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1 Ausgangssituation des Vorhabens

Ausgangssituation des Vorhabens

1.1 Aufgabenstellung

Das Hauptziel von PersiST war, hocheffiziente monolithische Perowskit-Silizium-
Tandemsolarzellen mit zwei Anschllssen zu realisieren. In dem Teilvorhaben PersiST-
ISE waren die Aufgabenstellung des Fraunhofer ISE im Wesentlichen die

e Herstellung von Si-Solarzellen mit selektiven passivierten Kontakten, die zur
Verwendung in Tandemsolarzelle optimiert sind und eine Leerlaufspannung
Uber 720 mV erreichen.

e Optimierung der Optik der Tandemsolarzellen durch Strukturen zur
Lichteinkopplung auf der Vorderseite und Lichtfallenstrukturen auf der
Rlckseite, welche den Strom um 1,5 mA/cm? erhéhen.

e Optimierung der Verbindung zwischen Perowskit- und Si-Solarzelle, durch
angepasste selektive Kontaktschichten und Ladungstragertransportschichten,
welche einen Fllfaktor von 80% der gesamten Tandemsolarzelle ermdglichen.

e Herstellung semitransparenter Perowskitsolarzellen aus Losungen mit
Verfahren, die auf Tandemsolarzellen Gbertragen werden kénnen.

e Realisierung von Tandemsolarzelle, auch auf groBer Flache >100 cm?.

e Simulationsgesttitzte Optimierung der einzelnen Komponenten und des
Gesamtsystems mit einem Schwerpunkt auf den optischen Aspekten.

e Charakterisierung einzelner Schichten und Teilsolarzellen (Schwerpunkt
ortsaufgeloste Methoden und p-PL), sowie der kompletten Tandemsolarzellen.

e Okobilanzierung der entwickelten Technologie.

e Die 0okonomische Bewertung der Tandemtechnologie, die von dem
ausgeschiedenen Projektpartner Merck Gbernommen wurde.

1.2 Voraussetzungen

Mit dem Projekt PersiST-ISE hat am Fraunhofer ISE die Entwicklung der Perowskit-
Silizium Tandemtechnologie begonnen. Zum Zeitpunkt der Antragstellung gab es kein
entsprechendes Labor fiir die Herstellung der Perowskit Topzellen, und es war noch
keine Tandemsolarzelle realisiert worden. Ausgangspunkt waren die Kompetenzen im
Bereich der organischen und Farbstoffsolarzellen mit denen bereits erste Perowskit
Single-Junction Solarzellen realisiert werden konnten (siehe auch Abschnitt 1.4), sowie
die Erfahrungen im Bereich der Silizium-Photovoltaik. Kompetenzen, entsprechend
geschultes Personal und Laborinfrastruktur wurden dann im Rahmen von PersiST
aufgebaut.

1.3 Planung und Ablauf des Vorhabens

Die Aufteilung der Arbeitspakete und die urspriinglich geplante zeitliche Abfolge ist
aus der folgenden Grafik ersichtlich:
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Ausgangssituation des Vorhabens

Projektmonat
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1.4  Wissenschaftlicher und technischer Stand

Zum Zeitpunkt der Antragstellung lag der Weltrekord fir den Wirkungsgrad von
Siliziumsolarzellen bei 25,6 % [1]. Er wurde mit einer Solarzelle erreicht, die Hetero-
Ubergange von amorphen zu kristallinem Silizium aufweist und bei der alle Kontakte
auf der Rlckseite angeordnet waren. Fir Siliziumsolarzellen mit Kontakten auf der
Vorder- und der Riickseite hielt zu diesem Zeitpunkt das Fraunhofer ISE den Rekord mit
einem Wirkungsgrad von 25,1% [2]. Es waren mehrere Perowskitsolarzellen realisiert
worden, die Wirkungsgrade tber 20% erreichten [3-6]. Als Perowskitabsorber wurde
dabei haufig Methyl-Ammonium-Blei-Triiodid (CHsNHsPbls) eingesetzt. Am Fraunhofer
ISE wurden Perowskit-Solarzellen auf TCO-Glas mit einem Wirkungsgrad von bis zu
15% realisiert. AuBerdem waren erst wenige Perowskit-Si-Tandemsolarzellen
experimentell realisiert worden [7-10]. Die Tandemsolarzellen mit zwei Kontakten (2-
Terminal) hatten zu diesem Zeitpunkt Uberwiegend die n-i-p-Konfiguration und
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erreichten Wirkungsgrade bis zu 21,2% [11]. Problematisch waren vor allen die nicht
angepasste Bandltcke des CH3NHsPbls Absorbers, sowie optische Verluste durch
parasitare Absorption und Reflexion aufgrund unginstiger Eigenschaften des
eingesetzten Lochleiters Spiro-OMeTAD, sowie die begrenzte Stabilitat der Solarzellen.

