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Résumé

Dans ce travail, une étude numérique a ¢été menée sur la cellule solaire a pérovskite de structure
TCO/Ti0,/MAPDI;/Cul, a I’aide du logiciel SCAPS-1D, afin d’étudier I’influence du coefficient d’absorption
des phases cristallines du Triiodure de plomb et de Méthyl ammonium (MAPbI;) sur ses performances. Une
modélisation de la structure étudiée a été effectuée sous conditions standards d’illumination (AM1.5G, 1000
W/m? et 300 K), avec une variation du coefficient d’absorption des phases cristallines du MAPbI; : Phase
Cubique, Phase Tétragonale et Phase Orthorhombique, pour analyser les performances photovoltaiques
obtenues. Les résultats montrent la phase cubique présente les meilleures performances grace a son absorption
¢levée, permettant I’amélioration de la densité de courant de court-circuit Jsc, du facteur de forme FF, de la
tension en circuit ouvert Voc et le rendement de conversion 1. De plus, I’optimisation de cette structure a
montré une amélioration proportionnelle des performances photovoltaiques avec 1’augmentation de
I’épaisseur de MAPbI;. Le rendement maximal théorique obtenu pour la phase cubique est de 27.31% pour
une épaisseur €gale a 1200 nm, tandis que la phase tétragonale a donné un rendement de 23.53%. La phase
orthorhombique se classe la troisieme avec un rendement de 20.75% ; Les résultats obtenus confirment
I’importance des propriétés cristallines et géométriques de la couche absorbante pour 1’amélioration des

performances des cellules solaires a pérovskite a base de MAPbIj;.

Mots clés : Cellule solaire a pérovskite a base de MAPbI;, TiO,, Cul, SCAPS-1D, coefficient d’absorption,

phases cristallines du MAPbI;, rendement photovoltaique.

Abstract

In this work, a numerical study was conducted on a perovskite solar cell with a TCO/TiO,/MAPDI;/Cul
structure, using SCAPS-1D software, to investigate the influence of the absorption coefficient of the
crystalline phases of lead methylammonium triiodide (MAPDbIs) on its performance. Modeling of the studied
structure was performed under standard illumination conditions (AM1.5G, 1000 W/m? and 300 K), with
variations of the MAPbI; absorption coefficient crystalline phases: Cubic Phase, Tetragonal Phase, and
Orthorhombic Phase, to analyze the resulting photovoltaic performance. The results show that the cubic phase
exhibits the best performance due to its high absorption, allowing for improvements in: short-circuit current
density (Jsc), form factor (FF), open-circuit voltage (Voc), and conversion efficiency (n). Furthermore,
optimization of this structure showed a proportional improvement in photovoltaic performance with
increasing MAPDbI; thickness. The maximum theoretical efficiency obtained for the cubic phase was 27.31%
at a thickness of 1200 nm, while the tetragonal phase yielded 23.53%. The orthorhombic phase ranked third
with an efficiency of 20.75%. These results confirm the importance of the crystalline and geometric

properties of the absorption layer for improving the performance of MAPbI;-based perovskite solar cells.

Keywords: MAPbIs-based perovskite solar cell, TiO2, Cul, SCAPS-1D, absorption coefficient, MAPbI;

crystalline phases, photovoltaic efficiency.
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omenclatures

Abréviation Signification
PV Photovoltaique
PSC Pérovskite Solar Cell
TCO Transparent Conductive Oxide
TiO: Dioxyde de titane
MAPDIs Méthyl ammonium plomb iodure
Cul Iodure de cuivre
SCAPS Solar Cell Capacitance Simulator
HTL Hole Transport Layer
ETL Electron Transport Layer
PCE Power Conversion Efficiency
FF Fill Factor
Voc Tension en circuit ouvert

Jsc

Densité du courant de court-circuit




EQE External Quantum Efficiency

AM1.5G Air Mass 1.5 Global

eV Electron-volt

nm Nanometre

pm Micrométre

o Coefficient d’absorption

Nt Densité des défauts

on Section efficace de capture des électrons

op Section efficace de capture des trous

CB Bande de conduction

VB Bande de valence

Eg

Gap énergétique
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Introduction Générale

Introduction Générale

L’accroissement continu du population mondiale, suivi de la croissance industrielle et
technologique, a entrainé une augmentation considérable de la demande en énergie durant les
dernieres décennies. Cette demande a été généralement comblée par I’exploitation des sources
fossiles. Cependant, ces ressources sont limitées et leur utilisation génere d’importantes
émissions de gaz a effet de serre, provoquant le réchauffement climatique et de sérieuse

dégradations environnementales [1]

Face a ces contraintes énergétiques et environnementales, la recherche de ressources
énergétiques durables et renouvelables est devenue un enjeu mondial. Parmi les différentes
alternatives exploitées, 1’énergie solaire occupe une place privilégiée grace a son abondance et
ses faibles nuisances écologiques. L’énergie solaire regue par la Terre dépasse abondamment

les besoins énergétiques globaux actuels, ce qui en fait une ressource importante pour I’avenir
[2]

Des dispositifs photovoltaiques, fondés sur I’effet photovoltaique peuvent assurer la
conversion directe du rayonnement solaire en électricité, ce phénomene se base sur
I’absorption des photons par un matériau semi-conducteur, ce qui provoque l’excitation des
électrons de la bande de valence vers la bande de conduction et la création de paires électron-

trou, leur collecte aux ¢€lectrodes génere le courant électrique désiré [3]

Les cellules photovoltaiques a base de silicium cristallin dominent le marché mondial
grace a leur stabilité depuis de longues années, grace a leurs performances satisfaisantes.
Néanmoins, leur réalisation sollicite des procédés complexes, énergivores et cher,
particuliérement en raison de la pureté indispensable du matériau et des hautes températures
nécessaires lors de leur fabrication. Ces obligations ont poussé le déploiement de technologies

photovoltaiques plus rentables et plus flexibles [4]

Les cellules solaires pérovskites ont éveillé un intérét scientifique considérable grace a

leurs rendements qui ont montré une progression rapide, ou il a atteint des valeurs trés ¢levées
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dans des conditions théoriques et méme validées expérimentalement. Cette évolution
marquante est reconnue par les propriétés optiques et électroniques remarquables des
matériaux pérovskites, telles que la forte absorption, la bonne mobilité des porteurs de charge,

la grande longueur de diffusion et la faible énergie de liaison [5] [6]

Le triiodure de plomb et de méthyl ammonium (CHs:NHsPbls), fréquemment noté par
« MAPDL », est I’'un des substances les plus étudiées de cette famille. Il présente un gap
énergétique direct compris entre 1,5 et 1,6 eV, valeur proche de la limite théorique pour
I’absorption du spectre solaire visible. Grace a son coefficient d’absorption ¢élevé, Une fine
¢paisseur de ce matériau absorbe une grande quantité de la lumiére, un atout primordial pour

réaliser des cellules photovoltaiques efficaces et économiques [6].

Son simple procédé de fabrication est un autre avantage important pour des cellules
solaires a pérovskite, il peut étre fabriqué a basse température par des procédés partiellement
simples tels que le spin-coating, 1’impression ou procédés en solution. Ce qui permet

I’¢laboration de cellules solaires légers, flexibles et éventuellement moins cheéres [5]

Les défis limitant leur diffusion a grande échelle sont: la stabilité et la sensibilité a
I’humidité, a I’oxygene, a la chaleur et aux rayonnements ultraviolets. Ces facteurs entrainent
un changement des propriétés optiques (coefficient d’absorption) une dégradation graduelle
du matériau et une réduction des performances au cours du temps [7]. La recombinaison des
porteurs avant d’étre collectés aux électrodes, soit dans le volume du matériau actif, soit aux
interfaces entre les différentes couches pose aussi un probléme. La réduction de ces pertes est

donc un axe essentiel pour I’amélioration du rendement des cellules photovoltaiques [8].

