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Résumé

Cette étude porte sur 1I’optimisation des performances des cellules solaires a base de pérovskites
doubles sans plomb, en particulier le matériau Na>T1GaCls, en utilisant le simulateur numérique
SCAPS-1D. L’objectif principal est d’explorer le potentiel de cette pérovskite inorganique comme
alternative écologique aux pérovskites contenant du plomb, tout en maintenant des performances
photovoltaiques élevées. Une analyse paramétrique approfondic a été réalisée afin d’évaluer
I’influence des parametres clés du dispositif, notamment le choix des couches de transport des
charges (ETL et HTL), I’épaisseur de I’absorbeur, ainsi que les effets des défauts, du dopage et
des impuretés au sein de la couche absorbante Na.T1GaCls. Les résultats de simulation montrent
que les performances du dispositif dépendent fortement de I’alignement des bandes d’énergie, de
la qualité cristalline du matériau et de la réduction des mécanismes de recombinaison.
L’architecture optimale identifiée se compose d’une couche ETL en IGZO de 100 nm, d’un
absorbeur Na.T1GaCls de 800 nm, et d’une couche HTL en CBTS de 100 nm. Cette configuration
permet d’atteindre un rendement de conversion de puissance (PCE) de 30,61 %, grace a une
amélioration significative du transport des porteurs de charge et a une minimisation des pertes.
Ces résultats démontrent I’intérét des pérovskites doubles sans plomb dans le développement de
cellules solaires performantes, stables et respectueuses de I’environnement. Par ailleurs,
I’utilisation d’outils de simulation avancés comme SCAPS-1D constitue une approche efficace
pour accélérer la conception et I’optimisation des dispositifs photovoltaiques avant leur validation

expérimentale.

Mots-clés : Na.TIGaCls, pérovskite double sans plomb, cellule solaire, SCAPS-1D, optimisation

photovoltaique.



Abstract

This study investigates the optimization of inorganic perovskite solar cells based on Na.T1GaCls
using the SCAPS-1D simulation tool. A comprehensive parametric analysis was conducted to
evaluate the influence of critical device parameters on photovoltaic performance. Particular
attention was given to the selection and optimization of charge transport layers, including the
electron transport layer (ETL) and hole transport layer (HTL), as well as the absorber layer
properties such as thickness, defect density, doping concentration, and impurity levels in the
Na.T1GaCls material. The simulation results reveal that device performance is highly sensitive to
both material properties and layer configurations. An optimized structure consisting of a 100 nm
IGZO ETL, an 800 nm Na.TIGaCls absorber layer, and a 100 nm CBTS HTL demonstrated
outstanding performance, achieving a power conversion efficiency (PCE) of 30.61%. This high
efficiency is attributed to improved charge carrier transport, reduced recombination losses, and
optimal energy band alignment across the device. These findings highlight the significant potential
of advanced numerical simulation tools such as SCAPS-1D in guiding the design and optimization
of next-generation perovskite solar cells. Moreover, this work provides a solid theoretical
foundation for future experimental validation and contributes to the development of efficient,

stable, and scalable photovoltaic technologies.

Keywords : Na:T1GaCls, perovskite solar cells, SCAPS-1D, photovoltaic optimization, simulation
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Introduction Générale

Au cours des dernieres décennies, le systeme énergétique mondial a connu une transformation
profonde sous I’effet combiné de contraintes environnementales, économiques et technologiques.
La dépendance excessive aux énergies fossiles, qui constituent encore aujourd’hui la principale
source d’énergie a 1’échelle mondiale, a entrainé une augmentation significative des émissions de
gaz a effet de serre, contribuant directement au changement climatique et & la dégradation
progressive de D’environnement [1]. Par ailleurs, 1’épuisement de ces ressources non
renouvelables, associé a la volatilité des prix sur les marchés internationaux, renforce 1’urgence de
repenser les modeles énergétiques actuels. Dans ce contexte, la transition vers des systemes
énergétiques durables, fiables et respectueux de 1’environnement s’ impose désormais comme une

nécessité incontournable pour assurer un développement socio-économique pérenne [2].

Comme illustré dans la Figure 1, les énergies renouvelables constituent une réponse stratégique
a ces enjeux globaux. Parmi celles-ci, I’énergie solaire, 1’énergie éolienne, 1’hydroélectricité, la
biomasse, la géothermie ainsi que les énergies marines représentent des alternatives prometteuses
permettant de réduire considérablement I’empreinte carbone tout en garantissant la sécurité
énergeétique. Ces sources se caractérisent par leur disponibilité quasi illimitée a 1’échelle humaine
et leur faible impact environnemental, ce qui en fait des piliers essentiels de la transition

énergétique mondiale [3].

Figure.l. Principales sources d'énergie renouvelables contribuant aux systéemes énergétiques
durables [3].
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Parmi ces différentes sources, 1’énergie solaire occupe une place privilégiée en raison de son
abondance, de sa large distribution géographique et de son potentiel énergétique considérable. La
conversion de cette énergie en électricité repose sur les systemes photovoltaiques, qui représentent
aujourd’hui une technologie clé dans la production d’énergie propre [4]. La diversité et la
flexibilité des applications photovoltaiques sont clairement mises en évidence dans la Figure 2, ou
I’on observe leur intégration dans de nombreux domaines, allant des installations résidentielles
aux infrastructures urbaines intégrées aux batiments (BIPV), en passant par les systemes de
transport et les plateformes photovoltaiques flottantes. Cette adaptabilité confére aux technologies
photovoltaiques un avantage stratégique majeur pour répondre a des besoins énergétiques variés

et en constante évolution [5].

= 1 ‘ i‘\‘

CMSPV

FSPV SPV UobSPV Wavevoltaics or Wavoltaics

Figure.2. Classification et applications concrétes des systemes photovoltaiques [5].

L’amélioration continue des performances des cellules photovoltaiques constitue un facteur
déterminant dans leur adoption a grande échelle. Comme le montre la Figure 3, les rendements des
différentes technologies photovoltaiques ont connu une progression significative au cours des

derniéres décennies, grace aux avancees en science des matériaux et en ingénierie des dispositifs.

2
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Les cellules a base de silicium cristallin dominent actuellement le marché en raison de leur maturité
technologique, de leur stabilité et de leur fiabilité. Toutefois, ces technologies approchent
progressivement leurs limites théoriques de rendement, ce qui incite la communauté scientifique a
explorer de nouveaux matériaux capables d’offrir des performances supérieures tout en réduisant

les codts de fabrication [6].
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Figure.3. Evolution historique des rendements des cellules photovoltaiques & travers différentes

technologies [6].

Dans cette perspective, les cellules solaires a base de pérovskites se sont imposées comme une
innovation majeure dans le domaine photovoltaique. Ces matériaux présentent des propriétés
optoélectroniques exceptionnelles, notamment un coefficient d’absorption élevé, une excellente
mobilité des porteurs de charge et une bande interdite ajustable, permettant une optimisation
efficace de la conversion photovoltaique [7]. La Figure 4 illustre de maniere significative
I’évolution rapide du rendement des cellules a pérovskite, accompagnée d’une croissance
exponentielle du nombre de publications scientifiques, ce qui témoigne de 1’intérét croissant et

soutenu de la communauté scientifique internationale pour cette technologie émergente [8].
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Figure.4. Evolution du rendement des cellules solaires & pérovskite (PCE) et du nombre de

publications scientifiques au fil du temps [8].

Sur le plan structurel, les cellules photovoltaiques a pérovskite reposent sur une architecture
multicouche sophistiquée, congue pour optimiser la génération, la séparation et le transport des
charges électriques. Comme illustré dans la Figure 5, ces dispositifs comprennent plusieurs
couches fonctionnelles essentielles, notamment une électrode transparente (ITO), une couche de
transport d’électrons (ETL), une couche active absorbante a base de pérovskite, une couche de
transport de trous (HTL) ainsi qu’une électrode métallique. L’ingénierie de ces différentes
interfaces joue un role crucial dans 1I’amélioration des performances globales du dispositif, tout en
permettant le développement de structures flexibles, 1égéres et potentiellement intégrables dans

des applications innovantes [9].
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Electrodes
/

Hole transport layer

Newly developed,
high-performance material

Perovskite layer
(photoelectric conversion layer)

)

Figure.5. Architecture multicouche d'un dispositif de cellule solaire pérovskite flexible [9].

Au-dela des avancées technologiques, les perspectives économiques associées aux cellules
solaires a pérovskite sont particulierement prometteuses. Comme le montre la Figure 6, le marché
mondial de ces technologies devrait connaitre une croissance rapide et soutenue au cours des
prochaines années [10]. Cette expansion est principalement attribuée a leurs faibles colts de
fabrication, rendus possibles par des procédés a basse température, ainsi qu’a leurs performances
élevées et a leur compatibilité avec des techniques de production a grande échelle. Ces
caractéristiques positionnent les cellules a pérovskite comme des candidates idéales pour les

futures générations de dispositifs photovoltaiques [11].
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Taille du marché des cellules solaires pérovskites de 2023 a 2033
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Figure.6. Croissance prévue du marché mondial des cellules solaires a pérovskite [11].

Néanmoins, malgré ces avancées remarquables, des verrous scientifiques et technologiques
subsistent, en particulier en ce qui concerne la toxicité et la stabilité des pérovskites
conventionnelles a base de plomb. La présence de plomb dans ces matériaux souléve des
préoccupations environnementales et sanitaires majeures, susceptibles de freiner leur
industrialisation a grande échelle. Dans ce contexte, les pérovskites doubles sans plomb ont émergé
comme une alternative innovante et écologiquement viable. Généralement décrites par la formule
A2BB'Xs, ces structures permettent de substituer le plomb par des combinaisons de cations
métalliques tels que Ag®, Bi**, Sb** ou In**, conduisant a des matériaux plus stables chimiquement
et thermiquement. CES composés présentent une meilleure résistance aux facteurs de dégradation
environnementale, notamment 1’humidité, la température et 1’oxydation, améliorant ainsi leur
durabilité opérationnelle. Toutefois, malgré ces avantages, les pérovskites doubles sans plomb
présentent encore des limitations en termes de performances photovoltaiques, notamment en raison
de leur bande interdite souvent indirecte et de mécanismes de recombinaison non radiative plus
prononcés. Ainsi, les recherches actuelles s’orientent vers 1’ingénierie avancée des matériaux et
des interfaces, incluant le dopage, la gestion des défauts cristallins et ’optimisation des
architectures de dispositifs, afin d’améliorer leur efficacité et de les rendre compétitives face aux

technologies existantes [11].
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Ce mémoire est structure de la fagon suivante :

Chapitre I : Dans ce chapitre, nous proposons une analyse des jalons fondamentaux nécessaires
a la compréhension de la conversion photovoltaique, en mettant en évidence les principes
physiques qui régissent cette technologie. Notre étude commence par un rappel de I'histoire du
photovoltaique, suivi d'un examen approfondi du rayonnement solaire, moteur de la conversion,
en analysant son spectre ainsi que I'influence de la masse d'air (Air Mass) sur l'intensité recue au
sol. Une attention particuliere est accordée au principe de fonctionnement de la cellule solaire qui,
grace a l'effet photovoltaique, génére une force électromotrice sous exposition lumineuse. A
travers I'examen de son circuit équivalent et de ses caractéristiques électriques, nous définissons
les parametres essentiels dictant ses performances, tels que la densité du courant de court-circuit,
la tension en circuit ouvert, le facteur de forme (FF) et le rendement global. Enfin, les résistances
parasites (série et shunt) sont analysées en tant que principaux facteurs limitants de I'efficacité
réelle des dispositifs. Ainsi, ce chapitre établit une base théorique solide pour les travaux ultérieurs,
en posant les concepts indispensables a I'étude des matériaux et des architectures de nouvelles

générations.

