
第  44 卷  第  3 期
2023 年  3 月

Vol. 44 No. 3
Mar. , 2023

发 光 学 报
CHINESE JOURNAL OF LUMINESCENCE

柔性钙钛矿光伏：研究进展、商业化进程和展望
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摘要： 目前，推动能源产业向高效、清洁、灵活的体系转型已成为解决世界环境问题的关键。与此同时，随着

技术革命和物联网的发展，将太阳能电池和设备集成到一个部件中从而在更多元化的应用场景中采集能量成

为了人们的新需求。以聚苯二甲酸乙二醇酯（PET）、聚萘二甲酸乙二醇酯（PEN）等柔性聚合物为基底的柔性

钙钛矿太阳能电池（FPSCs）具有高能量转换效率、高柔韧性和灵活性、低制备成本和一定的便携性，在近十年

的发展时间里成为了第三代太阳能电池中的后起之秀。此外，它对环境友好和经济效益良好的卷对卷制造技

术具有的天然亲和力，使其在柔性自供电电子产品、大型建筑集成光伏（BIPV）和空间航空航天的发展中发挥

着关键作用。本文着重讨论了柔性透明导电衬底、低温加工电荷传输层和机械弹性钙钛矿膜在单结和叠层

FPSCs 中的重要作用，并简要总结了其最新进展。最后，结合 FPSCs 的大规模制造技术，对封装的可靠性和操

作稳定性提出了一些见解，并展望了在大面积组件等方面的潜在实际应用。
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Abstract： At present， promoting the transition of the energy industry to a system that is effective， clean， and flexi⁃
ble has currently emerged as the key to tackling the world  s environmental issues.  The progress of the Internet of 
Things and the technology revolution have created a new demand to combine solar equipment and cells into a single 
component in order to collect energy in a wider range of application situations.  Flexible perovskite solar cells（FP⁃
SCs） based on flexible polymers such as polyethylene terephthalate （PET） and polyethylene naphthalate（PEN） have 
emerged as a rising star in the third generation of solar cells in the past decade due to their high energy conversion ef⁃
ficiency， high flexibility， low preparation cost and certain portability.  In addition， it has a natural affinity for envi⁃
ronmentally friendly and economically beneficial roll-to-roll manufacturing technology which will enable it to play a 
key role in the development of flexible self-powered electronic products， large-scale building integrated photovoltaic
（BIPV） and space aerospace.  In this review， we emphatically discuss the critical role and briefly summarize the 
most recent developments of the flexible transparent conductive substrate， low-temperature processed charge trans⁃
porting layer， and mechanically resilient perovskite film in single and tandem FPSCs.  Finally， combined with the 
large-scale manufacturing technology of FPSCs， we offer some insight into the reliability and operational stability of 
the package and discuss potential practical applications in large-area modules and so forth.
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1　引　　言

当前，化石燃料燃烧依然是电力的主要来

源。截至 2019 年，世界总电力供应的 38% 仍旧

依赖燃煤这一发电方式。随着环境危机加重，

推动能源结构向高效、清洁、多元化发展已成必

然 。 与 此 同 时 ，能 源 部 门 提 出 的“ 去 碳 化 ”和

“碳减排”也是国际可再生能源机构（IRENA）的

能源转型路线图 [1] 的核心。一直以来，阳光被

认为是最有希望的可持续清洁能源，因此太阳

能电池在过去几十年中得到了积极研究。截止

到 2021 年底，全球累计光伏装机容量预计达到

942 GW 以上。因此，作为一个高速发展的领

域，在某种程度上，光伏产业在价值链上的技术

创新将有力地推动能源转型的进程。

由于技术革命和高耗能便携式设备的进步，

将设备和太阳能电池集成到一个部件中从而在多

元化的应用场景中采集能量成为了人们新的需

求。2019 年，华为和三星相继推出了柔性可折叠

屏手机，这也标志着 2019 年成为了柔性电子产品

普及应用元年。此外。随着新能源汽车在市场上

的进一步普及，在车顶集成太阳能电池板作为电

力补充的新来源也催生了对轻质灵活且抗机械冲

击能力强的光伏模块的需求。因此，由薄膜电池

制备的柔性光伏也为许多户外产品提供了具有吸

引力的解决方案。此外，航空航天应用除了需要

轻质灵活等特质以外，对抗击高能入射辐射 [2-6]、在

极端温度循环 [7]下的性能保持以及对等离子体、

真空或极低压力中的弹性等都有一定的要求。由

此可见，柔性 PV 设备将成为开发整体柔性自供电

电子产品、大型光伏一体化建筑（BIPV）、可穿戴

光伏、车用光伏以及空间航天应用的关键。目前，

光伏发电领域迎来了黄金时期，拥有各个国家人

力物力的全方位加持，但同时也面临诸多挑战。

具有 ABX3 晶体结构（A=CH3NH3+,CH（NH2）2+ , 
Cs+等；B = Pb2+, Sn2+等 ; X = Cl-, Br-, I-等）的钙钛矿

太阳能电池（PSCs）被认为是未来半导体光伏电

池非常有前途的候选产品，因为它们具有第三代

光伏需要的理想特性：优良的光吸收和电传导能

力，成本低廉、制备简便且带隙灵活可调。从

2009 年到  2022 年，十年左右的时间，单结 PSCs 的
能量转换效率从 3. 8%[8]飙升至 25. 7%[9]，薄膜电池

中的最高值已逼近单晶硅最高效率 27. 6%[10]。此

外，与玻璃等材料为基底的刚性器件相比，以 PET
等柔性高分子聚合物为基底的柔性钙钛矿太阳能

电池（FPSCs）更具便携性和柔韧性，以及一定的

灵活性 [11]和可折叠性，更重要的是，即使在太空中

也具有低温加工兼容性 [11-14]。自 2013 年首次报道

以来，截至目前，其单结 PCE 也已经达到了 22%
以上 [15]。此外，柔性设备的大规模制造技术天然

适配于可持续和经济高效的卷对卷加工工艺，有

助于进一步拓宽应用场景并降低经济成本，为商

业应用铺平了道路。

本文中，我们首先评估了柔性衬底与沉积于其

上的透明导电电极（TCEs）对提升柔性器件性能方

面的关键作用。然后讨论了高质量钙钛矿光吸收

层、电荷传输层等主要功能层的最新进展。另外，叙

述了提高柔性光伏效率的关键技术及研究进展并着

重总结了基于钙钛矿材料的柔性叠层技术的发展现

状。最后，结合大规模制造技术面向产业化的进程，

阐述了发展 FPSCs 可扩展沉积工艺的多种潜在策

略，并就商业应用中的实际挑战，例如封装可靠性以

及运行稳定性等方面提出了一些见解。

2　FPSCs 的 导 电 衬 底 选 择 和 研 究

进展

2. 1　柔性基板的选择要求

在 FPSCs 的制造中主要采用聚合物基板和金

属箔两种类型的柔性基板，此外还有可生物降解

基板和柔性玻璃等选择空间。柔性聚合物衬底主

要是 PET 或 PEN 基材，其优势在于成本低、弯曲

性好、光学透明度高、化学稳定等。但是，其耐热

性不够的特性决定了在加工过程中将受到诸多限

制。并且聚合物衬底的性能和刚性基材相比，透

射率上有明显差异。金属基材主要是钛、铜箔和

不锈钢箔 [16]，其加工温度的窗口较塑料基材更大；

但是表面的粗糙度会造成后续溅射的电极覆盖度

不高，从而产生严重的漏电。相比而言，钛箔的平

整度较好，可以将分流电流降至更低 [17]; 此外，金

属箔的不透光性决定了器件将有别于传统薄膜电

池结构，在效率上半透明结构电池目前还有很大

的进步空间。

下面简要列出对柔性聚合物基板的几个要

求。  （1）光学特性：为了使器件实现尽可能高的

光伏性能，就要保证光子尽可能多地透过基底到

达钙钛矿层从而被吸收，尤其是光响应区（约
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300~1 200 nm 左右的可见光和近红外区域）的光

透射率应尽可能超过 90%[18]（如图 1（a））。  （2）化

学性质：制造器件过程中，衬底存在暴露于多种气

体或化学溶剂的机会，因此对于制备过程中的耐

溶剂性也是衬底选择的重要指标之一。  （3）耐温

性：PSCs 作为典型的多层薄膜结构，其功能层的

制备质量在很多情况下与沉积温度有直接关系。

另一方面，常用的柔性聚合物衬底在高于玻璃转

变温度（Tg）的高温下会发生变形和薄层电阻增

加，这将直接导致器件退化甚至失效 [19] （图 1（b）、

（c））。例如，高度结晶的 ITO 常常需要使基板保

持在 300 ~ 400 ℃时进行直流磁控溅射，考虑到柔

性聚合物衬底的耐温性常常处于 150 ℃以下，故

而沉积的 ITO 常是非晶态的，存在大量的缺陷和

电荷陷阱。  （4）机械稳定性：柔性器件在使用场

景中多会处于受到外应力存在的变形状态，柔性

衬底和脆性涂层之间由于存在模量差异，会导致

各层间剪切力不均，进而导致微裂纹甚至贯穿纹

的产生，造成效率不同程度的衰减。故而衬底的

形变恢复性、有效释放应变等能力也十分重要。  
（5）阻隔性能：钙钛矿材料易在氧气和湿气的影响

下产生退化，出于对长期运行稳定性的考量，衬底

应充当封装和阻挡层以避免氧气和水分对材料的

侵蚀及避免含铅等对环境有害物质的泄露。

常用的聚合物衬底性能如表 1 所示 [20]。其中

提到的衬底原料种类包括 PET、PEN、聚酰亚胺

表 1　常用的柔性聚合物衬底的性能参数［20］

Tab. 1　Common property parameters for polymer substrate［20］
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图 1　（a）PET/ITO 和玻璃/ITO 相比较的透射光谱［18］； （b）柔性基板和玻璃基板在不同温度下热处理 30 min 后的薄层电

阻［19］；（c）热处理后 PET/ITO 箔的照片［19］；（d）柔性钙钛矿太阳能电池的器件结构示意图［24］；（e）沉积在柳木玻璃上

的几种 TCOs 的透射光谱［24］；（f）甲壳质纳米纤维纸与其他聚合物相比的透射光谱［25］；（g）PSC 中广泛使用的功能层

的热膨胀系数［27］。

Fig.1　（a）Transmission spectra of PET/ITO compared to glass/ITO［18］. （b）Sheet resistances of flexible substrates and glass sub⁃
strates after thermal treatment for 30 min at different temperatures［19］. （c）Photos of PET/ITO foils after thermal treat⁃
ment［19］. （d）Schematic representation of device architecture for the flexible perovskite solar cells［24］. （e）Transmission 
spectra of several TCEs deposited on Willow glass［24］. （f）Transmittance spectra of the chitin nanofiber paper compared to 
other polymers［25］. （g）Thermal expansion coefficients of widely-used functional layers in PSCs［27］.
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（PI）、聚碳酸酯（PC）、聚二甲基硅氧烷（PDMS）和

