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Résumé

L'utilisation d'une pérovskite mixte au plomb et a I'étain est généralement considérée comme une
méthode efficace pour élargir la longueur d'onde d'absorption des films minces de pérovskite. Dans
cette étude, nous proposons une configuration innovante pour simuler des cellules solaires en
utilisant le simulateur SCAPS-1D. Notre cadre de simulation intégre des couches de transport
d'électrons avancées (ETLs) basées sur le Buckminsterfulleréne (Ceo) et des couches de transport
de trous (HTLs) basées sur le dioxyde de cérium (Cu20). Les résultats de la simulation démontrent
que les hétérostructures composees de 1TO/Ceo/FA0sMA0sPbosSnosla/Cu20/Ag présentent une
efficacité de conversion de la lumiére remarquable. De plus, une analyse approfondie est menée
pour étudier I'impact de divers parametres, notamment [I'épaisseur de l'absorbeur
FA0sMAosPbosSnosls, 1'épaisseur de I'ETL, I'épaisseur de I'HTL, la température de
fonctionnement et la résistance en série. Les résultats de la simulation montrent une tension de
circuit ouvert optimale (Voc) de 1.13 V, une densité de courant de court-circuit (Jsc) de 31.45
mA/cm2, un facteur de forme (FF) de 82.68 % et une efficacité globale de 29.41 %, tous en
excellent accord avec les données publiées dans des recherches antérieures. Cette recherche de
simulation approfondie offre non seulement des apercus utiles sur les facteurs complexes affectant
les cellules solaires a pérovskite, mais elle indique également une direction prometteuse pour les

avancées futures dans le domaine.

Mots clés : Modélisation, Simulation, FAysMAgsPbosSnosls ; SCAPS-1D ; efficacité.
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Abstract

The use of a mixed lead and tin perovskite is generally considered to be an effective method for
broadening the absorption wavelength of perovskite thin films. In this study, we propose an
innovative setup to simulate solar cells using the SCAPS-1D simulator. Our simulation framework
integrates advanced electron transport layers (ETLs) based on Buckminsterfulleréne (Ceo) and hole
transport layers (HTLs) based on cerium dioxide (Cu20). The simulation results demonstrate that
the heterostructures composed of ITO/Ceo/FA05sMA0sPbosSnosI3/Cu20/Ag exhibit remarkable
light conversion efficiency. Additionally, an in-depth analysis is conducted to study the impact of
various parameters including absorber thickness FAosMAosPbosSnosls, ETL thickness, HTL
thickness, operating temperature and series resistance. Simulation results show an optimal open
circuit voltage (Voc) of 1.13 V, short circuit current density (Jsc) of 31.45 mA/cm??, fill factor (FF)
of 82.68% and an overall effectiveness of 29.41%, all in excellent agreement with data published
in previous research. This extensive simulation research not only provides useful insights into the
complex factors affecting perovskite solar cells, but it also points to a promising direction for future

advancements in the field.

Keywords: Modeling; Simulation; FAosMAosPbosSnosls; SCAPS-1D; efficiency.
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Introduction Générale

Les péerovskites hybrides organiques-inorganiques ont suscité un intérét considérable en tant que
matériaux semi-conducteurs prometteurs en raison de leurs excellentes propriétés photovoltaiques
[1-2]. Des coefficients d'absorption optique éleveés, de longues longueurs de diffusion des porteurs,
une preparation facile, un faible colt et une efficacité élevée sont parmi les avantages des
matériaux pérovskites hybrides organiques-inorganiques [3]. Afin d'atteindre une efficacité de
conversion de puissance (PCE) élevée dans les cellules solaires a pérovskite, des chercheurs de
divers horizons ont déployé des efforts considérables pour améliorer la structure du dispositif et
optimiser la couche de pérovskite [4-5]. Au cours des dernieres années, le rendement de conversion
de puissance des pérovskites hybrides organiques-inorganiques est passé de 3.81 % a 25.2 % [6-
7]. Cependant, pour réaliser l'application industrielle des cellules solaires a pérovskite, de
nombreux problémes subsistent, tels que la recherche et le développement de matériaux non
toxiques. L'élément métallique Pb présent dans les matériaux actuels a haut rendement absorbant
la lumiére des cellules solaires pérovskites est I'un des produits chimigques qui mettent gravement
en danger la vie humaine et I'environnement naturel [8-9]. Les cellules solaires a base de pérovskite
contenant du plomb ont une stabilité thermique et chimique médiocre, et le plomb métallique
contenu dans le film est facilement libéré, polluant ainsi I'environnement [10-11]. Par conséquent,
une autre caractéristique des matériaux pérovskites est leur capacité a réguler facilement les
éléments constitutifs du matériau, ce qui est trés favorable a I'utilisation d'éléments non toxiques
ou peu toxiques pour remplacer le plomb métallique dans un souci de respect de 1’environnement
[12-13]. Larecherche sur les cellules solaires a perovskite sans plomb s'est intensifiée ces derniéres
annees, et de nombreuses études ont exploré des alternatives au plomb telles que I'étain (Sn), le
germanium (Ge) et le cuivre (Cu) [14]. Il a été démontré que I'étain remplace totalement ou
partiellement le plomb dans les cellules solaires a pérovskite [15]. Le spectre d'absorption des
matériaux pérovskites a base d'étain présente un décalage significatif vers le rouge par rapport a
ceux a base de plomb. La longueur d'onde de coupure d'absorption a été étendue de 800 a environ
950 nm, et la bande interdite optique a été réduite de 1.45 a environ 1.21 eV [16]. Des chercheurs,
comme Zhu et al., ont atteint un rendement de conversion photovoltaique (PCE) de 15.2 % dans
les cellules solaires a pérovskite de composition MAPbo 75Sno 2513. L'augmentation supplémentaire
du PCE des cellules FAq.8Cs0.2Pbo.75Sno.2513 et MA0.9Cso.1Pbo.75SN0.2sl3 @ 14.5-14.6 % était le

résultat de I'ajout de Cs a la couche de pérovskite [17].
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Dans ce travail, nous introduisons une méthode innovante de simulation de cellules solaires a I'aide
du simulateur SCAPS-1D. Notre approche intéegre des couches de transport d'électrons (ETL)
avancées constituées Buckminsterfullerene (Ceo) et des couches de transport de trous (HTL)
composées de d'oxyde de cuivre (Cu20). Nos simulations démontrent que le cellule solaire (ITO)
| Ceo /| FAosMAosPbosSnosls / Cu20 / Ag, présentent une efficacité de photoconversion
exceptionnellement élevée. De plus, notre enquéte va au -dela d’un examen au niveau de la surface,
en se plongeant dans une exploration compléte de multiples facteurs influencgant les performances
des cellules solaires a base de FAosMAosPbosSnosls. Nous examinons I'impact de divers
parameétres, notamment I'épaisseur de l'absorbeur PVK, I'épaisseur ETL, I'épaisseur HTL, la
résistance en seérie, I'épaisseur ETL et la température de fonctionnement. Ces analyses fournissent
des informations précieuses sur l'interaction complexe de ces facteurs, mettant en lumiére la
maniére dont ils affectent la stabilité et I'efficacité de la PCE. En fin de compte, notre étude
approfondie de simulation approfondit non seulement notre compréhension des subtilités liées a
ces cellules solaires, mais ouvre également des opportunités prometteuses pour la recherche et le

développement futurs dans le domaine du photovoltaique.

Ce mémoire est structure de la fagon suivante :

Chapitre | : nous allons explorer les principes fondamentaux du rayonnement solaire. Nous
étudierons les processus qui se produisent lorsque la lumiere solaire rencontre un semi-
conducteur, notamment l'absorption de la lumiere et la création de paires électron-trou. Nous
examinerons également le fonctionnement de base des cellules photovoltaiques, ainsi que les

divers parametres électriques qui les caractérisent.

Chapitre 11 : nous allons explorer I'histoire des pérovskites, leur structure cristallographique, leurs
propriétés opto-électroniques, ainsi que leurs applications. Nous aborderons également
I'architecture des cellules solaires a pérovskites et les principes de fonctionnement qui les sous-
tendent.

Chapitre 111 : Nous expliquerons le programme de simulation SCAPS-1D, suivi d'une bréve
explication de la méthode utilisée pour simuler les cellules solaires a I'aide de ce programme. Nous
discuterons ensuite de la structure de la cellule solaire a pérovskite FAosMAos5PbosSnosls ainsi

que de ses propriétés physiques, des modeles et des parameétres physiques utilisés dans la
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simulation numérique. Enfin, nous étudierons et interpréterons les résultats de la simulation

électrique de cette structure.
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I.1. Introduction

Le soleil constitue une source d'énergie presque illimitée, capable de répondre a des milliers
de fois notre consommation énergétique mondiale. C'est pourquoi I'numanité cherche depuis
longtemps a exploiter cette ressource abondante et largement répartie sur notre planéte. Pour
atteindre cet objectif, nous avons développe les cellules photovoltaiques, qui convertissent la
lumiére solaire en électricité. Cette technologie est devenue une alternative cruciale aux sources

d'énergie conventionnelles en déclin, comme le pétrole.

