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OZET

YUKSEK LISANS TEZI

IKi BOYUTLU BA,Pbl, PEROVSKIT KATMANI ICEREN GUNES HUCRESI
YAPISININ VERIM OPTIMIZASYONU

Orhan POLAT

Erzurum Teknik Universitesi
Fen Bilimleri Enstittisi

Elektrik Elektronik Miihendisligi Ana Bilim Dali

Danigman: Dog. Dr. Caglar DUMAN

Perovskit giines hiicrelerinin giic doniisiim verimliligi, son zamanlarda hizla artmistir. Bu
gelisme, cihaz mimarisinin optimizasyonu, bosluk ve elektron tasima tabakalarinin iyilestirilmesi ve
yiiksek kaliteli perovskit filmlerin iretilebilmesiyle miimkiin olmustur. Ancak, 3B perovskit giines
hiicreleri neme, 1s1ya ve 1s18a maruz kaldiginda diisiik kararlilik gosterirler. Bu kararlilik sorununa ¢6ziim
olarak, yap1 igerisinde 2B perovskit katmanlari kullamlabilir. Bu c¢alisgmada, NIP yapisindaki
FTO/ETL/3B perovskit/2B perovskit/HTL/Au giines hiicresi modellenmistir. Onerilen yapt SCAPS-1D
yazilimi kullanilarak AM1.5G giines spektrumu aydinlatmasi (1000 W/m?) ve 300 K ortam sicaklig
altinda simiile edilmistir. Farkli ETL ve HTL malzemelerinin karsilagtirmali analiz sonuglarina gore,
strastyla SnO; ve NiO en uygun katman malzemeleri olarak secilmistir. 3B perovskit katman kalinliginin
artisiyla Voc ve FF degerleri diiserken Jsc degeri artmigtir. 2B perovskit katman kalinliginin artirilmasi
durumunda ise simiilasyon sonuglarina gore giines hiicresi performansi olumsuz etkilenmistir. Ayrica, 3B
perovskit katmanindaki kusur yogunlugu artisimin giines hiicresi performansim diisiirdiigii gortilmiistiir.
Simiilasyonlarla perovskit giines hiicrelerinin kararlilik problemlerini en aza indirecek optimum giines
hiicresi tasarlanmaya ¢aligilmigtir. 900 nm kalinliga sahip 3B perovskit katman iizerine kaplama katmani
olarak 9 nm kalinliginda 2B perovskit katmanin yer aldigt FTO/SnO,/3B perovskit/2B perovskit/NiO/Au
yapisina sahip NIP giines hiicresi tasarlanmistir. Optimum giines hiicresi simiilasyonu sonucunda Voc

1,40 V, Jsc 25,59 mA/cm?, FF %79,59 ve PCE %28,58 olarak elde edilmistir.
2024, 49 sayfa

Anahtar Kelimeler: 2B/3B Perovskit, Kararlilik, Giines hiicresi, J-V grafigi



ABSTRACT

MS. Thesis

EFFICIENCY OPTIMIZATION OF A SOLAR CELL STRUCTURE CONTAINING
A TWO-DIMENSIONAL BA,Pbl; PEROVSKITE LAYER
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Power conversion efficiency of perovskite solar cells has increased rapidly in recent years. This
progress has been made possible through the optimization of the device architecture, the improvement of
hole and electron transport layers, and production of high-quality perovskite films. However, 3D
perovskite solar cells exhibit low stability to moisture, heat, and light. To address this stability issue, 2D
perovskite layers can be incorporated into the structure. In this study, an FTO/ETL/3D perovskite/2D
perovskite/HTL/Au solar cell in a NIP configuration was modeled. The proposed structure was simulated
using SCAPS-1D software under AM1.5G solar spectrum illumination (1000 W/m?) and at an ambient
temperature of 300 K. According to the comparative analysis of different HTL and ETL materials, NiO
and SnO, were chosen as the most suitable HTL and ETL materials, respectively. As the thickness of the
3D perovskite layer increased, the Voc and FF values decreased while the Jsc value increased.
Conversely, increasing the thickness of the 2D perovskite layer negatively affected the solar cell
performance according to the simulation results. Additionally, an increase in defect density within the 3D
perovskite layer was found to degrade the solar cell performance. It was aimed to design an optimal solar
cell to minimize the stability problems of perovskite solar cells with the simulations. A NIP solar cell
structure with FTO/SnO,/3D perovskite/2D perovskite/NiO/Au configuration, featuring a 900 nm thick
3D perovskite layer and a 9 nm thick 2D perovskite capping layer, was designed. The optimal solar cell
simulation resulted in a Voc of 1,40 V, a Jsc of 25,59 mA/cm?, a FF of 79,59%, and a PCE of 28,58%.

2024, 49 pages

Keywords: 2D/3D Perovskite, Stability, Solar cell, J-V graph.
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1. GIRIS

1. GIRIS

Iklim degisikliginin ongoriilen ekonomik ve ¢evresel maliyetleri, insan
faaliyetlerinin hizli ve siirdiiriilebilir bir sekilde karbonsuz hale getirilmesini
amaclanmaktadir. Elektrik iiretimi, karbonsuzlastirmanin en kolay alanlarindan biri
olarak kabul edilirken, o6zellikle fosil yakit iiretim kapasitesinin hemen yenilenebilir
enerji kaynaklariyla degistirilmesi ve birgok yiiksek emisyonlu sektdriin ayni anda
elektrik kullanimina gegisi gibi karbonsuzlastirma yol haritalar1 6nerilmektedir (Metcalf
et al. 2023). Giines enerjisinin bol ve temiz olmasi nedeniyle elektrik enerjisi tiretiminde
onemli bir enerji kaynagi olarak goriilmektedir. Genellikle fotovoltaik hiicreler olarak
da adlandirilan gilines hiicreleri, hidroelektrik, riizgar ve gelgit enerjisiyle birlikte en
onemli ¢evre dostu giic kaynaklarindan biri olarak kabul edilmektedir (Shah et al.
2023).

Gilines hiicreleri gelistirilme zamanlarmma ve kullandiklari malzemelere gore

birinci, ikinci, tigtincti ve dordiincii nesil olmak tizere farkli kategorilere ayrilabilir.

Birinci nesil giines hiicreleri, en verimli ve en yaygin olarak kullanilan silisyum
tabanli giines hiicrelerini igerir. Tek kristalli ve ¢ok kristalli glines hiicreleri olarak iKi
alt grupta kategorize edilebilirler. Ince film ve a-Si (amorf silisyum) kullanilan giines
hiicrelerinin ¢ogu ikinci nesil giines hiicreleridir. Bu hiicreler, silisyum tabanl giines
hiicrelerine nispeten daha ucuzdur. Ugiincii nesil giines hiicreleri, nano kristal bazls,
polimer bazli, boyaya duyarli, konsantre ve perovskit giines hiicreleri (PSC)’dir
(Sharma et al. 2015). Doérdiincii nesil gilines hiicreleri arasinda; ¢ok eklemli giines
hiicreleri, asagi-yukar1 doniisiim giines hiicreleri, termofotovoltaik giines hiicreleri ve

ara bant yapili giines hiicreleri gosterilebilir (Kiziloglu 2015).

Geleneksel silisyum tabanli giines hiicreleri, yiiksek maliyetlerine ragmen
yiiksek verimlilik sagladiklari i¢in uzun zaman tercih edilmistir. Ancak, zamanla esnek
tretim teknikleri kullanilarak tretilebilen, diisik agirlikli, diisik maliyetli ve
miikemmel verimlilige sahip tglincii nesil ve gelisen gilines hiicresi teknolojileri
piyasaya ¢ikmigtir (Shah et al. 2023). Halide perovskit giines hiicreleri, belki de yakin

gelecekte kullanilmaya baglanacak en umut verici yeni giines hiicresi teknolojisidir.
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Tamamen geri doniistiiriilebilir malzemeler ve iiretim siiregleri kullanarak tiretilen tek
bilesenli yapilarda, silisyum giines hiicrelerinin verimlilikleri asilabilmistir. Ayrica,
yaklasik olarak oda sicakliginda iiretilebilmeleri, potansiyel olarak silikon tabanli giines
hiicrelerinden ¢ok daha ucuz olmalarini saglar. Ancak, en yiiksek verimlilikteki halide
perovskit hiicrelerde, g¢evresel etkenlere karsi hassas olan ii¢ boyutlu (3B) halide
perovskit sogurucu tabaka kullanilmaktadir (Metcalf et al. 2023).

2B/3B perovskit yapilar i¢in farkli {iretim teknikleri ve malzeme
kombinasyonlar1 denenmektedir. Hidrofobik bosluk katyonlar1 ile 3B perovskit
oOrgiisiiniin boliinmesiyle olusturulan iki boyutlu (2B) perovskitler, 3B perovskitlere
gore Onemli Olclide kararlidir. Ancak, bu sogurucularla yapilan cihazlar verimlilik
acisindan 3B halide perovskit hiicrelerinden geride kalmaktadir. Bir giines hiicresinde
yiiksek kararlilik ve yiiksek verimliligin ayni yapida elde edilebilmesi istenir. 3B
halojentir perovskitler ve 2B halojeniir perovskitler, ¢esitli mimarilerde tek bir cihazda
bir araya getirilebilecek son derece uyumlu malzemelerdir. Ozellikle 3B ve 2B
halojentir perovskitlerin tek bir giines hiicresinde birlestirilmesiyle, 3B perovskitlerlerin
verimliliginden 6diin vermeden 2B perovskitlerlerin kararliligi elde edilebilir. Ek
olarak, 3B-2B halojeniir perovskitler kusurlarin, tane smirlarinin ve arayiizlerin
pasiflestirilmesi yoluyla, tek bilesenli yapilardan daha {istiin stabilite ve verimlilik

olusturabilir (Metcalf et al. 2023).

Biiyiik organik katyonlarin 3B perovskit filmlere dahil edilmesi, bu katyonlarin
nasil yerlestirildiklerine, film kalinligina, biriktirme tekniklerine ve malzemenin optik
sogurma, tastyici hareketliligi ve bant aralig1 gibi fotofiziksel 6zelliklerine bagl olarak
farkl1 yapilar ortaya ¢ikarabilir. Bu yapilar genellikle karisik 3B/2B perovskit, 3B
perovskit lizerinde bir kaplama katmani olarak 2B perovskit ve 3B perovskitin 2B
perovskit ile pasivasyonu olmak tizere {i¢ ana kategoride incelenir (Kumar et al. 2022).
Perovskit filmlere biiyiik katyonlarin eklenmesinin birinci olas1 etkisi, karisik 2B/3B
fazlarin olusumudur; bu durum, filmlerde hem 2B hem de 3B perovskit kristalitlerinin
mevcut oldugu anlamina gelir. 3B perovskit taneleri arasina serpistirilmis bir 2B
butilamonyum (BA) fazimin dahil edilmesini heteroyap: igindeki 1smimsiz yiik
rekombinasyonunu bastirmaktadir (Ortiz-Cervantes et al. 2019). Olusacak ikinci yap1

ise, 3B perovskit filmin {izerinde, alttaki filme zarar vermemesi beklenen bir 2B
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perovskit filmi olusturmaktir. 2B kaplama katmaninin, cihazlarin stabilitesini onemli
oOl¢iide artirabilen kapsiilleyici bir hidrofobik katman gorevi goérdigi gosterilmistir. 2B
perovskitler olusturmaya ¢alisirken, biiyiik organik katyonlarin varliginin yaratabilecegi
diger bir olasi sonu¢ da tane siirlariin pasiflesmesidir. Pasivasyon, genellikle dahil
edilen katyonlarin kristalitlerin sinirlarina baglanmasiyla gerceklesir. Bu islem, suya,
1stya, oksijene ve UV 1s18ina karsi genel stabiliteyi artirirken, aynt zamanda filmin
fotofiziksel ozelliklerini de iyilestirir. Genel olarak pasiflestirilmis yapilar olaganiistii
optik oOzellikler, tekdiize morfoloji ve daha az kusur tuzagi bolgesi sergiler ve bu da
elektron-bosluk rekombinasyon oraninin azalmasina neden olur (Ortiz-Cervantes et al.
2019).