Chapitre Il : Dans ce chapitre, nous proposons une analyse approfondie des matériaux
pérovskites, en mettant en évidence leur évolution historique ainsi que leur émergence en tant que
composants clés des cellules solaires de nouvelle génération. Une attention particuliere est
accordée a la structure cristallographique de type ABXs, ainsi qu’aux structures dérivées des
pérovskites doubles, dont les caractéristiques jouent un rdle déterminant dans leurs propriétés
physiques et électroniques. Ces matériaux se distinguent notamment par une forte absorption
lumineuse, une bande interdite ajustable, une émission photoluminescente modulable, ainsi qu’une
mobilité élevée et une longue durée de vie des porteurs de charge, contribuant a I’amélioration des
performances photovoltaiques. Par ailleurs, les différentes architectures des cellules solaires a
pérovskite, telles que les structures mésoporeuses, planaires et inversées, sont examinées afin de
mieux comprendre I’impact de la configuration du dispositif sur I’efficacité, la stabilité et les
procédés de fabrication. Enfin, les principes fondamentaux de fonctionnement sont analysés, en
détaillant les mécanismes d’absorption des photons, de génération, de séparation et de transport
des charges, indispensables a la compréhension du fonctionnement global des dispositifs. Ainsi,

ce chapitre établit une base théorique solide pour les travaux ultérieurs, notamment en matiere de
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modélisation, de simulation et d’optimisation des cellules solaires a base de pérovskites, en
particulier les pérovskites doubles sans plomb, tout en ouvrant des perspectives prometteuses pour
le développement de dispositifs photovoltaiques performants, stables et respectueux de

I’environnement.

Chapitre I11 : Ce chapitre est consacré a I’étude et a I’optimisation des performances d’une cellule
solaire basée sur cette pérovskite sans plomb, en utilisant le simulateur numérique SCAPS-1D
(Solar Cell Capacitance Simulator). Cet outil permet d’analyser le comportement électrique du
dispositif en tenant compte des mecanismes fondamentaux tels que le transport des porteurs, la
recombinaison et les effets des défauts. L’objectif principal de ce chapitre est d’évaluer I’influence
des parametres clés de la structure du dispositif, notamment le choix des couches de transport
d’¢lectrons (ETL) et de trous (HTL), I’épaisseur des différentes couches, la densité de défauts, la
température de fonctionnement, ainsi que les résistances seérie et parallele. Une attention
particuliere est portée a I’identification d’une configuration optimale permettant d’améliorer
significativement les performances photovoltaiques. Enfin, les résultats obtenus seront présentés
et analysés de maniére détaillée afin de mettre en évidence les facteurs déterminants influencant
le rendement de conversion de puissance (PCE) et d’orienter la conception de cellules solaires a

pérovskite plus efficaces, stables et respectueuses de 1’environnement.
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Chapitre I : Notions géenerales sur les cellules solaires

1.1. Introduction

La technologie photovoltaique représente aujourd’hui une solution énergétique d'avenir,
capable de transformer directement une fraction du flux solaire en électricité. Bien qu'elle soit I'une
des plus récentes parmi les énergies renouvelables, elle s'impose par son abondance, son caractere

non polluant et sa grande fiabilité [1].

Ce premier chapitre a pour objectif de poser les jalons fondamentaux nécessaires a la
compréhension de cette conversion. Notre étude commence par un rappel de I'histoire du
photovoltaique suivi d'une analyse du rayonnement solaire, moteur de la conversion, en examinant
son spectre et I'influence de I'Air Masse sur l'intensité recue au sol. Au cceur de ce processus, nous
détaillerons le principe de fonctionnement de la cellule solaire qui, grace a I'effet photovoltaique,
génére une force électromotrice sous l'exposition lumineuse. A travers I'examen de son circuit
équivalent et de ses caractéristiques électriques, nous définirons les parameétres essentiels dictant
ses performances, tels que la densité du courant de court-circuit, la tension en circuit ouvert le
facteur de forme (FF) et le rendement global. Enfin, nous porterons une attention particuliere aux
résistances parasites (série et shunt), qui constituent les principaux facteurs limitants de I'efficacité
réelle des dispositifs photovoltaiques.

1.2. Histoire du photovoltaique

L’effet photovoltaique réalise la transformation directe d’une énergie électromagnétique (rayonn
ement solaire) en énergie électrique continue directement utilisable. Il a été découvert par Antoin
e Becquerel en 1839 qui a mis en évidence ’apparition d’une tension aux bornes de deux électro
des immergées dans une solution électrolytique, lorsque celleci était exposée a la lumiére naturell
e. En 1873 Willoughby Smith découvre la photoconductivité du sélénium et par la suite, Werner
Von Siemens expose en 1875 devant I’ Académie des Sciences de Berlin un article sur I’effet ph
otovoltaique dans les semiconducteurs. Sur le méme théme, en 1877 W. G. Adams et R. E. Day
développent une jonction solide a base de selénium dont le rendement de conversion était de 1’or
dre de 1%. Cependant, la premiere véritable vision de 1’énergie photovoltaique revient a Charles
Fritts. Ce dernier en reprenant les travaux d’ Adams et Day, il a établi un développement industri
el des cellules au sélénium. Fritts pensait pouvoir faire concurrence aux technologies de producti

on electrique naissantes de I’époque. En 1886, il a écrit que les cellules photovoltaiques utilisent
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une source d’énergie qui est sans limites, sans codts et qui continuera & inonder la terre apres que
nous ayons fini de consommer nos réserves de combustibles fossiles. Le monde scientifique et te
chnique de I’époque, n’ayant pas les connaissances physiques nécessaires pour comprendre 1’effe
t photovoltaique, a conclu que les travaux de Fritts violaient le principe deconservation d’énergie
et les a donc considérés frauduleux. 1l a fallu attendre I’explication physique de ’effet photoélec
trique par Einstein en 1904 et la mécanique quantique pour que 1’effet photovoltaique devienne u
n phénomeéne reconnu par la communauté scientifique. En 1958, une cellule avec un rendement
de 9% est mise au point et, par la suite les premiers  satellites alimentés par des cellules solaire
s flts envoyés dans I’espace. Le rendement du silicim monocristallin atteint 10% a la fin des ann
ées 60, puis 14% en 1973. Cette méme année la premiére maison alimentée par des cellules phot
ovoltaiques est construite a I’Université de Delaware. Dix ans plus tard, la premiere voiture alim
entée par énergie photovoltaique parcourt une distance de 4000 kilométres en Australie. Depuis
les années 1990, et pour les raisonévoquées auparavant, 1’énergie photovoltaique a suscité un int
érét grandissant et de nombreuses avancées technologiques ont été réalisées jusqu’a présent a tra
vers plusieurs filieres technologiques. La production d’¢électricité d’origine photovoltaique s’est
méme accrue de maniére exponentielle depuis 2001 et les projections sont assez optimistes pour |

es années a venir comme le montre la figure 1.1 [2].
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Figure 1.1. Nombre de publications par année (2001-2024) sur les différentes générations de

cellules solaires, les statistiques sont extraites de la base de données SienceDirect [3].

1.3. Rayonnement solaire

1.3.1. Spectre solaire

Le soleil est le centre de gravité du systéme solaire. La fusion thermonucléaire entre les atomes
d'hydrogene et les atomes d'hélium se déroule sans cesse au cceur du soleil & des Millions de degrés
de température. La perte de la matiere pendant la fusion libere une énorme quantité d'énergie sous
forme de rayonnement électromagnétique. L'énergie atteint la croGte de I'atmospheére terrestre avec
une irradiance moyenne de 1367 W/m? appelée constante solaire, qui varie en fonction de la
distance Terre-soleil. Le rayonnement solaire de la surface du Soleil est transmis a la terre, a la
vitesse de la lumiére. La figure 1.2 montre le spectre solaire, c’est la répartition du rayonnement
solaire en fonction de la longueur d'onde. La production de rayonnement total du soleil est
approximativement equivalente a celle d'un corps noir a 5776 K. Ce rayonnement solaire
correspond parfaitement a I'émission du corps noir dans la région visible et infrarouge a cette

température, mais s'écarte de la région UV [4].
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Figure 1.2 : Spectres solaires AMO (rouge) et AM1.5G (noir) [5].

1.3.2. Masse d’Air

L’intensité lumineuse issue du soleil normalement incidente sur la surface de la Terre est appelée
la constante solaire. Cette constante est approximativement d’une valeur de 1.4 kW/m?2 au-dessus
de la couche atmosphérique et est réduite sur Terre a 1kW/m2 par réflexion et absorption des
particules présentes dans la couche atmosphérique. Cette perte est appelée la« masse d’air » (AM).
La désignation AMO correspond a une masse d’air nulle pour la lumiére arrivant au-dessus de notre
atmosphere a incidence normale. Le titre AM1 correspond lui & une méme lumiere arrivant a la
surface terrestre. L’appellation AM1.5 désigne la masse d’air rencontrée pour la lumiére arrivant
a48.2° sur la surface de la Terre, soit une lumiere plus faible du fait que I’épaisseur de la couche
atmosphérique traversée est plus grande (figure 1-6). De maniére générale, I’indice m associée a la
masse d’air (AM m) est calculé comme suit AM = 1/ sin (6). A étant I’angle entre I’incidence des

rayons lumineux et 1’horizontale a la terre [6].
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Figure 1.3 : Masse d’Air [7].

|.4.cellule solaire

Une cellule photovoltaique est un composant électronique une fois exposé a la lumiére (Photons),
produit de 1’électricité grace a 1’effet photovoltaique ; ce dernier étant a 1’origine du phénoméne
de conversion. La tension délivrée par la cellule photovoltaique est une tension continue et varie
en fonction de la lumiére incidente. Les cellules photovoltaiques les plus répandues sont
constituées de semi-conducteurs, principalement a base de silicium (Si) et plus rarement d’autres
semi-conducteurs : séléniure de cuivre et d'indium (Culn(Se2) ou CulnGa (Se2), tellurure de
cadmium (CdTe), etc. Elles se présentent généralement sous la forme de fines plaques d’une
dizaine de centimetres de c6te. Les cellules sont souvent réunies dans des modules solaires
photovoltaiques ou panneaux solaires, en fonction de la puissance recherchée. Le fonctionnent de
la cellule solaire peut s’expliquer aussi par trois phénoménes importants quasi-simultanés :

I’absorption des photons, la production et la collecte des charges électriques photo générées [8].
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1.4.1. Le principe de fonctionnement

Les cellules solaires ont pour fonction de convertir directement I'énergie lumineuse (rayonnement
électromagnétique provenant du soleil) en électricité en utilisant le phénoméne photovoltaique.
Les matériaux dopés de type N et de type P sont caractérisés par un exces de porteurs libres : des
électrons pour le matériau de type N et des trous pour le matériau de type P. Une cellule
photovoltaique repose sur une jonction PN, qui correspond a la mise en contact d'un matériau de
type P avec un matériau de type N. Si ces matériaux sont composés du méme matériau, on parle
d'une homo jonction, tandis que s'ils sont constitués de matériaux différents, on parle d'une

hétérojonction [9].