Dans ce chapitre, nous allons explorer les principes fondamentaux du rayonnement solaire.
Nous étudierons les processus qui se produisent lorsque la lumiére solaire rencontre un semi-
conducteur, notamment I'absorption de la lumiéere et la création de paires électron-trou. Nous
examinerons également le fonctionnement de base des cellules photovoltaiques, ainsi que les

divers parametres électriques qui les caractérisent.

I.2. Histoire du photovoltaique

L'effet photovoltaique a été découvert par le physicien Alexandre Edmond Becquerel, qui a observé
un photo-courant en éclairant des électrodes de platine recouvertes de chlorure ou de bromure
d'argent dans un liquide. Les premiers rapports sur la photoconductivité du matériau sélénium ont
été rédigés par Smith et Adam respectivement en 1873 et 1876. Albert Einstein a expliqué le
phénomene photoélectrique en 1905, ce qui lui a valu le prix Nobel de physique en 1921. En 1906,
Pochettinno et en 1913, Volmer ont observé pour la premiére fois la photoconductivité dans
I'anthracene, un composé organique. En 1954, les chercheurs du Bell Laboratory ont développé la
premiére cellule solaire inorganique avec une efficacité de 4%. Par la suite, en 1958, Hoffman
Electronics a réalisé des cellules photovoltaiques avec une efficacité de 9%, puis de 14% deux ans
plus tard. A la fin des années 1950, les photorécepteurs & base de composés organiques ont été
largement utilisés dans les systéemes d'imagerie, et dans les années 1960, il a été découvert que
certains colorants tels que le bleu de méthyléne possédaient des propriétés semi-conductrices. De
plus, I'effet photovoltaique a été observé dans plusieurs molécules biologiques telles que les
caroténoides, les chlorophylles et les porphyrines.L'intérét scientifique et commercial pour les
cellules photovoltaiques a augmenté, conduisant a des améliorations constantes de leur efficacité de
conversion au fil des ans. Actuellement, les cellules solaires a base de silicium dominent le marché

en raison de leur efficacité et de leur stabilité accrues, résultant en une baisse significative des codts
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de production et une croissance considérable du marché mondial du photovoltaique au cours des 20

derniéres années.

Une solution prometteuse pour réduire davantage les codts et améliorer I'efficacité consiste a associer
le silicium avec la pérovskite dans une configuration tandem. La pérovskite, avec sa bande interdite
variable, peut étre facilement couplée avec le silicium. Cette technologie présente plusieurs
avantages, notamment une fabrication a basse température, des codts réduits, des dispositifs flexibles
et une variété de matieres premieres.Malgre les progres réalisés, la technologie photovoltaique
organique-inorganique est encore en phase de recherche et développement en laboratoire. Toutefois,
la commercialisation de cette technologie dépendra principalement du développement de procédés

a faible co(t et d'une amélioration continue de son rendement de conversion [1].

Figure 1.1 : Les Cellules photovoltaique [2].

1.3. Rayonnement solaire

Le rayonnement solaire se compose de photons dont les longueurs d'onde s'étendent de
l'ultraviolet (0.2 um) a I'infrarouge lointain (2.5 um). La notion d'AM (Air Mass) est utilisée
pour caracteriser le spectre solaire en termes d'énergie émise. L'énergie totale transportée
par le rayonnement solaire sur une distance soleil-terre est d'environ 1350 W/m? (AMO)

dans l'espace, en dehors de l'atmosphére terrestre. Lorsque ce rayonnement traverse

7



Chapitre | : Notions générales sur les cellules solaires

I'atmosphere, il subit une atténuation et une modification de son spectre, notamment en
raison de phénomenes d'absorption et de diffusion dans les gaz, I'eau et les poussiéres. Par
exemple, la couche d'ozone absorbe une partie du spectre lumineux du soleil, notamment

les ultraviolets dangereux pour la santé.

Le rayonnement solaire direct recu au niveau du sol (& 90° d'inclinaison) atteint environ
1000 W/m2 en raison de l'absorption dans lI'atmosphere (AM1). Cette valeur varie en
fonction de l'inclinaison des rayons lumineux par rapport au sol. Plus I'angle de pénétration
0 est faible, plus 1'épaisseur atmosphérique traversée par les rayons est importante, ce qui
entraine une perte d'énergie conséquente. Par exemple, I'énergie directe transportée par le
rayonnement solaire atteignant le sol avec un angle de 48° est d'environ 833 W/m?
(AML1.5). Pour obtenir le rayonnement global recu au sol, il faut ajouter a cela le
rayonnement diffus. Le rayonnement diffus comprend tout le rayonnement dont la
trajectoire entre le soleil et le point d'observation n'est pas géométriquement rectiligne et
qui est dispersé ou réfléchi par I'atmosphere ou le sol. En tenant compte de cela, on obtient
une référence du spectre global notée AM1.5 avec une puissance de 1000 W/m2, qui

correspond a nos latitudes habituelles [3].

AMLS
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Figure 1.2 : Normes de mesures du spectre d'énergie lumineuse émis par le soleil, Notion

de la convention AM [4].
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L’énergie d’un photon est donnée par la relation :

E=nS (I-1)
A

Ou h est la constante de Planck, c la vitesse de la lumicre et A sa longueur d’onde. Ainsi, plus la

longueur d’onde est courte, plus 1’énergie du photon est grande [6].
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Figure 1.3 : Spectre d’émission solaire [7].
1.3.1. Spectre solaire

Le spectre solaire est en fait constitué d'une variété de rayonnements présentant différentes
énergies et couleurs, définies par leur longueur d'onde respective. Les photons, particules
élémentaires de lumiere qui composent ce rayonnement électromagnétique, sont considéerés
comme des porteurs d'énergie liée a leur longueur d’onde. La distribution du rayonnement solaire
extraterrestre, compilée a partir des données satellites, est désignée sous le nom d'AMO (Air Mass
Zero) et représente sa répartition en fonction de la longueur d'onde. La figure (I-4) illustre
I'atténuation observée apres la traversée de I'épaisseur atmosphérique correspondant a une masse

d'air de 1.5, équivalant a un angle solaire de 41.8 degrés au niveau de la mer. Ce spectre, appelé
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AM 1.5 dans des conditions de ciel clair, devient la référence pour les différentes mesures relatives
aux cellules photovoltaiques [8].
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Figure 1.4 : Spectres solaires AMO (rouge) et AM1.5G (noir) [9].

1.3.2. Air masse

Les initiales "AM" désignent la "masse d'air", qui représente la quantité d'air entre une surface
donnée et le Soleil, influencant la distribution spectrale et I'intensité de la lumiére solaire. Plus
précisement, elle correspond a I'épaisseur de lI'atmosphére traversée par le rayonnement solaire
avant d'atteindre un point spécifique sur Terre. En dehors de I'atmosphére, la masse d‘air traversée
par le rayonnement solaire est nulle. Le "rapport air-masse” est le rapport entre la trajectoire
atmosphérique réellement parcourue par le rayonnement solaire dans une situation donnée et la
trajectoire atmosphérique qu'il aurait parcourue s'il était arrivé perpendiculairement a la surface de
la Terre (en plein soleil). Ainsi, le rapport air-masse a I'extérieur de I'atmosphere est appelé rapport
air-masse = 0 ou simplement AMO. La longueur totale de I'atmosphére au niveau de la mer, avec
le soleil a la verticale, est normalisée a 1, donnant un rapport air-masse de 1 ou simplement AM1
dans cette situation. Pour tout autre angle zénithal 0z, le rapport air-masse peut étre estimé comme
suit : Rapport air-masse = Y/X, ou Y est le chemin réel parcouru par le rayonnement solaire et X

est la longueur unitaire de la masse d'air lorsque la position du soleil est a la verticale a cet endroit.
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En utilisant la trigonométrie, cette quantité peut €tre exprimée comme sec 0z = 1/cos(0z). Les
conditions standards sont généralement définies pour permettre la comparaison des performances
de différentes unités PV (cellules, modules). Selon I'état actuel de la technologie, la quantité
d'énergie solaire exploitable est estimée a environ 1482 EJ, représentant seulement 0.13% du

potentiel énergétique total [10].

T
» . AM 1.5
N 48.2° .~
~ i
AM O
Atmosphere = AM 1.0

Figure 1.5 : Masse air [11].

1.4. Cellule solaire

Les technologies PV tirent leur nom du processus qui les régit, a savoir l'effet photovoltaique. C'est
le phénomeéne qui permet a un matériau semi-conducteur de convertir la lumiére incidente en
courant électrique. La configuration typique et la plus simple d'une cellule solaire est une jonction
p-n, dans laquelle, un type de couches plus minces appelé émetteur et l'autre est assez épais et
appelé base ou absorbeur qui est responsable de la plupart de I'absorption de la lumiére. Cette
jonction est créée au point de contact entre un materiau de type n et un matériau de type p, a partir
d'un semi-conducteur extrinséque de type n tel que le silicium dopé au phosphore. Ici, les atomes
de phosphore sont fixés au cristal, tandis que les électrons supplémentaires introduits sont libres

de se déeplacer [12].
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Effet photoélectrique
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Figure 1.6 : Différentes positions de soleil [12].