热塑性聚氨酯（TPU）。

2. 2　基于几种柔性透明导电衬底的器件研究

进展

目前，PET、PEN 等柔性聚合物由于低成本、

高透光率、耐溶剂性等优点常被选作基底材料，并

在表面沉积氧化铟锡（ITO）或氧化铟锌（IZO）等

透明导电氧化物（TCOs）作为 TCEs。也就是说，

对于基材的选择要求应该分为两个部分：一方面

是基材本身的透光性、耐化学溶剂性和阻隔性能，

这对于后续的工艺和器件的长期稳定性来说都很

重要；另一个方面是耐温性和机械稳定性，其中，

耐温性是实现后续功能层制备，尤其是沉积高质

量 TCOs层的保证，而透明电极的高性能正是制备

高性能器件的首要保证。目前，效率最高的柔性

单结电池和柔性组件也是采用 PEN 衬底制备的，

效率分别为 23. 6%[21]和 18. 4%[15]。而效率最高的

柔性叠层电池则是采用 PET 衬底制备的，其效率

为 24. 7%[22]。另外，从基材的性能上看，兼具柔性

和高透的柳木玻璃引起了人们的关注。这种柔性

玻璃具有低膨胀系数和低表面粗糙度、良好的气

密性和极低的水汽透过率，耐温高达 700 ℃[23]。

从制备工艺来看，50 ~ 200 μm 的厚度使得这种玻

璃可以兼容诸多卷对卷工艺；在   25 000 ~ 50 000 
次弯折后，ITO/PET 衬底的薄层电阻增加了其自

身的 50% ~ 100%，而柔性玻璃的电阻没有明显变

化，显示了强大的机械稳定性 [23]。Dou 等 [24]在 2017
年制备了以柳木玻璃为基底的柔性器件，效率达

到 18. 1%，展示了这种基材衬底令人满意的性能

优势（如图 1（d）、（e））。然而，该材质的弯曲半径

仅为厘米级且成本更高，考虑到薄层玻璃在加工

过程中的工损率较大，目前这种材料的应用场景

也限制了其商业化的进程。

考虑到塑料基材的环境污染问题，关于可生

物降解和生物相容的新型柔性衬底的研发也在同

步进行中。例如，Jin 等 [25]制备了同时具有机械坚

固和生物友好特性的甲壳质纳米纤维纸质基板，

这种纳米纤维纸在整个可见光下都具有优异的透

射性（550 nm, 91. 7%, 图 1（f））和良好的热稳定

性，170 ℃下没有明显热分解，同时，兼具热膨胀

系数（1. 77×10-4/K）小和弹性模量大（4. 3 GPa）的

优点。

事实上，对于具有可穿戴电子设备等特定轻

质应用场景的超薄超轻 FPSCs 的研发也极其依赖

于衬底的特性。高功率重量比作为评估器件的重

要指标，减轻衬底重量（超薄柔性基板）以最大限

度地减少多余能耗成为了重要考量点。目前来

看，超薄基板在效率上和普通柔性基板相比仍存

在一定差距，这限制了这类器件的进一步发展。

最近，Wu 等 [26]通过化学气相沉积（CVD）3 μm 厚且

光 滑 的 聚 对 二 甲 苯 超 薄 衬 底 ，器 件 PCE 可 达

20. 2%，实现了 30. 3 W·g-1的出色的重量功率比。

既然衬底的固有特性会影响后续功能层的沉

积，我们在这一节中首要讨论的是衬底及在其上

沉积的 TCOs。目前来看，常用的 TCOs 柔性聚合

物衬底还存在一些固有弊端。一方面，TCOs 的易

碎特性使其可能会在反复弯曲的应用过程中产生

微裂纹，并因此增加基板的内电阻；另一方面，基

板在制备过程中的热退火工艺会引发一定的外应

力，产生稳定性隐患。通过调研，可以发现薄膜器

件的各功能层之间的热膨胀系数（CTE）存在较大

差异 [27]（图 1（g）），引起各层的热膨胀形变不同，导

致晶界等位置在制备过程中出现缺陷和微裂纹；

宏观上看，这种各层材料在力学属性上的衰减会

使得沉积的上下层传输层之间或传输层与钙钛矿

之间的直接接触，引起电子空穴的复合，造成光电

效率不理想。另一方面，柔性聚合物在高于加工

容许温度时会产生明显变形，这是由于柔性衬底

上的 ITO 导电膜是低温沉积的，存在残余应力。

PET 衬底在 150 ℃以上薄层电阻将产生明显增

表 1（续）

衬底

种类

PET
PI
PC

PDMS
TPU

Tg/℃

70~110
155~270

145
-125

80

Melting temperature
（Tm）/℃
115~258
250~452
115~160

—

180

Density/
（g·cm-3）

1. 39
1. 36~1. 43
1. 20~1. 22

1. 03
1. 18

Modulus/MPa

（2~4. 1）×103

2. 5×103

（2. 0~2. 6）×103

1
7

Work 
temperature/℃

-50~150
~400

-40~130
-45~200

130

CTE/
（10-6 ℃-1）

15~33
8~20

75
310
153

Water 
absorption/%

0. 4~0. 6
1. 3~3. 0

0. 16~0. 35
>0. 1
0. 2

Solvent 
resistance

Good
Good
Poor
Poor
Good

Dimensional 
stability

Good
Fair
Fair
Good
Good
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加，且温度继续升高后电阻甚至呈直线上升；PEN
以萘替换 PET 中的苯后耐高温性能有一定提高 [19]

（图 1（b））。由此可见，开发高质量功能层的低温

加工工艺或者提高衬底耐高温属性是十分有必

要的。

还需要强调的是，基于目前高性能器件中常

用的 ITO 材料本身的抗弯折能力相对较差，开发

无 ITO 器件（即用高度柔性的材料兼顾 ITO 作用，

如聚 3，4-乙烯二氧噻吩∶聚苯乙烯磺酸盐（PEDOT∶
PSS））、用纳米碳基材料或金属网格电极等取代

ITO 的作用都是目前实现高柔性透明导电衬底的

可能备选。目前而言，这些可能的实现方案对应

的器件性能还和 ITO 器件存在较大差距，优化工

作任重道远。

3　低 温 制 备 的 高 性 能 柔 性 太 阳 能

电池

3. 1　基于低温制备的电子传输层（ETL）
虽然 FPSCs 设备在最近几年取得了重大进

展，但冠军 PCE 仍然远远落后于刚性设备。除了

柔性导电基底之外，包括吸收层、电子传输层

（ETL）、空穴传输层（HTL）和柔性界面在内的功

能层对于改善器件性能也起着不可或缺的作用。

钙钛矿太阳能电池的常见器件结构按照光的入射

方向可分为正式 n-i-p 和反式 p-i-n 结构。n-i-p 平

面钙钛矿太阳能电池的基本结构是 TCEs/ ETL/钙
钛矿光吸收层（PVK）/空穴传输层（HTL）/金属对

电极，如图 2（a）所示；反式结构与正式结构相反，

空穴传输层先于钙钛矿层和电子传输层制备

（图 2（b））。

通常钙钛矿作为本征半导体 i 层夹在 n 型电

子传输层和 p 型空穴传输层中间，在吸收光子和

随后的激子离解之后，在钙钛矿层中产生自由电

荷载流子。这些自由电荷载流子通过漂移或扩散

被传输到相应的电极，这是由电荷传输材料和钙

钛矿层之间产生的固有电场触发的。在正式结构

中，光生电子在光入射端流动并被收集，光生空穴

向金属电极流动并被收集。与此同时，在扩散/漂
移过程中，由于体复合或界面复合，一部分电荷将

会损失掉，剩余的自由电荷载流子将通过外部负

载进行发电。因此，消除电荷扩散过程中的损耗

是制造高性能 PSC 的关键因素。

高质量的电荷传输层可以有效地从界面提取

电子和空穴，并将它们传输到相应的电极，这与电

荷传输层的能带结构、形态和载流子迁移率高度

相关 [29]。作为一个关键功能层，电子传输层（ETL）
需要在太阳光谱范围内高度透明，同时提供良好

的电子提取能力、低载流子传输电阻以及与钙钛

矿的导带相匹配的适当能级 [30]。由于高透明度、

宽带隙以及与钙钛矿相匹配的有利费米能级，

TiO2在高性能器件中常被选用 [31-32]。此外，具有低

温可加工性的其他透明金属氧化物（TMOs），如二

氧 化 锡（SnO2）[33-34]、 氧 化 锌（ZnO）[35-36] 和 锡 酸 锌

（Zn2SnO4, ZSO）[37-38]也迅速发展以用于柔性 PSC。

在无机 ETL材料中，需要高温后处理（>450 ℃）

的介孔 TiO2由于良好的能级匹配和较高的稳定性

从而可以实现大于 22% 的 PCE。同时，为了配合

柔性聚合物衬底的低加工特性，开发了例如等离

子体增强原子层沉积（PEALD）的低温 TiO2 沉积

工 艺 。 Kim 等 [39] 在 2015 年 采 用 PEALD 方 法 在

85 ℃下制备了 20 nm 厚、低杂质、非晶 TiOx 层，并

展示了高效（12. 2%）且明显弯曲耐用的钙钛矿太

阳能电池，如图 3（a）。随着对于更多的低温 ETL
的进一步研究探索，ZnO 由于适合多种低温制备

方法（例如旋涂、溅射和热蒸发等 [40]）也成为了

ETL 材料的候选材料，但是，ZnO 悬浮液中残留的

羟基和乙酸配体会加速钙钛矿分解 [41]，这阻碍了

它们在 FPSCs 中的进一步应用。最近，SnO2 由于

其高电导率和电子迁移率、与钙钛矿层更好的能

级匹配、更宽的带隙（>3. 6 eV）以及低温加工的可

能性 [42]成为了研究的重点。通过水热处理 [43]、低

压辅助溶液法 [44]、原子层沉积 [45]等方法制备 SnO2
的 FPSCs 的平均效率都在 17% 以上。2022 年，Li
等 [46]开发了真空辅助与低温退火结合的 SnO2层的

（a） （b）

顶电极
空穴传输层

钙钛矿层

电子传输层
底电极

基底

顶电极
电子传输层

钙钛矿层

空穴传输层
底电极

基底

图 2　（a）正式结构（n-i-p）FPSCs 的设备架构示意图；（b）
反式结构（p-i-n）FPSCs的设备架构示意图［28］。

Fig.2　（a）Schematic of the device architecture of normal 
structured（n-i-p）FPSCs. （b）Device architecture sche -

matic of inverted structured（p-i-n）FPSCs［28］.
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制备方法，表面上氧空位密度的增加也导致了