Bu tez caligsmasi kapsaminda, SCAPS-1D yazilimi yardimiyla, hidrofobik
ozellige sahip olan 2B BA,Pbl; halojeniir perovskit tabakasinin, cihaz stabilitesini
artirmak amaciyla 3B MAPbI; halojeniir perovskit tabakanin {izerine kaplama katmani
olarak uygulandigi bir perovskit giines hiicresi yapisi olusturulmustur. Olusturulan
yapida, 2B perovskit ve 3B perovskit katman kalinliklarinin, 3B perovskit katmandaki
kusur yogunlugunun (Nt), farkli elektron tasima katmani (ETL) ve bosluk tasima
katmani (HTL) katmanlarinin giines hiicresi performansi tlizerine etkisi incelenmistir.
Bu amagla akim yogunlugu-gerilim (J-V) ve kuantum verimliligi (QE) grafikleri elde
edilmis ve agik devre gerilimi (Voc), kisa devre akim yogunlugu (Jsc), dolgu faktorii
(FF) ve gii¢ donisiim verimliligi (PCE) degerleri karsilastirilarak optimum giines
hiicresi yapisi elde edilmistir. Optimum giines hiicresi 2B perovskit katmanin, 3B
perovskit katman fiizerine kaplama katmani olarak uygulandigi FTO/SnO,/3B
perovskit/2B perovskit/NiO/Au katmanlarindan olusan NIP yapiya sahiptir. Yapida 75
nm kalinligindaki NiO, HTL katmani olarak, 80 nm kalinligindaki SnO, ise ETL
katmani olarak secilmistir. 2B perovskit olan BA,Pbls’tin, 3B perovskit olan MAPbI;3
tizerinde kaplama katmani olarak beraber kullanildigi yapida, 2B perovskit kalinligi 9
nm, 3B perovskit kalinlig1 ise 900 nm olarak alinmistir. 3B perovskit katmandaki kusur
yogunlugu degeri ise 10" cm™ olarak belirlenmistir. Olusturulan optimum yapida
simiilasyonu sonucunda, Voc 1,40 V, Jsc 25,59 mA/cm?, FF %79,59 ve PCE %28,58

degerleri elde edilmistir.
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Yao et al. (2015) tarafindan gerceklestirilen ¢alismada, 3B kursun-halojeniir
(MAPDbX3) perovskit iizerine, polimerik amonyumdan tiiretilen 2B perovskit
(PEI)2(Pbls) katman biriktirilmis ve yerinde olusturulmus katmanli perovskitin
(PEI2(Pbl4), 3B perovskit iizerindeki morfolojik ve arayiliz kontrolii yoniinden Kritik
etkisi arastirtlmistir. 2B perovskitleri olusturmak i¢in bosluk tagima katmani ile
metilamonyum kursun halojeniir katmani arasindaki ylizeye dallanmis polietilenimin
hidriyodidi (PEI-HI) yerlestirilmistir. Yeni 2B perovskit malzemelerin, polimerik
amonyum ve kursun halojeniir ¢ozeltilerinin iki agamali ardigik biriktirilmesiyle tavlama
olmadan ortam kosullari altinda kolayca elde edilebilecegi gozlemlenmistir. Katmanli
malzemelerin 3B perovskitin film olusumunu modiile edip edemeyecegini ve nem
stabilitesini arttirip arttiramayacagi degerlendirilmistir. Yapi igerisinde kullanilan 2B
perovskit arayiizle daha iyi enerji seviyesi hizalamasi sagladig1 gozlemlenmistir. Ayrica,
neme karsi olduk¢a dayanikli 2B malzemelerin dahil edilmesi, perovskit giines
hiicrelerinin uzun vadeli stabilitesini artirmistir. Ilk kez olusturulan bu hibrit giines

hiicresi yapisi ile PCE degeri %13,8 olarak elde edilmistir.

Ma et al. (2016) tarafindan gerceklestirilen ¢alismada, 2B (CA:Pbls) ve 3B
(MAPbBICl5.) perovskit katmanlari birlestirilerek hibrit bir yap1 olusturulmustur. 2B/3B
hibrit yapilarin 3B perovskit yapilara gére dnemli avantajlar sundugu gosterilmistir.
Ozellikle, %63 +5'lik yiiksek nem kosullarinda 2B/3B hibrit yapilarda filmlerin ve
cithazlarin nem stabilitesinde belirgin bir iyilesme gozlemlenmistir. 2B/3B perovskit-
hibrit filmler 40 giin sonra herhangi bir bozulmaya ugramazken, aym kosullar altinda
3B perovskitler 8 giin sonra tamamen ayrigmistir. Ayrica, 2B/3B perovskit-hibrit
yapilar, 220 saat sonunda orijinal verimliliginin %54'lnii korurken, 3B perovskit yapilar
sadece 50 saat icinde tlim verimliligini kaybetmistir. Cihaz performansinda, 2B/3B
hibrit perovskitlerin optimizasyon sonrasinda PCE degeri %13,86 olarak elde edilmis ve

3B perovskitlerin %13,12'lik PCE degerleri ile karsilastirilabilir sonuglar elde edilmistir.

Koh et al. (2018) tarafindan gergeklestirilen ¢alismada arayiiz kusurlarini ve
bosluklar pasiflestirmek ve nem toleransini arttirmak i¢in 3B perovskit yapisi iizerine

2B alkilamonyum halojeniir perovskitler olusturulmustur. Bu sekilde olusturulan hibrit
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3B/2B perovskit filmler daha uzun fotoliiminesans Omiirlerinin yani sira daha diisiik
tuzak durum yogunlugu sergilemistir. Bu durum, yiizey veya tane sinirlarindaki
katyonik ve halojeniir bosluklarinin pasiflestigi ve boylece 1s1n1msiz rekombinasyonun
azalttigin1 ortaya koyulmustur. Daha da 6nemlisi, hibrit 3B/2B perovskitin, saf bir 3B
perovskite gore daha yiiksek ortam stabilitesi sergiledigi ve 2B perovskitteki uzun
alifatik karbon zincirlerinin hidrofobik yapisindan dolayr ek bir nem itici etkisi
gosterdigi bulunmustur. 3B/2B hibrit yap:1 ile PCE degeri %14,17'den %15,74'e
cikarilmigtir. Ayrica 1.000 saniye boyunca aydinlatma altinda hibrit 3B/2B perovskit
giines hiicresi baslangictaki PCE degerinin %86'sin1 korurken, 3B perovskit yapinin ise
PCE degerinin neredeyse %40'mi1 kaybettigi gérillmiistiir.

Akin (2019) tarafindan gerceklestirilen ¢alismada perovskit/spiro-OMeTAD
arayliz tabakasi olarak 1-phenyl-1H-tetrazole-5-thiol (PT(thiol)) molekiillerinin
kullanildig1 giines hiicreleri iirettildi. Arayliz malzemesi olarak kullanilan PT(thiol),
farkli konsantrasyonlarda (1, 5, 10 ve 20 mg/ml) 2-propanol iginde ¢oziilerek
hazirlanmis ve dondiirerek kaplama yontemi ile perovskit yiizeyine uygulanmistir. Bu
arayiiz tabakasinin kullanildigi hiicrelerde Voc degerlerinde 40 mV'luk bir iyilesme
saglanmis ve %19,5’luk verim elde edilmistir. Fotovoltaik performanstaki bu iyilesme,
perovskit tabakasinin ylizeyindeki ve tane sinirlarindaki rekombinasyon merkezlerinin
pasivasyonu ile ag¢iklanmistir. Ayrica, arayiiz tabakasinin, hiicrenin operasyonel
kararliligima 6nemli katki sagladigi belirlenmistir. Stirekli 151mim altinda ve %40 nem
iceren bir ortamda gerceklestirilen kararlilik testlerinde, arayiiz tabakali hiicrelerin 300
saat sonunda baslangi¢ verimlerinin %75'in1 korudugu tespit edilmistir. Bu sonuglar,
PT(thiol) molekiillerinin perovskit hiicrelerin en O6nemli sorunlarindan biri olan
kararlilik problemine ¢6ziim sunma potansiyeline sahip oldugunu ve aym1 zamanda

yiizey 6zelliklerini iyilestirerek hiicre performansini artirdigin1 gostermektedir.

Jiang et al. (2020) tarafindan gerceklestirilen caligmada perovskit giines
hiicrelerinin verimliligini ve stabilitesini artirmak amaciyla, 3B perovskitlerin iistiine 2B
Dion-Jacobson (DJ) perovskitlerden olusan bir kaplama katmani uygulanmistir. 3B
perovskit filmi, tek adimli dondiirerek kaplama ve anti-solvent destekli biriktirme
yontemiyle hazirlanmistir. Daha sonra, izopropanol i¢inde farkli konsantrasyonlara (1,5

ve 10 mg/mL) sahip ODAI: ¢ozeltisi, 3B perovskit katmaninin iizerine dondiiriilerek
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kaplanmaistir. Normal atmosfer altinda, 90°C sicaklikta 5 dakika boyunca tavlama iglemi
gerceklestirilmistir. Bu siiregte, ODAI, tuzunun Pbl; ile reaksiyonu sonucunda ince bir
DJ 2B perovskit tabakasi olusturulmustur. Ayrica, dogrudan 3B yap1 {izerine biiyiitiilen
DJ 2B perovskit tabakasi, en yiiksek dolu molekiiler orbital seviyesinin olusturulmasina
katki sagladigi goriilmiistiir. Bu durum, giines hiicresindeki bosluklarin daha etkili bir
sekilde cikarilmasint ve iletilmesini saglayarak cihazin verimliligini 6nemli 6l¢iide
artirmustir. Kapsiillenmemis DJ 2B/3B perovskit giines hiicrelerinin %85'lik sabit bagil
nem altinda yiiksek stabilite ile %21,6'lik yiiksek verimlilik sagladig1 gézlemlenmistir.

Kumar et al. (2021) tarafindan gergeklestirilen ¢alismada, ITO/Nb-Ti20s/3B
Perovskit/2B Perovskite/Spiro-OMeTAD/Au katmanlari bir araya getirilerek bir
perovskit giines hiicresi yapisi olusturulmustur. Bu yapt SCAPS-1D yazilimu ile simiile
edilmis ve hem 2B perovskit hem de 3B perovskit katmanlarinin kalinliklarinin ¢esitli
fotovoltaik parametreler lizerindeki etkisi detayli bir sekilde analiz edilmistir. 2B
perovskit katman kalinligmin artirllmasinin giines hiicresi parametrelerini olumsuz

etkiledigi gosterilmistir.

Adihetty et al. (2021) tarafindan gergeklestirilen ¢alismada, PIN yapiya sahip
CAM/ITO(TCO)/PEDOT(HTL)/i-2B-MAPI/i-3B-MAPI/i-2B-MAPI/PCBM(ETL)/Ag
giines hiicresi yapist olusturulmustur. Bu yapidaki 2B/3B/2B temel hiicre modeli,
SCAPS-1D yazilimi kullanilarak simiile edilmistir. 3B-MAPI katmanindaki derin kusur
yogunlugu konsantrasyonlart degistirilerek hiicre performansindaki degisiklikler
gozlemlenmistir. Calisma sonuglarma gore, 3B-MAPI katmanindaki derin kusur
yogunlugunun artmasi, karanlik akimin artmasina ve giines hiicresi i¢indeki SRH
rekombinasyonunun artmasina neden olmustur. Sonuglar, 3B-MAPI sogurucu
katmanindaki SRH rekombinasyonunu en aza indirmek i¢in derin kusur yogunlugunun

102 cm™'i gegmemesi gerektigi sonucunu ortaya koymustur.

