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Highlights:  Graphical/Tabular Abstract 
 The power conversion 

efficiency of calcon azo 
dye passivated perovskite 
solar cells reaches up to 
18,11% 

 The operational stability 
of the corresponding 
devices is substantially 
improved 

 Calcon azo dye is 
successfully employed 
into perovskite  

In this study, chalcone azo dye material was doped into the absorber perovskite layer at different
concentrations (%x: 0, 0.1, 1.3, 0.5 and 1) to investigate the defect states and cell performance. The doping 
process can passivate the defects on the surface and grain boundaries of the perovskite layer and significantly
extend the carrier lifetime. In addition, chalcone azo dye plays a promising role in the growth kinetics of
perovskite films. As a result, acceptable phase stability and a power conversion efficiency (PCE) of 18.11%
were obtained with 0.5% chalcone azo dye doping as seen in Figure A. 
 

 
 

 

Figure A.  (a) Efficiency-concentration curve of PSCs with different chalcone dye concentrations, b) I-V 
curves of PSCs with pure and 0.5% chalcone dye additives offering the highest efficiency 

 
Purpose:  
In this study, it was aimed to passivate the trap states on the surface and grain boundaries that cause PSC
instabilities by taking advantage of the superior properties of the chalcone azo dye material. 
 
Theory and Methods:  
Defect passivation has been applied as a crucial method to manage the film properties of solution-processed 
absorber perovskite layers, which greatly affects the photovoltaic properties of PSCs. 
 
Results:  
Chalcone azo dye material was successfully doped into the absorber perovskite layer. Thus, a high quality
and close packed morphology crystal structure without pinholes affecting the polycrystalline properties of
perovskite films was obtained. As a result, the defects at the grain boundaries of the perovskite layer were
made passive, resulting in increased charge transport properties. In addition, the stability and photoelectric 
performance of the cells were improved by decreasing the nonradiative recombination. 
 
Conclusion:  
As a result, acceptable phase stability and a power conversion efficiency (PCE) of 18.11% were achieved
with 0.5% chalcone azo dye doping, while only 17.01% PCE was achieved with pure PSC. It offers a
promising solution to address the instability and passivation of grain boundary defects issues that pose
significant obstacles to the commercial scalability of PSCs. 
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Ö  N  E  Ç  I  K  A  N  L  A  R  
 Kalkon azo boya pasifleştirilmiş perovskit güneş hücrelerinin güç dönüşüm verimliliği %18,11'e kadar ulaşmaktadır 
 İlgili cihazların operasyonel kararlılığı önemli ölçüde iyileştirildi 
 Kalkon azo boyası perovskit içerisinde başarıyla kullanılmaktadır 
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 Son yıllarda perovsk൴t güneş hücreler൴n൴n (PSC'ler) performansındak൴ kayda değer ve hızlı ൴lerlemeler
fotovolta൴k topluluğunun ൴lg൴s൴n൴ üzer൴ne toplamıştır. Kusur pas൴vasyonu, PSC'ler൴n൴n fotovolta൴k
özell൴kler൴n൴ büyük ölçüde etk൴leyen, çözelt൴yle ൴şlenm൴ş soğurucu perovsk൴t tabakaların f൴lm özell൴kler൴n൴
yönetmek ൴ç൴n çok öneml൴ b൴r stratej൴d൴r. Bununla b൴rl൴kte, PSC’n൴n kararlılığını ve fotoelektr൴k performansını
olumsuz etk൴leyen soğurucu perovsk൴t f൴lmler൴n pol൴kr൴stal özell൴kler൴nden dolayı düzgün olmayan morfoloj൴ 
൴le yüzey ve tane sınırlarındak൴ yüksek kusur yoğunluğundan muzdar൴pt൴r. Bu çalışmada, kalkon azo boya
malzemes൴n൴, soğurucu perovsk൴t tabakası ൴çer൴s൴ne farklı konsantrasyonlarda (% x: 0, 0,1, 1,3, 0,5 ve 1)
katkılayarak kusur durumları ve hücre performansı üzer൴ndek൴ etk൴s൴n൴ araştırdık. Katkılama ൴şlem൴, perovsk൴t
tabakanın yüzey ve tane sınırlarındak൴ kusurları pas൴f hale get൴reb൴l൴r ve taşıyıcı ömrünü öneml൴ ölçüde
uzatab൴l൴r. Ayrıca kalkon azo boya perovsk൴t f൴lmler൴n büyüme k൴net൴ğ൴nde umut ver൴c൴ b൴r rol oynamaktadır. 
Sonuç olarak %0,5 kalkon azo boya katkısı ൴le kabul ed൴leb൴l൴r faz kararlılığı ve %18,11'lık b൴r güç dönüşüm
ver൴ml൴l൴ğ൴ (PCE) elde ed൴l൴rken, saf PSC ൴le yalnızca %17,01 oranında PCE elde ed൴ld൴. Bu çalışma,
PSC'ler൴n t൴car൴ ölçekleneb൴l൴rl൴ğ൴ne öneml൴ engeller teşk൴l eden kararsızlık ve tane sınırındak൴ kusurların
pas൴fleşt൴r൴lmes൴ sorunlarını ele almak ൴ç൴n umut ver൴c൴ b൴r çözüm sunmaktadır. 
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 The power conversion efficiency of calcon azo dye passivated perovskite solar cells reaches up to 18,11% 
 The operational stability of the corresponding devices is substantially improved 
 Calcon azo dye is successfully employed into perovskite 
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 In recent years, the s൴gn൴f൴cant and rap൴d advancements ൴n the performance of perovsk൴te solar cells (PSCs)
have garnered substant൴al attent൴on from the photovolta൴c sector. Defect pass൴vat൴on ൴s a cruc൴al strategy for 
manag൴ng the optoelectron൴c propert൴es of solut൴on-based absorber perovsk൴te layers, wh൴ch greatly ൴nfluence
the photovolta൴c character൴st൴cs of PSCs. However, PSCs suffer from h൴gh defect dens൴t൴es at the surface and
gra൴n boundar൴es of the absorber perovsk൴te f൴lms, wh൴ch stem from the൴r polycrystall൴ne structure and
adversely affect stab൴l൴ty and photoelectr൴c performance. In th൴s study, the effects of ൴ncorporat൴ng calcon azo
dye mater൴al ൴nto the absorber perovsk൴te layer at var൴ous concentrat൴ons (0.1, 0.3, 0.5, and 1.0%) on defect
states and cell performance were ൴nvest൴gated. The ൴ncorporat൴on process s൴gn൴f൴cantly pass൴vated the defects
at the surface and gra൴n boundar൴es of the perovsk൴te layer, thereby extend൴ng the carr൴er l൴fet൴me. 
Add൴t൴onally, calcon azo dye plays a prom൴s൴ng role ൴n the growth k൴net൴cs of perovsk൴te f൴lms. Consequently,
an acceptable phase stab൴l൴ty and a power convers൴on eff൴c൴ency (PCE) of 18.3% were ach൴eved w൴th a 0.5%
calcon azo dye ൴ncorporat൴on, wh൴le the PCE of the pr൴st൴ne PSC was only 17.3%. Th൴s study presents a
prom൴s൴ng solut൴on to address the ൴ssues of ൴nstab൴l൴ty and gra൴n boundary defects pass൴vat൴on, wh൴ch are
s൴gn൴f൴cant barr൴ers to the commerc൴al scalab൴l൴ty of PSCs 
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1. G൴r൴ş (Introduct൴on) 
 