Figure 1.7: Schéma représentatif de I'effet photovoltaique [13].
Les atomes de phosphore agissent en tant que donneurs et sont représentés par des ions P* en raison
de leur charge positive lorsqu'ils cédent des électrons. Dans le cas du semi-conducteur de type p,
les atomes fixes agissent en tant qu'accepteurs et sont représentés par des ions B, car ils sont
chargés négativement lorsqu'ils acceptent des électrons (ou libérent des trous libres). Lorsque les
deux matériaux entrent en contact, les électrons libres se déplacent des zones a forte concentration

d'électrons vers les zones a faible concentration, un processus connu sous le nom de diffusion, tout
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comme les trous libres se déplacent des zones a forte concentration de trous vers celles a faible
concentration de trous. Les ions P* restent fixés du c6té du type n, tandis que les ions B restent
fixés du coté du type p, créant un champ électrique E entre les ions positifs et négatifs. Ce champ
électrique accélére les trous dans la direction d'E et les électrons dans la direction opposée, un
mouvement connu sous le nom de dérive. Le champ électrique crée également une région
appauvrie en porteurs libres, appelée "région d'appauvrissement”. Malgré le champ électrique,
certains porteurs libres conservent suffisamment d'énergie pour traverser la zone
d'appauvrissement, méme a I'équilibre. Enfin, un potentiel Vyi intégré est déterminé. Le
comportement électrique d'une jonction p-n peut étre décrit a l'aide de I'équation de la diode, qui
relie la densité de courant a travers la jonction a la tension appliquée. Pour une diode idéale,

I'équation est la suivante :

qv

J=J,(e" -)-1J,, (1-2)

Ou, Jo est la densité de courant de saturation, g est la charge élémentaire, k est la constante de
Boltzmann, T est la température et Jon est un parametre qui représente le courant photogénéré
lorsque la cellule est sous illumination. Cependant, au cours du développement des technologies
photovoltaiques, cette structure a évolue et a été modifiée [14].

1.4.1 Principe de fonctionnement d’une cellule solaire

L'effet photovoltaique utilisé dans les cellules solaires permet de convertir directement I'énergie
lumineuse des rayons solaires en électricité en utilisant un matériau semi-conducteur pour
transporter des charges électriques positives et négatives sous l'influence de la lumiére [6]. Ce
matériau est constitué de deux parties, l'une ayant un exces d'électrons (dopée de type n) et l'autre
ayant un déficit en électrons (dopée de type p). Lorsque ces deux parties entrent en contact, les
électrons en exces dans la partie n diffusent vers la partie p. Ainsi, la zone initialement dopée n
devient chargée positivement et la zone initialement dopée p devient chargée négativement, créant
un champ électrique entre elles qui repousse les électrons vers la zone n et les trous vers la zone p.
Cela forme une jonction appelée jonction p-n. En ajoutant des contacts métalliques aux zones n et
p, on obtient une diode. Lorsque la jonction est exposée a la lumiére, les photons avec une énergie
égale ou supérieure a la largeur de la bande interdite transferent leur énergie aux atomes, ce qui

fait passer des électrons de la bande de valence a la bande de conduction et crée également des

13



Chapitre | : Notions générales sur les cellules solaires

trous mobiles, formant ainsi des paires électron-trou. Si une charge est connectée aux bornes de la
cellule, les électrons de la zone n se déplacent vers les trous de la zone p via la connexion externe,

créant une différence de potentiel et permettant au courant électrique de circuler [15].

Lone de charge
d'espace

a® 27 o, 0¥ E:
® 0, 0 O
o O 0

Figure 1.8 : Principe de fonctionnement d’une cellule photovoltaique [15].

Il convient donc de noter que la conversion de 1’énergie solaire en €lectricité est possible si et

seulement si trois phénomenes physiques de base ont lieu quasi simultanément :

0,

¢ L’absorption d’un maximum de photons possible.
7

¢ La transformation de 1’énergie ainsi absorbée en charges €lectriques libres.

%+ La collecte, sans perte, de ces derniers vers un circuit électrique extérieur.

Le premier phénoméne est 1’absorption optique de photons par un matériau semi- conducteur
approprié dans la partie la plus intense du spectre solaire. Si I'on prend un semi-conducteur a grand
gap, l'absorption sera limitée aux petites longueurs d'onde, dans l'ultra -violet, alors que la partie
la plus importante du spectre solaire se situe dans le visible et le proche infra-rouge. Pour absorber
un maximum de photons, il faudrait donc un semi-conducteur possédant un petit gap. Mais alors
la tension de sortie est proportionnelle au gap, donc la puissance de la photopile (P = 1 V) seraient
trop faibles pour exploiter cette pile. La valeur optimale du gap du matériau utilisé comme

absorbeur se situe vers 1.5 eV. Le second concerne la séparation rapide des électrons et des trous
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avant leur recombinaison. Le troisiéme porte sur I’entrainement des électrons et des trous vers les

électrodes collectrices (collecte des porteurs) photovoltaique [16].

1.4.2 Caractéristiques électriques d’une cellule solaire

Les différentes cellules solaires présentent des caractéristiques statiques non linéaires, parmi
lesquelles figurent la caractéristique courant-tension (1-V), la caractéristique puissance-tension (P-
V) et la caractéristique puissance-courant (P-1). Ces caractéristiques permettent d'analyser le
comportement électrique des cellules solaires dans diverses conditions. La caractéristique courant-
tension illustre la relation entre le courant électrique produit par la cellule solaire et la tension a
ses bornes. La caractéristique puissance-tension montre la relation entre la puissance électrique
produite par la cellule solaire et la tension, tandis que la caractéristique puissance-courant
représente la relation entre la puissance et le courant. L'analyse de ces caractéristiques est
essentielle pour évaluer les performances des cellules solaires, optimiser leur conception et leur
utilisation, ainsi que pour intégrer efficacement les systemes solaires dans les applications

d'énergie renouvelable [16].
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Figure 1.9 : Caractéristiques courant-tension 1(\V) (Ligne continue) et puissance

(Ligne pointillée) d’une cellule solaire [22].
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1.4.3 Circuit équivalent d'une cellule solaire

Dans le cas simple d'une cellule idéale a jonction donneur-accepteur exposée a un flux lumineux,
celle-ci agit comme un générateur de courant. Son modéle équivalent (Figure 16) peut étre
représenté par une diode idéale en paralléle avec une source de courant. Rs correspond a une
résistance série associée a la résistivité volumique et a I'impédance des électrodes et des matériaux.
La pente de la courbe 1(V) au point V¢ représente l'inverse de la résistance série (1/Rs). Rsh
représente une résistance parallele associée aux effets de bord et aux recombinaisons volumiques.
La pente de la courbe 1(\V) au point Icc représente l'inverse de la résistance shunt (1/Rsn). Pour
minimiser les pertes, il est nécessaire de réduire Rs et d'augmenter Rsn. Le cas idéal est caractérisé
par Rsh égal a I'infini et Rs égal a zéro. En d'autres termes, cela signifie qu‘aucun courant ne circule
a travers Rsn (résistance infinie) et qu'aucune tension n'est perdue a travers Rs (résistance nulle),

assurant ainsi une efficacité maximale de la cellule solaire [18].

R,
€ . —4
ID Jsh
—2(A
— VD D Rsh v
J ph

Figure 1.10 : schéma équivalent d'une cellule solaire [18].

1.5. Parameétres d'une cellule solaire

1.5.1 Densité du courant de court-circuit (Jsc)

Le courant de court- circuit Icc d’une cellule photovoltaique est obtenu pour une tension V=0,
caractérise la quantité des pairs electrons trous genérées et qui traverse la jonction sans étre

recombinées. L’expression du courant de court-circuit est la suivante [14] :
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l. =aqG(l, +1)) (1-3)

Avec G : représente le taux de génération des porteurs de charges, sont  respectivement  les
longueurs de diffusion des électrons et des trous. Le courant de court- circuit dépend des

parametres électriques [14].

1.5.2 Tension en circuit ouvert VVoc

En I'absence de lumiere (I = 0), la cellule fournit un courant égal au courant de court-circuit lcc
pour une certaine tension, appelée tension de circuit ouvert Voc. Le courant de saturation de la
diode, qui détermine le nombre de porteurs collectés dans l'obscurité, varie en fonction de la

température [14].

ktx X Iﬁ -
Voc_a q In(l +1) (l 4)

0
1.5.3 Puissance maximale Pm

Le point de fonctionnement est déterminé par la résistance de charge et non par la cellule elle-
méme. Un choix judicieux de la résistance de charge permettra donc d’obtenir la puissance

maximale :
P =1_xV_ (1-5)
Avec :

% Vn : latension correspondante a la puissance maximale fournie.

