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1 KURZDARSTELLUNG

1.1 Aufgabenstellung

Das Projekt A27plus6i ist ein gemeinschaftliches Fors
Centrotherm und des KIT mit dem ambitionierten technologischen Ziel, Leuchtturmwirkungsgrade auf

Wel trekordniveau fg¢r kristalline SiTaSdlearsodlalrere!l (¢ n> (

33% (27% + 6%)) zu erzielen und gleichzeitig diesen Hocheffizienzprozess als Evaluationsplattform
fur Prozessvereinfachungen zu nutzen. Die zugrundeliegende Motivation hierfur ist, dass die beteilig-
ten Industriepartner aus dem PV-Anlagenbau und der Materialherstellung die Prozesse, Materialien
und Bauelementarchitekturen aus den Leuchtturm-Solarzellen-Prototypen nutzen, um innovative Ein-
zelprozesse und neue Materialien im Rahmen von Kreuzprozessierungen zu evaluieren, weiterzuent-
wickeln, zu vereinfachen und auf Basis der damit erzielten Leuchtturmergebnisse zu bewerben. Somit
wird ihre Position im internationalen Wettbewerb gestéarkt werden.

F¢er das Vorhaben A27plus6fi haben sich das | SFH und d:
und Exzellenz auf dem Gebiet fur Si-Einfachsolarzellen und dem Gebiet von Perowskit-Solarzellen zu
verbinden. Das ISFH hielt mit einem Wirkungsgrad von 26.1% den Weltrekord fiir p-Typ Si-Solarzellen,
das KIT besitzt eine herausragende Expertise im Bereich der Perowskit-Photovoltaik. Das KIT und das
ISFH hatten zum Zeitpunkt der Projektbeantragung bereits zusammen einen 4-Terminal Si/Perowskit-
Tandemwirkungsgrad von 26% erzielt. Der technologische Ansatz zum Erreichen der ambitionierten
Wirkungsgradziele ist, die Rekord-POLO-IBC-Solarzellen des ISFH durch Kombination mit hdchsteffi-
zienten Perowskit-Topsolarzellen des KIT zu Tandemzellen zu erweitern. Die elektrische Verbindung
zwischen beiden Teilzellen erfolgt durch einen am ISFH vorentwickelten Tunnelkontakt aus zwei hoch-
dotierten poly-Si-Schichten. Die in Vorgangerprojekten aufgebaute Expertise zur kontrollierten Ko-Ver-
dampfung und Flissigphasenprozessierung von hochwertigen Perowskitschichten bildet die Grundlage
zur monolithischen Herstellung der Topsolarzellen auf der texturierten Vorderseite der Si-Bottomsolar-
zelle.

Ein technologisches Alleinstellungsmerkmal dieses Projektes ist die Entwicklung von Si/Perowskit-Tan-
demsolarzellen in der sogenannten 3-Terminal (3T) Architektur, welche eine wichtige Innovation dar-
stellt. Sie kombiniert die Vorteile der weiter verbreiteten 2-Terminal (2T) und 4-Terminal (4T) Architek-
turen. Der monolithische Aufbau bendtigt nur wenige Kontaktschichten und minimiert die damit einher-
gehende parasitare Absorption. Gleichzeitig entféllt der Zwang der Stromanpassung zwischen Top- und
Bottomsolarzelle. Daraus resultieren im Vergleich zu 2T Solarzellen eine erhdhte Flexibilitat bzgl. der
Bandlucke der Perowskit-Materialien in der Topsolarzelle sowie ein gesteigerter Ertrag unter realisti-
schen Einstrahlungsbedingungen (im Tages- oder Jahresverlauf). Darliber hinaus kénnen 3T Solarzel-
len zu klassischen Si-Solarmodulen verschaltet werden, so dass keine zuséatzlichen Balance-of-System
Kosten anfallen.

1.2 Voraussetzungen unter denen das Projekt durchgefihrt wurde

Die produzierende Photovoltaikindustrie in Deutschland war zum Zeitpunkt der Projektbeantragung, ab-
gesehen von einigen Modulherstellern, im wesentlich von exportorientierten mittelstandigen Herstellern
von PV-Produktionsanlagen reprasentiert. Nachdem diese in der Vergangenheit auch auf dem asiati-
schen Markt grof3e Marktanteile erzielen konnten, hat sich die Wettbewerbssituation flir die deutschen
Anlagenhersteller mittlerweile verschéarft. Begleitet von staatlichen Vorgaben an chinesische Zellherstel-
ler bzgl. eines hohen Anteils vom einheimischen Produktionsanlagen und einer aggressiven Preis- und
IP-Politik, drangen chinesische Anlagenbauer massiv auf den Markt. Die deutschen Anlagenbauer sind
daher gefordert durch Innovation und technologischen Wissensvorsprung ihre Markposition zu erhalten.

1.3 Planung und Ablauf des Vorhabens

Das ISFH fokussiert sich in diesem Projekt auf die Weiterentwicklung der Si-Bottomsolarzelle und die
Konzeption der Bauelementarchitektur der Tandemsolarzelle. Das KIT fokussiert sich auf die Entwick-
lung der Perowskit-Topsolarzelle und die Simulation der Bauelemente. Die Firma Centrotherm wird an
der Vereinfachung, Kostenreduktion und Durchsatzerhéhung von LPCVD-Si-Abscheidungen und de-

ren Verbesserung durch weitere Komponenten (C, O) arbeiten.
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Hauptziele desKIT-Tei | vor habens i m PriospesdndereA27pl us6f war en

1 Demonstration von Leuchtturm-Wirkungsgraden > 30% und im Idealfall >=33% fir
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen

1 Entwicklung der Verbindung zwischen Si-Bottom- und Perowskit-Topsolarzelle im Rahmen
einer optimierten 3T Konfiguration

1 Entwicklung von semitransparenten Perowskit-Solarzellen auf (planaren und/oder texturierten)
Si-Substraten mit Wirkungsgraden, die Leuchtturm-Wirkungsgrade in Tandemsolarzellen er-
maoglichen [> 20% (Bandlicke ~1.6 eV), > 18.5% (Bandllcke ~1.7 eV)]

1 Flexibilisierung des Herstellungsprozesses fir Si/Perowskit-Tandemsolarzellen als Evaluie-
rungsplattform fur innovative Einzelprozesse der Industriepartner

1 Wegbereitung fur die Anwendung von Si/Perowskit-Tandemsolarzellen: Stabilitatsuntersu-
chungen (auf Zellniveau) und CoO-Grundlagen, Ertragsberechnungen zu hocheffizienten
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen

Zum Erreichen dieser Ziele umfasste das Vor haben

sammengefasst sind. Die Zusammenarbeit der Partner im Konsortium wird au3erdem im Projektstruk-
turplan in Abb. 1 verdeutlicht.

In Arbeitspaket 1 (AP1) werden Si-Einfachsolarzellen zu einem Weltrekordniveau von mehr als 27%
weiterentwickelt (AP1.1). Die technologischen Ansétze hierfiir sind einerseits eine Erhéhung des Wir-

kungsgradpotenti al s deEn dpiodessierung dufcredie optimierte Eifbfngumaqn t

von atomarem Wasserstoff, zum anderen die Vermeidung der Degradation der Solarzelle wahrend der
letzten Prozessschritte sowie eine Verringerung der Randverluste. Centrotherm adressiert im Rahmen
von AP1.2 die Weiterentwicklung der LPCVD-Abscheidung von Si hin zu héheren Durchsatzen, ver-
einfachten Prozessen, reduzierten Kosten und fortgeschrittener Stéchiometrie der Si-Schichten (Zu-
satz C, O).

Das Arbeitspaket 2 (AP2) adressiert die optischen und elektrischen Eigenschaften der Schnittstelle
zwischen Si-Bottomsolarzelle und Perowskit-Topsolarzelle. Da sich bei Verwendung von POLO-IBC-
Solarzellen als Bottomsolarzelle automatisch eine 3T Tandemstruktur ergibt, sind verschiedene Konfi-
gurationen bei der monolithischen Zusammenschaltung von Top- und Bottomsolarzelle mdglich. In
AP2 soll unter diesen Mdglichkeiten die hinsichtlich des Wirkungsgrades und Prozessvereinfachungs-
potentials beste Option identifiziert werden.

In Arbeitspaket 3 (AP3) werden semitransparente Perowskit-Solarzellen mit hohen Wirkungsgrad
entwickelt, um hohe Leuchtturm-Wirkungsgrade in Tandemsolarzellen zu realisieren. Je nach Bandli-
cke und Architektur variieren die Anforderungen. Hierzu sind umfangreiche Untersuchungen, Variatio-
nen und Optimierungen sowohl des Perowskitabsorbers, als auch der Elektronen- und Lécher-sam-
melnden Schichten sowie der transparenten Vorderseitenelektrode notwendig. Es ware weder maglich
noch zielfihrend, diese Entwicklungen bereits auf kompletten Tandemsolarzellen durchzufiihren. Den-
noch soll die Perowskitsolarzelle in ihrer Konfiguration, Morphologie usw. der spateren Topsolarzelle
im Tandembauelement entsprechen, so dass alle Entwicklungen aus AP3 direkt auf Tandemsolarzel-
len Ubertragbar sind. Es werden parallele Ansétze verfolgt, die hocheffizienten Perowskit-Topsolarzel-
len mit Si-Bottomsolarzelle zu verbinden. Diese Diversifizierung der Lésungsansatze erhoht die zu er-
wartenden Wirkungsgrade und minimiert Risiken.

In Arbeitspaket 4 (AP4) wird eine Si/Perowskit-Tandemsolarzelle mit einem Weltrekordniveau von
idealerweise 33% oder mehr entwickelt (AP4.1). Auch dieser Prozess wird als Plattform fur die
Kreuzprozessierung mit den an der Tandem-Thematik interessierten Industriepartnern genutzt
(AP4.2). Auch hier ist letztendlich das Ziel, fur die an den Perowskit-Dinnschichtsolarzellen arbeiten-
den Anlagenbauer und Materialhersteller relevante und werbewirksame Leuchtturm-Wirkungsgrade zu
generieren.

Das Arbeitspaket 5 (AP5) soll einen wichtigen Schritt in Richtung der Ubertragung der Rekordwir-
kungsgrade in die Anwendung gehen. Neben Stabilitatsbetrachtungen sollen die Grundlagen fir eine
Cost-of-Ownership-Berechnung des Tandemansatzes gelegt werden. Die Verschaltung von 3-Termi-
nal Tandemsolarzellen zu Solarmodulen soll erstmalig experimentell demonstriert werden. Mittels Er-
tragsberechnungen auf Basis von Simulationen soll der Mehrertrag eines Si/Perowskit-Tandemmoduls
im Vergleich zu einem Modul aus Si-Einfachsolarzellen auf jeweils héchstem Wirkungsgradniveau
guantifiziert werden.

A27p
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Tandemsolarzelle
Bottom-Solarzelle Top-Solarzelle
: -~ AP4 — Si/Perowskit-Tandem- -
AP1 - Si-Einfachsolarzellen solarzellen AP3 — Semitransparente
1.1: n > 27% [ISFH] 4.1: Kombination zu hocheffi- Papue TRl [ 20
1.2: Flexibilisierung des Si- zienten Zellen [ISFH, KIT] 3.1: Konforme Depositions-
Bottomzellprozesses [ISFH] _  3-Terminal-Messtechnik verfahren [KIT, ISFH]
AP2 — Verbindung_zwischen - Tunneljunctionund 3.2: Benchmark/Kreuzvergleich
Bottom- und Topzelle Rekombinationskontakt [KIT, ISFH]
X . . - n > 30% (Maximalziel 33%) < 3.3: Gedampfte Zellen, planares
2.1: Tunneljunctions [ISFH] I::\ Substrat [KIT,ISFH]

A q 4.2: Flexibilisierung des Prozesses
2.2: Entwicklungder 3-Terminal-
Konfi uratiin [ISFH] als Evaluierungsplattform [ISFH] 3.4: Gedampfte Zellen, tex-
8 turiertes Substrat [KIT, ISFH]

2.3: Vereinfachungder Prozesse = SenrinsE ey i

w

3.5/3.6: Fliissigprozessierte

Kreuzprozessierung mit
[ISFH] Industriepartnern Zellen, hohe Bandliicke [KIT]
2 ﬁ:ﬁ:szlﬁg derZellgeometrie - Verbesserungspotentiale 3.7: Lamination[KIT]
: ’ . . 3.8: Gedampfte Zellen, hohe
2.5: Simulationsbasierte / \ Bandliicke [KIT, ISFH]

Optimierung [KIT]

AP5 — Weghbereitung fiir die Anwendung
5.1: Stabilitdtsuntersuchungen [ISFH, KIT]
5.2: Cost of Ownership [ISFH, KIT]

5.3: Demonstratormodul [ISFH]

5.4: Ertragsprognose [ISFH, KIT]
Abbildung 1: Projektstruk t ur pl an des Projektes A27pl us6i.

1.4 Wissenschaftlicher und technischer Stand an den angeknipft wurde

Um den wissenschaftlichen und technischen Stand zu Beginn des Projektes mdglichst genau wieder-
zugeben, soll an dieser Stelle auf eine leicht angepasste Version des in der Vorhabenbeschreibung vor
Projektbeginn verfa s st en ASt and deerwiedsh weslennls diesemnfSthiussbericht liegt
der Fokus hierbei auf der Perowskit-Topsolarzelle, der wissenschaftliche Stand und die Arbeiten zu
Hdochsteffizienz-Si-Solarzellen sind im Schlussbericht vom ISFH (FKZ 03EE1056A) zu finden.
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Zu Perowskit-PV

Das enorme Potenzial von Organo-Metall-Halogenid Perowskit-Diinnschicht-Solarzellen hat in den letz-
ten Jahren zu einem beispiellos rasanten Fortschritt des Wirkungsgrades dieser Technologie gefihrt.
Zum Start des Vorhabens A2 7P| us 6 fi, knapp 10 dahre naéh@@nDBericht der ersten be-
kannten Perowskit-Solarzelle mit 3.9%,[1] wurden bereits Wirkungsgrade von 25.2% zertifiziert (Abb.
2). Das herausragende Potential dieses Materials (mit der Zusammensetzung ABXz3) basiert auf einer
nahezu optimalen Kombination von elektrischen und optischen Materialeigenschaften fur die Photovol-
taik.[2], [3] Darlber hinaus lassen sich Perowskit-Dunnschicht-Solarzellen aus preiswerten Prékursoren
herstellen und mittels kostengtinstiger Verfahren aus der Flissigphase und einfacher thermischer Va-
kuumverdampfung groR3flachig skalieren.[4], [5], [6], [7], [8] Die verbleibenden bedeutenden Herausfor-
derungen der Technologie sind die noch zu geringe Stabilitéat und die Substitution des giftigen Schwer-
metalls Pb.

Damit steht zum ersten Mal in der Geschichte der Photovoltaik eine kostenglinstige Technologie zur
Verfligung, die in Kombination mit konventionellen Solarzellen aus kristallinem Silizium einen Wirkungs-
grad oberhalb von 33% erreichen kann. Im Vergleich mit dem aktuellen Rekordwirkungsgrad der Sili-
zium-Solarzellen von 26.7% bedeutet dies ein gewaltiges Potential zur Wirkungsgradsteigerung. Dieses
Potential weckt das Interesse einer stark wachsenden Forschungs-Community und der Industrie. Zum
Start des Projektes in 2020 hatten schon mehrere Forschungsgruppen inklusive dem KIT bereits Tan-
dem-Wirkungsgrade auf kleinen Flachen von Uber 25% erreicht, sowohl fur 2T,[9], [10], [11], [12] wie
auch fir 4T-Tandemsolarzellen.[13], [14], [15], [16], [17], [18], [19] Mit einem zertifizierten Wirkungsgrad
von 28% wurde der Rekordwirkungsgrad fur c-Si-Einfachsolarzellen bereits damals tiberboten.[20]

Zur Herstellung von Perowskit-Solarzellen im LabormafR3stab werden meist l6sungsbasierte Prozessie-
rungstechniken verwendet (z.B. Rotationsbeschichtung, Inkjet-Druck, Rakelbeschichtung), die bei gro-
Ber Einfachheit und Flexibilitat die besten Wirkungsgrade liefern. Auch im Rahmen dieses Vorhabens
sollen diese Ansatze zur Entwicklung hocheffizienter Tandemsolarzellen (3T-Architektur auf planaren
und/oder texturierten Si-Bottomsolarzellen, ggf. 4T-Architektur als Zwischenschritt) eingesetzt werden.
Eine fur den industriellen Einsatz erforderliche Aufskalierung mittels I6sungsbasierter Verfahren lasst
sich durch Methoden wie Spray-Coating, Rakeln und SchlitzgieRen erzielen.[6], [7], [21]

Eine gro3e Herausforderung flr die Kombination der neuartigen Perowskit- mit der etablierten Silizium-
Solarzellentechnologie stellt die texturierte Oberflache der Bottomzelle dar. Die homogene und kon-
forme Beschichtung von Mikrometer groRen Pyramiden mit einer typischerweise < 1 um dicken Top-
Zellstruktur wurde durch rein ldsungsbasierte Verfahren bisher nicht erreicht. Dies hatte zur Folge, dass
zum Zeitpunkt des Projektstarts die meisten Si/Perowskit-Tandemsolarzellen auf planaren Si-Substra-
ten prozessiert wurden, wodurch der erreichbare Kurzschlussstrom der Tandemsolarzellen aufgrund
von Reflektions- und Absorptionsverlusten um bis zu 3 mA/cm? reduziert werden kann.[22], [23] Fur 2T-
Tandemsolarzellen mit planarer Si-Bottomzelle wurden auf kleinen Flachen - mithilfe von Lichtstreu-
Folien oder antireflektiven Schichten zur Verbesserung des Lichtmanagements - Effizienzen von bis zu
26% realisiert.[10], [11], [24] Allerdings zeigten damalige Simulationen mit state-of-the-art Bottom- und
Topzellen, das der erreichbare Wirkungsgrad selbst bei optimiertem Lichtmanagement der Topzelle und
minimaler parasitarer Absorption fur solche planaren Architekturen bei ca. 31% liegt.[11], [24] Ein An-
satz diese Verluste auszugleichen besteht in der Verwendung von rauen Zwischenschichten um die
optische Weglange im Absorber zu verlangern.[25] Zuséatzlich konnten Sahli et al. zeigen,[9] dass durch
die Verwendung einer sequentiellen Beschichtung einer texturierten Si-Bottomzelle zunachst mit einem
porésem, anorganischen Metallhalogenid aus der Gasphase, und anschlieRender flissigbasierter Infilt-
ration mit einem organischen Halid, eine homogene Topzellenstruktur auf einer texturierten Bottomzelle
aufgebaut werden kann. Mit dieser Methode wurde ein Wirkungsgrad von 25.2% fiir eine monolithische
texturierte Si/Perowskit-Tandemsolarzelle erreicht.