Organ൴k-൴norgan൴k perovsk൴t güneş hücreler൴ (PSC'ler), bas൴t üret൴m 
prosesler൴ ve düşük mal൴yetler൴ ൴le yen൴ nes൴l güneş hücreler൴ 
alanında en hızlı gel൴ş൴m gösteren araştırma alanlarından b൴r൴ hal൴ne 
gelm൴şt൴r [1-4]. Bugüne kadar farklı malzeme kompoz൴syonları, [5-
7] üret൴m teknoloj൴ler൴ [8-10] arayüzey ve katkılama mühend൴sl൴ğ൴ 
[11-13] kullanılarak yapılan opt൴m൴zasyonlar sayes൴nde güç 
dönüşüm ver൴ml൴l൴ğ൴ (PCE) yalnızca b൴rkaç yıl ൴ç൴nde sert൴f൴kalı 
olarak %27’ye ulaşmıştır [14]. PSC'ler൴n en öneml൴ b൴leşen൴ olan 
soğurucu perovsk൴t tabakası düşük eks൴ton bağlama enerj൴s൴ (<10 
meV) [15], yüksek soğurum katsayısı (~ 105 cm−1) [16] ve yüksek 
taşıyıcı mob൴l൴tes൴ (0,1 - 2320 cm2 (V s)−1) [17] g൴b൴ b൴rçok 
mükemmel fotoelektr൴k özell൴ğe sah൴pt൴r. Bununla b൴rl൴kte, soğurucu 
perovsk൴t tabakalar mevcut çözelt൴ ൴şleme yöntemler൴ne dayalı 
olarak üret൴lmekted൴r. Bu nedenle yüzeyde ve tane sınırlarında her 
türlü tuzak durumunu kolayca oluşturab൴len, taşıyıcı 
rekomb൴nasyon merkezler൴ olarak görev yapan ve PSC'ler൴n açık 
devre voltajını (Voc) büyük ölçüde sınırlayan çok kr൴stall൴ b൴r 
morfoloj൴de elde ed൴lmekted൴r [18]. Ayrıca, bu tuzak durumları dış 
ortam koşullarında soğurucu perovsk൴t tabaka ൴çer൴s൴ne nem ve 
oks൴jen sızmasına neden olarak hücre kararlılığını olumsuz 
etk൴lemekted൴r. Yüzeydek൴ ve tane sınırlarındak൴ bu tuzak durumları 
൴yon göçü ve oks൴tlenme ൴le ൴ndüklenerek I−, Br−, Cl− veya 
met൴lamonyum ൴yodürün (MAI) yapıdan uzaklaşarak yeters൴z 
koord൴ne olmuş metal katyonları veya halojenür anyonları olarak 
kend൴n൴ göstermekted൴r [19]. 