1.5 Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Die Arbeitsteilung im Projekt war wie folgt: Die auf die Herstellung funktionaler
Materialien spezialisierten Industriepartner entwickelten verbesserte Materialien fir den
Ladungstransport. Dies waren zum einen Lochleiter (Heraeus) und zum anderen
Elektronenleiter (Merck). Bereits wahrend der Entwicklung sollten die Materialien zur
frihen Charakterisierung in Perowskit-Einzelzellen getestet werden (Merck). Diese
verbesserten Materialien wurden anschlieBend in den Forschungsinstituten zur
Herstellung von Perowskit-Si-Tandemsolarzellen genutzt. Die Arbeiten an den
Forschungsinstituten sollten sich darin unterscheiden welche
Siliziumsolarzellentechnologie fur die Unterzelle genutzt wiirde. Am HZB sollten
Siliziumsolarzellen auf Basis der a-Si:H/c-Si Heterolbergang-Technologie verwendet
werden, am Fraunhofer ISE sowohl konventionelle PERC Solarzellen, als auch
Solarzellen mit hochtemperaturstabilen selektiven passivierten Kontakten. Tatsachlich
stellte es sich fur die Arbeit am vielversprechendsten heraus an beiden Instituten
Hetero-Si Solarzellen zu nutzen. Die Differenzierung zwischen den Arbeiten der
Institute erfolgte dann im Bereich der Perowskitsolarzellentechnologie. Die von Merck
durchgeflihrten Arbeiten sollten sich insbesondere auf die Entwicklung eines
Formulierungssystems und nasschemischen Beschichtungsverfahrens zur
reproduzierbaren und skalierbaren Herstellung der Perowskit-Topzelle unter industriell
relevanten Bedingungen konzentrieren. Im Gegensatz dazu wurden an der Albert-
Ludwigs Universitat Freiburg in enger Zusammenarbeit mit dem Fraunhofer ISE spezielle
vakuumbasierte Abscheidetechnologien zur Herstellung der oberen Perowskitsolarzelle
entwickelt. Die Projektpartner tauschten sich dabei selbstverstandlich Gber Rezepturen,
Vorgehensweisen etc. aus. Der Austausch von teilweise prozessierten Proben wurde im
Verlauf des Projekts durchgefiihrt.

Das Fraunhofer ISE Gbernahm zusatzlich noch die Arbeiten zur Okobilanzierung und
zur 6konomischen Bewertung.

Ausgangssituation des Vorhabens

Vertraulich PersiST-ISE Fkz: 0324037A
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Ablauf und Ergebnisse des
Vorhabens

2
Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

2.1 Verwendung der Zuwendung und Ergebnisse

Insgesamt verlief das Projekt sehr erfolgreich und es wurde ein erheblicher Fortschritt in
der Perowskit-Silizium-Tandemtechnologie erzielt, der jetzt Grundlage fir zahlreiche
weitere Projekte ist. Der Fortschritt ist auch noch einmal in der folgenden Grafik
dokumentiert.
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Abbildung 1: Entwicklung des Wirkungsgrades von Perowskit-Silizium-
Tandemsolarzellen. Das Fraunhofer ISE ist erst 2016 mit PersiST in die Entwicklung
dieser Zelltechnologie eingestiegen (Sterne). Innerhalb von PersiST konnte der
Wirkungsgrad dann deutlich gesteigert werden.

Darlber hinaus konnten im Bereich der 6konomischen und 6kologischen Bewertung
alle Ziele erreicht werden und der potenzielle Nutzen der Perowskit-Silizium-
Tandemtechnologie und die daflir notwendigen weiteren Entwicklungsschritte
herausgearbeitet werden.