Trotz dieser Erfolge ist die Vakuum-Deposition des Perowskit-Absorbers auf kommerziell verfiighbaren
texturierten Si-Substraten ein besonders attraktiver Ansatz zur Herstellung von Si/Perowskit-Tandem-
solarzellen. Diese industriell sehr ausgereifte Technik ermdglicht eine hohe Materialreinheit, die Ver-
meidung von toxischen Lésungsmitteln, eine exzellente Kontrolle und Reproduzierbarkeit der Prozess-
bedingungen und eine gute Homogenitat der Materialabscheidung auf gro3er Flache. Trotz dieser of-
fensichtlichen Vorteile wurde die Vakuum-Deposition von Perowskiten bisher weniger stark verfolgt als
die Losungsprozessierung, was vor allem auf die gré3ere Komplexitat des Ansatzes und die damit ver-
bundenen apparativen Kosten zurtickgefiihrt werden kann. Jedoch ist aufgrund der hohen technologi-
schen Relevanz ein zunehmender Trend zum Einsatz dieses Verfahrens zu verzeichnen.[8]

Die am haufigsten eingesetzte Methode zur vakuumbasierten Perowskit-Herstellung ist die thermische
Koverdampfung der Prakursoren AX (z. B. MAI) und BXz (z. B. Pblz) aus separaten Quellen,[26] welche

6
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auch am KIT eingesetzt wird. Die Sublimationsraten werden mittels Quarzkristall-Mikrowaagen (QCM)
Uberwacht, um eine exakte Kontrolle der Schichtdicken und -zusammensetzungen zu erreichen. Bei
geeignet gewahlter Stéchiometrie kann die Abscheidung haufig bei Raumtemperatur ohne weitere ther-
mische Behandlung erfolgen.[27] Dies ermdglicht z.B. die Verwendung thermisch sensitiver Transport-
schichten oder Substrate, minimiert aber auch die Interdiffusion in Multi-Schichtsystemen, was fiir Tan-
dem-Anwendungen von groRem Vorteil ist. Als wichtigen Schritt hin zur industriellen Aufskalierung wur-
den schon vollstandig vakuumprozessierte Bauelemente mit einem Wirkungsgrad von 17.6% demons-
triert.[28] Das KIT hat in den Jahren vor Start des Vorhabens auf diesem Gebiet nachgewiesene Exper-
tise entwickelt, welche reproduzierbar zu hohen Effizienzen von ~16% fur koverdampfte Perowskit-Ein-
fachsolarzellen fuihrte.[23], [29] Diese Thematik bildete deshalb einen zentralen Schwerpunkt der Arbei-
ten am KIT sowie beim ISFH.

Uber den Stand der Wissenschaft beim Verfassen der Projektskizze hinaus wurde schnell klar, dass
eine weitere Mdglichkeit zur homogen Bedeckung von texturierten Si-Bottomsolarzellen die Verkleine-
rung der PyramidengréRe sein kann. Fir Pyramiden mit Gréf3en von ~<2 um kann durch Optimierung
der Prozessparameter eine Bedeckung auch mittels Rotationsbeschichtung, Inkjet-Druck oder Rakel-
beschichtung méeglich sein. Dies wurde kurz vor
et al.[30] und Chen et al.[31] demonstriert, welche Wirkungsgrade von 25.7% mittels Rotationsbeschich-
tung respektive 26% mittels Rakelbeschichtung auf kleinen Pyramiden erzielten. Deshalb ist die Ver-
kleinerung der Pyramiden und homogene Bedeckung mittels Idsungsbasierten Ansatzen auch ein star-
ker Fokus in diesem Vorhaben.

Zu 3T-Tandemsolarzellen

Der prinzipielle Aufbau der verschiedenen Tandemsolarzell-Architekturen ist in Abb. 3 gezeigt. Bei der
4T-Architektur (a) werden beide Solarzellen Ubereinandergestapelt und unabhéangig voneinander be-
trieben, was den Vorteil hat, dass die Effizienz beider Zellen separat optimiert werden kann. Allerdings
erhoht sich die Anzahl der bendétigten Zwischenschichten, was die Reflexion und parasitéare Absorption
verstarkt.[32] Zusatzlich werden zwei Wechselrichter flr den Betrieb eines Moduls bendétigt, was die
Gesamtkosten erhoht. In der 2T oder 3T-Architektur i mit (b) planarer und (c) texturierter Si-Bottomzelle
- sind beide Zellen monolithisch miteinander verbunden. In der 2T-Architektur sind beide Subzellen se-
rienverschaltet und missen deshalb denselben Strom fuhren, sodass die Subzelle mit dem geringeren
Strom den nutzbaren Strom der Tandemsolarzelle limitiert. Die erforderliche Optimierung der Stroman-
passung beider Zellen hat deshalb starke Einschréankungen bezlglich der Bandliicke und Dicke des
Perowskit-Absorbers zur Folge.[33] Weiterhin zeigen Energieertragsberechnungen, dass die Stromaus-
beute fur die 2T-Architektur deshalb stark abhéangig von dem Ort ist an dem die Solarzelle betrieben
wird (Einfluss auf den Energieetrag durch mit Tageszeit und Jahreszeit veranderliche spektraler Ein-
strahlung und Einstrahlungswinkel).[34], [35]

(a) 4-Terminal 2- oder 3-Terminal
Glass B I i
[ Tco (b) planar (c) texturiert
lit-Topzelle i TCO
| TCO it-Topzelle

Luft oder Index Tunneljunction

Matching Flussigkeit oder
" o o g
schicht
c-Si Bottomzelle c-Si Bottomzelle

A A 4 A Y 9 A A . A & & A

Abbildung 3: Schematischer Aufbau der in diesem Vorhaben untersuchten Tandemsolarzell-Architekturen: (a) 4T-
Architektur i gestapelte Bottom- und Topzellen; planare (b) und texturierte (c) monolithische 2T- oder 3T-Architek-
tur.

Start
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Die 3T-Architektur kann die Vorteile beider Architekturen vereinen, indem der (im Optimalfall texturierte)
monolithische Aufbau (Abb. 3 (c)) fir eine bessere Lichtausbeute genutzt wird und gleichzeitig keine
Stromanpassung nétig ist, was die durchschnittliche Energieausbeute stark erhoht. Allerdings sind die
Bauelementarchitektur und das Verschaltungskonzept dementsprechend komplexer. In den letzten 2.5
Jahren wurde im Rahmen des Projektes EASi (FKZ 0324040) und eines DFG-Auslandsstipendiums
(Foérdernummer SCHU 3206/1-1) in einer intensiven Zusammenarbeit von Wissenschaftlern des NREL
und des ISFH Pionierarbeit zum Thema 3T-Tandemsolarzellen geleistet und am ISFH eine einmalige
Expertise auf den Gebieten der Herstellung, Charakterisierung und Modellierung von 3T-IBC-Bottom-
zellen[36], [37], [38] und Tandemsolarzellen,[39], [40], [41], [42] sowie der Modellierung und Simulation
von Energieertragen fur unterschiedliche Verschaltungskonzepte von Tandemsolarzellen auf Modul-
ebene aufgebaut.[43], [44]

Im ersten Schritt konnten 4T GalnP/GaAs//Si-IBC- und GalnP//Si-IBC- Solarzellen mit einem Wirkungs-
grad von 35.4% (Vizeweltrekord furr Si-basierte Tandemzellen) und 31.5% hergestellt werden, die extern
zu 3T-Tandemzellen verschaltet wurden und exakt den gleichen Wirkungsgrad erreichen, wie 4T-So-
larzellen.[41] Das Funktionsprinzip einer 3T-IBC-Bottomzelle in einem Tandem wurde mittels Bauele-
mente-Simulationen [36] und Experimenten [37] untersucht. Anhand des vorgeschlagenen einfachen
Ersatzschaltbild-Modells wurden optimale Designkriterien und Vereinfachungen fur Bottomzellen vor-
geschlagen, die sich an Standard-Industrieprozessen flir PERC-Solarzellen orientieren.[37] Parallel zu
diesen Untersuchungen wurden erstmals AT e s t s t -artig& 3TuGalIAP/Si-IBC-Solarzellen mit einem
zertifizierten Wirkungsgrad von 27.3% demonstriert.[41]

Ein weiterer elementarer Aspekt im Hinblick auf die Industrialisierung von Tandemsolarzellen ist die
kosteneffiziente Integration der Solarzellen in Module und Systeme. Hierbei kann das 2T-Tandem direkt
mit der etablierten Modul- und Systemtechnik integriert werden, da lediglich zwei Kontakte, wie bei Ein-
fachsolarzellen, vorhanden sind. 3T- und 4T-Tandemsolarzellen erfordern wegen der zusatzlichen Kon-
takte entweder zusatzlichen Aufwand auf der Systemseite (zwei separate Schaltkreise mit entsprechen-
den Wechselrichtern), oder eine geschickte Verschaltung beider Schaltkreise zu einem spannungsan-
gepassten 2T-Modul.[45] Als wichtige Bausteine wurden die Verschaltung fir 3T-Tandemsolarzellen in
2T-Module und die Modelle fir die Ertragsrechnung fiir verschiedene Verschaltungskonzepte entwi-
ckelt.[43], [44] Es konnte demonstriert werden, dass 3-Terminal-Tandemzellen annahrend verlustfrei in
spannungsangepasste 2T-Module integriert werden kénnen und einen deutlich hbheren Energieertrag
gegenuber Modulen mit 2T-Tandemsolarzellen liefern kénnen.

Es ist zu beachten, dass derzeit, aufgrund von existierender Vorerfahrung ausschlie3lich Si/Perowskit-
Tandemsolarzellen in der 4T- und 2T-Architektur berichtet wurden. Die in diesem Forschungsprojekt
angestrebten Si/Perowskit-Tandemsolarzellen in der 3TI-Architektur versprechen technologische Vor-
teile, die sich sowohl auf das Wirkungsgradsteigerungspotential als auch die Realisierung in industrie-
nahen Prozessen auswirken. Aktuelle Simulationen - unter Nutzung von realistischen optischen Para-
metern der Schichtstapel, einer 22.4% effizienten Perowskit-Topzelle und einer planaren 24.5% effi-
zienten Si-Bottomzelle - versprechen Effizienzen von bis zu 32% fiir die 3t-Architektur. Diese Zahl erhoht
sich dementsprechend bei Nutzung einer texturierten und héher effizienten Si-Bottomzelle.[46]

1.5 Zusammenarbeit mit anderen Stellen

In 27plus6 beteiligten sich alle Partnern innerhalb des Konsortiums an den Projekttreffen, indem sie

sich intensiv in die Diskussion der Ergebnisse einbrachten.

Mit dem ISFH arbeitete das KIT an der Entwicklung von Top- und Tandemsolarzellen und stimmte

sich regelméaRig (min. 6-wochentlicher Rhythmus) zu allen nétigen Entwicklungsarbeiten an Bottom-

und Topzellen und am Interface aus.

Aus der Industrie haben sich die Firmen vonArdenne, Singulusund MeyerBur ger al s Aassozi i e
Partnerfi an dem Projekt beteiligen. Sie haben an Proj
zen teilgenommen. Die Firma vonArdenne evaluierte zusammen mit dem ISFH und dem KIT einen
Trockenatzprozess und das Sputtern von einem transparenten leitfdhigem Oxid (TCO) fir die Anwen-

dung in Tandemsolarzellen. Die Firma Singulus enwickelte in Zusammenarbeit mit dem KIT nanotexu-

rierte Siliziumoberflachen, die sich fir die l6sungsbasierte Perowskit-Herstellung eignen, und stellte

mehrfach ihren Herstellungsprozess fur Nanotexturen bei der Bottomzellherstellung am ISFH zur Ver-

fugung. Die Firma Meyer Burger stellte einerseits die erste Generation von Bottomsolarzellen zur Ver-

fugung und unterstitzte bei der TCO-Beschichtung von Bottomsolarzellen.
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Die erzielten Ergebnisse und die entwickelte Expertise bilden die Grundlage fiir die erfolgreiche Kom-
merzialisierung der Projektergebnisse und die Weiterentwicklung der Photovoltaiktechnologie, insb. in
Bezug zu 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen.

2 AUSFUHRLICHE BESCHREIBUNG DER DURCHGEFUHRTEN ARBEI
UNDERGEBNISSE

Das Projekt "27Plus6" hat in seiner Laufzeit erhebliche wissenschaftlich-technische Fortschritte erzielt.
Diese Ergebnisse sind das Resultat intensiver Forschungs- und Entwicklungsarbeiten in den Berei-
chen Materialwissenschaft, Prozessoptimierung und Bauelementeentwicklung. Im Folgenden sind die
wichtigsten wissenschaftlichen Erkenntnisse und Fortschritte wahrend des Projekts systematisch zu-
sammengefasst. Daran anschliel3end findet sich eine detaillierte Auflistung und Prasentation der Er-
gebnisse in Bezug zu den einzelnen Arbeitspaketen und Teilaufgaben an denen das KIT gearbeitet
hat.

1. Fortschritte in der Entwicklung von opaken und semitransparenten p-i-n Perowskit-
Einfachsolarzellen

Erste Phase (2020-2021):

A Vergleich und Kreuzprozessierung der funktionalen Schichten aus der Gasphase. Diese Expe-
rimente flhrten zu einem besseren Verstandnis der Einflussfaktoren auf die Qualitat der Absor-
berschichten und Perowskit-Einfachsolarzellen am KIT und ISFH.

A Es wurden hohe Wirkungsgrade fiir opake pin-Perowskit-Einfachsolarzellen tiber einen groRen
Bandluckenbereich erzielt: Bis zu 23% (stabilisiert bis 22.4%) mit Bandlicke 1.56 eV, bis zu
21% (stabilisiert bis 20.4%) mit Bandliicke 1.63 eV, bis zu 20.9% mit Bandliicke 1.66 eV und
bis zu 19.4% mit Bandliicke 1.75 Ev.

A Auf einer planaren Si-Oberflache wurde eine semitransparente p-i-n-Perowskit-Einfachsolar-
zelle mit einem Wirkungsgrad ~17.9% realisiert.

A Ineiner vielversprechenden Zusammenarbeit mit einem der Industriepartner (Singulus), wurden
neuartige Si-Substrate mit unterschiedlichen (kleinen) Texturen (ca. 1-2 um) hergestellt, auf de-
nen lésungsprozessierte Perowskit-Schichten homogen abgeschieden werden sollen.

A In der Zusammenarbeit mit dem Industriepartner Singulus wurden ldsungsprozessierte
Perowskit-Schichten homogen auf kleinen Si Texturen abgeschieden und damit eine semitrans-
parente p-i-n-Perowskit-Einfachsolarzelle mit einem Wirkungsgrad ~15.3% realisiert.

A Erfolgreiche Weiterentwicklung von Sputter-Verfahren zur Herstellung unterschiedlicher effizi-
enter und hochtransparenter leitfahiger Elektroden (ITO/IZO/I:0OH).

A Erfolgreiche Realisierung eines reproduzierbaren Atomlagenabscheidung-Prozesses fiir eine
SnO:2 Schicht, die das schadfreie Sputtern von transparenten Elektroden erlaubt.

Zweite Phase (2021-2022):

A Wirkungsgrade bis zu 19.3% (stabilisiert bis 18.5%) fiir semitransparente p-i-n-Perowskit-Ein-
fachsolarzellen mit Bandliicke 1.63 eV mit einer durchschnittlichen Transmission von 87.3% im
Wellenldangenbereich 800-1100 nm.

A Im Vergleich zum ersten Jahr erhohte sich hier der Wirkungsgrad von 15.3% auf bis zu 16.5%
auf einem texturierten Si Substrat (siehe TA3.4).

A Weiterhin wurden die kleinen Si Texturen vom Industriepartner Singulus erfolgreich mittels
PDMS repliziert und hocheffiziente opake p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen auf replizierten
Texturen hergestellt. Hierbei wurden sehr hohe Wirkungsgrade von bis zu 18.5% erreicht und
diese Ergebnisse in der Fachzeitschrift ACS Applied Energy Materials verdffentlicht (Farag et
al.[47]).
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Dritte Phase (2022-2023):

A

Entwicklung eines dedizierten Sputter-Prozesses zur Deposition von semitransparenten leitfa-
higen 1:OH Schichten als Alternative zu schon entwickelten 1ZO Schichten. Beide TCOs wurden
in 2023 zur Erreichung von Leuchtturm-Wirkungsgraden fur Si/Perowskit-Tandemsolarzellen
evaluiert.

Entwicklung einer fliissigprozessierten sequentiellen Deposition (Zweischritt-Prozess) des
Perowskit-Absorbers als Alternative zum schon entwickelten Einschritt-Prozess. Hierbei wurde
die Bandliicke weiter optimiert und der Wirkungsgrad von Perowskit-Einfachsolarzellen auf bis
Zu ~18.5% gesteigert.

Entwicklung von gedampften selbstorganisierenden Monolagen (SAMs) am KIT als Lochtrans-
portschichten fur p-i-n Perowskit-Solarzellen. Die Ergebnisse wurden im Januar 2023 in der
hochrangigen Fachzeitschrift Advanced Energy Materials (Farag et al.[48]) veroffentlicht.

Entwicklung einer gedampften sequentiellen Deposition (vakuum-basierter Zweischritt-Pro-
zess) des Perowskit-Absorbers als vollstandige vakuum-basierte Alternative. Hierbei wurde die
Bandlucke und der Wirkungsgrad von Perowskit-Einfachsolarzellen weiter gesteigert und Wir-
kungsgrade von bis zu 15.6% fir eine Bandliicke von 1.7 eV erreicht.

2. Fortschritte in der Entwicklung von Si/Perowskit-Tandemsolarzellen

Erste Phase (2020-2021):

A

Erfolgreiche Herstellung erster Prototypen monolithischer 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen
mit Wirkungsgraden bis zu ~22.4% auf Si-Heterojunction Bottom-Solarzellen vom Industriepart-
ner Meyer Burger.

Ein neues Bottomzell-Design zur Anpassung an die Anforderungen der Perowskit-Topzellen
wurde entwickelt. Diese Arbeiten umfassten die Untersuchung der Auswirkungen verschiedener
geometrischer Parameter auf die Leistungsfahigkeit der Solarzellen.

Untersuchung neuer Lichtmanagement-Strategien sowie Simulationen der Bauteiloptik zur zu-
kunftigen Optimierung der Lichtnutzung in monolithischen Tandemsolarzellen.

