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PEROVSKITE GUNES HUCRELERINDE ELEKTRON TASIMA
MALZEMELERI YAPISININ VE KOMPOZiSYONUN SCAPS-1D
SIMULASYON PERSPEKTIFINDEN INCELENMESI

OZET

Gilines pili endiistrisi, ¢evre dostu ve diisiik maliyetli elektrik liretim stiregleri
nedeniyle, yenilenemeyen enerji kaynaklarmin o6zellikle fosil yakitlarin yerine,
kullanim1 her gecen giin artmaktadir. Bugiin kullandigimiz ve neredeyse %70'ine
yakin enerji sagladigimiz fosil yakitlar her gecen giin tiikenmekte, cevreye ve
atmosfere ciddi sorunlar yasatmaktadir. Niikleer santraller, komiir ve diger geleneksel
kaynaklar kullanilirken, atmosfer tabakasi1 lizerindeki zararli gazlar ve seralarin etkisi
kiiresel iklim degisikligine yol agmaktadir. Bu sorunlar canlilar iizerinde farkli
hastaliklara ve diger doga olaylarina neden olmaktadir. Son yillarda, ¢evresel etkileri
azaltmak amaciyla, gilines enerjisi gibi yenilenebilir enerji kaynaklarinin
kullanilmasmi onermistir. Bu nedenle, yenilenebilir kaynaklardan enerji iiretimi
nedeniyle giines pillerinin kullanilmas1 diistintilmiistiir.

Perovskit gilines pilleri, benzersiz 6zellikleri nedeniyle son yillarda arastirmacilar
tarafindan fark edilen en verimli gilines pilleri arasindadir. Bu nedenle bu tez
calismasinda bu hiicreler arastirilmaya ¢alisiimis ve simiilasyon asamasi yardimiyla
bu hiicrelerin performanslar1 6l¢iilmiis ve tahmin edilmistir. Ayn1 zamanda bilinen
farkli giines pilleri arasindaki perovskit giines pilleri ile yapilan arastirmalarda ytiksek
performanslar1 ve diisiik iiretim maliyetleri sebebiyle hizli bir bliylime yasanmustir.
Perovskit giines pilleri tipik olarak; emici, tasiyict katmanlar ve elektrotlar gibi bazi
ana katmanlardan olusur.

Perovskit tabakasi tarafindan emilen 151k, electron ve bosluklarin olusumuna yol acar.
Bu yiik tastyicilart daha sonra elektron ve bosluk tagima katmanlar ile elektrotlara
taginir. Hiicre yapisindaki kiigiik molekiiller, polimerik ve inorganik HTL'ler gibi
cesitli HTL tiirleri vardir. Ayrica bu farkli segenekler, tek yapili, tandem ve kompozit
gibi c¢esitli konfigiirasyonlarda olabilir. Bu c¢alismada, {i¢c yaygin HTL tipi, Spiro-
OMeTAD, P3HT ve Cu20 olusturulmus, bunlarin farkli kompozit, tandem ve tek
formlardaki hiicre performansi {iizerindeki etkileri arastirilmis olup sonuglari
karsilastirilmastir.

Bu tip hiicreler, her katman igin ¢esitli farkli malzemelere sahip farkli aktif katmanlar
icerir, bu da perovskit giines pillerinin farkli polimerik ve polimerik olmayan
yapilarinin olusturulmasima izin verir. Bu hiicrelerin arastirilmasi iki asamada
gerceklestirilebilir: Simiilasyon veya Deneysel. Perovskit giines pillerinin yapilarinda
farkli polimerlerin roliine odaklanan bu ¢alismada, SCAPS-1D simiilasyon programini
kullanilarak bu giines pillerinin performansi elde edilmistir.

Xxi



Xxii



INVESTIGATION OF ELECTRON TRANSPORT MATERIALS
STRUCTURE AND COMPOSITION IN PEROVSKITE SOLAR CELLS
FROM SCAPS-1D SIMULATION PROSPECTUS

SUMMARY

Human beings have always been in search of a continuous and continuous kind of
energy from primitive times to the present day in order to survive. This quest has
continued from fossil fuels to renewable energy sources. The most important feature
of renewable energy sources is that they are friendly to the universe we live in and the
environment, which is our living space, with the provision of recycling.

The fossil fuels we use today, to which we provide almost 70% energy, are depleted
day by day and cause serious problems to the environment and the atmosphere. While
nuclear power plants, coal and other traditional resources are used, harmful gases and
greenhouses effect on the atmospheric layer lead to global climate change. These
problems cause different kinds of diseases and other natural phenomena on living
creatures.

Renewable energy source types are the opposite of traditional non-renewable energy
types. In addition to receiving its important source from the sun, since there is almost
no toxic gas released on living things and into the atmosphere, living things have
turned to solar energy cells as an unlimited energy source for the continuity of their
lives. First, solar cells, which started as photovoltaics, were rapidly stepped into
renewable energy types by creating different modules by switching from single mono
systems to polymer systems.

Perovskite solar cells are among the most efficient solar cells noticed by researchers
in recent years due to their unique properties. For this reason, in this thesis, these cells
were tried to be investigated and the performance of these cells was measured and
estimated with the help of the simulation stage. In the thesis, perovskite solar cells are
fully introduced and the materials used in each layer of these cells are tried to be
examined. In this section, we tried to address the challenges of selecting these
materials based on the factors of efficiency, cost and environmental impact. The
properties of the materials used in the layers of perovskite solar cells that fall into the
corresponding simulation software are summarized. In addition, explanations of the
simulation software and tools used in this research are presented and all aspects are
investigated. The software for solar cell design in this research is SCAPS-1D software,
which ensures the efficiency of the solar cell. Like the study of all other types of solar
cells, the study of PSCs can be carried out in both the experimental and simulation
phases. The simulation can give appropriate information about the effective
parameters of developing a solar cell. It will help results in experimental stages. For
example, with regard to the rapid optimization process that can be carried out in a solar
cell simulation software, with the optimization of the thickness of a specific layer,
experiments can be carried out around the optimized values obtained
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There are many tools for the simulation of solar cells, the most important of them are
SCAPS-1D, SILVACO, AMPS-1D, COMSOL, GPVDM etc... The simulation tool
used in this thesis is the SCAPS-1D software, which measures the performance of the
cell. In addition, in this research, the cost indices and environmental effects of cells
will be investigated. The SCAPS-1D software used in this research is the latest version
of the software, an updated version in May 2020 (SCAPS version 3.8)

In determining the performance of perovskite solar cells (including transport layers
and adsorbent layers), many parameters such as the thickness of the layers, band gaps,
electron search, dielectric constant are effective. However, in the electron and hole
layers (electrodes), the working function of the desired electrode determines its
performance. Simulation is a crucial technique for gaining in-depth knowledge of
physical operation, the applicability of the proposed physical explanation, and the
impact of physical changes on the performance of solar cell devices. There are certain
criteria and these headings that are emphasized in the results and data analysis
researches. Recombination graphs, performance grafixes, ETM, HTM thicknesses,
ETM and perovskite additives, hot shunt resistors and reflective analyzes will help us
to make the best analysis.  The tier feature of PSCs took place in several stages,
including point of work and configuration optimization. The results of the property
optimization of the active layers, in relation to recombination problems, showed that
it is better to choose a cell with relatively high absorbent thicknesses, low thicknesses
of transport materials and low active layer doping densities. The effect of perovskite
thickness variation has been investigated. For this section, the effect of perovskite
thickness variation from 100 nm-1000 nm on photovoltaic parameters and
recombination factor is given in diagrams of recombination paths at different
absorbent thicknesses. The effect of ETM thickness variation has been investigated in
the thickness range of 40 nm-14 0 nm. It is understood that increasing the thickness of
the ETM has an overall negative impact on the performance of the PSC. This can be
attributed to late transport between the absorber and pre-contact due to the wider
distance. Considering the effect of HTM thickness. The thickness range of 50 nm-4
00 nm was chosen. light passes over the ETMs, but is absorbed by the perovskite layer
before reaching the HTM layer. Therefore, electron hole formation is not affected by
the variation of HTM thickness. Increasing the doping intensity of the absorbent layer
helps to produce more load carriers. However, it also leads to more load recombination
after a threshold value. The effect of the doping variation on ETM was investigated in
the range of 10, '>1%22 1/cm3. It is seen that each of the structures exhibits different
behaviors from the others. Therefore, we can not find a specific behavior for them. But
there may be different reasons for this uncertainty. It may be due to SCAPS-1D
calculation error at some specific doping intensities. Regarding the concept that HTM
is not required to be transparent, higher values of the doping intensity can lead to better
transport of the holes to metal contact. The results of the HTM doping intensity change
in the range of 10 '>1°22 1/cm3 confirm this point. The temperature of solar cells is
one of the important conditions that must be properly calibrated. Its optimization can
help to conduct experimental studies in more favorable situations. In this case, it seems
that the simulation process can be used well. Therefore, in the current case, we have
chosen the temperature range of 300-400 K to find an optimal temperature. Sand shunt
resistance represent the resistance of a cell to manufacturing and recombination
processes, respectively. It is clear that the low and high values will be the optimum
quantities for the series and shunt resistors, respectively. However, in this case, the
effect of series resistance has been investigated in the range of 0.1-1 Q.cm2. Higher
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shunt resistance values are analyzed for a solar cell. As the shunt resistance increases,
the cell will move closer to the ideal solar cell with infinite shunt resistance. To
confirm this concept, we considered a relatively large data range of 10 2-10 5 Q.cm2
for the investigation of the shunt resistance effect. The configuration and number of
layers in the PSC structure can significantly affect the performance of the cell. Each
active layer of a PSC can be configured in single, tandem or composite forms. So far,
one or two of the investigated parts of this study have been carried out in single
configurations of active layers. That is, only one material was used for each of the
active layers. However, in some cases, more than one material can be used for each
layer. As a summary of previous research for the PSC structure, it appears that single
FASnlI; configurations for perovskite, tandem arrangement for ETC, and composite
structure for HTM reveal optimum efficiency for each situation. Therefore, all of them
were transferred to the data that was analyzed in a single simulation as the final step.
Based on these results, it is seen that all optimization steps, including layer feature,
operating points, and configuration optimizations, have a positive impact on the
overall performance of the PSCs, which are considered to be the baseline. Total
productivity increased by about 1%. The area under the I-V curve of a solar cell
represents its performance. From the given I-V charts, it is clear that this area is
increasing with the further advancement of optimization processes. This confirms the
total positive process of the current study.

Some theoretical research around the simulation of perovskite solar cells using the
SCAPS-1D simulation package is presented. Regarding the wide variety of structures
that can be created of perovskite solar cells, this work was based on the selection of
suitable PSCs among the proposed structures. These 8 different MA-based and FA-
based absorbents were considered. Furthermore, some organic and inorganic
materials, including TiO 2, ZnO and PCBM as ETCs and CuSCN, PEDOT: PSS and
Spiro-OMeTAD as ETCs, are thought to form 72 unique PSC structures. Of these
PSCs, 5 structures were selected as good data (efficiency over 20%) for further
investigation. For this, the optimization of the mentioned good data structures was
carried out on the basis of the appropriate layer feature, point of operation and
configuration selection. The available results have been successfully completed.
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1. GIRIS

Elektrik enerjisi siiphesiz diinyadaki en 6nemli temel enerji tiirlerinden biridir. Son
yillarda ileri teknolojilerin ortaya ¢ikmasi nedeniyle bu tiir enerjilere olan ihtiyag¢ her
zamankinden daha fazla artmistir. Temel olarak, bu tiir bir enerji, bir sistem tarafindan
i$ yapma yetenegi olarak tamimlanir. Elektrik enerjisinin amaci elektrik iiretim
alanindadir. Son yillarda elektrik tiretimi konusunda bir¢ok ¢6ziim onerilmektedir. Bu
kaynaklar arasinda Sekil 1.1°de goriildiigii gibi fosil yakitlar, niikleer enerji, biyokiitle
enerjisi, hidroelektrik enerji, dalga enerjisi, gelgit enerjisi, hidrojen enerjisi, jeotermal

enerji, riizgar enerjisi, glines enerjisi bulunur [1].

Sekil 1.1. Geleneksel ve yenilenebilir enerji kaynaklari.

Yukaridaki orneklere gore, elektrik enerjisi kaynaklarinin tiirleri yenilenebilir ve
yenilenmeyen kaynaklar olarak ikiye ayrilir. S6z konusu enerjiler arasinda fosil yakit
kaynaklari, yliksek enerji liretim verimlilikleri nedeniyle elektrik tiretiminin en 6nemli
ana kaynagidir. Fosil yakitlarin ¢evresel ve kiiresel bir tehdit olusturmasi ile birlikte
ve bu kaynaklarin yapisinda kullanilan malzemeler nedeniyle bunlarin kullanim siireci
cevre lizerinde bir¢ok zararli etkiye sahip olmakta ve atmosfere ¢ok fazla atik ve
Karbondioksit (COz) salinimi1 meydana getirmektedir. Fosil yakitlarinin kullanimdaki

zararli etkenler sebebiyle, enerji kaynagi sinirsiz olan yenilenebilir glines enerjisi farkli



kaynak arayigina zemin hazirlamigtir. Ayrica bu yakitlarin kaynaklarinda kullanilan
malzemeler nedeniyle bunlarin kullanim siireci ¢evre iizerinde bir¢ok zararl etkiye
sahip olmakta ve atmosfere ¢ok fazla atik ve toksik madde getirmektedir. Bu nedenle,
yenilenemeyen kaynaklarin kullanimindaki bu sorunlar nedeniyle, arastirmacilar
riizgar, hidroelektrik, giines enerjisi ve benzeri yenilenebilir kaynaklar1 kullanmaya

daha meyilli olmuslardir [2,3].

1.1. Yenilenebilir Enerji Kaynaklar

Insan oglu yasamini siirdiirebilmek igin ilkel zamanlara kadar siirekli ve devamlilik
gerektiren enerji tiir arayislarinda her zaman bulunmuglardir. Bu arayis fosil

yakitlardan baslayip yenilenebilir enerji kaynaklarina kadar devam etmistir.

Yenilenebilir enerji kaynaklarimin en 6nemli 6zelligi ise geri doniislim saglanmast
olmasi ile birlikte i¢inde yagsadigimiz evrenin ve yasam alanimiz olan ¢evrenin dostu
olmasidir. Giliniimiizde kullandigimiz ve neredeyse %70 enerji sagladigimiz fosil
yakitlar giinden giine tilkkenmekte olmasi yani sira ¢evreyi ve atmosferi ciddi derecede
sorunlar meydana getirmektedir. Niikleer santral, komiir ve diger geleneksel kaynaklar
kullanimi1 yapilirken atmosfer tabakasina zararli gazlar ve seralar etkisi kiiresel iklim
degisikligine yol agmaktadir. Bu sorunlar yasayan canlilar iizerinde farkli tiir

hastaliklar ve diger doga olaylarina sebep olmaktadir.

Elektrik Kurulu Guciniin Kaynaklara Gore Dagilimi— 2020 Yil
LISANSSIZ KURULU Genel TOplam " 95890,7 MW
GUC (MW

6.257 61 DOGAL GAZ 2567490 26,8%

ITHAL KGMUR 898690 94%

- GUNES; 6.667,40; 7% LINYIT+TK+ASE. 1133570 11,8%
RUZGAR; ;9% DOGAL GAZ; 25.674,90;
7%
HES - Akarsu; 8.058,90; FUEL

Ex OiL+Motorin+Na. SILS0S 3%
BIYOKUTLE 148470  15%
TR JEOTERMAL 161320  17%

11.335,70; 12%
HES - Barajl 22.92500 23,9%
HES - Akarsu 805890  84%
RUZGAR 883240 92%
GUNES 666740  7,0%

JEQTERMAL; 1.613,20; 2% m ; FUEL DiL+Motorin+Na.;

BIYOKUTLE; 1.484,70; 2% 311,60; 0% GenelToplam  95.890,70 100,0%

Kaynak: TEIAS

Sekil 1.2. Tiirkiye’de kurulu giiciin enerji kaynaklarinin tiirlerine gére paylari.



Yenilenebilir enerji kaynak tiirleri geleneksel yenilenemeyen enerji tiirlerinin tam tersi

durum arz etmektedir.

Onemli kaynagim giinesten almasinin yani sira canlilar iizerinde ve atmosfere salinan
zehirli gaz yok denecek kadar az oldugu i¢in canlilar yasamlarinin siirekliligi sinirsiz
enerji kaynagi olarak giines enerji pillerine yonelmislerdir. Sekil 1.2 de ise Tiirkiye’de
ki Elektrik kurum TEIAS gore 2020 yilinda geleneksel ve yenilenebilir enerji

paylarina gore yapilmis olan dlgek verilmistir.

1.2. Giines Pilleri

Glines enerjisinden elektrik iiretiminin temel ilkesi fotovoltaik etki ile
aciklanmaktadir. Fotovoltaik etki, 1839 yilinda Edmond Becquerel tarafindan 1s18a
maruz kaldiginda kiigiik miktarda elektrik iireten malzemeler oldugunun
farkedilmesiyle kesfedilmistir. Fotovoltaik caligma ilkesi su sekilde siralanir:
Yariiletken giines hiicresinin 1smi(foton) absorbe etmesi elektronlarin hareketiyle
akim olugmaktadir. Elektronlar elektrotlar araciligiyla toplanilir dogru akimi olusturur,

olusan bu dogru akimi daha sonra alternatif akima cevrilerek elektrik tiretilir.

e MY Py .
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Sekil 1.3. Giines pili toplama islemi (soldan saga: hiicre, modiil, panel ve dizi)
Bir tane hiicrenin vermis oldugu enerji olduk¢a kiigiiktiir. Daha fazla enerjinin
karsilanmasi i¢in, hiicreler bir araya getirilerek modiiller olusturulur. Bu modiillerden
istenen enerji ve voltajin karsilanmasi i¢in modiiller istege gore seri veya parallel

olmak tizere agagidaki sekil 1.3’te baglanilarak paneller meydana getirilir [4].



1.2.1. Giines pilleri calisma mekanizmasi

Isik enerjisini gilines pilleri tarafindan elektrik enerjisine doniistiirme eylemi,
fotovoltaik mekanizmasi tarafindan yapilir, bu nedenle bu mekanizmanin genel bir
cercevesini bilmek gerekli gormektedir. Giines pillerinin nasil ¢alistigini incelemeden
once, glines pillerinin ¢alisma prensipleri ile ilgili baz1 temel kavramlar1 agiklamak

gerekir.

Giines Pili Kesit Alani
Giines Paneli

N tipi yan iletken

N-P kesisim b&lgesi
P tipi yan iletken Akim

Giines 1s1§ina maruz kalan yari iletken silikon
katmanlar elektronlar serbest biralar. Serbest
birakilan elektronlar ile dogru akim iiretilir.

Giines pili

Sekil 1.4. Giines Pilinin ¢alisma mekanizmasi
Kat1 cisim bant teorisi: kat1 cisimlerin parcacik yapisi ve atom olusturan pargaciklarin
konumu ve ¢esitli tanimlara gore kati cisimdeki elektronlarin konumunu daha iyi ele
alir. Bu teoriye gore, herhangi bir kat1 nesne, elektronlarin yerleri olan bir dizi enerji
orbitalinden veya seviyesinden olusur. Bu hizalanmalarin kiimesi enerji bantlarini
olusturur. Aslinda her enerji ¢ubugu cok sayida enerji seviyesinden olusur. Bu
kavramin sematik formu yukarida Sekil 1.4'te gosterilmigtir. Bu sekil 1.4’te
gosterildigi gibi, bu bantlar arasinda elektronlarin bulunmasina izin verilmeyen
bosluklar vardir. Buna enerji boslugu denir [5]. Asagida sekil 1.5’te Kati cisim band1

teorisinin semas1 gormekteyiz.
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Sekil 1.5. Kati cisim bandi teorisinin semast
Kapasite bandi, bir elektronun bulundugu son banttir ve iletim bandi, elektronlarin
olmadigi ilk banttir. Bu iki bant arasindaki enerji boslugu, bant boslugu olarak bilinir.
Elektron volt birimi (eV) cinsinden 6lgiilen bu bant boslugunun degerine gore kati
cisimler ii¢ iletken grubuna ayrilabilir: metaller, yar1 iletkenler ve izolatorler. Iletken
nesnelerde veya metallerde, bu bant boslugu yoktur ve kapasite ve iletkenlik bantlar
bazi 6rtlismelere sahiptir ve elektronlar bu iki bant arasinda serbestce hareket edebilir,
bu nedenle bu malzemelerin islevi serbest elektronlar olacaktir. Izolatérlerde bu bant
boslugu ¢ok daha biiylik bir sayidir bu da elektrik ve fotoelektrik uygulamalarda

kullanilmasini olanaksiz kilar. Yari iletkenlerdeki bu bantlarin sayis1 nispeten essizdir.

Sekil 1.6’da bu ii¢ kat1 halin goreceli bicimde sematik karsilastirmasini asagida

gostermektedir.
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Sekil 1.6. Farkli katilarda (iletken, yar1 iletken ve yalitkan) sematik bant boglugu
Yari iletken malzemeler nispeten 1liml1 bir bant bosluguna sahip olduklarindan, bu
malzemelerde kapasite bandi ile iletkenlik arasinda elektron transferi yapmak

miimkiindiir. Enerji veya fotonlar yar iletken katiya yayildiginda, kapasite bandindaki
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elektron uyarilma egilimindedir ve bant boslugundan daha yiiksek bant veya iletim
bandina gececektir. Bu geg¢isin bir sonucu olarak, pozitif yiike sahip bir bosluk olarak
adlandirilan kapasite bandinda bir elektron pozisyonu kalacaktir [5]. Bu elektron ve
bosluk ¢iftinin olugumu, giines pillerinde yiik toplama gibi birgok iglemin temelini

olusturacaktir.

Ek veya serbest elektronlarin bulundugu bir yari iletkene n-tipi yar1 iletken denir ve
ek bir bosluga sahip bir p-tipi yar iletkene p-tipi yar1 iletken denir. Katkilama gibi
yontemlerle pozitif veya negatif yari iletkene déniistiiriilebilir. Ornegin, silikonun
kristal yapisina bes serbest elektronlu fosfor eklenerek tek bir N-tipi yari iletken
serbest elektronlara sahiptir ve enerji uygulayarak bu elektronlar serbestce hareket
eder. Buna karsilik, {i¢ serbest elektronlu Bor atomunu silikon yapiya dontistiirmek

miimkiindiir [6].