Le principe de fonctionnement d'une cellule solaire est illustré dans la Figure 1.4 et se déroule en

trois étapes :

Contact
avant

Electrons

. paires
electrons-trous  rriere

Figure 1.4. Principe de fonctionnement d’une cellule photovoltaique [10].

v Lorsqu'un matériau semi-conducteur est exposé a la lumiére, les photons sont absorbés en
raison de la différence d'énergie entre les bandes de valence et de conduction. C'est

d'ailleurs I'une des caractéristiques fondamentales des semi-conducteurs. L'absorption de
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la lumiére provoque une transition des électrons du matériau absorbant de I'état
fondamental & un état excité.

v" Dans la région n ou p d'une cellule solaire, les porteurs minoritaires (électrons dans la
couche p et trous dans la couche n) qui parviennent a la zone de jonction sont redirigés par
un champ électrique vers la couche appropriée, soit la zone p pour les trous, soit la zone n
pour les électrons. L'accumulation de ces porteurs permet de générer un courant de
diffusion photo-induit. Lorsqu'il s'agit de deux semi-conducteurs différents, cela permet
de recueillir les charges générées dans le matériau [9].

v Lors de la conversion de I'énergie des photons en énergie électrique, au niveau de la zone
de jonction, les paires électron/trou résultant de l'interaction des photons seront séparées
par le champ électrique. Les électrons se déplaceront vers la région N tandis que les trous
se déplaceront vers la région P (voir figure 1.5). Cette séparation des charges générées

permet de générer un courant photo-induit, également appelé courant de génération [11].
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Figure 1.5 : La structure et le diagramme de bande d'une cellule photovoltaique [12].

1.4.2. Caractéristique électrique d’une cellule solaire

La Figure 1.8 montre la caractéristique pour une cellule photovoltaique. Si une résistance variable
R est connectée aux bornes de la cellule le point de fonctionnement est déterminé par I’intersection
de la caractéristique I=f(V) de la cellule avec la courbe de la charge. Pour une charge résistive, la
courbe de charge est une droite de pente 1/R. Par conséquent, si la résistance R est petite, le point
de fonctionnement est situé dans la région MB de la courbe. Dans cette région le courant | varie

peu en fonction de la tension, il est presque égal au courant de court-circuit. La cellule se comporte
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alors comme un générateur de courant. D'autre part, si la résistance R est grande, la cellule
fonctionne dans la région CN. Dans cette zone, la tension de la cellule varie peu en fonction du
courant | : la cellule se comporte comme une source de tension qui est presque égale a la tension
de fonctionnement a vide. Dans la région BC sur la courbe, la cellule PV ne peut étre caractérisée
ni par une source de courant, ni par une source de tension. C’est dans cette zone que se trouve le

point pour lequel la puissance fournie par la cellule est maximale dans des conditions fixes
d’éclairement et de température [13].

Ri<Rop<R2

1/R1

Puissance Idéale

(FF=1)

Courant (A)

v

Vm VO('

Tension (V)
Figure 1.6 : Caractéristiques courant-tension (V) (Ligne continue) et puissance
(Ligne pointillée) d’une cellule solaire [13].

1.4.3. Circuit équivalent d’une cellule solaire :
La modélisation électrique d'une cellule photovoltaique offre trois avantages importants : une
facilité d'utilisation grace au circuit électrique équivalent, une vulgarisation des propriétés du

systéeme et donc la compréhension de phénomenes complexes en est facilitée.
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Figure 1.7.Schéma équivalent d'une cellule photovoltaique : modele a deux diodes [14].
Dans le cas ou la cellule se comporte en générateur de puissance, il existe plusieurs modeles
électriques, aussi appelés circuits équivalents, pour reproduire le comportement de la cellule a
I'aide de composants électroniques. Les circuits utilisés le plus fréquemment dans la littérature
pour modéliser les cellules cristallines constituées d'une jonction p-n sont les circuits a une et deux
diodes (Figure). On déduit du schéma de la Figure, I'équation caractérisant la variation du courant

en fonction de la tension a I'aide des lois de Kirchhoff :

I'=1Tpn—Ta1 = laz — Igsn (1)
1=t e () ro e () 1] -2 @

Io, est le courant de saturation de la premiére diode due a la diffusion et I,, celui de la deuxieme
diode due aux recombinaisons, ni et nz, sont respectivement les facteurs d'idéalité de ces deux
diodes. Le facteur d'idéalité de la diode de recombinaisons varie beaucoup d'une cellule a une
autre, ce qui témoigne d'une fréquence de recombinaison plus ou moins grande suivant le matériau
et sa qualité. Le modéle a une diode ne fait pas la distinction entre la diffusion et la recombinaison
et inclut les deux dans une méme diode. Les résistances Rs et Rsh tiennent compte des phénomeénes
dissipatifs au niveau de la cellule. Rs est due a la contribution des résistances de base, du front de
la jonction et des contacts avant et arriére. Rsh rend compte des courants de fuites engendrés par
des impuretés métalliques dans la jonction ou encore des imperfections du réseau cristallin. La
connaissance des valeurs de ces résistances parasites est importante dans I'étude de la qualité du
matériau et la recherche de I'amélioration du rendement d'une cellule. En effet, le facteur de forme

est directement lié a ces deux résistances. Plus Rsh est grand, moins il y a de courants de fuite et
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meilleur est le facteur de forme. Plus Rs est petit, moins il y a de pertes résistives a l'interface entre
le métal et le semi-conducteur ou a la surface du semi-conducteur et meilleur est le facteur de
forme [14].

|.5.Parametre d’une cellule solaire :

I.5.1.Tension a circuit ouvert Voc : La tension de circuit ouvert est la tension mesuree
lorsqu’aucun courant ne circule dans le dispositif photovoltaique (obtenu pour 1=0). Elle dépend
essentiellement du type de cellule solaire (jonction pn, jonction Schottky), des matériaux de la
couche active et de la nature des contacts (couche active-électrode). Elle dépend de plus de
I’éclairement de la cellule. A partir de I’expression du courant total de la cellule sous illumination,
dans le cas d’un courant nul, on obtient son expression :

Voc = % log (Ip—h + 1) (3)

Is
Deux régimes peuvent étre observés suivant le degré d’éclairement :

- Régime des faibles flux lumineux : dans ce cas, Iph <<Is ce qui permet d’écrire :

log (’f—" +1) ~ 22 doi :Voo="T 2 (4)

s q Is
C’est la zone de comportement linéaire de la cellule. La formule précédente peut s’écrire aussi

Voc=Ryl,n (5) enpoussant R, = %I;"—h (6)

R,: La résistance interne de la diode en polarisation externe nulle (circuit ouvert) et sous faible

flux lumineux.

- Régime des flux lumineux suffisamment intenses pour que Iph >>Is, soit’f—h > 1 cest le

N

domaine du comportement logarithmique d’ou :[15]

Vo = - log (%) )

Is

1.5.2. Puissance maximale, Pmax est :la puissance debitée par une cellule solaire est maximum

quand le produit V.J est maximum. Si Vmax et Jmax sont la tension et le courant pour lesquels on
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a ce maximum, la puissance maximale est la surface du plus grand rectangle de coté Vmax et Jmax

qu’on peut inscrire sous la courbe J(V) (Figure passé) [16].

Pmax = (/V)max = Vinax-Jmax (8)
1.5.3. Facteur de forme FF
Le facteur de forme détermine la qualité électrique de la cellule, il représente le rapport entre la

puissance maximale fournie par la cellule sur le produit de VVcoxlcc. Ce rapport doit avoir une

valeur la plus proche possible de 1 (100%).

FF = YmXIm )

VocXlIee

Dans le cas d’une cellule idéale, le facteur de forme FF ne peut pas étre supérieur a 0,89 du fait de

la relation exponentielle liant courant et tension [16].

1.5.4. Rendement de conversion () : Le rendement des cellules PV désigne le rendement de
conversion en puissance. Il est défini comme étant le rapport entre la puissance maximale délivrée

par la cellule et la puissance lumineuse incidente Pinc :

n= Vm.Im _ ff.Vcolcc (10)

Pinc Pinc

Ces parameétres électriques varient avec 1’intensité lumineuse ; la convention est d’utiliser pour les
tests sous €clairements, les conditions d’ensoleillement standard AM1.5 et une température de
25°C. On exprimera alors la puissance maximale en Watt - créte (Wc) pour spécifier que les
mesures ont été réalisées sous ces conditions standards. Réponse spectrale et cartographie en photo
courant : La réponse spectrale Rs permet d'évaluer le rendement quantique d'une cellule solaire en
fonction de la longueur d'onde de la lumiére incidente. Cette mesure consiste a illuminer la cellule
solaire avec un spot monochromatique que I'on fait varier dans la plage d'absorption de la couche
active. La mesure du courant débité par la cellule en fonction de la longueur d'onde permet alors

de connaitre la réponse spectrale de la cellule a ’aide de la relation suivante [17] :

A
R =53 (11)
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1.6. Résistances parasites parasites : Le rendement d’une cellule solaire est fortement influencé
par la présence de résistances parasites, principalement la résistance série (Rs) et la résistance shunt
(Rsn). Ces résistances entrainent des pertes électriques internes, limitent les performances globales
du dispositif photovoltaique et affectent directement la caractéristique courant—tension (I-V), le
facteur de forme (FF), ainsi que le rendement de conversion énergétique.

1.6.1. Larésistance série (Rs) : La résistance série (Rs) est un parametre essentiel qui refléte 1’état
de fonctionnement d’un module photovoltaique (PV), car elle influence de maniére significative
la forme de la courbe I-V au voisinage du point de puissance maximale (MPP). Cette résistance
représente les pertes électriques survenant a I’interface entre le semi-conducteur et les contacts
métalliques de la cellule solaire, ainsi que la résistance intrinseque de ces contacts eux-mémes.
Pour une cellule solaire typique en silicium, I’effet de ’augmentation de Rs sur la caractéristique
|-V est illustré a la Figure 9 [18].

25
20 Rs =0.34 Q
:é Rs=30Q
‘515‘ Rs =60
S ' Rs=9Q
10 -
5_.
0 — &
0 0.1 0.2 0.3 0.4

Voltage (V)

Figure 1.8. L’effet de la résistance série sur la caractéristique I-V simulation [18].

21



Chapitre I : Notions géenerales sur les cellules solaires

1.6.2. Résistance shunt : La résistance shunt (Rsh) est un paramétre fondamental qui caractérise
les courants de fuite circulant a travers des chemins parasites au sein de la cellule solaire. Ces
chemins résultent généralement de défauts structurels, d’impuretés, de discontinuités cristallines
ou de dégradations localisées, en particulier au niveau de la jonction p—n et des bords de la cellule.
Physiquement, la résistance shunt représente une voie alternative permettant au courant
photogénéré de contourner la jonction, ce qui réduit le courant utile délivré au circuit externe. Par
conséquent, une faible valeur de Rsh entraine une augmentation des pertes par fuite, une
diminution de la tension de sortie ainsi qu’une dégradation globale des performances de la cellule,
notamment du facteur de forme et du rendement de conversion. La Figure 2.10 illustre I’effet de
la diminution de Rsh sur la caractéristique courant-tension (I-V) d’une cellule solaire en silicium,
mettant en évidence la dégradation progressive des performances électriques associée a

I’augmentation des courants de fuite [18].
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Figure 1.9. L’effet de la résistance shunt (Rsh) sur la caractéristique I-V simulation [18].
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1.7 Conclusion :

Ce chapitre fournit une vue d'ensemble détaillée des technologies photovoltaiques, décrit leur
développement historique et explore les principes physiques de base qui régissent leur
fonctionnement. Nous avons identifié et étudié les facteurs cruciaux influengant les performances
en examinant le rayonnement solaire et le comportement électrique des cellules photovoltaiques.
On a particulierement mis I'accent sur le role des résistances parasites, qui peuvent grandement
affecter I'efficacité des appareils. Ceci met en évidence I'importance primordiale d'une conception

et d'une optimisation minutieuses pour I'élaboration de cellules solaires de haute performance.
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Chapitre 11 : Les cellules solaires a base de matériaux pérovskites

Il .1. Introduction

Les pérovskites hybrides organique—inorganique, ainsi que les pérovskites doubles sans
plomb, suscitent un intérét croissant dans le domaine photovoltaique en raison de leur capacité
remarquable a absorber la lumiére et a convertir efficacement 1’énergie solaire. En particulier, les
pérovskites doubles sans plomb apparaissent comme une alternative prometteuse aux perovskites
conventionnelles a base de plomb, en offrant une meilleure stabilité chimique et une toxicité
réduite, tout en conservant des propriétés optoélectroniques attractives. Depuis leur introduction
dans les dispositifs photovoltaiques jusqu’aux avancées récentes des cellules solaires a pérovskite
a état solide, ces matériaux ont démontré un potentiel considérable pour les technologies

énergétiques durables.