Zweite Phase (2021-2022):

A

A

Design und Implementierung des neuen Layouts fur die Tandem-Solarzellen (25x25 mm?2) um
Probleme des vorherigen Designs zu lésen und Randverluste zu minimieren (siehe TA 2.4)

Erfolgreiche Herstellung monolithischer 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit Wirkungsgra-
den bis zu ~25.0% (zuvor 22.4%) auf Si-Heterojunction Bottom-Solarzellen vom Industriepart-
ner Meyer Burger (siehe TA4.1.3).

Erfolgreiche Herstellung monolithischer 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit Wirkungsgra-
den bis zu ~27.0% auf Si-Bottom-Solarzellen eines anderen Partners. Diese Arbeiten wurden
durch die Verbesserung der optischen Eigenschaften und die Implementierung von Antireflex-
Beschichtungen ermdglicht.

In Zusammenarbeit mit dem Industriepartner Singulus wurde ein neuer Batch von noch kleine-
ren Si-Texturen (jetzt ~0.5-1 pm, zuvor ~1.5-2 pm) hergestellt. Diese kleineren Texturen wurden
im weiteren Projektverlauf fir hocheffiziente 2T- und 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen ge-
nutzt.

Dritte Phase (2022-2023):

A

Weitere mikrostrukturulle und optoelektronische Untersuchungen von im Einschritt-Prozess
hergestellten Perowskit-Absorbern auf texturierten Si Substraten mit ~1-2 um grof3en Pyrami-
den. Diese Ergebnisse wurden in der hochrangigen Fachzeitschrift Advanced Functional Mate-
rials veroffentlicht (Farag et al.[49])

10



Verbundvorhaben 27plus6 Abschlussbericht 1 Karlsruher Institut fir Technologie

A Weitere Optimierung des Schichtstapels von 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen durch Anpas-
sung der TCO-Schichtdicken (IZO und I:0H) und Verwendung von Grid-Fingern um den Kurz-
schlussstrom der Tandemsolarzellen zu maximieren.

A Herstellung von ersten 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen auf Si-Bottomsolarzellen vom ISFH
mit ~0.5-1 um groRen Pyramiden, die vom Industriepartner Singulus texturiert wurden. Hierbei
wurde ein maximaler Wirkungsgrad von 27.6% in der Strom-Spannungskennlinie erzielt.

A Herstellung von 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen auf planaren Si-Bottomzellen vom ISFH.
Hierbei wurde ein maximaler Wirkungsgrad von 31.4% in der Strom-Spannungskennlinie erzielt
(30.3% stabilisiert).

A 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen auf planaren und texturierten Si-Bottomzellen mit Wir-
kungsgraden bis zu 21.4% wurden mit dem flissigprozessierten Zweischritt-Prozess erzielt.

A Herstellung von 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit hocheffizienten 3T IBC-Bottomsolar-
zellen vom ISFH mit kleinen Texturen. Mit einer Perowskit-Bandllicke von 1.58 eV wurde hierbei
ein Wirkungsgrad von bis zu 29.6% in der Strom-Spannungskennlinie erzielt, was einen Litera-
turrekord darstellt.

Arbeitspaket 2: Entwicklung der Verbindung zwischen SBottom- und
Perowskit-Topzelle

In Arbeitspaket 2 war das KIT in die Teilaufgaben TA2.4 und TA2.5 involviert. Es standen fur das KIT
keine Meilensteine an.

Das KIT trug zu TA2.4 bei indem es zusammen mit dem ISFH in intensiven Absprachen die notwendigen
Anpassungen der Zellgeometrie (und anderer Eigenschaften) der Si-Bottomzelle auf die Erfordernisse
der Perowskit-Topzelle diskutierte. Diese Absprachen umfassten die Zellgeometrie, die Geometrie der
auf der Vorderseite platzierten Kontaktfinger, die Materialzusammensetzung der Zwischenschichten
(Tunnel- oder Rekombinationsschicht) und auch den Transfer der Proben.

Darliber hinaus beteiligte sich das KIT an der Teilaufgabe T2.5. Das KIT hat in den letzten Jahren ein
Softwarepacket entwickelt, dass die schnelle, effiziente und akkurate optische Simulation Si/Perowskit-
Tandemsolarzellen erlaubt.[50] Sie erlaubt die effiziente Optimierung der Architektur sowie der Schicht-
dicken, der eingesetzten Materialien und der Textur.

Teilauf-

gabe Beschreibung Laufzeit

Ein Teilausaspekt von TA2.4 war die Anpassung der aktiven Zellflachen der Bottom- und Topzelle. Dies
ist wichtig zur Minimierung von Rekombinations-Verlusten und tragt somit zur Maximierung des mogli-
chen Tandemwirkungsgrades bei. Hierflr wurden schon vor Projektstart Vorabsprachen getroffen, so-
dass die aktive Flache der neuen Generation von IBC Si-Bottomzellen auf die Anforderungen an die
Prozessierung am KIT optimal angepasst wurden. In Abb. 4 sind die Zellgeometrie (Substratgrofle
16x16 mm?2) der alten (vor Projektstart) sowie die der geplanten neuen Generation (bei Projektstart) von
IBC Si-Bottomzellen gezeigt. Auch gezeigt sind die MalRe der oberen leitfahigen transparenten Oxid-
schicht (TCO), der Metallkontakte sowie der verwendeten Schattenmaske. Die aktive Flache wurde so-
mit von ~0.66 cm? auf ~0.9 cm? erhéht und Rand- und Schattierungsverluste minimiert.

Das neu entwickelte Design fir eine Substratgrof3e von 16x16 mm?2 wurde erfolgreich fir die Herstellung
von 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen unter Verwendung von Si-Heterojunction Bottom-Solarzellen
vom assoziierten Partner Meyer Burger genutzt. Dabei wurde identifiziert, dass das genutzte 16x16 mm?
Design nach dem Lasercutten der Substrate zu Verlusten in der Spannung und dem Fullfaktor der Bot-
tom-Solarzelle fiihrt (siehe Abb. 5, rechts). Deshalb wurde das Design fir die ndchsten Bottom-Solar-
zell-Chargen weiter angepasst und optimiert, welcher dann eine SubstratgréfRe von 25x25 mm? aufwies
(siehe Abb. 6). Damit wurden Randverluste weiter minimiert um den Wirkungsgrad der 2T/3T-
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen aber der zweiten Projekthélfte weiter zu erhéhen.
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Zellgeometrie fir altes

. Zellgeometrie flir neues
IBC Bottom-Zelldesign

IBC Bottom-Zelldesign

6.62 mm
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1.5 mm
3.19 mm 1.5 mm
‘ ‘ 2 mm
ronfn 10.1 mm 0.8 10.1 mm
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aktive Flache der IBC Si-Bottomzelle aktive Flache der IBC Si-Bottomzelle
Oberes TCO Oberes TCO
Schattenmaske; ~0.66 cm? Schattenmaske; ~0.9 cm?

Abbildung 4: Links: Altes IBC Si-Bottomzell-Design (schwarz) und darauf angepasste Masken fir die Deposition
des TCO6s (rot), des Metallkontakts (gelb) s &RechteErstdse FI| 2 che
neues Zelldesign, um Randeffekte und Randverluste zu minimieren.
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Abbildung 5: Links: Altes 16x16 mm? Si-Bottomzell-Design. Rechts: Randverluste in der offenen Klemmspannung
und dem Fullfaktor nach dem Lasern der Substrate auf 16x16 mm?2.
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25mm

Neues 25x25 mm? Layout fiir kommende Batches
von IBC-basierten Tandem-Solarzellen

ww §'g

3 mm

- [
1.5 mm 10.2 mm .?, 1.5 mpn
—

1.5 mm

Fldche der
Bottom-Solarzelle

25 mm
10.2 mm
ww z'gl

ra =

5.9 mm 5.1 mm 3 mm 5.1 mm T 5.9 mm

1.5 mm

ww 6°g

Abbildung 6: Neues 25x25 mm? Zelldesign, um Randeffekte und Randverluste weiter zu minimieren. Dieses Design
wurde ab dem zweiten Projektjahr eingesetzt und hat eine aktive Flache von 1.04 cm?.

Teilauf- Beschreibung Laufzeit
gabe
25 Simulationsbasierte Optl_mlerung der optischen Eigenschaf- M1-M24
ten der Bauelementarchitektur

Im Rahmen dieses Arbeitspaketes verwendete das KIT zur Evaluation der optischen Eigenschaften der
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen eine selbstentwickelte Simulationsumgebung, die in der Lage ist Tan-
demsolarzellen in verschiedenen Architekturen mit hoher Genauigkeit zu simulieren. Diese Software
(EYCalc) wurde wahrend der Projektlaufzeit Open-Source fiir die Wissenschafts-Community zur Verfi-
gung gestellt.[50] Dabei wird ein Transfermatrixverfahren (TMM) eingesetzt um die optischen Eigen-
schaften in dinnen Schichten zu bestimmen, in denen sich koharente elektromagnetische Wellen vor-
warts und rickwarts ausbreiten. Fir optisch dicke Schichten wird eine Reihenerweiterung des Beer-
Lambert-Gesetzes verwendet, wobei Reflexionen an den Grenzflachen zu benachbarten Schichten be-
rucksichtigt wurden. Es ist zu beachten, dass dieses Modul neben flachen Oberflachen auch Grenzfla-
chen mit 3D-Pyramidentexturenmi t t el s e i n e geosairigohan Raymatirgi MKe r ¢ ¢ k
kann. Dies ist insbesondere fir texturierte Si/Perowskit-Tandemsolarzellen, die das grofite Wirkungs-
gradpotential aufzeigen, wichtig.

Abb. 7 (b) zeigt den Vergleich fur eine reale, nicht optimierte und eine optimale simulierte Si/Perowskit-
Tandemsolarzelle am Beispiel der externen Quanteneffizienz auf. Die Simulation basiert auf aufwendi-
gen Datenséatzen an optischen Brechungsindizes der eingesetzten Schichten. Diese Datensétze wurden
fur die individuellen Schichten erstellt und standen dem Projekt wahrend der Laufzeit zur Verfigung.
Die optimierte Schichtkonfiguration zeigt einen verbesserten Verlauf der externen Quanteneffizienz,
was zu einem deutlich héheren Strom fiihrt (vgl. Abb. 7 (b)). Auf Basis dieses hinsichtlich der optischen
Eigenschaften verbesserten Tandemsolarzelle und weiterer Verbesserungen der elektrischen Eigen-
schaften (Fullfaktor und offenen Klemmspannung) konnte schon zu Projektstart eine optimierte Bauele-
mentarchitektur identifiziert werden, die einem Wirkungsgradpotential von bis zu 32.2% entsprach.
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Abbildung 7: (a) Vergleich der experimentellen und simulierten externen Quanteneffizienz einer Perowskit-Si-Tan-
demsolarzelle (experimentelle Daten, Al-Ashouri et al.[51]). Die sehr gute Ubereinstimmung belegte, dass die ver-
wendete Simulationsmethode sich hervorragend eignet um die anvisierten Fragestellungen zu bearbeiten. (b) Ver-
gleich der externen Quanteneffizienz der experimentellen Referenzdaten und mittels optischer Simulationen opti-
mierte monolithisch verschaltete Perowskit-Si-Tandemsolarzelle mit flacher Vorderseite. Die Simulationen belegen
ein groRRes Verbesserungspotential.

Arbeitspaket 3: Entwicklung von hocheffizienten pi-1
, AOAEOOOOI Z7EOEOT COCOAAA EI

In Arbeitspaket 3 war das KIT in alle Teilaufgaben (TA3.1 - TA3.8) involviert. Es standen sechs zu
erzielende Meilensteine (M3.1, M3.2, M3.3, M3.4, M3.5 und M3.6) an. Im Folgenden werden die wich-
tigsten Ergebnisse und Entwicklungen im Detail zusammengefasst. Details zum Erreichen der Meilen-
steine werden am Ende des Abschnitts diskutiert.

Teilauf-

gabe Beschreibung

Laufzeit

TA 3.1 und MS3.1 wurden erflllt, da im ersten Projektjahr erfolgreich hocheffiziente Perowskit-Einfach-
solarzellen auf texturierten Si-Substraten realisiert wurden (siehe Details in TA3.4). Hierbei wurden so-
wohl das Sputter-Verfahren (fur die transparenten leitfahigen Oxide (ITO, 1ZO, I:OH) sowie NiO), die
thermische Verdampfung (fur die Elektronentransportschicht Ceo und die Metallelektroden) sowie die
Atomlagenabscheidung (fir die konforme Deposition von SnO2) genutzt.

Teilauf-

gabe Beschreibung

Laufzeit

Die Verbundpartner verwendeten im Bereich der Perowskit-Topzelle komplementére Ansétze zur Her-
stellung der verschiedenen funktionalen Schichten. Durch Kreuzprozessierung der einzelnen Bestand-
teile sollten diese in TA3.2 gegeneinander evaluiert werden und anschlie3end die Prozesse weiterent-
wickelt und vereinfacht werden. In Tabelle 1 ist der Anfang 2020 zu Projektstart geplante Austausch
verschiedener Proben dargestellt, bei dem insbesondere die Lochtransportschicht (HTL) und die
Perowskit-Absorber Schicht miteinander vergleichen werden sollten. Zusatzlich sollte eine Kreuzpro-
zessierung der Metallisierung durchgefiihrt. Diese Arbeiten konnten leider aufgrund beschranktem La-
borzugang wahrend der Corona-Pandemie experimentelle Probleme bei der Reproduzierbarkeit von
gedampften Perowskit-Schichten nicht wie geplant durchgefihrt werden.
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Jedoch wurden teilprozessierte gedampfte Perowskit-Einfachsolarzellen ausgetauscht, um die
Lochtransportschicht Spiro-TTB miteinander zu vergleichen, wie in Abb. 8 links dargestellt. Die fertig-
gestellten Solarzellen wurden am KIT an Tag 1 der Fertigstellung des Schichtstapels verglichen (siehe
Abb. 11 rechts). Es zeigten sich leichte Unterschiede mit einer generell etwas héheren Reproduzierbar-
keit und einem héheren Wirkungsgrad fur Spiro-TTB, welches am KIT prozessiert wurde. Auch wurde
festgestellt, dass der untersuchte Zellstack sensitiv gegeniiber wiederholten Messungen unter Lichtein-
fall i st (s AEbh8erechAsl wabéi sich fler Wirkungsgrad mit der Zeit erhéhte. Eine sehr
interessante Beobachtung war, dass die Lagerung im Dunklen in Stickstoff-Atmosphére tber 2 Monate
zu einer starken Erhéhung des Wirkungsgrades insbesondere fiir Zellen mit Spiro-TTB vom KIT fihrte
(siehe Abb. 9). Diese Ergebnisse wurden vom ISFH und KIT intensiv diskutiert, um vollstédndige ge-
dampfte Perowskit-Solarzellen und den Einfluss von Spiro-TTB besser zu verstehen.

Tabelle 1: Zu Projektstart anvisierter Plan fur die Kreuzprozessierung von Lochtransportschicht (HTL) und Absor-
berschicht (oberer Teil), sowie der Metallisierung (unterer Teil). Dieser Plan musste leider aufgrund der Corona-
Pandemie und Problemen bei der Reproduzierbarkeit im Umfang reduziert werden.

Num-  Substrat- Absor- MiniSpectros Metallisie-

mer grofie HTL ber ETL Prozess rung IV-Messung
© 1 16x16 KIT KIT KIT - KIT KIT
a 2 16x16 KIT KIT KIT - KIT KIT
,‘_3- 3 16x16 KIT KIT KIT - KIT KIT
(;,' 4 16x16 KIT ISFH KIT 1 KIT KIT
5 5 16x16 KIT ISFH KIT 1 KIT KIT
.g 6 16x16 KIT ISFH KIT 1 KIT KIT
D 7 16x16 ISFF KIT KIT 1 KIT KIT
§ 8 16x16 ISFF KIT KIT 1 KIT KIT
& 9 16x16 ISFF  KIT KIT 1 KIT KIT
@ 10 16x16 ISFF ISFH KIT 1 KIT KIT
< 11 16x16 ISFF ISFH KIT 1 KIT KIT

12 16x16 ISFF ISFH KIT 1 KIT KIT
S 13 16x16 ISFF ISFH CG60/BCF 2 KIT KIT
,g 14 16x16 ISFF ISFH C60/BCF 2 KIT KIT
% 15 25x25 ISFH ISFH C60/BCF 2 KIT ISFH
3 16 25x25 ISFH ISFH C60/BCF 2 KIT ISFH
i 17 25x25 ISFH ISFH C60/BCF 2 ISFH ISFH
S 18 25x25 ISFH ISFH C60/BCF 2 ISFH ISFH
.g 19 25x25 ISFH ISFH C60/1Zz0 2 ISFH ISFH
D 20 25x25 ISFH ISFH C60/1Z0 2 ISFH ISFH
5 21 25x25 ISFH ISFH C60/1Zz0 2 KIT ISFH
N 22 25x25 ISFH ISFH C60/1Z0 2 KIT ISFH
@ 23 16x16 ISFE ISFH C60/1Z0 2 KIT KIT
< 24 16x16 ISFE ISFH C60/1Z0 2 KIT KIT
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Abbildung 8: Links: Untersuchter Schichtstapel fur die Kreuzprozessierung von vollstandig gedampften Perowskit-
Einfachsolarzellen. Rechts: Gemessene J-V-Parameter an Tag 1 nach Fertigstellung des Schichtstapels. Die Zellen
wurden mehrfach unter Licht vermessen (siehe Cycles).
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Abbildung 9: Dieselben Zellen wie in Abb. 8 gezeigt, gemessen 2 Monate nach Lagerung im Dunklen in Stickstoff-
Atmosphare.
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Teilauf-

gabe Beschreibung Laufzeit

Entwicklung von semitransparenten gedampften planaren
33 Perowskit-Einfachsolarzellen fiir 2-Terminal und 3-Terminal M1-M30
' Tandem-Architekturen: Planares Si-Substrat oder ITO, Wir-

kungsgrade > 20%.

Entwicklung von gedampften SAM-HTLSs:

Anfang 2023 hat das KIT als erste Forschungsgruppe verlustfreie thermisch gedampfte selbstorgani-
sierende Monoschichten (SAMs) als HTL fir p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen entwickelt. Diese Er-
gebnisse wurden in der hochrangigen Fachzeitschrift Advanced Energy Materials (Farag et al.[48]) ver-
offentlicht. FUr I6sungsprozessierte Perowskit-Schichten konnten vergleichbare Wirkungsgrade fir auf-
gedampfte und I6sungsprozessierte SAM-HTLs erreicht werden (siehe Abb. 10). AuBerdem konnte ge-
zeigt werden, dass gedampfte SAMs eine Monolage an der ITO/HTL Grenzschicht bilden und das Ma-
terial nicht chemisch degradiert.