Liu et al. (2021) tarafindan gergeklestirilen c¢alismada, FAPbBr; giines
hiicrelerinde 2B/3B perovskit arayiizii olusturmak icin basit ve etkili bir yontem olan
fenetilamonyum bromiir (PEABr) isleme yontemi kullanilmistir. Bu yontemle, PEABr
cozeltisi kullanilarak 3B perovskit filmleri iizerine ¢ok ince bir tabaka halinde 2B

PEA,PbBr, perovskit katmani basariyla olusturulmustur. 2B perovskit katmani olmayan
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cihazlara kiyasla arayliz kusurlarimi 6nemli oOlgiide giderildigi ve sonug¢ olarak
verimliligin arttig1 gézlemlenmistir. Ayrica, perovskitin nem toleransini iyilestiren PEA
katyonundaki hidrofobik alkil zincirleri, giines hiicresinin stabilitesini de artirmustir.
Sonug olarak, 2B perovskit arayiiz modifikasyonuna sahip yari seffaf giines hiicresinde

FF degeri %76,4 ve PCE degeri %8,7 olarak elde edilmistir.

Kumar et al. (2022) tarafindan gergeklestirilen c¢aligmada, ITO/NiO/2B
perovskit/3B perovskit/PCBM/Au katmanlardan olusan PIN yapiya sahip giines
hiicresinin simiilasyonu gergeklestirilmistir. Simiilasyonlar SCAPS-1D yazilimi ile
gerceklestirilerek yapi optimize edilmistir. Simiilasyon sonuglari, elektronlarin ve
bosluklarin sirastyla 3B sogurucu katmandan, elektron tagima katmanima ve bosluk
tasima katmanima etkili bir gecisinin oldugunu ortaya c¢ikarmistir. Simiilasyonlar
sonucunda 2B perovskit katmanmim PCE iizerinde kiigiik bir etkiye sahip oldugunu
ancak histereziyi biiyiik 6l¢iide arttirdigi gézlemlenmistir. Elde edilen 1,2 V'luk iyi Voc
degeri, 2B perovskitin arayiiz kusurlarinin biiyiik 6l¢iide pasiflestirdigini gostermistir.
Calismalarinda, FTO/NiO/2B perovskite/3B perovskite/PCBM/Ag yapist ile %19'un
tizerinde PCE degeri elde edilmistir.

Duan and Dai (2022) tarafindan gergeklestirilen ¢alismada, perovskit giines
hiicrelerinin MAPDI3; katman yiizeyini pasiflestirmek i¢in Fenetilamonyum bromiir
(PEABr) eklenmistir. PEABr, dondiiriilerek kaplanmigs ve termal tavlama sirasinda
perovskit filmlerin tane sinirlarma yayilmstir, bdylece 2B/3B hibrit bir yap:
olusturulmustur. Olusan yapi, MAPbI3 katmani ile PCM katmani arasindaki arayiiz
kusurlarin1 azaltmistir. Simiilasyonlar, arayiizdeki kusur durumu yogunlugunun
azalmasimin cihazin FF degerinin artirdigin1 gostermis ve PEABr ile yapilan deneysel
sonuglart dogrulamistir. PEABr igsleminden sonra perovskit giines hiicrelerinin PCE
degeri %17,95'ten %19,24'e yiikselmistir. Ayrica ¢aligmada, 2B/3B hibrit yapinin ayni
zamanda su ve oksijen girisini engelledigi ve bu sayede perovskit cihazin stabilitesinin

onemli Olgiide iyilestigi goriilmiistiir.

Huang et al. (2023) tarafindan gergeklestirilen ¢alismada, 2B perovskitlerin 3B
perovskit tizerine istiflenmesi ile 2B/3B yap1 olusturulmustur. 3B perovskit ile bosluk

tasima katmani arasina yerlestirilebilen konjuge florlu benzimidazolyum katyonu
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(FBIm+) iretilmistir. (FBIm),Pbl, ve (FBIm),PbBr,'iin 2B tek kristalli yapida olduklari
X 111 kirmimi (XRD) olgtimleri ile dogrulanmistir. 3B perovskit {izerine olusturulan
2B perovskit yap1 araylizey kusurlar1 pasiflestirmis, daha iyi kristallesme saglamis ve
tuzak yogunlugunu azaltmistir. Ayrica yapimin enerji seviyesi diizenlemesinin, karsit
iyonun iyodiirden bromiire degistirilmesiyle diizenlenebildigi, bu durumun bogluk
cikarma ve cihaz performanslarini iyilestirdigi bildirilmistir. Calismada FBImBr iceren

cihazlar i¢in %23'lik yiiksek verimlilik elde edilmistir.

Yang et al. (2023) tarafindan gergeklestirilen c¢alismada, Dion-Jacobson 2B
perovskit ile perovskit giines hiicrelerinde verimli ve stabil bir FAPbI tabanli 2B/3B
hetero yap1 olusturulmustur. 2B destekli 3B biiyiimenin kristalizasyon dinamiklerini
derinlemesine anlamak igin, filmlerin XRD karakterizasyonu, 25°C’den 150°C’ye kadar
yapilan termal tavlama islemleri sirasinda gergeklestirilmistir. XRD 6l¢iimlerinde, 2B
perovskit ilavesiyle kristallesme sirasinda daha giiclii kirinim yogunlugu olustugu
goriilmustiir. Ayrica, XRD o0l¢iimii sirasinda 2B/3B filmde 20 = 8.8° agisinda 2B
(4AP)Pbl; bilesiginin olusumu gozlemlenmistir. 2B/3B  filmlerin termal tavlama
sirasinda daha az kafes degisimi gosterdigi belirlenmis ve bu durumun, 2B bilesenin, 3B
perovskitin kafes gerilimini azalttigi gosterilmistir. Amidino bazli 2B/3B heteroeklem
perovskit filmleri ile iiretilen sert ve esnek gilines hiicrelerinden sirasiyla %24,9 ve

%22,3 gibi yliksek PCE degerleri elde edilmistir.

Zhang et al. (2024) tarafindan gergeklestirilen ¢alismada, 2B/3B perovskit giines
hiicrelerinin ¢alisma mekanizmalarini ve tasarim ilkelerini agiklamak igin geleneksel bir
perovskit giines hiicresi dnerilmistir. Simiilasyonlar COMSOL Multiphysics platformu
kullanilarak sonlu elemanlar yontemi ile gergeklestirilmistir. 2B/3B perovskit
tasariminin  perovskit gilines hiicrelerin iyon gociinii cihaz fizigi perspektifinden
engelleyebilecegi olgusu ilk olarak bu ¢alismada bildirilmistir. Ayrica, 2B/3B perovskit
yapisinin, genis bant aralikli perovskit giines hiicreleri tizerinde daha belirgin bir etkiye

sahip oldugu gdosterilmistir.

Meskini and Asgharizadeh (2024) tarafindan gerceklestirilen ¢alismada,
SCAPS-1D yazilimi kullanilarak perovskit giines hiicrelerinin ETL katmaninda
kullanilan farkli TizC; igeriklerine sahip SnO,-TizC, (2 boyutlu MXene) bulunan ve
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SnO,-Ti3C,  bulunmayan cihazlar {izerinde incelemeler  gergeklestirilmistir.
ITO/SnO,/CH3NH3Pbls/Spiro-OMeTAD/Ag ve agirlikga %1,0 TisC, igeren SnO,—
TisC,’nin  ETL  katmam olarak  kullanilmast  durumunda ITO/SNnO,—
Ti3Co/CH3NH3Pbl3/Spiro-OMeTAD/Ag  cihaz  mimarisine  sahip  iki  yap1
karsilagtirilmistir.  ETL  katmanina eklenen 2B MXene'nin, hiicrenin gelismis
performansinin temel nedeni olan arayiizey rekombinasyonunu azaltmada 6nemli bir rol
oynadigi ve MXene’ye sahip yapinin %27,81'lik nispeten yiiksek bir PCE degeri

olusturdugu bildirilmistir.

Dandali et al. (2023) tarafindan gergeklestirilen ¢aligmada, grafenin perovskit
giines hiicrelerindeki etkisini degerlendirmek amaciyla, grafenli ve grafensiz cihazlarin
performanslarini karsilagtirmak i¢in SCAPS-1D yazilimi kullanilmistir. Arayiiz kusur
yogunlugunun cihaz performansi iizerindeki etkilerini hesaba katmak amaciyla modele
TiO,/MAPDI;, MAPbDI;/Grafen ve Grafen/Spiro-OMeTAD olmak {izere ii¢ arayiiz
katmani dahil edilmistir. Ayrica modellenen perovskit giines hiicreleri i¢in sogurucu
katki konsantrasyonu, sogurucu kusur yogunlugu, ETL katki konsantrasyonu, HTL
katki konsantrasyonu, seri direng ve sont direncinin etkileri de degerlendirilmistir.
Herhangi bir optimizasyon olmadan, grafenle modifiye edilmis cihaz %20,911 PCE
degeri olustururken, karsilastirilan yap1 %20,677 degerinde PCE firetmistir. Olusan bu
farkin ¢ogunlukla daha diisiik rekombinasyon kayiplarindan ve arayiizey 1simnimsiz
rekombinasyonun daha etkili bastirllmasindan kaynaklandig: ifade edilmistir. Optimize

edilmis grafen tabanli giines hiicresinde PCE degeri %26,667 olarak elde edilmistir.
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3.1. Giines Hiicreleri

Giines radyasyonunun elektrige dontisiimii, ilk kez 1839 yilinda Alexandre-
Edmond Becquerel tarafindan gozlemlenen fotovoltaik etki ile agiklanmistir. Bu etki,

yari iletken malzemelerde gozlemlenebilir (Sampaio and Gonzalez 2017). Sekil 3.1°de

iletken, yart iletken ve yalitkanlara ait bant yapilar1 gosterilmektedir.
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Sekil 3.1. (a) Iletkenlerin, (b) yar1 iletkenlerin ve (c) yalitkanlarin bant yapilari

Hemen hemen tiim fotovoltaik cihazlar, PN eklemi igerir. Glines 151811, elektrik
akimma doniistiren bu cihazlar giines hiicreleri veya fotovoltaik hiicreler olarak

adlandirilir. Sekil 3.2°de PN eklemi ve N tipi ve P tipi yari iletken bolgelerdeki azinlik

ve ¢ogunluk tasiyicilar1 gosterilmektedir.
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Sekil 3.2. PN eklemi ve N ve P tipi yan iletken bolgelerdeki azinlik ve ¢ogunluk

tastyicilart.
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Giines 15181, bir yart iletkene ulastiginda enerjisi yari iletkenin yasak bant
araligindan daha yiiksek olan fotonlar, degerlik (valans) bandindaki elektronlari
iletkenlik bandina ¢ikararak elektron-bosluk ciftleri olusturabilirler. Elektron-bosluk
ciftlerinin elektrik alan yardimiyla birbirinden ayrilmasiyla yiik tizerinde bir fotoakim
elde edilebilir. PN eklemin dahili elektrik alani elektron-bosluk ¢iftlerini ayirmak igin

kullanilabilir. Sekil 3.3’te giines hiicresinin temel ¢alisma prensibi gosterilmektedir.

5
g
g
8 l Elektron
n-tip1 yar iletken . Yik 4
~ p-tipt yart iletken T
Bosluk
Elektrik akim

Sekil 3.3. Giines hiicresinin ¢alisma prensibi

3.2. Giines Hiicresi Parametreleri

Giines hiicrelerinin karekterizasyonu, giines 1s18ma benzer 11k iretebilen solar
simiilatorler yardimi ile gerceklestirilir. Karakterizasyon yapilirken karanlikta ve 1s1k
altinda bir giines hiicresinin akim-gerilim (I-V) grafigi elde edilir (Kietzke 2007). Sekil
3.4’te karanlik ve 151k altinda elde edilen 6rnek 1-V grafigi gosterilmektedir.

11
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Sekil 3.4. |-V egrisi

Bir giines hiicresinin performansi [-V 0Olgiimlerinden tiiretilen parametrelerle
tanimlanir. Akim-gerilim grafigi kullanilarak V., Is., PCE ve FF gibi temel giines

hiicresi parametreleri elde edilebilir (Mi et al. 2014).
3.2.1. Kisa devre akim

Glines hiicresi 1ginlandiginda, 151k etkisi ile olusan elektronlar elektrik alan etkisi
ile N tipi yar1 iletkene, bosluklar ise P tipi yar1 iletkene dogru taginir. Elektronlarin ve
bosluklarin bu hareketi ile olusan akim I; olarak ifade edilir. Fotovoltaik akimin
uretilmesi siirecinde fotovoltaik akimin tersi yonde bir ileri |, akimi da
iiretilecektir. Sonug olarak, giines hiicresinin ¢ikis akimi I, bu iki akim arasindaki fark

olarak tanimlanir.