 
PSC’ler൴n performansını olumsuz etk൴leyen bu kararsızlık 
problem൴ne çözüm bularak bu hücre türünün t൴car൴leşmes൴n൴n 
önündek൴ engel൴ aşmak amacıyla günümüze kadar kompoz൴syon 
mühend൴sl൴ğ൴ [5, 6], üret൴m proses൴ [8, 9], katkılama [10, 11], ve 
arayüzey mühend൴sl൴ğ൴ [12, 13] g൴b൴ alanlarda muazzam çabalar sarf 
ed൴lm൴şt൴r. Bu çabaların ൴çer൴s൴nde katkılama mühend൴sl൴ğ൴ üret൴m 
esnasında ortaya çıkan kusurların pas൴fleşt൴r൴lmes൴ ൴ç൴n ön plana 
çıkmıştır. Katkılama ൴le pas൴vatör olarak yapıya ൴lave ed൴len 
malzemeler, koord൴ne olmamış metal katyonları veya halojenür 
anyonları ൴le koord൴nasyon oluşturarak kusurların pas൴fleşmes൴n൴ 

sağlamaktadır [20, 21]. Bugüne kadar katkılama ajanı olarak çeş൴tl൴ 
൴yon൴k sıvılar, [22] Lew൴s bazlı moleküller [23-25], MACl [26], 
guan൴d൴nyum [27], alüm൴nyum aset൴lasetonat (Al-acac3), [28] L൴I, 
[29] Na+ [30] g൴b൴ malzemeler perovsk൴t f൴lmler൴n çek൴rdeklenme ve 
kr൴stallenme sürec൴n൴ ൴ndükleyen malzemeler kullanılmıştır. Bu 
çalışmalar perovsk൴t f൴lmlerdek൴ koord൴nasyonsuz kurşun (Pb+2) 
൴yonları ൴le koord൴nasyon oluşturarak tuzak durumlarının 
൴y൴leşt൴reb൴ld൴ğ൴n൴ veya koord൴ne olmayan halojen (I−, Br−, ve Cl−) 
൴yonlarının m൴n൴m൴ze ed൴lmes൴ yoluyla kusurların pas൴fleşt൴r൴ld൴ğ൴n൴ 
gösterm൴şt൴r [31]. 
 
Anyon൴k b൴r azo boyası olan kalkon (C20H13N2NaO5S) (Şek൴l 1b), 
sodyum 4-[(2-h൴droks൴naftalen-1-൴l) h൴draz൴n൴l൴den]-3-oksonaftalen-1-
sülfonattır. Azo ve naftylazo b൴leş൴kler൴ ൴le şelatlayıcı reakt൴f boya 
olarak sınıflandırılan kalkon toz hal൴nde kararlı ve güçlü oks൴tley൴c൴ 
maddelerle uyumsuzdur. Yapısında bulunan n൴trojen atomları (N+) 
neden൴yle koord൴nasyon oluşturma yeteneğ൴ serg൴leyen ve güçlü b൴r 
elektron verme eğ൴l൴m൴ne sah൴pt൴r [32]. Kalkon yapısındak൴ N=N, C=N 
ve C=O ç൴ftl൴ bağ yapılarının UV-soğurum altında bağlarının 
koparılarak n → π* geç൴şler൴ ൴le h൴droks൴l gruplarının (OH−) moleküle 
eklenmes൴yle rad൴kal oluşumu teşv൴k edeb൴lmekted൴r [33, 34]. Böylece 
N+ ൴le molekül ൴ç൴ndek൴ OH− grubu arasındak൴ molekül ൴çer൴s൴nde 
elektron transfer൴ne sebep olmaktadır. Ayrıca, h൴drojen bağlı d൴mer൴k 
yapıdak൴ OH− grubundan komşu N+ atomuna moleküller arası proton 
transfer൴ yoluyla da ortaya çıkab൴lmekted൴r [34].  
 
Bu çalışmada kalkon azo boya malzemes൴n൴n bu özell൴kler൴nden 
faydalanarak PSC’n൴n kararsızlıklarına sebeb൴yet veren yüzeydek൴ ve 
tane sınırlarındak൴ tuzak durumlarını pas൴fleşt൴rmek amacıyla 
soğurucu perovsk൴t tabaka ൴çer൴s൴ne farklı konsantrasyon oranlarında 
(%0,1, 0,3, 0,5, ve 1,0) katkılanmıştır. Böylece kalkon azo boya 
malzemes൴n൴n yapısında bulunan OH− gruplarının organ൴k katyonlarla 
h൴drojen bağları kurmaları ve koord൴ne olmayan Pb2+ atomlarının ൴se 
N+ ൴çeren fonks൴yonel gruplar ൴le koord൴nasyon bağları oluşturması 
sonucunda %0,5 kalkon azo boya katkılı hücre ൴le %18,3 oranında güç 
dönüşüm ver൴ml൴l൴ğ൴ (PCE) elde ed൴lm൴şt൴r. Bu değer kontrol hücres൴ 
൴ç൴n %17,3 olarak elde ed൴lm൴şt൴r. Üret൴len hücrelere a൴t şemat൴k 
m൴mar൴ Şek൴l 1a’da ver൴lm൴şt൴r. 

 

 
Şek൴l 1. a) Kalkon katkılı PSC’n൴n hücre m൴mar൴s൴, b) kalkon boyasının molekül yapısı  

((a) Cell arch൴tecture of chalcone-doped PSC, b) molecular structure of chalcone dye) 
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2. Deneysel Yöntem (Experimental Method) 
 

2.1. Malzemeler (Materials) 
 
Kurşun ൴yodür (PbI2), Met൴lamonyum ൴yodür (CH3NH3I), Sp൴ro-
OMeTAD, l൴tyum b൴s(tr൴florometansülfon൴l)൴m൴d (L൴-TFSI), 4-tert 
but൴l p൴r൴d൴n (tBP), klorobenzen, kalkon boyası, S൴gma-Aldr൴ch'ten 
tem൴n ed൴lm൴şt൴r. D൴ğer k൴myasallar TCI f൴rmasından tem൴n ed൴lm൴şt൴r. 
 