Weiterhin konnte anhand von Photolumineszenz-Quanteneffizienz (PLQY) und intensitatsabhangigen
Messungen der implizierten offenen Klemmspannung (Voc) gezeigt werden, das verdampfte SAM-HTLs
auch auf texturierten Si-Substraten eine geringe nicht strahlende Rekombinaton zeigen, die sogar nied-
riger ist als mit der am KIT standardmafig verwendeten Kombination aus gesputtertem NiOx und 16-
sungsprozessierten SAMs (siehe Abb. 11). Erste Ergebnisse von gedampften SAM-HTLs fur gedampfte
Perowskit-Einfachsolarzellen sind weiter unten zusammengefasst. Somit sind gedampfte SAM-HTLs
sehr interessant als HTL fur texturierte Si-Bottomsolarzellen.

(a) (b)

FF (%)

Jsc (MA/cm?)
R
o

BCP 20 A

LIS

===
=
=

PCE (%)

Evaporated Solution-processed

Abbildung 10: a) Schematische Darstellung der Bauelementarchitektur einer Perowskit-Einfachsolarzellen mit 16-
sungsprozessiertem Perowskit mit einer Komposition von Cso.17FAo.83Pbl2.75Bro.2s und verdampfter 2PACz SAM-
HTL. b) Vergleich der offenen Klemmspannung (Voc), des Fullfaktors (FF), der Kurzschlussstromdichte (Jsc) und
des Wirkungsgrads (PCE) von Perowskit-So | ar zel | en mit aufgedampfter (ab
HTL. Reproduziert aus doi: 10.1002/aenm.202203982 mit Erlaubnis von Wiley VCH, 2023.
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Abbildung 11: a) Schematische Darstellung eines ITO/HTL/Perowskit (Cso.17FA0.83Pbl2.75Bro.25) Halb-Stapels auf
einem texturierten Si-Substrat mit ~1-2 um grofRen Pyramiden. Als HTL wurden NiOx, eine Doppelschicht aus NiOx
und lésungsbasiertem 2PACz und gedampftes 2PACz verglichen. b) Vergleich der PLQY fir den in a) gezeigten
Halb-Stapel und c) die entsprechende implizierte Voc. d) Idealitatsfaktor (nid), extrahiert aus einem Fit an die inten-
sitatsabhéngige implizierte Voc. Reproduziert aus doi: 10.1002/aenm.202203982 mit Erlaubnis von Wiley VCH,
2023.

1.14

Koverdampfte Perowskite mit niedrigen Bandliicken (vakuumbasierter Einschritt-Prozess):

Am KIT wurde im Sommer 2020 ein neuer Ko-Verdampfer der Firma MBraun Dresden (ehemals Cre-
aphys) in Betrieb genommen. Dieser eutfr im weiteren Verlaufs des Projekts dazu genutzt, Mehrkatio-
nen-Systeme thermisch zu verdampfen um héhere Bandlicken von ~1.7 eV flr vakuumprozessierte
Perowskit-Absorber zu ermdglichen (siehe auch TA3.8).

In ersten Vorversuchen nach Inbetriebnahme wurden semitransparente komplett vakuumprozessierte
Perowskit-Solarzellen auf Glas-Substraten hergestellt, um den Aufdampfprozess fir die typischerweise
furs Ko-Verdampfen genutzte CH3NHsPblz Perowskit-Komposition mit einer Bandliicke von ~1.6 eV
einzufahren und Erfahrungen mit der Anlage zu sammeln. Wie in Abb. 12 zu sehen ist, wurden hierbei
direkt vielversprechende Wirkungsgrade von bis zu 15.5% erreicht. Der Schichtstapel zeigte eine durch-
schnittliche Transmission von 62.2% im Bereich 800-1100 nm. Hier gab es weiteren Optimierungsbe-
darf; es sei allerdings angemerkt, dass dieser Schichtstapel zu diesem Zeitpunkt noch nicht auf Trans-
mission optimiert wurde und in den gezeigten Daten keine zusétzliche Antireflektions-Schicht genutzt
wurde.

Im weiteren Projektverlauf konnte der Wirkungsgrad von komplett gedampften p-i-n Perowskit-Einfach-
solarzellen der Struktur ITO/spiro-TTB/MAPbIs/C60/BCP/Au weiter auf bis zu 19% gesteigert werden
wie in Abb. 13 gezeigt. Diese Komposition war allerdings im weiteren Projektverlauf nicht mehr der
Fokus am KIT, zeigt aber klar das Potenzial der Ko-Verdampfung auf. Dartber hinaus wurden Experi-
mente mit Mehrkationen-Systemen durchgefiihrt, welche Bandliicken von ~1.7 eV fur vakuumprozes-
sierte Perowskit-Absorber ermdglichen und in der Literatur zu Projektstart kaum berichtet wurden. Diese
Ergebnisse sind in TA3.8 zusammengefasst.
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Abbildung 12: Links: J-V-Charakteristik einer vollstdndig vakuumprozessierten Perowskit-Einfachsolarzelle.

Rechts: Transmission des gezeigten Schichtstapels.
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Abbildung 13: Links: J-V-Charakteristik einer vollstdndig vakuumprozessierten Perowskit-Einfachsolarzelle.
Rechts: Stabilisierter Wirkungsgrad und Rasterelektronenmikroskop-Aufnahme des Schichtstapels.

Die Verwendung der neu entwickelten gedampften SAM-HTLs fur koverdampfte Perowskite ergaben
einen maximalen stabilisierten Wirkungsgrad von 16% fur verdampftes 2PACz als SAM-HTL bei einer
Perowskit-Zusammensetzung von Cso.1sFA0.85Pb(lo.9Clo.1)s mit einer Bandliicke von ~1.57 eV. Im Ver-
gleich lieferten flissigprozessierte SAM-HTLs minimal niedrigere stabilisierten Wirkungsgrade bis zu
15.7% (siehe Abb. 14 und Abb. 15). Somit erscheint gedampftes 2PACz als SAM-HTL als interessanter
Kandidat fiir koverdampfte Perowskit-Solarzellen auf texturierten Si-Bottomzellen.
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Abbildung 14: Links: Die besten koverdampften p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen mit einer Komposition von
Cso.15FA0.85Pb(lo.oClo.1)3 (Bandliicke ~1.57 eV) unter Verwendung von flissigprozessierter oder gedampftes SAM-
HTL zeigen stabilisierte Wirkungsgrade von 15.7% bzw. 16%. Der Schichtstapel ist ITO/SAM/koverdampfter
Perowskit/Ceo/SnO2/Au. Rechts: Dazugehorige externe Quanteneffizienz (EQE).
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Abbildung 15: Statistik der photovoltaischen Parameter fiir koverdampfte p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen unter
Verwendung von lésungsprozessierten (gelb) oder gedampften (blau) 2PACz SAM-HTLs. Die Komposition ist die-
selbe wie in Abb. 14 gezeigt.
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Sequentiell gedampfte Perowskite (vakuumbasierter Zweischritt-Prozess):

Beim sogenannten sequentiell gedampften Perowskit-Solarzellen werden im ersten Schritt alle inorga-
nischen Prakursoren aufgebracht (in unserem Fall Pblz, Csl und evtl. PbBrz2) und im zweiten Schritt die
organischen Prakursoren (in unserem Fall FAI) wie in Abb. 16 gezeigt. AnschlieRend miissen die Sub-
strate fir ~30 min an Umgebungsluft bei ca. ~170° erhitzt werden. In Abb. 17 links sind die Ergebnisse
fur Perowskit-Einfachsolarzellen unter Verwendung von gedampften MeO-2PACz als SAM-HTL zu-
sammenfasst, die hohe Wirkungsgrade von ~17% zw. ~15.3% fur Bandliicken von 1.55 eV bzw.

1.6 eV zeigen. Die hier gezeigten Prozesse mit niedrigen Bandliicken von ~1.55 eV kénnen potenziell
in Zukunft auf texturierten 3T IBC-Bottomsolarzellen genutzt werden. Dies konnte innerhalb der Pro-
jektlaufzeit zeitlich nicht mehr realisiert werden.

Step 1 Step 2 Step 3
Inorganic layer deposition Organic layer deposition Annealing and crystallization
CI <
Substrate Holder Substrate Holder
_ — =
\ ,"‘ - Perovskite
@ 4
Csl PbBr, Pbl, FAI (—Fowiate |

Abbildung 16: Der sequentielle Verdampfungsprozess ist hier schematisch gezeigt; im ersten Schritt werden die
inorganischen Prakursoren verdampft und im zweiten Schritt die organischen Prakursoren. Danach erfolgt ein Tem-
per-Schritt bei ~170°C an Atmosphéare (ca. 30-50% relative Luftfeuchtigkeit).
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Abbildung 17: Links: J-V Kennlinien von den besten sequentiell gedampfte p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen mit
einer Komposition von Cso.15FA0.85Pbls (Bandliicke ~1.54 eV) bzw. Cso.15FA0.85Pb(lo.9sBro.0s)3 (Bandliicke ~1.62 eV)
unter Verwendung gedampftem MeO-2PACz als SAM-HTL zeigen Wirkungsgrade von bis 17.9% bzw. 15.8% im
Reverse-Scan. Der Schichtstapel ist oben genannt. Rechts: Dazugehdrige externe Quanteneffizienz (EQE). Wenn
man den Kurzschlussstrom der links gezeigten Zellen auf den im EQE bestimmten Strom korrigiert, kommt man
auf Wirkungsgrade von 17% bzw. 15.3%.
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Teilauf-

gabe Beschreibung Laufzeit

oder flus-
sigprozessierten

In Bezug auf TA3.4 gab es wie in Kapitel 1.4 beschrieben nach Einreichen der Projektskizze grof3e
Fortschritte in der Literatur. Dabei gab es mehrere Berichte von der erfolgreichen Abscheidung von sehr
dicken flussigprozessierten Perowskit-Absorbern auf texturierten Si Substraten.[30], [31] Hierbei wurden
homogene Perowskit-Absorberschichten mittels Rotationsbeschichtung und Rakelbeschichtung er-
reicht, welche die komplette Textur bedecken. Von diesen neuen Entwicklungen wurde von Seiten des
KIT bereits im Kickoff-Meeting und ersten Projekttreffen berichtet. Deshalb war es sinnvoll fiir TA3.4 im
weiteren Verlauf des Projektes speziell flissigprozessierte Perowskite zu untersuchen, da diese poten-
ziell héhere Solarzell-Wirkungsgrade ermdglichen als verdampfte Perowskit-Absorber.

Aufgrund dieser Entwicklungen haben wir im Vorhaben A 2 7 p liruBe#fugiauf die Idsungsprozessierte
Abscheidung von Perowskit auf texturierten Si Substrate eine erfolgreiche Zusammenarbeit mit einem
der Industriepartner (Singulus) begonnen. Singulus stellte hierbei Si Wafer mit unterschiedlich groRen
Texturen sowie unterschiedlich geformten Pyramidenspitzen her. Auch das ISFH hat kurz danach in der
ersten Phase des Projektes mit der Entwicklung von kleineren Texturen als Ublicherweise in der Ver-
gangenheit fur Si-Einfachsolarzellen genutzt begonnen. Dies ist auch dem Fakt geschuldet, dass die
Si-Industrie auch unabhéngig von Si/Perowskit-Tandemsolarzellen Interesse an der Entwicklung von
kleineren Texturen hat, da die Abscheidung der oberen Kontakte mittel Siebdruck dadurch erleichtert
wird. Davon profitiert somit potenziell die zukinftige industrielle flissigprozessierte Abscheidung von
Perowskit auf textuierten Si-Bottomzellen

Das Ziel der Zusammenarbeit mit Singulus war, die flissigprozessierte Perowskit-Abscheidung auf un-
terschiedlichen Texturen zu entwickeln und zu optimieren. Dabei sollten die Effekte von unterschiedli-
chen Texturen auf die Absorber-Abscheidung und Kristallisierung im Detail untersucht und verstanden
werden. Die erfolgreiche Entwicklung dieser Prozesse wurde im spateren Projektverlauf fir die
Perowskit-Abscheidung auf texturierten Si-Bottomzellen genutzt werden um hocheffiziente
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit Leuchtturmwirkungsgraden zu ermdglichen.

In Abb. 18 ist die erste erfolgreiche Herstellung einer flissigprozessierten Perowskit-Einfachsolarzelle
auf einem texturierten Si Substrat gezeigt, welche einen (noch) geringen Wirkungsgrad von 13% auf-
wies. Wir weisen allerdings darauf hin, dass die hierbei in ersten Vorversuchen genutzten Texturen noch
sehr hoch waren (bis zu 2.4 um von Pyramidenspitze zu Tal, siehe Abb. 18 rechts) und wir sogar positiv
Uberrascht waren, dass wir Uberhaupt eine funktionierende Einfachsolarzelle auf solchen Texturen er-
folgreich herstellen konnten. Rasterelektronenmikroskop (REM) Untersuchungen dieser Schichten in
Abb. 19 zeigten eine relativ homogene Bedeckung der Si Pyramiden mit dem Perowskit-Absorber. Dies
allein demonstrierte das Potenzial und die Wichtigkeit dieses Ansatzes fir dieses Projekt. Daraufhin
wurde das KIT mit weiteren Si Substraten mit kleineren Texturen (von Singulus sowie dem ISFH) mit
einer Pyramidengrof3e von ~1-2 um beliefert.

15 T

Current density [mA/cm?]

-20 T T T T T T
-0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2

Voltage [V]
Abbildung 18: Links: J-V-Charakteristik einer in ersten Vorversuchen hergestellten Perowskit-Einfachsolarzelle auf
einem texturierten Si Substrat. Die Zelle weist einen Wirkungsgrad von 13% auf. Rechts: Rasterkraftmikroskop
Messung (in 3D Darstellung) des texturierten Si Substrat. Rasterelektronenmikroskop Bilder der texturierten
Substrate vor- und nach der Abscheidung des Perowskit-Absorbers sind in Abb. 19 gezeigt.

22




Verbundvorhaben 27plus6 Abschlussbericht 1 Karlsruher Institut fir Technologie

Dabei sollten die Effekte von unterschiedlichen Texturen auf die Absorber-Abscheidung und Kristallisie-
rung im Detail untersucht und verstanden werden. In Abb. 20 sind REM Aufnahmen von den unter-
schiedlich texturierten Si Wafern zu sehen, die wir in unterschiedliche Gruppen (G1-G6 und ISFH) ein-
geteilt haben. Auf diesen wurden erfolgreich Perowskit-Einfachsolarzellen hergestellt, die keine Shunts
zeigten. In Abb. 21 ist der im Vergleich Abb. 18 stark optimierter Wirkungsgrad einer flissigprozessier-
ten Perowskit-Einfachsolarzelle auf einem texturierten Si Substrat der Gruppe 1 gezeigt, welche einen
hohen stabilisierten Wirkungsgrad von ~15.3% aufweist.

Abbildung 19: Rasterelektronenmikroskop Aufnahmen eines texturierten Si-Substrats vor (links) und nach (rechts)
der flissigprozessierten Abscheidung des Perowskit-Absorbers. Die Pyramiden sind fast komplett homogen be-
deckt, sodass keine Pyramiden aus der Schicht herausragen.

Abbildung 20: Rasterkraft-Mikroskop-Bilder von texturierten Si Substraten mit unterschiedlichen Gré3en der Textur,
die von Singulus (G1-G6) sowie dem ISFH hergestellt wurden.
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Abbildung 21: J-V-Charakteristik einer Perowskit-Einfachsolarzelle auf einem texturierten Si Substrat von G1 new
(siehe Abb. 20). Die Zelle weist einen Wirkungsgrad von ~15.3% auf.

In Abb. 22 ist der wahrend des Projektes weiter optimierter Wirkungsgrad von fllssigprozessierten
Perowskit-Einfachsolarzellen auf texturierten Si Substraten gezeigt. Hierbei wurden nun zwei unter-
schiedliche Bandlicken miteinander verglichen. Es konnte flr beide eine homogene Bedeckung und
funktionierende Zellen ohne Shunts erreicht werden, die einen hohen Wirkungsgrad von ~16.5% fur
eine Bandlicke von ~1.6 eV und ~15.4% fir eine Bandliicke von ~1.68 eV aufwiesen. Hierbei wurde
auch eine Anti-Reflexbeschichtung (MgFz) genutzt und optimiert, um den Lichteinfang und somit den
Kurzschlussstrom zu erhéhen wie anhand der in Abb. 23 dargestellten externen Quantenausbeute ge-
zeigt werden kann.

Dartber hinaus haben wir innerhalb des Projektes die Texturen aus Gruppe 1 erfolgreich per Nano-
imprint-Lithografie auf Glassubtraten repliziert (siehe detaillierte Beschreibung des Prozesses in Abb.
24) und damit hocheffiziente opake p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen hergestellt. Hierbei erfolgt der
Lichteinfall durch das Glassubstrat (siehe Layer-Stack und Vergleich von planaren und texturierten
Perowskit-Einfachsolarzellen in Abb. 25). Dabei konnte die Reflektion im Vergleich zu planaren Refe-
renz-Solarzellen stark reduziert werden, was die externe Quantenausbeute erhoht (siehe Abb. 26).
Dadurch konnten sehr hohe Wirkungsgrade von bis zu 18.5% fir p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen
erzielt werden (siehe Abb. 27). Diese Ergebnisse auf replizierten Texturen wurden in der hochrangigen
Fachzeitschrift ACS Applied Energy Materials vertffentlicht (Farag et al.[47]).

D T T O T
— .54 165 106 765 20.5 1 — 154 114 744 18.2
= T 5 ]
L L
E MgF2 E A
— Zo = 1ZO
2 -104 12 502
= Sn0Z » -10 4 E
c c
[0] [}
o ©
€ €
S .15 {¢ :
S A ITO 3d 159 ITo b

texturiertes Si fexturiertes Si
220 4 i
T T T T T T _20 T T T T T T
-0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 12 -0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 12
Voltage [V] Voltage [V]

Abbildung 22: J-V-Charakteristik von Perowskit-Einfachsolarzellen auf einem texturierten Si Substrat mit
Bandliicken von 1.6 eV (links) und 1.68 eV (rechts). Die Zellen weisen hohe Wirkungsgrade von 16.5% bzw. 15.4%
auf.
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Abbildung 23: Externe Quantenausbeute (EQE) der in Abb. 22 gezeigten Perowskit-Einfachsolarzellen. Hierbei
wurde die Antireflex-Beschichtung MgFz optimiert um den Lichteinfang zu verbessern, was zu erhdhten
Kurzschlossstromen (Jsc) fuhrt.