Entsprechend sind zahlreiche Veréffentlichungen (15 Paper in peer-reviewed Journals)
entstanden. Aus diesem Grund wird der Bericht hier kurz gehalten und auf die
Verdffentlichungen verwiesen. Wo noch keine Veréffentlichungen vorhanden sind, sind
die Darstellungen dagegen ausfihrlicher.
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2.1.1 AP 0 Projektkoordination

Vorhabens

Ablauf und Ergebnisse des

Die Entwicklungsaktivitaten in den APs 1 bis 4 erforderten eine enge Abstimmung der
beteiligten Partner. Das AP 0O diente der regelmaBigen Abstimmung der konkret
geplanten Arbeiten. Dazu wurden turnusmaBig Arbeitstreffen durchgefiihrt, bei denen
die Zwischenergebnisse besprochen, und die Arbeiten der nachsten Periode detailliert
festgelegt wurden. Zusatzlich wurden Telefonkonferenzen durchgefiihrt, um die
Arbeiten zeitnah abstimmen zu kénnen. Auch die Berichterstattung und das
Projektcontrolling waren in diesem AP angesiedelt. Diese Arbeiten wurden vom
Fraunhofer ISE koordiniert. Flr die Berichte wurden Vorlagen erstellt, um ein
konsistentes und einheitliches Reporting zu gewahrleisten. AuBerdem koordinierte das
Fraunhofer ISE die Erarbeitung von Strategien zur Vermarktung der Ergebnisse.

2.1.2 AP 1 Anpassung der Perowskitsolarzelle

Um die Perowskitsolarzelle auf den am ISE realisierten Silizium Unterzellen
abzuscheiden, musste die Herstellung der Perowskitsolarzelle angepasst werden.
Konkret war dazu die Entwicklung von transparenten, selektiven Elektrodensystemen,
die Anpassung der Bandllicke des Perowskitabsorbers, die Vorderseitenentspiegelung
und die Entwicklung einer angepassten Prozesssequenz und entsprechende
Charakterisierung sowie die Evaluierung der Langzeitstabilitat geplant.

Da zu Beginn des Projektes Perowskitsolarzellen mit der n-i-p Konfiguration den
hochsten Wirkungsgrad aufwiesen, wurde zundchst fir diese eine angepasste
Prozesssequenz entwickelt. Die optimierte Struktur ist in Abbildung 2 gezeigt.
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Abbildung 2: Angepasste Perowskitsolarzelle fiir die Anwendung in einer
Tandemsolarzelle mit n-i-p Konfiguration. Aus dem Peak der Photolumineszenzmessung
(PL) ist die optimierte Bandliicke von 1.69 eV zu erkennen (links). In der Mitte ist die
Struktur ersichtlich, die sich besonders durch den bei niedrigen Temperaturen
abgeschiedenen Elektronenkontakt aus einer kompakten und einer mesopordésen TiOx
Schicht auszeichnet, und zuséatzlich eine Passivierungsschicht aufweist. Damit konnten
effiziente Solarzellen hergestellt werden, die insbesondere hohe Leerlauf-Spannungen
tiber 1,1 V erreichten (rechts).

Typischerweise wird der Elektronenkontakt von Single-Junction Perowskitsolarzellen
unter Verwendung von Hochtemperaturprozessen hergestellt. Um die darunter
liegende Siliziumsolarzelle und die Verbindungsschicht aus Indium dotierten Zinnoxid
(ITO) nicht zu schadigen ist dies aber flir Tandemsolarzellen nicht mdglich. Deshalb
wurde ein Niedertemperaturprozess entwickelt, bei dem zuerst eine kompakte TiOx-
Schicht aufgedampft wird. AnschlieBend werden TiOx-Nanopartikel in einer Suspension
mittels Spincoating aufgetragen und die Schicht anschlieBend unter intensivem UV-
Licht nachbehandelt. Details finden sich in den Ver&ffentlichungen J1 und J4.

Im Vergleich zu einer Single-Junction Solarzelle muss die Bandllicke des
Perowskitabsorber in einer Tandemsolarzelle hdher sein. Die optimale Bandllcke liegt
dabei im Bereich von 1,65 — 1,69 eV [12, 13]. Eine gangige Strategie zu Erhéhung der

Vertraulich PersiST-ISE Fkz: 0324037A
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Bandlicke ist der Austausch von lod durch Brom. Allerdings werden die Perowskite ab
einem bestimmten Bromanteil instabil und zerfallen unter Beleuchtung in eine Brom-
und eine lod-reiche Phase. Deshalb wurde am Fraunhofer ISE zusatzlich zur
Bandlickeneinstellung Cs auf der A-Position in der ABX; Perowskitstruktur verwendet.
Mit der Komposition FA¢75CSe25Pb(losBro2)s wurde schlieBlich ein stabiler Absorber mit
hoher Bandliicke gefunden. Details finden sich in den Veréffentlichungen J11 und J13.
Eine entscheidende Anpassung fir den Einsatz in Tandemsolarzellen ist die
Verwendung eines transparenten Kontaktes statt einer vollflachigen Metallisierung als
Ruckseitenkontakt. Typischerweise wird daflr gesputtertes ITO oder ein anderes
transparentes, leitfahiges Oxid (TCO) genutzt. Um eine Schadigung des darunter
liegenden Lochkontaktes zu verhindern, wurde in n-i-p Solarzellen haufig eine
Pufferschicht wie MoOx eingesetzt. In unseren Untersuchungen erhdhte eine solche
Pufferschicht allerdings die parasitare Absorption und verschlechterte die Stabilitat.
Deshalb wurde ein besonders schonender Sputterprozess entwickelt, der die direkte
Abscheidung von ITO auf dem Lochleiter erlaubt. Entscheidend war hier insbesondere
die Verwendung einer niedrigen Temperatur. Details sind in J9 beschrieben.