Icinde fazladan veya serbest elektronlarin bulundugu bir yari iletkene n-tipi yari
iletken denir ve ek bosluklu bir yar1 iletkene p-tipi yar iletken denir. Daha 6nce de
belirtildigi gibi, silikon giines pilleri ilk kullanilacak hiicreler arasindaydi ve glines
pillerinin ¢aligmasinin temeli bu tiir hiicrelerden esinlenmistir. Bu tip hiicreler, N tipi
ve p tipi iki yari iletken silikon arasindaki bir bag ile olusturulur. Silikon hiicrelerin
yapist diyotlara baglanabilir ancak bu hiicrelerde giines 15181 elektrigin
hareketliliginden ve iiretiminden sorumludur. P tipi yar iletken n-tipi yarn iletkene
baglandiginda, n-yar1 iletken elektronlarin bir kismi, birlesim bdlgesindeki baz1 p-yar1
iletken bosluklariyla birleserek birbirlerini notralize edecek ve elektriksel olarak notr

bir bolge olusturacaktir. Sekil 1.6°’da bu alanin semasini gostermektedir [7].

1.2.2. Giines pili teknolojilerinin tiirleri
Yillar gegtikce, ¢esitli fotovoltaik teknolojilerin gelisimi neredeyse ii¢ farkli nesle
ayrilabilir [8] . Birinci nesil gilines pilleri, yliksek verimlilik iiretebilen ancak ayni

zamanda yiiksek tiretim maliyetine dayanmaktadir.
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Sekil 1.7. Farkli nesil giines pillerinin béliinmesinin aga¢ diyagrama.
Maliyetleri diisiirmek amaciyla, amorf silikon, bakir indiyum galyum selenit hiicreleri
(CIGS) ve kadmiyum telliirit (CdTe) bazl ikinci nesil giines pilleri insa edilmistir.
Bununla birlikte, ikinci nesil giines pillerinin performansinin genellikle birinci nesil
modellere kiyasla zayif oldugu bildirilmistir ve bu da ortaya ¢ikan ti¢iincii nesil giines
pili teknolojilerinin gelistirmesine yol agmistir. Yukarida Sekil 1.7 ‘de farkli nesil

giines pillerinin tiim siniflandirmasi bir agag¢ diyagrami olarak verilmistir [9].

1.3. Perovskit Giines Pilleri

Perovskit giines pilleri, benzersiz 6zelliklere sahip yeni nesil giines pilleridir. Bu
hiicrelerin verimliligi yiiksektir ve silikon hiicrelerle karsilagtirilabilir. Ayrica, bu
hiicreler nispeten daha diisiik isletme maliyetlerine sahiptir ve daha diisiik
sicakliklarda tiretilebilir. Bu hiicrelerin asil sorunu, son zamanlarda polimerler de dahil
olmak {izere yapisal stabilizatorlerin kullanimi gibi ¢esitli ¢ozeltilere uygulanan
stabilitelerdir. Bu tip hiicre, 15181 emen ve elektronlar ve bosluklar iireten perovskit

emici bir tabakaya dayanur.

A katyonunda genelllikle Lantanyum, B katyonunda ise genellike (Mn, Ni, Co, Cu,
Pd) gibi gecis elementleri kullanilmaktadir.

1.3.1. Perovskit

Perovskit, kalsiyum titanattan (kimyasal formiil CaTiO3) olusan bir titanyum oksit



kalsiyum mineralidir. Ad1 ayrica, perovskit yapist olarak bilinen ayni tip kristal yap1
CaTiO3'e (genel formiill ABX3) sahip ¢esitli bilesiklere de uygulanir [10]. Cesitli
mithendislik malzemelerinin gelistirilmesine izin veren bu formiile bir¢ok farkl

katyon dahil edilebilir [11].

Perovskitlerin baglica uygulamalarindan biri, ilk boliimde belirtildigi gibi, liretim
stireglerinin basitligi ve nispeten daha diisiik maliyetlerin yan1 sira kabul edilebilir
performanslari nedeniyle son yillarda arastirmacilar tarafindan dikkate alinan
perovskit giines pilleridir. Yukaridakilere ek olarak, perovskit giines pillerinin
kullanimlarint bir¢cok arastirmaci i¢in ¢ekici bir konu haline getiren géze g¢arpan
ozelliklerinden bazilar1 sunlardir: ayarlanabilir bant araligi, yliksek emme katsayilari,
yiiksek elektron penetrasyonu ve bosluk penetrasyon uzunlugu ve daha disiik
sicakliklarda kaplama yetenekleri [12]. Perovskit gilines pillerinde kullanilan
perovskitlerin genel formiilii, A'nin tek degerli bir katyon, B'nin iki degerli katyonik
ve X'in bir halojen oldugu ABX3'tiir [13]. Perovskit giines pillerinde kullanilan en
yaygin monovalent katyonlar metilamonyum (CH3NH3+) [12], aminyum (CH (NH2)
2+) [14], sezyum (Cs +) [15] ve rubidyum (Rb +) [15] 'dir. Kursun iyonlar1 (Pb2+)
[12], kalay (Sn2+) [16] ve germanyum (Ge2+) [17] esas olarak bu giines pillerinde iki

degerli katyonlar olarak kullanilir.

Sekil 1.8. Tek degerli katyonlarda sirasiyla ABX3 (A, B ve X) genel formiiliine sahip
perovskit kristal yapisi

Son olarak, perovskit giines pillerinde anyon olarak kullanilan halojenler genellikle
iyot (I-), klor (Cl-) ve brom iyonlarmi (Br-) [18] igerir. Giines pillerinde kullanilan

perovskit iyonlarinin toplam kapasiteleri, perovskitin nétr bir malzeme oldugunu
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gostermektedir [12]. Yukarida Sekil 1.8 “‘de giines pillerinde kullanilan perovskitlerin
kristal yapisint ABX3 genel formiilii ile gdstermektedir. Bu nedenle, ndtr bir tabaka
olan perovskit tabakasinda elektron ve bosluklarin olugsmasi nedeniyle bu tabaka
silikon giines pillerindeki bos bolgeye benzetilebilir. Bununla birlikte, mekanizmanin
temeli bu iki nesil giines pilinde farklilik gdsterir. Perovskit giines hiicrelerinde, bu tip
hiicrelerin diigiik kalinlig1 nedeniyle (nanometrelerde) elektron penetrasyonu baskin
mekanizmadir silikon giines pilleri aydinlatma kosullarinda diyotlarin performansina

benzer sekilde islev goriir.

1.3.2. Perovskit Giines Pillerinin Yapisi

Perovskit malzeme, perovskit giines pillerinde emici bir tabaka olarak kullanilir. Isik
bu katmana yayildiktan ve 15181 emdikten sonra, elektron deligi ¢ifti dnceki boliimde
aciklanan mekanizmalarla iiretilecektir. Bundan sonra, yiik tastyicilart perovskit
tabakasi tarafindan yiik toplama icin ilgili elektrotlara aktarilir. Perovskit tabakasi tek
basina yiik transferini hizlandirmak ve sistem performansini artirmak icin yiikii
transfer etme yetenegine sahip olsa da perovskit giines pilleri genellikle perovskit
tabakasi ile karsilik gelen elektrotlar arasinda elektron tasima katmanlar1 ve bosluklar
kullanir. Elektron tasima ve bosluk katmanlari, silikon hiicrelerdeki n-tipi yari
iletkenlere ve p-tipi yari iletkenlere karsilik gelir. Elektron transferine ve bosluguna ek
olarak, transfer katmanlar1 zit yiikleri bloke etmekten ve bdylece sistemin verimliligini
arttirmaktan sorumludur. Elektron ve bosluklarin iiretiminden sonra elektronlar
elektron transfer tabakasi (ETM) ile negatif elektroda (katot) aktarilir ve bosluklar
bosluk tasima tabakasi (HTM) tarafindan pozitif elektroda (anot) aktarilir ve yiik
toplama islemi gerceklestirilir [19, 20].

Asagidaki sekil 1.9’ da elektrotlarin 1518a maruz kaldigina bagli olarak, perovskit
giines pillerinin yapilar1 iki genel kategoriye ayrilabilir: dogrudan ve ters ¢evrilmis. Ek
olarak, mezogodzenekli tasima katmanlarimin emici tabakanin etrafinda kullanilip
kullanilmadigina bagl olarak, iki yapinin her biri iki tip plaka ve mezogo6zenekli tipe

ayrilabilir.
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Sekil 1.9. Perovskit glines pillerinin yapilari iki genel kategoriye ayrilabilir: dogrudan
ve ters ¢evrilmis

1.3.2.1. Dogrudan yapih perovskit giines pilleri

Perovskit giines pilleri aslinda renge duyarli hiicrelerin (DSSC) degistirilmis bir
seklidir, ancak DSSC hiicrelerinde tasinan boya ve elektrolitler yerine, kat1 tabakalar
perovskit hiicrelerinde adsorban ve tasima katmanlar1 olarak kullanilir. Giines
pillerinin bdliinmesinde de durum bundan yanadir. ilk dogrudan yap: Perovskit giines
pili veya N-I-P, boya yerine perovskit kat1 adsorbaninin kullanildig: siv1 elektrolitlere
dayal1 bir giines pilidir [21]. Perovskit gilines pillerini kullanmaya yonelik tesvikler,
sivi elektrolitlerin kati hal boslugu tasiyicilart ile degistirilmesiyle mezogdzenekli
yapilar olusturuldugunda artmustir [22]. Katmanlarin bu tip perovskit giines pili
yapisina yerlestirilme sekli, yapinin seffaf bir cam katot ile baslamasi ve ardindan
elektron transfer malzemeleri (ETM'ler) ile devam etmesidir. Yapi daha sonra
perovskit iceren mezogozenekli bir metal oksit ile kaplanir, ardindan bosluk tagima
malzemesi (HTM) ile kaplanir ve metal bir anot ile kaplanir. Perovskit gilines
pillerindeki bu erken atilim, fotovoltaik aragtirmacilar i¢in 6nemli bir alan sagladi ve
boylece perovskit giines pillerinin diger konfigiirasyonlarinin gelistirilmesine yol agti
[12]. Plaka yapisi, 151k emici tabakanin ETM ve HTM arasinda bulundugu
mezogodzenekli yapinin evrimlesmis bir seklidir. Mezogozenekli bir metal oksit
tabakasinin yoklugu, plaka modunun daha basit bir genel yapisina yol agar.
Katmanlarin ortak yilizeylerinde korozyonu dnlemek i¢in plaka yapisinin sekillendirme
katmanlarinin dikkatli bir sekilde kontrol edilmesiyle, mezogdzenekli yapiyla
karsilastirilabilir yiiksek verimler elde edilebilir [23]. Sekil 1.10° da sol tarafta diiz

durumun mezopordz ve plaka yapilarinin genel semasini gostermektedir.
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1.3.2.2. Ters yapih perovskite giines pilleri
Ters bir yapiya sahip perovskit giines pillerinin yapisi veya p-i-n olarak adlandirilir,
organik gilines pillerinden tiiretilir [25]. Bu yapilandirmada, HTM katmanit ETM

katmanindan dnce katmanlanir [26].

© Meslnode(Ay)  Melnode(hy mmm Metal Cathode (A)

HTM (Spiro-MeOTAD) HTM (Spiro-MeQTAD) ETM (PCBM)
[ ]
'09ees” - -
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Trnsparentcathode (T0) — Tiansparentanode (0)
Glass Glass Glass

oot 0T 000 OO0

Sekil 1.10. Dogrudan perovskit giines pillerinin mezogdzenekli yapilar i¢in ters modda
perovskit giines pillerinin genel semasi

Perovskit tabakasinin bosluklari tasiyabildigini kanitladilar ve buna gore ilk perovskit
ters plaka yapisini sundular [27]. Bu kesif ve ilerleme, ters yap1 katmanlarinda organik
ve inorganik malzemelerin kullanimi i¢in daha fazla aragtirmaya yol act1 ve ters
mezogdzenekli yapilar insa etmek i¢in oksit durumlu kavitasyonel tasiyicilari
kullanma firsati olusturdu [20, 28]. Sekil 1.10° da sag tarafta plakanin genel bir

semasini ve ters konfiglirasyonun mezogozenekli yapilarin1 géstermektedir.

1.3.3. Perovskit Giines Pilinin Katmanlarimin incelenmesi

Perovskit giines pilleri genellikle emici tabaka (perovskit), elektron tagima tabakasi
(ETM), bosluk transfer tabakas1 (HTM) ve iki siipernatant ve arka elektrot (anot ve
katot) dahil olmak iizere {i¢ aktif tabakadan (Sekil 1.11) olusur. Bu katmanlarin her
biri, silikon hiicreler de dahil olmak tizere diger giines pillerine kiyasla perovskit gilines
pillerinin yap1 ¢esitliligini artiran farkli tiplere sahiptir. Asagida, her katmanda
kullanilan malzeme tiirlerini ve bunlar1 kullanmanin avantajlarini ve dezavantajlarini

aciklayacagiz.
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Sekil 1.11. Perovskit giines pilinin katmanlari

1.3.3.1. Emici tabaka

Daha once tartisildigi gibi, perovskit giines pillerinde 15181 emmek i¢in kullanilan
perovskitler genellikle tek degerli bir katyon, iki degerli bir katyon ve bir halojeniir
iyonu igerir. Su anda CH3NH3PbI3, 15181 emme etkisi i¢in en yaygin perovskit
malzemesidir. Bununla birlikte, katyonla karistirilmig perovskitler halojentir
karisimlar1 ve karisik halojeniir katyon perovskitleri gibi diger perovskit malzemeleri,
CH3NH3PbI3 perovskitlerine gore avantajlar1 oldugu i¢in giderek daha fazla dikkat
¢ekmektedir. Ek olarak, arastirmacilar kursun toksisitesini 6nlemek icin kursun iki

degerli katyonlar i¢in alternatif malzemeler bulmaya c¢aligiyorlar [12].

Yukaridakilere gore, perovskit tabakasinin her bir iyon bileseninin optimizasyonu,
giines npillerinin performansinda etkili faktorlerden biri olacaktir. Ornegin,
metilamonyum (CH3NH3), daha iyi performans nedeniyle perovskit tabakasi
sentezinde kullanilan en popiiler monovalent katyondur. Bununla birlikte,
metilamonyum bant boslugunun giines pillerinin bant araligi (1.1 eV-1.4 eV) i¢in en
uygun bolgede olmadigi ve yaklasik 1.6 eV oldugu goz oniine alindiginda, daha biiyiik
iyon yaricapina ve daha kiigiik bant araligina sahip bagka bir monovalent katyonun
secilmesi ve dolayisiyla daha iyi adsorbsiyon daha yiiksek verimlilik saglayacaktir
[29]. Ayrica, metilamonyum bazli perovskitler diisilk zamansal ve termal stabilite
gosterir [30]. Calismalar, metilamonyum yerine aminyum (NH2) 2 +) formunu
kullanarak, bant boslugunun optimal bant bosluguna yaklastigini ve yiiksek 1s1k
emilimine yol agtigin1 gostermistir [31]; Ayrica, sistemin termal kararliligr artar [32].

Ek olarak, periyodik tablo veya alkali metallerin ilk grubundaki elementler, 6zellikle
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sezyum (Cs +) ve rubidyum (Rb +) ¢, perovskitlerde monovalent katyonlar olarak da

kullanilabilir [15].

Perovskit tabakasinda iki degerli katyon sec¢imi ile ilgili zorluklar da vardir. Son
calismalarin sonuglari, iki degerli katyon olarak kursun (Pb2 +) kullaniminin diger
katyonlardan daha iyi verimlilik gosterdigini gostermistir [12]. Bununla birlikte,
kursunun toksisitesi ve yikici ¢evresel etkileri, kesin se¢imini slipheyle yapmistir.
Genel olarak, kursundan sonra, kalay iyonu (Sn2 +) en iyi iki degerli katyon alternatifi
olarak bilinir. Bununla birlikte, kalay kullanimi belirli bir siire sonra kalay

oksidasyonu gibi sorunlara da neden olur [16].

Genel olarak, klor, brom ve iyot anyonlar1 veya bu iyonlarin bir kombinasyonu, giines
pillerinin perovskit anyonu olarak kullanilir. Perovskitlerdeki halojen iyonlarinin
degistirilmesi veya karistirilmasi, optik-elektronik 6zelliklerini diizenleyebilir [12].
Caligsmalar, iyonik halojeniir boyutu arttik¢a bant boslugunun azaldigini gostermistir.
Fotovoltaik acidan bakildiginda, her perovskit yapisinin belirli avantajlar1 vardir.
Ornegin, CH3NH3PbI3 ve CH3NH3PbBr3 sirasiyla tek bantli bosluk emiciler ve
tandem veya tandem yap1 uygulamalar i¢in uygundur, CH3NH3PbCl3 ise 151k yayan
cihazlar i¢in daha kullanighdir [33].

1.3.3.2. Elektron tasima tabakasi (ETL)

Elektron tagima tabakasi ETL bosluklar1 tikamaktan ve elektronlar1 karsilik gelen
elektrota aktarmaktan sorumludur. Bununla birlikte, uygun elektron tagima katmaninin
baz1 6zelliklere sahip olmasi gerekir. Bu tabaka, elektronlarin hizli transferi i¢in
yiiksek elektron hareketliligine sahip olmalidir. Ayrica elektronlarin alt bantlarda
kalma egilimi nedeniyle iletim bandi ve bu tabakanin kapasitesi perovskit
tabakasindan ve bosluk tasima tabakasindan daha diistik olmalidir [34]. Bu, asagidaki
sekil 1.12'de agikga gosterilmistir.

Elektron tagima tabakasinin perovskit giines pillerinin yapisindaki temel rolii goz
Ontine alindiginda, bu tabaka i¢in en uygun malzemeyi segmek gerekli gériinmektedir.
Elektron tagima tabakasinda kullanilan malzemeler iki gruba (organik ve inorganik)

kategoriye ayrilir [12]. Bu kategorilerin her birinin bir agiklamasi olacaktir.
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Sekil 1.12. Perovskit Giines Pili Katmanlarinin Sematik Eksenel Semasi

Elektron tagima tabakasi ¢cogu fotovoltaik giines pili, elektronlar1 anoda aktarmak i¢in
secici bir temas tabakasi gorevi goren elektron tasima tabakasi (ETL) olarak gecis
metali elementlerinin oksitlerini kullanir. Bu oksitler inorganik elektron tasiyan
tabakalar olarak smiflandirilir. Bu tip elektron tagima katmanlari, genellikle seffaf
malzemeler olduklar1 i¢in dogrudan bir yapiya sahip perovskit hiicrelerinde yaygin
olarak kullanilir [12]. Elektron tasima tabakasinda kullanilan en iinlii mineral

tabakalar1 asagida verilecektir.

Titanyum dioksit (TiO2): Su anda, milkemmel elektron tagima 6zellikleri ve nispeten
daha iyi verimliligi nedeniyle, titanyum dioksit (TiO2), n-i-p perovskit giines pillerinin
yapisinda kullanilan en yaygin elektron tasima malzemesidir. Bu malzemenin sentez
isleminin, yapisinin ugucu bilesiklerinin uzaklastirilmasi icin 500 ° C'de sinterleme
ile ilgili yiiksek hassasiyeti ve bu malzemenin neme duyarlilifi nedeniyle, sentez
stirecinde bir¢ok husus gz oniinde bulundurulmalidir [35]. Bu sorunu ¢6zmek ve
Ti02 sentez isleminin duyarliligini azaltmak i¢in ¢alismalar ve ¢abalar yapilmistir [36-
38]. Yukaridakilere ek olarak, TiO2 tabakasi daha az stabilite ve daha az elektron
hareketliligi gosterir [39].

Cinko oksit (ZnO): TiO2 tabakasi ile ilgili problemler géz 6niine alindiginda, diger
malzemelere yonelmek mantikli gériinmektedir. Son yillarda TiO2 replasmani igin

onerilen malzemelerden biri, yiiksek elektron hareketliligi gosterenve diisiik sicaklikta
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yapma siirecinde miimkiin olan ¢inko oksittir (ZnO) [40]. Bununla birlikte, TiO2 biraz

daha diistiktiirve ayrica kimyasal olarak kararsizdir [41].

Kalay oksit (SnO2): Son zamanlarda, kalay oksit (SnO2), genis bant aralig1, yiiksek
seffaflig1 ve yiiksek elektron hareketliligi nedeniyle umut verici bir elektron tasima
tabakas1 olarak degerlendirilmistir [12]. Yukaridaki 6zelliklere gore, TiO2 gibi yaygin
bir malzeme yerine SnO2 kullanimi etrafinda c¢aligmalar yapilmis ve nispeten iyi
sonuclar elde edilmistir. Ayrica inorganik elektron tasiyici olarak da kullanilabilir. Bu
malzemeler iyi optik-elektriksel 6zellikler sergiler ve iyi sonuglar verebilir. Bununla

birlikte, performanslar1 6nceki malzemelerden daha diistiktiir [12].

1.3.3.3. Bosluk transfer tabakas1 (HTM)

Elektron tagima tabakasi gibi ve zit yiiklii bosluk tasima tabakasi, elektronlar1 bloke
etme ve bosluklar1 bir perovskit giines hiicresindeki karsilik gelen elektrota aktarma
roliinii oynar. Elektron tasima tabakasi gibi, bu katman da bir giines pilinin
performansi iizerinde 6nemli bir etkiye sahiptir ve bu nedenle bunun i¢in dogru
malzemeyi secmek 6nemlidir. Ideal bir HTM baz1 temel &zelliklere sahip olmalidir
[42]. Ornegin, isgal edilen molekiiler devresinin (HOMO) en yiiksek enerji seviyesi,
verimli bosluk transferi, iyi bosluk hareketliligi ve yiiksek termal ve fotokimyasal

stabilite i¢in perovskit tabakasi ile orantili olmalidir [12].