La température en particulier a un grand impact sur le matériau pérovskite MAPbI;, il
présente plusieurs phases cristallographiques selon le niveau de température atteint, en cours
de fonctionnement, on cite trois phases trés connues : la phase cubique, la phase tétragonales
et la phase orthorhombique, et chaqu’une présente un coefficient d’absorption différent de

I’autre,

Dans ce contexte, on a étudié dans ce mémoire la structure : TCO/TiO2/MAPbI:/Cul qui
représente une configuration simple et prometteuse. La couche TCO (Transparent Conductive
Oxide) prise comme ¢lectrode transparente permet le passage de la lumiere incidente. Le
matériau pérovskite MAPbI: est 1’absorbant principal, les couches Cul et TiO; sont les

couches de transport des trous (HTL) et de transport des électrons (ETL) respectivement, leur
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role est de faciliter I’extraction des porteurs et la contribuer a la réduction des recombinaisons
[9].

L’objectif de ce mémoire est d’étudier, a I’aide du logiciel SCAPS-1D, I’effet de ces
coefficients d’absorption sur les performances photovoltaiques de la cellule solaire a
pérovskite TCO/Ti0,/MAPbIs/Cul, notamment le courant de court-circuit (Jsc), la tension en
circuit ouvert (Voc), le facteur de forme (FF) et le rendement de conversion (1), afin de

déterminer les conditions optimales du bon fonctionnement.

Ce manuscrit est devisé en trois chapitres :

Le premier chapitre établit les bases théoriques du photovoltaique, tandis que le deuxiéme
chapitre détaille la structure et l'alignement énergétique de la cellule solaire pérovskite
choisie. Le troisieme chapitre se concentre sur les résultats de simulation, comparant les
rendements donnés en intégrant les coefficients d’absorption des différentes phases

cristallographique du MAPDI3 : Tétragonale, Cubique et Orthorhombique.

Une optimisation est exécutée sur les trois structures pour savoir I’effet de 1’épaisseur de la
couche absorbante, sur leurs performances, et enfin ce manuscrit se terminera par une
conclusion générale. Un annexe est ajouter a la fin de ce mémoire pour exposé les coefficients
d’absorbions des différente phases cristalline du MAPbI3, intégrés dans cet étude, pouvant

servir la communauté scientifique.
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1.1 Introduction a I’énergie solaire :

L’énergie solaire provenant du rayonnement électromagnétique émis par le Soleil est le
résultat des réactions de fusion nucléaire se produisant en son ceeur. Ces réactions libérent une
grande énergie se propageant sous forme d’ondes électromagnétiques dans 1’univers. Une

partie de ce rayonnement atteint la Terre apres avoir traversé I’atmosphere [1]

L’énergie solaire est la principale source naturelle disponible sur Terre. Elle a un impact
direct ou indirect dans plusieurs phénoménes naturels, tels que les cycles climatiques, la
photosynthése, les vents...etc. Son exploitation technologique représente donc une solution

durable face a I’épuisement progressif des ressources fossiles [1,2].

La puissance solaire recue est caractérisée par la constante solaire, dont la valeur moyenne
est d’environ 1361 W/m?, [I’irradiance standard utilisée pour évaluer des dispositifs
photovoltaiques est généralement de 1000 W/m? sous le spectre AMI1.5. La quantité
réellement recue a la surface du sol dépend de plusieurs facteurs, notamment la position
géographique, la saison, I’heure de la journée, les conditions météorologiques, 1’angle

d’incidence des rayons solaires ainsi que 1’absorption et la diffusion atmosphérique [2].
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Figure 1 : Illustration des signaux Solaires et leurs spectres [10] .

L’¢énergie solaire peut étre exploitée selon deux voies principales :

a) Conversion thermique : elle consiste a transformer le rayonnement solaire en chaleur
utilisée pour le chauffage, la production d’eau chaude sanitaire ou la génération

d’¢lectricité dans les centrales solaires thermodynamiques.
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b) Conversion photovoltaique : elle consiste a convertir directement la lumiére en

¢lectricité a I’aide de matériaux semi-conducteurs.
Cette technologie présente plusieurs avantages :
» Absence de bruit ;
* Faible maintenance ;
» Modularité des installations ;
» Absence d’émissions directes durant le fonctionnement ;
» Adaptation aux sites isolés.

Ces dernicres années, le photovoltaique a connu une expansion remarquable a I’échelle
mondiale grace aux progrés technologiques, a I’amélioration des rendements et a la réduction
des colts de fabrication. Il représente aujourd’hui un pilier majeur de la transition énergétique

internationale [4].

Tableau 1 : Avantages de I’énergie solaire photovoltaique.[4]

Avantage Description
Renouvelable Source disponible a long terme
Propre Tres faibles émissions polluantes durant

I’exploitation

Silencieuse Fonctionnement sans bruit
Modulaire Installation de petite ou grande puissance
Maintenance réduite Entretien limité

1.2 Principe de fonctionnement d’une cellule photovoltaique

Une cellule photovoltaique est un dispositif capable de convertir 1’énergie lumineuse en
énergie ¢€lectrique. Son fonctionnement repose sur 1’effet photovoltaique, lorsqu’un matériau
absorbe des photons d’énergie suffisante supérieure ou égale au gap énergétique du semi-
conducteur (Eg), il peut transférer son énergie a un électron de la bande de valence. Cet
¢lectron passe alors vers la bande de conduction, laissant derriére lui un trou. Il se forme ainsi

une paire €électron-trou [5]



Chapitre 1:

Généralités sur les cellules solaires

Pour produire un courant électrique exploitable, ces porteurs de charge doivent étre séparés

et collectés avant leur recombinaison. Cette séparation est assurée par un champ électrique

interne créer au niveau de la jonction ou des interfaces sélectives.

Donc les étapes principales de la génération de 1’¢lectricité d’une cellule solaire sont les

suivantes :

1. Absorption des photons par la couche active.

2. Génération des paires ¢électron-trou.

3. Séparation des charges.

4. Transport des porteurs vers les électrodes.

5. Collecte des charges et alimentation du circuit externe [4,5].

Electric potential
©

el depletion zone

N-type P-type

-b-

Figure 2 : -a- Schéma électronique d'une jonction p-n photovoltaique. -b- Diagramme

énergétique [11].

Les principales pertes limitant les performances sont :

* Réflexion d’une partie de la lumiére incidente ;

* Recombinaison des porteurs de charge ;

* Résistances parasites ;
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» Défauts cristallins ;
» Mauvaise qualité des interfaces ;
« Echauffement du dispositif.

L’amélioration des cellules photovoltaiques consiste donc a maximiser 1’absorption

lumineuse, a favoriser I’extraction des charges et a minimiser les pertes internes. [4, 5, 6].

1.3 Paramétres électriques d'une cellule photovoltaique

Les performances d’une cellule solaire sont généralement évaluées a partir de sa
caractéristique courant-tension (J-V) sous un éclairement standard (AM1.5, 1000 W/m?, 25
°C). Cette courbe permet de déterminer les principaux parametres électriques du dispositif : la
densité de courant de court-circuit (Jsc), la tension en circuit ouvert (Voc), le facteur de forme

(FF) et le rendement de conversion (1) [6].

1.3.1 Densité de courant de court-circuit (Jsc) :

La densité de courant de court-circuit correspond au courant délivré par la cellule lorsque
la tension est nulle (V = 0). Elle dépend principalement de 1’absorption lumineuse, de
I’épaisseur de la couche active, de la génération des porteurs de charge et des pertes par

recombinaison [6]

1.3.2 Tension en circuit ouvert (Voc)

La tension en circuit ouvert est la tension maximale obtenue lorsque le courant est nul (J =
0). Elle est influencée par les recombinaisons internes, la qualit¢ des interfaces et les

propriétés énergétiques du matériau absorbant [5]

1.3.3 Facteur de forme (FF)
Le facteur de forme représente la qualité de la courbe J-V et s’exprime par la relation [6] :

__ (JMP X VMP)

FF (Jsc xVoc)

(1)
JMP et VMP désignent respectivement la densité¢ de courant et la tension d'une cellule
photovoltaique au point du rendement maximale.