% Im : le courant correspondant a la puissance maximale fournie.
1.5.4 Facteur de forme FF

Un parameétre important est souvent utilisé a partir de la caractéristique 1(\V) pour qualifier la
qualité d’une cellule ou d’un générateur PV, c’est le facteur de forme ou fill factor (FF). Ce
coefficient représente le rapport entre la puissance maximale que peut délivrer la cellule notée
Pmax et la puissance formee par le rectangle IscVoc, plus la valeur de ce facteur sera grande, plus
la puissance exploitable le sera également. Les meilleures cellules auront donc fait I’objet de

compromis technologiques pour atteindre le plus possible les caractéristiques idéales. Il est défini

17



Chapitre | : Notions générales sur les cellules solaires

par la relation suivante [14] :

P
FF = max -6
v (1-6)

SC " 0C

«ssss  Obscuriteée
wee 1llumination

Figure 1.11: Les courbe I=f(v) [14].

1.5.5 Rendement photovoltaique (n)

Le rendement des cellules photovoltaiques fait référence a leur capacité de conversion de I'énergie
lumineuse en puissance électrique. 1l est exprimé comme le rapport entre la puissance maximale

générée par la cellule et la puissance lumineuse incidente Pi [14].

n:FFxICCx\@:I x\ﬁ (1-7)

max

Po Po
Avec :

% Po =la puissance du rayonnement solaire incident.
% Vma=Tension correspondent a la puissance maximale fournie (V).

*,

% Ima=Courant correspondent a la puissance maximale fournie (A).

Ce rendement peut &tre amélioré en augmentant le facteur de forme, le courant de court- circuit et
la tension a circuit-ouvert. Le rendement de conversion est un parametre essentiel. En effet la seule

connaissance de sa valeur permet d'évaluer les performances de la cellule [14].
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I.6. Résistances parasites

Le rendement de la cellule solaire est affecté par la présence des résistances parasites, ces derniéres
dissipent la puissance produite par la cellule solaire sous forme de pertes électriques, leur effet

dépend de la géométrie de la cellule solaire et de la technologie de fabrication.
1.6.1 Résistance Série

La résistance série (Rs) provient de I'impédance des €électrodes (la métallisation de la grille et de
la face arriere) ainsi que du dopage insuffisant dans les zones quasi-neutres (émetteur-base). Bien
que la valeur basse de la résistance série n‘ait pas d'impact sur le courant de court-circuit (Jec) et
la tension en circuit ouvert (Vco), elle réduit la valeur du facteur de forme. Pour une cellule de

qualité optimale, la Rs doit étre inférieure a 1[32].

-2 0 ohm-cm2 7
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Figure 1.12: L’effet de la résistance série sur la caractéristique J-V, simulation [32].

L'effet de la Rs sur la caractéristique courant-tension (J-V) est illustré dans la figure 1.12, ou I'on
observe que la résistance série diminue le courant de court-circuit sans influencer la tension en
circuit ouvert. 1l est notable que I'émetteur et la grille supérieure de la cellule solaire sont les

principaux contributeurs a la perte de résistance serie. Cela peut étre amélioré en optimisant
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I'épaisseur de I'émetteur et la surface de contact metal-semiconducteur, ainsi qu'en réduisant la
résistivité des matériaux utilisés [32].

1.6.2 Résistance shunt :

Les pertes attribuées a la résistance shunt (Rsh) sont généralement imputables a des defauts de
fabrication, tels que la diffusion des contacts métalliques a haute température, qui peuvent percer
I'émetteur. Cela se traduit par une résistance de fuite au niveau de la jonction, qui devient
significative lorsque la jonction PN est située pres de la surface. De plus, la résistance shunt limite

la distance de séparation entre les lignes de grille dans les structures solaires a couches minces
[32].
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Figure 1.13: L’effet de la résistance shunt (Rsh) sur la caractéristique J-V, simulation [32].

|.7.Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons abordé I'histoire du photovoltaique et le rayonnement solaire,
explorant les cellules solaires et décrivant en détail leur fonctionnement ainsi que leurs différentes

caractéristiques électriques. Ensuite, nous avons examiné les résistances parasites.
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Chapitre 11 : Les cellules solaires & base de matériaux pérovskites

Il .1. Introduction

Pour répondre a la demande croissante en énergie tout en réduisant les émissions de gaz a effet
de serre, il est essentiel de developper des technologies rentables permettant de capturer I'énergie
solaire. Historiquement, les cellules solaires ont utilisé des semi-conducteurs cristallins
inorganiques comme le silicium, le tellurure de cadmium (CdTe) et le séléniure/sulfure de cuivre-
indium et de gallium (CIGS) en tant qu'absorbeurs. Cependant, ces matériaux nécessitent des
processus de fabrication énergivores, notamment des températures élevées et le vide. Les cellules
solaires a base de pérovskites (PSC) émergent comme une alternative prometteuse. Elles peuvent
étre congues pour étre l1égeres et flexibles, similaires aux cellules solaires organiques et aux cellules
solaires a colorant (DSSC). Les PSC sont de sérieux concurrents sur le marche du photovoltaique
(PV) émergent et suscitent un intérét croissant.

Dans ce chapitre, nous allons explorer [I'histoire des pérovskites, leur structure
cristallographique, leurs propriétés opto-électroniques, ainsi que leurs applications. Nous
aborderons également I'architecture des cellules solaires a pérovskites et les principes de

fonctionnement qui les sous-tendent.

Il .2. Historique

XIXe siecles dans les montagnes d’Oural en Russie. Cette prospection provoqua 1’apparition
de nombreuses mines locales. En 1839, la pérovskite CaTiOs fut découverte dans la mine
Akhmatov par A. B. Kemmerer et le minéralogiste allemand, Gustav Rose, qui la décrivit pour la
premicere fois et la nomma d’apres le minéralogiste Russe Lev Aleksevich von Perovski. Depuis,
le terme pérovskite est utilisé pour décrire toutes les structures analogues a celle du composé
CaTiOz. Ces oxydes, de formule chimique générale AMOs, présentent trois sites
cristallographiques distincts. Le site A est occupé par un cation, généralement plus large que le
cation occupant le site M et les oxygenes dessinent un octaédre autour de M. La diversité
structurale dans la famille des pérovskites est due aux nombreux atomes pouvant jouer chacun de
ces rbles. Une autre famille de pérovskites, les pérovskites halogénées, sont intensivement étudiées
depuis 2012. A I’image des oxydes, la formule générale décrivant les pérovskites halogénées est
AMX3. Cette fois-ci, le site A est occupé par un cation monovalent, souvent alcalin. Le site M
peut accueillir un cation métal divalent (par exemple Pb?*). Les oxygeénes sont remplacés par des
halogénures X, les plus courants étant Cl, Br et | [1]. Gustav Rose, qui la décrivit pour la premiere
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fois et la nomma d’apres le minéralogiste Russe Lev Aleksevich von Perovski. Depuis, le terme
pérovskite est utilisé pour décrire toutes les structures analogues a celle du composé CaTiOs. Ces
oxydes, de formule chimique générale AMOs3, présentent trois sites cristallographiques distincts.
Le site A est occupe par un cation, généralement plus large que le cation occupant le site M et les
oxygenes dessinent un octaedre autour de M. La diversité structurale dans la famille des
pérovskites est due aux nombreux atomes pouvant jouer chacun de ces roles. Une autre famille de
pérovskites, les pérovskites halogénées, sont intensivement étudiées depuis 2012. A I’image des
oxydes, la formule générale décrivant les pérovskites halogénées est AMX3. Cette fois-ci, le site
A est occupé par un cation monovalent, souvent alcalin. Le site M peut accueillir un cation métal
divalent (par exemple Pb?"). Les oxygénes sont remplacés par des halogénures X, les plus courants
étant Cl, Bret I [1].

Figure 11.1 : Un type de pérovskite [2].

26



Chapitre 11 : Les cellules solaires & base de matériaux pérovskites

Il .3. Matériau pérovskite

11 .3.1. Structure cristallographique de la pérovskite

D’une maniere générale, le matériau pérovskite est un matériau présentant la méme structure
que le titanate de calcium (CaTiOz), c’est-a-dire quatre octaédres BX6 qui entourent un cation A
et de formule chimique ABX3 (voir Figure 11.2). Il est décomposé en deux groupes : les pérovskites
inorganiques, qui sont sous forme d’oxydes, et les pérovskites halogénées qui peuvent étre

inorganiques ou hybrides (organiques-inorganiques) [3].
| oA
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Figure 11.2 : Représentation de la structure de la pérovskite [4].

11 .3.2. Propriétés opto-électroniques
11.3.2.1 Propriétés optiques

Les pérovskites possedent des propriétés qui en font des candidats appropriés pour les
applications photovoltaiques. Outre leur gap direct, et leur quasi-absence de défauts dans le
gap, leur coefficient d’absorption est trés élevé (quelques 10 cm™ & une longueur d’onde
de 550 nm. Cette grande absorption, comparée a celle du silicium cristallin (voir Figure
I1.3), permet ainsi de réduire 1’épaisseur de couche nécessaire de pérovskite a environ

500 nm pour une absorption quasi complete. Les porteurs de charges photogénerées sont
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alors plus facilement collectés du fait de la plus faible distance a parcourir [5].