(a)

Abbildung 24: Der Replikationsprozess: Ausgehend von dem genutzen texturierten Si-Substrat wird die Probe in
eine Form gelegt und mit PDMS (ibergossen, das dann 4 Stunden lang bei 60 °C gehartet wird. Nach dem Abziehen
des PDMS-Masterstempels (b) wird er gegen den auf einem Glassubstrat aufgebrachten Fotolack gedrickt (c). Der
Fotolack wird durch Bestrahlung mit UV-Licht gehartet, siehe (d). Nach dem Abziehen des Stempels erhalten wir
die replizierte Textur auf Glas wie in (e) dargestellt. (f) und (g) sind REM-Aufnahmen des texturierten Si bzw. der
replizierten Textur.

Ag
- BCP

Cc60
PSK
NiO+2PACz

ITO
Photoresist
Glass A

Abbildung 25: Links: Schichtstapel, der fiir die in Abb. 12 und Abb. 13 dargestellten Ergebnisse fiir opake Perowskit-
Einfachsolarzellen verwendet wurde. Rechts: Visualisierung von planaren (oben) und texturierten (unten)
Perowskit-Einfachsolarzellen. Der Lichteinfall erfolgt von der Glasseite.
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Abbildung 26: (a) Das Reflexionsspektrum bei normalem Einfall fur die planaren Referenz- und texturierten
Halbschichtstapel (Glas/(Resist)/ITO/NiO/2PACz/Perowskit). (b) Die durchgezogenen Linien zeigen die externe
Quantenausbeute (EQE) sowohl fur die planaren Referenz- als auch fiir die texturierten Perowskit-
Einfachsolarzellen; die gestrichelten Linien stellen 1-Reflexion der entsprechenden Halbschichtstapel aus (a) dar.
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Abbildung 27: Statistik der J-V-Kennlinien fur planare Referenz- und replizierte texturierte Perowskit-
Einfachsolarzellen. Die entsprechenden Schichtstapel sind in Abb. 25 dargestellt.

Nach dieser Studie wurden die Absorber-Abscheidung und die Kristallisierung auf Texturen mehr im

Detail untersucht. Hierbei wurden sowohl der Effekt von tUberschissigem Blei als auch der des Lose-
mittelverhaltnisses (DMSO:DMF) in der Prakursor-Losung untersucht. In Abb. 28 und Abb. 29 sind die

zugehorigen Ergebnisse von Réntgenbeugungsexperimenten (XRD) und REM Aufnahmen zu sehen,

welche einen Effekt sowohl auf die Hohe des Pblz-Peaks bei ~12.7° als auch auf die Héhe der zum 3D-

Perowskit zugehdrigen Peaks zeigen. Weiterhin hat der der Anteil von DMSO im Losemittel einen klaren

Einfluss sowohl auf die H6he der XRD Peaks als auch auf die Mikrostruktur. Hier kénnen sich soge-

nannte AWri nkl e s {fDbeafliache faneen, wéhe deltDMS®@-Gehalt sehr niedrig ist; diese

haben einen Einfluss auf den Wirkungsgrad und nicht-strahlende Rekombination. Der Einfluss auf die
nicht-strahlende Rekombination wurde anschliel3end anhand von Messungen der Photoluminesezenz-
Quantenausbeute besti mmt. HiermitehanK|l emms sagrerwunmaqmt €
Vocfi) besti mmt werden, welche eine Absch?t komplegtener | aubt
Solarzell-Bauelement theoretisch werden kann. Die Ergebnisse dieser Messungen sind in Abb. 30 ge-

zeigt. Aus all diesen Ergebnissen zusammen liel3 sich ableiten, dass der optimale Bleiliberschuss bei

ca. 15% liegt, sowie das DMSO:DMF Ldsemittelverhéltnis entweder 3.5:6.5 oder 5:5 betragen sollte.
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Abbildung 28: Effekt des Bleiuberschisses in der Prakursor-Losung auf die Kristallinitat (x-ray diffraction (XRD)-
Messungen) der auf texturierten Substraten gespincoateten Perowskit-Filmen (texturiertes
Si/ITO/NiOx/2PACz/Perowskit). Die Daten sind auf das Signal von ITO normalisiert.
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Abbildung 29: Oben: XRD Messungen von texturiertes Si/ITO/NiOx/2PACz/Perowskit Stacks mit unterschiedli-
chen Lésemittelverhaltnissen von DMSO:DMF in der Prakursorlésung (15% Bleitiberschuss). Unten: Dazugehé-
rige Rasterelektronen-Mikroskop (REM) Messungen.

Bei naheren Untersuchungen zeigte si ¢ h, dass der Zei t-Quenrkch idnegsii Ashenhtri se

scheidend fir sowohl die Mikrostruktur des Perowskit-Films auf texturierten Si-Substraten als auch fur
die Quanteneffizienz und implizierte offene Klemmspannung ist, wie in Abb. 31 zu sehen. Bei zu frihem
Quenching Entstehen Ldcher in der N&he des Substrats in den Talern der Pyramiden wohingegen dies
bei einem spateren Quenching vermieden wird. Dariiber hinaus wurden unterschiedliche Passivierungs-
methoden fur die Perowskit-Filme auf texturierten Substraten getestet wie in Abb. 32 gezeigt. Der
Schichtstapel hierbei ist texturiertes Si/ITO/NiOx/2PACz/Perowskit/Passivierung/C60. Es zeigte sich,
dass die in unserer frilheren Arbeit entwickelte Passivierung Phenethylammonium Chloride (PEACI)
(siehe TA3.5 und Gharibzadeh et al.[52]) auch auf texturierten Substraten gut funktioniert um die starke
nicht-strahlende Rekombination am Perowskit/C60 Interface zu reduzieren. Die implizierte offene
Klemmspannung kann hierbei um ca. 60-70 meV erhéht werden und die Passiverungsmethode funkti-
oniert auch besser als das typischerweise in der Literatur verwendete Material LiF. Diese Ergebnisse
wurden in der hochrangigen Fachzeitschrift Advanced Functional Materials verdéffentlicht (Farag et
al.[49]).

27



Verbundvorhaben 27plus6 Abschlussbericht 1 Karlsruher Institut fir Technologie

115 - ITO/NiIO/2PACz/PVK 116~ ITO/NIO/2PACz/PVK/C60
=3
1.214 1.14 - B = ==
= ==
s 11
8 1.205 - ? 8
E ] F
° el
2 2
: ) ;.
E 121 E =
1.08
1.195-
T T T T T T T 106 T T T T T T T
POSEP OGP S SRR PSP S PO SR
PSS A SR A" o LS R e} ORI S R el o) %O"
A & & Yoo & & &
> % % % % &
A S LA S
> >

Abbildung 30: Implizierte offene Klemmspannung (implied Voc) von Stacks mit (a) texturiertes
Si/ITO/NiOx/2PACz/Perowskit und (b) texturiertes Si/ITO/NiOx/2PACz/Perowskit/C60, jeweils mit unterschiedli-
chen Bleiliberschiissen und unterschiedlichen DMSO:DMF Losemittelverhaltnissen in der Perowskit Prakursor-L6-
sung.
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Abbildung31: Ef fekt des Zei tguwenrkcheisn gdsefs aAuSfo | dvieentMi kr ostrukt ur

von auf texturierten Si-Substraten mit dem Einschritt-Prozess hergestellten Perowskit-Filmen (texturiertes
Si/ITO/NiOx/2PACz/Perowskit). In (a) sind Licken im Film nahe des Substrats zu sehen, wohingegen in (b) keine
solchen Licken entstehen. Dies fihrt auch zu einer htheren Quanteneffizienz und implizierten offenen Klemm-
spannung wie in (c) und (d) gezeigt. Reproduziert aus doi: 10.1002/adfm.202210758 mit Erlaubnis von Wiley-VCH,
2023.
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Abbildung 32: Effekt von unterschiedlichen Passiverungs-Methoden auf die Quanteneffizienz (PLQY) von auf tex-
turierten  Substraten mit dem  Einschritt-Verfahren  hergestellten  Perowskit-Filmen  (texturiertes
Si/ITO/NiOx/2PACz/Perowskit/Passivierung/C60). Die von unserer Arbeitsgruppe entwickelte Passivierung PEACI
funktioniert auch auf texturierten Substraten sehr gut und erhoéht die implizierte offene Klemmspannung um ca.
70 meV. Reproduziert aus doi: 10.1002/adfm.202210758 mit Erlaubnis von Wiley-VCH, 2023.
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Entwicklung von semitransparenten fliissigprozessierten
35 planaren Perowskit-Einfachsolarzellen fur 2-Terminal und 3-
' Terminal Tandem-Architektur: Planares Si-Substrat oder
ITO, Wirkungsgrad > 18,5%, hohe Bandliicke (~ 1,7 eV).

M1-M30

Als Referenz zu den Ergebnissen in TA3.4 wurden auch Perowskit-Einfachsolarzellen auf planaren Si-
Substraten hergestellt. Wie in Abb. 33 dargestellt, wiesen diese in ersten Versuchen schon vielverspre-
chende Wirkungsgrade von bis zu 17.9% fiir eine Bandliicke von ~1.63 eV auf Wir weisen darauf hin,
dass die Prozessierung einer Perowskit-Einfachsolarzelle auf einem planaren Si-Substrat sehr &hnlich
zu der Prozessierung auf Glas/ITO-Substraten ist, da der restliche Schichtstapel genau derselbe ist.
Deshalb wurde in T3.5 hauptsachlich an opaken und semitransparenten Perowskit-Einfachsolarzellen
auf Glas/ITO gearbeitet und als Vorentwicklung flir AP4 genutzt. AuRerdem verweisen wir hier auch auf
die Ergebnisse in TA3.6, da diese insbesondere fir die Entwicklung von hocheffizienten 4T-
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen von Bedeutung sind; hierbei wurden hauptséchlich die Eigenschaften
der TCO Schichten optimiert, was auch fir 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen relevant ist.
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Abbildung 33: J-V-Charakteristik einer p-i-n-Perowskit-Einfachsolarzelle auf einem planaren Si Substrat einem Wir-
kungsgrad von 17.9%
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Flussigprozessierte Perowskite (Iosungsbasierter Einschritt-Prozess mit Anti-Solvent):

Als Vorstufe zur Entwicklung von 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit Leuchtturmwirkungsgrade ha-
ben wir zuerst hocheffiziente opake p-i-n-Perowskit-Einfachsolarzellen in der Architektur ITO/2PACz/
CsxFA1-xPb(lyBr1.y)s/LiIF/C60/BCP/Ag mit unterschiedlichen Bandlicken entwickelt. Diese Ergebnisse
sind in Abb. 34 zusammengefasst. Es wurden sehr hohe Wirkungsgrade tiber 20% fiir diese Architektur
Uber einen groRen Bandliickenbereich (1.56 eV i 1.75 eV) erzielt.

Fur eine niedrige Bandliicke von ~1.57 eV wurden sogar stabilisierte Wirkungsgrade von 22.7% erreicht,
was ein damaliger Literaturrekord war. Dies wurde ermdglicht durch die Entwicklung einer 2D Passivie-
rung-Strategie mittels , welche sowohl Defekte an den Korngrenzen (bulk) sowie auf der Oberflache des
Perowskits (surf.) passiviert, und somit eine duale Passivierung (bulk & surf.) ermdglicht. Diese Ergeb-
nisse sind in Abb. 35 zusammengefasst und wurden im renommierten Journal Energy & Environmental
Science (Gharibzadeh et al.[52]) vero6ffentlicht.
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Abbildung 34: Entwicklung von hocheffizienten opaken p-i-n-Perowskit-Einfachsolarzellen der Architektur
ITO/2PACz/Perowskit/C60/BCP/Ag und double-cation Komposition CsxFA1-xPb(lyBriy)s mit unterschiedlichen
Bandliicken im Bereich 1.56 eV bis 1.75 eV.
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Abbildung 35: Zusammenfassung der Ergebnisse fir hocheffiziente opake p-i-n-Perowskit-Einfachsolarzellen mit
einer Bandlicke von ~1.57 eV. Hierbei wurde eine 2D-Passivierung mittels PEACI eingesetzt die sowohl Defekte
an den Korngrenzen (bulk) sowie an der Oberflache effektiv passivieren kann (surf.). Die duale Passivierung (bulk
& surf.) flhrt zu sehr hohen Wirkungsgraden von bis zu 22.7%.
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Abbildung 36: J-V-Charakteristik einer semitransparenten Perowskit-Einfachsolarzelle mit einer Bandliicke von
~1.68 eV. Die offene Klemmspannung konnte mithilfe einer dualen Passivierung (PEAI im bulk und LiF an der
Oberflache) von 1.18 V auf 1.21 V erhoht werden, was zu hohen Wirkungsgraden von 18.4% fuhrt (Lichteinfall
durch Glas-Seite).

Der anschlieRende Fokus in diesem Projekt in TA3.5 war die Entwicklung von semitransparenten p-i-n
Perowskit-Einfachsolarzellen mit Bandlicken von ~1.68 eV. Hier wurden in der ersten Projekthélfte
durch die Entwicklung einer dualen Passiverung Wirkungsgrade von 18.4% auf kleinen Flachen erreicht
(bei Lichteinfall durch die Glas-Seite). Diese duale Passiveriung besteht aus (i) Phenethylammonium-
lodid (PEAI) Additiv in der Perowskit Préakursor-Losung und (ii) einer LiF Interface-Passivierung um nicht
strahlende Rekombination am Perowskit/C60 Interface zu unterdriicken. Damit konnte die offene
Klemmspannung von 1.18 V auf 1.21 V erhdht werden. Diese Ergebnisse sind in Abb. 36 dargestellt.

Anfang 2023 gab es langwierige technische Probleme mit der Sputteranlage am KIT. Sowohl der 1ZO-
als auch speziell der NiOx-Prozess waren hierbei betroffen. Um nach Behebung der Probleme des 12O
Prozesses die vorherigen Ergebnisse zu reproduzieren wurden semitransparente Perowskit-Einfachso-
larzellen mit einer Bandliicke von ~1.68 eV und lésungsprozessiertem 2PACz als HTL hergestellt. Wie
in Abb. 37 zu sehen konnten gute Ergebnisse mit Wirkungsgraden von bis zu 18% erreicht werden,
sodass festgehalten werden kann, dass der IZO Sputter-Prozess dhnlich gut funktionierte wie vor den
Problemen.
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Abbildung 37: Photovoltaische Parameter von semitransparenten Perowskit-Einfachsolarzellen (siehe Schichtsta-
pel rechts) mit einer Bandliicke von ~1.68 eV um die Qualitat des 1ZO Sputter-Prozess zu Uberprifen.
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Abbildung 38: Photovoltaische Parameter von semitransparenten p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen mit
0.3/0.5/1 mg/ml Piperazinium-lodid (PI) als Passivierschicht. Als Vergleich sind auch Zellen ohne (w/0) und mit (w/)
LiF als Passivierschicht gezeigt.

Weiterhin wurden ein neues Passivier-Molekil (Piperazinium-lodid (Pl)) fir semitransparente
Perowskit-Einfachsolarzellen als Ersatz fur das standardmé&Rig verwendete LiF getestet. Wie in Abb. 38
gezeigt wurden unterschiedliche Konzentrationen von Pl getestet und mit einer Referenz ohne LiF als
auch einer mit LiF verglichen. Es konnte ein starker Anstieg der Voc festgestellt werden (héher als mit
LiF), was darauf hindeutet, dass Pl das Perowskit/C60 Interface gut passiviert. Allerdings erniedrigt sich
im Vergleich zu LiF gleichzeitig der Fullfaktor (FF), sodass kein absoluter Anstieg des Wirkungsgrades
erreicht werden konnte.
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Im letzten Projektjahr 2023 wurden opake p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen weiter optimiert und es
wurde eine neue Passivierung-Methode entwickelt, die aus einer Kombination von propane-1,3-di-am-
monium iodide (PDAI2) und butylammonium iodide (BAI) besteht. Hiermit konnten sehr hohe Wirkungs-
grade von bis zu 19.8% fir opake p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen mit einer Bandliicke von 1.68 eV
erreicht werden, wie in Abb. 39 gezeigt. AuRerdem wurde das in TA3.4 entwickelte Rezept fur dicke
Perowskit-Absorberschichten auf nanotexturierten Si-Substraten auf weitere Bandliicken ausgeweitet,
um diese in 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen zu testen. Hierbei wurde fir eine Bandliicke von
1.56 eV und Nutzung der PDAI/BAI Passivierung ein Wirkungsgrad von 20.6% erreicht wie in Abb. 40
zu sehen. Diese beiden Rezepte wurden im letzten halben Jahr der Projektlaufzeit zur Erreichung der
héchsten Wirkungsgrade fur 2T- und 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen genutzt (siehe TA4.1.3).
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Abbildung 39: Photovoltaische Parameter von opaken p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen mit 1.68 eV Bandliicke
und einer PDAI2/BAI Passivierschicht.
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Abbildung 40: Photovoltaische Parameter von opaken p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen mit 1.58 eV Bandliicke
und einem dicken Perowskit-Absorber mit PDAI2/BAI Passivierschicht.
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Sequentiell flissigprozessierte Perowskite (I6sungsbasierter Zweischritt-Prozess):

Uber den I6sungsbasierten Einschritt-Prozess hinaus haben wir in diesem Projekt einen neuen lésungs-

basierten sequentiellen Prozess zur Herstellung von Perowskit-Absorbern entwickelt, den sogenannten
sequentiellen AZ we i sPerhorzietsts f . Hi er bei wi r d ddiSehichAio tweirPron gung d «
zessschritte aufgeteilt, wie in Abb. 41 dargestellt. Durch Einbringen von PbBr2 und FABr sollte hierbei

die Bandliicke in Richtung ~1.68 eV angehoben werden bei gleichbleibend hohem Wirkungsgrad. Die-

ser Prozess ist gut geeignet um auf kleinen Si-Texturen eine homogene Bedeckung zu erzielen und war

somit fur dieses Projekt sehr interessant.

In Abb. 42 sind erste erzielte Ergebnisse gezeigt, in denen durch das gleichzeitige Einbringen von PbBr2

und FABr unterschiedliche Bandliicken zwischen 1.54 eV und 1.70 eV erreicht werden konnten. Es ist

ein Wirkungsgrad-Abf al | i m Ver gl ei ch eV)ausehen welBHerehduptsaehlicaz duf- ( 1. 5 4
grund eines niedrigere als erwartetem Kurzschlussstrom erklart werden kann. Vielversprechend ist,

dass die offene Klemmspannung fast linear mit der Bandliicke ansteigt und erst bei hohen Bandliicken

von ~1.64 eV eine kleiner als erwartete Steigerung zeigt (siehe Abb. 43). Auch in Abb. 42 gezeigt sind

externe Quanteneffizienz-Messungen, die zeigen, dass bei optimierten Zellen fiir alle Bandlicken &hn-

lich hohe Absolut-Werte erzielt werden kénnen.