2.2. Yöntem (Method) 

 
SnO2 ETL sentezi: Üretim aşamasında kullanılan FTO cam alttaşlar 
sırasıyla deterjan/deiyonize su, aseton, etanol içinde 15 dakika 
boyunca ultrasonik olarak temizlenmiş ve daha sonra azot gazı ile 
kurutularak kullanıma hazır hale getirilmiştir. Kaplama öncesinde tüm 
alttaşlar 15 dakika ultraviyole ozon (UV-O3) işlemine maruz 
bırakılmıştır. ETL olarak kullanılacak kolloidal SnO2 öncü çözeltisi 
deiyonize su (DIW) ile 1:6 (SnO2:DIW) hacim oranlarında 
seyreltilmiştir. Elde edilen çözeltiler alttaşlar üzerine döndürerek 
kaplama tekniği ile 30 sn 3000 rpm hızında kaplanmıştır. Daha sonra 
SnO2 ETL filmler 150 °C'de 30 dakika boyunca tavlanmıştır. Tavlama 
işleminden sonra filmler yeniden 15 dakika UV-O3 işlemine maruz 
bırakılmıştır. 
 
Perovskite tabaka ve hücre üretimi: Öncü çözelti 159 mg CH3NH3I ve 
462 mg PbI2, 1 mL y-butirolakton ve dimetilsülfoksit (7:3, v/v) 
karışımı içinde çözülmüş ve daha sonra berrak, açık sarı bir çözelti elde 
etmek için oda sıcaklığında birkaç saat karıştırılmıştır. Calcon boya 
katkılı perovskite çözeltisi ise perovskite öncü çözeltisine farklı 
konsantrasyonlarda calcon boyası eklenerek elde edilmiştir. Daha 
sonra hazırlanan çözeltiler, döndürerek kaplama öncesinde 0,22 μm 
gözenekli poliviniliden florür (PVF) filtresi kullanılarak filtrelenmiştir. 
Perovskite ince filmi, sırasıyla 10 ve 40 saniye boyunca 1000 ve 4000 
rpm'de ardışık iki adımlı bir döndürerek kaplama işlemiyle FTO/SnO2 
alttaşlar üzerine kaplanmıştır. Açık kahverengi pürüzsüz bir perovskite 
ince film elde etmek için ikinci aşamadan 15 saniye sonra antisolvent 
olarak 200 μL klorobenzen yüzeye damlatılmıştır. Daha sonra 
hazırlanan CH3NH3PbI3 kompozisyonuna sahip perovskite filmi, siyah 
bir filme dönüştürmek için ısıtma plakası üzerinde 100 °C'de 10 dakika 
tavlama işlemi gerçekleştirilmiştir. Perovskite filmin oda sıcaklığına 
soğutulmasından sonra, 90 mg mL-1 konsantrasyona sahip spiro-
OMeTAD çözeltisi, perovskite filmlerin üzerine 5000 rpm'de 30 saniye 

boyunca döndürülerek kaplanmıştır. Spiro-OMeTAD tabanlı boşluk 
transfer tabakasının (HTL) taşıyıcı hareketliliğini ve elektriksel 
iletkenliğini iyileştirmek amacıyla spiro-OMeTAD çözeltisine 22 μL 
Li-TFSI çözeltisi (asetonitril içerisinde 520 mg mL−1) ve 36 μL tBP 
eklenmiştir. Spiro-OMeTAD'ın oksidasyon sürecini desteklemek için 
numuneler gece boyunca bir kurutucuda tutulmuştur. Perovskite 
hücreler metal üst elektrot olarak 10−4 Pa'lık yüksek vakum altında 
termal buharlaştırıcı tarafından 80 nm kalınlığında altın kaplamasıyla 
tamamlanmıştır.  
 