Figure 11.3
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Figure 1.4 : a) Courbes d'absorption de différentes pérovskites (MAPI, FAPI, CsPl) ; b)
d’absorption de FAPbI,Brs., en fonction du ratio y [5].
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Les pérovskites ont 1’avantage d’avoir un gap ajustable suivant les cations ou anions utilisés (voir
Figure I1.4 (a)). Par exemple, le gap du MAPI se situe a 1.57 eV. Mais lorsque 1’on remplace le
métal aluminium (CH3NH™) par du formamidinium ((NH)"), le gap diminue a 1.48 eV. En
combinant deux anions, il est également possible d’obtenir une variation de 1’énergie de gap de
maniere continue en fonction du ratio y de ces anions. Pour FAPBIyBrs.y, Eperon et al. Obtiennent
une variation qui va de 1.48 eV a 2.23 eV (Figure 11.4 (b))[5].

11 .3.2.2 Propriétés électroniques

Comme pour les propriétés optiques, il est possible de modifier les propriétés électriques de la
pérovskite en changeant sa composition. Ces propriétés électriques sont également modifiées en
fonction de la méthode de synthése de la pérovskite et du mode d’élaboration de la couche. C’est
pour cela que nous pouvons retrouver plusieurs valeurs de mobilité ou de longueur de diffusion
différentes dans la littérature. Concernant la longueur de diffusion, on la définit comme étant la

relation entre le coefficient de diffusion D et le temps de vie des porteurs t (équation (1)) :

LD =,/D, (11-1)

La longueur de diffusion des électrons et des trous est cruciale dans le photovoltaique, influencant
I'épaisseur de la couche active. Comparée au silicium, la pérovskite présente des longueurs de
diffusion plus courtes, généralement de l'ordre de quelques centaines de nanomeétres. Les
pérovskites avec des ions chlorure montrent des longueurs de diffusion plus longues, améliorant
la cristallisation et I'nomogénéité. La mobilité des électrons et des trous dans les pérovskites est
relativement élevée par rapport aux matériaux organiques, bien qu'encore loin du silicium. Leur
caractére ambipolaire permet leur utilisation comme transporteurs d'électrons ou de trous,
favorisant la construction de cellules solaires planaires. Les pérovskites présentent une bonne
absorption optique, un gap ajustable et une mobilité relativement elevée, les rendant bien adaptées
aux applications photovoltaiques. Le Tableau 1 compare les différentes propriétés optiques et
électriques pertinentes pour la conversion photovoltaique des matériaux les plus communément
utilisés [6].
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Plage de variation du
Gap (V) g coefficient Mobilité des porteurs Longueur de diffusion
d’absorption entre 200 (cm2.Vs) (um)
et 700 nm (cm)
MAPI 1.57 10% -5.10° 10 0.1
Pérovskite | Ajustable 10% - 108 Jusqu’a 2000 Jusqu’a 100
. 1430 (électrons) — 427 1a 20 (trous) —30 &
3 _ 6
ol A A=zl (trous) 300 (électrons)
CIGS 11 10* -6.10° <10 15
30 a50 (trous) — 10
4 6 3
GaAs 14 10*-2.10 > 10 (électrons)
CdTe 15 10* - 108 10 1.75
Organique 14-30 10* - 10° 10*a10 0.01

Tableau I1.1 : Propriétés physiques des matériaux les plus communs pour le photovoltaique [6].

11 .4. Applications des matériaux pérovskites

Les premiéres recherches sur la pérovskite se sont concentrées sur les propriétés optiques biaxiales
et les propriétés ferroélectriques. En revanche, les pérovskites aux halogénures ouvrent la porte a
I’é¢tude des propriétés optoélectriques en raison de leurs structures électroniques uniques,
notamment une bande interdite directement accordable, une forte absorption, des masses efficaces
de trous d’électrons petites et équilibrées et une résistance aux défauts, améliorant ainsi leur
rendement quantique de photoluminescence. De plus, la flexibilité sans précédent de la
composition des pérovskites peut étre apportée par des composants organiques ou inorganiques
dotés de fonctionnalités optiques ou électroniques. L'avantage le plus important des pérovskites
aux halogenures réside dans leurs cristaux et films faciles, accessibles et de haute qualité,
permettant I'exploration de la corrélation des propriétés de la structure et I'optimisation des
prototypes de dispositifs. Ainsi, les semi-conducteurs aux halogénures pérovskites seront
prometteurs pour une variété d'applications fascinantes, notamment le photovoltaique (PV), les

LED, les photodétecteurs, les memristors et les lasers (Figure 11.5) [6].
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Solar cell

—n .
| ]

> TN
Memristor | LED

-—

AT, e, Sl
)

- 4

s e

-

§§ Photodetector

Irradiation

o Defect 26 5 B P

-
’AW. a resistance .‘( 9 ﬁ?
- > > - -
> > > > /

Flexible device

Figure I11.5 : Exemples d'applications des matériaux pérovskites [6].

11 .5. Architecture des cellules solaires Pérovskites

Il existe quatre architectures principales utilisées dans la conception et la fabrication de cellules
solaires a base de pérovskite avec des performances difféerentes. Ces architectures sont : (a) n-i-p
mésoscopique, (b) n-i-p planaire, (c) p-i-n planaire, et (d) p-i-n mésoscopique, comme illustrée sur
la Figure (11-6) Pour la modélisation et la simulation numérique, il sera préférable d'utiliser la

configuration d’une cellule solaire a couche mince type p-i-n ou n-i-p planaire a hétérojonction

[7]1.
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(a) n-i-p mesoscopic (b) n-i-p planar (c) p-i-n planar (d) p-i-n mesoscopic

| Metalanode(Au) | Melalanode(Au) | Mel Cathode (A) Metal Cathode (A)

HTM (Spiro-MeOTAD) HTM (Spiro-MeOTAD) ETM (PCBM)

HTM (PEDOT:PSS)
Transparent cathode (FTO) Transparent cathode (FTO) Transparent anode (ITO)

Glass

A00 000 000

Sunlight

Figure 11.6: Schéma montrant la structure en couches quatre typique des cellules solaires a
pérovskite (a) n-i-p mésoscopique, (b) n-i-p planaire, (c) p-i-n planaire, et (d) p-i-n mésoscopique

[7]1.

11 .6. Principes de fonctionnement des cellules solaires pérovskites

Leurs principes de fonctionnement n'ont pas été expliqués de maniere 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 11.7 (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 electrons passe a un niveau d'énergie inferieur tandis que le transport des trous passe

a des niveaux d'énergie plus élevés [8].

Le succés de la couche pérovskite en tant qu'absorbeur solaire dépend en grande partie de la longue
longueur de diffusion des charges, la mobilité 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
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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 Cg de I’ETL peuvent étre capturés par la Vs
de la couche pérovskite ou la HTL. L'ensemble des processus de transfert de charge/recombinaison

a été montré dans la figure 11.7 (b).

(a) (b)
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Figure 11.7: (a) Mécanisme opérationnel d'une cellule pérovskite typique, (b) Processus de

transfert de charge/recombinaison dans les cellules & pérovskite [8].

L'ensemble des processus de transfert de charge/recombinaison a été montré dans la figure 11.7 (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 le photocourant mais a une phototension 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 derive de charge et le transfert vers ETL/HTL de type N/P (2), se produit apres la
dissociation de I'exciton, suivi de l'extraction et du transport de charge (3) par ETL/HTL vers

I'électrode (Fig. 7b). La recombinaison radiative de charge (4) est inévitable, entrainant une perte
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de phototension. La recombinaison non radiative des charges est toujours médiee par des défauts
(5) et des imperfections d'interface (6,7). La longueur de diffusion des charges dans les films de
pérovskite est un paramétre 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) [8].

I1.7. Conclusion

Ce chapitre constitue une exploration théorique de I'évolution historique des pérovskites, de leur
structure cristallographique, de leurs caractéristiques opto-électroniques et de leurs diverses
applications dans le domaine des cellules solaires. Nous examinerons également l'architecture des

cellules solaires utilisant les pérovskites ainsi que les principes fondamentaux qui les régissent.
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I11.1. Introduction

Nous débuterons ce chapitre en explicitant le programme de simulation SCAPS, suivi d'une
succincte explication de la méthode utilisée pour simuler les cellules solaires a lI'aide de ce logiciel.
Ensuite, nous aborderons la structure de la cellule solaire pérovskite FAosMAosPbosSnosls ainsi
que ses caractéristiques physiques, les modéles et paramétres materiels employés dans la
simulation numérique. Enfin, nous examinerons les résultats de la simulation électrique de cette

structure et leur interprétation.
111 .2. Présentation du logiciel SCAPS

Le SCAPS acronyme de « Solar Cell Capacitance Simulator » est un logiciel de simulation
numérique des cellules solaires unidimensionnelles développé par le département des systemes
électronique et informatique (ELIS) de I'Université de Gent, Belgique. Plusieurs chercheurs ont
contribué a son développement : Marc Burgelman, Koen Decock, Johan Verschraegen, Alex
Niemegeers, Stefaan Degrave [1]. Ce logiciel est disponible gratuitement pour la communauté des

recherches photovoltaiques (PV) (Instituts et établissements de recherche).
I11.2.1 Utilisation et étapes de la simulation

Afin de simuler et controler tous les paramétres d’un dispositif photovoltaique au moyen du
Logiciel SCAPS nous devons passer par trois grandes fenétres :
% Fenétre d’exécution « action panel ».
%+ Fenétre de conception de dispositif et la définition du probléeme « Définition panel ».
% Fenétre des résultats.
Apres avoir cliqué sur l'icone représentant le logiciel, la fenétre ci-dessous (figure I11.1) apparait,
et ce que I'on nomme le panneau d'action se déploie.
Cette fenétre offre la possibilité de :
1. Indiquer les circonstances et les conditions dans lesquelles la simulation est effectuée
(température fréquence, spectre de 1’éclairement, irradiation...),
2. Indiquer la mesure (la caractéristique) a simuler,
3. Définir le probleme, ainsi que la géométrie, les matériaux et toutes les propriétés de la
cellule solaire étudiée (Set-problem),

4. Commencer le(s) calcul(s),
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5. Afficher les courbes de simulation.