\ E"H& "E'HA"I TAE&AEN "E '% FAI+MAI+MACI+FABr (in IPA)

£7 - o a

E 0 A )+ "E'HATh DMF/DMSO

60 Erhitzen in N2 80 ul Erhitzen bei Luftfeuchte
1500 rpm, 70°C 2500 rpm, von 30-50% ITO
30s 1 min 30s 150°C
15 min Glas

Abbildung 41: Darstellung des entwickelten sequentiellen Zwei-Schritt-Prozesses (links) und angepeilter Schicht-
stapel (rechts).
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Abbildung 42: Links: Wirkungsgrad von wie in Abb. 41 gezeigt mit dem Zwei-Schritt Prozess hergestellten
Perowskit-Einfachsolarzellen fur unterschiedliche Bandliicken. Rechts: Zugehérige externe Quanteneffizienz zu-

sammen mit dem integrierten Kurzschlussstrom.
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Abbildung 43: Offene Klemmspannung in Abhéngigkeit der Menge an Bromid im Perowskit-Absorber. Die zugeh6-
rige Bandllicke ist jeweils gezeigt.

Im nachsten Schritt wurde der lI6sungsbasierte Zweischritt-Prozess im ersten Halbjahr 2023 weiterent-
wickelt. In Abb. 44 ist gezeigt, dass der Wirkungsgrad von Perowskit-Einfachsolarzellen mit einer Band-
licke von ~1.68 eV durch Einbringen von Csl in die inorganische Prakursor-Lésung von im Durchschnitt
~14.3% auf ~15.7% gesteigert werden konnte. Bei genauerem Hinsehen kann festgestellt werden, dass
zwar der Jsc stark um mehr als 2 mA/cm? ansteigt, gleichzeitig aber die Voc um ca. 60 meV abnimmt.
Um letzteres Problem zu lésen wurde LiF als Passivierschicht zwischen dem Perowskit und der C60
Schicht getestet. Wie in Abb. 45 zu sehen konnte damit der Verlust in der Voc fast vollstéandig ausgegli-
chen werden, wéhrend der Jsc gleich hoch bleibt. Somit kdnnen sehr hohe Wirkungsgrade von bis zu
18.5% (im Reverse-Scan) erreicht werden wie in Abb. 46 gezeigt. Die Ergebnisse dieser Studie wurden
in der hochrangigen Fachzeitschrift Advanced Energy Materials (Pappenberger et al.[53]) verdffentlicht.
Dartber hinaus wurde auch hier das Passivier-Molekl Pl getestet. Wie in Abb. 47 gezeigt, erhéht sich
zwar die offene Klemmspannung bei Nutzung von PI, allerdings bei gleichzeitig niedrigerem FF. Ahnlich
wie bei im Einschritt-Prozess hergestellten Perowskit-Einfachsolarzellen (Abb. 38) bleibt der Wirkungs-
grad daher gleich und ist viel niedriger als bei der Verwendung von LiF.

Auch der lésungsbasierte Zweischritt-Prozess wurde genutzt um 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen
auf kleinen Texturen herzustellen (siehe Details in TA4.1.3).
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Abbildung 44: Optimierung von im Zweischritt-Prozess hergestellten Perowskit-Einfachsolarzellen durch Einbringen
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Abbildung 45: Vergleich von im Zweischritt-Prozess hergestellten Perowskit-Einfachsolarzellen (siehe Schichtsta-
pel in Abb. 41) i) ohne Csl-Additiv (Basis), ii) mit 7mol% Csl als Additiv aber ohne LiF und iii) mit 7mol% Csl und
LiF als Passiervierschicht zwischen Perowskit und C60.
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Abbildung 46: Beste im I6sungsbasierten Zweischritt-Prozess hergestellte Perowskit-Einfachsolarzelle mit einem
Wirkungsgrad von 18.5% im Backward-Scan.
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Abbildung 47: Vergleich von im Zweischritt-Prozess hergestellten Perowskit-Einfachsolarzellen (siehe Schichtsta-
pel in Abb. 41) i) ohne Csl-Additiv (Basis), ii) mit 0.3 mg/ml Pl als Passiverschicht, iii) mit 7mol% Csl und 0.3 mg/ml
P1 als Passivierschicht und iv) mit 7mol% Csl und LiF als Passiervierschicht.
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Basierend auf den wichtigen Vorarbeiten in TA3.5 ist in Abb. 48 die J-V-Charakteristik und Transmission
einer hocheffizienten semitransparenten p-i-n-Perowskit-Einfachsolarzelle mit einer Bandlicke von
~1.63 eV gezeigt. Diese besitzt einen Wirkungsgrad von 19.3% und eine hohe Transmission von
~87.3% im Wellenlangenbereich von 800-1100 nm. Diese Entwicklung war mdéglich, indem das typi-
scherweise als unteres TCO verwendete ITO durch I:0OH ersetzt wurde, welches insbesondere fir gro-
Bere Wellenlangen eine hdhere Transmission aufweist wie in Abb. 49 gezeigt. AuBerdem wurden auf
der Ober- und Unterseite des Schichtstapels eine Antireflektions-Schicht (MgF2) entwickelt und optimiert
wie in der Schemazeichnung in Abb. 48 rechts gezeigt. Weitere Verbesserungen werden erwartet, in-
dem das obere TCO (damals noch 1ZO) auch mit IO:H ersetzt wird.

Basierend auf diesen positiven Entwicklungen wurden 4T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen hergestellt
und gemessen. Externe Quanteneffizienz-Messungen fir die beste Tandemsolarzelle sind in Abb. 50
dargestellt, sowie der berechnete 4T-Tandemwirkungsgrad in Tabelle 2. Es konnten Wirkungsgrade von
bis zu 28% unter Verwendung von I:OH als unteres TCO erreicht werden im Vergleich zu 25.7% mit
ITO, was zu diesem Zeitpunkt einen Weltrekord darstellte. Der Wirkungsgrad ist um 4.3% absolut héher
als der von der fir die Messung verwendeten IBC Si-Einfachsolarzelle vom ISFH.

Als weitere zur Entwicklung von Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit Leuchtturmwirkungsgrade haben
wir auch hocheffiziente semitransparente p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen mit einer aktiven Fléache
von 0.5 cmZ (zuvor 0.105 cm?) entwickelt. Es wurden sehr hohe Wirkungsgrade (bis zu 20.3% in der J-
V-Kennlinie und bis zu 19.2% stabilisiert) fur diese Architektur mit einer Bandliicke von ~1.6 eV erreicht
wie in Abb. 51 gezeigt. Dies wurde ermdglicht durch die Anwendung von der 2D/3D Passivierungs-
Strategie mittels PEACI, Uber die in TA3.5 berichtet wurde. Die neue Zellarchitektur, unter Verwendung
von der am KIT entwickelten und optimierten transparenten Elektrode I:OH zeigt eine durchschnittliche
Transmission von ca. 85% unterhalb der Bandliicke wie in Abb. 52 gezeigt.

Basierend auf diesen Vorarbeiten wurde die Transmission, Reflektanz und Absorption von unterschied-
lichen semitransparenten Perowskit-Einfachsolarzellen unter Verwendung von ITO, 1ZO und I:OH sowie
einer optimierten MgF2 ARC-Schicht im Detail untersucht. Die Hauptergebnisse dieser Studie sind Abb.
53 gezeigt. Es zeigte sich, dass das schrittweise Ersetzen von ITO mit 1ZO und I:OH als TCO, sowie
die Verwendung von MgF: als Anti-Reflexschicht auf beiden Seiten die Reflektanz und Absorption auf
9.9% bzw. 1.3% reduzieren kann. Somit zeigt der optimierte Schichtstapel eine sehr hohe Transmission
von 88.8%. Der optimierte Schichtstapel wurde anschlieBend zuerst fir hocheffiziente 4T-
CIGS/Perowskit-Tandemsolarzellen verwendet werden. Hierbei wurden Wirkungsgrade bis zu 27.3%
erzielt und die Ergebnisse wurden in der hochrangigen Fachzeitschrift Solar RRL veroéffentlicht (1. M.
Hossain, T. Feeney et al.[54]). Eine Abschatzung basierend auf zuvor vermessenen gré3eren IBC-Bot-
tom-Solarzellen vom ISFH ergibt einen potenziellen Wirkungsgrad von bis zu 28.5% flrarea-mat c h e d f
4T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit IBC-Si-Bottom-Solarzellen vom ISFH, was in der Nahe des da-
maligen Literaturrekords lag.
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Abbildung 48: Links: J-V-Charakteristik einer semitransparenten p-i-n-Perowskit-Einfachsolarzelle mit einer Band-
licke von ~1.63 eV (siehe Schemazeichnung rechts, Einfall des Lichts durch die Glas-Seite). Rechts: Transmis-
sion des Schichtstapels.
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Abbildung 49: Vergleich der Transmission von Perowskit-Schichtstapeln (siehe Schemazeichnung) mit unterschied-
lichen Materialen fiir das gesputterte untere TCO (auf der Glas-Seite).

Tabelle 2: Gemessener Wirkungsgrad der gefilterten Si-Bottom-Solarzelle und stabilisierter Wirkungsgrad der
Perowskit-Top-Solarzelle mit ITO bzw I:OH als unteres TCO. Der berechnete 4T-Tandemwirkunsgrad betragt
25.7% fur ITO bzw. 28% fur I:OH als TCO. Letzterer Wert ist 4.3% hoher als der Wirkungsgrad der ungefilterten

Si-Bottom-Solarzelle und stellte zu diesem Zeitpunkt einen aktuellen Literaturrekord fir eine 4T-Si/Perowskit-Tan-
demsolarzelle dar.

Verwende- Si-Bottomzelle  Perowskit-Top- 4T-Tandem Wir- Si-Bottomzelle
tes TCO (gefiltert) zelle (stabilisiert) kungsgrad (ungefiltert)
ITO 8.3% 17.4% 25.7%
23.7%
I:OH 9.5% 18.5% 28%
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Abbildung 50: Quanteneffizienz-Messungen der Perowskit-Topzelle (blau), der gefilterten IBC Si-Bottomzelle
(rot), die addierte Quanteneffienz der 4T-Si/Perowskit (griin) und Vergleich mit einer IBC-Si-Einfachsolarzelle. Der
Wert zeigt den integrierten Kurzschlussstrom.
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Abbildung 51: Zusammenfassung der Ergebnisse fur semitransparente Perowskit-Einfachsolarzellen. Gezeigt ist
die Entwicklung vom alten Design mit kleiner aktiven Zellflache von 0.105 cm? und einem Wirkungsgrad von bis zu
18% hin zu dem neuen Design mit groRer aktiver Zellflache von 0.5 cm? und einem sehr hohen Wirkungsgrad von
bis zu 20.3% im Reverse Scan (19.2% stabilisiert).
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Abbildung 52: Links: Schichtstapel der semitransparenten Perowskit-Einfachsolarzellen mit Bandliicken von
~1.6 eV (siehe Abb. 51). Rechts: Vergleich der Transmission unter Verwendung von ITO oder |:OH als transparente
Elektrode an der Vorderseite. Die durchschnittliche Transmission fur Energien unterhalb der Bandliicke betragt ca.
85%.
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Abbildung 53: Transmission, Reflektanz und Absorption (in %) von semitransparenten Perowskit-Einfachsolarzellen
mit unterschiedlichen Schichtstapeln wie oben gezeigt. Reproduziert aus doi: 10.1002/s0lr.202200662 mit Zustim-
mung von Wiley-VCH, 2023.
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Teilauf-

gabe Beschreibung Laufzeit

Entwicklung eines Prozesses
3.7 einer flussigprozessierten Perowskit-Einfachsolarzelle mit ei- M13-M30
nem Si-Substrat (Wirkungsgrade > 18%)

Am KIT wurde aufbauend aus Vorarbeiten aus dem Jahr 2020 (Schmager et al.[55]) ein Laminier-Pro-
zess zur Herstellung von laminierten 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen entwickelt. In Abb. 54 ist der
Laminier-Prozess schematisch dargestellt, sowie J-V Kennlinien von p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen
mit einer Bandliicke von ~1.64 eV. Hierbei erzielten die laminierten Zellen gleich hohe Wirkungsgrade
von bis zu 17.5% wie die Referenzen, was die erfolgreiche Umsetzung des Konzeptes zeigt. In Abb. 55
ist dargestellt, wie dieser Prozess zur Herstellung von laminierten 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen
genutzt werden kann, in dem ein Perowskit Halb-Stapel auf einem transparenten Superstrat (PEN-Folie)
flissigprozessiert wird und anschlie3end auf eine Si-Bottomsolarzelle mit Rekominbationsschicht und
Lochtranstranportschicht laminiert wird. Der Lichteinfall erfolgt durch die obere PEN-Folie. In Abb. 56
sind die Ergebnisse von ersten Prototypen von laminierten 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen gezeigt,
welche Wirkungsgrade von bis zu 20% erreichten. Diese Ergebnisse wurden im Jahr 2022 in der hoch-
rangigen Fachzeitschrift Advanced Functional Materials (Roger et al.[56]) verdffentlicht.

Diese Ergebnisse sind sehr vielversprechend als Alternative zur reinen fliissigbasierten und vakuum-
basierten Herstellungsverfahren des Perowskit-Absorbers und erdffnet die Mdoglichkeit von neuen
Schichtkombinationen. Es sei jedoch angemerkt, dass dieser Prozess nur auf planaren Si Substraten
einfach zu realisieren ist, und deshalb nicht einfach auf die in diesem Projekt priorisierten texturierten
3T IBC Si/Perowskit-Tandemsolarzellen Gbertragbar ist.
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Abbildung 54: (Links) Schematische Darstellung das Laminier-Prozesses im Vergleich zu einer Refe-renz. Der
obere Teil des Schichtstapels (C60/BCP/AU/PEN Folie oder C60/SnOx/ITO/PEN-Folie) wird auf die Perowskit-
Schicht drauf laminiert. (Rechts) J-V Kennlinien der besten Referenzen und laminier-ten Perowskit-Einfachsolar-
zellen mit Wirkungsgrade von 17.5% (Referenz), 17.5% (laminiert opak) und 15.4% (laminiert semitransparent).
Adaptiert aus doi: 10.1002/aenm.202200961 mit Erlaubnis von Wiley-VCH, 2023.
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Abbildung 55: Schematische Darstellung des Laminier-Prozesses fir laminierte 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzel-
len. Die Perowskit-Schicht wird auf einem Superstrat (PEN-Folie) inklusive TCO und Elektronentransportschicht
hergestellt (A), wahrend auf der Si-Bottomzelle die Lochtransportschicht aufgebracht wird (B). AnschlieRend wer-
den beide Schichtstapel aufeinander laminiert.
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Abbildung 56: Links: Schematische Darstellung des Laminierungsprozesses und der Bauelementarchitektur der
laminierten monolithischen 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzelle. Die Laminierung dieser beiden Halbstapel erfolgt
bei einer Temperatur von 90 °C und einem Druck von 80 MPa flir 5 Minuten. Mitte: EQE der besten 2T-Si/Perowskit-
Tandemsolarzelle. Die entsprechenden integrierten Stromdichten sind dargestellt. Rechts: J-V Kennlinien der bes-
ten 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzelle mit einem Wirkungsgrad von 20%. Adaptiert aus doi: 10.1002/a-
enm.202200961 mit Erlaubnis von Wiley-VCH, 2023.
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Teilauf-

gabe Beschreibung Laufzeit

Ubertragung von Multi-Kationen-Perowskit-Halbleitern mit
3.8 optimaler Bandliicke und verbesserter Stabilitat auf die M1-M36
Koverdampfungstechnologie

Am KIT wurde im Sommer 2020 ein neuer Ko-Verdampfer der Firma Creaphys in Betrieb genommen.
Dieser wurde nun schon (weit vor dem Zeitplan) dazu genutzt thermisch verdampfte Perowskit-Schich-
ten mit héheren Bandlicken von ~1.75 eV herzustellen (siehe auch TA3.3). Thermisch verdampfte
Perowskit-Kompositionen mit solchen Bandlicken waren in der Literatur zu Projektstart bisher kaum
untersucht. Wie in Abb. 57 zu sehen, konnten dabei komplett thermisch verdampfte Perowskit-Einfach-
solarzellen mit einem Wirkungsgrad von bis zu 16% und einer durchschnittlichen Transmission (800-
1100 nm) von 77.7% unter Verwendung von ITO als unteres TCO erreicht werden. Da die Transmission
unter Verwendung von ITO noch begrenzt ist, wurde auch in ersten Vorversuchen untersucht, wie der
Wirkungsgrad sich entwickelt, wenn man ITO mit I0:H als unteres TCO ersetzt. Hierbei konnten vorerst
nur etwas geringere Wirkungsgrade von 12.2% erreicht werden. Die Transmission dieses Schichtsta-
pels ist allerdings mit 92.3% extrem hoch.
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Abbildung 57: Oben: J-V Charakteristik von vollstandig vakuumprozessierten Perowskit-Einfachsolarzelle, die ent-
weder kommerzielles ITO (Wirkungsgrad bis zu 16%) oder in-house entwickeltes I:OH (Wirkungsgrad bis zu 12.2%)
als unteres TCO nutzen. Unten links: Der Schichtstapel der vollstandig gedampften Perowskit-Einfachsolarzellen.