1.4. Elektrotlar

Bu béliimiin baginda tartisildigr gibi, genel olarak, giines pillerindeki elektrotlar ytik
toplanmasindan sorumludur ve iki tip katot (negatif elektrotlar) ve anotlar (pozitif
elektrotlar) olarak ayrilir. Perovskit giines pilindeki katot elektrodu, elektron tagima
katmanindan elektrotlart toplama roliine sahiptir ve anot elektrodu, bosluk tagima
katmanindan bosluk toplama roliine sahiptir. Perovskit giines pillerinin (tasima
katmanlar1 ve adsorban tabakalar1 dahil) performansinin belirlenmesinde, katmanlarin
kalinligi, bant bosluklari, elektron arama, dielektrik sabiti gibi bir¢ok parametre
etkilidir. Elektron ve bosluk katmanlarinda (elektrotlar), istenen elektrotun caligma
fonksiyonu performansini belirler. Kati hal fiziginde, calisma fonksiyonu, bir
elektronu bir katidan kati yilizeyin hemen disindaki bir vakumdaki bir noktaya
cikarmak i¢in gereken minimum termodinamik c¢aligmadir (yani, enerji) (burada

hemen, nihai elektronun konumunun atomik 6l¢ekte yilizeyden uzak oldugu, ancak
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yine de bir vakumdaki ortam elektrik alanlarindan etkilenmeyen katiya ¢ok yakin

oldugu anlamina gelir) [43].

Yukaridaki aciklamalara gore Giines pillerinde kullanilan elektrotlarin diisiik bir
calisma fonksiyonuna sahip olmasi daha iyidir, boylece istenen hiicre yiiksek
performansa sahiptir. Elektrot olarak kullanilan malzemeyi optimize etmek igin tek
gereklilik bu degildir. Ornegin, giimiisiin ¢alisma fonksiyonu altininkinden daha azdir
[44]. Ancak zamanla giimiiste meydana gelen oksidasyon siireci hiicre fonksiyonunu

azaltir.

Perovskit giines pillerinde kullanilan negatif elektrotlar genellikle flor katkili kalay
oksit (FTO) ve indiyum katkili kalay oksit (ITO) gibi iletken camdir. Pozitif
elektrotlar, genellikle altin, giimiis, aliminyum vb. dahil olmak iizere uygun calisma
fonksiyonuna sahip metalleri igerir. Ar. Elektrotlar arasinda, FTO ve altin elektrotlar

genellikle sirasiyla katot ve anot i¢in diger malzemelerden daha iyi sonuglar verir [6].

1.5. Perovskit Giines Pilinin Yapilarinin Optimizasyonu

Bir perovskit giines pilinin her katmanindaki ¢ok cesitli malzeme kategorileri
nedeniyle, bir¢ok hiicre yapisi olusabilir. Bu nedenle, bu tip hiicrelerde optimal bir
yap1 segmek gerekli goriinmektedir. Her katmanda uygun malzemenin secilmesi ve
kategorize edilmesi i¢in 6nceki boliimlerde sunulan agiklamalara gore, genel olarak,
her katmanin optimum malzeme karar gostergeleri maliyet, sentez ve verimlilik olmak
iizere li¢ kategoriye ayrilabilir. S6z konusu katmanlarin her birinin sentez ve kaplama
yontemi, ¢alisma sicaklifi, kullanilan malzemelerin toksisitesi ve 6zellikleri gibi farkl
faktorlere tabidir. Yasam Dongiisii Degerlendirmesi adi verilen daha genel bir endekse
dahil edilebilir. Diger herhangi bir yasam dongiisii ¢aligmasi gibi, katmanlarin sentezi
ve bunlarin birikmesi, bazilar1 kiiresel 1sinmayi, maddenin toksisitesini vb [45].
Icerecek olan birkag kiigiik gdstergeye boliinecektir. Bu kismi endekslerin toplanmast,
her bir yapmin malzeme maliyeti ve verimliliginin genel endeksleri ve bunlarin
rekombinasyon oranlari ile birlikte, optimizasyon siirecinin temelini olusturacaktir.
Genel olarak endeksler ile yapilan bu optimizasyonun amaci, daha az cevresel
yikiciliga, daha diisiik isletme maliyetlerine ve daha yiiksek sistem verimliligine ve
performansina sahip bir yap1 elde etmektir. Sistemin kararlilik endeksi de arastirilabilir
ki bu elbette sistemin verimliligi ile dogrudan bir iligkisi vardir ve bagimsiz bir

gosterge degildir bu nedenle verimlilik endeksinin kullanilmasi yeterlidir [46].

16



1.6. Cevrenin Etkileri

"Siirdiiriilebilir kalkinma"ya ulagmak, toplum i¢in malzeme ve hizmet iiretimi igin
cevresel etkilerin Ol¢iilmesine ve karsilagtirilmasina yardimei olacak yontem ve araglar
gerektirir. Bu {irtinler bir ihtiyaci karsilamak i¢in olusturulur ve kullanilir. Her iiriiniin,
iiriin tasarimi/gelistirilmesi ile baslayan, ardindan kaynak ¢ikarma, liretim (malzeme
tiretimi ve imalat/tedarik), kullanim/tiiketim ve son olarak faaliyetlerin dmriiniin sona
erdigi (atiklarin toplanmasi, yeniden kullanilmasi, geri doniisiimii, bertarafi) bir 6mrii
vardir. Bir {irliniin 6mrii boyunca tiim faaliyetler veya siirecler, kaynak tiiketiminden,
malzemelerin dogal c¢evreye yayilmasindan ve diger c¢evresel degisimlerden

kaynaklanan ¢evresel etkilere neden olur [47].

1.7. Cok Kriterli Karar Verme

Her katmanda aralarindan se¢im yapabileceginiz yaklasik yiizlerce farkli malzemeyle,
tim bu yapilar1 test etmek icin simiilasyon veya deneysel araglar kullanarak
malzemelerin en uygun sekilde karistirildig: yapilar1 bulmaya ¢alismak zaman alici ve
maliyetli olacaktir. Bu nedenle, bu problemi ¢6zmek ve deneysel ¢alismalarda sunum

icin en uygun yapiy1 elde etmek i¢in ¢ok amagli optimizasyon siireci Onerilmektedir.

Optimizasyon, istenen uygulamaya bagli olarak istenen islevi veya endeksi en aza
indirgeyerek veya en {st dilizeye c¢ikararak bir malzemenin veya durumun
parametresini veya ozelliklerini optimize eden ve en iyi degeri veya cevabi saglayan
problemleri degerlendirmek ve tasarlamak i¢in uygun bir aractir. GOstergelerin veya
fonksiyonlarin sayisinin birden fazla oldugu ve amacin tiim bu gostergeler i¢in en
uygun durumlari dikkate almak oldugu durumlarda, ¢cok amagli optimizasyon dikkate
alinacaktir. Bagka bir deyisle, cok amacli optimizasyon siirecindeki genel amag, ayni
anda bir dizi maksimum ve minimum fonksiyonla optimum bir ¢6ziim elde etmektir.
Cok amach optimizasyonda gosterge olarak mevcut minimum ve maksimum
fonksiyonlar kiimesi géz oniine alindiginda, mevcut modlardan bir dizi optimum
¢Oziim elde edilecektir. Bu genellikle ¢ok amacli optimizasyon siirecinde bir sorun
olarak goriiliir. Nesnel fonksiyonlarin ve gostergelerin esit 6neme sahip oldugu

durumlarda, farkli karar verme yontemlerinin kullanilmast onerilir.
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1.8. Arastirma Gecmisi
1.8.1. Perovkit giines pilleri ile ilgili yapilan literatiir calismalar

Ilk perovskit minerali (Sekil 1.13), Prusyali mineral bilimci Gustav Rose (1839)
tarafindan Ural bolgesinde yer alan Akhmatov madeninden ¢ikarilip kendisine
gonderilen klorit bakimindan zengin bir kayag¢ pargasinda bulunmustur. Mineralin ismi
Rus meclisinde bakanlik yaparken arkeoloji, madencilik ve tas isciligi konusunda
reformlarin yapilmasinda 6nemli rol alan Napolyon Savaslar1 gazisi Kont Lev A.

Perovskiy (1792—-1856) onuruna atfedilmistir.

Sekil 1.13. Fotograf-Kont Lev A. Perovskiy, Gustav Rose, perovskit minerali.
Mineralin kesfinden sonra ilerleyen yillarda kalsiyum titanat (CaTiO3) yapisinda
perovskit kristali sentezlenerek patenti alinmistir. Farkli iyonlar kullanilarak
olusturulan oksit yapisindaki perovskit kristallerinin arastirmalar1 yapilmistir.
BaTiO3, PbTiO3, SrTiO3, BiFeO3 gibi perovskit yapilar1 ferroelektrik 6zellikleri
nedeniyle fotovoltaik sistemlerde uygulama bulmaya baslamis ancak yari iletken
ozelliklerinin 1yi olmamasi nedeniyle yayginlasmamistir. Ancak halid perovskit
kristali (ABX3; A: katyon, B: divalent metal katyonu, X: halojen anyon) oksit formuna
gdre giines hiicreleri icin kullanilabilinecek uygun yariiletken 6zellik gostermistir. Tlk
olarak 1893 yilinda Wells sezyum kursun halid bilesikleri CsPbX3 (X = Cl, Br, I)
iizerine 6nemli bir ¢caligma yapmistir. Daha sonra Meller CsPbX3 yapisinin yiiksek
sicaklikta bozulmus tetragonal yapidan kiibik faza gegtigini kanitlamistir. Sezyum
yerine farkli katyonlar CH3NH3PbX3 ve kursun yerine kalay kullanilarak
CH3NH3SnBrxI3 x (x=0-3) [28], farkl1 perovskit yapilari olusturulmustur.
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Tablo 1.1. Perovskit giines pilinin arastirilmasinda yardim eden kisiler ve yaptigi
arastirmalar

S. No Y1l Grup Konu

1 2009 Miasaka Ilk perovskit giines pilini arastirdilar.  Perovskit
ve ark  uyarlilastirilmis hiicreler (PSSC) adi verilen hiicreleri
[23]. sentezlediler ve yapida boyalar yerine kati bir perovskit

emici tabaka kullanildi.

2 2012 Kimve  Kim ve meslektaslari bu sorunu 2012 yilinda kat1 bir bosluk
ark [24].  tasima katmani Spiro-OMeTAD saglayarak ¢ozdiiler.

3 2016 Tan ve Farkli polimer HTM katmanlar1 PTAA, MEH-PPV, P3HT,
ark [48]. PTV ve PCPDTBT ve polimerik olmayan Spiro-OMeTAD,
Cul kullanmanin MAPbI3 bazli perovskit gilines pilinin

temel parametreleri lizerindeki etkisini aragtirmistir.

4 2016 Bansalve ETM katman malzemeleri i¢in TiO2, CdS, Zn0O(0.3)S(0.7),
ark [49]. ZnO, ZnSe, ZnS ve HTM katman malzemeleri i¢in Spiro-

OMeTAD malzemeleri, Cu20, CuSCN, NiO, CsSnI3u

dikkate aldilar ve HTM i¢in Spiro-OMeTAD katmanini

sabitleyerek ve tim ETM'leri test ederek ve ETM igin

TiO2'yi sabitleyerek ve tim HTM'leri test ederek

verimliligi hesapladilar.

5 2017 Mandapu 1Iki kat bosluklu tasiyict ve farkli polimer elektronlar
veark  PEDOT: PSS ve PCBM iceren MAPDI3 bazli perovskit

[50]. glines pilleri {izerinde ¢alisilmis ve emici tabakanin

kusurlarinin  kalinligimin ve yogunlugunun ve transfer

katmanlarinin ~ safsizligimin ~ giines  pilinin  temel

parametreleri iizerindeki etkisini aragtirmistir.
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Tablo 1.1. (Devami) Perovskit gilines pilinin aragtirilmasinda yardim eden kisiler ve
yaptig1 aragtirmalar

S. No

Yil Grup

Konu

6

2017 Ramelia

Ve

[51].

ark

Silikon hiicrelerle birlestirilmis MAPDbI3 perovskit
hiicrelerinin bir simiilasyon ¢aligmasi, 2017 yilinda
Ramelia ve ark tarafindan gerceklestirilmistir.
Simiilasyonu ii¢c modelde (1) sadece silikon hiicreler (2)
TiO2 tagima katmanina sahip perovskit kuplajli silikon
hiicreler ve (3) TiO2 tabakast olmadan

gerceklestirdiler.

7

2018 Timurid

Ve

[52].

ark

2018 yilinda, Timurid ve ark bosluk tasima
katmanlarini degistirmek i¢in yeni fikirler ortaya koydu
ve bazi bakir tuzlarinin (CuSbS2 ve CulnS2) program
tarafindan kullanilmasinin verimliligini dl¢tiiler. Kendi
analizlerinin Spiro-OMeTAD'inkinden biraz daha
yliksek oldugunu gosterdi.

8

2019 Raoui ve
ark [53].

2019 yilinda Raoui ve meslektaglar, SCAPS-1D
programu ile bakir tuzlar1 ve Spiro-OMeTAD gibi diger
alternatif malzemeleri kullanarak HTM polimer
tabakasinin P3HT polimer ile kullanimini arastirdilar.
Ayrica Spiro-OMeTAD'1 HTM olarak sabitleyerek
Ti02, ZnO ve SnO2 gibi ¢esitli ETM katmanlarini test

ettiler.

9

2019  Chauduri

veE

[54].

ark

Chauduri ve ark SCAPS-1D programini kullanarak
PEDOT: PSS polimer bosluk tagima katmanina sahip
bir perovskit giines pilinin parametrelerini inceledigi ve
her birinin degerlerini optimize ettigi 2019 yilinda

baska bir ¢alisma yapilmistir.

20



Tablo 1.1. (Devami) Perovskit gilines pilinin arastirilmasinda yardim eden kisiler ve

yaptig1 aragtirmalar

S.No Yl Grup Konu

10 2019 Razaghi ve 2019 yilinda Razaghi ve ark. adsorban tabakada iki
ark [55]. eszamanli perovskit kullanimi etrafinda COMSOL

programinda simiilasyon kullanarak ii¢ boyutlu bir
calisma ylriitmiistiir.

11 2020 Abdul Al Abdul Al Hussein ve ark. tarafindan yapilan bir 2020
Hussein ve c¢alismasi, bu kez PANI/ SWCNTS nanokompozitini
ark [56]. kullanarak, bosluk tasima tabakasinda polimer

malzemelerin kullanimina bakti. ki tip HTM
kullanarak perovskit giines pilleri iirettiler ve simiile
ettiler.

12 2020 Abdelalaziz Perovskit hiicrelerinde yeni monovalent katyonun
ve ark [57]. etkisi 2020 yilinda Abdelalaziz ve ark. tarafindan

arastirilmistir. Bu ¢alismada metilamonyum (MA)
yerine amidinyum (FA) formu, kursun yerine kalay
kullanilmistir.

13 2020 Timurid ve 2020 yilinda, Timurid ve ark TiO2 elektron tagima
ark [58]. katmanini farkli lityum yiizdeleriyle yogunlastirmak

icin yeni bir fikir ortaya attilar. Lityum eklenmesinin
elektron tasimmimini 1iyilestirecegini ve titanyum
dioksitteki hareket direncini azaltacagini One
stiriiyorlar.

14 2020  Singh ve Farklix-25,0.1878, 0.125, 0.0625 ve 0 igin Mg(x)O
ark [59]. Zn(1-x) Mg(x)O adi verilen yeni bir elektron tagima

katmani, 2020 yilinda CsPbI2Br perovskite dayali

olarak Singh ve ark. tarafindan gergeklestirilmistir.
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1.9. Arastirma Amaci

Perovskit gilines pilleri, benzersiz 6zellikleri nedeniyle son yillarda arastirmacilar
tarafindan fark edilen en verimli giines pilleri arasindadir. Bu nedenle bu tezde bu
hiicreler arastirilmaya c¢alisilmis ve simiilasyon agamasi yardimiyla bu hiicrelerin
performansi 6l¢iilmiis ve tahmin edilmistir. Bu tezin ikinci béltimiinde perovskit glines
pilleri tam olarak tanitilmaya ve bu hiicrelerin her bir tabakasinda kullanilan
malzemeler incelenmeye calisilmigtir. Bu boliimde, bu malzemelerin verimlilik,
maliyet ve cevresel etki faktorlerine dayanarak se¢ilmesinin zorluklarini ele almaya
calistik. Ugiincii boliimde, ilgili simiilasyon programma giren perovskit giines
pillerinin katmanlarinda kullanilan malzemelerin 6zellikleri 6zetlenmistir. Ayrica bu
arastirmada kullanilan simiilasyon program ve araglarina iligskin agiklamalar sunulmus
ve tim yonleriyle aragtirilmigtir. Bu arastirmada giines pili tasarimi ve verimliliginin

simiilasyonu SCAPS-1D programi ile yapilmustir.
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2. MATERYAL VE YONTEM

2.1. Giines Hiicresi Kapasite Simiilator Programi (SCAPS -1D)

Gelen 151k fotonlarinin enerjisinin bir p-n yar iletken baglanti cihazi tarafindan
elektrik enerjisine dogrudan doniistiiriilmesi, fotovoltaik (PV) etkisi olarak bilinir.
Chapin ve ark [65]. 1954 yilinda silikon giines pillerini %6'lik bir donilisiim oraniyla
sunmus, PV'lerin yeni bir ¢aginin baslangici olarak kabul edilmistir. Bu fenomen
zaten bir ylizyilldan fazla bir siiredir biliniyordu. Bu konseptte, giines hiicreleri,
ozellikle uzay endiistrisi i¢in, uzak konum cihazlarina siirekli gii¢ saglamanin ¢ok
etkili bir yolu olarak hizla kabul edilmistir. Tabi ki, bu fotovoltaik uygulamas1 giinliik
hayatimizda var olan diger kullanimlara hizla yayildi. Giines pillerinin yapisi,
ozellikleri ve ¢alisma prensipleri diinya capinda kapsamli bir sekilde incelenmis ve
literatiirde bildirilmistir [66]. Foton enerjisi, kullanimdaki yar1 iletkenin enerji bant
araligindan daha biiyiik oldugunda veya onunla eslestiginde, malzeme tarafindan
emilebilir. Fotonun emilimi sonucu kazanilan enerji, elektronu valans bandindan
serbestge hareket edebilecegi iletim bandina uyarir bir deligin arkasinda birakmak
(elektron yoklugu). Elektron deligi ¢iftinin iiretimi depletion bdlgesinde (glines pilinin
p-n kavsagindaki temas alan1) oldugunda, bu alandaki mevcut alan onlar1 dis (sol ve

wright) kontaklarda toplanabilecekleri yerde ayiracaktir.

Giines pilleri kavrami basit olsada, yapimi ve gelistirilmesi ¢ok fazla zaman ve enerji
tiketir. Bu sorunun istesinden gelmek i¢in, bazi gruplar cesitli programlar
gelistirmeye baslamis ve bu giines mahzenlerinin modellenmesi iizerinde
calismiglardir. Programlarin karmasiklik seviyesi birinden digerine degisir ve
cogunlukla tanitilan ¢ikt1 verilerine baglidir. Son yillarda en sik kullanilan programlar
COMSOL [67], SILVACO ATLAS [68], AMPS [69], wxAMPS [70] ve
SCAPS [71-76]'dir.

Bu yazilimlar arasinda SCAPS programinin ¢ok genis ¢ikt1 ve giris verisi yelpazesine
sahip yeni baslayanlar i¢in ¢ok kolay oldugu diisliniilmektedir [72]. Bu yazida, bu

programi tanitmay1 ve ¢oklu islevleri hakkinda kisa bir agiklama yapmay1 amacladik.



2.2. SCAPS-1D Programina Genel Bir Bakis

SCAPS-1D programinin ilk versiyonu 1998 yilinda Belgika'daki Gent Universitesi,
Elektronik ve Bilgi Sistemleri Boliimii'nde (ELIS) Marc Burgelman grubu tarafindan
gelistirilmistir. Bundan sonra bu yilin sonlarina kadar 50'den fazla versiyon

gelistirilmistir (SCAPS 3.3.10) [77,78].

SCAPS-1D programinin dogru kullanilabilmesi i¢in bazi 6nemli adimlarin g6z 6niinde
bulundurulmasi gerekmektedir. Bu agiklama boliimiinde sunulan 6rnek, SCAPS-1D
paketinden alinmustir.

Program, akim-gerilim I-V, kapasite-gerilim (C-V), kapasite-frekans (C-f) ve kuantum
verimliligi (QE) seklinde sonuglar saglayabilir. I-V diyagramlar1 araciliiyla acik
devre voltaji (V oc), kisa devre akimi (Isc), doldurma faktorii (FF) ve gilic doniistiirme
verimliligi (PCE) dahil olmak {izere giines pilinin fotovoltaik parametreleri Toplu
hesaplama islevselligi, katmanlarin ve katman malzemelerinin parametrelerini -
optimize etmek icin bu programda da miimkiindiir. Bu tiir bir hesaplamada, program

bir katmanin farkli kalinliklar1 gibi katmanlarin farkli parametre degerlerinde

hesaplamalar1 kontrol edebilir [60].

2.3. Sayisal Simiilasyonlar

Simiilasyon, fiziksel operasyon, Onerilen fiziksel agiklamanin uygulanabilirligi ve
fiziksel degisikliklerin giines pili cihazlariin performansi lizerindeki etkisi hakkinda
derinlemesine bilgi edinmek i¢in ¢ok 6nemli bir tekniktir. Giines pilleri simiilasyonu
icin ¢esitli simiilasyon modelleri (SCAPS, AMPS, SCAP vb.) bulunmaktadir. SCAPS
(Giines hiicresi kapasite simiilatorii), Belgika Gent Universitesi Elektronik ve Bilgi
Sistemi boliimiinde bir grup giines pili arastirmacisi tarafindan gelistirilen yedi yar1
iletken giris katmanina sahip tek boyutlu simiilasyon programidir. Simiilasyon
caligmalar1 olmadan bir giines pili tasarlamak hem pratik hem de zaman ve para kaybi1
dir. Sadece riski, zamani ve parayi en aza indirmekle kalmaz, ayn1 zamanda giines pili
performansini optimize etmek i¢in katman ozelliklerini ve roliinii analiz eder. Bir
cihazi simiile etmek icin tiim temel giris parametreleri, gercek bir muadili gibi
davranacak sekilde iyi tanimlanmalidir. Perovskit bazli giines pilleri, CIGS gibi
inorganik yar1 iletken gilines pilleri ile benzer bir yap1 kullanmistir ve perovskitte
Wannier tipi eksiton bulunur. Boylece, 1D simiilatorii gibi SCAPS, perovskit bazli

giines pillerini simiile etmek i¢in kullanilabilir.
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Onceki béliimlerde tartisildigi gibi, giines pillerinin incelenmesi simiilasyonun iki
asamasinda yapilir. Simiilasyon programlarinda bazi basitlestirici  kosullarin
uygulanmasinin yanm sira deneysel calismalarda deneyin farkli boliimlerinin ideal
olmayan kosullarinin uygulanmasi nedeniyle, simiilasyon sonuglar1 her zaman daha
yilksek verim saglamaktadir [62-64]. Katmanlarin kalinligi iizerindeki yansima

degerinin hesaplanmasi ampirik arastirmalar yardimiyla yapilmistir [61].
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Sekil 2.1. Scaps-1D genel bir bakis

2.4. Giines Pili Parametreleri

Karakterizasyon, giines pilleri ve fotovoltaik malzemelerin arastirilmasinda kritik bir
boliimdiir. Ciinkii belirli kosullar altinda bu pillerin 6zellikleri kolaylikla etkilenebilir.
Bu nedenle bir giines pilini karakterize etmek, bir hiicreyi bilmek, yani onun
davranigini, verimlilik durumunu ve performansini etkileyen kusurlarin veya parazitik
unsurlarin varligini tanimlayabilen tiim bilgileri toplamak gerekir. Bu giines pillerini

karakterize etmek ve elektronik davranislari hakkinda detayli bilgi elde edebilmek
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icin, giines pilleri ¢alisma prensibine en uygun devre modelini olugturmak ve bu devre

modeli i¢in kullanilan parametreleri bilmemiz gerekir.