Dans ce contexte, ce chapitre propose une analyse approfondie des matériaux pérovskites,
en mettant en évidence leur évolution historique ainsi que leur émergence en tant que composants
clés des cellules solaires de nouvelle génération. Une attention particuliere est accordée a la
structure cristallographique de type ABXs, ainsi qu’aux structures dérivées des pérovskites
doubles, dont les caractéristiques jouent un role déterminant dans leurs propriétés physiques et
électroniques. Ces matériaux se distinguent notamment par une forte absorption lumineuse, une
bande interdite ajustable, une émission photoluminescente modulable, ainsi qu’une mobilité élevée
et une longue durée de vie des porteurs de charge, contribuant a I’amélioration des performances
photovoltaiques. Par ailleurs, les différentes architectures des cellules solaires a pérovskite, telles
que les structures mésoporeuses, planaires et inversées, sont examinées afin de mieux comprendre
I’impact de la configuration du dispositif sur I’efficacité, la stabilité et les procédés de fabrication.
Enfin, les principes fondamentaux de fonctionnement sont analysés, en détaillant les mécanismes
d’absorption des photons, de génération, de séparation et de transport des charges, indispensables
a la compréhension du fonctionnement global des dispositifs. Ainsi, ce chapitre établit une base
théorique solide pour les travaux ultérieurs, notamment en matiére de modélisation, de simulation
et d’optimisation des cellules solaires a base de pérovskites, en particulier les pérovskites doubles
sans plomb, tout en ouvrant des perspectives prometteuses pour le développement de dispositifs

photovoltaiques performants, stables et respectueux de I’environnement.
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11 .2. Historique

La pérovskite est un minéral d’oxyde de calcium et de titane, de formule chimique CaTiOs,
découvert en 1839 par le minéralogiste prussien Gustav Rose dans les gisements des monts de
I’Oural. 1l a ét¢ nommé en hommage au minéralogiste russe, le comte Lev Aleksevitch von
Petrovski. Les cristaux naturels de pérovskite présentent une dureté de 5.5 a 6 sur I’échelle de
Mohs et une densité comprise entre 4 000 et 4 300 kg/m>. Leur coloration varie du brun foncé au
noir en raison d’ impuretés, tandis que les cristaux purs sont transparents et présentent un indice de
réfraction d’environ 2.38. Bien que sa structure cristalline ait été initialement décrite comme
cubique, des analyses ultérieures ont montré qu’elle est orthorhombique. Ce minéral a donné son
nom a une vaste famille de composés appelés « pérovskites », caractérises par une formule générale
ABXG, ou A et B représentent des cations et X un anion. A ce jour, plusieurs centaines de composés
adoptant cette structure cristalline ont été identifiés. Parmi eux, la bridgmanite, (Fe, Mg) SiOs, est
une pérovskite naturelle et constitue la phase solide la plus abondante a I’intérieur de la Terre,
représentant environ 38 % du volume terrestre. Elle se trouve a des profondeurs situées entre 660
et 2900 km et n’est stable qu’a des températures et pressions tres élevées, ce qui explique son

absence a la surface terrestre [1].

Figure 11.1. Un type de pérovskite [1].
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11 .3. Matériau pérovskite

11 .3.1. Structure cristallographique de la pérovskite

La pérovskite désigne généralement un type de structure cristalline de formule chimique ABXs,
ou A et B sont respectivement des cations de tailles différentes et X est un anion (Figure 2). Dans
une structure cubique idéale, le cation B présente une coordination octaédrique, étant entouré de
six anions formant un octaédre BXe, tandis que le cation A occupé une cavité cuboctaédrique avec
une coordination de douze anions. La maille élémentaire cubique de cette structure est constituée
de cations A situés aux sommets du cube, de cations B au centre du cube et d’anions X positionnés
au centre des faces. Avant que les pérovskites halogénées ne suscitent un intérét majeur en tant
gue semi-conducteurs pour les applications photovoltaiques, les pérovskites étaient principalement
connues sous forme d’oxydes métalliques inorganiques, ou A correspond généralement a un cation
alcalin ou alcalino-terreux et X a I’oxygene. Les pérovskites halogénées se distinguent de ces
oxydes par la substitution de 1’anion oxygene par un anion halogénure, conduisant a la formule
générale ABXs, ou A est un cation monovalent, B un cation métallique divalent et X un anion
halogeéne (CI, Br~ ou I'). En raison du caractére fortement ionique des liaisons impliquant les
halogénures, ces matériaux présentent une cristallinité ionique élevée et des propriétés

électroniques particulierement nt favorables aux applications optoélectroniques [2].

aQ

4 » N
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O

(\» B: Metal anion
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O X: Anion (oxygen or halogen)

Figure 11.2 : Représentation de la structure de la pérovskite [2].
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Il .3.2. Caractéristiques optoélectroniques de la pérovskite

I1.3.2.1 Caractéristiques optiques de la pérovskite : absorption et émission

Les matériaux pérovskites utilisés comme absorbeurs de lumiére (par exemple, dans les cellules
solaires et les photodétecteurs) présentent une forte absorption optique dans les régions spectrales
du visible au proche infrarouge (IR) en raison de leur coefficient d'absorption élevé. Dans le
domaine spectral visible (au-dessus de 1.57 eV), le coefficient d'absorption de la pérovskite
CHsNHsPbIs dépasse celui des matériaux absorbeurs inorganiques conventionnels tels que GaAs,
le silicium amorphe (a-Si) et le silicium cristallin (c-Si) (Figure 2b). En modifiant la composition
des cations du site A et des anions halogénures, ou en contrélant la taille des nanocristaux, le
spectre d'absorption peut étre ajusté sur une large gamme de longueurs d'onde, de 400 a 800 nm
(Figure 2a). Dans les matériaux pérovskites a base de plomb (APbXGs), la structure électronique est
caractérisée par une bande interdite directe entre la bande de valence (BV) et la bande de
conduction (BC). La bande de conduction provient principalement des orbitales 6p du plomb (Pb),
tandis que la bande de valence est principalement influencée par les anions halogénures (CI-, Br-
et I'). Par conséquent, le remplacement de I'iodure (I") par le chlorure (C17) augmente 1'énergie de
la bande interdite. Les valeurs typiques de la bande interdite sont d'environ 1,54 eV pour MAPDIs,
2,29 eV pour MAPbBT; et 3,1 eV pour MAPbLCls. De plus, la substitution de Pb** par Sn** modifie
la structure de bande en raison des différences de taille ionique et de configuration électronique.
De méme, les variations du rayon ionique effectif du cation du site A influencent également
I'énergie de la bande interdite ; les rayons ioniques effectifs plus petits entrainent généralement
une modification de la bande interdite (figure 2c). Grace a cette méme capacité d'ajustement de la
composition, les pérovskites utilisées comme émetteurs de lumiére (par exemple, dans les diodes
électroluminescentes et les lasers) présentent des spectres d'émission accordables sur une large
gamme des régions du visible et du proche infrarouge. En faisant varier la composition en
halogénures, les pérovskites entierement inorganiques telles que CsPbXs (X = CI, Br, I', ou des
halogénures mixtes tels que CI : Br ou Br : 1) peuvent atteindre des longueurs d'onde d'émission
couvrant la quasi-totalité du spectre visible, de 400 a 780 nm. Cette capacité d'ajustement permet
leur utilisation dans les écrans couleur rouge, vert et bleu (RVB) et les technologies d'éclairage
avancées. Outre leurs longueurs d'onde d'eémission ajustables, les pérovskites entiérement

inorganiques CsPbXs; (X = CI, Br et I') présentent des rendements quantiques de

29



Chapitre 11 : Les cellules solaires a base de matériaux pérovskites

photoluminescence (PLQY) élevés (environ 90 %) et une excellente pureté des couleurs,
caractérisée par des largeurs a mi-hauteur (FWHM) étroites, d'environ 20 nm, pour les couleurs
primaires. Ces propriétés les rendent trés prometteuses pour les technologies d'affichage de
nouvelle génération a large gamme de couleurs, notamment la conformité a la norme (Figure 2d).
De plus, les nanocristaux de pérovskite monocristalline présentent des largeurs de raie d'émission
plus étroites que les films polycristallins, principalement en raison de densités d'états de piege
réduites et de voies de recombinaison non radiative minimisées. Grace a leurs propriétés optiques
exceptionnelles et a leurs méthodes de fabrication peu codteuses par traitement en solution, les
matériaux perovskites conviennent également comme luminophores de conversion descendante
dans les unités de rétroeclairage des écrans conventionnels, tels que les écrans a cristaux liquides

(LCD), ainsi que dans les couches de verre avant des dispositifs a diodes électroluminescentes

organiques (OLED)[3] .
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Figure 11.3. (a) Emission de photoluminescence (PL) accordable des cristaux de pérovskite OAo.
3sMAL.7PbXs (X =1, Br ou Cl) en fonction de la composition en halogénures mixtes. (b) Coefficient
d’absorption des cristaux de pérovskite CHsNHsPbls comparé a celui d’autres matériaux
photovoltaiques. (¢) Diagrammes schématiques des niveaux d’énergie de différents cristaux de
pérovskite. (d) Diagramme de chromaticité illustrant les coordonnées colorimétriques d’un écran

LCD utilisant un filtre de couleur a points quantiques (QD) a base de pérovskite [3].
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11 .3.2.2 Caractéristiques électriques de la pérovskite : mobilité, durée de vie et longueur de

diffusion

Les composants électriques des dispositifs, et non la mobilité, la durée de vie et la longue diffusion
des porteurs de charge, sont des facteurs déterminants pour les performances des dispositifs
optoélectroniques (Tableau 1). Les propriétés électriques des matériaux pérovskites sont
compatibles avec le développement de structures monocristallines. L'absorption des joints de
grains dans les surfaces perforées monocristallines, avec une surface mate dense, a une épaisseur
comprise entre 10° et 10'! cm™, ce qui correspond a des dimensions plus importantes. L'épaisseur
de la cellule des pérovskites polycristallines est inférieure (10°—10' cm™). Ceci permet de
densifier les piéges, favorisant une longue diffusion des porteurs de charge exceptionnellement

élevée, une accumulation mobile des porteurs et une durée de vie prolongeée [3].

Carrier Longueur
Band Mobilité de diffusion
gap (eV) (cm?/Vs) (um)
MAPDI3 1.7 0.7-3 0.1-8
MAPDI3xClx 2.6 1.6 1-1.2
3-9
MAPDCI3 3.1 40
MAPDBY3 2.3 20 -100 3-17
FAPDI3 15 27 6.6
FAPDBr3 2.25 14 19

Tableau 11.1. Bande interdite, mobilité des porteurs de charge et longueur de diffusion dans les
cristaux de pérovskites halogénées [3].

