Steady-state PL spectra and （b） normalized TRPL decay curves of the control film （FTO/4PADCB/perovskite/
EDADI） and DHPMA modified film （FTO/4PADCB/perovskite/EDADI/DHPMA）.
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究的高转速、短时间旋涂条件下，二次 IPA 处理未

造成可分辨的器件性能衰减，对 EDADI 界面钝化

效果的总体影响有限。为进一步区分 IPA 溶剂效

应与 DHPMA 分子结构的贡献，采用结构相近的

1-(丙烯酰氧)-3-(甲基丙烯酰氧)-2-丙醇 (GAM)进行

对 照 。 该 分 子 在 0. 2 mg/mL 下 获 得 23. 83% ± 
0. 11% 的平均 PCE，虽然高于未修饰器件，但仍低

于 DHPMA 器件的 24. 51% ± 0. 12%，说明器件性

能提升并非单纯来源于 IPA 处理或一般性的丙烯

酸酯结构。结合前述光谱及载流子动力学结果，

该对照进一步支持 DHPMA 中相邻双羟基以及酯

基中的羰基氧和单键氧等官能团通过协同界面作

用实现更有效的缺陷钝化和载流子传输调控。

器件性能的改善与上述表征结果高度吻合，

Voc和 FF 的提升直接归因于界面非辐射复合的抑

制；Jsc的增强则源于载流子传输效率的提高。外

量子效率（EQE）曲线如（图 5c）显示，DHPMA 器件

在 300~800 nm 波长范围内响应均有所增强，积分

电流密度由 23. 89 mA/cm2 提升至 24. 48 mA/cm2，

与 J-V 测试结果一致。此外，器件稳定性测试表

明（图 5d），在 25℃、35 相对湿度暗态环境下储存

1400 h 后 ，DHPMA 器 件 仍 保 留 了 初 始 效 率 的

90. 5%，显著优于对照组的 75. 2%。上述结果充

分证明，适量的 DHPMA 顶部界面修饰能够协同钝

化缺陷、优化电荷传输并提升器件运行稳定性，是

实现高性能倒置钙钛矿太阳能电池的有效途径。

4　结 论

本文通过在钙钛矿顶部界面引入多官能团分

子 DHPMA，成 功 构 筑 了 PVK/EDADI/DHPMA/

图 5　（a）DHPMA 修饰器件的结构示意图；（b）control和 DHPMA 修饰器件的 J–V 曲线；（c）control和 DHPMA 修饰器件的

EQE 光谱及积分电流密度；（d）未封装器件在 25 ℃和  35% 相对湿度下的归一化  PCE 变化

Figure 5　Photovoltaic performance and stability of the control and DHPMA modified devices.（a） Schematic device structure of 
the DHPMA modified perovskite solar cell.（b） J– V curves.（c） EQE spectra and corresponding integrated current 
densities.（d） Normalized PCE evolution of the unencapsulated devices under 25 °C and 35% relative humidity.

表 1　采用不同钝化剂浓度器件的平均性能参数

Table 1　Average performance parameters of devices with different passivator concentrations.

Control
0. 1mg/ml
0. 2mg/ml
0. 3mg/ml

VOC （（V））

1. 170±0. 001
1. 179±0. 002
1. 185±0. 002
1. 177±0. 002

Jsc （（mA/cm2））

24. 26±0. 13
24. 53±0. 07
24. 66±0. 05
24. 38±0. 07

FF （（%））

82. 50±0. 57
83. 55±0. 19
83. 85±0. 21
83. 17±0. 21

PCE （（%））

23. 42±0. 15
24. 16±0. 16
24. 51±0. 12
23. 87±0. 17
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PC61BM 结构。DHPMA 中的羟基氧、羰基氧和酯

基单键氧通过多位点界面作用，进一步调控了

EDADI 处理后钙钛矿顶部界面的残余缺陷和局

部化学环境。最终，DHPMA 顶部界面修饰的钙

钛矿冠军器件 PCE 由 23. 73% 提升至 24. 70%。

此外，器件的长期稳定性也得到了进一步提升，器

件在 25℃、35 相对湿度暗态环境储存 1400 h 后仍

能保持 90. 5% 的初始效率。结果表明，基于多官

能团协同作用的顶部界面钝化策略，能有效抑制

非辐射复合、提升载流子传输效率，为实现高效

率、高稳定性倒置钙钛矿太阳能电池提供了一种

切实可行的解决方案。
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