Bu boliimde giines pilleri ile ilgili dnemli kavramlar tanitilmastir.
v 1-V egrisi

Kisa devre akimi

Acik devre gerilimi

Doldurma faktorii

Verimlilik

Direng etkileri

Kuantum verimi (QE)

Agik Devre Gerilim Diisiisii (OCVD)

AN N N D U N NN

Rekombinasyon

2.4.1. Giines pili ¢ift diyot devre modeli

Bir giines pilinin elektronik davranigint anlamak ig¢in, hiicrenin ideal elektrik
bilesenlerini tanimlayan esdeger bir devre modeli olusturmak faydalidir. Yillar iginde
giines pilini en 1iyi sekilde temsil eden birkac model gelistirilmistir. En dogru
tanimlardan biri, hiicreyi karakterize eden tiim ana etkileri dikkate alan bir cift diyot

devre modelidir [114].
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Sekil 2.2. Cift diyot modelinin devre semasi
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Cift diyot modelinde, birinci diyot PN-baglantisin1 temsil eder ve ikinci diyot,
baglantinin rekombinasyonunu temsil eder. Tek diyot modelinde idealite faktorii (n)
sabit bir deger olarak alinir, ancak gergekte idealite faktorii voltajin bir fonksiyonudur.
Cihazda rekombinasyon baskin oldugunda idealite faktorii 1’e yaklasir. Bununla
birlikte, diisiik voltajlarda, baglant1 noktasindaki rekombinasyon etki artar ve idealite
faktorii 2’ye yaklasir. Bu nedenle, tek diyotlu devre modeline kiyasla birincisine
paralel olarak ikinci bir diyot eklenir ve idealite faktorii 2 olarak ayarlanarak baglanti
rekombinasyonu ¢ift diyot olarak modellenmistir [115]. Ayrica direnglerdeki dagilma
giiclinii goriintiilemek ve giines pilinin azalan verimini goérmek i¢in seri ve paralel

diren¢ eklenmistir.

Aydinlatma altinda diyot asagida verilmistir.
=1 — M} _ } _ [ [ti'i'-"H-Rg}] . } _ V+IR;
1=l =l [Exp[ kT L=l (&P |5 o -

Aydinlatma altinda 151k yogunlugu, ikinci diyotun etkilerini sinirlar. Karanlikta pratik

Ol¢iimler yapilir.

I'= Iy [E’-xP [@] - 1} + oz [exp [%fﬂ] B 1} +ﬁ

Yukarida verilen denklemi basitlestirmek i¢in eksi bir (-1) terimi telafi edilir.

Bu sayede, aydinlatma altinda denklem asagidaki gibidir.

g(V+L.Rs q(V+ILRs] V+ILRs
[=1I, — Iyex [— —1 —
L 01€XP KT 0z 2kT Rshune

Karanlik ortamda denklem asagida gosterilmistir.

I = Ipjexp [T 4 ppenp |18 4 TS

Rghunst

2.4.2. Giines pili i-v (akim-gerilim) karakteristigi
Bir fotovoltaik giines pilinin [-V egrisi, akim-gerilim karakteristigini gosterir ve giines

enerjisi doniisiim yetenegi hakkinda ayrintili bilgi verir.
Bir giines pili tarafindan tiretilen akimin genel ifadesi

I=1I— Inn (E%— 1) —1Iy2 (E%—l)
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Yukaridaki denklemde eqV/kT, yari-notr bolgelerdeki rekombinasyon akimini temsil

ederken, eqV/2kT tiikenme bolgesindeki rekombinasyonu temsil eder.

'

lSC ‘\

[V egrisi Vive Imp

Kisa devre akumm, Isc

MP
Giines pilinden

elde edilen giic

P=WV=xI

AKIM

Acik devre gerilimi, ‘-.':::::\‘

GERILIM Vo

Sekil 2.3. Bir giines pilinin akim-gerilim karakteristigi
Sekil 2.3 giines pili i¢in birka¢ dnemli parametreyi gostermektedir. Kisa devre akimi
(ISC), acik devre gerilimi (VOC), verimlilik (m) ve doldurma faktorii (FF) gibi

parametreler akim- devre karakteristigi ile belirlenir.

Hiicrenin aydinlatilmasi, diyottaki normal akimlara eklenir, bdylece diyot yasasi

1=1I[exp(Z)—1] -1,

| 14
Light

Sekil 2.4. Karanlik I-V ve aydinlik I-V karakteristigi

I=1,— I [exp(Z2)] - 1

Aydinlatma olmadan bir giines pili, biiylik bir diyotla ayni elektriksel ozelliklere

sahiptir. Pil izerinde 151k parladiginda, hiicre gii¢ iiretmeye baslar ve IV egrisi degisir.
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Yukaridaki denklemde -1 (eksi bir) degeri genellikle ihmal edilebilir. Ustel terim, 100
mV’nin altindaki gerilimler disinda genellikle 1’den biiyiiktiir. Ayrica, diisiik

gV
1=t~ I [ewn (7))
gerilimlerde 151k ile {iretilen akim (IL), I0 terimine hakimdir, bu nedenle -1 (eksi bir)

degeri aydinlatma altinda gerekli degildir ihmal edilir.

Kisa devre akimi, ISC (JSC), bir giines pilinin uglar1 arasindaki gerilimin sifir olmasi
durumunda gozlenen akimdir. Kisa devre akimi, 151k tarafindan {iretilen tasiyicilarin
tiretilmesi ve toplanmasindan kaynaklanmaktadir. Sekilde gosterildigi gibi, ISC giines

pilinden gelen maksimum akimdir.

A

lge \-

Isc, bir giines pilinden gelen
maksimum akimdir ve cihazdaki
H 91 ™ 9 w
voltaj sifir oldugunda ortaya
cikar

giines pilinin IV egrisi

oines pilinden
elde edilen gic

GERILIM

Vac

Sekil 2.5. Kisa devre akimi, giines pili I-V karakteristigi
Kisa devre akiminin bagli oldugu faktorler [117];

v Giines hiicresinin alan1 (ISC mA/cm2)

v" Foton sayist (ISC dogrudan 151k yogunluguna baghdir.)

v" Gelen 15181 spektrumu (¢ogu giines pili i¢in spektrum AM 1.5°tir.)
v Optik ozellikler (giines pilinin sogurulmasi ve yansimasi)

Agik devre gerilimi, VOC, bir giines hiicresinden saglanan maksimum gerilimdir.
VOC, akim sifir oldugunda devrede goriilen gerilimdir ve VOC, giines pilinde net

akimu sifira esitleyerek hesaplanir.
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Voo = "‘:%Tm (j—: + 1)

Denklemden goriilebilecegi gibi VOC, giines pilinin doyma akimina ve iiretilen
akima baglidir. Doyma akimi 10, gilines pilindeki rekombinasyona baglidir. Bu
nedenle, VOC, cihazdaki rekombinasyon miktariin bir 6l¢iisii olarak adlandirilabilir

[118].

2.4.3. Doldurma faktorii

Doldurma faktorii, ’FF” ile gosterilir, bir giines pilinin kalitesinin bir ol¢iisiidiir.
Yukarida agiklanan ISC ve VOC, bir gilines pilinden gelen maksimum akim ve
voltajdir. Ancak bu noktalarda giines pilinden gelen gii¢ sifirdir. Doldurma faktorii,
giines pilinden elde edilen maksimum giiciin ISC ve VOC carpimlarinin orani olarak

tanimlanir, doldurma faktorii 1 degerine ne kadar yakinsa pil o kadar verimli demektir.

Doldurma faktori

FF = “mp-mp
Vocdsc

| giines pilinin IV egrisi

sc

L= ¥ - A

p= Vo, bir giines pilinden gelen
E - o makesimum gerilimdir ve

' gimes pilm en cihazdan gecen net akum sifir
elde edilen gig . '
= oldugunda chugur.

GERILIM Voc >

Sekil 2.6. Acik devre gerilimi, giines pili [-V karakteristigi
Sekil 2.6°daki grafikten de goriilebilecegi gibi, daha biiyiik dolum faktorii degeri daha
yiiksek ¢ikig giicli verir. Bir glines hiicresinin maksimum teorik dolum faktorii, giines
hiicresinden gelen giiciin voltaja gore diferansiyelinin sifira esit oldugu yeri bularak

belirlenebilir.
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Yiksek dohm faktérhi pil

Gerilim Cerilim

Sekil 2.7. Akim-gerilim fonksiyonu olarak doldurma faktorleri

av) _ o
dav
Elde edilen ;

FMP = Vgc — %IH (QLT;P + 1)

Bu denklemlerdeki 6nemli bir faktor, bunlarin olasi bir maksimum doldurma faktori
degerini temsil etmeleridir ve pratikte, parazitik diren¢ kayiplari nedeniyle doldurma

faktorii teorik denkleme kiyasla daha diisiik olacaktir.

2.4.4. Verimlilik

Giines pili verimliligi, fotovoltaik etkiler yoluyla giines pili tarafindan elektrige
dontstiiriilebilen fotonun (gilines 15181) enerjisidir. Bir glines pilinin verimliligi, bir
hiicreyi digeriyle karsilastirmamizi saglayan 6nemli bir parametredir. Giines pilinin
sicaklig1 ve gelen giines 151g1min yogunlugu verimi etkileyen faktorlerdir. Bu nedenle,
bir hiicrenin verimini digeriyle karsilastirmak i¢in aym1 kosullarin dikkatlice

uygulanmasi gerekir.
Bir giines pilinin verimliligi;
Pmar = Vg{j.f_gc.FF
— Voclgsc.FF

II Pin
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2.4.5. Giines pillerinde parazitik direncler

Seri direng ve sont direnci, giines hiicresindeki en iyi bilinen parazitik direnglerdir. Bu
direng etkileri, direnglerdeki giicli dagitarak giines pilinin verimini diisiiriir. Seri ve
sont direngleri, giines pilinin geometrisinden etkilenir. Bu parazitik direngler,

doldurma faktoriinii azaltarak giines pili lizerinde olumsuz etkilere sahiptir.

series resistance Current
—_—
NSNS ——e
Rg A

shunt
I A ! resistance Voltage

RSH

Sekil 2.8. Bir giines pili devresi seri direng (RS) ve sont drenci (RSH)

Bir giines hiicresindeki seri direncin nedenleri sunlardir [121];

- Akimin giines hiicresi taban1 boyunca hareketi,

- Hiicredeki metal kontak ile silikon arasindaki temas direnci

- Ust ve arka metal kontaklarin direnci
Giines pilinin doldurma faktdrii, esas olarak bu seri direngten etkilenir ve bu direncin
cok yiiksek degeri kisa devre akimini azaltabilir. Giines hiicresinden gelen

maksimum gii¢ asagida gosterilmistir.

_— _ I _ I
Pyp ® Vigplyup — LipRs = Vuplup (1 _%Rs) = Pue (1 — Rs)

Voc

Rg

Pyp = Pyp (1 " Ren

Normalize edilmis bir seri direncin tanimlanmast

g = Rs
5= Rear

Seri direncin bir giines pilinin ¢ikis giicii lizerindeki etkisini yaklasik olarak asagida

gosterilmistir.
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Pyp = Ppyp(1 —75)
Agik voltaj gerilimi ve kisa devre akiminin seri direngten etkilenmedigi var

sayildiginda, seri direncin doldurma faktorii iizerindeki etkisi gosterilmistir.

FF' = FF(1—15)

VoclscFF' = VoclscFF(1 — 1)

2.4.6. Paralel direng

Paralel direng (s6nt direnci) RSH, bir giines hiicresinde 6nemli gii¢ kayiplarina yol
acar. Bu direng, giines pilinde iiretilen 151k i¢in alternatif bir akim yolu saglayarak giic
kayiplarina neden olur. Bu alternatif akim yolu, giines pilinden gecen akim miktarini
azaltir ve gilines pilinin voltajim1 diismesine neden olur. Paralel direng etkisinde bir
giines pili i¢in asagida gosterilmistir.

_ g v
f—fL—IUEX"p E _R_.';:-:

b
=

Alim yogunlufu  (mAlcm?)

| |— ineal sofar cedl
| [ ceit with Rshunt
al

Gerilim (V)

Sekil 2.9. Bir giines pilinde s6nt direncinin dolum faktériine etkisi, hiicre alan1 1cm2,
T=300K, RSH=30 ohm.cm?2

Bir glines pilinden elde edilebilecek maksimum gii¢c asagida gosterilmistir.

P & Vol _T’iP:V I (_@L):P (_Ei)
MP MP*MP Rsy MpPiMP Imp Rsy MP Isc Rsy

Pyp :PMP( —%)
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Normalize edilmis bir paralel direncin tanimlanmasi

Pup = Pup (1 —i)

FSH
OCYV ve ISC'nin sont direncinden etkilenmedigini varsayarsak,
FF'=FF(1-—
'SH

1

Varler P F = Varl fr(l——
OCLsC acisc reH

sont direncinin doldurma faktoriine (FF) etkisi

2.4.7. Sicakhgin etkisi
PV giines pilleri sicakliga duyarhdir ¢linkii sicaklik artis1 giines pili yari-iletkeninin
bant araligin1 azalmasina neden olur [123]. Bir giines pilinde, 10°1n sicakliga olan

bagimlilig1 sebebiyle VOC sicaklik ile azalir.

4

Lsc hafif artar

el

Pil yiikzek
scakdakta

-
Voo azalmakta W

Sekil 2.10. Sicakligin bir giines pilinin [-V karakteristigi tizerine etkisi
P-N baglantis1 10 i¢in;

-
Dn;

Iy = ‘?ALND

ni; sicakliktan etkilenen i¢ tasiyici konsantrasyonudur.
D, azinlik akim tasiyicisinin yayilimidir.
ND safsizlig1 temsil eder, L azinlik tasiyici diflizyon uzunlugudur.

ni i¢in;

n;-“' = 4 (2:};?)3 [?H;mﬂ)afz exp (_%) = BT® €Xp (_%
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me ve my, strastyla elektronlarin ve deliklerin etkili kiitleleridir.

EGO, mutlak sifira dogrusal olarak ekstrapolasyon edilen bant araligidir, B, sicakliktan

bagimsiz sabittir.
[0'm VOC iizerindeki etkisi, I0’1n Voc igine aktararak hesaplanabilir.

_ KT (fs€) = KT — iyl = Fint., — [T exp (— Fee)] =
Voc = qln(;c,) p [Inlsc — Inly] qu&it‘ 2 In [ET EIP( kT )]

kT aVgo

?(Infsc — Ingr —yInT + F)

EGO = qVGO esitligi saglandiginda, dVOC / dT'nin dISC / dT'ye baglh olmadigini
varsayarsak, dVOC / dT su sekilde bulunabilir.

dVoc _ Voc—Veo Kk
dT T ¥ g

bir giines pilinin sicaklik hassasiyetinin pilin VOC degerine bagli oldugunu

gostermektedir.

2.4.8. Isik siddetinin etkisi

Isik yogunlugu, VOC, ISC, verimlilik, dolum faktoérii (FF), seri ve sont direnglerinin
etkileri dahil olmak {izere gilines pili parametrelerini etkileyen onemli bir faktordiir.
Bir giines hiicresindeki 151k yogunlugu, giines sayis1 olarak adlandirilir; burada 1 giines

spektrumu, AM 1.5 veya 1 kW / m2'de standart aydinlatmaya karsilik gelir [124].

2.4.9. Kuantum verimliligi

Kuantum verimliligi (QE), giines pili tarafindan toplanan yiiklerin giines hiicresi
tizerindeki gelen fotonlarin sayisina orani olarak tanimlanir [125]. Bu parametre bize
bir gilines pilinin kalitesi hakkinda temel bilgileri verir. Kuantum verimliligi, (foton)
15181n elektronlara doniigiimiinlin verimliligini 6lgmemize olanak saglar. Kuantum
verimliligi ¢ogu zaman farkli bir dalga boyu aralig: ile olgiiliir, ¢iinkii bir fotonun
enerjisi arasindaki iligki dalga boyuyla ters orantilidir [125]. Genellikle bir giines
pilinin iki tiir kuantum verimi dikkate alinir. Dig kuantum verimi (EQE), hiicrenin
optik kayiplarini i¢eren bir kuantum verimliligidir.

elektronfs (akim)/(elektron yikia)

EQE =

foton/s - {fotonlarin toplam gici)/({fotonlarin enerjisi)
Esitlik goriuldiigii gibi, dis kuantum verimliligi 1s18im emilmesine ve yiklerin

toplanmasina baglidir.
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I¢ kuantum verimi, yansitilmayan fotonlarin toplanabilir tastyicilar iiretebilecegi

verimliligi ifade eder [125].

glektrons _ EQE
emilen fotonlar/s 1-Yansima

IQE =

Kirmiz1 tepki, arka vyiizey
rekombinasyonu, uzun dalga
boylarinda emilimin azalmasi
A On viizey rekombinasyonu nedeniyle ve diigiik difiizyon uzunluklan
mavi tepkisi azaldi nedeniyle azalir.

[ \

T ideal knantum

/ verimliligi

.y
o

Genel QE'deki azalma vansima
ve diigiik difiizyon uzunlugundan
kaynaklamir.

Bant arahginn altinda
hicbir 151k emilmediginden
uzun dalga boylarinda QE
sifirdmr.

‘ Harici Kuantum Verimliligi |

>

—_— . hc —
/.= = | Dalgaboyu
2

Sekil 2.11. Kuantum verimliligi 6rnek grafik

Fotonlarin yansimadan dolay1 kaybolmadigini diisiiniirsek ideal bir giines pili i¢in dig
kuantum verimi (EQE) egrisi sekil 2.11°de gosterilmistir. Aslinda, ideal kuantum
verimliligi yukaridaki sekilden goriildigli gibi kare sekle sahiptir. Ancak, bir gilines
hiicresinin kuantum verimi, yik tasityicilarinin harici bir devreye giremedigi
rekombinasyon etkileri nedeniyle azalir [125]. Bant araligmin altindaki enerjiye

sahip fotonlar sogurulmaz, bunlarin kuantum verimliligi sifirdir.

2.4.10. Spektral yanit (sr)

Spektral yanit, giines pili tarafindan iiretilen akimin giines piline gelen giice oranidir

[46]. Bu parametre, yukarida acgiklanan kuantum verimliligine benzerdir.

Bilinen bir kavram olarak, bir giines pilinde foton, elektron ve diger yiik tasiyicilarin
daha yiiksek bir enerji durumu elde etmesine neden olarak elektron-delik cifti

olusturur.
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1
P ideal pil
< dlciilen pil
=
; K]
=
=
=, 1.4
[ ]
0.2
0
] 0.2 0.4 0.6 0.8 1 f 1.2
Dalga bovu (pm) 5 = he
E
g

Sekil 2.12. Bir silikon giines pilinin spektral yaniti

Daha diisiik dalga boyunda bir foton daha yiiksek bir enerjiye sahiptir. Bir giines
pilindeki foton elektron-delik ¢ifti olusturur ve kalan fazla enerji 1s1 lireten fononlar
olusturur. Bu 1s1, bir giines pilinin verimini ve gii¢ ¢ikisini azaltir. Bu nedenle,
fotonlarin enerjisi tam olarak kullanilamaz, ¢linkii daha diisiik dalga boyundaki enerji
fazlaligt ve foton enerjisinin bant araligindan daha diisiik olmasi elektronlari

uyaramaz. Bunlar, bir giines pilindeki gii¢ kayiplarini temsil eder [126].

Yukaridaki grafikte silikon giines pilinin cam altindaki spektral tepkisini goriiyoruz.
400 nm'nin altindaki kisa dalga boyunda cam, 15181n cogunu emer ve spektral yanit cok
diistiktiir. Orta dalga boylarinda hiicre ideale yaklagir. Uzun dalga boylarinda yanit
sifira doner [126]. Kuantum verimliligi ve spektral yanit ikisi de glines pili analizinde
kullanilan parametrelerdir. Bununla birlikte, spektral yanitin avantaji, dogrudan
Olctilebilmesidir. Bu hesaplanmis parametreden sonra kuantum verimliligini bilmek

i¢in kullanilir.
QE’yi SR’ye doniistiiren denklem agagida gosterilmistir.
_a
SR = — QFE
~ __ QEA(nm)
SR(A/W) = 1239.8

h, ¢ ve q fiziksel sabitler oldugundan, elde edilen yeni formiil;
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2.4.11. Acik devre gerilimi diisiimii (ocvd)
Foton ile iiretilen fazla azinlik tastyicilarinin 6émrti, gilines pili tasariminda 6nemli bir
parametredir. Bir fotovoltaik hiicrenin toplam enerji doniistim verimliligi, hiicrenin

temel bolge azinlik tasiyict dmriine kritik olarak baglidir [127].

OCVD, p-n baglantisinin taban bdlgesi i¢indeki fazla azinlik tasiyict Omriini

belirlemeye yonelik bir tekniktir [127].

Gerilim grafigini gozlemleyerek, azinlik tastyicilarimin yasam siireleri hakkinda
onemli bilgiler elde etmek miimkiin olacaktir, aslinda, teoriden biliyoruz ki, bir p-n

jonksiyonun agik devre gerilimi (VOC), tasiyicilarin yasam siiresine baghdir.