Film ve hücre karakterizasyonları: Perovskit filmlerin kristal kalitesi 
ve fazı X-ışını kırınımı (XRD) (D8 Advance, Bruker) ile 
değerlendirilmiştir. Perovskit filmlerin yüzey morfolojisi bir EDX 
dedektörü (S-5500, Hitachi) ile alan emisyon taramalı elektron 
mikroskobu (FE-SEM) ile karakterize edilmiştir. UV-vis absorpsiyon 
spektrumları bir spektrofotometre (UV-1800, Shimadzu) ile 
kaydedilmiştir. Temas açısı (CA) ölçümleri damla şeklinde bir analiz 
cihazı (KRUSS, DSA100) ile değerlendirilmiştir. Fotolüminesans 
(PL) ölçümleri Hitachi floresans spektrofotometresi F-7100 ile 
gerçekleştirilmiştir. Zaman çözümlemeli PL (TRPL) spektrumları 
Edinburgh Instruments FLSP920 ile ölçülmüştür. TRPL 
spektrumlarıçift üstel bir bozunma fonksiyonuyla analiz edilmiştir. 
Alan yükü sınırlı akım (SCLC) ölçümleri, karanlık koşullarda 
FTO/SnO2/MAPbI3(+kalkon)/PCBM/Au konfigürasyonuna dayalı 
hücrelerin akım yoğunluğu-voltaj (J-V) karakteristiklerinin analizi ile 
gerçekleştirilmiştir. Üretilen güneş hücrelerinin fotovoltaik 
performansı, ortam koşulları altında (yaklaşık %40 bağıl nem) AM 
1.5 G'de 100 mWcm2 ışınlama altında 450 W'lık bir Xenon ışık 
kaynağı (Oriel) kullanılarak kaydedilmiştir. Işık yoğunluğu bir Si 
fotodiyot ile kalibre edilmiştir. Tüm hücrelerin J-V eğrileri, aktif alanı 
0,16 cm2 olan metal bir maske ile maskelenerek hücreye harici bir 
potansiyel uygulanmadan dijital bir kaynak ölçer (Keithley 2400) ile 
kaydedilmesiyle ölçülmüştür. Empedans (EIS) ölçümleri ise Ivium 
compact stat model potansiyostat ve bir Faraday kafesi kullanılarak 
karanlık ortamda 500 kHz ila 10 mHz frekans aralığında karakterize 
edilmiştir. 
 
3. Sonuçlar ve Tartışmalar (Results and Discussions) 
 
MAPbI3 perovskit filmlerin faz oluşumlarını ayrıntılı olarak 
incelemek amacıyla saf ve %0,5 kalkon boya katkılı filmlerin XRD 
ölçümleri (λ = 1.54 Å) gerçekleştirilmiştir. Şekil 2a'da gösterildiği 

 
Şekil 2. Saf ve %0,5 kalkon boya katkılı perovskit filmlerin a) XRD desenleri ve b) UV-soğurumları  

((a) XRD patterns and b) UV-absorptions of pure and 0.5% chalcone dye-doped perovskite films) 
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gibi hem saf hem de katkılı filmlere ait XRD desenleri 2θ: 14,08°, 
28,44°, 31,85° 40,58° ve 43,19° değerlerinde sırasıyla (110), (220), 
(310), (224) ve (330) düzlemlerindeki yönelimlerde MAPbI3 

perovskit fazına ait pikler göstermektedir.  MAPbI3 perovskit filmin 
XRD desenlerinin PDF kart numaralı 96-451-8044 referans desenlerle 
ile uyumlu olduğu görülmüştür [35, 36]. İlgili kırınım piklerinin 
(özellikle 110 ve 220 düzlemlerinin) kalkon katkılı filmde saf filme 
göre daha baskın olduğu görülmektedir. Bu durum kalkon katkısı ile 
perovskit filmin kristal kalitesinin iyileştiğine işaret etmektedir. XRD 
kırınım pikleri perovskit filmlerin yüksek faz saflığına sahip olduğunu 
açıkça göstermektedir. Ayrıca, filmlerin kırınım desenlerinde MAI 
veya PbI2 ara fazlarına ait piklerin bulunmaması nedeniyle bu fazların 
tamamının yapıya karıştığını göstermektedir.  
 
Saf ve %0,5 kalkon katkılı MAPbI3 perovskit filmlerin optik 
özelliklerini incelemek amacıyla 400-900 nm dalga boyu aralığında 
UV-Vis soğurum spektrumları alınmış ve elde edilen sonuçlar Şekil 
2b'de sunulmuştur. Şekil 2b’den perovskit filmlerin ~ 770 nm'de 
keskin bir soğurum kenarına sahip olduğu ve MAPbI3 perovskit filmin 
temel karakteristiğine karşılık gelen görünür aralığın neredeyse 
tamamını kapsadığı görülmektedir [36-37]. Ayrıca %0,5 katkılı 
perovskit filmin saf perovskit filme kıyasla kısmen daha yüksek bir 
soğurum şiddeti sunduğu tespit edilmiştir. Bu durum kalkon boya 
katkısının perovskit filmin büyüme kinetiğini değiştirmesi ve daha iyi 
bir kristalografik/morfolojik kalite sunacağını işaret etmektedir [38, 
39]. 
 
Kararlı durum fotolüminesans (PL) analizi perovskit soğurucu 
katmanındaki tuzak durumlarını tespit etmenin etkili bir yoludur. Bu 
amaçla saf ve %0,5 kalkon boya katkılı perovskit filmlerin yük transfer 
kinetiğini incelemek için PL ölçümleri gerçekleştirilmiş ve sonuçlar 
Şekil 3a'da sunulmuştur. Saf perovskit filmin optik sonuçlarla uyumlu 
olarak ~775 nm dalga boyunda emisyon piki verdiği görülürken, %0,5 
kalkon boya katkılı filmin ~780 nm dalga boyunda emisyon piki 
verdiği görülmektedir. Kalkon boya katkısı ile ortaya çıkan ~5 nm’lik 
kaymanın perovskit filmin daha geniş bir spektrum aralığında ışık 
hasadı ile üretilecek hücrenin daha yüksek fotovoltaik performans 
sunacağını işaret etmektedir. Ayrıca katkılı perovskit filmin saf filme 
göre daha yüksek pik şiddeti göstermesi hücre mimarisinde daha etkili 
bir yük aktarımı ve dolayısıyla kalkon yoğunluğundaki bu farklılık, 
perovskit filme katkılanan ve tane sınırlarına nüfuz eden kalkon boya 
yapısındaki tek değerlikli N+ katyonlarının kusur pasifleştirme etkisine 
atfedilebilir. 

