Energijos perdavimo procesai iterbiu legiruotuose cezio Svino halidy perovskituose

Energy transfer processes in lead halide perovskites doped with ytterbium
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Perovskitai tapo gerai zinomi dél jy taikymo
efektyviuose saulés elementuose (SC). Didziulé
perovskito tipo junginiy, pasiZyminciy jvairiomis
fizinémis ir optoelektroninémis savybémis, jvairové
leidzia juos pritaikyti ir kituose prietaisuose.
Charakteristikos, tokios kaip fotoliuminescencijos
kvantiné iseiga (PLQY), sugertis ir emisija, defektiniy
biiseny tankis ir kt., gali bati kei¢iamos arba sukuriamos,
j $vino halidy perovskitus (LHP) jterpiant metalo arba
lantanoido (Ln) priemaiSy. Dél Sviesos konversijos
zemyn perovskitai, fluorescuojantys matomos (VIS)
§viesos diapazone, gali perduoti savo energija
priemaiSoms, turinioms mazesnj draustinés energijos
tarpg. Dél kvantinio skaidymo reiskinio, tokiy Ln
legiruoty sistemy PLQY gali virSyti vienetg, nes vienas
didelés energijos fotonas gali virsti dviem mazos
energijos fotonais [1-3]. Tai ypa¢ jdomu fotovoltinems
technologijoms, nes gali padéti padidinti SC efektyvuma
vir§ Shockley-Queisser ribos.

Iprastas SC efektyviai pavercia elektra tik ilgabange
Sviesa, kurios fotony energija yra artima puslaidininkio
energijos juostos tarpui. Tuo tarpu tik maziau nei pusé
ultravioletiniy, mélynyjy ir i§ dalies zaliy fotony
energijos yra paver¢iama elektros energija. Perovskitai
stipriai sugeria trumpo bangos ilgio fotonus lengvai
derinamame sugerties spektriniame diapazone, o Ln
iterbis pasizymi liuminescencija artimojoje
infraraudonojoje (NIR) srityje ties mazdaug 1000 nm.
Tokia emisija yra optimali silicio (Si) saulés elementams.

Nepaisant daugybés Ln legiravimo metody LHP ir
ju pritaikymo optoelektronikoje, S§iy medziagy
fotofizikinés savybés vis dar menkai suprantamos.
Pavyzdziui, diskutuojama, ar Yb®" priemaiSos sukelia
defekty biisenas perovskite, per Kkurias eksitoniné
energija perduodama dviem priemaiSy jonams [2], ar ji
perduodama tiesiogiai kvantinio skaidymo proceso metu
[3]. Taigi iSsamus energijos perdavimo i§ perovskito }
lantanoido priemaiSas mechanizmas ir ji ribojantys
veiksniai dar néra paaiSkinti, nepaisant lemiamo
vaidmens  legiruoty  medziagy inzinerijoje  ir
optoelektronikos prietaisy optimizavime.

Siame darbe kvantinio skaidymo reiskinys Yb®*
legiruotuose CsPb(ClxBri.x)s sluoksniuose ir milteliuose
buvo istirtas derinant fluorescencijos mikroskopija, VIS-
NIR stacionariosios ir laikinés fotoliuminescencijos,
zadinimo-zondavimo  bei  fotoelektrony  kameros
spektroskopijos metodus. NIR emisijos i$nykimas
legiruotiems perovskitams, kuriy eksitoniné emisija
vir§ija 500 nm, patvirtina misy bandiniuose vykstantj

kvantinio skaidymo reiSkinj (1 pav.). Remdamiesi
eksperimenty rezultatais, manome, kad kvantinis
skaidymas vyksta pernesant elektronus ir skyles bei
siilome perdavimo procesy schemg. IStyrus NIR
liuminescencijos dinamikos priklausomybe nuo Yb%
koncentracijos, aptikti dviejy rii§iy Yb®* jonai: pavieniai
jonai, kuriy liuminescencijos trukmé yra apie 0,15 ms, 0
kvantiné iSeiga maza, bei dimeriniai kompleksai, kuriy
gyvavimo trukmé yra apie 1,5 ms, o liuminescencijos
iSeiga beveik 100 %.

Istyréme kelis kvantinio skaidymo efektyvuma
ribojanc¢ius veiksnius: a) neefektyvy eksitono energijos
perdavima i$ perovskito i iterbj, b) energijos perdavima
pavieniams iterbio jonams, c) neefektyvia iterbio jony
liuminescencija, d) iterbio liuminescencijos gesinima
priemaiSomis ir (arba) defektais. Nustatéme, kad
neefektyvus energijos perdavimas ir energijos
perdavimas | atskirus iterbio jonus yra pagrindiniai
ribojantys veiksniai.

Yb3":CsPb(Cl, ,Br,),
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1 pav. Eksitoninés perovskito emisijos spektrai VIS
srityje su atitinkamu iterbio priemaisy NIR PLQY
(zvaigzdés). Kvantinis skaidymas vyksta tik pilkai
pazymeétoje spektro srityje. Aexe = 375 nm.

Reiksminiai ZodZiai: perovskitas, iterbis, legiravimas
iterbiu, kvantinis skaidymas, energijos pernasa.
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