Giines hiicresinin ¢ikis akimi1 Denklem 3.2 kullanilarak hesaplanabilir.

I1=1 —1, [exp (%) — 1] (3.2)

Denklem 3.2°de, [, ters doyma akimini ve Vp, PN eklem gerilimini

gostermektedir. [; akimi 1518 yogunluguyla dogru orantili olan fotovoltaik akim, n ise

12
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idealite faktoridiir ve degeri genellikle 1-2 araligindadir. T Kelvin derece cinsinden
sicaklik, g birim elektron yiikii ve kg Boltzmann sabitini gosterir. Giines hiicrelerinin
seri direnci ihmal edilebilirse Vj,, giines hiicresinin gergek gerilimi V olarak ifade
edilebilir (Li et al. 2022).

Giines hiicresinin kisa devre edilmesi durumunda gerilim sifira diisecek ve ¢ikis
akimi gergek akima ve dolayisiyla kisa devre akimina esit olacaktir. Yani, Denklem

3.2%e gore kisa devre akim1 I, = I; olur.
3.2.2. A¢ik devre gerilimi

Giines hiicresinin agik devre yapilmasi durumunda devreden herhangi bir akim
olugsmaz yani giines hiicresinin iirettigi gergek I akimu sifir olur. Bu durumda elde edilen
gerilim, agik devre gerilimi V), olarak tanimlanir (Li et al. 2022). Denkle 3.2

kullanilarak agik devre gerilimi i¢in Denklem 3.3 elde edilir.
_ nkgT IS_C
Voe = "25 ln(lo +1) (3.3)

3.2.3. Dolgu faktorii

Bir giines hiicresinden elde edilebilecek en yiiksek akim ve gerilim sirasiyla kisa
devre akimi ve agik devre gerilimidir. Ancak, giines hiicresinin kisa devre ya da agik
devre edilmesi durumunda giines hiicresinin tirettigi gii¢ sifirdir. Dolgu faktorii FF, V¢
ve Iy ile birlikte bir gilines hiicresinin trettigi giicii belirler (Li et al. 2022). Dolgu

faktorii Denklem 3.4’de gosterildigi gibi hesaplanir.

FF = tm = Jmin (3.4)

VOCISC VOCISC

Denklem 3.4’de P, giines hiicresinin iiretebildigi giicti ve Vi, Ve Iy ise sirasiyla
bu giiclin olustugu gerilim ve akim degerlerini gostermektedir. Grafiksel olarak FF
giines hiicresinin [-V egrisine sigacak en biiyiik dortgenin alanidir. Sekil 3.5’te FF alani

I-V grafigi lizerinden gosterilmistir.
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&*
Isc Maksimum
: T —_ Gii¢c Noktasi
" N (MPP)
|
& FF ||
E |
< ll Voc

Gerilim (V) Vim
Sekil 3.5. |-V grafigi iizerinden FF gosterimi

I-V egrisinde gosterilen maksimum giic noktast (MPP), bir giines hiicresinin
standart test kosullarinda iiretebilecegi maksimum giicii temsil eder. Isc ve Voc
degerlerinin maksimum gii¢ sagladigi yer en ideal maksimum gii¢ noktasidir. Dolgu
faktorti, I-V egrisinin altina yerlestirilebilecek, olasi en biiyiik dikdortgenin alanidir.
Yiizde olarak dolgu faktorii ne kadar yiliksek olursa hiicre performansi o kadar iyidir
(Mandong 2019).

Im ve Vp, degerlerinin birbirlerine yakin biiytikliikkte olmasi durumunda Py, en
yiiksek degerini alacagi i¢in FF degeri [-V egrisinin bir kareye ne kadar benzediginin bir
gostergesidir. Bir giines hiicresinin FF'si diren¢ kayiplarina baglidir. Higbir kaybi
olmayan ideal bir giines hiicresinin FF'si 1°dir. Ancak pratikte boyle bir degere ulasmak

miimkiin degildir. Dolayisiyla FF degerinin 1’e oldukga yakin olmasi arzu edilir (Shah
et al. 2023).

3.2.4. Giines hiicresi verimliligi

Giines hiicresinin verimi, elektriksel c¢ikis giici Pp’nin, gilines hiicresine
uygulanan giinesten alinan giris giicii Pin’e oran1 seklinde ifade edilir. Denklem 3.4
kullanilarak #, Denklem 3.5°deki gibi elde edilir.

_ IscVocFF
Pin

(3.5)
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Giines hiicresi verimi #, Qiines hiicresinin giines 151811 elektrik enerjisine
doniistiirme kabiliyetini 6lgmek i¢in kullanilan gili¢ doniisiim verimliligi olarakta ifade

edilir.

Giines hiicrelerinde kullanilmakta olan bir diger verimlilik ise kuantum
verimliligidir. Kuantum verimliligi, belirli bir dalga boyundaki absorbe edilen foton
sayisinin, elektron veya 1sik yoluyla doniistiiriilen foton sayisina orani olarak

hesaplanabilir (Kalyani and Dhoble 2015).

3.3. Giines Hiicresi Esdeger Devresi

Gilines hiicreleri basit bir esdeger devre kullanilarak analiz edilebilir. Sekil

3.6’da 6rnek bir giines hiicresi esdeger devresi gosterilmektedir.

I Vv
ph
! Ry,

Sekil 3.6. Giines hiicresi esdeger devresi

Esdeger devrede seri direng (R;), sont direng (Rgy,) ve sont dirence paralel sabit
akim kaynagi (I,,,) bulunmaktadir. Seri direng temel olarak yari iletken malzemelerin ve
metalik kontaklarm direncinden kaynaklanir. Sont direng ise baglanti bdlgesindeki
kristal kusurlar1 nedeniyle olusur. Sekil 3.6'da gosterilen esdeger devre, giines
hiicrelerinin ¢ikis performansini anlamak i¢in gerekli olan Jsc, Voc, Rs, Rsh ve FF gibi

onemli parametreleri icerir (Koide et al. 2006).
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3.4. Perovskit Malzemeler

Perovskit terimi kalsiyum titanyum oksid (CaTiOs) kristal yapisina sahip,
ABX3 genel formiilii ile karakterize edilen bir grup bilesigi tanimlamak i¢in kullanilir.
Sekil 3.7°de ABXj3 genel formiillii perovskit kristal yapisinin sematik bir seklini

gostermektedir.

Cs
Sekil 3.7. ABX3 formiiliine sahip perovskit kristal yapisi

ABX; formiilinde, A, organik katyonlar MA olarak da adlandirilan
metilamonyum (CH3NH3") veya inorganik Cs*, K*ve Rb"iyonlar1 ya da bunlarin
karisimi olabilen tek degerlikli katyonlari gosterir. B ve X ise sirastyla iki degerlikli bir
metal katyonunu (Pb2" veya Sn2") ve halojeniir anyonunu (CI, Br” veya I") temsil eder
(Dou et al. 2022).

Perovskit olusturmak i¢in A, B ve X'in iyonik yarigaplarmin Denklem 3.6 ile
verilen tolerans faktoriinii (t) ve Denklem 3.7 ile verilen oktahedral faktoriini (u)

karsilamas1 gerekmektedir.

_Rp+Rp
t ~ J2(Rg+R%) (3.6)
R
U= i (3.7)
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Denklem 3.6 ve 7’de Ry, R ve Rx sirasiyla A, B ve X'in iyonik yarigaplaridir.
Tolarans ve oktahedral faktor hesaplamalari perovskit kristalinin olusmasi i¢in gerekli
aralig1 belirtmektedir. Tolerans faktorii 0,81 ve 1,11 araliginda oldugunda ve oktahedral
faktoriin 0,44 ve 0,9 araligina oldugunda perovskit Kristalini olusmaktadir (Green et al.
2014). Sekil 3.8’de farkli perovskitler i¢in télerans ve oktehedral faktor araliklari

gosterilmektedir.
080
0.80 4 Perovskit olusum arahg
0.70 —
el O X
g 0.60 - O < + X
2 o U X +
0.50
5 O X
=
0.40 —
2
E 030 OMAPbl;  CIMAPbBr, < MAPBCI,
O a0 OMASnl;  CIMASnBr, & MASnCL
' XEAPbl,  -+EAPbBr,  XEAPbCI,
010 X EASnl;  -+EASnBry  XEASNnCl
0.00 T T T T T
0.75 0.80 0.85 0.80 0.85 1.00 1.05

Tolerans Faltori, t
Sekil 3.8. Farkli perovskitler i¢in tolarans ve oktahedral faktorleri

Perovskitler, inorganik ve halojeniir perovskit olmak {izere iki sinifa ayrilmistir.
Inorganik perovskitler, yiiksek agik devre gerilimine sahip metilamonyum oksit ile
uiretilebilirler. Halojeniir perovskitler, genel formiili ABX3 ile ifade edilir. Burada X’e
ait halojen elementleri iyodiir (I), bromiir (Br), kloriir (Cl) igerir ve halojeniir
perovskitler genis bir optik emilim araligina sahip olup, yiiksek verimlilikleri ile
bilinirler (Sahoo et al. 2018).

3.4.1. Perovskit giines hiicrelerinin yapisi ve ¢calismasi

Tipik ¢ok katmanli perovskitler giines hiicreleri bes temel bilesene sahiptir.
Bunlar perovskit 1sik sogurucu katmani, elektron tasima katmani, bosluk tasima
katmani, seffaf elektrot ve arka elektrot olarak siralanabilir (Zhou et al. 2018). Sekil

3.9’da basit perovskit gilines hiicrelerine ait katman yapis1 gosterilmistir.

17



3. MATERYAL ve YONTEM

Metal elektrot

— > HTL

Perovskit
(Sogurma Katmami)

—2-ETL

FTO,ITO

Sekil 3.9. Basit perovskit giines hiicresinin katman yapist

Perovskit giines hiicreleri, mezoskopik ve diizlemsel yap1 olmak iizere iki temel
yapida olusturulmaktadir. Diizlemsel yap1 tamamen diizlemsel katmanlardan olusurken,
mezoskopik olarak adlandirilan yap1 ise gézenekli bir katman icermektedir. Tipik olarak
mezoskopik bir yapt NIP yapidadir. Burada N ile n-tipi malzemeden olusan elektron
tasiyici katman, I ile katkisiz katman ve P ile p-tipi malzemeden olusan bosluk tasiyici
katman simgelenmektedir (Kim et al. 2012). Diizlemsel tip perovskit giines hiicreleri ise
NIP diizlemsel ve PIN diizlemsel olmak iizere iki farkli yapida olusturulur (Wang et al.
2019). Sekil 3.10°da perovskitlere ait mezoskopik NIP yapisi, diizlemsel NIP yapisi,

diizlemsel PIN yapis1 gosterilmektedir.

(c)
%
%unmmmm

Sekil 3.10. (a) Mezoskopik NIP yapisi, (b) diizlemsel NIP yapist ve (c) diizlemsel PIN
yapisi.