Une valeur ¢élevée du FF indique de faibles pertes résistives et un bon comportement

¢lectrique global de la cellule.
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1.3.4 Rendement de conversion (1)

Le rendement correspond au rapport entre la puissance ¢lectrique maximale délivrée par la

cellule et la puissance lumineuse incidente [6]:

_ (Voc X Jsc X FF)

Pincidente

Pincidente - Puissance incidente.

2)

II constitue le parametre global le plus utilisé pour comparer les performances des cellules

photovoltaiques.

b Current density (J)

Jumpp

Voltage (V)

@

Figure 3: Courbe J-V typique d’une cellule solaire indiquant Jsc, Voc, les points de

puissance maximale (MPP) du courant et de tension. [12]

Tableau 2 : Parametres électriques d’une cellule photovoltaique [12].

Parameétre Symbole Unité Description

Courant de court-circuit Jsc mA/cm? Courant maximala V=0
Tension en circuit ouvert Voc A" Tension maximale a J =0
Facteur de forme FF % Qualité de la courbe J-V
Rendement n % Energie lumineuse

Energie électrique
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1.

4 Types de cellules solaires :

Les cellules photovoltaiques sont généralement classées en trois générations principales

selon les matériaux utilisés et les procédés de fabrication [6] :

* Premicre génération : cellules au silicium cristallin (monocristallin et polycristallin) ;
* Deuxieme génération : cellules en couches minces (CdTe, CIGS, a-Si) ;

* Troisieme génération : technologies émergentes (pérovskites, organiques, tandem,

points quantiques) [7]
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Figure 4 : Evolution des rendements des principales technologies photovoltaiques en

fonction des années de développement [13].

Tableau 3 : Comparaison entre différentes technologies photovoltaiques [6,7].

Technologie Rendement (%) Avantages Limites
Si monocristallin 18-26 Haute stabilité Cofit éleve
Si polycristallin 15-22 Colt modéré Rendement plus faible
Couches minces 10-20 Faible consommation Durabilité variable
de matiére
Pérovskites 20 - 26+ Faible cott potentiel, Stabilité limitée
haut rendement
Tandem >30 Trés haute efficacité Complexité technologique
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1.5 Cellules solaires a base de pérovskite

Les cellules solaires a pérovskite représentent une technologie émergente trés prometteuse.
Elles utilisent des matériaux de structure cristalline ABXs, parmi lesquels le MAPbIs

(CHsNHsPbIs) qui est I'un des composés les plus étudiés en photovoltaique [6][8]
Ce matériau se distingue par [8] :

e Un fort coefficient d’absorption ;

e Un gap énergétique favorable ;

e Une bonne mobilité des porteurs de charge ;
e Des procédés de fabrication simples ;

e Un potentiel de faible colt industriel

Dans une structure standard, la couche absorbante de pérovskite est placée entre une
couche de transport d’¢lectrons (ETL) et une couche de transport de trous (HTL), assurant une

extraction efficace des charges photogénérées.

E [eV]
4 ) +
9 Transfert e l“el/l @ CHaNH,
vers I'ETM ! e @ Pb2+
3 (~100fs) ' %Thermalisation oI
H (~350 fs)
= @/_\’_ 6 v
4 --- . - - - - e If Voc
ETM hy cb
S| /\/\/“y O Transfert h Er
vers I'HTM 9 Transport h}
ép o (~100 fs) vers Au
hy 7‘6__;
(hv>E
6 Au
CH3NH;Pbl; HTM

Figure S : Schéma des niveaux d’énergie et des mécanismes de transfert de charge dans

une cellule solaire a base de MAPbDI: [8]

Selon la figure (5), le mécanisme de transfert des charges se fait par les étapes suivantes :

10
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Ce diagramme d'énergie détaille la dynamique ultrarapide des charges au sein d'une cellule
solaire a pérovskite (MAPDI;). Il montre comment les électrons (e-) et les trous (h+) sont

générés, transportés et parfois perdus [8].

Un photon incident (hu) transportant une énergie supérieure au gap de la pérovskite
pénetre dans le matériau, ce photon excite un électron de la bande de valence (vb) vers la
bande de conduction (cb), cette transition laisse derric¢re elle une charge positive appelée un

"trou" (h+) dans la bande de valence.

Immédiatement apres I'excitation, I'¢lectron se trouve dans un état de haute énergie au sein
de la bande de conduction, en environ 350 femto seconds (fs), 1'¢lectron perd son exces
d'énergie sous forme de chaleur pour se stabiliser au niveau le plus bas de la bande de
conduction. C'est la thermalisation. Pour générer un courant, les charges de signes opposés

doivent étre séparées tres vite avant de se recombiner.

L'¢lectron migre de la bande de conduction de la pérovskite vers celle de I'ETM (Electron
Transport Materials, couche de transport d'électrons) en a peine 100 FS. En parall¢le, les trous
(h+) passent de la bande de valence de la pérovskite vers 'HTM en environ 100 fs, puis

rejoignent l'anode d'or (Au) pour fermer le circuit €lectrique.

Le diagramme montre deux mécanismes de perte qui réduisent 'efficacité de la cellule :

1- Recombinaison radiative directe : Un électron présent dans la bande de conduction peut
retomber directement dans la bande de valence en réémettant un photon (hp). Ce processus

prend environ 35 picosecondes (ps).

2- Recombinaison aux interfaces : C'est un processus beaucoup plus lent (10
microsecondes). Les électrons déja transférés dans I'ETM ou les trous dans I'HTM peuvent

rater leur extraction et se recombiner anormalement a travers l'interface de la pérovskite.

Alors, pour qu'une cellule solaire a pérovskite soit hautement efficace, l'injection des
charges doit étre beaucoup plus rapide que les mécanismes de recombinaison. Comme 100 fs
est environ 350 fois plus rapide que 35 ps, la grande majorité des électrons sont extraits avec

succes vers le circuit externe sous forme d'électricité avant de pouvoir se perdre.

11
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Tableau 4 : Principaux avantages des cellules a pérovskite [8]

Avantage Effet sur les performances
Forte absorption Augmentation de Jsc

Bon gap énergétique Rendement ¢levé

Bon transport des charges Réduction des pertes
Fabrication simple Colt réduit

Compatibilité tandem Rendement supérieur

1.6 Conclusion

Dans cette partie, les principaux parametres ¢lectriques des cellules photovoltaiques ont été
présentés ainsi que les différentes générations de technologies solaires. Une attention
particuliére a été portée aux cellules solaires a base de pérovskites, en raison de leurs
excellentes propriétés optoélectroniques et de leur fort potentiel pour les applications

photovoltaiques de nouvelle génération [6] [13].
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2.1 Introduction

L’architecture d’une cellule solaire a base de pérovskite joue un réle fondamental dans la
détermination des performances photovoltaiques. En plus des propriétés intrinséques du
matériau absorbant, 1’arrangement des couches, la qualit¢ des interfaces et 1’alignement
énergétique influencent directement les parameétres électriques du dispositif tels que la tension

en circuit ouvert, le facteur de forme et le rendement global [8,9].

Dans ce travail, la structure étudiée correspond a une architecture constituée des couches
suivantes : TCO / TiO2/MAPDI: / Cul / métal. Cette configuration repose sur une couche
conductrice transparente servant d’électrode frontale, une couche de transport d’électrons :
dioxyde de titane, une couche active absorbante en pérovskite MAPbIs;, une couche de
transport de trous en iodure de cuivre (Cul) et une électrode arriere métallique assurant la

collecte finale des charges, [6], [9], [14].