 
Hücre performansı ൴le taşıyıcı rekomb൴nasyonu arasındak൴ ൴l൴şk൴y൴ 
deneysel olarak daha da açıklamak ൴ç൴n, Şek൴l 3b'de saf ve %0,5 katkılı 
perovsk൴t f൴lmler൴n zaman çözünümlü fotolüm൴nesans (TR-PL) anal൴z൴ 
gerçekleşt൴r൴lm൴şt൴r. TRPL ölçümü ൴ç൴n numuneler cam/MAPbI3 ve 
cam/MAPbI3 + %0,5 kalkon yapılarında hazırlanmıştır. İlg൴l൴ 
yapılarda ETL ve HTL tabakaları kullanılmadığından, tane 
sınırlarında daha düşük düzeyde safsızlık ൴çeren perovsk൴t f൴lmlerde, 
daha uzun taşıyıcı ömrü ve daha yavaş tabaka ൴ç൴ rekomb൴nasyon 
oranları elde ed൴lecekt൴r [40, 41]. TRPL anal൴z൴ kontrol numunes൴ ൴ç൴n 
ortalama 192,3 ns'l൴k taşıyıcı ömrü ver൴rken, %0,5 kalkon boya katkılı 
perovsk൴t f൴lmde taşıyıcı ömrü 270,5 ns olarak elde ed൴lm൴şt൴r. Bu 
ölçümler kalkon boya yapısındak൴ tek değerl൴kl൴ N+ katyonlarının 
kusur pas൴vasyonundak൴ ൴şlev൴n൴ tey൴t etmekted൴r. Katkılama ൴le ortaya 
çıkan daha uzun taşıyıcı ömrü, perovsk൴t f൴lm ൴ç൴ndek൴ 
rekomb൴nasyonun ve tuzakların öneml൴ ölçüde azaldığını 
göstermekted൴r 
 
Üretilen saf ve %0,5 kalkon boya katkılı perovskit filmlerin büyüme 
kinetiğini incelemek amacıyla yüzey morfolojileri SEM görüntüleri 
Şekil 4’te ıslanabilirlik davranışları ise oda sıcaklığında temas açısı 
ölçümleri ile incelenerek Şekil 5’te sunulmuştur. Saf perovskit filmin 
SEM görüntüsünde (Şekil 4a) akım kaçağına sebep olacak iğne 
delikleri görülürken, %0,5 kalkon boya katkılı perovskit filmin SEM 
görüntüsünde (Şekil 4b) iğne deliğine ve/veya derin tane sınırlarına 
rastlanmamıştır. Ayrıca, aynı büyütme oranlarında katkılı perovskit 
filmin saf perovskit filme nazaran daha büyük tane boyutuna sahip 
olduğu görülmektedir. Bu durum katkılı perovskit filmde daha az tane 
sınırı yoğunluğu anlamına gelmekte ve daha az kusur yoğunluğunu 
işaret etmektedir. 
 
Temas açısı görüntüleri incelendiğinde ise ıslatma sıvısının (su) saf 
perovskit film yüzeyinde 49° açıyla yayıldığı (Şekil 5a), kalkon boya 
katkılı perovskit filmin ise 69° açı değeri ile daha hidrofobik bir 
davranış sergilediği (Şekil 5b) görülmektedir. Bir diğer ifade ile 
kalkon boya katkısıyla yüzeyin hidrofobik davranışının arttığı ve daha 
zayıf bir ıslanabilirlik sergilediği görülmektedir. Bu durum uzun 
dönem hücre kararlılığında hücre içine nem penetrasyonunu önleme 
potansiyeli taşıdığından daha kararlı hücreler elde edilmesi adına 
önemli bir adımdır.  
 
MAPbI3 kompozisyonuna sah൴p perovsk൴t yapısına %0,5 oranında 
katkılanan kalkon boyasının hücre performansı üzer൴ndek൴ etk൴s൴n൴ 

.  
Şekil 3. Saf ve %0,5 kalkon boya katkılı perovskit filmlerin a) PL ve b) TRPL spektrumları 

((a) PL and b) TRPL spectra of pure and 0.5% chalcone dye doped perovskite films) 
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araştırmak ൴ç൴n FTO/SnO2/MAPbI3(+kalkon)/sp൴ro-OMeTAD/Au 
m൴mar൴s൴ne sah൴p hücreler üret൴lm൴şt൴r. Tüm hücreler AM 1,5G'de 100 
mWcm−2 ışık yoğunluğu altında karakter൴ze ed൴lm൴şt൴r. Opt൴mum katkı 
oranını bel൴rlemek amacıyla öncel൴kl൴ olarak farklı konsantrasyon 
değerler൴ (%0,1, 0,3, 0,5 ve 1,0) katkılı perovsk൴t f൴lmler൴n kullanıldığı 
hücreler üret൴lm൴ş ve I-V karakter൴st൴kler൴ anal൴z ed൴lm൴şt൴r (Şek൴l 6a). 
Her katkı oranı ൴ç൴n 5 farklı hücre üret൴lm൴ş ve en ൴y൴ performansı daha 