Perovskit giines hiicrelerinde bosluk ve elektronlar1 toplamak igin seffaf bir
elektrot ve arka elektrota ihtiyag vardir. Seffaf elektrot olarak FTO (flor katkili kalay
oksit) ve ITO (kalay katkili indiyum oksit) gibi iletken oksitler, arka elektrot i¢in yaygin
olarak altin (Au) ve giimiis (Ag) kullanilir (Ke et al. 2015).
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Sogurucu katman olarak kullanilan MAPDI; olarak da adlandirilan
metilamonyum kursun iyodiir (CH3NH3Pbls), iyi performans ve diisiik tiretim maliyeti
gostermesi  nedeniyle glines hiicresi endiistrisindeki en popiiler halojeniir
perovskitlerden biridir. Ancak Metilamonyum kursun iyodiir, nem ve oksijene karsi
kararsiz olan 3B perovskit malzemelerden biri olarak kabul edilir. 3B halojeniir
perovskitlerin stabilitesini arttirmak i¢in 2B Ruddlesden-Popper halojeniir perovskitler
kullanilir. 2B Ruddlesden-Popper halojeniir perovskitler, nem direncini artiran nem
engelleyici katman gorevini goriir (Adihetty et al. 2021). En sik kullanilan 100
yonelimli katmanli 2B perovskitler, iki ana tiire ayrilir; Ruddlesden-Popper (RP)
perovskitler ve Dion-Jacobson (DJ) faz perovskitler. RP-fazi 2B perovskitler, organik
ara katyonlarin ¢ift tabakalarindan olusur. Inorganik perovskit tabakalari,
butilamoniyum (BA) ve fenil etil amonyum (PEA) gibi monoamoniyum katyonlariyla
iligkilidir. Komsu katyonlar arasinda Van der Waals mesafesi bulunur. RP-fazi 2B
perovskitlerinde hidrofobik zincirler perovskit tabakalarini nem penetrasyonundan
koruyabilir (Kumar et al. 2022). 3B MAPbI; perovskit iizerine benzilamin ¢ozeltisi
uygulanmasiyla katmanin {ist yiizeyinde 2B perovskit olan butilamonyum kursun iyodiir
(BA,PDbly) olusturulabilir. Yapilan islem sonucu, benzilamin molekiillerinin hem film
yiizeyinde hem de tane sinirlarinda kusur durumlarini iyi bir sekilde pasiflestirebildigini

ortaya ¢ikarilmistir (Zhou et al. 2017).

Giines hiicresinin yiiksek verimlilikle ve uzun siire ¢alisabilmesi i¢in HTL ve
ETL katmanlarinin yiiksek elektron-bosluk mobilitesi, perovskit ve elektrot ile iyi
hizalanmis enerji seviyelesi, yiiksek termal stabilite, neme dayaniklilik ve diisiik maliyet
ozelliklerine sahip olmasi gerekir. En ¢ok kullanilan ETL malzemeleri titanyum
dioksit (TiO,), kalay dioksit (Sn0,) ve cinko oksit (ZnO) gibi metal oksitleri igerir
(Dou et al. 2022). Sn0,, TiO, ve diger ETL malzemeleri ile karsilastirildiginda,
Sn0,’nin daha az fotokatalitik aktivite, istiin kimyasal stabilite ve UV direnci
ozellikleri gosterdigi goriiliir. Sn0O,, oldukga yiiksek elektron hareketliligi ve iletkenlige
sahiptir. Bu ozellikler giines hiicresindeki elektron tasima verimliligini artirir ve
rekombinasyon kaybini azaltir. SnO,, genis bir optik bant araligina (3.6-4.0 eV) ve tim
goriiniir spektrum boyunca yiiksek gecirgenlige sahiptir. Bu 6zellikler, spektrumundaki

cogu 15181 Sn0,'den gecmesini ve ardindan perovskit tabakasi tarafindan emilmesini
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saglar. Boylece giines hiicresinin etkin bir sekilde gilines 15181m1 absorbe etmesi

garantilenir (Jiang et al. 2018).

HTL malzemeleri olarak spiro-OMeTAD, Poly (3-hexylthiophene-2, 5-diyl)
(P3HT), poli(triarylamin) (PTAA), NiO (Nikel oksit), Poli Polistiren siilfonat (poly(3,4-
ethylenedioxythiophene) polystyrene sulfonate) (PEDOT:PSS) vb. malzemeler
kullanilmaktadir. Diizlemsel PIN yapilarda yaygin olarak kullanilan PEDOT:PSS,
hidrofobik PEDOT ve hidrofilik PSS bilesenlerinden olusan bir polimer elektrolittir ve
goriiniir dalga boyu araliginda yiiksek seffaflik ve yiiksek iletkenlik avantajlarina
sahiptir. Ancak PEDOT:PSS'nin higroskopik ve asidik yapisi, aktif katmanin ve ITO
elektrotunun bozulmasina ve ayrismasina neden olur ve giines hiicrelerinin stabilitesini
azaltir (Dou et al. 2022). Diizlemsel NIP yapilarda spiro-OMeTAD en ¢ok kullanilan
HTL'lerden biridir.  Spiro-OMeTAD, uyguncam gegis sicakligl (Tg=120°C),
¢ozintrlik, iyonizasyon potansiyeli, absorpsiyon spektrumu, kati hal morfolojisi ve
yiiksek cihaz performansi nedeniyle perovskit giines hiicrelerinin iiretimi i¢in de en
uygun HTL malzemelerinden biridir (Huang et al. 2016). Ayrica, 6énemli HTL
malzemelerinden biri olan NiO, diisiik sicaklikta islenebilirdir, 2B ve 3B perovskitlerle
valans bandi konumunun miikemmel eslesmesi ile yiiksek bir bant araligi saglar ve iyi
bosluk toplama yetenegine sahiptir. Bu ozelliklerinin yani sira ihmal edilebilir J-V
histerezisi gostermesi NiO’i tercih edilebilir bir HTL malzemesi olarak one
cikarmaktadir (Kumar et al. 2022).

2B ve yar1 2B boyutlu perovskitlerin, sogurucu katman olan 3B perovskit ile
birlikte kullanilmasi1 giines hiicresinin stabilitesini iyilestirebilir. 2B ve yar1 2B boyutlu
perovskitler, ABXj; kimyasal formiiliine sahip 3B perovskitin A ile gosterilen
katyonunun, biiyiik boyutlu bir organik iyonla degistirilmesi sonucunda metal katyon-
halojen oktahedranin inorganik tabakasinin ayrilmasi ile olusturulabilir. Metal katyon-
halojen oktahedranin inorganik tabakasinin ayrilmasi, inorganik ¢ergevedeki boslugun
daha biiyiik boyutlu organik katyonunu barindiramayacak kadar biiyiik olmamasindan
kaynaklanir. Metal katyon-halojen oktahedranin inorganik katmaninin ayrilmasi ve 3B
yapiy1 belirli yonlerde genislemeye zorlamasi ile 2B ve yar1 2B boyutlu perovskitler
olusturulabilir. Sekil 3.11°de 2B perovskit, yari-2B perovskit ve 3B perovskitlere ait
kristal yapilar gosterilmektedir.
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2B Yar1-2B 3B n=co
Sekil 3.11. 2B, Yari-2B ve 3B perovskit kristal yapilari

2B halojeniir perovskit, (RNH3),A-1BnX3n+1 formiilii ile ifade edilir. Burada R
organik fonksiyonel gruplari temsil ederken n ise istiflenmis kdse paylasimli oktahedral
katmanlarin sayisin1 temsil eder. Sekil 3.11°de gosterildigi gibi n=1 oldugunda saf 2B
bir yap1 olusmaktadir. n=c0 oldugunda ise 3B bir yapt olusur. n’nin diger tamsayi

degerleri igin yar1 2B yapilar ortaya ¢ikmaktadir (Zang and Zhu 2021).

Perovskit yapisinda farkli metal katyonlar1 ve halojen anyonlar1 bulunabilir.
Ornegin 2B perovskit, kdse paylasimli Pblg oktahedral inorganik katmanlar1 arasina
sikistirilmis biiylik hacimli bir organik ligand molekiiliinden olusur. Organik katyonun
hidrofobik dogasi, suyun yapiya girmesini engellemeye yardimci olur ve perovskitin
bozulmasini 6nler ve stabilitenin artmasini saglar. Bununla birlikte, 2B yapidaki biiyiik
hacimli organik katyonlarn varligi, yiik tasinmasini engellemektedir. Bu nedenle,
sadece sogurucu katman olarak 2B perovskit malzemeler iceren giines hiicreleri, saf 3B
perovskit bazl gilines hiicrelerine kiyasla daha diisiik verimlilige sahip olur. Dolayisiyla,
genellikle 2B perovskitler, perovskit giines hiicrelerinin aktif katmanlarinda birincil

sogurucu olarak kullanilmaz (Kore et al. 2021).

Ancak, 2B perovskitlerin genellikle hidrofobik olan daha biiyiik ve daha az
ucucu organik katyonlar1 birlestirme kabiliyetine sahip olmalari, 2B perovskit igeren

yapilarin kimyasal ve termal stabilitesini artirir. Ayrica 2B halojeniir perovskitler ¢ok
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yonliidir. Yani, farkli tiirdeki halojentirler, metalleri ve organik katyonlar1 ayri gruplar
halinde veya farkli 6zelliklere sahip sonsuz sayida olast malzeme dizisi saglamak igin
kombinasyonlar halinde kullanilabilirler (Kumar et al. 2021). 2B perovskitlerin bu ¢ok
yonliiliigl, foto dedektorler, transistorler, 151k yayan diyotlar ve giines hiicreleri gibi
farkli uygulamalarda kullanilmasina yol agmistir (Lan et al. 2019). Sekil 3.12°de basit

bir perovskit gilines hiicresinin bant diyagrami ve tagiyicilarin hareketleri gosterilmistir.

Enerji (eV)

Sekil 3.12. Basit bir perovskit giines hiicresi bant diyagrami ve tasiyici hareketleri

Sekil 3.12°de gortildiigii gibi perovskit tabakasina yeterli enerjiye sahip bir foton
(Env>Ey) diistiigiinde foton, yari iletkenin degerlilik bantindaki elektronlar1 (e”) iletim
bandina ¢ikarir ve degerlik bantinda bir bosluk (h*) birakir. Elektrik alan etkisiyle
elektron ve bosluklar birbirinden ayrilir. ETL ve HTL, giines 1simmimlar tarafindan
tiretilen tasiyicilarin transferinden sorumludur. Elektronlar, ETL katmanindan bosluklar

ise HTL katmanindan gegerek dis devre tizerinde birlesirler (Batmunkh et al. 2015).

3B perovskit ve 2B perovskit katmanlarinin, tek bir giines hiicresinde
birlestirilmesiyle elde edilen 2B/3B yapilar giines hiicrelerinin  kararlilig
artirabilmektedir. 2B malzemelerin kimyas1 3B perovskitlerinkine benzer olsa da 2B/3B
perovskitler, her iki malzemenin de ayr1 ayri sahip olamayacagi yeni davranislar

sergileyebilirler (Metcalf et al. 2023).
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3.5. Simiilasyon Yazilimlari

Giines hiicrelerinin gelistirilmesi igin yapilan ¢alismalar fazla zaman ve enerji
tiikketilmesine neden olur. Bu sorunun iistesinden gelebilmek icin farkli giines hiicresi
yapilarinin modellemesinin ve niimerik analizinin yapilabildigi ¢esitli yazilimlar
gelistirilmistir. Son yillarda yapilan ¢aligmalarda sikg¢a kullanilan yazilimlar COMSOL
(Zandi et al. 2020), SILVACO ATLAS (Hima et al. 2019), AMPS (Hamri et al. 2019),
WXAMPS (Bag et al. 2020) ve SCAPS-1D’dir (Burgelman et al. 2000).

Giines hiicresi simiilasyonunda kullanilabilecek yazilimlardan biri olan SCAPS-
1D ilk olarak Gent Universitesinde kullanima sunulmustur. Yazilim, kullanicinin
parametreleri ayarlayabildigi veya sonuglarin gosterildigi bir dizi panel halinde
diizenlenmistir. Bu yazilim kullanilarak hesaplanan genel ¢iktilar akim-voltaj (I-V),
kapasite-voltaj (C-V), kapasite-frekans (C-f) ve kuantum verimliligi (QE) seklindedir
(Burgelman et al. 2000).

