Электрические свойства смешанных галогенидных перовскитов
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Неорганические галогенидные перовскиты на основе цезия являются перспективным классом полупроводников для применения в фотодетекторах и оптоэлектронных устройствах. Интерес к данным материалам обусловлен возможностью регулировки ширины запрещенной зоны, высоким значением коэффициента поглощения, а также высокими транспортными характеристиками носителей заряда. Однако их практическое применение ограничено нестабильностью на воздухе и необходимостью дальнейшей оптимизации их электронных характеристик. Одним из ключевых подходов для решения этих задач является анионная инженерия [1], в частности, частичное замещение брома хлором. Данный подход представляет собой один из наиболее перспективных путей к созданию стабильных и эффективных оптоэлектронных устройств. Однако, систематические исследования влияния состава на механизмы переноса заряда, особенно в объемных монокристаллических образцах, остаются малоизученной областью
Таким образом, цель данной работы состояла в установлении корреляции между составом и подвижностью носителей заряда в монокристаллах смешанных галогенидных перовскитов CsPb(Br1-xClx)3.

Монокристаллы CsPb(Br1-xClx)3 были синтезированы с использованием усовершенствованного метода кристаллизации парами антирастворителя (Antisolvent Vapor-Assisted Crystallization, AVC). 
Установлено, что увеличение содержания хлора приводит к изменению параметров кристаллической решетки и морфологии кристаллов. Данные изменения визуально наблюдается в виде изменения цвет кристалла от темно-оранжевого для CsPbBr3 (x = 0) до желто-зеленого для x = 0.4.
Подвижность носителей заряда в монокристаллах CsPb(Br1-xClx)3 исследовалась методом инжекционных токов, ограниченных пространственным зарядом на структурах In/CsPb(Br1-xClx)3/In. Данный метод был впервые применен для исследования монокристаллов галогенидных перовскитов.  Экспериментально получены и проанализированы зависимости подвижности электронов и электропроводности от концентрации хлора (x), которые демонстрируют немонотонный характер. Подвижность электронов в монокристалле CsPbBr3 составляет 195 см2·В−1·с−1. При увеличении молярной доли хлора наблюдается рост подвижности носителей заряда, достигая максимального значения 215 см2·В−1·с−1 при x = 0.07. Дальнейшее увеличение концентрации хлора приводит к уменьшению данного значения до 98 см2·В−1·с−1 для образца с x = 0.4. 

Для объяснения данной не монотонности предложен механизм, основанный на суперпозиции двух процессов: компенсации дефектов решетки [2] и эффекта электрон-фононного взаимодействия. Согласно данному механизму, частичное замещение брома хлором сопровождается компенсацией дефектов, что снижает концентрацию центров рассеяния. Одновременно с этим происходит подавление рассеяния носителей заряда на полярных оптических фононах. Данный вывод подтверждается результатами спектроскопии комбинационного рассеяния.
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