SnO2 更高的导电率，实现了 FPSCs 中 20. 14% 的

PCE。此外，低温热处理会导致 ITO 和 SnO2 之间

的界面结合强度非常低，更容易造成机械损伤和

高界面电荷传递电阻。基于此，Min 等 [47]通过向

SnO2 胶体溶液中添加一定量的 TiO2 纳米溶胶（作

为无机粘合剂）制备了 SnO2-TiO2 混合电极，提供

了强附着力并改善了能级排列，实现了 21. 02%
的高效率。

与无机 ETMs 相比，有机 ETMs 可以更容易地

通过改变结构来定制，并且它们通常具有更高的

防潮性和高柔韧性。例如，掺杂后的 PC61BM[48]的

导电性可以得到增强，富勒烯与可交联的硅烷分

子结合（C60-SAM）[49]可以提高器件耐水性。然

而，因为大多数有机 ETM 的导电性相对较差，所

以有机 ETM 的厚度应该足够薄以确保有效的电

子传输。

3. 2　实现高器件性能的空穴传输层（HTL）
和 ETL 材料相对，对 HTL 材料的要求除了传

输空穴，还需要阻止电子向错误的方向漂移。同

时，HTL 材料应具有和钙钛矿良好匹配的价带最

大值（VBM 或最高占据分子轨道（HOMO））并具

有高空穴注入效率。此外，还需要有较高的水汽

阻隔率、较高的抗弯折机械强度、较低的制备温

度等 [50]。

无机空穴传输材料由于其匹配的能级、高迁

（a） （b）Ag

（c）

（f）

（g）

（d）

（e）

（h）

Bionic structure

Hard layer
Soft layer

Hard layer

NiOx dispersion
Blade⁃coating

PVK Cracks

Substrate
Stress

Vertebrae
Cartilage

Vertebrae

Bionic⁃oriented crystallization

EVA

DMF vapor Layered PbI2with low porosity
+MAI

100 ℃

80 ℃

GBsand fractures

MMAmolecule

Releasestress

80 ℃

Compactand flexible

100 ℃

+MAI

Methyl methacrylate O C H Pb I H2O
Bending

PbI2

Cementitiouspassivation

Bending

PVK∶s⁃GO

hc⁃PEDOT∶PSS/PDMSPCBM/PEI

Perovskite

PEDOT∶PSS
hc⁃PEDOT∶PSS/PDMS

s⁃PU

Substrate

Tridimensionalscaffolds

图 3　（a）无机-有机卤化物钙钛矿平面异质结柔性太阳能电池的扫描电镜图和柔性器件结构示意图［39］，比例尺：200 nm；

（b）刮刀涂布法制备 NiO 薄膜示意图［52］；（c）椎骨和 PSCs 的仿生机制［55］；（d）、（e）控制钙钛矿的水分降解和易碎性

质示意图，以及由于晶界的胶结和钝化而提高的耐水性和耐弯曲性［60］；（f）、（g）自聚合甲基丙烯酸甲酯（sMMA）的

作用机理［61］；（h）带有自愈合聚氨酯的器件结构［62］。

Fig.3　（a）Cross-sectional SEM image of the inorganic - organic halide perovskite planar heterojunction flexible solar cell and 
schematic of the flexible device structure. Scale bar： 200 nm［39］. （b）Schematic of NiO films fabricated by blade coat⁃
ing［52］. （c）Biomimetic mechanisms of the vertebrae and PSCs［55］. （d）， （e）Schematic diagram of the moisture degradation 
and fragile nature for the control perovskite， and the enhanced of water resistance with flexural endurance due to cementa⁃
tion and passivation of the grain boundaries［60］. （f）， （g）Operational mechanism of self-polymerized methyl methacrylate
（sMMA）［61］. （h）Device configuration with the self-healing PU［62］.
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移率、低制造成本和良好的化学稳定性，被用于替

代反式结构中的 PEDOT∶PSS，成为柔性 PSC 的

HTL。NiOx薄膜是由预先合成的 NiOx纳米粒子溶

液旋涂而成的，低温沉积工艺使其天然适用于柔

性器件，同时还可以兼容大面积可扩展沉积工艺，

无需任何其他后处理。初步尝试的 NiO 基柔性

PSCs 在 ITO/PEN 衬底上获得了 13. 43% 的 PCE[51]。

2021 年，Zhang 等 [52]通过聚合物的溶胶 -凝胶法在

NiOx 粉末的合成过程中加入离子液体添加剂，缓

解了 NiOx纳米粒子固有的易团聚现象，从而改善

了在粗糙柔性衬底表面被放大的器件界面接触不

良问题，通过刮刀涂布的沉积手段实现了 19. 17%
的 PCE，如图 3（b）。

PEDOT∶PSS 作为一种常用的 HTL 材料，在

ITO 和钙钛矿之间的界面提供了一个光滑的表

面。除以上优点外，其不可忽视的弊端在于吸湿

性和酸性（pH<1）[53]。当 PEDOT∶PSS 层和钙钛矿

层接触时，溶液的酸度会腐蚀 ITO 电极和钙钛矿，

从而限制了有机和钙钛矿光电器件的光伏性能和

放置稳定性。与此同时，由于溶解 PEDOT∶PSS 的

溶剂是与钙钛矿不相容的水，PEDOT∶PSS 只能用

于倒置的器件结构。和有机 ETL 类似，Poorkazem
等 [54]应用改良后的 PSS（HC-PEDOT∶PSS）作为电

极来替代 ITO，在 FPSCs 中实现了约 6% 的 PCEs。
受椎骨的生物结晶和柔性结构的启发并基于有机

HTL 的柔韧性，Meng 等 [55]在 ITO 和钙钛矿层之间

采用非润湿和胶合聚合物 PEDOT∶EVA HTL 层，

作为中间粘合剂的同时促进了钙钛矿的定向结晶

并增强了整个器件的柔性。因此，FPSCs 器件在

1. 01 cm2 和 31. 2 cm2 的有效面积下分别实现了

19. 87% 和 17. 55% 的高效率，如图 3（c）。 2021
年，Xue 等 [56]将 PEDOT∶PSS 与氧化石墨烯结合，开

发了具有高粘附性和高导电性的 PEDOT∶GO 凝

胶层，可以有效地改善 PSCs 的结晶度和电荷传

输。同时，通过有效地减少层间分离和颗粒破碎，

有助于显著提高机械稳定性。该方法更加适配大

面积制备，刮刀法涂覆的 1. 01 cm2 柔性器件 PCE
为 19. 7%，25 cm2 柔性组件的 PCE 超过  10%。除

了 PEDOT∶PSS 外，还有一些有机物被广泛用作

HTL 材料，如共轭聚合物 P3HT[57]、PTAA[36,58]、spiro-

OMeTAD 等。

3. 3　更稳定的高质量光吸收层

虽然 FPSCs 在近几年取得了重大进展，但

PCE 记录仍远落后于刚性设备。具有全覆盖、高

结晶度和均匀性的高质量钙钛矿膜对于高效 FP⁃
SCs 的发展是相当关键的。柔性衬底上沉积的钙

钛矿结晶质量直接影响 PSC 器件的综合性能，不

良的结晶质量往往会产生大量的晶界。从性能上

说，晶界处存在大量的缺陷，缺陷引起的非辐射复

合、离子迁移、载流子俘获和散射是影响器件性能

的主要来源 ; 从机械稳定性上说，这些晶界是弯曲

状态下钙钛矿薄膜应力和应变裂纹最严重的位

置，也是不稳定的主要来源。

添加剂工程是提升钙钛矿层的光伏性能和机

械稳定性的常用手段。2018 年，Feng 等 [59]将二甲

基硫醚（DS）掺入钙钛矿前驱液作为体相添加剂，

该化合物中含有的路易斯碱基团磺酸基可以与

Pb2+配位形成螯合中间体，吉布斯自由能降低并

延缓结晶速度，形成大晶粒和高结晶度，其体缺陷

密度较对照组下降了 1 个数量级，柔性器件的

PCE 达到了 18. 40%，是当时的最高值。2020 年，

Human 等 [60]采用磺化氧化石墨烯（s-GO）和 [PbI6]4-

相互作用，合成 s-GO-[PbI6]4-配合物来钝化碘空位

缺陷，同时，该配合物构建了“水泥”型晶界，使器

件表现出超强的防水性和柔韧性，1. 01 cm2 的器

件 PCE达到了 20. 56%，在 3 mm弯曲半径下，10 000
次弯曲循环后仍可保持效率的 80%，如图 3（d）、

（e）。Chen 等 [61]将自聚合的甲基丙烯酸甲酯（sM⁃
MA）引入到 PbI2 中，通过将前驱体限制在支架网

络中并提供更多的成核位点来促进钙钛矿结晶。

此外，由 sMMA 低聚物形成的这种交联网络能够

通过钝化晶界来释放机械应力并延长操作稳定

性。因此，在半径为 8 mm 的情况下，经过 5 000 次

弯曲循环后，柔性装置仍能保持 72% 的原始效

率。原始 PCE 也可以达到 20% 以上，如图 3（f）、

（g）。一些研究还考虑了添加剂的自修复功能在

柔性光伏中的作用。Meng 等 [62]将一种具有自修

复作用的聚氨酯（s-PU）作为支架引入了膜层，同

时起到了钝化晶界和对器件的自封装作用，其稳

定效率达到了 19% 以上。拉伸时，优先断裂的是

位于晶界处的 s-PU，它还可以在 100 ℃左右热退

火 状 态 下 自 修 复 ，使 得 器 件 恢 复 原 始 性 能 的

34%~88%；此外，原位自聚合分子也可以形成交

联网络，从而在弯曲过程中释放机械应力，如

图 3（h）。
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4　柔性钙钛矿叠层太阳能电池

4. 1　叠层太阳能电池简介

迄今为止，柔性单结钙钛矿电池的最高效率

为 23. 6%[21]，刚性单结钙钛矿的 PCE 为 25. 7%[9]。

事实上，电池本身的性能上限一直受到单结太阳

能电池的 Shockley-Queisser 理论极限的（S-Q 极

限，33%）限制。然而，两端  （2-T） 钙钛矿叠层电

池的理论 PCE 为 43%。因此，通过叠层电池的开

发来实现性能的进一步攀升一直以来被看作是突

破 S-Q 极限的有利方案。我们将最新报道的单

结、叠层和组件最高效率（包括刚性和柔性两类器

件）汇总，如图 4 所示 [9,15,21-22,63-64]。所谓叠层电池，即

通过集成不同带隙的子电池来依次吸收不同波段

的光子，从而在不减小光谱吸收范围的同时有效

降低高能光子吸收带来的热弛豫损失，实现对太

阳光谱利用率的显著提高。当两个子电池独立制

造并以机械堆叠的方式配置时为四端叠层（4-T）；

相对应的，通过隧穿结构以先后顺序依次沉积宽、

窄带隙器件即为两端配置（2-T）。Radha 等 [65]在

2020 年模拟了两种配置下取得最高效率的子电

池带隙最佳串联匹配图（图 5（a）、（b））。

另一方面，基于Heo等[66]在 2019年所作的预测，

以目前最常用的材料和最常选择的材料品牌而言，

材料成本已经占到了总成本的 70%，尽管实际生产

制造过程中采取分销成本或可能低于这一估计值，

但是材料成本的占比仍不容小觑。而在柔性电池

中，昂贵的衬底在总材料成本中占据很大的比例，  
2-T 结构由于组成元件和结构更简单，在系统平衡

（BOS）的状态下，更容易获得更低的总成本和更低的

平准化能源发电成本（LCOE）。因此，出于对于未来

商业化应用的考量，基于 2-T 叠层配置提高柔性

太阳能电池的能量转换效率也是降低光伏（PV）
系统的 LCOE 的最理想、最直接的方式。

柔性叠层电池中，可以通过调整纯铅钙钛矿中

X位的碘（I）溴（Br）比实现钙钛矿带隙在 1. 58 ~2. 2 
eV 范围连续可调 [67]，从而获得 2-T 串联结构中符

合顶电池需求的近红外端透明的宽带隙子电池。

而根据近年来的诸多报道，窄带隙子电池部分可

以有钙钛矿、CIGS（铜铟镓硒）、OSCs（有机聚合

物）等多种选择，都取得了较显著的成果。这主要

是由于柔性 CIGS 电池和 OSCs 也是近年来比较先

进的柔性薄膜电池，且其吸收边波长分别接近     
1 100 nm 和 950 nm；而通过锡代替部分铅，可以使

钙钛矿的吸收边波长拓宽到 1 000 nm 左右 [68-69]，符

合 2-T 串联电池中对于窄带隙子电池的需求。
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图 4　单结、叠层和组件的最高效率刚性钙钛矿太阳能电池［9，63-64］（a）和柔性钙钛矿太阳能电池［15，21-22］（b）。

Fig.4　Highest efficiency of single junction， tandem and modules rigid PSCs［9，63-64］（a） and flexible PSCs［15，21-22］（b）.
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4. 2　钙钛矿⁃有机叠层柔性太阳能电池