Simiilasyonlarda her bir katmana ait girilen parametre degerlerinin yani sira
rekombinasyon modeli panelinden rekombinasyon tiri  ve degerleri de
girilebilmektedir. SCAPS-1D yaziliminda, 1smmmsal, Auger ve Shockley-Read-Hall
(SRH) rekombinasyon olmak tiizere farkli rekombinasyon tiirii segilebilir. Isinimsal
rekombinasyon, iletim bantindan gelen bir elektronun degerlik bantindaki bir boslukla
yeniden birlesmesi sonucu olusur ve bir foton yayilir. Auger rekombinasyonu ise, iletim
bantindaki bir elektron ile degerlik bantindaki boslugun yeniden birlesip enerji yaydigi
ve daha sonra yayilan enerjinin iletim bantindaki baska bir elektrona aktarildigi
rekombinasyon tlriidiir. SRH rekombinasyonunda, bantlar arasinda gec¢is yapan bir
elektron, yar1 iletken malzemesindeki bir katki maddesi veya kusur nedeniyle olusan bir
enerji seviyesinden gecer. Bu enerji seviyeleri, tuzak seviyeleri olarak bilinir.
Elektronlar veya bosluklar bu tuzak seviyelerine yakalandiklarinda, yeniden birlesme
stireci baglar. Bu siire¢, genellikle 151ma yapmayan bir siiregtir, yani bir foton yayilmaz.
Bunun yerine, ortaya ¢ikan enerji genellikle malzemenin i¢inde 1s1 olarak dagilir. SRH,
silisyum ve diger dolayli bant aralikli malzemelerdeki baskin rekombinasyon tiridiir.
Kristal yapi1 kusurlari, 3B MAPI'de 1sinimsal ve Auger rekombinasyonunu desteklemez.
Nokta kusurlar ise SRH rekombinasyona neden olur (Brakkee and Williams 2020).
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SCAPS-1D yaziliminda hesaplamalar karanlik ve aydinlik kosullarda, ayrica
farkli sicaklik ve aydinlatma kosullarinda hesaplanip elde edilebilir (Khoshsirat and
Yunus 2013). SCAPS-1D modelleme ile yaygin olarak |-V parametreleri elde etmek
icin modelleme yapilir. Cihaz, yapisindaki bir tabakanin ya da tabakadaki bir 6zelligin
etkisini arastirmak igin cihaz modellenir, performans karakterizasyon sonuglari elde
edilir ve incelenen 6zelligin cihaz performansina etkisi arastirilarak deneysel sonuglarla
karsilastirilmas1 amaciyla kullanilabilir. Giines hiicreleri i¢in Jsc, Voc, FF, PCE gibi

fotovoltaik parametrelerinin degisimi incelenebilir (Giirlek 2019).

SCAPS-1D, temel yari iletken denklemlerini kullanarak, elektronlar ve bosluklar
i¢cin Poisson denklemlerini, J-V grafigini elde etmek iginse elektron-bosluk siireklilik
denklemlerini ve elektron-bosluk tasiyici denklemlerini ¢6zmektedir (Mouchou et al.
2021). Poisson denklemi Denklem 3.8’deki gibidir (Mouchou et al. 2021).

d?p(x) _
dx

= (P(@) =n() + Np — Ny + pp = p) (38)

Denklem 3.8'de ¢(x) elektrostatik potansiyeli, e elektrik yiikiinii, &, vakum
gecirgenligini ve ¢, bagil gecirgenligi p ve n sirasiyla bosluk ve elektron
konsantrasyonlarini, Np ve Ny dondr ve akseptor konsantrasyonlarini p, ve p;, sirasiyla

bosluklarin ve elektronlarin dagilimini ifade etmektedir.

Denklem 3.9°da elektron siireklilik ve Denklem 3.10°da ise bosluk siireklilik

denklemleri verilmektedir.

dfn _ ~
“n—G-R (3.9)
d]p _ _
“L=G-R (3.10)

Bu denklemlerde J, ve], elektron ve bosluklarn olusturdugu akim

yogunluklarini, R rekombinasyon oranini ve G ise jenerasyon oranini ifade etmektedir.
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Yar iletkenlerdeki siiriiklenme ve difiizyon olaylar1 tasiyicilari hareketlendirir
ve akim olusumuna neden olur. Olusan elektron ve bosluk akim yogunluklari, Denklem
3.11 ve 12’deki gibi ifade edilebilir. Denklem 3.11’de elektron tasiyict denklemi ve

Denklem 3.12°de ise bosluk tasiyict denklemi verilmistir.

d d

Jn=Dn d_z + .unnd_i) (3.11)
d d

I = Dpd_z-l'ﬂppd_i) (3.12)

Denklemlerde D,, D, sirasiyla elektron ve bosluk difizyon katsayismni uy, u,

ise elektron ve bosluk mobilitelerini ifade eder (Mouchou et al. 2021).

25



4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

Bu béliimde, perovskit giines hiicresinin yapisinda kullanilabilecek farkli ETL
ve HTL malzemelerinin karsilastirmali analiz sonuglari, 3B perovskit katman
kalinligimin degisimi ve farkli degerlere sahip kusur yogunluklarinin etkisi, Voc, Jsc, FF
ve PCE parametreleri lizerinden sunulmustur. Ayrica, 2B perovskit tabakasinin kalinlik
degisiminin  giines  hiicrelerinin  kararsizlik  problemleri  iizerindeki  etkisi
degerlendirilmistir. Literatlirden elde edilen paramatre degerleri ile yap1 i¢in en uygun
ETL ve HTL malzemeleri se¢ilmistir. Sogurucu katmanlarda 3B perovskit malzeme i¢in

MAPDI; kullanilirken 2B perovskit malzeme i¢in BA,Pbl, kullanilmustir.

FTO/ETL/3B perovskit/2B perovskit/HTL/Au yap1 i¢in karsilagtirllan ETL
(Spiro-OMeTAD, NiO) ve HTL (SnO,, TiO,, ZnO) katman malzemeleri yap1 igerisinde
Sekil 4.1'de gosterilmistir.

A
-
~=n= [STK
a—
B
T
vV
]
Arka kontak On kontak
(Au, Ag) {FTO,ITO)

Sekil 4.1. Simiilasyonda kullanilan perovskit glines hiicresinin yapisi

Tim simiilasyonlar, SCAPS-1D kullanilarak AMI1.5G gilines spektrumu
aydinlatmast (1000 W/m?) ile ve 300 K sicaklig1 icin gerceklestirilmistir. Isinimsal ve
Auger rekombinasyonu derin kusur yogunluguyla degismediginden bu calismadaki
simiilasyonlarda, Shockley-Read-Hall (SRH) rekombinasyonu dikkate alinmistir. Farkli
malzeme performanslarina ait Simiilasyon ile elde edilen sonuglar kullanilarak optimum
giines hiicre tasarimi olusturulmustur. ETL ve HTL mazlemelerinin karsilasirilmasinda

literatiirdeki caligmalardan elde edilen parametre degerlerinde sabit kalinlik degerleri
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kullanilmistir. 3B perovskit ve 2B perovskit malzemelerin kalinlik etkisi analizinde ise

bu katmanlara ait parametre kalinlik degerleri degiskenlik gostermistir.

4.1. Simiilasyon Sonuclar:

4.1.1. ETL katman secimi

Simiilasyon programinda FTO/ETL/3B perovskit/2B perovskit/HTL/Au glines
hiicresi yapisinda uygun ETL katman malzemesini bulmak i¢in 2B perovskit 20 nm’de,
3B perovskit 390 nm’de ve HTL katman malzemesi olan NiO 75 nm’de parametre
degerleri sabit tutulmustur. Giines hiicresi yapilarinda en ¢ok tercih edilen ETL
malzemeleri olarak TiO,;, ZnO ve SnO, kullanilmis, karsilikli olarak analizleri
saglanmis ve elde edilen sonuclar karsilastirilmistir. Farkli ETL malzemelerinin

karsilastirmasinda kullanilan giines hiicresinin yapis1 Sekil 4.2°de verilmistir.

]
B
~=o= [SIK
g
B o
R —
v
]
Arka kontak On kontak
(Au, Ag) (FTO,ITO)

Sekil 4.2. Farkli ETL katmanlar igin perovskit giines hiicresinin yapisi

ETL ve HTL malzemesinin se¢iminde ¢alismalardan elde edilen Cizelge 4.1'deki
parametrelerde sabit kalinlik degerleri kullanilmistir. 3B perovskit ve 2B perovskit
katman malzemelerinin kalinlik analizinde ise 2B perovskit ve 3B perovskit katman

kalinlik degerleri degisken alinmstir.

ETL katman malzemeleri olan TiO,, ZnO ve SnO, (Rahman et al. 2019) i¢in,
HTL katman malzemesi olan NiO (Zhou et al. 2014), Spiro OMeTAD (Karthick et al.
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2021) ve sogurucu katmanlar olan 2B perovskit BA,Pbl, ve 3B perovskit MAPbI;
(Kumar et al. 2021) i¢in kullanilan parametreler Cizelge 4.1'deki gibidir.

Cizelge 4.1. NiO, Spiro-OMeTAD (HTL), 2B-3B sogurucu katmanlar ve TiO,, ZnO,
SnO; ETL e ait parametreler.

Parametreler 2B 3B NiO Spiro- TiO, ZnO SnO,
OMeTAD

Eq (eV) 2,40 1,55 3,7 2,9 3,3 3,2 3,6

Kalinlik (nm) 20 390 75 150 80 80 80
(Degisken) (Degisken)

Elektron ilgisi- 3,0 3,9 15 2,2 4,2 4,10 3,93

Eea (8V)

Dielektrik 5,0 6,51 12 3 10 8,1 8

sabiti ()

Iletim

bandindaki 1,01x10*®  2,05x10" 9x10"  2,2x10"° 2,5x10'® 4,5x10'° 3,16x10 '

durum

yogunlugu-

N, (1/cm®)

Valans banttaki  1,01x 10 1,81x10% 4x10®  22x10"° 1x10'® 1x10®® 2,55x10%
durum

yogunlugu-

N, (1/cm®)

Elektron termal 1,01x107  1,01x10’ 1,01x10 " 1,01x10 " 1,01x10 " 1,01x10 " 1,01x10 ’
hizt (cm/s)

Bosluk termal
hiz1 (cr/s) 1,01x10 7 1,01x107  1,01x107 1,01x107 1,01x10 " 1,01x10 7 1,01x10’

Donor
yogunlugu 0 1,1x10 " 0 0 1x10¥ 1x10% 1x10"
Np (cm™)

Alic1
yogunlugu 1,510 1,1x10™  1,1x10" 1x10%® 0 0 0
Na(cm™)

Elektron

mobilitesi -

1e (cm?/Vy) 20x10™ 2 1,1x10*  1x10™* 0,1 300 15
Bosluk

mobilitesi - 2,0x10 2 1,1x10* 1x10™* 0,1 1 0,1
Hb (CmZ/Vs)
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En iyi performans: elde etmek icin, ETL katmanmin FTO alt katmanini
tamamen kaplamast gerekmektedir, ancak aym1 zamanda yiiksek seri direng
olusturmamas igin yeterince ince olmalidir (Jiang et al. 2017). Bu g¢alismada, ETL
katman kalinliklar1 80 nm olarak belirlenmistir. Her bir ETL malzemesi i¢in seg¢ilen
ayni kalinlik degerinde hiicre performansi J-V grafigi lizerinden karsilikli olarak analiz
edilmistir. Perovskit giines hiicresi yapisi icerisinde SnO;’nin ETL malzemesi olarak
secilmesi durumunda Sekil 4.3 (a)’da, TiO,’nin ETL malzemesi olarak se¢ilmesi
durumunda Sekil 4.3 (b)’de ve ZnO’nun ETL malzemesi olarak se¢ilmesi durumunda

Sekil 4.3 (c)’de gosterilen J-V grafikleri elde edilmistir.
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-4 0E+0 -4.0E+0
—_ -6.0E+0 ’ —~ -6.0E+0 I
"5 B0E<0 5 80E+0
3] ’ o I
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=
i I i J
-1 4E+1 T14E+1
-1.6E-1 -16E+1
-1.8E+1 -18E+1 /
2 0E+1 // -2.0E+1 /
22E41- : B 228 : - :
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5 '80E+D i
< 1 0B+
& |
- 1.2E+1 ’
14E+1
-1.6BE+1
-1.8E+1 /
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(©)

Sekil 4.3. (a) SnO, ETL katmani, (b) TiO, ETL katmani, (¢) ZnO ETL katmanina sahip
yapilar i¢in J-V grafikleri.
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Simiilasyon programi kullanilarak farklit ETL malzemelerine ait J-V grafikleri
elde edilmistir. Her bir ETL malzemesi i¢in elde edilen agik devre gerilimi, kisa devre
akimi, dolgu faktorii ve giic donilisiim verimliligi tizerinden ETL malzemeleri karsilikli

olarak analiz edilmistir.