2.2 Présentation générale de la structure étudiée
Substrat / TCO /TiO2/ MAPbI; / Cul / Métal
Chaque couche remplit une fonction spécifique :
1- TCO : contact avant permettant le passage de la lumicre et la collecte des électrons ;

2- TiO; : Couche de transport des électrons (ETL) facilitant I’extraction des électrons et

réduisant les recombinaisons ;
3- MAPDI: : Couche absorbante générant les paires électron-trou ;
4- Cul : Couche de transport des trous (HTL) assurant 1’extraction des trous ;
5- Métal : Contact arriére collectant les trous.

Le dioxyde de titane (TiO:) est utilis¢é comme couche de transport des électrons dans la
structure étudiée. Grace a sa grande transparence optique et a son alignement énergétique
favorable avec la couche MAPDIs, il facilite 1’extraction des électrons vers 1’¢lectrode TCO

tout en limitant les recombinaisons des porteurs de charge [15]

Sous éclairement, les charges photo générées dans la couche MAPbI: sont transportées

vers les électrodes a travers les couches TiOz et Cul. [9] [15]

14
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Figure 6 : Vue en coupe simulatrice d’une cellule solaire a pérovskite utilisant une

couche de transport de trous (Cul), et couche de transport d’électrons (TiO2) [15]

Tableau 5 : Fonctions des couches de la structure étudiée [9]

Couche Fonction principale

TCO Transmission optique + collection des
¢lectrons en absence de couche ETL.

TiO, Extraction des électrons + blocage des
trous

MAPbBI: Absorption lumineuse + génération des
charges

Cul Extraction des trous + blocage des
¢lectrons

Meétal Collecte finale des trous

2.3 Couche TCO (Transparent Conductive Oxide)

La couche TCO constitue I’interface entre la lumiére incidente et la structure active. Elle
doit combiner une forte transparence optique avec une bonne conductivité ¢lectrique afin de

limiter les pertes résistives et de maximiser I’entrée du rayonnement lumineux [14][12]

Les matériaux les plus utilisés sont :
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* FTO (fluorine-doped tin oxide);

* ITO (indium tin oxide);

* AZO (aluminum-doped zinc oxide).

Le choix du TCO influence la transmission optique, la résistance série, la rugosité¢ de

surface ainsi que la stabilité globale du dispositif. [14]

Tableau 6 : Comparaison de quelques matériaux TCO [8]

Matériau Transparence Conductivité Avantages Limites
FTO Elevée Bonne Stable, Surface
économique rugueuse
ITO Tres élevée Tres bonne Excellente Coit élevé
performance
AZO Bonne Moyenne Faible cofit Sensible
I’humidité

2.4 Couche TiO2 comme ETL :

Le dioxyde de titane (TiO2) est largement utilis¢é comme couche de transport des électrons
(ETL) dans les cellules solaires a pérovskite grace a sa grande transparence optique, sa
stabilité chimique et son bon alignement énergétique avec la couche absorbante MAPbL. Il
facilite I’extraction des électrons vers 1’électrode TCO tout en limitant les recombinaisons

interfaciales, ce qui améliore les performances photovoltaiques de la cellule [15][13]

2.5 Couche absorbante MAPDI: :

Le matériau CHsNHs:Pbls (MAPbI:) appartient a la famille des pérovskites hybrides

organométalliques de formule générale ABXs. 1l se compose de :

« A=CH:NHs";
«B=Pb>;
«X=T.

Ce matériau présente des propriétés remarquables expliquant sa large utilisation dans les

cellules photovoltaiques modernes [8] , [6] [10],
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Ses caractéristiques principales sont :
» Gap énergétique optimal : 1,50-1,60 eV ;
* Coefficient d’absorption éleve ;
* Constante diélectrique élevée (~25-30) ;
* Bonne mobilité des charges ;
* Longue longueur de diffusion ;
* Faible énergie de liaison exciton.

2.5.1 Les phases cristallines du MAPbI; :

La pérovskite (MAPDI;3) présente trois phases cristallines principales [1, 2]

(b)

Figure 7 : Les phases thermodynamique du MAPDbI; : a- Cubique, b- Tétragonale, c-
Orthorhombique [17]

a- La phase cubique (Phase alpha) :

o Elle est stable a haute température, au-dessus de 54 °C a 57 °C (environ 327 K - 330
K).

o Les cations MA+ y sont totalement désordonnés et pivotent librement au centre de la

maille.
b- La phase tétragonale / quadratique (Phase beta) :
o Clest la phase stable a température ambiante (entre 160 K et 327 K).
o Elle est caractérisée par une légere inclinaison des octaedres.

17
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c- La phase orthorhombique (Phase gamma):

o Elle est stable a basse température, en dessous de-113°C (environ 160 K).

o Les cations méthyl ammonium (MA+) sont figés et ordonnés.

Tableau [ 7] : Résumé des transitions de phase [1]

Temperature (K) Temperature (°C) Phase Etat du cation MA+
crystalline
<160 K <-113 °C Orthorhombique Ordonné (figé)
160 K-327K -113°Cas54°C Tétragonal Partiellement
désordonné
>327K >54°C Cubique Totalement
désordonné
Remarque : Sous trés haute pression, le MAPbI; peut également développer d'autres

phases spécifiques appelées phases IV et V [§]

Les transitions entre les trois phases cristallines du MAPDbI; modifient directement la
structure de bandes électroniques, 1'absorption optique et la structure mécanique du film. Ces
modifications exercent un impact majeur sur le rendement de conversion et la stabilité de la

cellule solaire.

2.6 Couche Cul comme HTL

L’iodure de cuivre (Cul) est une couche de transport de trous inorganique de type p,
largement étudiée comme alternative aux matériaux organiques classiques. Son role consiste a
extraire les trous de la couche MAPbIs tout en bloquant les €lectrons, ce qui améliore la

sélectivité du contact [9][12]
Les avantages de Cul sont :
* Forte transparence dans le visible ;
* Bonne conductivité p. type ;

» Mobilité élevée des trous ;
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* Bonne stabilité chimique ;
* Faible cot ;

* Procédés de dépdt simples. [9][12]

Tableau 8: Avantages de Cul comme couche HTL [14]

Critére Effet sur la cellule
Conductivité de type p Extraction rapide des trous
Transparence Faibles pertes optiques

Bonne interface Réduction des recombinaisons
Faible cotit Production économique
Bonne stabilité Longue durée de vie

2.7 Alignement énergétique de la structure

Le bon fonctionnement de la cellule dépend fortement de 1’alignement des niveaux
d’énergie entre les différentes couches. Les valeurs typiques rapportées dans la littérature

sont :

Tableau 9 : Niveaux d’énergie des couches de la cellule perovskite [9] , [6] , [14]

Matériau : Niveau de CBM VBM
fermis : (Conduction Band| (Valence Band
Minimum) : Maximum) :

TCO -3.5eV -4.3 Métal Métal

TiO, -3.2¢V -4.2 Ev -7.4eV

MAPDI; -1.6eV -3,9¢eV -5,5eV

Cul -3.1eV -2.1eV -52eV

CBM= -y 3)

VBM = CBM- Eg @)
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On remarque que le niveau de valence de Cul est proche de celui de MAPbIs, ce qui
facilite I’extraction des trous. En revanche, la bande de conduction de Cul est située a un
niveau énergétique plus élevé, formant une barriere efficace contre le passage des ¢€lectrons.

Cette sélectivité améliore les performances de la cellule et réduit les recombinaisons inter-

faciales. [6] , [9] , [16]

E(eV) (a) E(eV) (b)

E?