11 .4. Applications des matériaux pérovskites

Les pérovskites sont des matériaux optoélectroniques trés prometteurs en raison de leurs propriétés

remarquables, telles qu’une forte absorption lumineuse, une bande interdite ajustable, une mobilité
élevée des porteurs, une fabrication par voie liquide et une grande flexibilit¢ mécanique. Ces

caractéristiques leur conferent des performances supérieures aux semi-conducteurs
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conventionnels, notamment en termes d’efficacité, de flexibilité et d’adaptabilité spectrale, ce qui
favorise leur utilisation dans la conversion d’énergie, I’affichage, les communications optiques, la
détection et les technologies médicales. Dans les systemes énergétiques intégrés, les pérovskites
permettent le développement de dispositifs innovants tels que les fenétres photovoltaiques
intelligentes, le photovoltaique intégré aux batiments et les systémes électroniques autonomes.
Leur intégration avec des batteries ou des supercondensateurs offre des solutions efficaces pour
les dispositifs IoT, I’électronique portable et les infrastructures intelligentes. Dans les technologies
d’affichage, les diodes électroluminescentes a pérovskite (PeLED) présentent une forte luminosité,
une émission spectrale étroite et des rendements éleveés, les rendant adaptées aux écrans haute
définition, a I’éclairage et aux dispositifs flexibles. De plus, leur flexibilité mécanique permet le
développement d’écrans pliables et extensibles. Pour les communications optiques et la détection,
les dispositifs a base de pérovskite, tels que les photodétecteurs, les LED et les lasers, offrent une
haute sensibilité, une réponse rapide et des propriétés ajustables, ce qui les rend adaptés a la
transmission optique, a I’imagerie, a la surveillance et aux réseaux [oT.Enfin, dans le domaine
médical, les pérovskites sont particuliérement prometteuses pour I’imagerie par rayons X, la
détection des radiations et le diagnostic biomédical, grace a leur forte sensibilité et a leurs
excellentes propriétés photoconductrices. Malgré les défis liés a la stabilité et a la toxicite, les
avancées en ingénierie des matériaux devraient permettre leur intégration dans les technologies

électroniques, de communication et de santé de prochaine génération [4].
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Optoelectronic devices Application Areas Revolutionary Technologies

Functional integration system

PSCs Energy harvest / Conversion
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Imaging / Sensing

)§E

Display / Communications

Medical & Health system
Artificial retina
(ultrathin PD arrays)

Lasers

Human eye

Figure 11.4. Les applications révolutionnaires rendues possibles par les composants
optoelectroniques en matériau pérovskite [4].

11 .5. Architecture des cellules solaires Pérovskites

Les cellules solaires a pérovskite (CSP), comme illustré sur la figure, sont généralement classees
en trois architectures principales en fonction de I’organisation des couches de transport de charges
et de la présence ou non d’une structure mésoporeuse. La premieére est la structure mésoporeuse n-
i-p (figure 5 a), constituée d’un substrat conducteur transparent, généralement le FTO, suivi d’une
couche de transport d’électrons compacte, d’une couche de transport d’électrons mésoporeuse
servant de matrice poreuse, de la couche absorbante de pérovskite, d’une couche de transport de
trous (HTL), puis d’une ¢€lectrode métallique supérieure. Dans cette architecture, la couche
mésoporeuse joue un role essentiel en améliorant le contact interfacial et en facilitant 1’injection
et le transport des électrons depuis la pérovskite vers 1’électrode, tout en réduisant les pertes par
recombinaison. Toutefois, cette structure nécessite des procédés de fabrication plus complexes,
notamment un traitement thermique a haute température pour assurer une bonne cristallinité, ce

qui augmente le colt de production et limite son utilisation dans les dispositifs flexibles. Afin de
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surmonter ces contraintes, la structure planaire n-i-p a été développée, comme présenteé sur la figure
5 (b). Dans cette configuration, la couche mésoporeuse est supprimée, et le dispositif comprend
uniquement un substrat conducteur transparent (FTO ou ITO), une couche de transport d’¢lectrons
compacte, la couche de pérovskite, une couche de transport de trous et I’électrode métallique. Cette
architecture simplifiée réduit le nombre d’étapes de fabrication, permet des procédés a plus basse
température et diminue les colits de production. Malgré 1’absence de structure mésoporeuse, le
transport des charges reste efficace grace aux propriétés électroniques exceptionnelles de la
pérovskite, notamment sa grande longueur de diffusion des porteurs et sa faible recombinaison.
La troisieme architecture est la structure planaire p-i-n, également appelée structure inversée,
illustrée sur la figure 5 (c). Contrairement & la structure n-i-p, ’ordre des couches de transport est
inversé. Le substrat conducteur transparent, généralement I’ITO, est d’abord recouvert d’une
couche de transport de trous, suivie de la couche absorbante de pérovskite, puis de la couche de
transport d’¢électrons et enfin de 1’électrode métallique. Cette configuration favorise 1’extraction
efficace des trous vers 1’électrode inférieure et des électrons vers 1’électrode supérieure. Elle
présente également des avantages importants, tels qu’une fabrication a basse température, une
réduction des phénomenes d’hystérésis, une meilleure stabilité des interfaces et une compatibilité

accrue avec les dispositifs flexibles et les cellules solaires tandem [5].

(a) (b) (©)

Mesoporous n-i-p Planar n-i-p Planar p-i-n

Figure I1.5. Structures typiques des cellules solaires a pérovskite (PSC) : (a) architecture
mésoporeuse n—i—p, (b) architecture planaire conventionnelle n—i—p, et (c) architecture planaire

inversée p—i—n [5].
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11 .6. Principes de fonctionnement des cellules solaires pérovskites

Leurs principes de fonctionnement n'ont pas été expliqués de maniére satisfaisante en raison
des différentes couches de matériaux impliquées dans leur fabrication, et peut étre différent selon
leur structure exacte. Il est admis que la couche pérovskite est excitée lors de I'illumination,
produisant une paire électron-trou. Les porteurs de charges peuvent alors diffuser vers une
interface ou les électrons sont injectés dans la bande de conduction (Cg) de I’ETL tandis que les
trous sont transportés vers la bande de valence (Vg) du HTL. Enfin, les électrons et les trous sont
alors collectés par les électrodes conductrices (figure 11.6 (a)). Le processus est
thermodynamiquement favorable lorsque les niveaux d'énergie des Vg et de Cg des couches
s'alignent de telle sorte que le transport des électrons passe a un niveau d'énergie inférieur tandis
que le transport des trous passe a des niveaux d'énergie plus élevés. Le succés de la couche
pérovskite en tant qu'absorbeur solaire dépend en grande partie de la longue longueur de diffusion
des charges, lamobilité élevée des porteurs dans la couche pérovskite et son épaisseur. La longueur
de diffusion des électrons et des trous peut atteindre 1 um, ce qui est largement suffisante pour que
les charges photo-générés atteignent les couches interfaciales et les électrodes sans recombinaison,
toute en fonction de la morphologie de la couche pérovskite. D’autre part, il y a plusieurs processus
de recombinaison qui limite les performances de la cellule a pérovskite tels que : Les électrons
injectés dans la CB de I’ETL peuvent étre capturés par la VB de la couche pérovskite ou la HTL.
L'ensemble des processus de transfert de charge/recombinaison a été montré dans la figure 11.6 (b)
[6].

L'ensemble des processus de transfert de charge/recombinaison a été montré dans la figure
11.6 (b). Le processus de génération de charges (1), les films de pérovskite avec des bandes
interdites plus étroites possedent une couverture de spectre d'absorption plus large, conduisant a
une utilisation plus élevée de photons incidents pour la photo courant mais a une photo tension
inférieure. La dissociation de I'exciton en porteurs de charge libres doit surmonter I'énergie de
liaison de I'exciton (EB), ce qui est facile pour la pérovskite car I'EB est inférieure a 50 MeV.
Séparation de charges, y compris la dérive de charge et le transfert vers ETL/HTL de type N/P (2),
se produit apres la dissociation de I'exciton, suivi de I'extraction et du transport de charge (3) par
ETL/HTL vers I'électrode (Fig. 6b). La recombinaison radiative de charge (4) est inévitable,
entrainant une perte de photo tension. La recombinaison non radiative des charges est toujours

médiée par des défauts (5) et des imperfections d'interface (6,7). La longueur de diffusion des
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charges dans les films de pérovskite est un parameétre important pour évaluer I’efficacité de la
collecte des charges avant la recombinaison. Une grande taille de grain et de faibles états de piége

peut réduire la recombinaison de charges dans les films de pérovskite et éviter le contact direct

CTL afin de réduire le courant de fuite tout au long du processus (5, 6, 7) [6].

(a) (b)

3
> E(eV)
- k3

i =
ls

¢ . )
4 . ‘/
hy
‘ HOMO F
¢ b
HOMO .
FTO ETL Perovskite  HTL Metal ETL PVSK HTL

Figure 11.6. (a) Mécanisme opérationnel d'une cellule pérovskite typique, (b) Processus de

transfert de charge/recombinaison dans les cellules a pérovskite [6].
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I1 .7. Conclusion

Ce chapitre a permis d’établir une compréhension approfondie des matériaux pérovskites en tant
que composants clés des technologies photovoltaiques de nouvelle génération. L’¢tude de la
structure cristallographique de type ABXs a mis en évidence son réle fondamental dans la
détermination des propriétés physiques des pérovskites, notamment leur capacité a offrir une
grande flexibilit¢é de composition ainsi qu’une ingénierie fine de la bande interdite. Cette
particularité structurelle constitue un levier essentiel pour [’optimisation des propriétés
optoélectroniques. Par ailleurs, I’analyse des différentes architectures des cellules solaires a
pérovskite, qu’elles soient mésoporeuses, planaires ou inversées, a permis de mettre en évidence
I’influence déterminante de la configuration du dispositif sur les performances globales,
notamment en termes de rendement, de stabilité et de procédés de fabrication. Cette diversité
architecturale offre des perspectives importantes pour 1’adaptation des dispositifs a diverses
applications, y compris les technologies flexibles et les structures tandem. Enfin, 1’étude des
mécanismes fondamentaux de fonctionnement a permis de mieux comprendre les phénomenes
physiques régissant la conversion photovoltaique, depuis 1’absorption des photons jusqu’a la
collecte des charges, en passant par leur génération, leur séparation et leur transport.
L’identification des mécanismes de recombinaison et des pertes associées met en lumiére les défis
encore présents, notamment en matiére de stabilité et de réduction des défauts. Ainsi, ce chapitre
constitue une base théorique essentielle pour la suite du travail, en fournissant les connaissances
nécessaires a la modeélisation, a la simulation et a ’optimisation des cellules solaires a pérovskite.
Il ouvre également la voie a des recherches futures visant a améliorer davantage les performances,

la durabilité et la viabilité industrielle de ces dispositifs prometteurs.
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I11.1. Introduction

Ce chapitre est consacré a 1’étude et a I’optimisation des performances d’une cellule solaire basée
sur cette perovskite sans plomb, en utilisant le simulateur numérique SCAPS-1D (Solar Cell
Capacitance Simulator). Cet outil permet d’analyser le comportement électrique du dispositif en
tenant compte des mécanismes fondamentaux tels que le transport des porteurs, la recombinaison
et les effets des défauts. L’objectif principal de ce chapitre est d’évaluer I’influence des parameétres
clés de la structure du dispositif, notamment le choix des couches de transport d’électrons (ETL)
et de trous (HTL), I’épaisseur des différentes couches, la densité de défauts, la température de
fonctionnement, ainsi que les résistances série et paralléle. Une attention particuliére est portée a
I’identification d’une configuration optimale permettant d’améliorer significativement les
performances photovoltaiques. Enfin, les résultats obtenus seront présentés et analysés de maniere
détaillée afin de mettre en évidence les facteurs déterminants influencant le rendement de
conversion de puissance (PCE) et d’orienter la conception de cellules solaires a pérovskite plus

efficaces, stables et respectucuses de 1’environnement.
111 .2. Présentation du logiciel SCAPS