Bir silikon hiicre diisiiniirsek, VOC'nin inis boliimiinii sekil 2.13’te gosterildigi gibi {i¢

alana bolebiliriz.

o — — L ———— i — — — e

Jpen cireult voltage

QO

a

Tims

Sekil 2.13. Teorik olarak agik devre gerilimi azalma egrisi

Ik bolge, yiiksek seviyeli gecis durumunu gosterir, burada fazla azinlik tasiyict
konsantrasyonu, hiicrenin baz bdlgesindeki denge durumu cogunluk tasiyici
konsantrasyonunu agar [127]. Bu boliimde egri dogrusaldir ve tastyicit Omiir su
sekilde hesaplanabilir.

_ZkT‘ 1 |
~ g lavge/dr

Burada k ; Boltzman sabiti, T ; sicaklik ve q ; elektron yiikiidiir.
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Bozunma egrisinin ikinci bolgesi, bazdaki fazla azinlik tasiyic1 konsantrasyonunun

termal dengeden daha biiyiik oldugu andaki ge¢is durumuna karsilik gelir. Ancak

ZKT 1
T=—

g ldVog/de
termal denge cogunluk tasiyici konsantrasyonundan daha azdir [127]. Egri halen

dogrusaldir.

Bozunma egrisinin iiglincli bolgesinde, denge durumunda gegis ve azinlik

tagtyicilarinin konsantrasyonu, ¢ogunluk tastyicilarindan ¢ok daha diisiiktiir.

.LT qVvo
(Qk?‘ —1)le =

Yukarida aciklanan model silikon hiicreler i¢in gecerlidir, ancak bu model kullanilan

yart iletken tipine gore degisiklik gosterebilir.

2.4.12. Rekombinasyon

Foton enerjisi ile yari iletkende elektron ve delik ¢ifti olusur. Bu mekanizmanin tersi
bir islemle, bir elektron bir delikle yeniden birlesir ve enerji 1s1 veya 151k liretmek
icin birakirilir [128]. Buna rekombinasyon denir. Yani rekombinasyon fotonun
verdigi enerji ile serbest kalmis bir elektronun kontaklara ulasincaya kadar sahip
oldugu enerjiyi koruyamamasi ve bir boslukla birleserek yok olmasi olayidir. Ug

temel rekombinasyon vardir. Bunlar;

Radyatif rekombinasyon, dogrudan bant aralikli yari iletkenlerde hakim olan

rekombinasyon mekanizmasidir [129].

Isinimsal rekombinasyonda, iletim bandindan gelen bir elektron dogrudan degerlik
bandindaki bir delikle birlesir ve bir foton salgilar, yayilan foton, bant bosluguna
benzer bir enerjiye sahiptir [129].

Auger rekombinasyonu, {i¢ tastyici igerir. Bir elektron ve bir delik yeniden birlesir,
ancak enerjiyi 1s1 veya foton olarak yaymak yerine, enerji iletim bandindaki bir
elektron olan ii¢lincii bir tastyiciya verilir. Bu elektron daha sonra termal olarak
iletim bandina geri doner [130]. Auger rekombinasyonu, hiicrenin katkilama

isleminin neden oldugu yiiksek tasiyici konsantrasyonlarinda daha belirgindir.

Shockley-Read-Hall rekombinasyonu, hiicre i¢inde olan kusurlar yoluyla olusan

SRH rekombinasyonu olarak adlandirilir. Bu olay tamamen saf, bozulmamis
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materyalde meydana gelmez. SRH rekombinasyonu iki agamali bir siiregtir. Bunlar;
Hiicredeki kristal kafesteki kusurlar yoluyla sokulan bir elektron (veya delik), yasak
bolgedeki bir enerji durumu tarafindan yakalanir. Bu kusurlar kasitsiz olarak ortaya
cikabilir veya kasitli olarak malzemeye eklenebilir, Ornegin bir malzeme
katkilanmasi ile eger bir delik (veya bir elektron), termal olarak iletim bandina
yeniden yayillmadan once ayni enerji durumuna hareket ederse, rekombinasyon

yeniden olur [131].

2.5. Meta Kararh Kusurlar

Bu ¢alismada, perovskit bazli giines pili tli¢ giris katmani ile simiile edilmistir; iki
katmanin p-tipi oldugu durumlarda, biri bosluk tagima malzemesi ve Elektron bloke
edilmis katmandir (6rnegin HTM), bir bagka diisiik katkili organik kursun halojeniir
perovskit, aktif/emici katman olarak kullanilir. Bosluklar tikayan Elektron Tasima
Malzemesi (ETM) olarak N tipi seffaf iletken oksit kullanilabilir. Simiilasyonlar,
giines pili cihazlarini optimize etmek ve bireysel katmanin roliinii gerceklestirmek i¢in

farkli malzemeler kullanilarak Giines altinda gerceklestirilmistir.

2.6. Acma ve Yiikleme

Masaiistiinde veya dosya yoneticisinde programi veya scaps3310.exe dosyasini agin.
AgilanWindow SCAPS eylem panelidir. Sekil 2.1- (d) Soldaki "Sorunu ayarla”
diigmesine tiklayin ve ardindan sag alt kosedeki "yiikle" yi se¢in. Giines Pili
Tanimlama Paneli. Daha once tanimlanmis giines pillerinden "6rnek CIGS.def"

dosyasini secip yiikleyecegiz.

"Katman Ozellikleri Paneli" nin saginda, optik bant boslugu, dielektrik gecirgenlik
gibi katmanin farkli elektriksel oOzelliklerini olusturabiliriz, elektron afinitesi,
elektron/bosluk hareketliligi ve kalinligi da vardir. Saga dogru, malzemenin emilimi
bir modelden veya programin adsorbsiyon kiitiiphanesindeki daha once mevcut
dosyalardan ayarlanabilir. Bu panelin sol tarafindaki kusur ii¢ farkl tipe ayrilmistir:
Banttan banda gecisi saglayan burgu ve isimmimsal rekombinasyon, ayrica SRH
(Shockley-Read-Hall) rekombinasyonu. Bu modelde, 10 * E18 kusur yogunluguna
sahip notr, tek ve diizgilin bir kusur seviyesi getirerek sadece SRH rekombinasyonunu
set ederler. Bir katmanin tim c¢esitli 6zelliklerini ayarladiktan sonra, "Kabul Et"

diigmesine tiklayarak degisikligi kaydedebilir. Sagdaki yapmin her iki tarafinda
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(yukar1 ve asagi), arka ve on kontaklarin 6zelliklerini de degistirebilir ve ayrica farkl

katmanlar arasindaki araytiizlerde belirli bir kusur yogunlugu tanimlanabilir.

2.7. Programin Cahstirilmasi

Gilines pilinin simiilasyon modelini tamamladiktan sonra, bizi eylem paneline geri
gotiirecek olan "Tamam" diigmesine tiklayarak programi test etmeye baslamanin

zamani geldi.

"Eylem paneli" nin sol iist kdsesinde, hesaplama islemi sirasinda sabit olacak voltaj
ve sicaklik gibi calisma noktalarini tanimlayabilinir. Aydinlatma modu sirasinda,
giines pili tipine ve giines pilinin isteyecegi istenen dalga boyu ragnasina gore

farkli spektrum tiirleri tanimlanabilir.

Onceden tanimlanmus giines pilinin I-V 6zelliklerini hesaplamak istiyoruz, bu yiizden
I-V onay kutusunu sececegiz. Hesaplama sona erdiginde, asagidaki sekil 2.2 (a)'da
oldugu gibi I-V Panelini open etmek icin sagdaki I-diigmesine tiklayarak sonuglari
gorebiliriz. [-V grafigi ve Voc ve Jsc gibi -V 0zellikleri arayiizde goriilebilir ve

bunlar1 "Kaydet" e tiklayarak da kaydedebiliriz.

Kalinlik gibi belirli bir 6zelligin Voc iizerindeki etkisini incelemek i¢in bu 6zelligi

"Bach kurulumu" Diigmesini Sekil 2.2 (a) kullanarak degistirebilir ve ardindan

hesapla Bach" diigmesine basin.

2.8. Emici Tabaka Band1 Gab Varvasyonun Etkisine Ornek

Bu durumda, CIGS emici tabakasinin optik bant boslugu degerlerini 0,9 eV'den 1,6
eV'ye degistirecegiz ve Voc ve J lizerindeki etkisini gézlemleyecegiz. Giines pilinin
sc'si. Sekil 2.2 (b)'de, artan bant araligi, Voc degerlerinin 0,3 eV'den 0,9 eV'ye
degismesine neden olmustur. Bdylece, programin giines pili parametrelerinin
degisimini tespit edebildigini ve ¢ikt1i verileri lizerindeki etkisini artirabildigini
gorebiliriz. Ayrica Sekil 2.2 (b)'de Voc'un aksine Jsc degerlerinin, 43,4 mA /cm'den
diistiigli bant boslugunun arttirilmasiyla azaldigini gorebiliyoruz. 2 ila 19mA/cm?2

arasinda bu gozlemler bir¢ok makalede iyi agiklanmistir [79].
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2.9. SCAPS-1D Kullamlarak Grafen Temash Perovskit Giines Pillerinin
Simiilasyon Analizi

Grafen arka temasli bir perovskit hiicrede diisiik performansin nedenini anlamak i¢in
SCAPS-1D simiilasyon platformunu kullanarak cihaz 6zelliklerinin simiilasyonlarini
gerceklestirdik. Perovskit/grafen (RGO) arayliiziinde artan kusur konsantrasyonunun
ve ayrica grafen kalinliginin hiicrenin akim yogunlugu, voltaji, doldurma faktorii ve
doniistim verimliligi {izerindeki etkisi arastirildi. Grafen nanoyapisini, SCAPS
simiilasyon platformuna yerlestirmeyi saglamak i¢in hiicrenin {ist tarafinda bir bosluk
tagima katmani olarak diizlemsel bir p-tipi katmana doniistiirdiik. Simiilasyon analizi,
literatiirde bildirilen deneysel verilerle karsilastirildi. Simiilasyon ve deneylerin voltaj
ve doldurma faktorii hemen hemen aynidir, ancak simiilasyon analizinde akim
yogunlugu daha yiiksek goriinmektedir, bu da kusurlu bir kalinlig1 ve grafen tabakasi
tarafindan emilimi hatirlatmaktadir. Grafen ayrica Spiro-MeOTAD ile karsilastirildi
ve hem bosluk tasima katmani1 hem de arka temas olarak hareket edecek umut verici
bir malzeme oldugunu gosterdi. Deneysel siireg, sonuglarimiza grafen elektrotlu
yiiksek performansli bir hiicre iiretme yontemi olarak bakarak gelistirilebilir. Boyle bir
hibrit yapmin, yiiksek konsantrasyondaki tuzak yogunlugunun tasiyici toplamayi
engelledigi grafen ve perovskit kavsaginda kusurlu arayiizden muzdarip oldugu

gosterilmistir.
Bu arastirmada kullanilan programin son siiriimiiniin 6zellikleri asagidaki gibidir:

e Bir giines pilinin 7 katmanina kadar simiilasyon kapasitesi (art1 iki elektrot
katmani) katmanlar i¢in birgok parametre tanimlanabilir (6rnegin bant boslugu,
elektro kaplama, dielektrik sabiti, safsizlik yogunlugu, kusur yogunlugu,
elektron ve boslugun termal hizi, elektron hareketliligi ve boslugu) ve ayrica
kalibre edilebilir. Auger Radiant ve Shockley Reedhall (SRH) dahil olmak
iizere tim rekombinasyon mekanizmalar1 bu programda tanimlanmustir.

e Bircok kusur kategorisi tiirii (katmanli kusurlar ara katman kusurlar1 vb. dahil)
tanimlanabilir. Elektrotlarin elektriksel ve optik Ozellikleri (calisma
fonksiyonu ve yansitma orani gibi) ayarlanabilir. Sicaklik ve frekans gibi
calisma noktalar1 bu programda 6zellestirilebilir.

e Program, akim-voltaj I-V, kapasite-voltaj (C-V), kapasite-frekans (C-f) ve
kuantum verimliligi (QE) seklinde sonuglar saglayabilir. A¢ik devre voltaji
(VOC) kisa devre akimi (ISC) doldurma faktérii (FF) ve gii¢ doniistiirme
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verimliligi (PCE) dahil olmak iizere giines pilinin fotovoltaik parametreleri I-
V diyagramlar1 araciligiyla hesaplanabilir (program bunu otomatik olarak
yapar). Cogunlukla katmanlarin ve malzeme katmanlarinin parametrelerini
optimize etmek icin kullanilan bu programda toplu hesaplamalar yapmak da
miimkiindiir. Bu tiir bir hesaplamada program, bir katmanin farkli kalinliklar
gibi katman parametresinin farkli degerlerindeki hesaplamalar1 inceleyebilir
[59].

e Hiicre katmanlar1 i¢in yukaridaki parametrelerden bazilarini girerek (6rnegin,
safsizlik yogunlugu, N-D., N-, A-—.). SCAPS-1D programi denklemleri ayni
anda ¢oOzer ve istenen hiicreyi olusturur. SCAPS-1D programi, c¢alisma
sicaklig gibi ¢alisma kosullarinin simiilasyonunda ve kalibrasyonunda gerekli
egrileri belirledikten sonra, simiilasyon sonuclarini belirli bir grafik ve tiretim
egrileri ve yiiklerin rekombinasyonu seklinde sunar. Programin c¢alisma
kosullart ile ilgili olarak, asagidaki bolimlerde daha fazlasi agiklanacaktir. Bu
programin  hesaplama temeli, sonlu elemanlar yontemine (FEM)

dayanmaktadir. Daha fazla bilgi Ek 1'de verilmistir.

2.10. SCAPS-1D Programinda Kullanilan Ayarlar

Onceki béliimlerde tartisildigi gibi, giines pillerinin incelenmesi simiile edilmis
laboratuvarin iki asamasinda yapilir. Simiilasyon programlarinda bazi basitlestirici
kosullarin uygulanmasi ve deneysel calismalarda deneyin farkli boliimlerinin ideal
olmayan kosullar1 géz Oniine alindiginda, simiilasyon sonuglari her zaman daha
ylksek verim saglamaktadir [110-112]. Bu basit terimlerden bazilart SCAPS-1D gibi
bazi simiilasyon programlarinda atlanabilir. Boliim 2.9'da verilen agiklamalara gore,
paralel ve seri direncin tanimlari, Sekil 2.2 (d)'nin yansima egrisi, SCAPS-1D
programinin bu parametrelerden herhangi birini uygulamadaki yeteneklerine gore, ilk
kez bu ¢alismada, bu arastirmanin tiim ¢alismalarinda simiilasyon hesaplamalarinin
temeli, ideal olmayan ve yakin kosullar uygulanmistir. Bu ¢alismada daha 6nceki
caligmalara dayanarak ideal olmayan kosullar1 uygulamaya ¢alistik. Rekombinasyon
uygulamak i¢in, rekombinasyon katsayilarin1i hesaplamak ig¢in, elektronlarin ve
bosluklarin 6mrii ve safsizlik yogunluklar1 onceki referanslara dayanarak elde

edilmistir. Katmanlarin kalinlig1 {izerindeki yansima degerinin hesaplanmasi ampirik
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arastirmalar yardimiyla yapilmistir [58]. Paralel ve seri direng degerleri de onceki

belgelerden tiiretilmistir.

Yukaridaki kurulumlara ek olarak, SCAPS-1D ile simiilasyonda bazi ¢alisma noktast
ayarlar1 dikkate alinmalidir. Bu nedenle bu ¢aligmada sistemin ¢alisma sicakligi 300
K olup, programda A.M.1.5 G'ye esit glines spektrumu (dikey Diinya eksenli giines

15181n1n 48° radyasyon acgisina esdeger) dikkate alinmistir.

2.11. Maliyet Endeksi Veritabam

Maliyet endeksi, bir perovskit giines pilinin her katmani i¢in en uygun malzemeyi
secmek icin ii¢ etkili gostergeden biridir. Maliyet hesaplamasi, her katmanin sentez
yonteminde Ol¢ii birimine gore yapilir. Katmanlarin grami basina maliyet miktari,
yukarida agiklanan Ecoinvent veritabanindan tiiretilmistir. Fiyatlar ABD dolarina

(USD) dayanmaktadir.

2.12. Bu Calismadaki Ornekler

Bu yazida ii¢ olgu incelenmistir. 1. SCAPS-1D programinda kullanilan ideal ve ideal
olmayan olas1 durumlarin performans sonuglari ile 6nceki caligmalarla karsilagtirma
arasindakiler arastirilmistir. 2. daha diisiik maliyet, daha 1yi performans, daha az
cevresel etkiye VE en iyl malzemelerle iyi bir yapiya sahip olmak i¢in ¢ok amach
optimizasyon yaklasimi ile SCAPS-1D araci; programi kullanilmistir. 3. Son agamada
bosluk tasima katmanlarinin ve ayrica polimer baglantilarin kullanilmasinin etkisi,
SCAPS-1D programi kullanilarak incelenmistir. Perovskit giines pilinin her bir

katmaninda ikinci asamada kullanilan malzemeler asagida Tablo 2.1 ‘deki gibidir:

Tablo 2.1. Perovskit giines pilinin her bir katmaninda ikinci asamada kullanilan

malzemeler

Arka elektrot i¢in altin

Cinko elektrot i¢in FTO cam Sabit malzemelerdir
CH;3NH3PbI3

Perovskit tabakasi CH3NH3SnI3

Bosluk tasima katmani P3HT ve PEDOT: PSS polimer

Polimer olmayan katmanlar Spiro-OMeTAD ve CuSCN
PCBM organik tabakasi

Elektron tagima katmani TiO2 ve ZnO inorganik katmanlari
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3. SONUCLAR VE TARTISMA

3.1. Giris

Bu ¢aligma, bir giines pilinin ortak olarak kabul edilen bazi1 organik-inorganik yapilari
arasindan uygun PSC yapisimi aragtirilmaktadir. Bu, performans verilerinin kotiiden
iyiye smiflandirilmasi ve daha fazla arastirma igin iyi verilerin taranmasiyla
gergeklestirildi. Bu islem, hiicrenin performansini artirmak amaciyla gerceklestirildi.
PSC'lerin katman 6zelligi, calisma noktast ve uygulama dahil olmak iizere ¢esitli
asamalarda gerceklesti. Aktif katmanlarin 06zellik optimizasyonunun sonuglari,
rekombinasyon problemleri ile ilgili olarak, nispeten yiiksek emici kalinliklara, diistik
tasima malzemeleri kalinliklarina ve diislik aktif tabaka katkilama yogunluklarina
sahip bir hiicre segmenin daha iyi oldugunu gostermistir. Simiilasyon sonuglar1 daha
diisiik sicakliklar ve seri direncgler ve daha yiiksek sont direngleri onerilmistir. Son I-
V sonuglari, tandem ETM katmani, kompozit HTM tabakasi ve tek perovskit tabakasi

kullanan hiicrenin nispeten daha uygun performanslar bildirdigini gostermistir.

PSC'lerin ¢alisma mekanizmalari, elektronlar lireten perovskit bazli bir emici tabakaya
ve elektrik iiretimine yol acan bosluklara dayanmaktadir. PSC'lerin ¢alismasinin ilk
yillarinda, aragtirmacilar genellikle 6nemli 6l¢iide daha yiiksek performanslariyla ilgili
olarak metilamonyum kursun bazli perovskitler kullandilar [80, 81]. Bu PSC
yapilarinin kullanilmasi, stabilite sorunlarina da yol agan tehlikeli ¢cevresel etkilere yol
acmistir [83-84]. Bu, kursunsuz PSC'leri tekrar incelemek i¢in aragtirmalar yapilmasi

gerektigi diistiniilmiistiir.

Perovskit emici tabakaya ek olarak, diger katmanlar bir PSC yapisinda bulunmalidir.
Yiik tagima ve ylk toplama katmanlari igerirler. Elektronlar ve bosluklar da dahil
olmak iizere emiciden {iretilen iki farkli yiikle ilgili olarak, emici tabaka hari¢
bahsedilen artik katmanlar sunlardir: elektron tasima malzemesi (ETM), bosluk tasima
malzemesi (HTM), metal elektrot (Anot), seffaf cam elektrot (Katot). Bir PSC
yapisinda, emici katman, ETM ve HTM katmanlar1 bir PSC'nin aktif katmanlaridir.
Bu nedenle, elektrotlara gore daha énemlidirler ve PSC'ler etrafindaki arastirmalarin
yenilikleri genellikle aktif katman varyasyonuna dayanmaktadir. Ozet olarak, bir

PSC'nin aktif katmanlarinin en 6nemli iyonlarindan ve malzemelerinden bazilar1 Tablo



3.1'de listelenmistir. Ayrica, asagidaki sekil 3.1°de bir PSC yapisinin sematik bir

goriiniimiinii temsil etmek i¢in gosterilmistir.