A3) h*

Perovskite Perovskite

Figure 8 : Niveaux d’énergie et des processus de transfert des porteurs de charge dans
une cellule solaire a pérovskite : (a) processus souhaitables d’extraction des charges ; (b)
processus indésirables de recombinaison : r; : Recombinaison dans le volume, r; :
Recombinaison a l'interface HTL / Pérovskite, r; : Recombinaison a I'interface ETL /
Pérovskite, rs : Recombinaison interfaciale directe HTL / ETL [12]. [16]

2.8 Mécanisme de fonctionnement

Le fonctionnement global de la cellule photovoltaique étudiée se déroule en quatre étapes

principales :
1. Absorption des photons dans la couche MAPDI; ;
2. Génération des paires ¢électron-trou ;
3. Séparation des charges aux interfaces ;

4. Transport des électrons vers TCO et TiO, des trous vers Cul puis vers le métal. [3], [6] ,
[16]

Le trajet des porteurs de charge dans la structure étudiée sera comme suit :

Electrons : MAPbI; — TiO2— TCO, Trous : MAPbI; — Cul — Métal. [6],[9],[14].
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Chapitre? : Structure étudiée TCO /TiO2/ MAPbI; / Cul

2.9 Facteurs limitant les performances

Les performances des cellules solaires peuvent étre limitées par les recombinaisons, les

défauts cristallins et la qualité des interfaces [3], [4], [5]
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Figure 9: Illustration des porteurs dans la cellule solaire pérovskite, mettant en évidence
la recombinaison des porteurs induite par les défauts de volume et d'interface (fleches

bleues) possédant des états de bande interdite [18].

2.10 Conclusion

Dans ce chapitre, la structure TCO /TiO2/ MAPbIs / Cul a été étudiée de maniere détaillée. Le
role de chaque couche, les propriétés physiques des matériaux, I’alignement énergétique et les
mécanismes de transport ont été présentés. Les résultats théoriques montrent que 1’association
d’une couche absorbante performante MAPbI; avec une couche HTL inorganique stable telle
que Cul et une couche TiO, comme ETL, constitue une architecture prometteuse pour les

cellules solaires pérovskite.
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Chapitre 3 :
Simulation et optimisation d’une cellule solaire TCO/Ti02/MAPbI3/Cul par SCAPS-1D.

3.1 Introduction

Dans ce chapitre, une modélisation numérique de la cellule solaire pérovskite
TCOTiO,//MAPDBIs/Cul a été réalisée a 1’aide du logiciel SCAPS-1D afin d’étudier
I’influence du coefficient d’absorption et de 1’épaisseur de la couche absorbante sur les

performances photovoltaiques de la cellule.

Apres I’étude des propriétés physiques et ¢lectroniques des matériaux constituant la cellule
solaire proposée, la modélisation numérique représente une étape essentielle permettant de
prédire le comportement du dispositif photovoltaique en faisant varier le coefficient
d’absorption du matériau pérovskite MAPDI; selon ses phases cristallographiques, influencées
par différentes conditions, et en analysant I’impact de ces parameétres physiques sur les
performances de la structure solaire pérovskite proposée, puis les optimisées pour en déduire

le meilleur rendement qu’elles peuvent atteindre.

La simulation permet de réduire les colits expérimentaux, d’optimiser la structure étudiée
et d’effectuer des analyses sur les parametres les plus influents le rendement d’une cellule

solaire a pérovskite [19], [6].

3.2 Présentation du logiciel SCAPS-1D

SCAPS-1D est un logiciel de simulation unidimensionnelle développé a 'université de
Gand (Belgique). Il résout numériquement les équations fondamentales des semi-conducteurs
afin de modéliser les cellules solaires multicouches et de prédire leurs performances

photovoltaiques [16] , [19].
Le logiciel permet :
» La définition d’une structure multicouche ;
* DL’introduction des propriétés physiques des matériaux ;
» Laprise en compte des défauts volumiques et interfaciaux ;
* La simulation sous obscurité ou sous illumination ;
* Le calcul des courbes J-V ;

» La détermination des performances de cellule solaire : Tension en circuit ouvert (Voc),

la densité de courant (Jsc), le facteur de forme (FF), et le rendement de la cellule solaire (1) ;
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* Le calcul de la réponse quantique externe (QE)

Le succes de SCAPS dans la littérature scientifique s’explique par sa simplicité

d’utilisation, sa rapidité de calcul, sa flexibilité¢ paramétrique et sa bonne concordance avec de

nombreux résultats expérimentaux.

—
W

4 N
] SCAPS 3.3.12 Action Panel - X
—Working point: Seri Shunt —_— Action list —_ All SCAPS settings —
Temperature (K) j: 300.00 g yes :ﬁ
[
Voltage (V) j: 0.0000 LY = | Load Action List Load all settings ‘
2 Frequency (Hz) 411 000E+6 :‘: 1.00E+0 Rs  Ohm.cm’2 Rsh :J: 1.00E+3 — -
—~ N = Save Action List Save all settings
Number of points <5 S/em’2 Gsh jv 1.00E-3
lllumination: Dark [ Il Light Specify illumination spectrum, then calculate G(x) D:- Directly specify G(x)
{ Analytical mode! for spectrum L] Spectrum from file T ——1_ Analytical model for G(x) || . G(x) from file —
! nciaent (or bias;
Spectrum file name: illuminated from left .]] illuminated from right light power (W/m2)
S;electﬂ [ C\HibAlspectrum|AM1_5G 1 sun.spe|  sunorlamp 0.00 Gix) model [ Constant generation G I~
Spectrum fie N
Spectrum cutoff ? yes Shortwavel. (nm); 51200.0 after cutoff 0.00 Ideal Light Current in G(x) (mA/cm2) 20.0000
s Long wavel. (nm) :!: 4000.0 Transmission of attenuation filter (%) :1: 100.00
Neutral Density j; 0.0000 Transmission (%) j: 100.000 afterND. 0.00 Ideal Light Current in cell (mA/em?2) 0.0000

number

of points
3 T V1 (V) 400000 V2 (V) %0.8000 $41 | 00200 increment (V)
— Cv V1(V) j: -0.8000 V2 (V) j: 0.8000 5181 j: 0.0200 increment (V)
— cf fl (Hz) % 1.000E+2 2 (He) 5 1.000E+6 a1 |4s points per decade
[~ QE(IPCE) WL1 (nm) j: 300.00 WL2 (nm) j: 900.00 j: 61 j: 10.00 increment (nm)
\ e —
1 setmm‘ loaded definition file: | Problem file: new problem’  |Set Problem
4 ;
Continue J Stop ] Results of calculations ]‘ Save all simulations }
Batch set-up ) EB GR| AC vl cVv Cf QE Clear all simulations }
4 Recordsetup ) Recorder results ] SCAPS info |
N,
Curve fitsetup ) Curvefitting results ]
.
Scriptsetup ) Script graphs ] Script variables ] _
\, \ /

o

Figure 10 : Zones de paramétrage dans ’'interface d’accueil du logiciel SCAPS-1D : 1-

Etablir les couches et les interfaces et les propriétés des contacts, 2- Point de

fonctionnement et éclairement, 3- Caractéristiques électriques, 4- Méthodes de calcul. 5-

Résultats [13].
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3.3 Introduction des parameétres de la cellule pérovskite

La structure étudiée est choisie selon cet empilement de couches TCO /Ti0O2/ MAPbI; /
Cul / Métal. On prend aussi en considération : les défauts de chaque couche, les défauts des
interfaces, les fonctions de travail des ¢lectrodes métalliques de chaque coté de la cellule pour

collecter le courant du contact avant et du contact arriére.

Layers

left contact (back)

Interfaces
Cul
Cul / MAPDI3
MAPDI3
MAPDI3 / TiO2
TiO2
TCO / TiO2
TCO
add layer

right contact (front) |
i Ad
th

Figurell : Structure de la cellule solaire TCO / TiO. / MAPbIs / Cul sous SCAPS-1D

La figure [11] présente la structure de la cellule solaire simulée sous SCAPS-1D. La
configuration étudiée est composée d’une couche TCO, d’une couche de transport d’électrons
Ti0O2, d’une couche absorbante MAPDbI; et d’une couche de transport des trous Cul, plus les

interfaces de ces empilements : TCO/Ti02, TiO2/MAPDI3, MAPbI3/Cul.