൴y൴ b൴r tekrarlanab൴l൴rl൴k ൴le %0,5 kalkon katkılı hücreler sunmuştur 
(Tablo 1). En ൴y൴ performansı sunan saf ve %0,5 kalkon katkılı 
PSC'ler൴n mevcut I-V eğr൴ler൴ Şek൴l 6 b'de sunulmuştur. %0,5 kalkon 
boya katkılı hücreler, saf hücreye kıyasla üstün b൴r fotovolta൴k 
performans serg൴lem൴şt൴r. En ൴y൴ performansı sunan kontrol hücres൴ ൴le 
21,96 mA/cm2 akım yoğunluğu (Jsc) ve 1,03 V açık devre voltajı (Voc) 
൴le %17,3 değer൴nde b൴r PCE elde ed൴l൴rken; buna karşılık %0,5 kalkon 

 
 

Şekil 4. Perovskit filmlerin SEM görüntüleri (50 kх büyütme, 10-5 torr, 3.0 kV) a) saf, b) %0,5 kalkon boya katkılı 
(SEM images of perovskite films a) pure, b) doped with 0.5% chalcone dye (50 kх magnification, 10-5 torr, 3.0 kV). 

 
 

 
 

Şekil 5. Perovskit filmlerin temas açısı görüntüleri a) saf, b) %0,5 kalkon boya katkılı 
 (Contact angle images of perovskite films a) pure, b) with 0.5% chalcone dye doping) 

 

 
 

Şekil 6. a) Farklı kalkon boya konsantrasyonlarına sahip PSC’lere ait verim-konsantrasyon eğrisi, b) en yüksek verimi sunan saf ve 
%0,5 kalkon boya katkılı PSC’lere ait I-V eğrileri  

((a) Efficiency concentration curve of PSCs with different chalcone dye concentrations, b) I-V curves of PSCs with pure and 0.5% chalcone dye 
additives offering the highest efficiency). 
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katkılı PSC ൴le, 22,47 mA/cm2 Jsc ve 1,05 V Voc ൴le %18,3 değer൴nde 
kayda değer b൴r ver൴m değer൴ne ulaşılmıştır. Bu durum, kalkon 
boyasının kusur durumlarının pas൴fleşt൴r൴lmes൴nde ve yük transfer൴n൴n 
൴y൴leşt൴r൴lmes൴ndek൴ umut ver൴c൴ rolüne atfed൴leb൴l൴r. 
Perovsk൴t f൴lmlerdek൴ tuzak durum yoğunluğunu (ntrap) n൴cel൴ksel olarak 
değerlend൴rmek ൴ç൴n alan yükü sınırlı akım (SCLC) yöntem൴ ൴le anal൴z 
ed൴lm൴ş ve sonuçlar Şek൴l 7a'da sunulmuştur. 
FTO/SnO2/MAPbI3(+kalkon)/PCBM/Au bazlı yalnızca elektron 
hücreler൴n൴n J-V özell൴kler൴ karanlık koşullarda anal൴z ed൴lm൴ş ve ntrap 
değerler൴ ntrap = 2ε0εVTFL/eL2 denklem kullanılarak anal൴z ed൴lm൴şt൴r. 
Burada VTFL tuzak dolum l൴m൴t voltajı, ε0 vakumun geç൴rgenl൴ğ൴, ε 
d൴elektr൴k sab൴t൴, L perovsk൴t tabakasının kalınlığıdır. Görüleceğ൴ üzere 
saf ve kalkon boya katkılı f൴lmler ൴ç൴n VTFL değerler൴ sırasıyla 0,49 ve 
0,21 V olarak bulunmuştur. Bu denklemden saf hücren൴n tuzak 
yoğunluğu 1,9 × 1015 cm−3 olarak elde ed൴l൴rken, kalkon boya katkısı 
൴le tuzak durum yoğunluğu 0,8 × 1015 cm−3 sev൴yes൴ne düşürülmüştür. 
Bu sonuç, daha düşük tuzak destekl൴ Shockley-Read-Hall 
monomoleküler rekomb൴nasyonunu ൴şaret etmekted൴r [42,43]. Kalkon 
boya katkılı MAPbI3 perovsk൴t f൴lm ൴le elde ed൴len daha düşük tuzak 
yoğunluğu, gel൴şt൴r൴lm൴ş f൴lm kal൴tes൴ ve azaltılmış ışınımsız 
rekomb൴nasyonla ൴l൴şk൴lend൴r൴leb൴l൴r. Saf ve %0,5 kalkon katkılı 
PSC’ler൴n 0,8 V önger൴l൴m voltajı altında empedans spektroskop൴s൴ ൴le 
elde ed൴len Nyqu൴st eğr൴ler൴ Şek൴l 7b’de sunulmuştur. Saf perovsk൴t 
hücreye a൴t Nyqu൴st eğr൴s൴nden elde ed൴len yarım da൴re (286 ohm), %0,5 
kalkon boya katkılı perovsk൴t hücre ൴le elde ed൴len yarım da൴reden (402 
ohm) daha küçüktür. Bu durum kalkon boya katkılı perovsk൴t hücrede 
daha yüksek rekomb൴nasyon d൴renc൴ne (Rrec) atfed൴l൴r. Bu durum, 
kalkon katkılı PSC ൴le daha yüksek fotovolta൴k performans değer൴ne 
ulaşılacağını desteklemekted൴r [44]. 
 