钙钛矿 -有机光伏叠层电池（PSC-OSC）由于

与其他叠层太阳能电池具有相似的加工特征和结

构特征而引起了许多科研工作者的注意。同时，

钙钛矿和有机聚合物制备过程中采用的正交溶剂

系统理论上可以有效地避免制备过程中溶剂侵蚀

的可能性。

在 2015 年，Chen 等 [70]报道了具有 10. 2% PCE
的 钙 钛 矿 叠 层 太 阳 能 电 池 ，使 用 宽 禁 带 PB⁃
SeDTEG8∶PCBM 层作为顶部子电池、CH3NH3PbI3
（MAPbI3）钙钛矿层作为底部子电池。此时，受限

的 PCE 归因于随后的溶剂侵蚀以及钙钛矿的高

温处理对有机光伏层的损害。2016 年，Liu 等 [71]制

备了效率为 16. 0% 的钙钛矿聚合物叠层太阳能

电池。但是，他们的器件配置的一个问题是顶部

和底部子电池具有重叠的光吸收光谱，并且所使

用的光伏材料共享相似的带隙。此后，PSC-OSC
叠层电池进一步发展。2020 年，Alex 团队 Li 等 [72]

使用 1. 3 eV 带隙的有机活性层 PBDB-T∶SN6IC-

4F 作为底部子电池，配合近红外透明的宽带隙钙

钛矿子电池实现了 PCE 为 15. 13% 的刚性叠层电

池；并基于低温制造工艺的优点和所有界面、钙钛

矿、有机块状异质结与互连层的柔性特性，同时实

现了柔性叠层太阳能电池，获得了 13. 61% 的 PCE
（图 5（c））。

4. 3　钙钛矿⁃铜铟镓锡柔性叠层太阳能电池

在叠层 FPSCs 的研究进程中，使用 CIGS 作为

窄带隙子电池的器件在 2017 年由 Pisoni 等 [73]首次
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图 5　4-T 串联（a）和 2-T 串联（b）的柔性叠层太阳能电池的结构和模拟效率［65］；（c）2-T 钙钛矿-有机叠层太阳能电池的能

级图［72］；（d）孔径面积为 0.049 cm2的冠军柔性串联电池的 J-V 曲线［22］；（e）全钙钛矿叠层电池的器件结构［78］；（f）柔性

全钙钛矿电池的器件结构［22］；（g）桥联分子的分子结构［22］。

Fig.5　Structure and simulated efficiency of flexible tandem solar cells of 4-T tandems（a） and 2-T tandems（b）［65］. （c）Energy 
level diagram of 2T perovskite-organic tandem solar cell［72］. （d）J-V curves of the champion flexible tandem cell with an 
aperture area of 0.049  cm2［22］.  （e）Device structure of all-perovskite tandem solar cells［78］. （f）Device structure of flexible 
all-perovskite tandem solar cells［22］. （g）Molecular structures of bridging molecules［22］.
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提出，这也是首个有关于柔性钙钛矿叠层电池的

报道，该 4T 叠层实现了 18. 2% 的 PCE。 2019 年

底，4-T 结构 FPSC-CIGS 串联电池实现了 23% 的

当时世界最高效率 [74]。CIGS 做串联子电池的优

势在于其属于传统的薄膜技术之一，具有可以灵

活兼容其他柔性电池技术的可能性；且柔性单结

CIGS 电池的 PCE 可以达到 20. 8%[75]。截至目前，

4-T 叠层 FPSC-CIGS 的 PCE 为 26. 5%[76]，2-T 叠层

FPSC-CIGS 的 PCE 为 13. 2%，主要受限于钙钛矿

子电池较低的光电流（16. 3 mA/cm2）和较低的填

充因子（46. 4%）[77]。

4. 4　全钙钛矿柔性叠层太阳能电池

目前来看，柔性全钙钛矿叠层电池的最高效

率 为 24. 7%[22]，柔 性 模 组 的 世 界 记 录 为 18. 4%
（48. 9 cm2）[15]；刚性全钙钛矿叠层电池的最高效率

为 28. 0%[78]，刚 性 钙 钛 矿 组 件 的 世 界 记 录 为

22. 7%（23. 9 cm2）[79]。由此可见，叠层 FPSCs 的研

究和开发仍处于十分初期的阶段。截至目前，叠

层 FPSCs 的初步尝试依然取得了一些有代表性的

研究成果。2019 年底，由国家可再生能源实验室

（NREL）首次报道了 2-T 柔性全钙钛矿叠层电池

的研究成果 [80]。通过原子层沉积（ALD）设计了具

有低电导率的铝锌氧化物（AZO）成核层来有效组

合两个不同带隙的钙钛矿子电池，并通过宽带隙

子电池中的阳离子来调节带隙从而获得更高开路

电压，将 PCE 提高到 21. 3%，比当时的最佳单结

FPSCs 的 PCE 高了两个百分点以上 [10]，其中开路

电压（Voc）为 1. 88 V。2022 年 6 月，谭海仁团队报

道的全钙钛矿 2-T 柔性电池打破了保持三年的效

率记录，实现了 24. 6% 的重大突破（图 5（d）），这

也是迄今为止所有柔性叠层的最高效率，同时实

现了约 1 cm2器件 23. 5% 的效率 [22]。同时，该团队

也是刚性叠层全钙钛矿电池的世界最高效率的保

持者（图 5（e））。在柔性叠层电池的工作中，团队

利用具有咔唑核和膦酸锚定基团的两种空穴选择

性分子的混合物组成的自组装单分子层修饰氧化

镍纳米晶空穴传输层，形成分子桥 -氧化镍（MB-

NiO）层，显著降低了钙钛矿和氧化镍之间的接触

界面缺陷，实现了近红外透明的宽带隙电池的

16. 2% 的能量转换效率；结合组分为 FA0. 7MA0. 3-

Pb0. 5Sn0. 5I3、带隙为  1. 22 eV 的  Pb-Sn 窄带隙钙钛

矿电池，实现了全钙钛矿叠层电池性能的大幅度

提升（图 5（f）、（g））。

5　FPSCs 的商业化挑战与展望

柔性钙钛矿光伏发展至今，通过多方科研工

作者的集体努力，已经在效率上取得了可观的突

破和进展；与此同时，便携或可穿戴柔性电子产品

以及光伏一体化建筑等多种应用场景的层出不穷

也催生了对于开发集成轻质柔性光伏设备的自供

电产品的大力需求。目前，为了尽快推进柔性钙

钛矿光伏的商业化，还有几个亟待解决的问题：

（1）着眼于各功能层，研发兼顾柔性和高效的 FP⁃
SCs 技术；（2）开发适配大面积的高效均匀涂层技

术；（3）面向大面积组件的互联工艺及其优化；（4）
通过合理的封装技术来提高柔性电池的运行稳

定性。

5. 1　兼顾柔性和高效的 FPECs制备技术

相较于刚性电池而言，柔性电池的研究并非

应该局限于光电转换效率的提升甚至聚焦于缩小

柔性和刚性电池之间的差异。  柔性电池的发展

是基于独特应用场景应运而生的研究领域，在实

际应用中，反复弯曲、扭曲或其他形式的变形是不

可避免的。因此，在变形后仍能保持良好的性能

是评价 FPSCs的一个必要因素。

就理论分析而言，Ko 等 [11]使用纳米压痕和理

论分析报道了 FPSCs 所有层的机械性能。混合钙

钛矿层的杨氏模量（E）明显低于基于金属氧化物

的钙钛矿层的杨氏模量（大约十分之一），说明其

具有相当良好的柔性；此外，HTL、ETL 层的杨氏

模量和弹性以及屈服应力都和钙钛矿层相似，甚

至比钙钛矿层略小。另一方面，材料在弯曲过程

中也伴随着应变能的累积，当应变达到临界值时

材料表面出现裂纹以释放应变能。将裂纹扩展单

位面积时系统所释放的能量定义为  Gc，高 Gc值的

材料表现出更好的弹性 [81]。相比而言，钙钛矿、

ITO、TiO2 等都属于无机晶体的范畴，相较真正的

柔性材料（PEN 等）而言，其脆性依旧不可忽视。

此外，Jing 等 [82]基于 DFT 的第一性原理计算结果

表明，在 CH3NH3BX3（B = Sn, Pb; X = Br, I）中，化

学键 B—X 的类型和强度决定了钙钛矿层的弹性

性能，且碘化物的柔性要好于溴化物，铅化物的柔

性要优于锡化合物，而有机和无机离子间的相互

作用对弹性的影响可以忽略不计。

在实际的弯曲过程中，外表面和内表面分别

承受拉伸应力和压缩应力。通过结构力学的相关
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内容可以发现，在承受平衡拉伸和压缩应力时