Perovskit emici tabakaya ek olarak, diger katmanlar bir PSC yapisinda bulunmalidir.
Yiik tagima ve ylk toplama katmanlari igerirler. Elektronlar ve bosluklar da dahil
olmak iizere emiciden iiretilen iki farkli yiikle ilgili olarak, emici tabaka harig
bahsedilen artik katmanlar sunlardir: elektron tasima malzemesi (ETM), bosluk tasima
malzemesi (HTM), metal elektrot (Anot), seffaf cam elektrot (Katot). Bir PSC
yapisinda, emici katman, ETM ve HTM katmanlar1 bir PSC'nin aktif katmanlaridir.
Bu nedenle, elektrotlara gore daha dnemlidirler ve PSC'ler etrafindaki arastirmalarin
yenilikleri genellikle aktif katman varyasyonuna dayanmaktadir. Ozet olarak, bir
PSC'nin aktif katmanlarinin en 6nemli iyonlarindan ve malzemelerinden bazilar1 Tablo
3.1'de listelenmistir. Ayrica, asagidaki sekil 3.1°de bir PSC yapisinin sematik bir

goriinlimiinii temsil etmek i¢in gdsterilmistir.

metal kontak

on temas

gunes 1s181

Sekil 3.1. Perovskit giines pilininin basit bir sematik goriiniimii
Diger tiim giines pili tipleri caligmasi gibi, PSC'lerin ¢alismasi da hem deneysel hem
de simiilasyon asamalarinda gerceklestirilebilir [60]. Simiilasyon, bir giines pili
gelistirmenin etkili parametreleri hakkinda uygun bilgi verebilir ve deneysel

asamalarda sonuglara yardimci olacaktir.
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Tablo 3.1. PSC'lerin aktif katmanlarinin olusturan malzemelerinin kisa bir 6zeti

Aktif Iyon/MalZF: me Ornekler Aciklama Referans
katman Kategorisi
Metilamonyum Basit sentez ve katman
(MA): CH:NH;* b1r1kt1rr.ne,'y'uksek [80]
verimlilik
o Daha biiytik bir
Formamidinyum kafese, daha optimum
Tek Degerlikli (FA): HC ’ s P 1 [88, 89]
Katyon (NH2)2+ bant araligina, terma
olarak daha kararl
Miikemmel termal
+ kararlilik, ideal bant
Sezyum (Cs) araligina sahip [50]
degildir
Miikemmel
Kursun (Pb%*") performans, ¢cevresel [80]
toksisite
Ekotoksisite,
Perovskit  [ki Degerli kendiliginden
Katyon Kalay (Sn*") katkilama ve [80]
oksidasyon
problemleri yoktur
Ge?ggy)“m Cok diisiik verimlilik  [87, 91]
Tek bant araligi
. ] emiciler i¢in uygun
lyot () daha optimum bant [92, 93]
araligi
Halojentir Daha genis bant
iyonu ] araligina sahip olmak,
Klor (CT) 151k yayan cihazlar [92, 93]
i¢in daha kullanislidir
Brom (Br) Tandem uygulamalar (92, 93]

icin uygundur
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Tablo 3.1. (Devami) PSC'lerin aktif katmanini olusturan malzemelerinin kisa bir 6zeti

Aktif Iyon/Malzeme

katman Kategorisi Ornekler Acgiklama Referans

En
uygulanabilir,
daha fazla
verimlilik

Gecis metali oksitler
Anorganik (TiO 2, ZnO, SnOa,

Elektron WOs, vb.)

Tasima

Malzemesi Fullerenler ve Iyi bant araligi
hizalamasi,

Organik tureVleCrgg;CBM’ yeterli elektron
hareketliligi

Nispeten basit
isleme ve
kapsamli

degistirilebilirlik

Kiigtik

molekiiller Spiro-OMeTAD

[80]

Daha ucuz,
miikemmel film
olusturma [94]
Ozelliklerine
sahip

Bosluk Polimer PEDOT: PSS,
Tasima olme P3HT, PTAA, PANI
Malzemesi

Yiiksek stabilite,
yliksek dahili
Anorganik CuSCN, Cu2O0 sarj hareketliligi [95]
ve genellikle
diisiik maliyet

3.2. Gerec ve Yontemler

Onceki boliimde belirtilen hedeflere ulasmak i¢in SCAPS-1D (Solar Cell Capacitance
Simulator- one dimensional) simiilasyon ele alinmistir [100]. Bu program ilk olarak
Belgika'daki Gent Universitesi Elektronik ve Bilgi Sistemleri Boliimii'nde (ELIS)
MarcBurgelman ve ark. aracilifiyla gelistirilmistir [101]. Bu simiilasyon araci, bir
giines pilinin maksimum yedi katmanini simiile edebilir. SCAPS-1D simiilasyonunun
sonuclari, akim-gerilim (I-V), kapasitans-gerilim (C-V), kapasitans-frekans (C-f),
Kuantum verimliligi (QE), iretim-rekombinasyon grafikleri hakkinda bilgi
vermektedir. Simiilasyon, gilines pillerinin elektron ve bosluk siirekliligi denklemlerini
ve Poisson denklemini ayn1 anda ¢c6zmeye dayanmaktadir [102]. Denklemlere ve diger
simiilasyon 0zel ayarlarina gore, simiilasyonunu gergeklestirebilmesi i¢in programa

bazi birincil 6zellikler verilmelidir. Bu 6zellikler, aktif katmanlar i¢in Tablo 3.4-3.6'da
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verilen maddeleri ve sicaklik, hava kiitlesi, 6n temasta yansima, seri ve sont direngleri
gibi diger baz1 calisma noktalarini icermektedir. Bu ¢alisma 300 K sicaklikta ve
A.M.1.5G hava kiitlesinde gerceklestirilmistir. Yansima ve direngler sonraki
boliimlerde tartigilacaktir. Tablo 3.4-3.6 da farkli malzeme adaylar1 icin aktif

katmanlarin 6zelliklerini temsil etmektedir.

3.3. Sentezde Kullanilan Numuneler

Tablo 3.2. SA-1 Calismada ele alinan farkli PSC yapilarinin performans parametreleri

Perovskite PCE Jsc Voc FF
Number HTM ETM | Absorber‘ I% | (mA/cm?) ) I% |
2 CuSCN PCBM  FAo.s5Cso.15Pbl3 15.63 17.97 1.06 82.16
3 CuSCN PCBM  FAPbI; 15.43 19.60 1.02 7717
5 CuSCN PCBM MAPbLI3 14.88 18.50 097 82.71
6 CuSCN PCBM  MAPDLI3-xClx 15.88 19.57 1.04  77.79

8 CuSCN PCBM  MASnI; 18.30 25.49 094  76.09

11 CuSCN TiO2 FAPbI; 16.38 23.22 1.04 67.54
13 CuSCN TiOz2 MAPbDI; 16.81 22.51 099 7538
14 CuSCN TiOz2 MAPbI3xClx 16.63 21.72 1.06  72.19
16 CuSCN TiO2 MASnI3 13.45 27.10 096  51.50
18 CuSCN ZnO FAo.35Cso.15Pbl3 13.96 23.02 1.25  48.69
19 CuSCN Zn0O FAPbI; 13.09 2333 098  57.26
20 CuSCN Zn0O FASnI3 13.00 27.64 1.05 4494

24 CuSCN ZnO MASnI; 16.14 28.35 094 6041
26 PEDOT:PSS PCBM  FAos5Cso.15Pblz 12.33 18.44 090  74.66
27 PEDOT:PSS PCBM FAPbI3 12.82 19.74 090  71.95
28 PEDOT:PSS PCBM  FASnl3 15.18 20.42 1.03 72.43
29 PEDOT:PSS PCBM MAPbI; 12.44 17.04 0.93 78.29
30 PEDOT:PSS PCBM  MAPbI:xClx 13.26 17.27 1.02 7521
32 PEDOT:PSS PCBM  MASnI3 15.53 25.38 090 67.85
33 PEDOT:PSS  TiO» FAo35Cso.15sPb(logsBro.is)s ~ 12.45 22.68 087 6298




Tablo 3.2. (Devami) SA 1-Bu ¢alismada ele alinan farkli PSC yapilarinin performans

parametreleri
Number ~HTM ETM K{)‘;ﬁi‘;ﬁ’) ?,/CO;E ‘(';CA/cmz) V(‘f.’)c (F,,f))
34 PEDOT:PSS TiO2  FAossCso.1sPbls 1622 2371 092  73.98
35 PEDOT:PSS TiO.  FAPbl 1334 23.08 092  62.56
36 PEDOT:PSS TiO.  FASnh 17.58  22.56 1.05 7420
37 PEDOT:PSS TiO:  MAPbR 1274 19.66 095 68.08
38 PEDOT:PSS TiO:  MAPbICly 13.14 1840 1.04 6877

40 PEDOT:PSS TiO» MASnI; 10.80  26.81 092 43.74

41 PEDOT:PSS ZnO FAo.85Cs0.15Pb(lo.ssBro.15)3 1241  22.66 086 63.51

PEDOT:PSS FAPbI3

PEDOT:PSS MAPbDI;

PEDOT:PSS MAPbIz«Clx

PEDOT:PSS MASnI;3

50 g‘ﬁ; AD PCBM  FAossCso.1sPbls 1294  17.87 104 69.50
Spiro-
51 OMOTAD PCBM  FAPbIs 1420 19.62 101 7145

Spiro-
53 OMeTAD PCBM  MAPbL; 1478 18.54 097 81.84
54 siplie- PCBM  MAPbIs.Cl 1587  19.69 1.04 7716
OMeTAD e : ' : :

56 grﬁg,} AD PCBM  MASnl3 1721 2548 094 71.74
57 (S)I;I/[r:,} AD TiO2 FAo.85Cs0.15Pb(Io.85Bro.15)3 13.18 21.86 1.04 58.15
58 (S)Iﬁg,} AD TiO2 FAo.35Cs0.15Pbl3 17.16  23.05 1.07  69.55
59 (S)li\l/[rg,} AD TiOz FAPbI: 15.00 23.22 1.04 62.35

Spiro-

61 OMeTAD TiO.  MAPbI; 16.69 22.58 099 7448
62 St TiO MAPbI3xCl 16.66 21.92 106  71.61
OMeT AD 102 3-xUlx A . d .

Spiro-

64 . Ti0:  MASnk 1244 27.02 096  47.90
64 Sl TiO,  MASnI 1244 27.02 096  47.90
OMeTAD 102 3 o 0 b .

Spiro-

OMeTAD
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Tablo 3.2. (Devami) SA 1-Bu ¢alismada ele alinan farkli PSC yapilarinin performans

parametreleri
Perovskite o Jsc Voc FF
Number HTM ETM (Absorber) PCE (%) (mA/em?) ™) (%)
Spiro-
66 O‘;\‘,};’T AD ZnO  FAossCso1sPbls 11.09 23.02 139 3473
FAPbI;
Spiro-
68 D Zn0O FASnl; 12.63 27.63 102 44.72

Spiro-
OMeTAD
Spiro-
OMeTAD

MAPbDI;

MAPbI‘»-XCl\

MASnI3

Renk Durumu:

v Nesil: iyi veri, %20'nin iizerinde verimlilik

v’ Sar1: normal veriler, %10 ila %20 arasinda verimlilik
v - kotii veri, verimlilik %10'un altinda

v - mantiksiz ve aralik dis1 veriler
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3.4. Rekombinasyon Grafikleri:
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Sekil 3.2. SB 1- HTM'den ETM'ye hiicre
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mesafesinin bir fonksiyonu olarak S1-S5

PSC yapilarinin rekombinasyon yolu ¢izimleri
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3.5. Performans Grafikleri:

3.5.1. Perovskit kalinhg:

SB 4-54

Sekil 3.3. Perovskite kalinliginin bir fonksiyonu olarak fotovoltaik parametrelerin ve

rekombinasyon faktoriiniin degisimi

3.5.2. ETM kahnhg:
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Sekil 3.4. ETM kalinliginin bir fonksiyonu olarak fotovoltaik parametrelerin ve

rekombinasyon faktoriiniin degisimi
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3.5.3. HTM kalinh@
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s ik
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SB 10-S1 SB 11-S2 SB 12-54 SB 13-85

Sekil 3.5. HTM kalinliginin bir fonksiyonu olarak fotovoltaik parametrelerin ve
rekombinasyon faktoriiniin degisimi

3.5.4. Perovskit katkilama
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3.5.5. ETM katkilama
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rekombinasyon faktoriiniin degisimi
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3.5.9. Sont direnci
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rekombinasyon faktoriiniin degisimi
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Tablo 3.3. Calismada kullanilan metilamonyum bazli emicilerin elektriksel 6zellikleri

rpellikder MAPbl;  MASnl;  MASnBr3 1\341{)3;.
[103,106] [106,107] [106,107] * 1"08] ’

Kalinlik (nm) 450 450 450 450

Bant aralig1 (eV) 1.55 1.3 2.15 1.5

Elektron afinitesi (eV) 3.93 4.17 4.17 3.9

Dielektrik gecirgenlik 6.5 8.2 10 10

CB etkili durum 1.66x10°  1x10"  2.5x10°  2.75x10'8

yogunlugu (1/°™): Nc

VBetkilidurumyogunlugu 5 41,1010 o8 25x1019  3.9x10'8

(1/°™3): Ny

Elektron Termal Hiz1 1x107 1x107 1x107 1x107

(cm/s)

Bosluk termal hiz1 (cm/s) 1x107 1x107 1x107 1x107

Elektron hareketliligi

(cm?/Vs) 50 1.6 1.6 10

Bosluk hareketliligi

(cm?/Vs) 50 1.6 1.6 10

Docr;gr yogunlugu  Np 0 0 0 0

(1/%%)

Alict yogunlugu Na (1/™3) 3x10'® 3x10'6 3.2x10% 3x10'®

Kusur yogunlugu N (1) 1x10" 1x10'3 1x103 1x1013

Isinsal rekombinasyon 9 9 3 9
R 4.17x10 1.33x10 1.25x10 4.17x10

katsayis1 (cm?/s)

Burgu elekiron yakalama ) 30,1505 4 44x10% 391102 139x10%

katsayis1 (“™°/s)

Burgu deligi - yakalama 39,105 44410 3.91x10%  1.39x10%

katsayis1 (“%/s)

Tablo 3.4-3.6 verilerine gore, performanslarini aragtirmak i¢in her katman i¢in farkl

organik ve inorganik iyon ve malzeme tiirleri diisiiniilmiistiir.
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Tablo 3.4. Calismada kullanilan formamidinuim esasli emicilerin elektriksel

ozellikleri

Ozellikler MAPDBIs  MASnI3 MASnBrs MAPbDI3xClx
[103,106] [106,107] [106,107] [106, 108]

Kalinlik (nm) 450 450 450 450

Bant aralig1 (eV) 1.55 1.3 2.15 1.5

Elektron afinitesi (eV) 3.93 4.17 4.17 3.9

Dielektrik gecirgenlik 6.5 8.2 10 10

CB etkili durum 1.66x101°  1x10'8 2.5x101°  2.75%10'8

yogunlugu (1/°™): N¢

VB etkili durum 19 18 19 18

yogunlugu (1/7%): Ny 5.41x10 1x10 2.5%10 3.9x10

Elektron Termal Hiz1 1x107 1x107 1x107 1x107

(cm/s)

Bosluk termal hiz1 7 7 7 7

(cm/s) 1x10 1x10 1x10 1x10

Elektron hareketliligi

(cn?/Vs) 50 1.6 1.6 10

Bosluk hareketliligi

(cm?/Vs) 50 1.6 1.6 10

Docggr yogunlugu Np 0 0 0 0

(1/5%)

él/lcﬂ%ogunlug“NA 3x1016 3x10'6 32x10'5  3x10'6

51/lcsrnll3r)y°gunlug“Nt X108 1x10®  1x10®  1x10°

Isinsal rekombinasyon 9 9 8 9
4.17x10 1.33x10 1.25%10 4.17x10

katsayis1 (cm?/s)

Burgu elektron

yakalama katsayis1 1.39x10%  4.44x10°°  3.91x10**  1.39x10%

(cm6 /S)

Burgudeligiyakalama 39,1035 4 44x10%  3.91x10%  1.39x10%

katsayis1 (°™%/s)
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Tablo 3.5. Calismada kullanilan elektron tasima katmanlarinin malzemelerinin
elektriksel ozellikleri [103-106].

Ozellikler TiO2 Zn0 Sonu¢
Kalinlik (nm) 100 100 100
Bant aralig1 (eV) 32 33 1.8
Elektron afinitesi (eV) 3.9 4.6 3.9
Dielektrik gecirgenlik 9 9 7
853cm3;t1§lé durum - yogunlugu —yq 19 2.2x10'8 1.5%10'8
X]?cmg)e.ﬂ;h durum - yogunlugu ;410 1.8x10" 2.4x10"
:Nv
Elektron Termal Hiz1 (cm/s) 1x107 1x107 1x107
Bosluk termal hiz1 (cm/s) 1x107 1x107 1x107
Elektron hareketliligi (cm?/Vs) 20 100 80
Bosluk hareketliligi (cm?/Vs) 10 25 4
Donér yogunlugu Np (1/m3) 1x10' 1x10'8 2x10"7
Alict yogunlugu Na (1/°™3) 0 0 0
Kusur yogunlugu Ny (1/°™%) 0 0 0
Isinsal rekombinasyon katsayisi %108 3.33%107 278%10°
(cm?/s)
E;trsf;m (fnlslgr on  yakalama 6 333x105  1.39x10%
Burgu deligi yakalama katsayisi %102 3.33%10% 1.39%10%

(cm6 /S)

Elektrotlar icin SCAPS-1D gerekli bilgi, FTO ve Au katmanlari i¢in sirasiyla 4.4eV
ve 5.1eV olan ¢aligsma degerlikleridir. Bu ¢aligmada yukaridaki tabloda verilen 72 yap1

i¢in tablo-sekil verileri optimize edildi.
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Tablo 3.6. Calismada kullanilan bosluk tasima katmanlarimin malzemelerinin
elektriksel ozellikleri [103-106].

Ozellikler Spiro-OMeTAD PEDOT: PSS CuSCN
Kalinlik (nm) 200 200 200
Bant araligi (eV) 3.06 1.5 3.6
Elektron afinitesi (eV) 2.05 3.6 1.7
Dielektrik gecirgenlik 3 10 1

CB etkili durum yogunlugu 19 21 19
(1/73): Ne 2.8x10 1x10 2.2x10
VB etkili durum yogunlugu 19 21 18
(1/3): Ny 1x10 1x10 1.8%10
Elektron Termal Hiz1 (cm/s)  1x107 1x107 1x107
Bosluk termal hiz1 (cm/s) 1x107 1x107 1x107
Elektron hareketliligi 4

(cm?/Vs) 1x10 1 100
Bosluk hareketliligi 4

(cm?/Vs) 2x10 40 25
Donér yogunlugu Np (1/™3) 0 0 0

Alict yogunlugu Na (1/™%) %108 1x10" 1x10'®
Kusur yogunlugu N (1/™) 0 0 0
Isinsal rekombinasyon 1x108 55 x10!! %1010
katsayis1 (cm?/s)

Burgu eleligéon yakalama 1x1026 5.56x10% %10
katsayis1 (“™°/s)

Burgu deligi yakalama 1x1026 5.56x10% %10

katsayisi (“™%/s)

Bu calismada Tablo 3.6-3.7 gerceklestirilen tiim simiilasyonlar icin, altin (Au) ve
Floriirlii kalay oksit (FTO) sirasiyla metal temas ve On temas olarak kabul

edilmektedir.
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Tablo 3. 7. Bu calismada ele alinan farkli PSC yapilarinin performans parametreleri

HTM courage Pero.v§kit PCE Jsc Voc  FF
(Emici) (%) (mA/cm2) (V) (%)
CuSCN courage  FAgs5Cso.15Pbls 15.63 17.97 1.06 82.16
CuSCN courage  FASnl; 20.66 23.63 1.10 79.28
CuSCN TiO» FA.35Cs0.15Pbls 20.41 23.07 1.09 81.21
CuSCN TiO» FAPbI; 16.38 23.22 1.04 67.54
CuSCN Ti0O; FASnI; 26.03 27.75 1.13 83.16
CuSCN ZnO MASNI; 16.14 28.35 0.94 60.41
FA 0.85Cs 0.15
PEDOT:PSS  courage  Pb(10.85 Br 9.14 16.83 0.85 63.83
0.15)3

3.6. Bulgular ve Yorum

Simiilasyon analizleri, mevcut ¢aligma dort farkli asamaya dayanmaktadir. Asagida,

belirtilen agamalarin sonuglarinin yorumlar1 sunulacaktir.

3.6.1. Psc yap1 secimi

Tablo 3.1 agiklamalarina gore, PSC'lerde bir perovskit materyali i¢in, MA+, FA+,
Cs+, Pb 2+, Sn 2+, I-, Br- ve Cl- iyonlar1 en ¢ok kullanilan ve yiiksek verimli element
ve iyonlardir. Bu nedenle, Tablo 3.4 ve Tablo 3.5'te belirtilen literatlir verilerini
kullanarak, iyonlarin her birinin performansini arastirmak icin 8 farkli emici goz
oniinde bulundurduk. Sogurucular MAPbI 3, MASnI 3, MASnBr 3, MAPbI 3.Clx,
FASnI 3, FAPbI 3, FA 0.85 Cs 0.15 PbI 3, FA 0.85 Cs 0.15 Pb (Io.ss Bro.15)3 igerir.
Tablo 3.1 agiklamalarma ve ayrica giris boliimiinde bahsedilen HTM ve ETM
katmanlarinin siniflandirilmasina gére hem ETM hem de HTM katmanlari i¢in 3 farkl
katman ele alinmistir. ETM katmani i¢in TiO2, ZnO ve PCBM malzemelerini ve HTM
katmani i¢in Spiro-OMeTAD, PEDOT: PSS, CuSCN malzemelerini igerir. Bu, 72
benzersiz PSC yapisinin olusumuna yol acar. ilk asamada, SCAPS-1D toplu etiit
secenekleri kullanilarak, bu PSC yapilarinin performans parametreleri arastiriimistir.