SCAPS, acronyme de Solar Cell Capacitance Simulator, est un outil de simulation numérique
dédi¢ a 1’étude des cellules solaires unidimensionnelles. Il a été congu et développé par le
département des systeémes électroniques et informatiques (ELIS) de 1I’Université de Gand, en
Belgique. Plusieurs chercheurs, dont Marc Burgelman, Koen Decock, Johan Verschraegen, Alex
Niemegeers et Stefaan Degrave, ont activement participé a son élaboration. Ce logiciel est mis a
disposition gratuitement pour la communauté scientifique travaillant dans le domaine du

photovoltaique, notamment au sein des instituts et centres de recherche [1].
111 .2.1 Utilisation et étapes de la simulation

Pour simuler et maitriser I’ensemble des paramétres d’un dispositif photovoltaique a 1’aide du

logiciel SCAPS, il est nécessaire d’interagir avec trois interfaces principales :

e Le panneau d'exécution (Action Panel), permettant le lancement et le contrble des
simulations,

e Le panneau de définition (Définition Panel), ou sont configurés la structure du dispositif
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et les conditions du probléme a étudier,
o Lafenétre des résultats, qui affiche les données issues de la simulation pour leur
analyse.
Une fois I’icone du logiciel SCAPS lancée, une premicre interface s’affiche (figure III.1),
correspondant au panneau d’action (Action Panel). Cette fenétre centrale permet d’accéder a
plusieurs fonctionnalités essentielles, a savoir :
1. La définition des conditions dans lesquelles la simulation sera réalisée, telles que la
température, la fréquence, le spectre lumineux ou encore 1’intensité de I’irradiation
2. Le choix de la caractéristique ou de la mesure que 1’on souhaite simuler,
3. L’acces a la configuration du probléme a étudier, en définissant notamment la géométrie,
les matériaux et les propriétés de la cellule solaire via la fonction Set Problem,
4. Le lancement du ou des calculs nécessaires a la simulation,

5. L’affichage des résultats sous forme de courbes pour analyse.

—Working point———————— —Series resistance Shunt resistance—| —— Action list All SCAPS settings —
Temperature (K) ﬁBO0.00 g yes
no
» Voltage (V) ﬁO‘OODO I Load Action List | ‘ Load all settings |
A |
A 1.00E+0 Rs  Ohm.cmi“2 Rsh 5 1.00E+3
Frequency (Hz)  +{1.000E+6 M ) i—JI | Save Action List | l Save all settings |
Numberofpoints %5 Sfom™2  Gsh 51.00E3
lllumination: Dark D] Light Specify illumnation spectrum. then caloulate Glx) [— E Directly specify G{x)
Analylical model for spectrurm L1 Spectim from fle | —1 Analyiical modelfor Gix) | | I Gl fromile |——
5 : ‘ — Inciden (or bias)
pectium file name. iluminated from left |88 | lluminated from right light power (W/m2)
Select I AM1_5G Tsunspe|  sunorlamp 0.00 G(x) model | Constant generation G \YI
Spemmm file =] Shortwavel. (nm) 52007 = = 7
Spectum culofl 7 B Xwgs o] < afiercutoff 0,00 |deal Light Currentin G{x} (mAfcm2) 20.0000
Long wavel. (nm) %‘J 4000.0 Transmission of attenuation filter (%) j‘ 100.00
Neutral Density  10.0000 Transmission (%) %{100 000 afterND- 0.00 Ideal Light Currentin cell (mA/cm2) Ov[)DOO‘

r—Action————T -Pause ateachstep number

of points
» LR VI(V) 400000 V2(V) 408000 ﬁz_l 200200 |increment(V)
- v VI (V) 5-08000 V2(V) 08000 281 | S0 increment (V)
r cf 11 (Hz) & 1.000E+2 2(Hz) % 1.000E+6 40 | 45 DOIniS peroecads
™ QE(IPCE) WL (m) 300,00 WL2(om) 900,00 461 | S1000 increment (nm)

» I Set problem N loaded definition file: SetProblem

Continue ] Stop Results of calculations ] Save all simulations J

\@@&Ji}ﬂ]ﬁj p_EJ Clear all simulations J
» Recorder results ] SCAPS info l

Curvefitting results J

Figure I111.1. Fenétre du panneau d’action du logiciel SCAPS.

Problem file: new problem

Calculate: single shot

Caleulaie: barch "

Caleulate: recorder

Batch setup

Calculats: curys fitting

Ezecute script Scriptsetup ) Script graphs ] Script variables

Curve fit sei-Ng
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111 .3. Description de la structure de la cellule solaire a base des péerovskites
111.3.1. Description de la structure

La figure 1(a) illustre la structure de la cellule solaire, composée de plusieurs couches : ITO (oxyde
d’indium-étain), IGZO (oxyde d’indium-gallium-zinc), pérovskite double sans plomb Na.T1GaCls
et CBTS (sulfure de cuivre-bismuth-étain). Cette structure est congue pour un transport de charges
et une absorption de la lumiere efficace. La couche d’ITO sert d’électrode transparente, laissant
passer la lumiére du soleil tout en conduisant I’¢lectricité. L’IGZO, grace a sa mobilité électronique
relativement élevée et sa large bande interdite (3.05¢eV), fait office de couche de transport
d’électrons (ETL). La couche de pérovskite double sans plomb Na.TIGaCls, avec une affinité
électronique plus faible (4.00 eV) et une bande interdite plus étroite (1.1 eV), sert de matériau
absorbant la lumiére ; les photons y sont absorbés et convertis en paires électron-trou. Enfin, la
couche de CBTS, avec une bande interdite de 1.9 eV, sert de couche de transport de trous (HTL)
[2]. La figure 1(b) présente le diagramme de bandes correspondant & la structure, mettant en
évidence l'alignement des bandes d'énergie des matériaux impliqueés. Les positions des bandes de
conduction (Ex) et de valence (E.) sont illustrées a travers les couches, indiquant le mouvement
des porteurs de charge (électrons et trous) dans le dispositif. Le diagramme montre clairement les
décalages énergétiques entre les couches, essentiels pour une séparation et une collecte efficace
des charges. L'affinité électronique de chaque matériau (NaT1GaCls, IGZO et CBTS), ainsi que
les positions relatives de leurs bandes de conduction et de valence, influencent significativement
les performances du dispositif. Les décalages énergétiques entre Na.TlGaCls et IGZO, ainsi
quentre IGZO et CBTS, déterminent le flux des porteurs de charge et minimisent la

recombinaison, améliorant ainsi l'efficacité globale de la cellule solaire [3].
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Figure 111.2. (a) Représentation schématique de la structure de la cellule solaire composée de
couches d'ITO, d'IGZO, de Na.T1GaCls et de CBTS. (b) Diagramme de bandes correspondant
illustrant l'alignement des niveaux d'énergie de la bande de conduction (Ex), de la bande de valence

(Ev) et des niveaux de Fermi (F,, F,) a travers les couches.
111.3.2. Modéles et parametres de simulation

Les simulations ont été réalisées dans des conditions standard (éclairement AM1.5G, température
ambiante de 300 K). Les paramétres de simulation détaillés pour la couche de transport d'électrons
(ETL), l'absorbeur Na.T1GaCls et la couche de transport de trous (HTL) sont fournis dans les
tableaux 1 et 2 [4].

43

2.0



Chapitre 111 : Résultats de simulation numérique et interprétation

Paramétres Na>TIGaCls Ceo LBSO WS, ZnO 1IGZO | PCBM
Epaisseur d (um) 0.6 0.5 0.5 0.5 0.5 0.5 0.5
Affinite électronique 4.00 4.6 4 3.95 4 3.9 4.4
L(eV)
Bande interdite Eq (eV) 1.1 1.7 3.12 1.8 3.3 3.05 2
Permittivité relative &r 10 10 9 13.6 9 3.9 22
Densité effective des 1x1018 1x10%19 | 1x10%8 | 1x10%® | 1x10'® | 5x10'® | 1.8x10!
Etats (CB) Nc (1/m?) 8
Densité effective des 1x1019 5x1020 | 2x10%9 | 2x10%1% | 2x10%° | 5x10'® | 2x10%8
Etats (VB) Nv (1/md)
mobilité électronique 20 100 20 100 100 15 0.69
tn(cm?/Vs)
Mobilité des trous 20 25 10 100 25 0.1 0.69
np(cm?/Vs)
Densité d'accepteurs 5x1015 0 0 0 0 0 0
Na(1/cm?®)
Densité des donneurs 0 1x1018 | 1x10Y7 | 1x10Y7 | 1x10Y7 | 1x10Y7 | 1x1018
Np (1/cmd)
Densité de défauts Ny 1x1014 1x10% | 1x101 | 1x10%4 | 1x10%4 | 1x10™ | 1x10%4
Tableau 1. Parametres d'optimisation des ETL et de la pérovskite.
Parametres PEDOT: PSS Cu,O Spiro-MeOTAD CBTS ZnsP; CFTS
Epaisseur d (um) 05 05 05 0.5 0.5 0.5
Affinité électronique 34 3.4 2.2 1.41 4.2 3.6
% (eV) 1.6 2.2 3 1.9 1.5 1.3
Bande interdite Eg 3 7.5 3 8.2 7.11 5.4
(eV)
Permittivité relative 1x1019 2 x 1019 2 x 1041 2.2x10'8 | 2.2x10'8 | 2.2x108
er
Densité effective des 5x1020 2 x 1020 2 x 102 2.2x10%° | 2.2x10% | 2.2x10"°
Etats (CB) NC (1/m3)
Densité effective des 4.5x 102 200 2.1 x103 22 1 30
Etats (VB) NV (1/m3)
mobilité électronique 4.5x 102 8600 2.1 x 103 22 10 10
un(cm2/Vs)
Mobilité des trous 1x1018 1 x 1018 1 x 1018 2x10% | 2x10%® | 1x10'®
up(cm2/Vs)
Densité d'accepteurs 0 0 0 0 0 0
NA(1/cm3)
Densité des donneurs 1x1014 1x1014 1x1014 1x10% 1x10M | 1x10%4
ND (1/cm3)

Tableau 2. Propriétés des matériaux des couches HTL.
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Dans la simulation des dispositifs solaires, le simulateur SCAPS-1D explique correctement les
équations de dérive-diffusion, de continuité et de Poisson. Cette équation est exprimée comme
indiqué dans I'équation (1) et sert de pierre angulaire fondamentale pour comprendre
I'électrostatique et la distribution des charges dans les matériaux semi-conducteurs [5].