SCAPS 3.0.01 Action Panel [o][@] =]
orking point eries resistance—_shunt resistance] | ——— Action list All SCAPS
Temperaiure (1) 3 300.00 = yes = yes
Voltage (V) £ 0.0000 Load Action List Load all settings
A 2100E+0 | Rs Ohmicm’2 Rsh &1.00E+3 o :
1 Frequency (Hz) §/1.000E+6 iLG‘ 52 )»l}m mﬂ h'l‘ j ] f[JEt l Save Action List Save all settings
Number of pointsy 5 S/cm™2 Gshgl1.00E-3 [
llumination: Dark Light G(x): Frominternal SCAPS calculation [ §™ Read from file
[~ Light source for internal G(x) caicuiat(ong\_‘m_ydp_‘ Incident (bias) [ External file to read G(x) from
Spectrum file [luminatedside: from [ JEs (p-side) light power (W/m2) Generatonie e
Selectih Files S 3.0.01\spectrum!AM1 3 1 sun.speln or lamp 0.00 gen
PRI CHLOr2 E %5 Shortwavel. (n 0.0 far cv,:l-ow‘f‘q.?ftughj C r|rent in file (mA/em2) 20 {jg@d
Longwavel. (nm)g2000.0 — I Attenuation (%) gi 100.00
Neutral Dens ao 0000 ‘ Transmission (%) 100.000 after ND' [(0.00 ‘Q- rentin cell (mA/cm2) 0.0000
—Action — -Pause ateach step number
2 - i jof points ¢
Currentvoltage Vi(V) 400000 |V2() 3$08000 | $41 | 500200 |[increment(V)
™~ Capacitance voltage /4 %) 4-0.8000 V2 (V) ‘3“0,8000 | ‘3‘,81 ‘ %!:0,0200 lincrement (V)
— Capacitance frequencfl (Hz) 4 1.000E+2 | f2(Hz) %1000E+6 | 521 |35 points per decade
— Spectral response  WL1 (nm) 300 WL2 (nm) 900 [ 461 | 410 increment (nm)
3 loaded definition file: Problem file: Set Problem
Continue J Stop ] Results of calculations Save all simulations ]
a Batch setup } EB| GR| AC| V] C-V] C-F| QE Clear all simulations ]
_Record setup ) 5 Recorder results SCAPS info
Script set-up ) Script granh

Figure 111.1 : La fenétre du panneau d’action du logiciel SCAPS [2].
111 .3. Description de la structure de la cellule solaire a base des pérovskites
111.3.1. Description de la structure

L’architecture des cellules solaires employée dans notre étude comprend trois composants
principaux : un ETL, la couche de pérovskite dopée avec un matériau de type p, et un HTL [3-4].
Lorsqu’il est soumis a la lumiere, cet arrangement entraine la génération d’excitons, des paires de
particules dans un état d’énergie confinée [5], principalement a I’intérieur de la couche de
pérovskite [6]. Ces excitons, composés d’électrons et de trous, possédent des longueurs de
diffusion relativement longues, ce qui leur permet de se déplacer dans la région p pour les électrons
ou dans la région n pour les trous [7]. Les paires d’excitons de trous et d’électrons subissent une
séparation a la jonction entre I’ETL et la couche PVK [8]. Par la suite, alors que les trous passent
effectivement par le HTL, les électrons sont déplacés a travers I’ETL et vers 1’électrode appropriée
[9]. La présence d’une barriére de potentiel entre I’ETL ou le HTL et la couche de pérovskite
facilite la séparation des excitons et leur transmission. La migration des électrons et des trous vers
leurs contacts correspondants est accélérée par le champ électrique produit, augmentant ainsi

I’efficacité du dispositif [10]. Dans nos simulations, nous avons utilisé des matériaux avancés pour
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les couches ETL et HTL, en utilisant specifiqguement du dioxyde de cérique Cu20 pour ’ETL et
Ceo pour le HTL [11]. Les résultats de la simulation ont demontré que les structures des cellules
solaires composées d’oxyde d’indium et d’étain ITO/Cso/FA05sMA0sPbosSnoslz/Cu.O/Ag
présentent une efficacité de photoconversion remarquablement élevée, comme I’illustre la figure
1. L’incorporation de ces matériaux avancés permet d’améliorer I’ensemble des performances de
la cellule solaire proposée. Les simulations ont été réalisées sous un éclairage AM1.5G et a une
température ambiante de 300 K, De plus, nous avons méticuleusement défini les parameétres de
simulation pour la couche de transport d’électrons, la couche absorbante FAosMAgsPbosSnosls et

la couche de transport de trous, comme indiqué dans les tableaux 1[12].

Figure 111.2 : Structure de cellule solaire basé sur PVK.

111.3.2. Modéles et parametres de simulation

Les parametres des structures de cellules solaires basées sur PVK associés a chaque couche sont
résumés dans le tableau I11.1. Le logiciel SCAPS-1D effectue la simulation des dispositifs en
sections distinctes, comprenant différents panneaux permettant aux utilisateurs d'ajuster les
parametres et d'évaluer les résultats. Les équations différentielles de Poisson (1) et les équations
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de continuité pour les trous (2) et les électrons (3), respectivement, sont résolues dans la théorie

sous-jacente de ce programme [13-14].

(005 J=alp6)n() NS () =N 0 +R 001, ()]

(1-1)
di
1% R (-6 (111-2)
J ox
LR (x)-6G(x) (111-3)
X
Parameters ITO HTL PVK ETL
(Cu20) | (FA0sMA05PbosSnosls) (Ceo)
Thickness (um) 0.5 0.1 04 0.1
Electron Affinity (eV) 4.1 3.4 4.45 3.9
Band gap (eV) 3.5 2.2 1.25 1.7
Relative Permittivity & 9 7.5 8.2 4.2
Effective Density of States (cm™) | 2x10'8 1x10%° 1.8x1018 2x1018
Effective Density of States (cm™) | 3.8x10!8 | 5x10%0 2.2x1018 1.8x10%°
Electron Mobility (cm?%Vs) 20 200 2 8.0 x 107?
Hole Mobility (cm?/Vs) 10 8600 2 35 x 1073
Acceptor Density (cm) 0 0 5x10%° 1x108
Donor Density (cm™) 10%7 1x10%0 0 0
Defect Density N; (cm™) 1014 1x10%5 1x10% 1x10%

Tableau I11.1: Les parameétres de structure de cellule solaire basé sur PVK.

111.3.3. Diagramme de bande d’énergie

La Figure 111.3(a, b) présente graphiquement l'alignement des bandes d'énergie au sein de

I'néterostructure utilisant la pérovskite organometalligue a base de plomb et d'étain

(FAosMAosPbosSnosls) pour labsorption. Cet alignement est crucial car il influence le

déplacement des électrons et des trous a travers le matériau. Dans notre recherche, nous avons
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utilisé des couches spécifiques pour transporter les électrons (ETL) et les trous (HTL). Les ETL
sont composées de fulleréne (Ceo), tandis que le HTL est constitué d'oxyde de cuivre (Cu20). En
examinant le schéma, nous pouvons également voir comment les contacts en or et en dioxyde
d'indium (ITO) jouent un role crucial dans la collecte des charges. L'or, en raison de sa fonction
de travail élevée (WF) de 5.1 eV, est idéal pour collecter les trous du HTL, tandis que I'I'TO, avec
un WF de 4.0 eV, est parfait pour collecter les électrons. Le choix de ces matériaux et de leurs
valeurs de WF contribue directement a I'optimisation des performances de la cellule solaire, car ils
garantissent une collecte efficace des charges et un fonctionnement fluide du dispositif.

() (b)
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Ag 0.0 4 f
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000

|
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045 050 0.55 060 065 070 075 080 0.85

Distance (pm)

5.6 eV ' 5.6 eV

oy cﬂ"ll:“{l

ool

Figure 111.3: (a) Alignement du niveau d'énergie, (b) Diagramme de bande a base de
FA05MAo5PbosSnosls.