3.4 Parameétres physiques de la simulation

Les parametres physiques introduits dans la simulation sont essentiels pour garantir la

fiabilité des résultats obtenus.
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Tableau [10 ]: Parametres physiques utilisés dans SCAPS [9], [14][16] [18] [19]

Parameters TCO TiO, MAPD]; Cul
d (nm) 150 100 700 50
E, (eV) 3.5 3.2 1.6 3.1
v (eV) 43 42 3.9 2.1
e (eV) 9 80 32 6.5
N (cm™) 10" 2.5%x10" 2x10" 8.2x10"
N, (cm™) 10" 1x10" 1x10"® 1x10"
te (cm?/Vs) 20 6x107 11.8 20
wp (cm?/Vs) 10 6x107 11.5 43.9
Np (cm™) 1x10" 1x10" 0 0
Nj (cm™) 0 0 10" 10'8
N; (cm™) 1x10'° 10" 10" 10"
Energetic Gauss Gauss Gauss Gauss
distribution

Le métal du contact arrieére choisie est I’Or : © Au’, de fonction de travail : ® = 5.1 eV, et la

fonction de travail du contact avant est : ® = 4.4 eV.

3.5 Parametres des défauts utilisés dans SCAPS-1D

Afin de se rapprocher des résultats réels et d’avoir une stabilité numérique des simulations,
on a pris en compte les phénomeénes de recombinaison dans les différentes couches de la

cellule solaire et des défauts volumiques. Elles ont été introduites dans les couches TCO,
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TiO2, MAPDI; et Cul et aussi dans les interfaces dans les rubriques appropriés du SCAPS-1D,

voir la figure suivante : exemple, le réglage de défaut de la couche de MAPDbI;.

Les défauts utilisés sont principalement de type « Neutral » avec des distributions

énergétiques « Gaussian ».

Tableau 11 : Parameétres des défauts introduits dans les différentes couches de la

structure étudiée [17, 12, 7]

Couche Type de Distribution Nt (cm™) on (cm?) op (cm?) Niveau
défaut énergétique énergétique
TCO Neutral Gaussian 1x1013 1x10°15 1x10715 0.300 eV
Ti0> Neutral Gaussian 1x10° 1x10°15 1x10715 0.300 eV
MAPbDI; Neutral Gaussian 1x101° 1x1071° 1x10715 1.500 Ev
Cul Neutral Gaussian 1x1015 1x1071te 1x10714 0.300 Ev
] SCAPS 3.3.12 Defect Properties Panel = O x
Defect 1 of MAPDI3
defecttype Neutral ~|
capture cross section electrons (cm?) 7 000E-14
capture cross section holes (cm?) 1.000E-14
energetic distribution GauR ~
reference for defect energy level Et Above EV (SCAPS <2.7) v.
energy level with respect to Reference (eV) 1.500
characteristic energy (eV) 0.200
no Nt grading (uniform) ~e—|
Nttotal (1/cm3) uniform Nt = 1.000E+16
Ntpeak (1/eV/cm3) uniform Nt = 2821E+16
Optical capture of electrons —
|
|
|
|
Optical capture of holes — |

- —Jcanwl

Figure 12 : Paramétres des défauts introduits dans la couche MAPbI; sous SCAPS-1D

3.6 Conditions de simulation

Les simulations sont réalisées dans des conditions standards :
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Tableau 12 : Conditions de simulation [20]

Parametre Valeur
Spectre solaire AM1.5G
Irradiance 1000 W/m?
Température 300° K

3.7 Méthodologie de simulation
La démarche suivie dans ce travail comprend les étapes successives suivantes :
1. Introduction des paramétres physiques de la structure TCO / TiO,/ MAPbL / Cul ;
3. Définition des conditions de calcul et d’illumination ;
4. Choix des coefficients d’absorption du MAPDI; ;
5. Lancement de la simulation sous SCAPS-1D ;
6. Enregistrement des courbes J-V et QE ;
7. Analyse comparative des performances ;
8. Détermination de la structure la plus rentable.

9. Optimisation de la structure optimale.

3.8 Importance du coefficient d’absorption

Les coefficients d’absorption des phases cristalline du MAPbI; sont utilis¢é d’apres la

fugure si dessous selon la référence [20]
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Figure 13: Spectres d’absorptions du MAPbI; en fonction de la longueur d’onde pour

différentes phases cristallines [21] (inspirée)

Cette figure montre le comportement du coefficient d’absorption du MAPDbI; en fonction
de la longueur d’onde. On observe que le coefficient d’absorption est fort dans la région du
visible, ce qui permet une absorption efficace du rayonnement solaire et favorise la génération

des paires ¢€lectron-trou [21].

Les fichiers numériques des coefficients d’absorption o des trois phases cristallines du
MAPbDI; ont été préparés a partir de ces courbes extraites par WebPlotDigitizer qui donne des
aspects numériques d’aprés ces représentations graphiques. On les a convertis ensuit au

format compatible avec SCAPS-1D.

Leurs valeurs sont enregistrées dans un fichier d’extension ‘.abs ’ pour étre lisible par

SCAPS pendant la simulation.

3.9 Extraction des données des coefficients d’absorption par

WebPlotDigitizer :
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Tableaul3: Caractéristiques du Webplotdigitizer

Grandeur Unité utilisée dans SCAPS-1D

Longueur d’onde A nm

Coefficient d’absorption o m™!

Phases cristallines Cubique, Tétragonale, Orthorhombique.

Les valeurs extraites initialement en cm™ ont été converties en m! selon la relation :

a(m™)=a(cm™) x 100

Dataset: Default Dataset v Sort
Variables: X, Y Sort by: Raw

300,34478795540747; 0, 6451410658307211 Order; Ascending v
320,109468268142; 9,7241379310344827

349,5637884916914; ,6758620689655173 Format

360, 3616786759825 0,8163009404388715

380,2285904513552; 1,0840125391849529 Number Formatting:
400,72088424239786; 1,1059561128526645 N
420,4451331396708; 1,119344827586207 Digits: 5 Ignore
440,99449528195333; 1,237617554858934 N
460, 7068549393847, 1,220062695924765 Column Separator: ;

480, 3645240935456 1,1015673981191223 Format
500,811638773189; 1,04012539184953

520,481197167194; 9,9435736677115987

540,9520983265181; 0,926018887774295

560,6335379603613; 0,8514106583072101

560,6335379603613; 0,8514106583072101

580,3030963543628; 0,7548589341692791

Ara

Download .CSV Graph in Plotly* Close
*Plotly is a secure data analysis and graphing site with data sharing and access controls.

Visit hito://plotly for details.

Figure 14: Extraction des valeurs du coefficient d’absorption a I’aide de WebPlotDigitizer
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3.10 Résultats et discussion

Apres avoir obtenu les fichiers des coefficients d’absorption de chaque phase, on entame
dans cette partie le calcul des performances photovoltaiques de la cellule solaire
TCO/TiO2/MAPDI:/Cul en variant les fichiers de coefficients d’absorption selon les phases du
MAPbIL: dans SCAPS-1D. Les simulations ont été réalisées sous les mémes conditions de
fonctionnement afin d’évaluer uniquement 1’influence des différentes phases cristallines du

matériau MAPDbILs. Les parameétres photovoltaiques obtenus sont : la tension en circuit ouvert
Vo, la densité de courant de court-circuit Jg., le facteur de forme FF et le rendement de

conversion 1.

A- Performance de la structure par calcule (sans fichier d’absorption)
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Figure 15 : Courbe J-V (coefficient d’absorption du MAPbI; calculé par SCAPS).
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SCAPS utilise sa loi mathématique interne pour simuler un semi-conducteur a transition
directe : & (hy) = (A + B (hw) )\\/hu — Eg

Eg : Energie de gap.

hp : Constante de plank fois la fréquence des e-.