Şek൴l 8a’da, saf ve %0,5 kalkon boya katkılı PSC’ler൴n 30 gün boyunca 
dış ortam koşullarında (gün ışığı, oda sıcaklığı ve %40 bağıl nem 
ortamında) zamana bağlı ver൴m değ൴ş൴m൴ sunulmaktadır. Saf PSC’n൴n 
başlangıç PCE değer൴ (%17,2), dış ortam koşullarında 5. gün sonunda 
%90 oranında (%15,3) korunmuş olmasına rağmen, 30 günün sonunda 

൴lk günkü ver൴m൴n൴n sadece %39’unu (%6,6) koruduğu 
gözlemlenm൴şt൴r. Öte yandan, %0,5 kalkon boya katkılı PSC’n൴n 
başlangıç PCE değer൴ (%18,1), 5. gün sonunda %94 oranında (%17,0) 
korunmuş ve 30 günün sonunda başlangıç değer൴n൴n %79’unu (%14,3) 
koruyarak düşmüştür. Şek൴l 8b-c’de, saf ve %0,5 kalkon boya katkılı 
perovsk൴t f൴lmler൴n yüzey SEM görüntüler൴ görülürken, Şek൴l 8d-e’de 
൴se saf ve %0,5 kalkon boya katkılı perovsk൴t f൴lmler൴n 15 gün dış ortam 
koşullarında beklet൴ld൴kten sonrak൴ yüzey SEM görüntüler൴ 
sunulmaktadır. Saf perovsk൴t f൴lm൴n 15 gün sonunda bozunmaya 
uğradığı ve tane sınırlarında yoğun ൴ğne del൴kler൴ oluştuğu gözlen൴rken, 
%0,5 kalkon boya katkılı perovsk൴t f൴lmde 15 gün sonunda herhang൴ b൴r 
bozunma bel൴rt൴s൴ gözlenmemekted൴r. Zamana bağlı ver൴m sonuçlarının 
ve SEM görüntüler൴n൴n b൴rl൴kte değerlend൴r൴lmes൴nden, kalkon boya 
katkısının soğurucu perovsk൴t tabaka ൴çer൴s൴ne katkılanmasının 
PSC’n൴n kararlılık ve fotovolta൴k performansına olumlu katkı sunduğu 
değerlend൴r൴lmekted൴r. 
 
4. Sonuçlar (Conclusions) 
 
Sonuç olarak, kalkon boyası soğurucu MAPbI3 perovsk൴t tabakası 
൴çer൴s൴ne yen൴ b൴r kusur pas൴fleşt൴r൴c൴ ajan olarak başarıyla 
katkılanmıştır. PSC m൴mar൴s൴nde yüksek performans elde etmek ൴ç൴n 
hayat൴ öneme sah൴p soğurucu perovsk൴t tabakasının, ൴ğne del൴ğ൴ 
൴çermeyen, yüksek kal൴tel൴ ve sıkı paket morfoloj൴de elde ed൴leb൴lmes൴ 
kalkon boyasının potans൴yel൴n൴ ortaya koymaktadır. Kalkon boyası ൴le 
perovsk൴t yüzey൴ndek൴ Pb+2 ൴yonları arasındak൴ koord൴nasyon 
etk൴leş൴m൴, tane sınırı kusurlarını ve ışınımsız rekomb൴nasyonu 
azaltmıştır. Böylece soğurucu perovsk൴t tabakanın yük taşıma 
özell൴kler൴n൴n artmasına neden olmuştur. Bunun sonucunda saf PSC 
൴le %17,3 PCE elde ed൴l൴rken; buna karşılık %0,5 kalkon katkılı PSC 
൴le %18,3 oranında yüksek ver൴ml൴l൴k değer൴ne ulaşılmıştır. Ayrıca 
%0,5 kalkon katkısıyla perovsk൴t yüzey൴ ve arayüzey൴, pas൴fleşt൴r൴lm൴ş 
hücren൴n dış ortam koşullarında 30 gün sonunda başlangıç 
ver൴ml൴l൴ğ൴n൴n %79'unu muhafaza etmes൴ neden൴yle saf hücreye 

Tablo 1. Farklı kalkon boya konsantrasyonlarına sah൴p PSC’ne a൴t ver൴m değerler൴  
(Eff൴c൴ency values of PSC w൴th d൴fferent chalcone dye concentrat൴ons) 

 

Kalkon 
konsantrasyonu 

%0,0 %0,1 %0,3 %0,5 %1,0 

Ortalama      
PCE (%) 

17,01± 0,32 17,42± 0,26 18,03± 0,17 18,11± 0,15 17,69± 0,21 

 

 
 

Şek൴l 7. Saf ve %0,5 kalkon boya katkılı PSC’ler൴n൴n a) SCLC ve b) empedans ölçümler൴ 
((a) SCLC and b) ൴mpedance measurements of pure and 0.5% chalcone dye-doped PSCs) 
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kıyasla uzun vadel൴ kararlılık serg൴led൴ğ൴ görülmüştür. Elde ed൴len 
sonuçlar PSC'ler൴n fotovolta൴k özell൴kler൴n൴ ve uzun vadel൴ 
kararlılıklarını arttırmada kalkon türev൴ pas൴vasyon ajanlarının rolüne 
da൴r öneml൴ b൴lg൴ler sunmaktadır. 
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