111.3.4. Effet de I'épaisseur de la couche de pérovskites

La figure I11.4a fournit une visualisation des caractéristiques de densité de courant et de tension
(J-V) concernant la variation d’épaisseur de cellule solaire incorporant FAqsMAosPbosSngsls. Si
I’on passe a la figure 111.4b, le Jsc et le PCE montrent une augmentation notable de 1’épaisseur de
la couche PVK. L’augmentation de I’épaisseur contribue a une meilleure absorption de la lumiére
du soleil, ce qui se traduit par un Jsc élevé et une amelioration du PCE [15]. Cette amélioration
peut étre attribuée a la capacité accrue de la couche de pérovskite plus épaisse a absorber

efficacement plus de photons, générant ainsi plus de paires d’¢lectrons et de trous. Cependant, la
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figure 111.4b révele également une diminution de la FF et des Voc a mesure que 1’épaisseur de la
couche de pérovskite augmente. Ce déclin est attribué a des problémes potentiels tels qu’une
recombinaison accrue des charges, le piégeage et un manque d’uniformité dans la couche de
pérovskite. Une couche excessivement épaisse empéche ’extraction de la charge, ce qui a un
impact négatif sur I’efficacité globale du dispositif solaire [16]. La cellule solaire présente un PCE
remarquable de 27.4 %, avec un Vo de 1.04 V, un Jsc de 34.74 mA cm™ et un FF de 83.56 %. La
figure I11.4c présente les spectres d’efficacité quantique externe (EQE) de la structure de cellule
solaire spécifiée (ITO)/Cso/PVK/Cu0/Ag. La large gamme de longueurs d’onde (550 a 900 nm)
observée peut étre attribuée a divers facteurs, compte tenu des propriétés distinctives de la
pérovskite. La capacité bien connue de la pérovskite a absorber la lumiére sur un large spectre
devient plus prononcée a mesure que I’épaisseur de la couche de pérovskite augmente, permettant
une absorption plus efficace des photons, en particulier vers des longueurs d’onde plus longues

dans la région proche infrarouge (au-dela de 700 nm).

Courant (mA/Cm?)

(a) (b)
40 T T T T T _'_VOC (V) _‘_JSC (mAIcmz)
36106 FF (%) ——PCE (%) 28
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3441.04- — - 27
304 i A //
251 1 324102 - 26
20 —— 0.2 pm . - 25
——0.4pm 304 1.00+
151 —— 0.6 pm . "
104 08 pm 1 28098
— 1pm .
——1.2pm ™~ -23
> 1 26406{ A+
0 T T T T T T T T T T T T - 22
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Figure 111.4: Effet de I’épaisseur de la pérovskite (FAosMAos5PbosSnosls) sur J-V (a), Voc, Jsc,
FF, PCE (b) et EQE (c).

111.3.5. Effet de I'épaisseur de la couche ETL

La figure IILS illustre I’influence de I’épaisseur du Ceo ETL, dans le but d’en comprendre les
effets. Sur la figure, une augmentation du Jsc, du PCE et du VVoc est observée pour des épaisseurs
allant de 0.1 a 0.3 um, suivie d’une diminution ultérieure. Le Ceo, qui agit comme matériau
accepteur d’¢lectrons dans les dispositifs solaires organiques, joue un role central. L’augmentation
de I’épaisseur de la couche Cgo améliore les propriétés de transfert d’électrons, améliorant ainsi
I’extraction de charge et amplifiant Jsc [17]. L’épaisse couche de Ceo atténue la probabilité de
recombinaison des porteurs de charge, en particulier a I’interface arriére au milieu de la couche
active (FAosMAosPbosSnoslz) et du Ceo ETL, favorisant ainsi un Vo élevé. La figure 111.5 indique
¢galement une diminution de FF a mesure que 1’épaisseur du ETL (Ceo) augmente. Ce phénomene
peut €tre attribué a une résistance accrue de la chaine ou a des interceptions. L’épaisseur accrue de
la couche Ceo introduit des états de résistance en série ou de piegeage supplémentaires, ce qui
entrave le transfert de charge et diminue le FF. Des pertes de recombinaison élevées peuvent
¢galement contribuer a un FF faible. Les résultats soulignent 1’équilibre complexe nécessaire a

I’optimisation de 1’épaisseur ETL pour obtenir les meilleures performances, compte tenu des
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compromis entre I’extraction de charge améliorée et les inconvénients potentiels d’une résistance

accrue et des pertes de recombinaison.

—o— Vo (V) —o— Jgc (MA/cm?)

31.54.91735 - - 26.54
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Figure 111.5: Effet de 1’épaisseur ETL (Ceo) sur les Vo, Jsc, FF, PCE.
111.3.6. Effet de I'épaisseur de la couche HTL

La figure 111.6a représente les propriétés J-V avec la variation de 1’épaisseur HTL de la cellule
solaire proposée. Les écarts d’épaisseur de I’HTL Cu20 sont explorés pour comprendre leurs
effets. La figure 111.6b révele une augmentation de FF au niveau d’une couche épaisse de Cu20.
Cette amélioration suggére qu’un HTL Cu20 épais peut améliorer la collecte de charge, atténuant
la recombinaison de charge aux interfaces et a I’intérieur de la couche [18]. Par conséquent, cette
collecte de charge raffinée conduit & une augmentation de FF. Cependant, la figure I11.6b met
également en évidence une diminution du Jsc, du PCE et du Voc a mesure que 1’épaisseur de
I’HTL Cu20 augmente. L’HTL épais absorbe une partie importante de la lumiére incidente,
diminuant la quantité de lumiére atteignant la couche PVK (FAo5MAo5PbosSnosls) et réduisant
par consequent Jsc et 1’efficacité [19]. L’augmentation de 1’épaisseur contribue également a une
diminution des Voc car elle introduit plus de défauts ou de sites de pieges, ce qui entraine une

recombinaison accrue des porteurs de charge et, par conséquent, une faible teneur en V.. La figure
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Courant (mA/Cm?)

I11.6¢ présente les spectres EQE de 1’épaisseur de la couche HTL dans la structure PV désignée
(ITO)/Ceo/FA0sMA05PbosSnos1s/Cu,O/Ag). Les résultats indiquent queune diminution de la

valeur de I’EQE avec une augmentation de ’épaisseur de la couche HTL (Cu2O) sur une large

longueur d’onde de 300 a 550 nm, et la réponse spectrale se prolonge jusqu’a environ 900 nm.

L’¢épaisseur optimale de I’HTL dans la structure de I’appareil photovoltaique peut ne pas

correspondre a la gamme de longueurs d’onde spécifiée (300 a 550 nm). Par conséquent, les écarts

par rapport a I’épaisseur optimale peuvent entrainer une absorption sous-optimale de la lumiére et

une diminution de ’EQE. Il est essentiel de considérer et de sélectionner avec précision 1’épaisseur

de ’HTL pour obtenir les performances optimales dans la gamme de longueurs d’onde spécifiée

et au-dela.
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Figure 111.6: Effet de 1’épaisseur HTL (Cu20) sur les sur J-V (a), VOC, JSC, FF,
PCE (b) et EQE (c).
111.3.7. Effet des défauts de la couche de pérovskites

La figure 111.7a présente les caractéristiques J-V en fonction du défaut de 1’absorbeur. La figure
[11.7b révéle une diminution du Jsc, du Voc, du FF et du PCE en présence de I’absorbeur de défauts.
L’existence de défauts dans la couche absorbante (FAosMAosPbosShosls) conduit a une
recombinaison accrue des porteurs de charge, englobant a la fois les électrons et les trous. Les
défauts peuvent agir comme des pieges de charge, entravant la contribution des porteurs de charge
au photocourant et, par consequent, réduisant le Jsc global [20]. De plus, ces défauts peuvent
fonctionner comme des pieges a charge ou des centres de dispersion, entravant le mouvement des
porteurs de charge. Cet obstacle entraine a la fois une diminution des Vo et des FF. La mobilité
réduite du porteur de charge peut augmenter les pertes de résistance, ce qui finit par diminuer les
performances globales de 1’appareil. La figure I11.7c montre les spectres EQE du défaut de
I’absorbeur dans les cellules solaires. Les résultats révelent une diminution de I’EQE avec une
absorption accrue des défauts (FAosMAosPbosSnosls) au sein de la structure de la cellule solaire
sélectionnée, (ITO)/Ceo/FA0sMA05PbosSNosls/Cu2O/Ag sur un large spectre de 300 & 900 nm,
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avec une réponse spectrale de photons étendue a environ 900 nm. Cette diminution peut étre
attribuée a 1’augmentation des taux de recombinaison, car I’existence de défauts dans la couche
absorbante peut faciliter la recombinaison de paires électron-trou photogénérées. Ce taux de

recombinaison accru réduit les porteurs de charge contribuant au photocourant, ce qui se traduit

par une EQE plus faible
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111.3.8. Effet de la température