装置内部不受力的平面被定义为中性平面。与

钙钛矿层相比，涂覆在聚合物基底上的 ITO 不

具有高的弯曲耐久性，因为 ITO 的泊松比小且

模量大，弹性模量为 185 GPa 左右 [83]。因此，柔

性的决定性因素反而是 ITO 层出现破坏从而导

致了器件的退化。因此，为了实现 FPSCs，应该

引入利用具有延展性的新 TCO 材料的策略或优

化器件结构使得中性面位于最脆弱的层，则机

械耐久性得以维持。另一方面，膜应变和弯曲

曲率半径之间的关系表示为 ε = d/2r，ε、d 和 r

分别是应变、器件厚度和曲率半径。也就是说，

对于较薄的器件而言，施加的是相对较小的应

变 ,从而可以确保整体的弯曲稳定性。

目前，几乎所有的 FPSCs 的研究都会关注器

件本身的弯曲稳定性问题，这一部分内容多在第

3 节进行了讨论。事实上，叠层器件的弯曲稳定

性问题也一直是重点研究的对象，且很多稳定性

问题在叠层器件中被放大，因此更值得关注。

2019 年，Axel 等 [80]详细地讨论了如何实现这一超

薄复合层的目标。大约 1 nm 厚的超薄乙氧基化

的聚乙烯亚胺（PEIE）作为成核层以改善 C60 上方

的 ALD 层的生长行为，从而提高薄层（5~15 nm）

ALD-AZO/IZO 层的覆盖度。和刚性叠层相比，取

代了厚 ITO 层，在保证迁移率（保证高性能）和高

薄层电阻（抑制横向分流路径）的同时保证了有效

的物理串联效果，实现了 77% 的高填充因子和

21. 3% 的高效率（当时最高）；更重要的是，在 1. 5 
cm 弯曲半径下仍保持 20. 4% 的 PCE，这进一步证

明了该方法在叠层方面可以有效地保持器件的高

柔性。2022 年，Li 等 [22]在报道的柔性叠层器件进

展中也强调了自组装单分子层和氧化镍纳米晶空

穴传输层联合使用对于提升抗弯折能力的效用。

比较可知，MB-NiO 在 1. 5 cm 弯曲半径下弯曲了

10 000 次后仍几乎保持了其初始效率，而裸 NiO
仅为初始值的 72%。也就是说，MB-NiO 界面实现

了改进的抗弯曲稳定性。文中推测其改善的弯曲

稳定性可能来源于自组装单分子层增加了 NiO 和

钙钛矿层的界面粘附性；同时，该单分子层还可能

起到应力缓冲的作用，从而减少了钙钛矿脆性膜

在弯曲条件下受到的损伤。

基于以上讨论可以发现：一方面，叠层器件相

较于单结器件性能更高但膜层数更多，且增加的

层除钙钛矿层之外，还有通过原子层沉积的 SnO2
（ALD-SnO2）、掺铝氧化锌（ALD-AZO）、氧化铟锌

（ALD-IZO）等脆性材料以构成隧穿复合结，当其

置于叠层器件中，比重加大，因此开发薄且兼容柔

性的复合层的重要性不言而喻。另一方面，我们

同样也应像柔性单结电池一样要关注各功能层以

及界面处的弯曲稳定性的提升。

5. 2　面向大面积组件的可扩展沉积工艺

总体而言，从基于旋涂工艺制备器件的实验

室研发阶段到开发出大面积沉积工艺从而适合于

商业配置的工业量产化阶段，往往存在以下几个

因素限制了按比例放大生产的工业化进程：（1）由

于面积扩大后的成膜不均匀性造成的更多结构缺

陷；（2）各功能层的可扩展工艺的适配；（3）增大面

积带来的更大的欧姆损耗和组件互连区带来的有

源区损耗导致的 PCE 减小；（4）互连方案的恰当

设计以实现性能和稳定性之间的协调。

图 6（a）展示了制备单片互连的钙钛矿太阳

能电池  n-i-p 型组件（PSMs），涉及典型加工步骤

流程图 [84]（对于 p-i-n 型器件调换恰当的步骤后也

同样适用）。在大面积的可扩展沉积工艺的探索

中，主要针对问题中提到的面积扩大后的缺陷问

题和可扩展工艺与各功能层材料选择的适配问

题。目前在开发的可扩展工艺一般是面向柔性基

板的连续卷对卷（R2R）处理，以期未来和 PSMs 流
程可以很好地兼容。另一方面，在制备过程中，柔

性基材常需要利用范德华力物理黏附到刚性基材

上，以抵抗涂布过程可能导致的翘曲和旋涂吸附

造成的内凹形变。 Gong 等 [15]选取 PDMS 层作为

PET 和玻璃间的黏附层，厚度为 2. 5 μm，从而使

得 PET 在玻璃表面形成保型接触。这样一来，既

解决了高单位重量功率的超薄轻质薄膜上的加工

可行性，又使得兼容大面积和高质量的钙钛矿相

关各层沉积的工艺变得简单易行；同时，制备完成

后的器件的剥离过程也不会对器件造成损坏。当

利用范德华力将柔性基板物理吸附在玻璃基底上

的工艺成熟后，所开发的 R2R 涂层工艺也能过渡

到有共通性的 S2S（板对板）加工工艺，从而使得

工艺设备的共通性可以同时适用于柔性和刚性组

件的制备，进一步降低设备成本。

在各种扩大规模的研究中，刮刀涂布由于其

简单的加工控制和潜在的直接向更大规模扩展的

能力而显得更有研究意义（图 6（b））[85]，狭缝涂布
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是刮刀涂布的下一步 [85]（图 6（c））。这两种方法都

通过将极少量前驱体溶液湿膜均匀涂敷在衬底

上，并结合类似小面积处理策略中的真空 [86-88]、风

刀吹气 [19,89-90]、热基板 [18, 20, 91-92] 等操作辅助溶剂挥

发，从而形成钙钛矿层或者形成中间体薄膜后再

在热板上退火成膜（图 7（f））。由于固有的溶液流

体动力学因素导致涂布方式制备的膜表面的不均

匀性等问题，目前存在的挑战有：更稳定的前体油

墨、更长的钙钛矿沉积时间窗口、更低的溶液挥发

性和合适的前体粘度。2020 年，Kim 等 [93]将 R2R
处理工艺、气刀吹气辅助和反溶剂浴法充分结合，

实现了柔性 PSC 19. 1% 的最高效率，和小面积旋

涂工艺相当，也是同时期最高的 FPSCs 效率之一；

并展示了中试规模的全 R2R 方式生产的 FPSCs，
也实现了 13. 8% 的效率（图 6（d））。此外，同样适

配于 R2R 的全蒸发工艺（图 6（e））在 2021 年由

Feng 等 [94]做了尝试，展示了 300 cm2下柔性衬底上

的均匀黑膜沉积。  Kim 等 [84]展示了通过 R2R 工艺

在康宁柳木玻璃上涂布的面积超过 4 500 cm2 的

钙钛矿膜，展现了可扩展的大面积沉积技术的巨

大前景（图 7（i））[84]。

5. 3　面向大面积组件的子电池互联工艺

以上提到的研究都处于可扩展工艺下的 FP⁃
SCs 性能的探索，尽管较实验室工艺来说性能没

有明显的优势甚至多有明显的差距，但是都成功

地证明了可扩展涂布技术实现钙钛矿层甚至全功

能层沉积的可行性，属于 FPSCs 面向大规模商业

化的第一阶段。随着沉积面积的继续扩大，接下

来的研究将多面向于前端开发和组件设计优化的

相关工作，是 FPSCs 商业化尝试升级的第二个

阶段。

为了避免电阻损耗，单片互连是制造 PSMs和
FPSMs 最常用的方法，它增加了与子电池数量成

比例的输出电压，同时将光电流限制在单个子电
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图 6　（a）单片互连钙钛矿光伏组件加工示意图［84］；刀片涂层［85］（b）和狭缝式涂布［85］（c）示意图；（d）用于 FPSC 的 R2R 加工

示意图  ［93］ ；（e）多源真空沉积与大面积钙钛矿薄膜非真空退火工艺示意图［94］；（f）单片互连 FPSCs组件原理图［95］。

Fig.6　（a）Schematic illustration of continuous processing of monolithic-interconnected perovskite solar modules［84］. Schematic 
diagram of blade coating［85］（b） and slot-die coating［85］（c）. （d）Diagram showing R2R processing for the fabrication of flexi⁃
ble PSCs［93］. （e）Schematic illustration of multisource vacuum deposition with an in-vacuum annealing process for large-ar⁃
ea perovskite films［94］. （f）Schematic of FPSCs module with monolithic interconnection［95］.
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池的范围内（图 6（f））[95]。这种连接采用标准划线

方案，形成三个基本划线区域（P1、P2 和 P3）。由

于对光电流的贡献为零，这些区域也被称为死区。

通常，太阳能电池组件的开口面积包含死区（死区

面积）和有效面积（光电流有效区面积）。因此，无

效面积损失由几何填充因子（GFF）定义：有效面

积和总孔径面积之间的比率。增加 GFF，即减少

死区，可以有效地提高钙钛矿模块的效率。因此，

理论上在 GFF 和电阻的损耗之间有一个合理优

化配置的空间： （1）引入激光划片技术来更精细

地图案化模块部分，以避免不利的活性区域损

失 [96]； （2）优化 P1 和 P3 的激光加工步骤和详细宽

度，以实现串行互连，同时避免潜在的短路 [97]； 
（3）增强 P2 划线透射以降低串联接触电阻 [98]。
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图 7　（a）4 个子电池串联组件（5.6 cm× 5.6 cm）的照片［99］；（b）柔性钙钛矿模块照片（有效面积 12 cm2）［100］；（c）具有 8 个子

电池的 24 cm2器件的组件设计细节（每个子电池：3 cm2）［101］；（d）AM 1.5 G 时 FPSMs 有/没有丙烯酸苄酯（BzA）层的   
J⁃V 曲线（8 个子电池，每个子电池面积： 3 cm2）［101］；（e）在 FPSMs 上刻划的 P1、P2 和 P3 线的光学显微图像［101］；（f）狭

缝式涂布沉积的大面积（~160 cm2）钙钛矿薄膜的演示［84］；（g）在柔性基板（插图是微型模块的照片）上制造的手工

蚀刻微型模块 J⁃V 曲线［47］；（h） 1 个太阳光照（插图： 总尺寸为 10 cm × 10 cm 的 FPSMs 图像）下，活动面积为 48.90 
cm2的最佳 FPSMs（6 个子电池）认证 J⁃V 曲线［15］； （i）在超过 4 500 cm2的柳木玻璃上通过 R2R 制备钙钛矿薄膜［84］。

Fig.7　（a）Picture of the 4 cell series-connected module （5.6 cm× 5.6 cm） ［99］. （b）Photograph of a flexible perovskite module 
（aperture area of 12 cm2）［100］. （c）Module design details for the 24 cm2 device with 8 sub-cells（Each sub cell： 3 cm2）［101］. 
（d）J⁃V curves of the FPSMs with/without BzA layer at AM 1.5G（8 subcells， each subcell area： 3 cm2）［101］. （e）Optical 
microscopic image of P1， P2 and P3 lines scribed on the FPSMs ［101］. （f）Demonstration of a large-area（~160 cm2） 
perovskite thin film deposited by slot-die coating［84］. （g）J⁃V curve of the hand-etched mini-module fabricated on a flexible 
substrate（the inset is a photograph of the mini-module）［47］. （h）Certified J-V curves of champion FPSMs（16 subcells） 
with an active area of 48.90 cm2（aperture area of 64 cm2） under 1 sun illumination（inset： image of FPSMs with total size 
of 10 cm × 10 cm） ［15］. （i） Demonstration of perovskite thin film coated on a flexible Corning Willow glass substrate with 
an area of more than 4 500 cm2 formed via R2R process［84］.

478



第  3 期 李曼亚， 等： 柔性钙钛矿光伏：研究进展、商业化进程和展望

柔性组件的设计自 2015 年以来渐渐开始兴

起。2017 年，Giacomo 等 [99]报道了效率为 3. 8% 的

柔性小型组件（5. 6 cm×5. 6 cm），作为柔性组件的

最初尝试，P1 通过 CO2激光进行刻蚀，通过激光定

义的掩模程序沉积 ALD 层并通过丝网印刷图案

化 TiO2 的 模 块 ，其 余 属 于 P2 工 艺 的 区 域 通 过

DMF/氯苯混合溶液涂覆的尖端进行人工去除，器

件实物照片如图 7（a）所示。2018 年，来自同组的

Dagar 等 [100]首次使用完整的三步激光划线程序

（P1、P2、P3）制造了完全激光图案化的柔性钙钛

矿模块，实现了 12 cm2的有效面积上 PCE为 8. 8%。

P1、P2、P3 均使用 Nd∶YVO4 光栅扫描激光器（图   
7（b））。2022 年 2 月，Zhu 等 [101]展示了有效面积为

24 cm2的 8 个子电池串联的 FPSMs（图 7（c）、（d）），

除了提供新的内部自封装手段外，还优化了激光

划刻工艺，获得了 16. 75% 的效率，为同期最高，

其激光划刻工艺设计示意图和电子显微镜实物图

如图 7（c）、（e）所示；同年 7 月，Seok 团队 Min 等 [47]