Sonuglar Tablo 3.8'da verilmistir.
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Tablo 3.8. Optimum elde edilen PSC yapilar

HTM conrage Pero.v§kit PCE Jsc Voc FF
(Emici) (%) (@mMA/cm2) (V) (%)
CuSCN courage FAosgsCso.1sPblz  15.63 17.97 1.06 82.16
CuSCN courage FASnl; 20.66 23.63 1.10  79.28
CuSCN TiO; FAo35Cso.1sPbls  20.41 23.07 1.09 81.21
CuSCN TiO; FAPDI3 16.38 23.22 1.04 67.54
CuSCN TiO; FASnI3 26.03 27.75 1.13  83.16
CuSCN ZnO MASnI; 16.14 28.35 0.94 60.41
FA 0.85Cs
PEDOT:PSS courage 0.15 Pb(I0.85 9.14 16.83 0.85 63.83
Bro.s5)3
PEDOT:PSS courage FAos5Cso.1sPbl;  12.33 18.44 0.90 74.66
PEDOT:PSS courage MAPbIz<Clx 13.26 17.27 1.02  75.21
PEDOT:PSS courage MASnBr3 3.54 7.18 0.85 57.72
PEDOT:PSS courage MASnI; 15.53 25.38 090 67.85
PEDOT:PSS TiO; FAPDI3 13.34 23.08 0.92 62.56
PEDOT:PSS TiO; MASnBr3 4.66 12.57 0.89 41.79
PEDOT:PSS TiOz MASnI3 10.80 26.81 092 43.74
PEDOT:PSS ZnO FAos5Cso.15sPbl; ~ 9.93 23.68 1.10 38.24
Spiro- FA 0.85Cs
OMeTAD courage ](;rl f li’)l;)(l 0.85 9.59 16.13 1.02 58.54
(S)Il)\i/fg,} AD courage FAogsCso15Pblz  12.94 17.87 1.04 69.50
(S)Il)\i/fs,} AD courage FASnl; 20.28 23.61 1.10 77.88
(S)Il)\i/fg,} AD courage MAPbI3Cly 15.87 19.69 1.04 77.16
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Tablo 3.8.(Devami) Optimum elde edilen PSC yapilar

HTM courage Pero.v§kit PCE  Jsc Voc  FF
(Emici) (%) (mA/cm2) (V) (%)
(S)Il)\i/fgr} AD courage MASNBrm3 251 452 094 58.71
(S)Iﬁg% Ap  TO:  FAogsCsoisPbly 1716 23.05 107 69.55
(S)Iﬁ;} Ap TiO:  FASnl 2544 2775 .13 81.30
%ﬁ;} Ap 102 MAPbI; 16.69 22.58 0.99 7448
(S)fl’\i/fg% Ap TO:  MASnBr 418 9.6 093 4878
(S)fl’\i/fg% \p 0 FASnk 12.63  27.63 102 4472

Ancak, bu Tablo S Al'de (ek veri A) sunulan tamamlama sonuglarinin yalnizca kiigiik
bir boliimiinii gosterir. Tablo S A 1'in verileri, iyi sonuglar (yesil renk%?20'den yiiksek
verimlilik), normal sonuglar (sar1 renk%10 11a%20 arasinda verimlilik), kotii sonuglar
(verimlilik %10'dan diisiik) ve mantiksiz sonuglar (mor renk, mantiksal olmayan veya
aralik dis1 sonuglar) dahil olmak tizere dort farkli duruma ayrilmistir. Tablo 3.8, iyi,
normal ve kotii sonuglarin kiigiik bir karigimini temsil etmektedir. Bununla birlikte, iyi
sonuclar Tablo 3.9'de de toplanmistir. Bu ¢alismanin diger asamalari iyi sonuglar

temelinde olacak ve veri optimizasyonu Tablo 3.9 PSC vyapilari iizerinde

gerceklestirilecektir.

Tablo 3.8'e ve tamamen Tablo SA1'e gore, asagidaki maddeler sonuglandirilabilir:

e  HTM malzemeleri s6z konusu oldugunda, CuSCN tabanli ve PEDOT: PSS tabanl

PSC yapilari, sirastyla digerlerine gore en iyi ve en kotii verimlilik ortalamasini

temsil eder.

e ETM malzemeleri s6z konusu oldugunda, TiO> bazli ve ZnO bazli PSC yapilari,

sirasiyla digerlerine gore en iyi ve en kotii verimlilik ortalamasini temsil eder.
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e Tek degerli katyonlar s6z konusu oldugunda, formam idinuim bazli PSC yapilari
digerlerine gore daha iyi verimlilik ortalamasini temsil eder. Dahasi, tim iyi

sonuglar FA tabanli PSC'lere dayanmaktadir.

e Iki degerli katyonlar séz konusu oldugunda, kursun bazli PSC yapulari, kalay bazli
olanlara gore daha iyi verimlilik ortalamasini temsil eder. Bununla birlikte, iyi

sonuclarin ¢cogu Sn tabanli PSC'lere dayanmaktadir.

e Halojeniir iyonlar1 s6z konusu oldugunda, iyot bazli PSC yapilar1 digerlerine gore
daha iyi verimlilik ortalamasini temsil eder. Ayrica, iyot / klor karigimli olanlar
kabul edilebilir sonuglari temsil ediyordu. Ote yandan, brom bazli PSC'ler énemli

Olciide kotii performanslar géstermistir (ortalama %4 verimlilik).

Tablo 3.8 ve Tablo SA1'den elde edilen ortalama raporlarla ilgili olarak, TiO, ETM'si,
CuSCN HTM'si ve FAPbI 3 emicisi olan bir PSC yapist dnerilmektedir. Bununla
birlikte, elde edilen 6nerilen PSC yapisinin dogrulanmasi i¢in, iyi sonuglar (verimlilik

%?20'den yiiksek) yardime olabilir.

Tablo 3.9 sonuglarina gére, ETM ve HTM durumunda, iki optimum PSC yapisinin
Onerilen ortalama PSC yapisiyla eslestigi goriilmektedir. Bununla birlikte, Tablo
3.9'nin elde edilen emicileri Onerilen yapiya gore farklilik gostermektedir. Ayrica,
Tablo 3.8'dan 6nerilen CuSCN / FAPbI3/ TiO2 PSC yapisinin %16,38'lik bir verimlilik
ortaya koydugu ve iyi sonuglar sinirindan yaklasik %4 sapmaya sahip oldugu

goriilmektedir.

Tablo 3.9. S1-S5 yapilarinin aktif katmanlari i¢in elde edilen optimum kalinliklarin

bir 6zeti
Yapi Perovskit kalinlik ETM kalinlik HTM kalinlik
S1 140 nm 400 nm 50 nm
S2 80 nm 600 nm 50 nm
S3 40 nm 500 nm 50 nm
S4 80 nm 600 nm 50 nm
S5 40 nm 300 nm 50 nm
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Tablo 3.9 su sonuca varilabilir:

e HTM'lerin ¢ asinda, CuSCN bazl1 hiicreler diger HTM adaylar1 arasinda en yiiksek
katkiya sahiptir. Dahasi, PEDOT: PSS tabanli hiicrelerin iyi sonug¢larda herhangi
bir rolii yoktur.

e ETM'lerin ¢ azinda, TiO; bazh hiicreler diger ETM adaylar1 arasinda en yiiksek
katkiya sahiptir. Dahasi, ZnO bazli hiicrelerin iyi sonug¢larda herhangi bir rolii

yoktur.

e Emiciler s6z konusu oldugunda, FASnI 3 bazli yapilar digerlerinden 6nemli 6l¢iide
daha fazla porsiyona sahiptir ve FA 0.85 Cso.1sPblz bazli PSC'ler disinda, baska

hicbir emici %20'den daha yiiksek bir verim vermez,

3.6.2. Katman ozelligi optimizasyonu

fkinci asamada, Tablo 3.9'de tiim PSC'lerin adaylar1 olarak belirtilen optimum PSC
yapilarinin, katman o6zellikleri agisindan optimize edildigi diisiiniilmektedir. Bunun
icin, kalinliklar1 ve katkilama yogunlugu dahil olmak iizere aktif tabakalarin 6nemli
parametrelerinin ~ varyasyonunun etkisi aragtirillmistir.  Asagida, fotovoltaik
parametreler ve rekombinasyon faktoriiniin varyasyonu, S1-S5 yapilari i¢in katman
ozelliklerinin ~ fonksiyonlar1  olarak  gosterilecektir(Tablo 3.9). Fotovoltaik
parametreler, Tablo 3.8-3.9 ve Tablo SAl'de verilen performans faktorlerini ifade
eder. Ayrica, rekombinasyon faktori, her bir 6zellik degerinin rekombinasyon yolu
grafiklerinde olusturulan rekombinasyon tepe noktasini ifade eder. Her yap1 igin ¢ok
sayida veri ve diyagramla ilgili olarak, burada yalnmizca S3 yap1 sonuglarinin
raporlanacagi ve geri kalaninin Ek Veri B'de verilecegi belirtilmektedir Asagida daha

fazla tartisma yapilacaktir.

3.6.2.1. Perovskit kalinhg

SCAPS-1D toplu ¢alismasi kullanilarak, perovskit kalinligi degisiminin etkisi
aragtirtlmistir. Bu boliim igin, 100 nm-1000 nm'den perovskit kalinlig1 degisiminin
fotovoltaik parametreler ve rekombinasyon faktorii lizerindeki etkisi, S3 igin
Sekil 3.3 ‘te ve S1, S2, S4 ve S5 yapilart igin sekil 3.3 SB 2-SB 5 diyagramlarinda
verilmistir. Ayrica, farkli emici kalinliklarindaki rekombinasyon yollar1 Sekil 3.2
SB1'de verilmistir. (Bu grafik sadece perovskit kalinlig1 degisimi i¢in verilmistir ve

diger rekombinasyon yolu grafikleri buna benzer. Bu nedenle, onlar1 sunmadik). Daha
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once de belirtildigi gibi, Sekil 3.3 ve Sekil SB2-SB 5'te bildirilen rekombinasyon

faktorleri, Sekil 3.2 SB1 diyagraminin zirveleridir.

Sekil 3.13 (a)'dan perovskit kalinlig1 artiginin performans parametreleri {izerinde genel
olarak olumlu bir etkiye sahip oldugu goriilebilir. Bununla birlikte, rekombinasyon
orani zirvesi de artacaktir [110]. Perovskit kalinlig1 arttik¢a, elektron deligi tiretimi de
artacaktir. Diger taraftan, ir rekombinasyon olasilig1 artacaktir. Voc ve Jsc, sirasiyla
yiikiin rekombinasyonunu ve olusumunu ifade eder. Bu, Sekil 3.13 (a) ve Sekil 3.3
SB2-SBS5 diyagramlarinin davranislarini kanitlayacaktir. Sekil 3.13 (a)' daki verimlilik
grafigine gore, verimlilik artis oran1 500 nm kalinligindan sonra azalir. Bu, diger
taraftaki rekombinasyon gelistirmesi ile ilgili uygun kalinligin secilmesine yardimeci
olur. Bu nedenle, 500 nm kalinliginin perovskit kalinligr i¢cin optimum bir se¢im

olabilecegi goriilmektedir.

N\ /]
E—
[ /]

@ e (c) ) ©

perovskit (b) HTM Perovskit ETM
kalinligi ETM kalinhig kalinlig katkilama katkilama

g

® ® ) ® »
HTM katkilama Sicaklik Seri direng Sont direnci Yansima

Sekil 3.13. Katman 6zellik optimizasyon grafikleri
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3.6.2.2. ETM kalinh@

ETM kalinlik degisiminin etkisi 40 nm-140 nm kalinlik araliginda arastirilmistir.
Sonuglar, Sekil 3.13 (b) icin Sekil 3.4 ve S1, S2, S4 ve S5 yapilarn igin
Sekil 3.4 SB 6-SB 9 diyagramlarinda raporlanmistir.

Sekil 3.4 diyagramlarinin davraniglarindan, ETM kalinliginin arttirilmasinin PSC'nin
performansi tlizerinde genel olarak olumsuz bir etkiye sahip oldugu anlasilmaktadir.
Bu, daha genis mesafe nedeniyle emici ile 6n temas arasindaki gec tasimaya
baglanabilir [111]. Ayrica, kalinlik artisi ile rekombinasyon oraninin artacagi agiktir.
Sekil 3.4 SB7-SB9, Sekil 3.13(b) ile benzer bir davranis sergilemektedir ve belirtilen
gerekgeler bunlar icin de uygulanabilir. Ancak, davranig Sekil SB6'da gosterilen S1
PSC yapisi1 i¢in tamamen tersidir. Bu kesinlikle bahsedilen optimum yapilar arasindaki
emici farkindan kaynaklanmaktadir. Bununla birlikte, S2-S5 yapilar1 s6z konusu
oldugunda, 40 nm kalinliginda daha fazla verimlilik ve daha az rekombinasyona gore,
bu kalinlik optimum sec¢im i¢in uygun olabilir. Bu, S1 i¢in tamamen tersidir. Bu

nedenle, 140 nm kalinlig1 secildi.

3.6.2.3. HTM kalinhg

Onceki arastirmalara benzer sekilde, HTM kalinhig1 etkisi g6z oniinde bulundurulur.
Bunun i¢in 50 nm-4 00 nm kalinlik aralig1 secildi. Sonuglar, S3 i¢in Sekil 3.5
diyagramlari ve S1, S2, S4 ve S5 PSC yapilari i¢in Sekil 3.5 SB10-SB 13 diyagramlari

bi¢imlerinde verilmistir.

Sekil 3.13 (c) ve Sekil 3.5 SB10-SB13'ten gortilebilecegi gibi, HTM'lerin dikkate
aliman kalinlik araligindaki PSC'lerin performans parametrelerinde O6nemli bir
degisiklik meydana gelmemektedir. ETM katmanina ragmen, HTM katmaninin,
PSC'lerin konfigilirasyonlar1 nedeniyle perovskit tabakasi tarafindan 1s1k emiliminin
kalitesini etkilemedigine dikkat edilmelidir. Baska bir deyisle, 151tk ETM'lerin
izerinden gecer, ancak HTM tabakasina ulasmadan 6nce perovskit tabakasi tarafindan
emilir. Bu nedenle, elektron deligi olusumu HTM kalinhiginin degisiminden

etkilenmez [60].

Ozel olarak, S1-S5 PSC yapilariin aktif katmanlar1 igin optimum secilen kalinliklar

Tablo 3.10'da toplanmastir.
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Tablo 3.10. S1-S5 yapilarinin aktif katmanlari i¢in elde edilen optimum katkilama
yogunluklarinin bir 6zeti

Opifgusrlgt ETM optimum HTM optimum
Yapt p katkilama katkilama
katkilama ogunlugu ogunlugu
yogunlugu yog g yog g
S1 1.3x10' 1/cm? 10! 1/cm? 105 1/ecm?
S2 10' 1/cm? 107 1/cm? 10'8 1/cm?
S3 107 1/cm? 107 1/cm? 107 1/cm?
S4 107 1/cm? 107 1/ecm? 10'8 1/cm?
S5 107 1/cm? 107 1/ecm? 10'8 1/cm?

3.6.2.4. Perovskit katkilama

Bir tabakanin katkilama yogunlugu, bir malzemenin diger énemli parametrelerinden
biridir. Bir malzemedeki safsizliklarin konsantrasyonunu ifade eder. Bu safsizliklar
sirastyla pozitif ve negatif katkilamakat i¢in alict veya dondr tiplerde olabilir. Bu
nedenle, katkilama yogunlugunun degeri, bir malzeme iizerindeki yiik konsantrasyonu
ile dogrudan bir iliskiye sahiptir. Bu nedenle, degeri hiicrenin performansini da

etkileyecektir.

Bu caligmada perovskit katkilama yogunlugunun S3 yapist i¢in 10 17-10 21 1/cm3
katkilama yogunluk araliginda etkisi arastirilmistir. Sekil 3.13 (d), sonuglari
performans ve rekombinasyon parametrelerinin bi¢cimlerinde gostermektedir. Benzer
gorev, Sekil 3.6 SB14-SB16'da gosterildigi gibi S2, S4 ve S5 yapilar i¢in de
gergeklestirilmistir. (Tablo 3.5'te goriilebilecegi gibi, FA0.85Cs0.15PbI3 perovskit
tabakasi inert bir materyaldir ve esit dondr ve alici yogunluklarina sahiptir. Bu nedenle,

arastirmamayi tercih ettik)

Sekil 3.13 (d) ve Sekil 3.6 SB14-SB16'min diyagramlari, katkilama yogunlugunun
degisimi ile neredeyse benzer davranislart ortaya koymaktadir. Diyagramlar, dikkate
alinan yapilarin performans parametreleri i¢in azalan davranisi temsil eder. Bu,
rekombinasyon artisina baglanabilir. Emici tabakanin katkilama yogunlugunun
arttirtlmasi, daha fazla yiik tagiyicisinin iiretilmesine yardimci olur. Bununla birlikte,

bir esik degerinden sonra da daha fazla yiik rekombinasyonuna yol agar. Elde edilen
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sonugclarla ilgili olarak, en diigiik aralik yogunlugunun, bu ¢alismada kullanilan tiim

S1-S5 PSC yapilari i¢in optimum deger oldugu goriilmektedir.

3.6.2.5. ETM katkilama

Perovskit katkilama varyasyonuna benzer sekilde, tasima katmanlarinin optimum
katkilama yogunluklarini bulmak da daha 1iyidir. Olguda ETM katkilama
varyasyonunun etkisi 10 15-10 22 1/cm3 araliginda arastirildi. Sonuglar, S3 i¢in Sekil
3.13 (e) diyagramlar1 ve S1, S2, S4 ve S5 PSC yapilan icin Sekil 3.7 SB17-SB20

diyagramlari seklinde gosterilmistir.

Sekil 3.13 (e) ve Sekil 3.7 SB17-SB20'de belirtilen diyagramlara gore, yapilarin her
birinin digerlerinden farkli davranislar sergiledigi goriilmektedir. Bu nedenle, onlar
icin belirli bir davranig bulamayiz. Ancak bu belirsizligin farkli sebepleri olabilir. Bazi
ozel katkilama yogunluklarindaki SCAPS-1D hesaplama hatasindan kaynaklaniyor
olabilir. Aktif katmanlarin yapilar arasindaki farki, bunun i¢in bagka bir gerekge
olabilir. Bununla birlikte, S3 yapis1 durumunda, verimlilik ve rekombinasyon

grafiklerine gore, 10 17 1 /cm3'liikk dondr yogunlugunu segtik.

3.6.2.6. HTM katkilama

HTM katkilama, PSC performansini etkileyen diger 6nemli parametrelerden biridir.
HTM'nin seffaf olmasinin gerekli olmadigi kavrami ile ilgili olarak, katkilama
yogunlugunun daha yiiksek degerleri, bosluklarin metal temasa daha iyi tasinmasina
yol agabilir. HTM katkilama yogunlugu degisiminin 10'°1° 22 1/cm3 araligindaki
sonuglar1 bu konuyu dogrulamaktadir. Sonuglar, S3 i¢in Sekil 3.13 (f) diyagramlarinda
ve S1, S2, S4 ve S5 PSC yapilari i¢in Sekil 3.8 SB21-SB24'te bildirilmistir.

Diyagramlardan, S1-S5 PSC yapilarinin performans egrilerinin genel olarak artan bir
davranigsa sahip oldugu agiktir. Rekombinasyon grafikleri de benzer bir davranisi
temsil eder. Bu nedenle, HTM i¢in uygun katkilama yogunlugunun secimi i¢in bir
karar verilmelidir. S3 durumunda, bir esik degerinden sonra verimliligin artmadigi
goriilebilir. Bu nedenle 10 17 1/cm3 degerinin HTM katkilama yogunlugu i¢in uygun

bir se¢im olabilecegi goriilmektedir.

Daha 1yi bir i¢goriiye sahip olmak igin, aktif tabakalarin katkilama yogunluklar1 i¢in

S1-S5 yapilarinin optimum degerleri Tablo 3.11'de 6zetlenmistir.
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Tablo 3. 11. S1-S5 yapilarinin aktif katmanlar i¢in elde edilen optimum seri ve sont
direnclerinin bir 6zeti

Optimum seri diren¢ Optimum sant direnci

PSC yapisi (Q.cm2) (Q.cm2)
S 0.1 2x10°
2 0.1 2x10°
S3 0.1 2x10°
S4 0.1 107
S5 0.1 53107

3.6.3. Calisma noktasi optimizasyonu
Incelenen s6z konusu katman parametrelerine ek olarak, dnemleri agisindan bazi
simiilasyon genel kosullar1 da géz oOniinde bulundurulmalidir. Asagida, bu genel

kosullardan bazilar tartisilacaktir.

3.6.3.1. Sicakhk

Glines pillerinin sicakligi, uygun sekilde kalibre edilmesi gereken 6nemli kosullardan
biridir. Optimizasyonu, deneysel ¢alismalarin daha uygun durumlarda yapilmasina
yardimci olabilir. Bu durumda simiilasyon siirecinin iyi kullanilabilecegi
goriilmektedir. Bu nedenle, mevcut durumda, optimum bir sicaklik bulmak i¢in 300-
400 K sicaklik araligini sectik. S3 i¢in Sekil 3.13 (g) ve S1, S2, S4 ve S5 i¢in
Sekil 3.9 SB25-SB28'in sonuglari, sicakligin PSC'lerin performans parametreleri

tizerindeki etkisini gostermektedir.

S1-S5 yapilarinin s6z konusu sonuglarina gore, sicaklik artisi ile genel olarak azalan
bir davranigin goriilebildigi agiktir. Bu nedenle, daha diistik sicakliklarin secilmesi
daha iyi performans sonuglarma yol agacaktir. incelenen tiim yapilar igin 300 K
sicakligini dikkate aldik. Bu, daha fazla 1s1 dagilimina ve daha diisiik performansa yol

acan yliksek sicakliklarda yiik tasiyicilarinin daha ytiksek hareketliligine baglanabilir.

3.6.3.2. Seri direng

Glines pillerinin ¢aligma mekanizmalari, devrelerinde bulunan parazit direnglerden
dolay1 sorun yaganmaktadir. Bu direngler seri ve sont direngleri igerir. Elektronlar ve
bosluklarin iiretimi ve rekombinasyon mekanizmalari ile ilgilidirler. Genel olarak, seri
ve sOnt direnci, bir hiicrenin sirastyla iiretim ve rekombinasyon islemlerine karsi
direncini temsil eder [90, 113]. Diisiik ve yiiksek degerlerin sirasiyla seri ve sont
direncleri i¢in optimum miktarlar olacagi aciktir. Ancak bu durumda seri direncin

etkisi 0.1-1 Q.cm?2 araliginda arastirilmistir. Sonuglar S3 i¢in Sekil 3.13 (h)'de ve S1,
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S2, S4, S5 PSC vyapilart igin Sekil 3.10 SB29-SB32'de gosterilmistir. Belirtilen
direnglerin rekombinasyon {izerinde herhangi bir 06zel etkisi olmadigi

unutulmamalidir. Bu nedenle, bunlar1 bildirmemeyi tercih ettik.

Son paragrafta belirtildigi gibi, seri direncleri i¢in daha diisiik degerler arzu edilir.

Sekil 3.13 (h) ve Sekil 3.10 SB29-SB32'nin sonuglari da bu konuyu dogrulamaktadir.

3.6.3.3. Sont direnci

Daha once de belirtildigi gibi, bir giines pili i¢cin daha yiiksek sant diren¢ degerleri
analiz edilir. Sont direnci arttik¢a, hiicre sonsuz sant direncine sahip ideal giines
hiicresine daha fazla yaklasacaktir. Bu kavrami dogrulamak i¢in, sont direnci etkisinin
arastirilmasi igin 10 2-10° Q.cm2'lik nispeten genis bir veri araligim gdz 6niinde
bulundurduk. Ancak, bir esik degerinden sonra, artig artik olmayacaktir. S3 i¢in
Sekil 3.13 (i) ve S1, S2, S4, S5 icin Sekil 3.11 SB33-SB37 diyagramlar1 da bu konuyu
dogrulamaktadir. Daha iyi bir bilgiye sahip olmak i¢in, diren¢lerin optimizasyonunun

sonuglart S1-S5 PSC yapilari i¢in Tablo 3.12'de toplanmustir.