La figure I11.8a présente les courbes J-V pour illustrer I’impact des changements de température.
La figure 111.8b met en évidence une augmentation du Jsc, du FF et du PCE avec une augmentation
de la température. A des températures élevées, le taux de recombinaison non radiative a tendance
a augmenter. Cela implique qu’un plus grand nombre de porteurs de charge subissent une
recombinaison au lieu de contribuer au photocourant ou & la tension globale [21]. Un taux de
recombinaison élevé peut entrainer une baisse du FF et du Vo, ce qui entrainera finalement une
baisse de I’PCE. La figure 111.8b indique également une augmentation du Jsc avec 1I’augmentation
de la température. Bien que 1’augmentation de la température puisse augmenter les taux de
recombinaison, elle peut également améliorer la mobilité des porteurs de charge. Cette mobilité
améliorée peut entrainer une augmentation de la densité de Jsc, car les transporteurs se déplacent
plus librement a I’intérieur de 1’appareil. De plus, des températures élevees peuvent affecter la
bande interdite d’un semi-conducteur, ce qui peut entrainer une augmentation de I’absorption des
photons et, par conséquent, un Jsc plus elevé. La cellule solaire congue présente un rendement de
26.44 %, avec un Vo de 1.01 V, un Jsc de 31.44 mA cm2 et un FF de 82.67 %. La figure 111.8¢c
représente les spectres EQE en fonction de la température de fonctionnement du PSC.
L’augmentation de ’EQE avec I’augmentation des températures dans la structure de cellule solaire
sélectionnée (ITO)/Ceo/ PVK /Cu20/Ag sur une large gamme de longueurs d’onde de 300 a 550
nm, avec le potentiel pour que la réponse spectrale des photons couvre environ 900 nm, peut étre
attribuée a un meilleur retrait de charge. L’augmentation des températures favorise une extraction
de charge plus ingénieuse, réduisant ainsi la probabilité de recombinaison des porteurs dans
I’appareil. Cette conséquence est décisive pour le maintien d’un niveau élevé d’EQE, garantissant
qu'une plus grande proportion de porteurs photogénérés contribue activement au courant

électrique.
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Figure 111.8: Effet de la température sur J-V (a), Voc, Jsc, FF, PCE (b) et EQE (c).

111.3.9. Effet de la résistance série et shunt

1
440

La figure 111.9 explique les variations des résistances en série (Rs) et en shunt (Rsn) sur les sorties

des périphériques. Sur la figure 111.9a, on observe une diminution de Jsc, FF et PCE pour les Rs

allant de 2 a 6 Q-cm?. Selon la loi d’Ohm, une augmentation de Rs entraine une chute de tension

élevée aux bornes de Rs pour un courant donné. Etant donné que Js; est essentiellement le courant
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produit par la cellule solaire dans des circonstances de court-circuit, une chute de tension accrue
aux bornes de Rs réduit la tension effective disponible pour générer du courant, ce qui indique une
réduction de Jsc [22]. Ceci, & son tour, affecte le FF et le PCE. De plus, une hausse des Rs
correspond a une hausse de la Voc. Au fur et a mesure que Rs augmente, la chute de tension aux
bornes de Rs augmente, mais comme aucun courant ne circule dans 1’état en circuit ouvert, cette
chute de tension élevée n’a pas d’impact direct sur le Voc. Par conséquent, les Vo ont tendance a
augmenter pour I’augmentation des Rs. Sur la figure 111.9b, on observe une augmentation de la
teneur en Voc, FF et PCE pour Rsh allant de 10% a 108 Q-cm?. La résistance du shunt fournit une
voie alternative le long de laquelle le courant circule, ce qui réduit I’amplitude du courant de fuite.
Cette réduction de la chute de tension aux bornes de Rsh contribue a une augmentation de la Voc.
Une Rsn élevée minimise les pertes de tension dues aux courants de fuite, ce qui entraine une
tension plus élevee aux bornes de la cellule solaire. Cette réduction des pertes améliore le FF et,
par conséquent, le PCE. Il est important de noter que le Jsc n’est pas affecté par le Rsh. Le Jsc est
principalement influencé par des problémes tels que 1’absorption de la lumiére, la production de
porteurs de charge et 1’efficacité de la collecte, qui ne sont généralement pas directement affectés

par les changements du Rsh.
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Figure 111.9: Effets de Rs (a) et Rsh (b) sur les Vo ; Jsc ; FF ; PCE.
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I11.4. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté et discuté les résultats de simulations numériques des
caractéristiques  électriques de la  structure des cellules solaires composées
ITO/Ceo/FA05sMA05PbosSno s13/Cu20/Ag, réalisees a I'aide du logiciel de simulation SCAPS-1D.

Nous avons examiné l'impact de plusieurs parameétres, notamment I'épaisseur de la couche de
pérovskite, I'épaisseur des couches ETL et HTL, les défauts de la couche de pérovskite, la
température, ainsi que la résistance série et la résistance shunt, sur les caractéristiques électriques
I-VV. Nous avons également analysé les parametres Vo, Jsc, FF et PCE, ainsi que représenté les
spectres EQE. Les résultats de cette approche de simulation ont démontré un Vo optimal de 1.13
V, un Jsc de 34.74 mA/cm™2, un FF de 83.56 %, et un rendement global de 29.41 %
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Dans ce travail, nous introduisons une méthode innovante de simulation de cellules solaires
a l'aide du simulateur SCAPS-1D. Notre approche intégre des couches de transport d'électrons
(ETL) avancées constituées Buckminsterfulleréne (Ceo) et des couches de transport de trous
(HTL) composées de d'oxyde de cuivre (Cu20). Nos simulations démontrent que le cellule
solaire (ITO) / Ceo / FA0sMAosPbosSnosls / Cu20 / Ag, presentent une efficacité de
photoconversion exceptionnellement élevée. De plus, notre enquéte va au -dela d’un examen
au niveau de la surface, en se plongeant dans une exploration compléte de multiples facteurs
influencant les performances des cellules solaires a base de FAosMAosPbosSnosls. Nous
examinons l'impact de divers parameétres, notamment [|'épaisseur de I'absorbeur PVK,
I'épaisseur ETL, I'épaisseur HTL, la résistance en série, I'épaisseur ETL et la température de
fonctionnement. Ces analyses fournissent des informations précieuses sur l'interaction
complexe de ces facteurs, mettant en lumiére la maniére dont ils affectent la stabilité et
I'efficacité de la PCE. En fin de compte, notre étude approfondie de simulation approfondit non
seulement notre compréhension des subtilités liées a ces cellules solaires, mais ouvre également
des opportunités prometteuses pour la recherche et le développement futurs dans le domaine du
photovoltaique.

Pour simuler les caractéristiques électriques d'une cellule solaire a lI'aide du logiciel Scaps-
1D, la premiere étape consiste a définir la structure de la cellule solaire. Cela implique la
spécification des différentes régions de la cellule, ainsi que des électrodes et du dopage associés.
Une fois cette étape franchie, nous procédons a la définition des parametres des matériaux
utilisés dans la cellule solaire, ainsi que des modeéles physiques qui décrivent son
fonctionnement.

L'optimisation des épaisseurs, des défauts, de la température, de la résistance série et shunt
de la cellule solaire & base de FAosMAosPbosSnosls avec une structure (ITO) / Ceo /
FA05MAosPbosSnosla /Cu20/Ag a abouti a une serie de résultats significatifs :

e Avec une épaisseur de 0.8 um pour la couche pérovskite de FAosMAosPbosSnosls, les
parameétres photovoltaiques sont les suivants : un courant de court-circuit Jsc de 34.74
mA/cm?, une tension a vide Voc de 1.04 V, un facteur de forme FF de 83.56 % et un
rendement PCE de 27.4 %.

e Pour la couche de Cgo avec une épaisseur de 0.3 um, les paramétres photovoltaiques
obtenus sont : un courant de court-circuit Jsc de 31.52 mA/cm?, une tension a vide Voc
de 1.01 V, un facteur de forme FF de 82.63 % et un rendement PCE de 26.56 %.

e Une couche de Cu20 avec une épaisseur de 0.1 pm affiche les paramétres

photovoltaiques suivants : un courant de court-circuit Jsc de 31.44 mA/cm?, une tension
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avide Voc de 1.01 V, un facteur de forme FF de 82.67 % et un rendement PCE de 26.44
%.

e Une couche pérovskite de FAosMAgsPbosShosls avec un défaut de 10 présente les
paramétres photovoltaigques suivants : un courant de court-circuit Jsc de 31.45 mA/cm?,
une tension a vide VVoc de 1.13 V, un facteur de forme FF de 82.68 % et un rendement
PCE de 29.41 %.

e Pour la cellule solaire (ITO) / Ceo / FA0.5sMAgsPbosSnoslz /Cu20/Ag & une température
de 300 K, les parametres photovoltaiques sont les suivants : un courant de court-circuit
Jsc de 31.44 mA/cm?, une tension a vide Voc de 1.01 V, un facteur de forme FF de
82.67 % et un rendement PCE de 26.44 %.

e Enfin, pour la méme cellule solaire avec une résistance série de 2 Q-cm? et une
résistance shunt de 10* Q-cm?, les paramétres photovoltaiques sont : un courant de
court-circuit Jsc de 31.44 mA/cm?, une tension a vide Voc de 1.01 V, un facteur de
forme FF de 82.66 % et un rendement PCE de 26.44 %.

Ces résultats mettent en lumiére l'impact significatif des différents parametres sur les
performances de la cellule solaire, offrant des pistes précieuses pour I'optimisation continue de

sa conception et de son rendement.
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