开发的一种混合电极实现了 25 cm2 面积下 10 个

子电池串联的 16. 62% 的 PCE（图 7（g）），在组件

制备部分仅仅提到了采用手工刻蚀的方式进行。

同月，Park 团队 [15]利用范德华力来实现薄膜表面

的均匀热传递，结合真空辅助钝化工艺，在 48. 9 
cm2 的有效面积上实现了 18. 35% 的创纪录的认

证效率（图 7（h））。值得注意的是，该组件的划刻

工艺在 P1、P2、P3 阶段分别使用了酸蚀刻、532 nm
皮秒激光刻蚀、自制工具机械刻蚀。

可以预见，未来通过选择低电阻电极和优化

P1、P2 和 P3 区域的相对宽度来改善相邻子电池

之间的连接，同时保持基本的串联连接特性，是获

得更高性能钙钛矿太阳能模块的有前途的方法。

通过结合单片和电网连接，具有适当互连设计的

PSMs 可以不同的形式产生足够的电流和/或电

压，用于各种应用，例如太阳能发电场、太阳能道

路、柔性太阳能充电器和用于路灯的内置 PSMs。
5. 4　FPSCs的运行稳定性与柔性封装工艺

尽管自 2013 年柔性钙钛矿器件第一次被报

道以来，其效率和可扩展的大面积沉积技术已经

取得了实质性的进展，这证明柔性钙钛矿设备有

希望在不久的将来投入工业化生产；但我们还需

要注意的是，阻碍技术真正转向商业化的挑战还

有水溶性铅化合物的毒性和较差的设备运行寿

命。其中，影响运行稳定性的一个直接原因就是

当钙钛矿暴露于大气环境下时，湿气和氧气的侵

入导致的材料恶化。基于以上原因，开发合理有

效的封装技术成为限制设备暴露于水汽中以及铅

泄露的重要解决方案。

随着封装技术的发展，目前主要采用的封装方

法包括单层封装和多层封装[102]。一层有机或无机材

料的表面不能杜绝针孔等缺陷的出现，从而形成并

非完全密闭的封装空间。Weerasinghe等[103]在 2015
年发表了关于尝试使用柔性阻隔材料和简单封装架

构来封装 FPSCs的结果，证明了单层封装可以显著

延长在环境条件下储存的使用寿命 ; 但是 , 通过渗

透测试表明，封装后湿气通过粘合剂层和电触点周

围侵入器件周围环境，构成了限制其寿命的主要因

素（图 8（a）、（b））。多层封装是使用有机层和无机层

的结合，例如，Lee等[104]分别通过化学气相沉积和原

子层沉积定制了用于薄膜封装（TFE）的 pV3D3有机

层和 Al2O3无机层，如图 8（c），这种多层包封的结构

使得在 300 h后，处于 50 ℃和 50% 湿度环境下的器

件仍可保持其初始效率的 97%。

基于上述策略可以发现，通过防止湿气和空

气侵入引起的钙钛矿分解可有效提高器件稳定

性，但是在运行过程中依旧无法避免离子迁移、化

学反应、光和热应力引起的器件内部分解。与此

同时，在组件运行过程中，其长期稳定性和效率的

退化还要部分归因于在互连子电池之间的 P2 划

线区域的界面卤化物 -金属电极相互扩散引起的

不可逆退化。实际上，关于柔性组件相关解决办

法可以参考刚性 PSMs的最新进展，因为两者面临

的问题具有很强的共性。最近，Xiao 等 [105]为了应

对这一挑战，设计在 P2 划线后沉积一层约 10 nm
厚的 ALD-SnO2，即在互连的子电池之间引入导电

的共形“扩散阻挡层”，如图 8（d），因此实现了更

窄的 P2 划线区域和更高的 GFF 和组件效率；此

外，这种致密保护层防止了钙钛矿暴露于环境空

气中的氧化，提高了工艺重现性。在相对湿度约

为 40% 的环境条件下，经过 1 778 h 的黑暗储存

后，具有 CDB 的封装组件保持了其初始 PCE。   
Jiang 等 [106]还针对组件的铅泄露问题进行了定量

评估，实验和模拟结果表明，外部冲击形成的微裂纹

是决定铅元素泄露率的关键；同时他们开发了一种

环氧树脂封装的方法，将铅泄露率降低到原来的1/375
（图 8（e））。Chen等[107]报告了一种丰富、低成本且化

学稳定性强的阳离子交换树脂（CER）封装方法，该
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方法对水中的铅具有高吸附能力和高吸附率，且对

太阳能电池效率的影响可忽略不计。这些源自于刚

性组件的尝试也进一步突出了改进封装架构以实现

满足最终商业用户对 PSC运行寿命的需要。未来，

开发更行之有效的封装技术并加以改进，也很有可

能在柔性设备或组件中得以实施。

6　总　　结

本文全面地综述了制备高性能柔性钙钛矿光

伏器件的关键要点。首先回顾了不同柔性基板的特

质并着重总结了高效柔性光伏器件对于基底的要

求，高质量的柔性衬底需要兼顾优异的光学特性和

稳定的物理化学耐性并保持柔性特质。随后，我们

分别讨论了柔性器件各功能层的当前进展，主要包

括可低温制备的电子传输层、可实现更高器件性能

的空穴传输层以及更高质量的钙钛矿层。更重要的

是，钙钛矿叠层电池的研究是未来突破 S-Q 效率极

限的必由之路。本文系统地总结了当前柔性钙钛矿

叠层的主要进展，包括钙钛矿/有机叠层太阳能电

池、钙钛矿/铜铟镓硒叠层太阳能电池、钙钛矿/钙钛

矿叠层太阳能电池，这一系列钙钛矿相关的叠层电

池的发展极大地扩展了柔性叠层电池的种类和未来

应用的场景。最后，除了效率上取得的可观的突破

和进展，为了尽快推进柔性钙钛矿光伏的商业化，我

们还归纳了几个亟待解决的问题，包括兼顾柔性和

高效的柔性 PSCs技术的研究、适配大面积和组件的

均匀涂层技术与互联工艺的开发以及合理的兼顾柔

性的有效封装技术。

本文专家审稿意见及作者回复内容的下载地址：

http://cjl. lightpublishing. cn/thesisDetails#10. 37188/
CJL. 20220355.
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图 8　（a）显示部分（顶部）和完全（底部）封装的柔性 PSC 示意图［103］；（b）各种聚合物基材的水蒸气透过率（WVTR）［103］；

（c）在 50 ℃、50% RH 加速条件下 1~4 层多层 TFE 封装的 PSC 寿命［104］；（d）通过 X 射线光电子能谱（XPS）表征监测 I-
Ag 间扩散示意图［105］；（e）防止 Pb 泄漏的封装方法［106］。

Fig.8　（a）Schematic diagram showing a partially（top） and a completely（bottom） encapsulated flexible PSC［103］. （b）Water vapor 
transmission rate（WVTR） of various polymer substrates［103］. （c）Shelf life of PSC encapsulated with 1-4 layers of multilay⁃
er TFE under an accelerated condition of 50 ℃， 50% RH［104］. （d）Schematic diagram of monitoring the I-Ag interdiffusion 
through X-ray photoelectron spectroscopy（XPS） characterization［105］. （e）Encapsulation methods against Pb leakage［106］.

480



第  3 期 李曼亚， 等： 柔性钙钛矿光伏：研究进展、商业化进程和展望

Energy Agency， 2019.
［ 2  ］LANG F， NICKEL N H， BUNDESMANN J， et al.  Radiation hardness and self-healing of perovskite solar cells ［J］.  

Adv.  Mater. ， 2016， 28（39）： 8726-8731.
［ 3  ］LI G， YANG Y， DEVINE R A B， et al.  Radiation induced damage and recovery in poly（3-hexyl thiophene） based poly⁃

mer solar cells ［J］.  Nanotechnology， 2008， 19（42）： 424014-1-4.
［ 4  ］PATERNÒ G M， ROBBIANO V， SANTARELLI L， et al.  Perovskite solar cell resilience to fast neutrons ［J］.  Sustain.  

Energy Fuels， 2019， 3（10）： 2561-2566.
［ 5  ］BOLDYREVA A G， AKBULATOV A F， TSAREV S A， et al.  γ -ray-induced degradation in the triple-cation perovskite 

solar cells ［J］.  J.  Phys.  Chem.  Lett. ， 2019， 10（4）： 813-818.
［ 6  ］PÉREZ-DEL-REY D， DREESSEN C， IGUAL-MUÑOZ A M， et al.  Perovskite solar cells： stable under space conditions 

［J］.  Sol.  RRL， 2020， 4（12）： 2000447-1-6.
［ 7  ］COJOCARU L， UCHIDA S， SANEHIRA Y， et al.  Temperature effects on the photovoltaic performance of planar struc⁃

ture perovskite solar cells ［J］.  Chem.  Lett. ， 2015， 44（11）： 1557-1559.
［ 8  ］KOJIMA A， TESHIMA K， SHIRAI Y， et al.  Organometal halide perovskites as visible-light sensitizers for photovoltaic 

cells ［J］.  J.  Am.  Chem.  Soc. ， 2009， 131（17）： 6050-6051.
［ 9  ］MIN H， LEE D Y， KIM J， et al.  Perovskite solar cells with atomically coherent interlayers on SnO2 electrodes ［J］.  Na⁃

ture， 2021， 598（7881）： 444-450.
［ 10 ］NREL.  Best research-cell efficiency chart ［EB/OL］.  ［2022-06-30］.  https：//www. nrel. gov/pv/cell-efficiency. html.
［ 11 ］PARK M， KIM H J， JEONG I， et al.  Mechanically recoverable and highly efficient perovskite solar cells： investigation of 

intrinsic flexibility of organic-inorganic perovskite ［J］.  Adv.  Energy Mater. ， 2015， 5（22）： 1501406-1-11.
［ 12 ］CARDINALETTI I， VANGERVEN T， NAGELS S， et al.  Organic and perovskite solar cells for space applications ［J］.  

Sol.  Energy Mater.  Sol.  Cells， 2018， 182： 121-127.
［ 13 ］DUNLAP-SHOHL W A， ZHOU Y Y， PADTURE N P， et al.  Synthetic approaches for halide perovskite thin films ［J］.  

Chem.  Rev. ， 2019， 119（5）： 3193-3295.
［ 14 ］KIM J， YUN J S， CHO Y， et al.  Overcoming the challenges of large-area high-efficiency perovskite solar cells ［J］.  ACS 

Energy Lett. ， 2017， 2（9）： 1978-1984.
［ 15 ］GONG O Y， HAN G S， LEE S， et al.  Van der Waals force-assisted heat-transfer engineering for overcoming limited effi⁃

ciency of flexible perovskite solar cells ［J］.  ACS Energy Lett. ， 2022， 7（9）： 2893-2903.
［ 16 ］FUAD A， FIBRIYANTI A A， MUFTI N， et al.  Growth of CH3NH3PbI3 perovskite on stainless steel substrate layered by 

ZnO nanoparticles using one-step spin coating route ［J］.  J.  Phys. ： Conf.  Ser. ， 2018， 1011： 012011-1-5.
［ 17 ］MARCHIORO A， DUALEH A， PUNZI A， et al.  Effect of posttreatment of titania mesoscopic films by TiCl4 in solid-state 

dye-sensitized solar cells： a time-resolved spectroscopy study ［J］.  J.  Phys.  Chem.  C， 2012， 116（51）： 26721-26727.
［ 18 ］ZHAO B F， HE Z C， CHENG X P， et al.  Flexible polymer solar cells with power conversion efficiency of 8. 7% ［J］.  J.  

Mater.  Chem.  C， 2014， 2（26）： 5077-5082.
［ 19 ］ZARDETTO V， BROWN T M， REALE A， et al.  Substrates for flexible electronics： a practical investigation on the elec⁃

trical， film flexibility， optical， temperature， and solvent resistance properties ［J］.  J.  Polym.  Sci.  Part B： Polym.  

Phys. ， 2011， 49（9）： 638-648.
［ 20 ］CRUZ S M F， ROCHA L A， VIANA L C.  Printing technologies on flexible substrates for printed electronics ［M/OL］.  

RACKAUSKAS S.  Flexible Electronics.  London： IntechOpen， 2018.  ［2022-10-18］.  https：//www. intechopen. com/books/
6765.

［ 21 ］LI M H， ZHOU J J， TAN L G， et al.  Multifunctional succinate additive for flexible perovskite solar cells with more than 
23% power-conversion efficiency ［J］.  Innovation， 2022， 3（6）： 100310-1-7.

［ 22 ］LI L D， WANG Y R， WANG X Y， et al.  Flexible all-perovskite tandem solar cells approaching 25% efficiency with mole⁃
cule-bridged hole-selective contact ［J］.  Nat.  Energy， 2022， 7（8）： 708-717.