A : 10°, B=0, ces valeurs sont des constants standards préconfigurés [22]

Le logiciel SCAPS crée une courbe d'absorption générique a partir de ces parameétres.

La structure proposée de la cellule solaire pérovskite avec une absorption prise par calcule, a
donné un rendement de 21.04% avec une tension en circuit ouvert Voc = 1.1125 V, une
densité de courant Jsc = 23,41 mA/cm? et un facteur de forme FF = 80.77%. Ces résultats

représentent le cas de référence utilisé pour I’analyse comparative.

B- Résultats de la structure avec fichier d’absorption la phase tétragonale du MAPbI;
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Figurel6 : Courbe J-V avec coefficient d’absorption du MAPDI;, la phase tétragonale
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Les performances photovoltaiques de la cellule de la phase tétragonale se sont améliorées,
le rendement a atteint 21.34%, la tension Voc = 1.1129V, la densité de courant Jsc = 23.69
mA/em’ et le facteur de forme FF = 80.93%. Cette amélioration est liée au forte capacité

d'absorption optique de la phase tétragonale.

C- Résultats de la structure avec fichier d’absorption la phase cubique du MAPbI;

] —
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< 80€0 “
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11E 1-,_$ 1
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voltage (V)
Voc (V) Jsc (mA/cm2) FF (%) eta (%)
11073 28109128 8140 2534

Figure 17: Courbe J-V avec le coefficient d’absorption de la phase cubique.

La phase cubique présente un rendement de 25.34 %, avec une tesion de V. = 1.1073V, et

densité de courant Jo. =28,10mA/cm? et facteur de forme FF = 81.40%. Les résultats montrent

une amélioration des performances par rapport a la phase tétragonale, due a une capacité

d’absorption optique plus élevée

D - Résultats de la structure avec fichier d’absorption la phase orthorhombique du
MAPbDI;
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Figure 18: Courbe J-V avec le coefficient d’absorption du MAPDI; de la phase
orthorhombique.

La phase orthorhombique présente les plus faibles performances photovoltaiques avec un
rendement de 18.75%, une densité de courant Jo. = 21.40mA/cm?, une tension Vo = 1,1066V
et un facteur de forme FF = 79.14 %. Cette diminution importante est liée a la faible
absorption optique de cette phase.

3.10.1Comparaison des résultats

Tableau 14: Comparaison des performances photovoltaiques des différentes phases

cristallines du MAPDL.
Structure Ve (V) Jse FF (%) n (%)
(mA /cm?)
Tétragonale 1.1129 23.69 80.93 21.34
Cubique 1.1073 28 .10 81.40 25.34
Orthorhombique 1.1066 21.40 79.14 18.75

Les résultats obtenus montrent clairement l'influence du coefficient d'absorption sur les
performances photovoltaiques de la cellule solaire étudi¢e. La phase cubique présente les
meilleures performances, avec une efficacité (n) de 25.34% et un courant de court-circuit

(Jsc) de 28.10 mA/cm?, grace a sa forte capacitée d'absorption dans une large gamme du
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spectre solaire. En revanche, la phase orthorhombique montre les performances les plus

faibles

Afin d’approfondir cette étude, et d’optimiser encore mieux cette structure, une analyse de
I’influence de 1’épaisseur de la couche absorbante MAPbI; avec ses trois phases, sur les
performances photovoltaiques de la cellule solaire a été réalisée. L’épaisseur de la couche

absorbante a été variée de 200 nm a 1200 nm afin d’évaluer son effet.

Les simulations ont été effectuées sous les mémes conditions de fonctionnement

précédentes a I’aide du logiciel SCAPS-1D.

3.11 Effet de I’épaisseur de la couche absorbante MAPbIs

L'épaisseur de la couche absorbante MAPbI; a été variée de 200 nm a 1200 nm afin d'étudier
son influence sur les performances photovoltaiques. Cette ¢tude a été réalisée pour les phases

cubique, tétragonale et orthorhombique.

3.11.1 Configuration du mode ‘Batch’ dans SCAPS-1D

La fonctionnalité ‘Batch Settings’ du logiciel SCAPS-1D a été utilisée pour effectuer la

variation de 1’épaisseur de la couche MAPbIs automatiquement de 200 nm jusqu’a 1200 nm.

Les simulations ont été réalisées selon les parameétres suivants :

Parametre Valeur
Valeur initiale 200 nm
Valeur finale 1200 nm
Nombre de Steps 6

Cette méthode a permis d’obtenir automatiquement les différentes courbes J-V ainsi que

les parametres photovoltaiques correspondant a chaque valeur d’épaisseur étudiée.
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Figure 19 : Configuration du mode Batch et variation de I’épaisseur dans SCAPS-1D

Les résultats sont illustrés dans la figure suivante :
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MAPDI; (phase cubique).
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Figure 22 : Courbes J-V obtenues pour différentes épaisseurs de la couche absorbante

MAPDI; (phase orthorhombique).
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3.11.2 Tableaux récapitulatifs

Tableau 15: Paramétres photovoltaiques obtenus pour différentes épaisseurs de MAPbIs

(phase cubique)
Epaisseur Voc(v) Jsc(mA/cm?2) FF (%) n (%)
(hm)
200 1.1114 18.56 85.58 17.66
400 1.1165 24.31 84.07 22.82
600 1.1114 27.13 82.16 24.78
800 1.1027 28.90 80.88 25.78
1000 1.0945 30.15 80.51 26.58
1200 1.0902 31.10 80.53 27.31

Tableau 16 : Parametres photovoltaiques obtenus pour différentes épaisseurs de MAPbI;

(phase tétragonale)
Epaisseur (nm) | Voc(v) Jsc(mA/cm?) FF (%) n (%)
200 1.1047 14.74 86.11 13.77
400 1.1140 19.66 84.75 18.56
600 1.1144 22 .59 82.37 20.74
800 1.1107 24.63 79.58 21.77
1000 1.1052 26.18 78.04 22.56
1200 1.1018 27.44 77.82 23.53
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Tableau 17: Paramétres photovoltaiques obtenus pour différentes épaisseurs de MAPbIs

(phase orthorhombique)

Epaisseur (nm) | Voc(v) Jsc(mA/cm?) FF (%) n (%)
200 1.1003 12.64 85.92 11.95
400 1.1090 17.56 83.64 16.30
600 1.1082 20.37 80.62 18.20
800 1.1045 22.29 77.76 19.15
1000 1.1002 23.75 75.97 19.86
1200 1.0977 24.92 75.85 20.75

3.11.3Courbes de performances :
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Figure 23: Influence de 1’épaisseur de la couche absorbante MAPbI; (phase cubique) sur les

performances photovoltaiques de la cellule solaire.
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les performances photovoltaiques de la cellule solaire.
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3.11.4 Interprétation des résultats

Les résultats des tableaux 15, 16 et 17 montrent l'influence de 1'épaisseur de la couche

absorbante MAPDI; sur les parametres photovoltaiques pour les trois phases cristallines.

- La phase cubique :
On observe une augmentation progressive du rendement m avec I’épaisseur, passant
del7.66% a 200 nm a 27.31% a 1200 nm. Cette amélioration est principalement due a
l'augmentation de la densité de courant Jsc (18.56 a 31.10 mA/cm?), conséquence directe
d'une meilleure absorption des photons dans une couche plus épaisse. La tension Voc et le
facteur de forme FF diminuent 1égeérement (Voc passe de 1.1114 V a 1.0902 V, FF de 85.58%
a 80.53%) en raison de l'augmentation des recombinaisons et des pertes résistives. La phase

cubique, bien que théoriquement la plus rentable, n'est stable qu'au-dela de 54°C.