Unten rechts: Transmission des Schichtstapels fur ITO (77.7% von 800-1100 nm) und I:OH (92.3% von 800-
1100 nm).
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Wie in Abb. 58 und Abb. 59 zu sehen, konnten komplett thermisch verdampfte p-i-n Perowskit-Einfach-
solarzellen Bandliicken von 1.73 eV und 1.76 eV erfolgreich hergestellt werden. Dies wurde ermdglicht
durch die Anpassung des Bromid-Anteils wahrend der Ko-Verdampfung aus mehreren Quellen. Die
anvisierten  Kompositionen  waren  hierbei  FA062Cso03sPb(lo.79Bro21)s  fur 1.73eV  und
FA0.65CS0.35Pb(lo.71Bro.20)3 flir 1.76 eV. Diese Kompositionen sind somit frei von dem vorher verwendeten
instabilen Methylammonium (MA), was eine erhdhte Langzeitstabilitat erméglichen sollte. Es wurden
hierbei im Literaturvergleich sehr hohe Wirkungsgrade von 16.5% und 15.6% erreicht, wie in Abb. 59
zu sehen. Im n&chsten Schritt wurde der Ko-Verdampfungsprozess und die Komposition weiter optimiert
und die neuartigen SAM-HTLs (hier MeO-2PACz) verwendet (siehe auch TA3.3). Hierbei wurden stabi-
lisierte  Wirkungsgrade von bis zu 16.4% fur eine Bandlicke von 1.7 eV (Komposition
FA0.8Cso.2Pb(lo.75Bro.25)3) erreicht wie in Abb. 60 gezeigt.
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Abbildung 58: Externe Quantenausbeute von vollstindigen gedampften Perowskit-Einfachsolarzellen mit

unterschiedlichen Bandliicken. Die anvisierten Kompositionen waren hierbei MAPbIs fir 1.6 eV,
FA0.62Cs0.38Pb(lo.79Bro.21)3 fuir 1.73 eV und FAo.65Cs0.35Pb(lo.71Bro.20)3 fir 1.76 eV.
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Abbildung 59: J-V-Kennlinien fiir opake vollstandige gedampfte Perowskit-Einfachsolarzellen mit Bandliicken von
1.73 eV (links) und 1.76 eV (rechts) (siehe Schichtstapel in Abb. 58).
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Abbildung 60: J-V-Kennlinien fur opake vollstdéndige gedampfte FA-basierte Perowskit-Einfachsolarzellen mit
Bandliicken von 1.70 eV (siehe Komposition links) und unter Nutzung von MeO-2PACz als SAM-HTL.
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Ubersichtder Meilensteinezu AP3

Meilen- I . : Zustan-
stein Kriterium Falligkeit digkeit
Fir die Landungstransportschichten wurden Materia-
lien konform und geschlossen auf texturierten Subs-
traten aufgebracht. Die Schichtdicke schwank zwi-

schen Pyramidenspitze und 1 tal um weniger als 20%

3.1 PM12 KIT

MS3.1 wurde erfiillt, da im ersten Projektjahr erfolgreich hocheffiziente Perowskit-Einfachsolarzellen auf
texturierten Si-Substraten realisiert wurden (siehe Details in TA3.4). Hierbei wurden sowohl das Sputter-
Verfahren (fur die transparenten leitféhigen Oxide (ITO, 1ZO, I:OH) sowie NiO), die thermische Ver-
dampfung (fur die Elektronentransportschicht Ceo und die Metallelektroden) sowie die Atomlagenab-
scheidung (fur die konforme Deposition von SnOz) genutzt.

Meilen- o . .| Zustan-
stein Kriterium Falligkeit digkeit
Ein Vergleich der verschiedenen funktionalen Schich- PM9
3.2 ten aus der Flussig- (KIT) bzw. Gasphase (KIT/ISFH) A PM12 KIT
liegt vor. Eventuelle Unterschiede wurden verstanden

Es wurde eine im Umfang etwas reduzierte Kreuzprozessierung zwischen dem KIT und ISFH durchge-
fuhrt um Unterschiede in der gedampften Lochtransport-Schicht Spiro-TTB von vollstandig gedampften
Perowskit-Einfachsolarzellen zu analysieren. Dieser Ergebnisse flihrten zu einem besseren Verstandnis
des Einflusses dieser Schicht. Dieser Meilenstein wurde somit mit Verzégerung erfullt.

Meilen- o 1 .. | Zustén-
stein Kriterium Falligkeit digkeit
Auf einer planaren Si-Oberflache wurde eine semit-
s L PM18 A
3.3 ransparente Perowskit-Einfachsolarzelle mit einem PM30 KIT
Wirkungsgrad > 20% demonstriert

Es wurden Wirkungsgrade von bis zu 17.9% auf planaren Si-Oberflachen erreicht. Weiterhin kann die-
ser Meilenstein auch auf die bei uns im Labor standardméafRig verwendeten Glas/ITO Substrate bezogen
werden kann. Hierbei wurden hocheffiziente semitransparente p-i-n Perowskit-Einfachsolarzellen auf
planaren ITO-Substraten mit einem Wirkungsgrad von bis zu 20.4% realisiert, wobei der Lichteinfall
durch die Glasseite stattfindet. Somit ist dieser Meilenstein erfiillt. Bei Messung durch den Frontkontakt
(wie in einer 2T-Tandemzelle) kommt es zu einem Verlust von ca. 9% im Kurzschlussstrom, was zu
einem berechneten Wirkungsgrad von ~18.6% fuhrt.

Meilen- o . : Zustan-
stein Kriterium Falligkeit digkeit
Auf einer texturierten Si-Oberflache wurde eine se-
34 mitransparente Perowskit-Einfachsolarzelle mit ei- PM30 KIT/ISFH
nem Wirkungsgrad > 19% demonstriert

In Bezug auf diesen Meilenstein haben groRRe Fortschritte erzielt. Hier wurden auf texturierten Si-Ober-
flachen mit ~1-2 um groRen Pyramiden Wirkungsgrade von 16.5% erreicht, sowie Wirkungsgrade von
18.5% fur replizierte Texturen bei Lichteinfall von der Glasseite. Unter Nutzung von hocheffizienten 3T
IBC-Bottomsolarzellen mit kleinen Texturen konnte eine semitransparente Perowskit-Topsolarzelle mit
einem Wirkungsgrad von 21% erreicht werden (siehe TA 4.1.3). Somit wurde dieser Meilenstein erfllt.
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Meilen- o . .. | Zustan-
stein Kriterium Falligkeit digkeit
Eine semitransparente flissigprozessierte Perowskit-
Solarzelle mit Wirkungsgrad > 18,5%, Bandliicke von
35 ~1,7 eV und mittlerer Transmission > 85% unterhalb PM24 KIT
der Bandliicke wurde demonstriert

Es wurden sehr hohe Wirkungsgrade (bis zu 20.3% in der J-V-Kennlinie und bis zu 19.2% stabilisiert)
fur eine Bandliicke von ~1.6 eV mit einer Transmission von ~88% erreicht. Somit ist MS3.5 fiir Bandlu-
cken von 1.6 eV erfilllt. Fir Bandlucken von ~1.68 eV wurden Wirkungsgrade von 18.4% bei einer
Transmission von ~75% erreicht. Die reduzierte Transmission liegt allerdings daran, dass zu diesem
Zeitpunkt fir die héheren Bandliicken noch ITO als TCO verwendet wurde anstatt I:OH oder 1ZO. Wir
sind deshalb optimistisch, dass dieser Meilenstein durch die Nutzung von I:OH oder 1ZO erfillt gewe-
sen ware. Ein semitransparenter Schichtstapel mit 1:OH wurde auch bei den 2T-Si/Perowskit-Tandem-
solarzellen mit den héchsten Wirkungsgraden >30% verwendet (siehe TA4.1.3).

Meilen- o .| Zustan-
stein Kriterium Falligkeit digkeit

Der vielversprechendste Ansatz aus TA3.37 TA3.6
zur Verbindung der Teilzellen wurde ermittelt und in
3.6 der Herstellung einer Tandemsolarzelle evaluiert. Ein PM24 KIT
Anforderungsprofil fir den Prozess sowie die Teilzel-
len wurde erstellt.

Dieser Meilenstein kann als erfillt angesehen werden. Um Leuchtturm-Wirkungsgrade >30% zu erzie-
len werden in diesem Projekt hocheffiziente 3T IBC-Bottomsolarzellen mit kleinen Texturen (~0.8 pum)
entwickelt. Die Optimierung des Schichtstapels der Perowskit-Topsolarzelle ist durch die am KIT durch-
gefuhrten Vorarbeiten sehr vorangeschritten und wir haben unterschiedliche flissigprozessierte Metho-
den zur Deposition des Perowskit-Absorbers in diesem Projekt entwickelt. Die nétigen Prozessschritte
und Anforderungen sowohl fiir die Si-Bottomsolarzelle als auch fur die Perowskit Top-Solarzelle wurden

verstanden.
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Arbeitspakett 8 pd %l OxEAE]I OT ¢ O1I1 B3ETO0OAOI xOEEOZ4
kungsgraden von 33 % oder mehr
Das Arbeitspaket 4 befasst sich mit der Herstellung der Si/Perowskit-Tandemsolarzellen. Das KIT war

an allen Teilaufgaben beteiligt. Es standen fur das KIT drei zu erzielende Meilensteine (M4.1.1, M4.1.2
und M4.13) an.

Teilauf- Beschreibung Laufzeit
gabe
411 Eryvelterung der S_ol_arzelIen—l\/lesstech_mk um die Mdglich- M1-M18
keit zur Charakterisierung von 3-Terminalzellen

Der Halter zur Messung von 3T-Tandemsolarzellen wurde vom ISFH entwickelt und in Auftrag gegeben.
Ein Halter wurde dem KIT zur Verfligung gestellt und die vereinfachte Messmethode zur Bestimmung
des Wirkungsgrads einer 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzelle wurde angewandt. Diese Messprozedur ist
in groRerem Detail im Abschlussbericht vom ISFH beschrieben (FKZ 03EE1056A). Der verwendete
Probenhalter, die Verschaltung und die Messprozedur sind in Abb. 61 und Abb. 62 gezeigt. Zuerst wird
die Topzelle gemessen (Stromkreis TZ) und die Spannung am Punkt der maximalen Leistung (o’oo' )D
wird notiert. AnschlieBend wird die Bottomzelle gemesssen (Stromkreis RZ) wahrend die Topzelle bei
¢! E@;ehalten wird, dabei wird &' @¥er Bottomzelle notiert. Als letztes wird die Topzelle nochmals ge-
messen wahrend die Bottomzelle bei &' Gehalten wird. Dies wird solang wiederholt bis die Werte sich
nicht mehr &ndern (normal schon nach dem Ersten Mal). Die vereinfachte Methode ist fur die Untersu-
chung von 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen ausgezeichnet geeignet, da sie auch das Tracking des
Arbeitspunktes mit maximaler Leistung erlaubt, welches sich bei Perowskit-basierten Tandemsolarzel-
len als Standard etabliert hat.

top .
1. Messung der Topzelle (V,,;,, wird
notiert)

2. Messung der Bottomzelle wahrend die
Spannnung der Topzelle am Punkt der
maximalen Leistung gehalten wird

(Vi wird notiert)

3. Messung der Topzelle wahrend die
Spannung der B 1zelle am Punkt
der maximalen Leistung gehalten wird

(V'mh, Wird notiert)

Abbildung 61: Links: Messprozedur (vereinfachte Methode) fir 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen. Mitte:
Visualisierung der Stromkreise beispielhaft an einer 3T-GAInP/GAAs-Tandemsolarzelle gezeigt. Rechts:
Probenhalter fiir die Messung mit IBC-Bottomsolarzellen (beide Kontakte auf der Unterseite der Zelle).
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T-top grid T—top grid T-top grid
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Abbildung 62: Visualisierung der drei Messschritte, die in Abb. 61 beschrieben sind, beispielhaft an einer 3T-
GAInP/GAAs-Tandemsolarzelle gezeigt
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Teilauf-

gabe Beschreibung Laufzeit

Die Entwicklung der p+ poly-Si Tunneljunctions wurde am ISFH durchgefiihrt und Ergebnisse dazu kdn-
nen im ISFH Abschlussbericht (FKZ 03EE1056A) gefunden werden. Das KIT und ISFH haben jedoch
innerhalb dieses Projektes entschieden, dass wir uns fur die Si/Perowskit-Tandemsolarzellen auf einfa-
che ITO Rekombinationsschichten mit ca. 15 nm Dicke fokussieren. Diese TCOs wurden entweder am
ISFH, bei vonArdenne oder bei Meyer Burger gesputtert (je nach Zellcharge).

Teilauf- Beschreibung Laufzeit
gabe

Teilauf- : .
gabe Beschreibung Laufzeit

T4.1.4 und T4.1.4 hatten beide das Ziel, hocheffiziente Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit Leuchtturm-
wirkungsgraden zu erreichen. Fir die Entwicklung von Tandemzellen mit in diesem Projekt wurden ver-
schiedene Chargen von Bottomzellen genutzt, Details dazu finden sich im Schlussbericht vom ISFH
(FKZ 03EE1056A). Hier ist eine grobe Ubersicht iiber die unterschiedlichen Generationen an Bottom-
zellen:

Erste Generation an Bottomzellen:
- Die erste Generation von 2T Bottomsolarzellen basierte auf der Silizium-Heterojunction-Tech-
nologie vom assoziierten Partner Meyer Burger Technology.
- Diese MB-Bottomsolarzellen sind aus industrietypischen n-Typ-Wafern, die auf der Vorderseite
chemisch nachpoliert und auf der Rickseite texturiert sind, hergestellt.

Zweite Generation an Bottomzellen:
- Chemisch-mechanisch (CMP) polierte planare 2T POLO Bottomzellen mit n-Typ Wafern
- Nanotexturierte (1-2 um grof3e Pyramiden) 2T POLO Bottomzellen mit n-Typ Wafern

Dritte Generation an Bottomzellen:
- Chemisch-mechanisch (CMP) polierte planare 2T POLO Bottomzellen mit n-Typ Wafern
- Nanotexturierte (0.5-1 um grof3e Pyramiden) 2T POLO Bottomzellen mit n-Typ Wafern
- Nanotexturierte (0.5-1 um grofRe Pyramiden) 3T POLO? IBC-Bottomzellen mit n-Typ Wafern

2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit l6sungsbasiertem Einschritt-Prozess:

In TA4.1.3 wurden in ersten Vorversuchen bei Projektstart auf IBC Si-Bottomzellen aus Vorgénger-
Projekte mit dem ISFH erste 2T-Si/Perowskit-Tandem-Prototypen hergestellt. Diese lieferten eine of-
fene Klemmspannung von 1.64 V und somit wurde eine erste erfolgreiche Verschaltung einer monoli-
thische 2T-Tandemsolarzelle realisiert, wie in Abb. 63 gezeigt. Allerdings waren der Fullfaktor mit 54.3%
und der Strom mit ~13.4 mA/cm? noch sehr niedrig, was zu einem noch niedrigen Wirkungsgrad von
12% fuhrte.

Im Februar 2021 haben wir in Zusammenarbeit mit einem der Industriepartner (Meyer Burger) eine
groRe Charge an Heterojunction Si-Bottomzellen geliefert bekommen, welche dasselbe Zelldesign wie
die geplante erste Charge von 2T POLO Si-Bottomzellen aufwies (siehe Abb. 64). Diese waren perfekt
geeignet, um die komplexen Prozessierungsschritte bei der monolithischen Integration einer 2T-Tan-
demsolarzelle zu optimieren, sowie das neue Zell- und Maskendesign (Vgl. Abb. 1) zu testen. Bei der
Herstellung von ersten 2T-Si/Perowskit-Tandem-Prototypen auf diesen Zellen wurden Perowskit-
Schichten mit einer noch nicht fir eine perfekte Stromanpassung optimierte Bandliicke von ~1.61 eV
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verwendet. REM Aufnahmen der Schicht auf den Bottom-Solarzellen zeigten eine homogene und
komplette Bedeckung (siehe Abb. 65). Wie in Abb. 66 gezeigt lieferten die Zellen eine hohe offene
Klemmspannung von 1.73 V und einen guten Fullfaktor mit 77.1%. Der Strom war mit ~16.7 mA/cm?
noch vergleichsweise niedrig, was u.a. an der nicht optimalen Stromanpassung sowie dem Fehlen ei-
ner Antireflex-Beschichtung lag.

AnschlieRend wurde die Bandliicke des Perowskit auf ~1.68 eV angepasst um eine bessere Strom-
Anpassung zu erzielen. Zusatzlich wurde die Dicke der Antireflex-Beschichtung MgFz optimiert (sechs
Dicken zwischen 75 nm und 200 nm), wie in Abb. 67 gezeigt. Die so optimierten 2T-Si/Perowskit-Tan-
demsolarzellen mit 125 nm MgF2 Dicke zeigen eine hohe offene Klemmspannung von 1.74 V, einen
Fllfaktor mit 73.32% und einen Kurzschlussstrom von ~17.84 mA/cm? wie in Abb. 68 zusammenge-
fasst. Der vergleichsweise noch niedrige Kurzschlussstrom war damals durch nicht perfekte Lichtein-
kopplung in die Si-Bottomzelle begrenzt, da diese eine planare Oberflache aufweist und das Interface
zwischen der Top- und Bottomzelle noch nicht in Bezug auf minimale Reflexion optimiert war. Weiterhin
war der Wirkungsgrad mit dieser Charge an Si-Bottomzellen dadurch begrenzt, dass das 16x16 mm?
Design zu Verlusten im Fillfaktor und der Spannung der Si-Bottomzelle fihrt (siehe TA2.4).
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Abbildung 63: J-V-Charakteristik einer in ersten Vorversuchen hergestellten monolithischen 2T-Si/Perowskit-Tan-
demsolarzelle mit IBC Bottomzellen. Die hohe offene Klemmspannung von 1.64 V zeigt die erfolgreiche monolithi-
sche Integration der Zelle.
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Abbildung 64: Struktur der im Februar 2021 gelieferten ersten Charge an Heterostructur Si-Bottomzellen mit einer
planaren Oberflache vom Industriepartner Meyer Burger. Diese wird zur Beschleunigung der Entwicklung aller
komplexen Prozessierungsschritte einer monolitschen 2T-Tandemsolarzelle in diesem Projekt genutzt.
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Abbildung 65: Rasterkraft-Mikroskop-Bild einer fliissigprozessierten Perowskit-Schicht auf Si-Heterojunction Bot-
tom-Solarzellen vom Industriepartner Meyer Burger. Die Schichten zeigen eine homogene Bedeckung und kom-
plette Bedeckung. Der Schichtstapel und Wirkungsgrad einer ersten kompletten Tandemsolarzelle ist in Abb. 66
gezeigt.
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Abbildung 66: J-V-Charakteristik einer monolithischen 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzelle, die auf Si-Heterojunc-
tion Bottom-Solarzellen vom Industriepartner Meyer Burger hergestellt wurde. Die hohe offene Klemmspannung
von 1.73 V zeigt die erfolgreiche monolithische Integration der Zelle und erlaubt einen hohen Wirkungsgrad von
22.4%.

Als nachsten Schritt wurden nun zuséatzlich die entwickelten Passivierungsmethoden (siehe TA3.5) mit-
tels PEAI als Additiv und LiF als Oberflachen/Interface-Passivierung (duale Passivierung) in 2T-
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen eignesetzt. Die so optimierten 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen zei-
gen nun eine erhohte offene Klemmspannung von ~1.86 V, einen Fiillfaktor von 74.5% und einen Kurz-
schlussstrom von ~18.0 mA/cm? wie in Abb. 69 zusammengefasst. Trotz der groBen Fortschritte war
hierbei insbesondere der Fllfaktor noch weiter optimierbar.