S S

Py E_ _p_ Qg -
(ﬁj:_&:_g_:_g_[p_n-’_'\ld_Na+Ndef] (1)

Ou V¥ est la potentialité électrostatique, &s est la permittivité relative statique, g est la charge, e et
n sont les électrons et les trous respectifs, Nd+ est la densité du donneur, Na- est la densité de
I'accepteur, et Ndef est la densité de défaut du donneur et de I'accepteur. L'équation de continuité
des porteurs dans le dispositif peut étre représentée comme suit [6] :

ajp G —
_6_+ -U,(n,p)=0 ()
X

j 3
—aj—”+G—Un(n, p)=0 (3)
OX
Ici, jp et jn sont les densités de courant des trous et des électrons, G est le taux de génération de
porteurs, et Un (n, p) et Up (n, P) sont les taux de recombinaison des électrons et des trous,
respectivement. En outre, la densité de courant des porteurs peut également étre obtenue a partir

de [4] :
) on
Jp =qnﬂpE+qu& (4)
. on
Jo=0anu,E+qD, — 5)
OX

Ici, q est la charge, up and un sont les mobilités des porteurs, et Dp, Dn sont les coefficients de
diffusion en effectuant des simulations a l'aide de SCAPS-1D [7].
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111.3.3. Effet de différents (ETL) et (HTL) :

La figure 3(a) représente l'influence de différentes couches de transport d'électrons (ETL) sur les
performances de la cellule solaire. Les diagrammes radar présentent les parametres de
performance : rendement de conversion de puissance (PCE), facteur de remplissage (FF), courant
de court-circuit (Jsc) et tension en circuit ouvert (Voc) pour diverses ETL, notamment C60,
PCBM, Zn0O, I1GZ0O, LBSO et WS2. Parmi celles-ci, I'lGZO offre les meilleures performances,
avec un PCE de 23.00 %, un FF de 81.27 %, un Jsc de 31.76 mA/cm?2 et un VVoc de 0.8911 V. Ceci
indique que I'NGZO est le matériau ETL le plus efficace de cette étude, offrant les meilleures
performances globales. La figure 3(b) illustre I'influence de différentes couches de transport de
trous (HTL) sur les performances de la cellule solaire. Les diagrammes radar illustrent les
performances des cellules solaires avec différentes couches de transport de trous (HTL),
notamment CBTS, CFTS, Spiro-MeOTAD, Cu.O, PEDOT:PSS et ZnsP.. Le CBTS atteint le
rendement de conversion de puissance (PCE) le plus élevé (23 %), avec une densité de courant de
court-circuit (Jsc) de 31.76 mA/cm? et une tension en circuit ouvert (Voc) de 0.891 V, déemontrant
ainsi sa supériorité en tant que matériau de transport de trous. Bien que Spiro-MeOTAD, Cu:0,
PEDOT : PSS et ZnsP. présentent également de bonnes performances, le CBTS se distingue
comme le matériau HTL le plus efficace. Les données, résumées dans le tableau ci-joint, mettent
en évidence les principaux paramétres de performance pour chaque couche de transport d'électrons
(ETL) et HTL [8]. Ces résultats soulignent I'impact significatif des matériaux ETL et HTL sur
I'efficacité des cellules solaires, le choix du matériau et son intégration dans la structure du

dispositif influencant les performances globales.
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(@) (b)
different ETL FF Voc
= e = different HTL FF Voc
CBTS 81.27 0.8911
Peaw s 08504 CFTS 72.17 0.7047
Zn0 81.25 0.8903 Spiro-MeOTAD 81.03 0.9027
1GZ0 81.27 0.8911 CBTS Cu20 711 09
100 PEDOT: PSS 80.67 0.8789
L8s0 BL1e 08504 , Zn3pP2 80.67 0.8789
ws2 81.16 0.8904

WS, PCBM Zn.P, CETS

LBSO

Zn0 PEDOT: PSS Spiro-MeOTAD

IGZO Cu,0

Figure 111.3. Comparaison des performances de différentes couches de transport d'électrons
(ETL) et de trous (HTL) dans les cellules solaires. (a) ETL : Ceo, PCBM, ZnO, 1GZO, LBSO, WS:.
(b) HTL : CBTS, CFTS, Spiro-MeOTAD, Cu20, PEDOT : PSS, ZnsPx.

111.3.4. Effet de I'épaisseur et des défauts sur la couche absorbante des pérovskites doubles
sans plomb Na:T1GaCls

La figure 4 illustre I'influence de I'épaisseur de la couche absorbante et de la densité de défauts sur
les paramétres photovoltaiques de la cellule solaire a double pérovskite sans plomb Na.T1GaCle.
Comme le montre la figure 4(a), I'augmentation de I'épaisseur de la couche absorbante de 0.2 4 0.8
pMm entraine une nette ameélioration de la densité de courant de court-circuit (Jsc), qui passe de
23.74 4 32.61 mA-cm2 grace a une meilleure absorption optique et a une génération de porteurs
de charge plus efficace. En revanche, la tension en circuit ouvert (\Voc) diminue progressivement
de 0.935 a 0.878 V, ce qui peut étre attribué a une recombinaison volumique accrue dans les
couches absorbantes plus épaisses [9]. Le facteur de remplissage (FF) reste relativement stable a
environ 80 %, ce qui indique que le transport et la collecte des charges ne sont pas
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significativement dégradés dans cette gamme d'épaisseurs. Par conséquent, le rendement de
conversion de puissance (PCE) augmente régulierement et atteint une valeur optimale de 23.2 %
pour une épaisseur d'absorbeur de 0.8 um. Une augmentation supplémentaire de I'épaisseur a 1.2
pum entraine une légére réduction du PCE, principalement due a l'augmentation des pertes par
recombinaison et aux limitations du transport des porteurs dans les couches d'absorbeur
excessivement épaisses [10]. En revanche, la figure 3(b) montre que la densité de défauts dans la
couche d'absorbeur a un impact beaucoup plus négatif sur les performances du dispositif. Lorsque
la densité de défauts augmente de 10" a 107 cm™, la tension en circuit ouvert (Voc) chute
brutalement de 1.01 a 0.56 V, accompagnée de réductions substantielles de la densité de courant
de court-circuit (Jsc) et du facteur de remplissage (FF). En conséquence, le PCE diminue
considérablement, passant de 25.85 % a 2.84 %. Cette forte dégradation des performances est
principalement attribuée a la formation d'états de piege profonds qui agissent comme centres de
recombinaison non radiative, réduisant ainsi la durée de vie des porteurs et entravant I'extraction
efficace des charges [11]. Ces résultats indiquent clairement que, si l'optimisation de I'épaisseur
de la couche absorbante est essentielle pour équilibrer I'absorption et la recombinaison de la
lumicére, le controle rigoureux de la densité de défauts dans la couche absorbante Na>T1GaCls est
le facteur le plus critique pour obtenir des cellules solaires a double pérovskite sans plomb a haut

rendement.
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Figure 111.4. Effet (a) de I'épaisseur de la couche absorbante et (b) de la densité de défauts sur les

performances photovoltaiques (Voc, Jsc, FF et PCE) de la cellule solaire pérovskite Na.T1GaCls.

111.3.5. Effet de I'ETL (IGZO) et du HTL (CBTS)

La figure 5 illustre I'influence de I'épaisseur des couches de transport d'électrons (ETL) et de trous

(HTL) sur les performances photovoltaiques de la cellule solaire a double pérovskite sans plomb

Na:T1GaCls, utilisant 1''lGZO comme ETL et le CBTS comme HTL. Comme le montre la figure

5(a), la variation de I'épaisseur de I'ETL 1GZO de 0,1 a 0.5 um a un impact négligeable sur les

performances du dispositif. Les paramétres photovoltaiques restent constants : Voc = 0.891 V, Jsc

=31.76 mA-cm2, FF = 81.27 % et PCE = 23 %. Ce comportement indique une extraction et un

transport efficaces des électrons a travers la couche 1GZO dans cette gamme d'épaisseurs,

suggerant que I'lGZO assure un alignement de bandes favorable et une mobilité des porteurs

suffisamment élevée, minimisant ainsi les pertes résistives et la recombinaison a l'interface
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ETL/absorbeur. En revanche, la figure 5(b) montre que I'épaisseur de la couche HTL joue un réle
beaucoup plus déterminant dans I'efficacité du dispositif. Lorsque I'épaisseur de la couche CBTS
augmente de 0.1 a 0.5 um, la densité de courant de court-circuit (Jsc) diminue significativement,
passant de 38.52 a 31.76 mA-cm2, accompagnée d'une légere réduction de la tension en circuit
ouvert (Voc), de 0.901 a 0.891 V, tandis que le facteur de remplissage (FF) reste quasiment
constant aux alentours de 81 %. Par conséquent, le rendement de conversion de puissance (PCE)
chute considérablement, passant de 28.1 % a 23 %. Cette dégradation peut étre attribuée a une
augmentation de la résistance série et a des pertes par recombinaison volumique accrues au sein
des couches HTL plus épaisses, ce qui entrave le transport et I'extraction efficaces des trous [12].
Ces résultats soulignent que, contrairement a la couche ETL, une optimisation précise de
I'épaisseur de la couche HTL CBTS est essentielle pour minimiser les pertes de transport et obtenir

des cellules solaires a double pérovskite sans plomb a base de Na-T1GaCls a haut rendement.
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Figure I111.5. Influence de I'épaisseur des couches de transport d'électrons 1GZO et de transport de
trous CBTS sur Voc, Jsc, FF et PCE de la cellule solaire a double pérovskite sans plomb a base de
Na-T1GaCle.
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111.3.6. Effet de la température sur la structure des cellules solaires

La figure 6 illustre I'influence de la température sur les performances photovoltaiques de la cellule
solaire a double pérovskite sans plomb Na.T1GaCls. Lorsque la température augmente de 280 a
420 K, on observe une dégradation continue du rendement de conversion de puissance (PCE), dont
les valeurs diminuent de 23.78 % a 17.91 %. Cette baisse est principalement due a la réduction
marquée de la tension en circuit ouvert (\Voc), qui chute de 0.912 V & 0.760 V avec I'élévation de
la température. La diminution de Voc s'explique par le rétrécissement de la bande interdite du
semi-conducteur induit par la température et par I'augmentation de la concentration intrinséque de
porteurs, ce qui favorise la recombinaison et accroft le courant d'obscurité. En revanche, la densité
de courant de court-circuit (Jsc) augmente légérement, passant de 31.74 a 31.90 mA-cm™, grace a
une meilleure génération de porteurs associée au rétrécissement de la bande interdite a haute
température. Cependant, ce gain modeste de Jsc est insuffisant pour compenser la dégradation
simultanée de Voc et du facteur de remplissage (FF). Le FF diminue significativement, passant de
82.16 % a 73.83 % avec l'augmentation de la température, principalement en raison de
I'accroissement de la résistance série et de la recombinaison accrue des porteurs [13]. Globalement,
ces résultats démontrent que les performances électriques de la cellule solaire Na.T1GaCls sont
fortement dépendantes de la température, soulignant I'importance de la stabilité thermique et d'une
gestion thermique efficace pour maintenir un rendement élevé dans des conditions de

fonctionnements réels.
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Figure 111.6: Effet de la température sur Voc, Jsc, FF, PCE.
111.3.7. Effet de la résistance série et shunt

La figure 7 illustre I'influence de la résistance série (R;) et de la résistance parallele (Rsh) sur les
performances photovoltaiques de la cellule solaire. Comme le montre la figure 7(a), I'augmentation
de la résistance série de 2 a 10 Q-cm? entraine une dégradation marquée des performances du
dispositif. Alors que la tension en circuit ouvert (Voc) reste quasiment constante a 0.760 V et que
la densité de courant de court-circuit (Jsc) ne diminue que Iégerement, le facteur de remplissage
(FF) chute significativement de 66.93 % a 42.73 %. Par conséquent, le rendement de conversion
de puissance (PCE) diminue fortement de 16.16 % a 10.3 %. Ce comportement est principalement
dd a l'augmentation des pertes résistives, qui limitent le flux de courant, réduisent le point de
puissance maximale et déforment les caractéristiques courant-tension en polarisation directe [14].
En revanche, la figure 7(b) illustre lI'influence de la résistance paralléle sur les performances du

dispositif. L'augmentation de la résistance shunt de 100 a 10® Q-cm? entraine une amélioration
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notable du facteur de remplissage (FF) (de 60.48 % a 73.84 %) et du rendement de conversion de
puissance (PCE) (de 14.26 % a 17.83 %), tandis que la tension en circuit ouvert (\Voc) et la densité
de courant de court-circuit (Jsc) restent quasiment inchangées. Cette amélioration des
performances pour des valeurs de résistance shunt plus élevées est liée a la suppression des
courants de fuite et a la réduction des voies de recombinaison parasites au sein du dispositif. Pour
des valeurs de Rsh suffisamment €levées (> 10° Q-cm?), les paramétres photovoltaiques tendent a
se saturer, ce qui indique que les pertes liées a la résistance shunt deviennent négligeables. Ces
résultats soulignent I'importance cruciale de minimiser la résistance série et de maximiser la

résistance shunt pour obtenir des cellules solaires a hautes performances [15].
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Figure 111.7: Influence de la résistance série (Rs) et de la résistance parallele (Rsh) sur les

performances des cellules solaires.