- La phase tétragonale
La méme tendance est observée : ) augmente de 13.77% (200 nm) a 23.53% (1200 nm). La
valeur maximale de Jsc (27.44 mA/cm?) est inférieure a celle de la phase cubique, ce qui
s'explique par son coefficient d'absorption plus faible. Le FF diminue de 86.11% a 77.82%,
indiquant une augmentation des pertes résistives. Cette phase est la plus réaliste pour des

applications a température ambiante (25°C).

- La phase orthorhombique
La méme tendance aussi est observée pour cette phase : 1 augmente de 11.95% (200 nm) a
20.75% (1200 nm). La valeur maximale de Jsc (24.92 mA/cm?). C’est la moins rentable des
trois phases, en raison du coefficient d'absorption plus petit. Le FF diminue de 85.92% a
75.85%. Cette phase n'est stable qu'a tres basse température (T < -113), ce qui limite son
intérét pratique.

3.11.4.1 Comparaisons
La phase cubique offre un rendement supérieur d'environ 3-4% par rapport a la phase
tétragonale, et d'environ 6-7% par rapport a la phase orthorhombique, sur toute la plage
d'épaisseur. La phase tétragonale offre un rendement supérieur d'environ 2-3% par rapport a la
phase orthorhombique. Cependant, seule la phase tétragonale est stable dans les conditions
standards (température ambiante, 25°C). La phase cubique n'est stable qu'au-dela de 54°C,
tandis que la phase orthorhombique n'est stable qu'en dessous de -113°C. L'épaisseur de 1200
nm donne les meilleurs rendements pour les trois phases :

e Phase cubique : 1=27.31%
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e Phase tétragonale : N =23.53%
e Phase orthorhombique : 1 =20.75%

L'augmentation du rendement au-dela de 800 nm est faible pour les trois phases, suggérant
qu'un compromis entre performance et épaisseur peut étre trouvé autour de 800-1000 nm.

Ainsi, la phase tétragonale est la plus pertinente pour des applications réalistes.

3.11.5 Conclusion

Les résultats obtenus ont montré que les propriétés optiques de la couche MAPDbI: jouent
un role essentiel dans l'amélioration des performances photovoltaiques. L'étude comparative
des différentes phases cristallines a révélé que la phase cubique présente les meilleures
performances théoriques, mais elle n'est stable qu'a des températures supérieures a 54 °C, ce
qui limite son utilisation pratique. En revanche, la phase tétragonale, stable a température
ambiante, atteint un rendement de 23,53 %, ce qui en fait le choix le plus réaliste pour des
applications photovoltaiques. L'étude de l'influence de I'épaisseur a montré une amélioration
progressive des performances. Les meilleurs résultats ont été obtenus pour la phase cubique a
1200 nm : Voc = 1,0902 V, Jsc = 31,10 mA/cm?, FF = 80,53 %, n = 27,31 % ; pour la phase
tétragonale, le cas réaliste : Voc = 1,1018 V, Jsc = 27,44 mA/cm?, FF = 77,82 %, n = 23,53
%. La phase orthorhombique a présenté les performances les plus faibles : Voc = 1,1018 V,
Jsc = 24,92 mA/cm?, FF = 75,85 %, n = 20,75 %, et vu que sa stabilité ne se réalise qu'a -113
°C, une treés basse température, elle n'attire pas l'attention des scientifiques. Ces résultats
confirment l'importance de coefficient d’absorption et de 1'épaisseur de la couche absorbante

pour aboutir a des performances meilleures des cellules solaires pérovskites.
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C onclusion générale

Dans ce travail, une étude numérique de la cellule solaire pérovskite de structure
TCO/TiOy/MAPDL:/Cul a ¢été réalisée a I’aide du logiciel SCAPS-1D afin d’étudier
I’influence du coefficient d’absorption de la couche absorbante MAPbI; selon ses phases

cristallographiques sur ses performances photovoltaiques.

Dans un premier temps, les propriétés générales des cellules solaires pérovskites ainsi que
les principaux parameétres photovoltaiques ont été présentés. Ensuite, les propriétés physiques

des différentes couches constituant la structure de cellule solaire étudiée, ont été analysées.

La partie simulation a permis d’évaluer I’effet des différentes phases cristallines de
MAPDI sur les performances photovoltaiques. Les résultats obtenus ont montré que la phase
cubique présente les meilleures performances grace au coefficient d’absorption plus élevé,
permettant une meilleure absorption de la lumicre et une augmentation significative du

courant de court-circuit ainsi que du rendement de conversion.

Par la suite, une optimisation de cette structure a été effectuée pour les phases cubiques,
tétragonale et orthorhombique. Les meilleurs résultats théoriques ont été obtenus pour la
phase cubique avec un rendement maximal de 27.31% a 1200 nm (Jsc = 31.10 mA/cm?, FF =
80.53%, Voc = 1.0902 V). Pour la phase tétragonale, stable a température ambiante, le
rendement maximal atteint 23.53% a 1200 nm (Jsc = 27.44 mA/cm?, FF = 77.82%, Voc =
1.1018 V). La phase orthorhombique a présenté les plus faibles performances par: Voc=

1.1018 V, Jsc = 24.92 mA/cm?, FF = 75.85%. n = 20.75%.

La phase cubique donne les meilleures performances théoriques, mais elle n'est stable qu'au-
dela de 54°C. En conditions réelles (température ambiante, 300 K), c'est la phase tétragonale

qu’est la plus pertinente avec un rendement de 23.53%.

En perspective, l'inclusion d'autres phénomenes physiques complexes, tels que la dégradation
thermique et les résistances série plus élevées, permettrait de rapprocher encore d’avantage

ces résultats des records expérimentaux actuels.
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Bien que cette étude numérique montre des performances exceptionnelles, il convient de

préciser que ces valeurs sont obtenues dans un cadre de simulation 1D idéal.

En conclusion, les résultats obtenus dans ce travail confirment I’importance de
I’optimisation des propriétés optiques et géométriques de la couche absorbante. L’étude des
cellules pérovskite peut étre approfondie dans des travaux futurs en étudiant 1’influence
d’autres paramétres tels que les défauts d’interface, la température, ou encore ’utilisation de
nouveaux matériaux de transport de charge afin d’améliorer d’avantage leur stabilité et leur

rendement.
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NNEXES

1-Annexe : Coefficients d’absorption utilisés dans la simulation

Tableau A : Valeurs du coefficient d’absorption de la phase cubique du MAPbI3

Longueur d’onde A (nm) o (m™)
300 6.51869E+06
320 7.22168E+06
340 6.83081E+06
360 8.32119E+06
380 1.08617E+07
400 1.11271E+07
420 1.2175E+07
440 1.24016E+07
460 1.22733E+07
480 1.10074E+07
500 1.05291E+07
600 5.86249E+06
700 2.85832E+06
800 1.21041E+06
900 4.37393E+05
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Tableau B : Valeurs du coefficient d’absorption de la phase tétragoanle du MAPbI3

Longueur d’onde A (nm) a(mm)

300 8.0E+06
320 7.0E+06
340 9.5E+06
360 1.10E+07
380 1.24E+07
400 1.29E+07
420 1.22E+07
440 1.20E+07
460 1.05E+07
480 9.7E+06
500 9.5E+06
600 3.6E+06
700 1.4E+06
800 5.5E+05
900 2.5E+05

Tableau C : Valeurs du coefficient d’absorption de la phase Orthorombique du MAPbI3

Longueur d’onde 2 (nm) o (m™)

300 7.72871E+06
320 7.72266E+06
340 1.01900E+07
360 1.13764E+07
380 1.22539E+07
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400

1.19831E+07

420 1.05640E+07
440 9.49801E+06
460 8.47642E+06
480 8.82368E+06
500 7.22796E+06
600 2.73806E+06
700 1.16299E+06
800 3.38479E+05
900 8.81042E+04
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