Wie in diesem Schlussbericht erwéahnt, war die Entwicklung der Si-Bottomsolarzellen von Seiten des

ISFH leider stark verzdgert, sodass wir auf eine neue optimierte Charge von hocheffizienten Bottomzel-
len angewiesen waren um weitere grof3e Fortschritte im Wirkungsgrad Richtung 30% zu machen.
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Abbildung 67: Refelektions-Spektrem der in links gezeigten 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen. Hierbei wurde die
Dicke der ARC-Schicht MgF2 optimiert um den Lichteinfang zu verbessern.
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Abbildung 68: J-V-Charakteristik einer monolithischen 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzelle, die auf Si-Heterojunc-
tion Bottom-Solarzellen vom Industriepartner Meyer Burger hergestellt wurde. Die hohe offene Klemmspannung
von 1.73 V zeigt die erfolgreiche monolithische Integration der Zelle und erlaubt einen hohen Wirkungsgrad von
22.4%.

Um bis dahin das Potenzial unserer Perowskit-Top-Solarzelle zu zeigen wurden auch 2T-Si/Perowskit-
Tandemsolarzellen auf Si-Bottom-Solarzellen aus einem anderen Projekt prozessiert. Diese wurden
damals schon auf einer Substratflache von 25x25 mm?2 mit einer aktiven Zellflache ~1 cm? prozessiert
um Randverluste zu minimieren. Hierbei konnten wir unter Verwendung der dualen Passivierung sowie
einer optimierten ARC-Schicht eine offene Klemmspannung von ~1.86 V, einen Fillfaktor 77.7% und
einen Kurzschlussstrom von ~18.7 mA/cm? erreichen, was zu einem hohen Wirkungsgrad von 27% fiihrt
(siehe Abb. 70). Zuséatzlich konnten wir damals das Potenzial unserer Perowskit-Top-Solarzelle mit ei-
nem Rekord-Wirkungsgrad fur 2T-CIS/Perowskit-Tandemsolarzellen von 24.9% unter Beweis stellen.
Diese Ergebnisse wurden in der hochrangingen Faschzeitschrift ACS Energy Letters publiziert (Ruiz-
Preciado et al.[57]).
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Abbildung 69: (a) J-V-Charakteristik einer monolithischen 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzelle, die auf Si-Bottom-
Solarzellen vom Industriepartner Meyer Burger hergestellt wurden (0.5 cm? aktive Zellflache). Die hohe offene
Klemmspannung von 1.86 V zeigt die erfolgreiche monolithische Integration der Zelle und erlaubt einen hohen
Wirkungsgrad von 25%. (b) Externe Quantenausbeute (EQE) der Tandemzellen; der integrierte Strom stimmt
sehr gut mit dem unter dem Solarsimulator gemessenen Strom in (a) Gber ein.
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Abbildung 70: J-V-Charakteristik einer monolithischen 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzelle, die auf Si-Bottom-So-
larzellen von einem anderen Partner hergestellt wurden (aktive Zellfliche 1 cm?). Die hohe offene Klemmspan-
nung von 1.855 V zeigt die erfolgreiche monolithische Integration der Zelle und erlaubt einen hohen Wirkungs-

grad von 27%

Uber die damals sehr positiven Ergebnisse mit Wirkungsgraden von tber 27% hinaus haben wir auch
einen dedizierten Sputter-Prozesses zur Deposition von semitransparanten leitfahigen 1:OH Schichten
als oberes TCO fur 2T und 3T Si/Perowskit-Tandemsolarzellen entwickelt. Dieses TCO zeigt eine noch
geringe Absorption als 1ZO im infraroten Bandliickenbereich und kann somit potenziell eine hdéhere
Transmission erlauben (siehe auch TA3.5). Solche I1:0H Schichten wurden in der Literatur bisher noch
nicht fur 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen verwendet. In Abb. 71 ist gezeigt, dass wir Ende 2022
erfolgreich 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit einer hohen offenen Klemmspannung von 1.83 V
und einem Wirkungsgrad von bis zu 25.6% mit I:OH als oberem TCO herstellen konnten. Hierbei ist zu
bedenken, dass die verwendeten Si-Bottomsolarzellen von nicht optimaler Qualitat waren. Deshalb wa-
ren wir auch mit I:OH als oberem TCO optimistisch, mit den neuen Zellchargen die wir 2023 vom ISFH
erhalten haben schnell Leuchtturm-Wirkungsgrade von tUber 30% erreichen zu kénnen.
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Im ersten Halbjahr 2023 wurden auch Versuche auf den neuen texturierten Si-Bottomsolarzellen durch-
gefiihrt (rechts in Abb. 71). Hierbei ist ein klarer Shunt zu erkennen, der vermutlich aufgrund mit den
nicht vollstandig bedeckten Pyramiden erklart werden kann.

Wie in den Zwischenberichten erwéhnt gab es anschlieend am KIT im ersten Halbjahr 2023 langwie-
rige Probleme mit dem Sputtertool zur Herstellung von fur Tandemsolarzellen bendtigten 1ZO und NiOx
Schichten. Diese Probleme verzégerten die Entwicklung von hocheffizienten Tandemsolarzellen im-
mens und limitierten den Wirkungsgrad durch die eingeschrénkte elektrische Qualitat dieser Schichten.

Nach Behebung der Probleme im Frihjahr 2023 wurden erste Versuche durchgefihrt um die Prozesse
zu Uberprufen. Hierbei wurden Wirkungsgrade fir 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen um die 20% er-
reicht wie in Abb. 72 gezeigt. Hierbei wurde kein MgF2 als Anti-Reflex-Schicht genutzt, weshalb der
Kurzschlussstrom stark limitiert ist. Die Voc war mit ~1.79 V nur etwas niedriger als vor den Problemen
mit der Sputteranlage, allerdings liegt der FF unter 70%, was darauf hindeutet, dass die Qualitat der
Schichten zu diesem Zeitpunkt noch nicht ganz das vorherige Niveau erreicht hatte.

Anschliel3end ging die Entwicklung von hocheffizienten 2T- und 3T Perowskit-Solarzellen am KIT in
2023 rasant voran. Hierfir wurden die neuen Chargen der dritten Generation vom ISFH genutzt: SIPL70
(chemisch poliert), SIPL57 (nanotexturierte 2T Bottomzellen) und SIPL73 (nanotexturierte 3T IBC-Bot-
tomzellen). Weiterhin wurde die Optik/Schichtdicken der Perowskit-Topsolarzelle weiter optimiert. Hier-
bei wurden insbesondere das obere TCO weiter optimiert (Dicken und Grids). Die Entwicklung lasst sich
zusammen fassen in 1ZO (90 nm) A 1ZO (35 nm) mit Grid A 1:OH (265 nm) ohne Grid), wie in Abb. 73
zusammengefasst. Auf den chemisch polierten 2T-Bottomzellen wurden hierfir EQE Experimente ge-
macht um die Lichteinkopplung zu untersuchen. Hierbei wurden sehr hohe integrierte Kurzschluss-
stréme fir die Perowskit-Topzelle und Si-Bottomzelle von 19.65/18.92 mA/cm? fir 265 nm dickes I:OH,
19.96/19.19 mA/cm?2 fir 35 nm dickes IZO ohne Grid und 20.49/19.57 mA/cm?2 fiir 1ZO mit Grid gemes-
sen (siehe Abb. 74). Weiterhin wurde die neue Passiviermethode PDAI2/BAI fir die Tandemsolarzellen
eingesetzt (siehe Abb. 39 und Abb. 40 in TA3.5). Wie in Abb. Verwendung von I:OH als TCO konnte
hiermit auf den chemisch polierten planaren 2T-Bottomsolarzellen ein Rekordwirkungsgrad von bis zu
31.2% im Reverse-Scan erreicht werden, mit einer Voc von 1.91 V, einem FF von 80% und einem Jsc
von 20.3 mA/cm?. Der stabilisierte Wirkungsgrad lag immer noch bei sehr hohen 30.4% wie in Abb. 76
links gezeigt. Die optimierte Dicke der ARC-Schicht LiF war bei 125 nm wie in Abb. 76 rechts in der
EQE gezeigt. Man erkennt einen Offset zwischen dem Jsc gemessen wurde und der EQE, was auf
einen etwas Uberschétzen Wert bei der Solarsimulator-Messung hindeutet. Korrigiert man den Kurz-
schlossstrom auf den Wert der EQE liegt der Wirkungsgrad immer noch bei sehr hohen 29.1% im J-V
Scan und 28.5% stabilisiert.
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Abbildung 71: J-V Kennlinien von planaren (links) und texturierten (rechts) 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen. Die
Ergebnisse links wurden vor den Problemen mit der Sputteranlage Anfang 2023 erzielt. Die Ergebnisse rechts auf
nanotexturierten Si-Bottomzellen (0.5-1 um grof3e Pyramiden) deuten auf einen Shunt hin.
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Abbildung 72: Im Friihjahr 2023 erzielte photovoltaische Parameter fiir planare 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen
um die Qualitat der NiOx und 1ZO Schichten zu tberpriifen.
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Abbildung 73: Schematische Darstellung der Optimierung der oberen Schichten von am KIT hergestellten
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen zur Optimierung der Lichteinkopplung und Entwicklung von I:OH aufgrund von
Problemen mit der Sputteranlage.
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Abbildung 74: Externe Quanteneffizienz (EQE) von planaren 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit unterschied-
lichen TCOs. Das I:OH hat eine Dicke von 265 nm, das |IZO von 35 nm.
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Abbildung 75: Im zweiten Halbjahr 2023 erzielte photovoltaische Parameter fiir planare 2T-Si/Perowskit-Tandem-
solarzellen mit I:OH als TCO und LiF als ARC-Schicht. Dies stellt den héchsten in diesem Projekt gemessenen
Wirkungsgrad von 31.2% im Reverse-Scan dar. Der Schichtstapel ist rechts gezeigt, die Passivierung besteht aus
PDAI2/BAI.
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Abbildung 76: Links: Stabilisierter Wirkungsgrad von den 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen aus Abb. 75 mit und
ohne Passivierung. Rechts: Zugehdrige Optimierung der Schichtdicke der LiF ARC-Schicht mit dem hdéchsten Wert
for 125 nm.

Anschliel3end wurden die Optimierungen der TCOs auch fur nanotexturierte 2T-Si/Perowskit-Tandem-
solarzellen genutzt. Hierbei bestand das TCO aus 35 nm IZO und die Passivierung war LiF, der Schicht-
stapel besteht aus texturiertes Si/ITO/NiOx/2PACz/Perowskit/LiF/C60/SnO2/IZO/MgF2. Die J-V Charak-
teristik und EQE mit und ohne 150 nm MgF2 ARC-Schicht sind in Abb. 77 gezeigt. Der Wirkungsgrad
im Reverse-Scan war 27.6% mit einer Voc von 1.84V, einem FF von 74% und einer JSC von
20.2 mA/cm?. Dies stellt den in diesem Projekt hochsten Wirkungsgrad fur texturierte 2T-Si/Perowskit-
Tandemsolarzellen dar.

AnschlieRend wurde der Fokus auf die Ende 2023 eingetroffene Charge von 3T-Si POLO? IBC-Bottom-
zellen gelegt. In Abb. 78 ist eine Variation der Bandlicke zwischen 1.52 eV bis 1.73 eV eines triple-
caton Perowskit-Absorbers gezeigt, in der die Zellen in der 2T-Methode gemessen wurden (Stromkreis
TR, vgl. Abb. 61). Hierbei zeigt sich klar die Abnahme des Kurzschlussstroms bei abnehmender Band-
licke aufgrund der fehlenden Stromanpassung. Die dazugehérigen EQE Messungen sind in Abb. 79
gezeigt. Anschlielend wurden diese Zellen mit der vereinfachten 3T-Messmethode die in TA4.1.1 be-
schrieben wurde vermessen. Die Ergebnisse fur die Perowskit-Topzelle sind in Abb. 80 gezeigt und die
fur die Si-Bottomzelle in Abb. 81. Dabei zeigt sich, dass der hochste Wirkungsgrad fur die Perowskit-
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Topzelle bei einer Bandliicke von 1.58 eV erreicht wird, wohingegen der Wirkungsgrad der Si-Bottom-
zelle mit abnehmender Bandlucke aufgrund der verringerten Transmission wie erwartet abnimmt. Der
Vergleich zwischen der 2T- und 3T-Messmethode ist in Abb. 82 gezeigt und macht klar, dass die 3T-
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen einen hohen Wirkungsgrad von um die 27% Uber den kompletten
Bandliickenbereich zeigen, wohingegen der hochste 2T-Wirkungsgrad fur eine Bandliicke von 1.73 eV
erreicht wurde. Der beste Wirkungsgrad von tber 28% wurde fur eine Bandliicke von 1.58 eV erreicht,
weshalb diese fiir weitere Detailoptimierungen genutzt wurde. Hierbei wurde die optimierte Passivierung
PDAI2/BAI und eine noch bessere LiF Schichtdicke von 160 nm verwendet. Die Ergebnisse fur die beste
in diesen Projekt vermessene 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzelle sind in Abb. 83 zusammengefasst.
Der Wirkungsgrad liegt hier bei 29.6%, wobei 21.6% von der Perowskit-Topzelle kommen und 8% von
der Si-Bottomzelle. Dieser Wert stellt aktuell immer noch einen Literaturrekord fiir diese Technologie
dar.
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Abbildung 77: Links: Im zweiten Halbjahr 2023 erzielte J-V Charakteristik flr nanotexturierte 2T-Si/Perowskit-Tan-
demsolarzellen mit 35 nm 1ZO als TCO und 150 nm MgF2 als ARC-Schicht. Rechts: Dazugehorige externe Quan-
teneffizienz (EQE) Messungen.
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Abbildung 78: Durchfahren der Bandliicke von triple-cation Perowskit-Absorbern fur 3T-Si/Perowskit-Tandemsolar-
zellen, die hier in der 2T-Methode gemessen wurden. Es zeigt sich klar der Abfall des Kurzschlussstromes bei
kleineren Bandliicken aufgrund der fehlenden Stromanpassung. Der hdchste Wirkungsgrad liegt bei 26.5% fiir eine
Bandliicke von 1.73 eV.
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Abbildung 79: Zu den in Abb. 78 gezeigten 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen gehdrige externe Quanteneffizienz

(EQE) inklusive einer 100 nm dicken LiF Anti-Reflexschicht.
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Abbildung 80: Statistik der photovoltaischen Paramter der Perowskit-Topzelle (Stromkreis TZ) von 3T-Si/Perowskit-
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Tandemsolarzellen aus Abb. 77. Die hdchsten Wirkungsgrade wurden fiir eine Bandliicke von 1.58 eV erzielt.
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Abbildung 81: Statistik der photovoltaischen Paramter der Si-Bottomzelle (Stromkreis RZ) von 3T-Si/Perowskit-
Tandemsolarzellen aus Abb. 77. Der Wirkungsgrad nimmt wie erwartet mit kleiner werdender Bandliicke ab auf-
grund des kleiner werdenden Kurzschlossstroms der Si-Bottomzelle.
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Abbildung 82: Vergleich des Wirkungsgrades von 3T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen aus Abb. 77 gemessen im

2T- oder 3T-Modus. Der Wirkungsgrad ist am hdchsten fur eine Bandliicke von 1.58 eV, weshalb diese fir weitere
Optimierungen genutzt wurde.
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Abbildung 83: J-V Charakteristik und Messdetails fir die beste in diesem Projekt erzielte 3T-Si/Perowskit-Tandem-
solarzelle mit einem 3T-Wirkungsgrad von 29.6% fiir eine Bandliicke von 1.58 eV. Hierbei wurden eine optimierte
PDAI2/BAIl Passivierung und eine LiF ARC-Schichtdicke von 160 nm genutzt.

2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen mit Il6sungsbasiertem Zweischritt-Prozess:

Im ersten Halbjahr 2023 wurden auch auf mit dem lésungsbasierten Zweischritt-Prozess erste Versuche
auf planaren und texturierten Si-Bottomsolarzellen mit den in TA3.3 optimierten Bandlicken von
~1.68 eV durchgefuhrt. In Abb. 84 links konnten Wirkungsgrade von bis zu 23.7% auf planaren Si- Bot-
tomsolarzellen vom ISFH erreicht werden (inklusive 80 nm MgF2 ARC-Schicht). In Abb. 84 rechts sind
erste Versuche auf den 2023 gelieferten texturierten Si-Bottomsolarzellen mit ~0.5-1 e m Py r
grol3e gezeigt. Hier konnten vielversprechende Wirkungsgrade von knapp tber 20% erzielt werden, was
das Potenzial des Zweischritt-Prozesses zur Bedeckung der Pyramiden klar belegt. Es sei erwahnt,
dass bei diesen J-V Kennlinien keine MgF2 Anti-Reflexschicht verwendet wurde, was den Kurzschluss-
strom klar limitiert. Der niedrige FF von knapp unter 70% kann eventuell durch die zu diesem Zeitpunkt
reduzierte Qualitat der gesputterten NiOx Schicht erklart werden. Die dazugehoérigen EQEs inklusive
MgF2 Anti-Reflexschicht sind in Abb. 85 gezeigt. Anhand des sehr flachen Verlaufs der EQE kann klar
der Einfluss der Textur der Si-Bottomzelle gesehen werden. Korrigiert man den Kurzschlussstrom auf
den Wert aus der EQE kann ein Wirkungsgrad von ca. 21.4% fir die 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzel-
len in Abb. 84 abgeschatzt werden

Im néchsten Schritt wurde versucht die Deposition durch Variation der Konzentration der inorganischen
Lésung (1.5 M und 1.7 M) und Rotationsbeschichtung (fast and slow) zu optimieren. Die Ergebnisse
sind in Abb. 86 zusammengefasst und zeigen den héchsten Wirkungsgrad von 21.6% fir 1.7 M und

ami

eine afasto Rotation. Die REM Aufnahmen zeigen,

Depositionsparameter kontrolliert werden kénnen. Auch hier wurde keine ARC-Schicht genutzt, sodass
ein Wirkungsgradpotenzial >23% abgeschétzt werden kann, was ein sehr hoher Wert fur diese Methode
ist.
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Abbildung 84: J-V Kennlinien von den besten im l6sungsbasierten Zweischritt-Prozess hergestellten 2T-
Si/Perowskit-Tandemsolarzellen. Der Schichtstapel ist jeweils

Si/ITO/NiIOx/2PACz/Perowskit/C60/SnOx/IZO/(ARC). Links: Auf planaren Si-Bottomsolarzellen vom Industriepart-
ner Meyer Burger mit 80 nm MgF2 ARC-Schicht. Rechts: Auf texturierten Si-Bottomsolarzellen vom ISFH mit 0.5-1
em groCen Pyr amiSchemh ohne ARC

PlanareMB-Bottomzellenmit 80 nm MgF, Texturierte ISFHBottomzellenmit 80 nm Mgk,
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Abbildung 85: Zu den in Abbildung 20 gezeigten 2T-Si/Perowskit-Tandemsolarzellen gehodrige EQE inklusive einer
80 nm dicken MgF2 Anti-Reflexschicht.
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