ETL katmani olarak SnO,, TiO, ve ZnO kullanilmas: durumunda elde edilen
acik devre gerilimi, kisa devre akimi, dolgu faktorii ve gii¢ doniisim verimliligi
degerleri Cizelge 4.2’ deki gibidir.

Cizelge 4.2. Farkli ETL katmanlari igin elde edilen sonuglar

ETL Voc (V) Jsc (mA/cm?) FF (%) PCE (%)
Sno, 1,43 22,35 79,77 25,65
TiO, 1,43 22,29 79,66 25,56
ZnO 1,43 22,27 79,64 25,52

Elde edilen sonuglar ¢ok benzer olsa da SnO, malzemesinin kullanilmasi
durumunda tim durumlar igin daha yiiksek Js;, FF ve PCE degerleri elde edilmistir.
SnO;’nin, MAPDI3 ile daha iyi bant hizalamasina sahip olmasi daha iyi sonuglarin elde
edilmesini saglamistir. Ayrica, uygun bant hizalamasi, hiicrenin daha yiiksek kuantum

verimliligini olusturmasini saglayan tasiyici toplama verimliligini artirmigtir.

SnO2’nin iyi bant hizalamasi sayesinde daha yiiksek Voc, FF ve PCE sahip
olmast literatiirle uyumludur (Rahman et al. 2019). ETL katman1 olarak SnO,, TiO, ve
ZnO kullanilmas1 durumunda QE’nin dalga boyu ile degisimi Sekil 4.4’te gosterildigi
gibidir.
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Sekil 4.4. Farkli ETL malzemeleri i¢cin QE’nin dalga boyu ile degisimi

Simiilasyon sonuclari yapmin 300-400 nm dalga boyu araliginda yiiksek
kuantum verimliligi olusturdugunu gostermektedir. ETL katmani olarak SnO;

kullanilmast durumunda en iyi sonug elde edilmistir.
4.1.2. HTL katman se¢imi

SnOz’nin  ETL katmani olarak kullanildigi yapida organik HTL (Spiro
OMeTAD) ve inorganik HTL (NiO) katmanlari kullanilarak giines hiicresinin
performansi analiz edilmistir. Farkli HTL katmalarinin simiilasyonunda kullanilan yap1

Sekil 4.5’de gosterilmektedir.

]
i
~=m= [SIK
i
B
~gg—
V
I
Arka kontak On kontak
{Au, Ag) (FTO, ITO)

Sekil 4.5. Farkli HTL katmanlar1 i¢in perovskit giines hiicresinin yapisi
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Perovskit yapida Spiro-OMeTAD ve NiO’nun HTL olarak segilmesi
durumunda, Cizelge 4.1'de belirtilen parametre degerlerine karsilik, Sekil 4.6'da
gosterilen J-V grafikleri elde edilmistir.
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Sekil 4.6. Spiro-OMeTAD ve NiO’nun HTL katmani olarak kullanilmasi durumunda
elde edilen J-V grafikleri.

Cizelge 4.3°de Spiro OMeTAD ve NiO HTL tabakalari i¢in elde edilen sonuglar
gosterilmektedir. Sonuglar, NiO’in 2B ve 3B perovskit katmanla daha uyumlu olusu ve
yiiksek bant aralig1 nedeniyle 6zellikle FF ve PCE degerlerinin Spiro OMeTAD’a gore

daha iyi sonuglar olusturdugunu gostermektedir.

Cizelge 4.3. Spiro-OMeTAD ve NiO’e HTL katmanlari igin elde edilen sonuglar

HTL Voc (V) Jsc (mMA/cm?)  FF (%) PCE (%)
Spiro-OMeTAD 1,44 22,35 72,09 23,21
NiO 1,43 22,35 79,77 25,65

Spiro-OMeTAD’1n diisiik performansinin bir nedeni de bu malzemedeki diisiik
bosluk mobilitesidir (1x107* cm?/Vs). Literatiirde yapilan ¢alismalarda da NiO, Spiro
OMeTAD’a gore daha iyi sonuglar vermistir (Casas et al. 2017). Ayrica literatiire
uyumlu olarak inorganik HTL katmani (NiO) kullanildiginda cihazin verimliliginin

arttig1 goriilmiistiir. Literatiire gore inorganik HTL katmani iyi stabilite, yiiksek seffaflik
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ve bant hizalama 6zellikleri de gostermektedir (Jayan and Sebastian 2021). Farkli HTL
katmanlar1 i¢in QE’nin dalga boyu ile degisimi Sekil 4.7°de gosterildigi gibidir.
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Dalga boyu (nm)

Sekil 4.7. Farkli HTL katmanlari i¢in QE’nin dalga boyu ile degisimi

Sekil 4.7’ye gore Spiro-OMeTAD ve NiO HTL katmanlar1 igeren yapilar 350
nm dalga boyunda yiiksek QE degeri olusturmakta ve dalga boyuna bagli olarak QE

degerleri benzer bigimde degismektedir.

4.1.3. 3B perovskit katman kalinhgmin etkisi

FTO/ETL (Sn0O,)/3B perovskit/2B perovskit/HTL (NiO), yapiya sahip perovskit
giines hiicresinde, 3B perovskit MAPDI; katman kalinliklarinin bu tez c¢alismasi igin
stnir  degerleri literatiirde deneysel c¢aligmalardan elde edilen degerlere gore
belirlenmistir. Literatiirde yer alan deneysel calismalar incelendiginde 3B perovskit
kalinliginin 90 nm ve 900 nm aralifinda {iretilebildigi goriilmiistiir (Yadav et al. 2023;
Lee et al. 2023). Simiilasyonlarda 3B MAPbI3 katman kalinligit 90 nm ve 900 nm
araliginda se¢ilmis ve 3B MAPbBI3 katman kalinlik degisiminin giines hiicresinin
performansi iizerine etkisi incelenmistir. 3B perovskit katmaninin kalinhik etkisi
incelenirken 2B perovskit katman kalinligi Cizelge 4.1°deki gibi 20 nm’de sabit olarak
alinmigtir. Voc, Jsc, FF ve PCE degerleri Cizelge 4.4° de gosterildigi gibi elde

edilmistir.
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Cizelge 4.4. 3B provskit katman kalinligimin degistirilmesi ile elde edilen Voc, Jsc, FF

ve PCE degerleri.
3B PSC katman Voc (V) Jsc (mA/lcm?)  FF (%) PCE (%)
kalinhgi (nm)

90 1,47 10,68 81,98 12,93
200 1,46 17,30 80,57 20,36
300 1,44 20,57 80,03 23,84
400 1,43 22,50 79,75 25,81
500 1,42 23,69 79,59 26,95
600 1,42 24,46 79,49 27,65
700 141 24,98 79,44 28,08
800 1,40 25,34 79,40 28,34
900 1,40 25,59 79,38 28,50

Voc ve FF, seri direncin artmasi nedeniyle kalinlik arttik¢a azalmistir. Sogurucu
katman kalinhiginin artmasi 1s1k emilimi artiracagt i¢in akim yogunlugunu Jsc,
kalinligin artist ile artmistir. Kalinligin 90 nm’den 200 nm’ye artirilmasi ile Jsc’de
onemli bir artig goriilmiis, 500 nm kalinliktan sonra Jsc’deki artis daha da yavaslamustir.
Ince katmanlarda tasiyicilarin daha kisa mesafelerde hareket etmesi nedeniyle Jsc artar.
Ancak kalin katmanlarda, rekombinasyon ve optik kayiplarin artmasi nedeniyle bu artig
sinirlanir ve doyma noktasina ulasir. PCE’ nin maksimum oldugu deger kalinligin 900
nm oldugu durumda ortaya ¢ikmigtir. 3B katmanin kalinlik artisiyla elde edilen

sonuglar, literatiirdeki ¢alismalarla uyumludur (Rahman et al. 2019; Kumar et al. 2021).

4.1.4. Kusur yogunlugu etkisi

Perovskit hiicre modeli, 3B-MAPI katmanindaki derin kusur yogunlugunu
degistirerek simiile edilmistir. 2B perovskit katmani ¢ok diisiik nokta ve arayiizey kusur
yogunlugu gostermektedir (Heo et al. 2019). Dolayisiyla 2B perovskit katmanina
herhangi bir kusur dahil edilmemistir. 3B perovskit katman kalinlig1 en iyi sonucu veren
900 nm segilmistir. 3B-MAPI katmaninda kusur yogunlugu degerinin 10'° cm™ ile
10" ecm™ arasindaki degisimi sonucunda elde edilen J-V grafigi Sekil 4.8’de

sunulmaktadir.
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Sekil 4.8. 3B-MAPI katmaninda farkli derin kusur yogunluklarina ait J-V grafikleri

Kusur yogunluguna bagl olarak giines hiicresinin Voc, Jsc, FF ve PCE

degerlerinin degisimi Cizelge 4.5’deki gibidir.

Cizelge 4.5. Farkli kusur yogunluklar i¢in elde edilen Voc, Jsc, FF ve PCE degerleri

Kusur Degerleri Voc (V) Jsc (mA/cm?)  FF (%) PCE (%)
1E+10 1,72 25,60 77,50 34,22
1E+11 1,51 25,60 79,94 31,08
1E+12 1,40 25,59 79,38 28,50
1E+13 1,30 25,45 78,47 26,03
1E+14 1,23 24,13 74,21 22,13
1E+15 1,17 16,60 66,91 12,22
1E+16 1,08 2,6 51,98 1,46

Cizelge 4.5’e gore hiicre modelinin Voc degeri, 3B-MAPI katmanindaki derin
kusur yogunlugunun artisi ile diigmiistiir. Derin kusurlar, malzemenin performansini
sinirlayan temel faktorlerdir. Bu durum, 3B-MAPI icin de gecerlidir. Dolayisiyla, derin
kusur yogunlugunun yiiksek olmasi giines hiicresi performansinin diismesine neden
olmaktadir (Brakkee and Williams 2020). FF dolgu faktorii degeri 10*'-10" cm™ derin
kusur yogunlugu aralifinda 6nemli bir degisiklik gdstermemistir. Ayrica, yiiksek Voc ve
FF elde etmek i¢in derin kusur yogunlugunun 10** cm™ degerini asmamasi gerektigi

goriilmektedir. Giines hiicresinin  Jsc¢ akim yogunlugu, 10" cm™® derin kusur
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yogunluguna kadar 6nemli bir degisiklik gostermemistir. Elde edilen sonuglar literatiirle
uyumludur (Adihetty et al. 2021). Voc ve FF degerlerinin 10'°-10*° cm™ araliginda
yiiksek ¢ikmasi kusur yugunlugunun bu aralikta kabul edilebilir deger olarak elde
edildigini gostermistir. Ayrica, halojeniir perovskitlerin tek kristalli durumlarinda kusur
yogunluklarmin 10" cm™2 civarinda oldugu liiteratiirde rapor edilmistir (Siekmann et al.

2021). Elde edilen simiilasyon sonuglart literatiirle uyumludur.

3B-MAPI katmaninin kusur yogunlugunun 10'°-10% cm™ araliginda degisimi ile

QE degerinin dalga boyuna bagl degisimi Sekil 4.9°da gosterildigi gibi elde edilmistir.
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Sekil 4.9. 3B-MAPI katman i¢in QE degerinin dalga boyu ile degisimi

Kusur yogunlugunun artmast kuatum verimliligi iizerinde olumsuz etki
gostermistir. Sekil 4.9°da gosterildigi gibi kusur yogunlugu 10*%-10" cm™ araliginda
benzer sonuglar gosteriken 10 cm™®ten sonra QE’de belirgin bir diisiis
gozlemlenmistir. Kusurlar, gilines hiicrelerindeki 1518in emilmesiyle iiretilen yiik
tagiyicilart i¢in rekombinasyon merkezlerini olusturmaktadir. Kusur yogunlugu
arttiginda, daha fazla rekombinasyon merkezinin varligima bagli olarak SRH
rekombinasyon hiz1 da artar. Sonug olarak, giines hiicesinin terminallerine daha az yiik

tastyicisi ulasabilir (Borah et al. 2024).