Tablo 3.12. Aktif tabakalarda tandem yapilarin kullanilmasina iligkin fotovoltaik

parametreler
11{0 aé); Yap1 formiilasyonu Voc (V) ( m;/scfm2) FF (%) }ZOCA)])E
tP1 AV Cgfﬁgﬁﬁ;&%% 0.85 08 2666 6149  17.69
TP2 Au/(;‘ﬁg\slﬁﬁ%gi /g,sr‘)(’)lspbl 1.04 3.24 82.12  2.76
TE1 A;é%‘ﬁ%fg 2:81%3/ 1.13 2826 8458  26.93
R2 AW Cuiccl;gﬁf‘s;’g/ Ti0y/ 112 2643 8316 2457
THI OMG?:]/)C/E%IES%%’; FTO 1.13 2823 8351  26.56
TH2 Au/Spiro-OMeTAD/ 1.13 2823 83.64  26.60

CuSCN/FASnI3/TiO2/FTO

3.6.3.4. Yansima
SCAPS-1D'de Yansima parametresi, emici tabakaya iletilen 15181n yiizdesini gosterir.

Yansima artigi ile emilen 151k miktarinin azalacagi aciktir. Bu nedenle, daha diisiik
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performanslara yol agar. S3 i¢in Sekil 3.13 (j) ve S1, S2, S4 ve S5 PSC yapilari igin
Sekil 3.12 SB37-SB40 diyagramlar1 bunu dogrulamaktadir. Bununla birlikte, diger
taraftan, daha diisiik elektron deligi iiretimi de daha diisiik rekombinasyona yol
acabilir. Bu nedenle, soz konusu diyagramlarda gosterildigi gibi, rekombinasyon
grafikleri i¢in bir azalma meydana gelir. Bu nedenle, optimum yansimayi se¢mek,
daha yiiksek performanslari1 veya daha diisiik rekombinasyonu géz 6nilinde bulunduran

calismanin nesnesine baglidir.

3.6.4. Yapilandirma optimizasyonu

PSC yapisindaki katmanlarin konfigiirasyonu ve sayis1 hiicrenin performansini énemli
ol¢iide etkileyebilir. Bir PSC'nin her aktif katmani tekli, tandem veya kompozit
formlarda yapilandirilabilir. Aktif katmanlarin her biri i¢in sadece tek bir malzeme
kullanilmistir. Bununla birlikte, bazi durumlarda, her katman i¢in birden fazla
malzeme kullamlabilir. Bu bazen daha iyi bir performansa yol agabilir. Ozel bir aktif
katman (genellikle iki malzeme) i¢in birden fazla malzeme kullanilmasi durumunda,
s0z konusu katman kompozit veya tandem formatlarinda yapilandirilmahidir. Asagida,

s0z konusu yapilandirmalar daha fazla tartigilacaktir.

3.6.4.1. Tandem PSC'ler

Tandem konfigiirasyonu, aktif bir katman icin birden fazla malzeme kullanildiginda
PSC'lerin ortak diizenlemelerinden biridir. Bir katman i¢in iki farklt malzeme olmast
durumunda, malzemelerin yerlestirme sirasina bagli olarak iki farkli tandem
konfigiirasyonu olusturulabilir. Bu ¢aligmada, Tablo 3.9'da belirtilen optimum yap1
malzemelerine gore, tandem konfigiirasyonunun simiilasyonu, aktif katmanlarin her
biri i¢in iki kez gerceklestirilmistir. Yerlesim sirasina bagl olarak, etkin katmanlarin
tandem konfigilirasyonunun her biri i¢in benzersiz kisaltmalar adlandirdik. Perovskit
tabakasi i¢in TP1 ve TP2, ETM tabakasi i¢in TE1 ve TE2 ve HTM tabakas1 i¢cin TH1
ve TH2'yi igerir. Karsilik gelen yapi olusumlar1 simiilasyon sonuglar1 (fotovoltaik

parametreler) ile birlikte Tablo 3.13'te verilmistir.
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Tablo 3.13. Tandem emicilerin farkli kalinliklarinda kullanilmas1 {izerine fotovoltaik

parametreler
N TTX el D C NN ST
(nm) 0 OO oktas (1/5m3)
100 100 19.36 1.09 67.24 14.13 5.90x10'8
100 200 22.29 1.07 63.20 15.10 4.41x10'®
100 300 24.01 1.06 60.76 15.51 3.28x10"8
100 400 25.06 1.06 58.94 15.61 2.56x10'®
100 500 25.74 1.05 57.41 15.57 2.11x10'8
200 100 23.74 1.09 67.11 17.44 1.84x10"
200 200 25.26 1.08 6292 17.20 1.34x10"
200 300 26.19 1.07 6036 16.97 1.01x10"
200 400 26.79 1.07 5848 16.73 8.00x10'8
200 500 27.18 1.07 5693 16.48 6.71x10'8
300 100 26.24 1.10 67.20 19.33 3.12x10"
300 200 27.07 1.08 6293 18.47 2.29x10"
300 300 27.60 1.08 6031 17.92 1.76x10"
300 400 27.95 1.07 5837 17.49 1.43x10"
300 500 28.18 1.07 56.78 17.11 1.22x10"
400 100 27.72 1.10 67.32 20.44 4.21x10"
400 200 28.20 1.08 63.02 19.27 3.15x10"
400 300 28.53 1.08 60.34 18.54 2.46x10"
400 400 28.74 1.07 5838 18.00 2.04x10"
400 500 28.89 1.07 56.75 17.55 1.76x10"
500 100 28.62 1.09 6743 21.11 5.08x10"
500 200 28.93 1.08 63.12 19.79 3.87x10"
500 300 29.15 1.08 60.41 18.96 3.08x10"
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Tandem yapilarin simiilasyon sonuglarina gore, tandem formatinda iki emici
kullanilmasmin hiicrenin performans:1 {iizerinde olumsuz bir etkisi oldugu
goriilmektedir. Ornegin, TP1 ve TP2 yapilarmin verimlilik sonuglari, benzer tek S1 ve
S3 PSC yapilarindan oldukga diisiiktiir. ETM durumunda, TE1 ve TE2 yapilarinin tek
S2 ve S3 yapilarinin karigim formatlari oldugu Tablo 3.7'den goriilebilir. Verimlilik
sonuglari, TE1 yapisinin s6z konusu yapilar arasinda en fazla verimlilige sahip
oldugunu ortaya koymaktadir. AyricaTE2'nin verimlilik degeri S2 ve S3
yapilarminverimlilikleri arasindadir. Bu nedenle, TE1 tandem yapisini se¢gmek uygun
bir secim olacak gibi goriinliyor. ETM tandem se¢imine benzer sekilde, HTM
tandemlerinin sonuglari, karsilik gelen tek yapilarina (S3 ve S5) gore hem TH1 hem
de TH2 tandem yapilar1 i¢in daha iyi verimlilikleri temsil eder. Bununla birlikte, kii¢iik

bir farkla ilgili olarak, TH2 yapisin1 optimum yap1 olarak secebiliriz.

Bildirilen sonuglarin tandem katmanlart i¢in sadece 6zel bir kalinlikta verildigine
dikkat edilmelidir. Daha fazla karsilastirma icin, ¢alisilan tandem katmanlari i¢in daha
fazla kalinlik araligini dikkate almak daha iyidir. Bunun i¢in, aktif katmanlarin farkl
kalinliklart icin SCAPS-1D'nin toplu simiilasyonu kullanilarak daha eksiksiz bir
calisma gercgeklestirildi. Sonuglar perovskit, ETM ve HTM katmanlar1 ig¢in
Tablo 3.14-16'te toplanmistir. Kalinlik araligi her tandem perovskit i¢in 100-500 nm,
her tandem ETM i¢in 20-100 nm ve her tandem HTM i¢in 50-250 nm olarak kabul
edildi.

Tablo 3.14, farkli perovskit tandem malzeme kalinliklar1 i¢in fotovoltaik
parametrelerin ve rekombinasyon faktorleri degerlerinin listesini temsil etmektedir.
Basit bir goriiniim, en yiiksek verimliligi ve en diisiik rekombinasyonu saglayabilir.
Sonuglar ayni anda en yiiksek verimlilige ve en diisiik rekombinasyona sahip herhangi
bir veriyi temsil etmemektedir. Ornegin, FASnI 3 igin 500 nm ve FA (35Cso.15Pbl; i¢in
100 nm kalinliklar1 en yiiksek verimliligi bildirir. Bununla birlikte, ayn1 zamanda en
yliksek rekombinasyonu temsil eder. Baska bir veride, FASnI 3 i¢in 100 nm ve FA
0.85 Cso.15Pbl3i¢in 500 nm kalinliklar1 en diisiik rekombinasyonu verir, ancak nispeten
uygun bir performansa sahip degildir Bu nedenle, proje nesnesine bagli olarak,
optimum sonu¢ c¢ikarilabilir. Tandem ETM'ler i¢in uygun kalinliklarin segilmesi,
Tablo 3.15'ten goriilebilecegi gibi perovskit kasa kadar zor degildir. Veriler, her iki
tandem ETM i¢in 20 nm kalinliklar i¢in en yliksek performansi ve neredeyse en diisiik

verimliligi temsil eder. Bu nedenle, se¢im i¢in uygun bir se¢im olabilir.
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Tablo 3.14. Tandem ETM'lerin farkli kalinliklarinda fotovoltaik parametreler

PCBM TiO2 Rekombinasyon
kalinligr  kalinlig ( mAj§m2) \(/\?)C FF (%) }ZOCA)])E hiz1 tepe .
(nm) (nm) noktasi (1/cm”)
20 20 28.29 1.13  84.66  26.97 5.64x10"
20 40 28.25 1.13 8438  26.84 5.51x10"
20 60 28.22 1.13 8421  26.76 5.32x10"
20 80 28.20 1.13  84.13  26.71 5.12x10"
20 100 28.18 1.13  84.09  26.67 5.07x10"
40 20 28.32 .13 83.69  26.67 5.1x10"
40 40 28.29 .12 8326  26.50 4.87x10"
40 60 28.26 .12 83.07  26.40 4.77x10"
40 80 28.22 .12 83.02 2635 4.76x10"
40 100 28.19 1.12 83.01 26.32 4.76x10"
60 20 28.37 .12 8190  26.12 4.58x10"
60 40 28.30 .12 81.53 2593 9.54x10"
60 60 28.25 .12 8136  25.82 1.27x10%
60 80 28.21 .12 8132 2577 1.34x10%
60 100 28.18 .12 81.31 25.74 1.36x10%
80 20 28.25 1.12 80.02  25.38 2.82x10%
80 40 28.14 .12 7972 25.18 4.12x10%
80 60 28.08 .12 79.57  25.08 4.54x10%
80 80 28.04 .12 79.54  25.03 4.63x10%
80 100 28.00 .12 79.54  25.00 4.64x10%
100 20 27.89 .12 7837  24.52 7.32x10%
100 40 27.75 .12 78.15 2432 8.65x10%
100 60 27.68 .12 78.04 2422 9.05x10%°
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Tablo 3.15. Tandem HTM'lerin farkli kalinliklarinin kullanilmasi {izerine fotovoltaik

parametreler
CSON OVTAD ke Ve pcp Rombimnon
(nm) kalinlig (mA/cm?) (V) (%) (%) (1/em?)
(nm)

50 50 28.23 1.13  83.53 26.57 6.12x10"
50 100 28.23 1.13  83.53 26.57 6.12x10"
50 150 28.23 1.13  83.53 26.57 6.12x10"
50 200 28.23 1.13  83.53 26.57 6.12x10"
50 250 28.23 1.13  83.53 26.57 6.12x10"
100 50 28.23 1.13  83.18 2645 6.13x10"
100 100 28.23 1.13  83.18 2645 6.13x10"
100 150 28.23 1.13  83.18 2645 6.13x10"
100 200 28.23 1.13  83.18 2645 6.13x10"
100 250 28.23 1.13  83.18 2645 6.13x10"
150 50 28.23 1.13  82.83 26.34 6.14x10"
150 100 28.23 1.13  82.83 26.34 6.14x10"
150 150 28.23 1.13  82.83 26.34 6.14x10"
150 200 28.23 1.13  82.83 26.34 6.14x10"
150 250 28.23 1.13  82.83 26.34 6.14x10"
200 50 28.23 1.13 8249 2623 6.15x10"
200 100 28.23 1.13 8249 2623 6.15x10"
200 150 28.23 1.13 8249 2623 6.15x10"
200 200 28.23 1.13 8249 2623 6.15x10"
200 250 28.23 1.13 8249 2623 6.15x10"
250 50 28.23 1.13  82.14 26.12 6.16x10"
250 100 28.23 1.13  82.14 26.12 6.16x10"
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Tablo 3. 16. S3 yapist i¢in farkli PSC konfigilirasyonlarinin fotovoltaik parametreleri

Yap1 modu Durum Voc Isc FF PCE
P (V) (mAem2) (%) (%)
Tek Birincil galistirma 1.13 27.75 83.16  26.02
Tek Miilk optimizasyonundan sonraki 113 2893 8386  26.67
sonuglar
Tandem En iyi perovskit tandem (TP1) 1.08 26.66 6149 17.69
Tandem En iyi ETM tandem (TE1) 1.13 28.26 84.58  26.93
Tandem En iyi HTM tandem (TH2) 1.13 28.23 83.64  26.60

En iyi ETM kompoziti (0.75

Kompozit TiO,, 0.25 PCBM) 1.13 28.23 84.14  26.70
. En iyi HTM kompoziti (0,8
Kompozit Spiro-OMeTAD, 0,2 CuSCN) 1.13 28.23 84.14  26.76
En iyi PSC yapis1 (tek perovskit,
Tandem tandem ETM- TEl, kompozit
kompozit HTM-0.8 Spiro-OMeTAD, 0.2 113 28.29 8494 27.07

CuSCN)

Tek konfigiirasyonlar icin HTM kalinlik varyasyon etkisi aragtirmasina benzer sekilde,
bunun tandem diizenlemeleri icin de gegerli oldugu Tablo 3.16'ten goriilebilir.
Bununla birlikte, kiigiik bir farkla ilgili olarak, dikkate alinan HTM'lerin her ikisi i¢in

de 50 nm kalinliklarin1 secebiliriz.

3.6.4.2. Kompozit PSC'ler

SCAPS-1D kompozit katmanlarin yapr simiilasyonu yetenegine sahiptir. Tandem
kasalarina benzer sekilde, simiilatdrler her katman i¢in kompozit konfigiirasyonlari
gdz oniinde bulundurabilir. Ornegin, perovskit tabakasi durumunda, tandem
diizenleme yerine iki perovskit malzemenin (6rnegin, Tablo 3.9 malzemeleri) karisimi
veya bilesimi kullanilabilir. Kompozit konfigilirasyonlar durumunda, karigimdaki
malzemelerin bilesimi 6nemli bir faktordiir. Bu nedenle, 6nceki arastirmalara benzer
sekilde, aktif katmanlarin bilesiminin PSC'lerin performans ve rekombinasyon
parametreleri tizerindeki etkisini goz oniinde bulundurduk. Sonuglar aktif katmanlar

icin Sekil 3.14 (a-c)’de gosterilmistir.
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Sekil 3.14. Kompozit PSC grafikleri

Sekil 3.14 (a) 'dan goriilebilecegi gibi, FA 0.85 Cs 0.15 Pbl 3 bilesiminin arttirilmast,
FAo.85Cs 0.15Pbl 3 / FASnI3 tabanli PSC'lerin performansi iizerinde olumsuz bir etkiye
sahiptir, Bu nedenle, tek bir FASnl; bazli perovskit kullanmanin daha iyi performans
saglayabilecegi ve kompozit konfigiirasyonunkabul edilebilir sonuglar bildirmedigi

goriilmektedir.

Perovskit kompozit sonuglarina benzer sekilde, Sekil 3.14 (b)'de belirtilen PCBM /
TiO2 karisimindaki PCBM bilesim etkisinin diyagramlar1 genel olarak azalan bir
davranisa sahiptir. Bu nedenle, PCBM bilesimi i¢in diisiik degerlerin secilmesi istenir.
Bununla birlikte, kiigiik farkliliklar1 g6z 6ntinde bulundurarak, PCBM i¢in %25 ve TiO
2 i¢in %75 kompozisyon sectik.

Sekil 3.14 (c) diyagramlarina gore, Spiro-OMeTAD kompozisyon varyasyonunun
Spiro-OMeTAD / CuSCN tabanli PSC'nin performans parametreleri tizerinde anlamli
bir etkisi olmadigi goriilmektedir. Bununla birlikte, Spiro-OMeTAD (tek Spiro-
OMeTAD) i¢cin %100'lik bilesimde, sonuglar digerlerinden onemli 6lgiide daha
diisiiktiir. Genel olarak, c¢ok kiiciik farkliliklarla, Spiro-OMeTAD ig¢in %80

kompozisyon sectik.

3.6.5. Nihai I-V sonuclan
Daha iyi i¢goriilere sahip olmak i¢in, elde edilen sonuglar1 6zetlemek daha iyidir.

Bunun i¢in birincil c¢alistirmadan karisik kompozit-tandem yapilara kadar farkli
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konfigiirasyonlarin fotovoltaik parametreleri Tablo 3.17'de toplanmistir. S3 PSC
yapist i¢in Onceki arastirmalarin bir Ozeti olarak, perovskit icin tek FASnI3
konfigiirasyonlarinin, ETM i¢in tandem diizenlemesinin ve HTM igin kompozit
yapinin her durum i¢in optimum verimliligi ortaya koydugu gorilmektedir. Bu

nedenle, hepsini son adim olarak tek bir simiilasyonda ele almaya karar verdik.

Tablo 3.17. S3 yapisi i¢in farkli PSC konfigiirasyonlarinin fotovoltaik parametreleri

Yap1 modu Durum Voc Jsc FF PCE

p (V) (mA/em2) (%) (%)
Tek Birincil ¢alistirma 1.13 27.75 83.16 26.02
Tek Milk — optimizasyonundan | 15 g3 g6 0667

sonraki sonuglar

Tandem En iyi perovskit tandem (TP1)  1.08 26.66 61.49 17.69

Tandem En iyi ETM tandem (TEI) 1.13 28.26 84.58 26.93
Tandem En iyi HTM tandem (TH2) 1.13 28.23 83.64 26.60
Kompozit ~ Cn iyl ETM kompoziti (0.75 (5 g5 g414 2670

TiOs, 0.25 PCBM)

En iyi HTM kompoziti (0,8

Spiro-OMeTAD, 0,2 CuSCN) 1.13 28.23 84.14  26.76

Kompozit

En 1yi PSC yapist (tek
Tandem / perovskit, tandem ETM- TEI,
kompozit kompozit HTM-0.8 Spiro-

OMeTAD, 0.2 CuSCN)

1.13 28.29 84.94 27.07

Tablo 3.17 sonuglarina gore, katman 06zelligi, ¢aligma noktalar1 ve yapilandirma
optimizasyonlar1 dahil olmak {izere tiim optimizasyon adimlarinin, temel olarak kabul
edilen PSC'lerin (S1-S5) genel performansi iizerinde olumlu bir etkiye sahip oldugu
goriilmektedir. Toplam verimlilik yaklagik %1 artti. Ancak bu ¢aligmada optimizasyon
stireclerinde performans faktorlerine ek olarak rekombinasyon faktoriiniin de goz
onlinde bulunduruldugu ve bunun da daha diisiik verimlilik artislarina yol agtigi
unutulmamalidir. Daha iyi bir i¢goriiye sahip olmak i¢in, farkli siireclerin toplam I-V

egrileri asagida Sekil 3.15'te verilmistir.

80



Current Density (mA/cm?)

—®&— [Initial run s
5 4 results after property optimization
—%— results after property and configuration optimization

T T T T T
0.0 02 0.4 0.6 0.8 1.0 12

Voltage (V)
Sekil 3.15. S3 PSC yapisinin optimizasyonunun farkli asamalarina ait I-V grafikleri

Bir giines pilinin I-V egrisi altindaki alan, performansini temsil eder. Verilen I-V
grafiklerinden, optimizasyon siireclerinin daha fazla ilerlemesiyle bu alanin arttig

aciktir. Bu, mevcut ¢calismanin toplam olumlu siirecini dogrulamaktadir.

3.6.6. Veri dogruluk tespiti

Ozet olarak, bu ¢aligmada SCAPS-1D simiilasyon paketi kullanilarak perovskit giines
pilleri simiilasyonu etrafinda bazi teorik arastirmalar sunulmustur. Perovskit gilines
pillerinin olusturulabilecek cok ¢esitli yapilar ile ilgili olarak, bu ¢alisma onerilen
yapilar arasinda uygun PSC'lerin segilmesi temeline dayaniyordu. Bu 8 farklit MA
bazli ve FA bazli emici diisiiniildii. Ayrica, ETM'ler olarak TiO 2, ZnO ve PCBM ve
HTM'ler olarak CuSCN, PEDOT: PSS ve Spiro-OMeTAD dahil olmak {izere bazi
organik ve inorganik malzemelerin 72 benzersiz PSC yapisi olusturdugu
diistiniilmiistiir. S6z konusu PSC'ler arasindan 5 yap1 daha fazla arastirilmak {izere iyi
veri (%20'nin {lizerinde verimlilik) olarak se¢ilmistir. Bunun i¢in, bahsedilen iyi veri
yapilariin optimizasyonu, uygun katman 6zelligi, caligma noktas1 ve konfigilirasyon
secimi temelinde gergeklestirildi. Genel olarak, miilk optimizasyonu durumunda,
perovskit tabakalar1 ve tasima katmanlari i¢in sirastyla nispeten daha yiiksek ve daha
diisiik kalinlik 6nerilmistir. Ayrica, aktif tabakalarin katkilama yogunluklar1 i¢in daha
diisiik degerler Onerilmistir. Caligma noktalarinin optimizasyonu ig¢in, genellikle
PSC'ler i¢in diisiik sicakliklarin ve seri direnglerin ve yiiksek sont direnglerinin arzu
edilecegi kanitlanmistir. PSC'lerin konfigiirasyon se¢im asamasinda, sonuglar sirasiyla
emici, ETM ve HTM katmanlan i¢in tek, tandem ve kompozit konfiglirasyonun
Onerildigini temsil etti.
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