La figure 8 présente les caractéristiques courant-tension (J-V) de la cellule solaire pérovskite pour
les structures initiale et optimisée. Les parameétres photovoltaiques correspondants, résumes dans

le tableau en encart, révelent des améliorations significatives aprés optimisation. La tension en
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circuit ouvert (Voc) est passee de 0.89 V a 1.02 V, indiquant une réduction des pertes par
recombinaison et une meilleure extraction des charges. La densité de courant de court-circuit (Jsc)
a légerement augmenté, passant de 31,76 mA/cm? a 32,66 mA/cmz, reflétant une absorption de la
lumiére et une efficacité de collecte des porteurs améliorées. Notamment, le facteur de remplissage
(FF) a considérablement augmenté, passant de 81.27 % a 87.77 %, ce qui suggere une réduction
de la résistance série et une amélioration du transport des charges au sein du dispositif [16]. Par
conséquent, le rendement de conversion de puissance (PCE) a fortement augmenté, passant de 23
% a 29.5 %, démontrant que I'optimisation structurelle améliore efficacement les performances
photovoltaiques globales. Ces résultats confirment collectivement que la structure optimisée du
dispositif offre des caractéristiques électriques supérieures, constituant ainsi une approche

prometteuse pour les cellules solaires pérovskites a haut rendement.
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Figure 111.8: Mesures comparatives des performances des cellules solaires

ITO/IGZO/Na.T1GaCls/CBTS initiales et optimisées.
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Le tableau 3 présente une analyse comparative des performances photovoltaiques de la cellule
solaire pérovskite (PSC) ITO/IGZ0O/Na:T1GaCls/CBTS optimisée, par rapport aux architectures
de dispositifs précédemment décrites. La structure FTO/CdS/BaZrSs/HTL/Ir présente une densité
de courant de court-circuit (Jsc) de 23.46 mA/cm?, mais est limitée par un faible facteur de
remplissage (FF) de 8.90 %, ce qui se traduit par un rendement de conversion de puissance (PCE)
de 18.50 %, principalement en raison d'une extraction de charge inefficace et de pertes par
recombinaison ¢levées. Le dispositif FTO/TiO2/MgH{fSs/Cu20O/Au affiche des performances
améliorées, atteignant une tension en circuit ouvert (Voc) de 1.26 V et un FF élevé de 89.46 %, ce
qui lui confere un PCE de 27.61 %, attribué a un transport d'électrons et une collecte de charge
efficaces. La configuration FTO/W S2/Cs4CuSb2Cli2/CuSbS2/Ni présente une densité de courant de
court-circuit (Jsc) de 22.51 mA/cm? et une tension en circuit ouvert (Voc) de 1.16 V, ce qui se
traduit par un rendement de conversion de puissance (PCE) modéré de 23.10 %, indiquant la
nécessité d'améliorer le transport de charges. Le dispositif ITO/PCBM/pérovskite
mixte/CuSbS2/Ag atteint une Jsc de 29.84 mA/cm?, une Voc de 1.12 V et un PCE de 28.01 %,
reflétant la forte absorption de la pérovskite mixte et un transport de charges efficace. En
comparaison, la cellule solaire pérovskite optimisée ITO/IGZO/Na:T1GaCls/CBTS présente des
performances supérieures, avec un Jsc de 32.66 mA/cmz, un Voc de 1.02 V, un FF de 87.77 % et
un PCE de 29.50 %. Ces performances améliorées sont attribuées aux propriétés optoélectroniques
favorables de la double pérovskite sans plomb Na.TlGaCls, qui optimisent l'absorption de la
lumiére et le transport des charges, tandis que le CBTS assure une extraction efficace des trous.
L'incorporation d'IGZO comme couche de transport d'électrons réduit davantage les pertes
d'énergie, confirmant ainsi que le dispositif optimisé constitue une alternative compétitive, a haut

rendement et sans plomb aux cellules solaires pérovskites conventionnelles.

Jsc(mA/cm?) | Voc (V) FF (%) | PCE (%)
FTO/CdS/BaZrSs/HTL/Ir 23.46 8.86 8.90 18.50
FTO/TiO2/MgHfS3/Cu20/Au 24.44 1.26 89.46 27.61
FTO/WS2/CssCuSh2Cl12/CuSbS2/Ni 22.51 1.16 83.33 23.10
ITO/PCBM/mixed perovskite/CuSbS2/Ag 29.84 1.12 83.78 28.01
ITO/IGZO/Na:T1GaCls /CBTS [optimized] 32.66 1.02 87.77 29.5

Tableau 3. Comparaison des performances photovoltaiques de la cellule solaire pérovskite

ITO/IGZO/Na:T1GaCls/CBTS optimisée avec les architectures précédemment décrites.
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I111.8. Conclusion

Ce chapitre a été consacré a I’étude approfondie, par simulation numérique a I’aide de I’outil
SCAPS-1D, des performances d’une cellule solaire a base de pérovskite double sans plomb
Na:TlGaCls. L’objectif principal était d’identifier et d’optimiser les parameétres physiques et
structurels influengant le comportement photovoltaique du dispositif, en vue d’améliorer son
rendement et sa stabilité. L’analyse comparative des différentes couches de transport d’électrons
(ETL) et de trous (HTL) a mis en évidence le r6le determinant du choix des matériaux dans les
performances globales de la cellule. Parmi les matériaux étudiés, I'lGZO s’est révélé comme le
meilleur ETL grace a ses propriétés électroniques favorables et son alignement énergétique
optimal avec la couche absorbante, tandis que le CBTS a démontré une supériorité notable en tant

que HTL, assurant une extraction efficace des trous et une réduction des pertes par recombinaison.

L’étude de I’épaisseur de la couche absorbante Na.TIGaCls a montré qu’un compromis
optimal doit étre trouvé entre 1’absorption des photons et les phénomeénes de recombinaison. Une
épaisseur d’environ 1 pum permet d’atteindre un équilibre optimal, garantissant une génération
efficace des porteurs tout en limitant les pertes. En paralléle, I’analyse de la densité de défauts a
révélé son impact critique sur les performances du dispositif, ot une augmentation des défauts
entraine une dégradation drastique du rendement. Par ailleurs, I’influence des épaisseurs des
couches de transport a démontré que 1’épaisseur du HTL joue un rdle clé dans la limitation des
pertes résistives et des recombinaisons, affectant directement le rendement global. L’étude
thermique a également confirmé que 1’augmentation de la température dégrade significativement
les performances, principalement en raison de la diminution de la tension en circuit ouvert
(Voc).En outre, I’analyse des résistances série et shunt a démontré que la minimisation de la
résistance série et la maximisation de la résistance paralléle sont essentielles pour optimiser le
facteur de remplissage (FF) et, par conséquent, le rendement de conversion de puissance
(PCE).L’ensemble des optimisations réalisées a permis d’aboutir a une structure optimale
ITO/IGZO/Na.T1GaCls/CBTS, caractérisée par une épaisseur de 0,1 pum pour les couches de
transport et de 1 pm pour 1’absorbeur, conduisant & un rendement élevé de 29.5 %, avec une
amélioration notable de tous les parametres photovoltaiques (Voc, Jsc et FF). Cette performance
positionne cette architecture comme une alternative prometteuse aux cellules solaires pérovskites

conventionnelles.
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Conclusion Générale

Ce mémoire propose une stratégie d’optimisation innovante appliquée aux cellules solaires
a base de pérovskites doubles sans plomb, en mettant particuliérement en évidence le potentiel
du matériau émergent Na.TIGaCls. Dans un contexte mondial marqué par la nécessité de
développer des technologies énergétiques durables et respectueuses de 1’environnement,
I’exploration des pérovskites sans plomb constitue une alternative prometteuse aux matériaux
conventionnels, souvent limités par leur toxicite et leur instabilité. L’approche adoptée dans ce
travail repose sur une modélisation numérique avancée a I’aide du logiciel SCAPS-1D, reconnu
pour sa précision dans 1’étude des dispositifs photovoltaiques. Cette méthode a permis de
simuler de maniere détaillée le comportement electrique et optoélectronique de la cellule, tout
en offrant la possibilit¢ d’explorer un large éventail de parameétres influencant ses
performances. Ainsi, la simulation s’est révélée étre un outil puissant pour orienter la
conception et I’optimisation des structures photovoltaiques sans recourir immédiatement a des
expérimentations colteuses.

L’architecture étudiée, de type ITO/IGZO/Na.TIGaCls/CBTS, repose sur une ingénierie
fine des matériaux et des interfaces. Le choix de I’IGZO comme couche de transport d’électrons
(ETL) s’est avéré particulierement judicieux en raison de ses propriétés électroniques
favorables, notamment sa mobilité élevée et son alignement énergétique optimal avec la couche
absorbante. De son c6té, le CBTS a démontré une efficacité remarquable en tant que couche de
transport de trous (HTL), contribuant a une extraction efficace des porteurs positifs et a une
réduction significative des recombinaisons interfaciales. Cette combinaison a permis d’assurer
une gestion optimale des flux de charges au sein du dispositif. Les résultats issus de
I’optimisation ont permis d’identifier une configuration optimale caractérisée par une couche
ETL en IGZO de 100 nm, une couche absorbante en Na>T1GaCls de 800 nm et une couche HTL
en CBTS de 100 nm. Cette structure a conduit a 1’obtention d’un rendement de conversion de
puissance (PCE) élevé de 30.61 %, reflétant une excellente maitrise des mécanismes
fondamentaux de génération, de transport et de collecte des porteurs de charge. Ces
performances positionnent cette architecture parmi les configurations les plus prometteuses
dans le domaine des pérovskites sans plomb. En outre, une analyse paramétrique détaillée a
permis d’examiner I’influence de plusieurs facteurs clés, tels que 1’épaisseur de la couche
absorbante, la densité des défauts, les niveaux de dopage et les propriétés des interfaces. Cette
étude a mis en évidence le rble critiqgue des phénoménes de recombinaison, des pertes
énergétiques et des résistances parasites dans la limitation des performances. Elle a également
permis d’identifier des conditions optimales favorisant un équilibre entre absorption optique,

transport des charges et minimisation des pertes.
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Les résultats obtenus dans ce mémoire confirment 1’importance stratégique de la
modélisation numérique dans le développement des technologies photovoltaiques de nouvelle
génération. En permettant une compréhension approfondie des mécanismes physiques et une
optimisation fine des parameétres du dispositif, cette approche constitue un levier essentiel pour
la conception de cellules solaires a haut rendement, stables et potentiellement industrialisables.
Enfin, les perspectives ouvertes par ce travail sont nombreuses. Il apparait indispensable de
valider expérimentalement les résultats obtenus par simulation afin de confirmer la faisabilité
pratique de la structure proposée. Par ailleurs, 1I’exploration d’autres matériaux de pérovskites
doubles sans plomb, 1’amélioration de la stabilité a long terme des dispositifs, ainsi que I’étude
de leur comportement sous des conditions réelles de fonctionnement (température, humidité,

éclairement variable) constituent des axes de recherche prioritaires.

61