［ 23 ］BURST J M， RANCE W L， MEYSING D M， et al.  Performance of transparent conductors on flexible glass and plastic 
substrates for thin film photovoltaics ［C］.  Proceedings of the IEEE 40th Photovoltaic Specialist Conference （PVSC）， Den⁃

ver， 2014： 1589-1592.
［ 24 ］DOU B J， MILLER E M， CHRISTIANS J A， et al.  High-performance flexible perovskite solar cells on ultrathin glass： 

481



第  44 卷发 光 学 报

implications of the TCO ［J］.  J.  Phys.  Chem.  Lett. ， 2017， 8（19）： 4960-4966.
［ 25 ］JIN J， LEE D， IM H G， et al.  Chitin nanofiber transparent paper for flexible green electronics ［J］.  Adv.  Mater. ， 2016， 

28（26）： 5169-5175.
［ 26 ］WU J， CHEN P， XU H， et al.  Ultralight flexible perovskite solar cells ［J］.  Sci.  China Mater. ， 2022， 65（9）： 2319-

2324.
［ 27 ］XUE D J， HOU Y， LIU S C， et al.  Regulating strain in perovskite thin films through charge-transport layers ［J］.  Nat.  

Commun. ， 2020， 11（1）： 1514-1-8.
［ 28 ］李铃薇 .  反式结构钙钛矿太阳能电池的制备及其改性研究  ［D］.  西安： 西安理工大学， 2019.

LI L W.  Preparation and Modification of Inverted Structured Perovskite Solar Cell Devices ［D］.  Xi’an： Xi’an University 
of Technology， 2019.  （in Chinese）

［ 29 ］MAHMOOD K， SARWAR S， MEHRAN M T.  Current status of electron transport layers in perovskite solar cells： materi⁃
als and properties ［J］.  RSC Adv. ， 2017， 7（28）： 17044-17062.

［ 30 ］YANG D， YANG R X， ZHANG J， et al.  High efficiency flexible perovskite solar cells using superior low temperature 
TiO2 ［J］.  Energy Environ.  Sci. ， 2015， 8（11）： 3208-3214.

［ 31 ］DENG X Y， WILKES G C， CHEN A Z， et al.  Room-temperature processing of TiOx electron transporting layer for 
perovskite solar cells ［J］.  J.  Phys.  Chem.  Lett. ， 2017， 8（14）： 3206-3210.

［ 32 ］MALI S S， HONG C K， INAMDAR A I， et al.  Efficient planar n-i-p type heterojunction flexible perovskite solar cells 
with sputtered TiO2 electron transporting layers ［J］.  Nanoscale， 2017， 9（9）： 3095-3104.

［ 33 ］BU T L， LI J， ZHENG F， et al.  Universal passivation strategy to slot-die printed SnO2 for hysteresis-free efficient flexible 
perovskite solar module ［J］.  Nat.  Commun. ， 2018， 9（1）： 4609-1-10.

［ 34 ］ZHONG M Y， LIANG Y Q， ZHANG J Q， et al.  Highly efficient flexible MAPbI3 solar cells with a fullerene derivative-

modified SnO2 layer as the electron transport layer ［J］.  J.  Mater.  Chem.  A， 2019， 7（12）： 6659-6664.
［ 35 ］KUMAR M H， YANTARA N， DHARANI S， et al.  Flexible， low-temperature， solution processed ZnO-based perovskite 

solid state solar cells ［J］.  Chem.  Commun. ， 2013， 49（94）： 11089-11091.
［ 36 ］HEO J H， LEE M H， HAN H J， et al.  Highly efficient low temperature solution processable planar type CH3NH3PbI3 

perovskite flexible solar cells ［J］.  J.  Mater.  Chem.  A， 2016， 4（5）： 1572-1578.
［ 37 ］CHUNG J， SHIN S S， HWANG K， et al.  Record-efficiency flexible perovskite solar cell and module enabled by a porous-

planar structure as an electron transport layer ［J］.  Energy Environ.  Sci. ， 2020， 13（12）： 4854-4861.
［ 38 ］SHIN S S， YANG W S， NOH J H， et al.  High-performance flexible perovskite solar cells exploiting Zn2SnO4 prepared in 

solution below 100 ℃ ［J］.  Nat.  Commun. ， 2015， 6： 7410-1-8.
［ 39 ］KIM B J， KIM D H， LEE Y Y， et al.  Highly efficient and bending durable perovskite solar cells： toward a wearable pow⁃

er source ［J］.  Energy Environ.  Sci. ， 2015， 8（3）： 916-921.
［ 40 ］ZHANG P， WU J， ZHANG T， et al.  Perovskite solar cells with ZnO electron-transporting materials ［J］.  Adv.  Mater. ， 

2018， 30（3）： 1703737-1-20.
［ 41 ］LI X， YANG J Y， JIANG Q H， et al.  Low temperature processed ternary oxide as an electron transport layer for efficient 

and stable perovskite solar cells ［J］.  Electrochim.  Acta， 2018， 261： 474-481.
［ 42 ］JIANG Q， ZHANG X W， YOU J B.  SnO2： a wonderful electron transport layer for perovskite solar cells ［J］.  Small， 

2018， 14（31）： 1801154-1-14.
［ 43 ］LIU C， ZHANG L Z， ZHOU X Y， et al.  Hydrothermally treated SnO2 as the electron transport layer in high-efficiency 

flexible perovskite solar cells with a certificated efficiency of 17. 3% ［J］.  Adv.  Funct.  Mater. ， 2019， 29（47）： 
1807604-10.

［ 44 ］ZHU N， QI X， ZHANG Y Q， et al.  High efficiency （18. 53%） of flexible perovskite solar cells via the insertion of potas⁃
sium chloride between SnO2 and CH3NH3PbI3 layers ［J］.  ACS Appl.  Energy Mater. ， 2019， 2（5）： 3676-3682.

［ 45 ］CAO B B， YANG L K， JIANG S S， et al.  Flexible quintuple cation perovskite solar cells with high efficiency ［J］.  J.  Ma⁃

ter.  Chem.  A， 2019， 7（9）： 4960-4970.
［ 46 ］LI X G， SHI Z J， BEHROUZNEJAD F， et al.  Highly efficient flexible perovskite solar cells with vacuum-assisted low-

temperature annealed SnO2 electron transport layer ［J］.  J.  Energy Chem. ， 2022， 67： 1-7.
［ 47 ］PAIK M J， YOO J W， PARK J， et al.  SnO2⁃TiO2 hybrid electron transport layer for efficient and flexible perovskite solar 

482



第  3 期 李曼亚， 等： 柔性钙钛矿光伏：研究进展、商业化进程和展望

cells ［J］.  ACS Energy Lett. ， 2022， 7（5）： 1864-1870.
［ 48 ］YANG D， YANG R X， REN X D， et al.  Hysteresis-suppressed high-efficiency flexible perovskite solar cells using solid-

state ionic-liquids for effective electron transport ［J］.  Adv.  Mater. ， 2016， 28（26）： 5206-5213.
［ 49 ］BAI Y， DONG Q F， SHAO Y C， et al.  Enhancing stability and efficiency of perovskite solar cells with crosslinkable si⁃

lane-functionalized and doped fullerene ［J］.  Nat Commun. ， 2016， 7： 12806-1-9.
［ 50 ］MA S， QIAO W Y， CHENG T， et al.  Optical⁃electrical⁃chemical engineering of PEDOT∶PSS by incorporation of hydro⁃

phobic nafion for efficient and stable perovskite solar cells ［J］.  ACS Appl.  Mater.  Interfaces， 2018， 10（4）： 3902-3911.
［ 51 ］YIN X T， CHEN P， QUE M D， et al.  Highly efficient flexible perovskite solar cells using solution-derived NiOx hole con⁃

tacts ［J］.  ACS Nano， 2016， 10（3）： 3630-3636.
［ 52 ］ZHANG S H， WANG H Y， DUAN X， et al.  Printable and homogeneous NiOx hole transport layers prepared by a polymer-

network gel method for large-area and flexible perovskite solar cells ［J］.  Adv.  Funct.  Mater. ， 2021， 31（47）： 2106495-

1-10.
［ 53 ］YU J C， HONG J A， JUNG E D， et al.  Highly efficient and stable inverted perovskite solar cell employing PEDOT∶GO 

composite layer as a hole transport layer ［J］.  Sci.  Rep. ， 2018， 8（1）： 1070-1-9.
［ 54 ］POORKAZEM K， LIU D Y， KELLY T L.  Fatigue resistance of a flexible， efficient， and metal oxide-free perovskite solar 

cell ［J］.    J.  Mater.  Chem.  A， 2015， 3（17）： 9241-9248.
［ 55 ］MENG X C， CAI Z R， ZHANG Y Y， et al.  Bio-inspired vertebral design for scalable and flexible perovskite solar cells 

［J］.  Nat.  Commun. ， 2020， 11（1）： 3016-1-10.
［ 56 ］XUE T Y， CHEN G S， HU X T， et al.  Mechanically robust and flexible perovskite solar cells via a printable and gelati⁃

nous interface ［J］.  ACS Appl.  Mater.  Interfaces， 2021， 13（17）： 19959-19969.
［ 57 ］PARK M， PARK J S， HAN I K， et al.  High-performance flexible and air-stable perovskite solar cells with a large active 

area based on poly（3-hexylthiophene） nanofibrils ［J］.  J.  Mater.  Chem.  A， 2016， 4（29）： 11307-11316.
［ 58 ］WANG Q， BI C， HUANG J S.  Doped hole transport layer for efficiency enhancement in planar heterojunction organolead 

trihalide perovskite solar cells ［J］.  Nano Energy， 2015， 15： 275-280.
［ 59 ］FENG J S， ZHU X J， YANG Z， et al.  Record efficiency stable flexible perovskite solar cell using effective additive assis⁃

tant strategy ［J］.  Adv.  Mater. ， 2018， 30（35）： 1801418-1-9.
［ 60 ］HU X T， MENG X C， YANG X， et al.  Cementitious grain-boundary passivation for flexible perovskite solar cells with su⁃

perior environmental stability and mechanical robustness ［J］.  Sci.  Bull. ， 2021， 66（6）： 527-535.
［ 61 ］DUAN X P， LI X， TAN L C， et al.  Controlling crystal growth via an autonomously longitudinal scaffold for planar 

perovskite solar cells ［J］.  Adv.  Mater. ， 2020， 32（26）： 2000617-1-11.
［ 62 ］MENG X C， XING Z， HU X T， et al.  Stretchable perovskite solar cells with recoverable performance ［J］.  Angew.  

Chem.  Int.  Ed. ， 2020， 59（38）： 16602-16608.
［ 63 ］LIN R X， XIAO K， QIN Z Y， et al.  Monolithic all-perovskite tandem solar cells with 24. 8% efficiency exploiting compro⁃

portionation to suppress Sn（Ⅱ） oxidation in precursor ink ［J］.  Nat.  Energy， 2019， 4（14）： 864-873.
［ 64 ］DING Y， DING B， KANDA H， et al.  Single-crystalline TiO2 nanoparticles for stable and efficient perovskite modules 

［J］.  Nat.  Nanotechnol. ， 2022， 17（6）： 598-605.
［ 65 ］KOTHANDARAMAN R K， JIANG Y， FEURER T， et al.  Near-infrared-transparent perovskite solar cells and perovskite-

based tandem photovoltaics ［J］.  Small Methods， 2020， 4（10）： 2000395-1-56.
［ 66 ］HEO J H， LEE D S， SHIN D H， et al.  Recent advancements in and perspectives on flexible hybrid perovskite solar cells 

［J］.  J.  Mater.  Chem.  A， 2019， 7（3）： 888-900.
［ 67 ］MCMEEKIN D P， SADOUGHI G， REHMAN W， et al.  A mixed-cation lead mixed-halide perovskite absorber for tandem 

solar cells ［J］.  Science， 2016， 351（6269）： 151-155.
［ 68 ］STOUMPOS C C， MALLIAKAS C D， KANATZIDIS M G.  Semiconducting tin and lead iodide perovskites with organic 

cations： phase transitions， high mobilities， and near-infrared photoluminescent properties ［J］.  Inorg.  Chem. ， 2013， 52
（15）： 9019-9038.