36



4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

4.1.5. 2B perovskit katman kalinhiginin etkisi

2B BA,Pbl; katmani {izerine literatiirde yer alan deneysel ¢aligmalar
incelendiginde 2B perovskit kalinligimin 9 nm ve 337 nm araliinda iiretilebildigi
goriilmiistiir (Jang et al. 2021; Wang et al. 2023). 2B perovskit kalinliginin ¢ok yliksek
olmast durumunda cihaz performansi diisecegi igin simiilasyonlarda 2B BA,Pbl,
katman kalinligi 9 nm ve 140 nm araliginda se¢ilmis ve kalinlik degisiminin giines
hiicresinin performansi tiizerine etkisi incelenmistir. 2B perovskit katman kalinligin

degistirilmesi ile elde edilen sonuglar Cizelge 4.6’da sunuldugu gibidir.

Cizelge 4.6. 2B perovskit katmaninin farkli kalinliklar1 i¢in elde edilen sonuglar

2B PSC katman Voc (V) Jsc(mAlcm?) FF PCE (%)
kalinhg: (nm)

9 1,40 25,59 79,59 28,58
30 1,40 25,59 79,46 28,53
50 1,40 25,59 78,98 28,36
70 1,40 25,59 78,27 28,10
90 1,40 25,59 77,57 27,85
120 1,40 25,59 76,50 27,47
140 1,40 25,59 75,78 27,21

Cizelge 4.6’dan goriildiigii gibi 2B katmanimin kalinliginin artmas: ile yiik
tasiyici1 rekombinasyonu artmig, artan kalinlik degerleri icin FF ve PCE degerleri

diismiistiir.

En 1y1 gilines hiicresi performanst 2B katman kalinliginin 9 nm oldugu durum
i¢in elde edilmistir. Bu durum, 2B perovskit katmaninin, 3B perovskit katmanina gore
daha diisiik tasiyict mobilitesine ve diflizyon uzunluguna sahip olmasi nedeniyle 2B
perovskitin kalinligr arttikca, iiretilen tasiyicilarin rekombinasyon olasiliginin artmasi
ile agiklanabilir (Kumar et al. 2021). Ancak, ince 2B perovskit tabakasi yiizey
tuzaklarini pasiflestirir ve giines hiicresini tuzaklarin etkilerine, neme, oksijene ve diger

cevresel faktorlere karsi koruma gorevi goriir (Kumar et al. 2022).
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4.2. Optimum Cihaz Yapisi

SCAPS-1D  kullanilarak  FTO/SnO,/3B  perovskit/2B  perovskit/NiO/Au
katmanlarindan olusan NIP yapiya sahip optimum giines hiicresi olusturulmustur.
Katmanlarda kullanilan malzemelerin karsilikli analizlerinde 75 nm kalinligindaki NiO,
HTL katmani olarak, 80 nm kalinligindaki SnO; ise ETL katmani olarak en uygun
katman malzemeleri seg¢ilmistir. 2B perovskit BA,Pbl,’{in ve 3B perovskit MAPbI3’lin
kalinlik etkisi yap1 igerisinde incelenmis 2B perovskit kalinligr 9 nm’de, 3B perovskit
kalinlig1 ise 900 nm’de en iyi sonuglari vermistir. 3B perovskit katmandaki kusur
yogunlugu degeri 10'°-10® cm™ arahiginda incelenmis ve 10% cm™ degeri kusur
yogunlugu degeri olarak ele alinmistir. Sekil 4.10°da elde edilen optimum giines hiicresi

yapist gosterilmektedir.

]
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Sekil 4.10. Optimum 2B/3B perovskit giines hiicresi yapis1

Optimum 2B/3B giines hiicresi yapisina ait J-V grafigi Sekil 4.11°de

gosterilmektedir.
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Sekil 4.11. Optimum 2B/3B perovskit giines hiicresine ait J-V grafigi

2B katmanlar genellikle yiizey tuzaklarini pasiflestirerek stabiliteyi artirir ve

tagtyict kayiplarimi azaltir. Dolayistyla, 2B/3B perovskit giines hiicreleri, her iki

malzemenin avantajlarini birlestirerek performansi artirabilir. Bu durumda hem yiiksek

QE degeri hem de daha iyi stabilite elde edilebilir. Sekil 4.12°de optimum 2B/3B

perovskit giines hiicresine ait QE, dalga boyu degisimi gosterilmektedir.
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Sekil 4.12. Optimum 2B/3B perovskit giines hiicresine ait QE, dalga boyu degisimi

Sekil 4.12°e gore optimum 2B/3B perovskit giines hiicresinden 350 nm dalga

boyunda maksimum QE degeri elde edilmistir. Optimum perovskit giines hiicresinin
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simiilasyonu sonucunda Voc 1,40 V, Jsc 25,59 mA/cm?, FF %79,59 ve PCE %28,58

olarak elde edilmistir.
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5. SONUC ve ONERILER

Bu tez ¢alismasinda, FTO/ETL/3B Perovskit/2B Perovskit/HTL/Au yapidaki bir
perovskit giines hiicresinin performansi SCAPS-1D yazilimi kullanilarak incelenmis ve
yiiksek performans gosteren bir perovskit gilines hiicresi Onerilmistir. Yapi iginde
yiiksek performans sergileyen 3B perovskit olan MAPbI3 ve 3B perovskitin kusur
durumlarini pasiflestiren ve stabilitesini artiran 2B perovskit olan BA,Pbls sogurucu

katmanlar1 kullanilmistir.

ETL katmaninin etkisinin arastirilmasi i¢in yapilan ¢aligmalarda en sik
kullanilan SnO,, TiO, ve ZnO malzemeleri karsilastirilmistir. Seri direncin yiiksek
olmamast i¢in ETL katman kalinligi 80 nm olarak belirlenmistir. Yapida, sogurucu
katmanlar olan 3B-2B perovskit ve HTL (NiO) malzemesi sabit tutularak farkli ETL
malzemelerine ait JV grafikleri elde edilmistir. Voc, Jsc, FF ve verim sonuglari
incelendiginde, ayn1 kalinliktaki SnO,, TiO, ve ZnO igin yakin degerler elde edilmesine
ragmen, en iyi sonuglarin SnO, igin elde edildigi gériilmiistir. Bu durum, SnO; ve 3B
perovskit katmanlar1 arasindaki iyi bant hizalamasi ile agiklanabilir. Ayrica, QE
sonuglarina gore SnO; kullanilan yap1 daha diisiik dalga boylarinda, TiO, ve ZnO

kullanilan yapilara gore daha yiiksek QE elde etmesini saglamistir.

HTL katmaninin etkisinin arastirilmasi i¢in yapilan ¢alismalarda HTL katmani
olarak en sik kullanilan organik Spiro-OMeTAD ve inorganik NiO malzemeleri
karsilastirilmistir. 3B-2B perovskit yapisi ve ETL malzemesi olarak SnO, kullanilmaya
devam edilerek simiilasyonlar gergeklestirilmistir. Literatiire gore HTL katmani olarak
Spiro-OMeTAD siklikla kullanilsa da simiilasyon sonuglart NiO’nun HTL katmani
olarak daha iyi sonuglar verdigini géstermistir. Spiro-OMeTAD’mn NiO’ya gore daha
koti sonuclar vermesi Spiro-OMeTAD’m diisiik bosluk mobilitesinden (1x107*
cm?/Vs) kaynaklanmaktadir. Ayrica, inorganik NiO HTL katmanmin yiiksek stabilitesi,
yiiksek seffafligt ve iyi bant hizalamasi giines hiicresinin verimliligini arttirmistir.
Spiro-OMeTAD ve NiO’nun HTL katmani olarak kullanildigi glines hiicresi yapilarinda
PCE degerleri sirastyla %23,21 ve %25,65 olarak elde edilmistir.

41



5. SONUC ve ONERILER

3B perovskit katmaninin kalinlik degisiminin etkisi incelendiginde, kalinlik
arttikca daha fazla 151k emilimi saglandigr i¢in PCE ve Jsc degerlerinin arttig
goriilmiistiir. Voc ve FF degerleri ise kalinlik arttik¢a seri direncin artmasi nedeniyle
azalmistir. Ozellikle kalmligin artisi ile 151k daha etkili sogurulacag: i¢in Jsc degeri hizli
bir artig gosterir, ancak kalinhigin ¢ok yiikseltimesiyle Jsc degerinin artis hizi
azalmaktadir. Ayrica, Kusur yogunlugunun 3B MAPI perovskit katman iizerine etkisi
10'°-10* cm? araliginda degistirilmesiyle incelenmistir. Isinimsal ve Auger
rekombinasyonu derin kusur yogunluguyla degismediginden, giines hiicresinin
simiilasyonunda Shockley-Read-Hall rekombinasyonunun etkisi dikkate alinmistir.
Kusur yogunlugunun artisi, rekombinasyonu artirarak gilines hiicresi performanslarini
diisiirmiistiir. Ayrica, kusur yogunlugundaki artig, giines hiicresinin QE degeri tizerinde

de olumsuz etki olusturmustur.

2B BA,Pbl, perovskit katman kalinliginin etkisi, katman kalinligi 9 nm ile 140
nm arasinda degistirilerek incelenmistir. 2B perovskitin kalinlig1 arttik¢a performansin
diismesi, tasiyicilarin rekombinasyon olasiliginin artirmastyla agiklanabilir. ince 2B
perovskit, genis bant araligina sahip oldugu i¢in elektronlarin tuzaklara yakalanma
ihtimalini azaltir ve giines hiicresini gevresel etmenlerden korur. Dolayisiyla segilecek
olan 2B katmanin diisiik kalinliklarda secilmesi Onerilmistir. Bu c¢alismada en 1yi
sonuglar, 2B katman kalmliginin 9 nm olarak se¢ilmesi durumunda elde edilmistir.
Ayrica, 2B perovskit malzemenin 3B perovskit katman ile birlikte kullanilmasiyla elde
edilen 2B/3B hibrit yapinin, perovskit giines hiicrelerinin kimyasal ve termal kararlilik

sorunlarina ¢6ziim saglayabildigi literatiirdeki ¢alismalardan bilinmektedir.

Simiilasyon sonuglari kullanilarak FTO/SnO,/3B perovskit/2B
perovskit/NiO/Au katmanlarindan olusan NIP yapidaki optimum giines hiicresi
olusturulmustur. Yapida 75 nm kalinligindaki NiO, HTL katmani olarak, 80 nm
kalinligindaki SnO; ise ETL katmani olarak segilmistir. 2B perovskit olan BA,Pbl,’{in,
3B perovskit olan MAPDI; iizerinde kaplama katmani olarak beraber kullanildig:
yapida, 2B perovskit kalinligt 9 nm, 3B perovskit kalinligr ise 900 nm olarak kabul
edilmistir. 3B perovskit katmandaki kusur yogunlugu degeri ise 10 cm™ olarak ele

alinmistir.
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Olusturulan optimum perovskit giines hiicresinin SCAPS-1D simiilasyonu
sonucunda, Voc 1,40 V, Jsc 25,59 mA/cm?, FF %79,59 ve PCE %28,58 degerleri elde
edilmistir. Bu sonuglar, onerilen giines hiicresi yapisinin literatiirdeki benzer 2B/3B

giines hiicresi ¢calismalarina gore oldukea rekabetci oldugunu gostermektedir.

Son on yilda perovskit gilines hiicrelerinin gii¢ doniisiim verimliligi, onemli
Olciide artig gostermistir. 2B/3B perovskit giines hiicreleri fotovoltaik alaninda devrim
niteliginde yenilikler sunarak yiiksek verimlilik ve diisiik tretim maliyetleri gibi
avantajlar saglamaktadir. Ozellikle 2B katmanlarm kullanilmas: ile ¢dziilen stabilite
problemi sayesinde kararli giines hiicreleri olusturulabilir. Bu teknolojiye dair yapilacak
aragtirma ve gelistirme ¢aligmalari ile ¢esitli iyilestirmeler saglanarak, perovskit giines

hiicrelerinin daha genis ¢apta benimsenmesi saglanabilir.
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