［ 69 ］IM J， STOUMPOS C C， JIN H， et al.  Antagonism between spin ⁃orbit coupling and steric effects causes anomalous band 
gap evolution in the perovskite photovoltaic materials CH3NH3Sn1-xPbxI3 ［J］.  J.  Phys.  Chem.  Lett. ， 2015， 6（17）： 3503-

3509.

483



第  44 卷发 光 学 报

［ 70 ］CHEN C C， BAE S H， CHANG W H， et al.  Perovskite/polymer monolithic hybrid tandem solar cells utilizing a low-tem⁃
perature， full solution process ［J］.  Mater.  Horiz. ， 2015， 2（2）： 203-211.

［ 71 ］LIU Y， RENNA L A， BAG M， et al.  High efficiency tandem thin-perovskite/polymer solar cells with a graded recombina⁃
tion layer ［J］.  ACS Appl.  Mater.  Interfaces， 2016， 8（11）： 7070-7076.

［ 72 ］LI Z， WU S F， ZHANG J， et al.  Hybrid perovskite-organic flexible tandem solar cell enabling highly efficient electroca⁃
talysis overall water splitting ［J］.  Adv.  Energy Mater. ， 2020， 10（18）： 2000361-1-9.

［ 73 ］PISONI S， FU F， FEURER T， et al.  Flexible NIR-transparent perovskite solar cells for all-thin-film tandem photovoltaic 
devices ［J］.  J.  Mater.  Chem.  A， 2017， 5（26）： 13639-13647.

［ 74 ］SOLLIANCE.  Record breaking 23% efficiency proved for flexible perovskite/CIGS-tandem ［EB/OL］.  ［2019-09-12］.  
https：//www. semiconductorpackagingnews. com/uploads/1/Press_20Release_20Flexible_20Tandem_2023pct_20final_1. pdf.

［ 75 ］CARRON R， NISHIWAKI S， FEURER T， et al.  Advanced alkali treatments for high-efficiency Cu（In， Ga）Se2 solar 
cells on flexible substrates ［J］.  Adv.  Energy Mater. ， 2019， 9（24）： 1900408-1-8.

［ 76 ］MIASOLE HI⁃TECH CORP.  10 Feb world record efficiency of 26. 5% on a tandem solar cell based on a flexible CIGS so⁃
lar cell ［EB/OL］.  ［2021-02-17］.  https：//www. prnewswire. com/news-releases/10-feb-world-record-efficiency-of-26-5-on-

a-tandem-solar-cell-based-on-a-flexible-cigs-solar-cell-301230495. html.
［ 77 ］GU F， NISHIWAKI S， WERNER J， et al.  Flexible perovskite/Cu（In， Ga）Se2 monolithic tandem solar cells ［EB/OL］.  

［2019-07-24］.  https：//arxiv. org/abs/1907. 10330.
［ 78 ］GREEN M A， DUNLOP E D， HOHL-EBINGER J， et al.  Solar cell efficiency tables （Version 60） ［J］.  Prog.  Photo⁃

volt. ： Res.  Appl. ， 2022， 30（7）： 687-701.
［ 79 ］DING Y， DING B， KANDA H， et al.  Single-crystalline TiO2 nanoparticles for stable and efficient perovskite modules 

［J］.  Nat.  Nanotechnol. ， 2022， 17（6）： 598-605.
［ 80 ］PALMSTROM A F， EPERON G E， LEIJTENS T， et al.  Enabling flexible all-perovskite tandem solar cells ［J］.  Joule， 

2019， 3（9）： 2193-2204.
［ 81 ］陈捷达， 李东栋， 朱绪飞， 等 .  柔性钙钛矿电池的机械稳定性提升策略  ［J］.  光学  精密工程， 2022， 30（19）： 

23327.
CHEN J D， LI D D， ZHU X F， et al.  Strategy of improving mechanical stability of flexible perovskite solar cells ［J］.  
Opt.  Precision Eng. ， 2022， 30（19）： 2332-2352.  （in Chinese）

［ 82 ］FENG J.  Mechanical properties of hybrid organic-inorganic CH3NH3BX3（B = Sn， Pb； X = Br， I） perovskites for solar cell 
absorbers ［J］.  APL Mater. ， 2018， 2（8）： 081801-1-8.

［ 83 ］HE X L， LIU M， YANG G J， et al.  Photovoltaic performance degradation and recovery of the flexible dye-sensitized solar 
cells by bending and relaxing ［J］.  J.  Power Sources， 2013， 226： 173-178.

［ 84 ］KIM D H， WHITAKER J B， LI Z， et al.  Outlook and challenges of perovskite solar cells toward terawatt-scale photovolta⁃
ic module technology ［J］.  Joule， 2018， 2（8）： 1437-1451.

［ 85 ］DAI X Z， DENG Y H， VAN BRACKLE C H， et al.  Meniscus fabrication of halide perovskite thin films at high through⁃
put for large area and low-cost solar panels ［J］.  Int.  J.  Extrem.  Manuf. ， 2019， 1（2）： 022004-1-14.

［ 86 ］HOSHI Y， KATO H O， FUNATSU K.  Structure and electrical properties of ITO thin films deposited at high rate by fac⁃
ing target sputtering ［J］.  Thin Solid Films， 2003， 445（2）： 245-250.

［ 87 ］PARK S K， HAN J I， KIM W K， et al.  Deposition of indium-tin-oxide films on polymer substrates for application in plas⁃
tic-based flat panel displays ［J］.  Thin Solid Films， 2001， 397（1-2）： 49-55.

［ 88 ］LEE H C.  Electron scattering mechanisms in indium-tin-oxide thin films prepared at the various process conditions ［J］.  
Appl.  Surf.  Sci. ， 2006， 252（10）： 3428-3435.

［ 89 ］KIM H， GILMORE C M， PIQUÉ A， et al.  Electrical， optical， and structural properties of indium-tin-oxide thin films for 
organic light-emitting devices ［J］.  J.  Appl.  Phys. ， 1999， 86（11）： 6451-6461.

［ 90 ］BELLINGHAM J R， PHILLIPS W A， ADKINS C J.  Electrical and optical properties of amorphous indium oxide ［J］.  J.  

Phys. ： Condens.  Matter， 1990， 2（8）： 6207-6221.
［ 91 ］CHENG I C， WAGNER S.  Overview of flexible electronics technology ［M］.  SALLEO A， WONG W S.  Flexible Electron⁃

ics： Materials and Applications.  Boston： Springer， 2009.
［ 92 ］SIMONIS F， VAN DER LEIJ M， HOOGENDOORN C J.  Physics of doped tin dioxide films for spectral-selective surfaces 

484



第  3 期 李曼亚， 等： 柔性钙钛矿光伏：研究进展、商业化进程和展望

［J］.  Sol.  Energy Mater. ， 1979， 1（3-4）： 221-231.
［ 93 ］KIM Y Y， YANG T Y， SUHONEN R， et al.  Roll-to-roll gravure-printed flexible perovskite solar cells using eco-friendly 

antisolvent bathing with wide processing window ［J］.  Nat.  Commun. ， 2020， 11（1）： 5146-1-11.
［ 94 ］FENG J S， JIAO Y X， WANG H， et al.  High-throughput large-area vacuum deposition for high-performance formami⁃

dine-based perovskite solar cells ［J］.  Energy Environ.  Sci. ， 2021， 14（5）： 3035-3043.
［ 95 ］JUNG H S， HAN G S， PARK N G， et al.  Flexible perovskite solar cells ［J］.  Joule， 2019， 3（8）： 1850-1880.
［ 96 ］MOON S J， YUM J H， LÖFGREN L， et al.  Laser-scribing patterning for the production of organometallic halide 

perovskite solar modules ［J］.  IEEE J.  Photovolt. ， 2015， 5（4）： 1087-1092.
［ 97 ］PALMA A L， MATTEOCCI F， AGRESTI A， et al.  Laser-patterning engineering for perovskite solar modules with 95% 

aperture ratio ［J］.  IEEE J.  Photovolt. ， 2017， 7（6）： 1674-1680.
［ 98 ］RAKOCEVIC L， GEHLHAAR R， MERCKX T， et al.  Interconnection optimization for highly efficient perovskite mod⁃

ules ［J］.  IEEE J.  Photovolt. ， 2017， 7（1）： 404-408.
［ 99 ］DI GIACOMO F， ZARDETTO V， D’EPIFANIO A， et al.  Flexible perovskite photovoltaic modules and solar cells based 

on atomic layer deposited compact layers and UV-irradiated TiO2 scaffolds on plastic substrates ［J］.  Adv.  Energy Mater. ， 
2015， 5（8）： 1401808-1-9.

［100］DAGAR J， CASTRO-HERMOSA S， GASBARRI M， et al.  Efficient fully laser-patterned flexible perovskite modules and 
solar cells based on low-temperature solution-processed SnO2/mesoporous-TiO2 electron transport layers ［J］.  Nano Res. ， 
2018， 11（5）： 2669-2681.

［101］ZHU X Y， DONG H， CHEN J B， et al.  Photoinduced cross linkable polymerization of flexible perovskite solar cells and 
modules by incorporating benzyl acrylate ［J］.  Adv.  Funct.  Mater. ， 2022， 32（30）： 2202408-1-8.

［102］WONG-STRINGER M， GAME O S， SMITH J A， et al.  High-performance multilayer encapsulation for perovskite photo⁃
voltaics ［J］.  Adv.  Energy Mater. ， 2018， 8（24）： 1801234-1-11.

［103］WEERASINGHE H C， DKHISSI Y， SCULLY A D， et al.  Encapsulation for improving the lifetime of flexible perovskite 
solar cells ［J］.  Nano Energy， 2015， 18： 118-125.

［104］LEE Y I， JEON N J， KIM B J， et al.  A low-temperature thin-film encapsulation for enhanced stability of a highly efficient 
perovskite solar cell ［J］.  Adv.  Energy Mater. ， 2018， 8（9）： 1701928-1-8.

［105］XIAO K， LIN Y H， ZHANG M， et al.  Scalable processing for realizing 21. 7%-efficient all-perovskite tandem solar mod⁃
ules ［J］.  Science， 2022， 376（6594）： 762-767.

［106］JIANG Y， QIU L B， JUAREZ-PEREZ E J， et al.  Reduction of lead leakage from damaged lead halide perovskite solar 
modules using self-healing polymer-based encapsulation ［J］.  Nat.  Energy， 2019， 4（7）： 585-593.

［107］LI X， ZHANG F， HE H Y， et al.  On-device lead sequestration for perovskite solar cells ［J］.  Nature， 2020， 578
（7796）： 555-558.

李曼亚（1998-），女，天津人，博士研究

生，2021 年于南京大学获得学士学

位，主要从事柔性宽带隙钙矿太阳能

电池的研究。

E-mail： DZ21340023@smail. nju. edu. cn

谭海仁（1986-），男，江西赣州人，博

士，教授，博士生导师，2015 年于荷兰

代尔夫特理工大学获得博士学位，主

要从事全钙钛矿叠层太阳能电池与晶

硅钙钛矿叠层太阳能电池的研究。

E-mail： hairentan@nju.edu.cn

485