Ein weiterer wichtiger Schritt fir die Erzielung hoher Wirkungsgrade war der Einsatz
einer Oberflachenpassivierung aus PCBM und PMMA an dem Elektronenkontakt.
Dadurch konnte die Leerlaufspannung deutlich gesteigert werden. AuBerdem konnten
durch eine Antireflexschicht die Reflexionsverluste deutlich reduziert werden (siehe
auch J9). Parallel zu der Entwicklung der Perowskittechnologie wurden auch die
Fahigkeiten aufgebaut, den Wirkungsgrad von Perowskitsolarzellen zuverlassig messen
zu kénnen (J3).

2.1.3 AP 2 Anpassung der Siliziumsolarzelle

Auch die Siliziumsolarzelle muss fir die Verwendung in der Tandemsolarzelle angepasst
werden. Hier wurden im Antrag die Arbeitsfelder Vorderseitenkontakt, Rickseiten-
kontakt, Lichtfallenstruktur, und Charakterisierung identifiziert. Wahrend die
Siliziumtechnologie schon sehr weit entwickelt ist, bestand im Bereich der Perowskite
erheblicher Entwicklungsbedarf. Gerade zu Beginn des Projektes war deshalb der
Wirkungsgrad der hergestellten Tandemsolarzellen nicht durch die Siliziumsolarzellen
begrenzt. Aus diesem Grund lag der Fokus zunachst auf der Herstellung einfacher,
schnell herstellbarer Bottomsolarzellen auf denen die Prozesse fir die
Perowskitsolarzellen optimiert werden konnten. Eine solche einfache Struktur ist in
Abbildung 3 links gezeigt. Auf der rechten Seite ist dann eine weiterentwickelte
Struktur gezeigt. Die zusatzlichen intrinsischen a-Si Schichten verbessern die
Oberflachenpassivierung, die Rlckseitentextur erhoht den Strom. Mit einer solchen
Struktur konnten zum einen 720 mV Leerlaufspannung gezeigt werden. (Abbildung 4).
Zum anderen wurde bereits mit dieser Struktur eine Situation erreicht, in der die
Perowskitsolarzelle den Strom der Tandemsolarzelle begrenzt. D.h. es war nicht nétig
die aufwendigere Lichtfallenstruktur (siehe nachster

Abschnitt) einzusetzen. AuBBerdem war durch Arbeiten an der ANU [14] bekannt
geworden, dass eine Verwendung diffundierter Emitter nur mit groBem Aufwand
maoglich ist und keinen Vorteil bietet. Aus diesem Grunde wurde die in Abbildung 3
rechts gezeigte Struktur als Standard fur die weitere Entwicklung verwendet.
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Vorhabens
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Abbildung 3. Links: Einfache Solarzellenstruktur, die in ersten Tests von
Tandemsolarzellen eingesetzt werden kann. Bei dieser Struktur liegt der Schwerpunkt
nicht auf hochsten Wirkungsgraden, sondern einer schnellen Realisierbarkeit. Rechts:
Mit einer Riickseitenstruktur lasst sich der Strom erhéhen, durch die intrinsischen
Siliziumsschichten wird eine héhere Spannung erzielt.
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Abbildung 4. Links: Bottom-Solarzellenstruktur mit texturierter Riickseite. Rechts: An
dieser Solarzellenstruktur durch die Suns-VOC Methode bestimmtes
Spannungspotential (da sich keine Metallkontakte auf der Vorderseite kann nicht direkt
die IV-Kennlinie gemessen werden). Man erkennt, dass Leerlaufspannungen bis iiber
720 mV moglich sind.

Wie in Abbildung 5 gezeigt, wurden die Moglichkeiten zur weiteren Verbesserung der
Kurzschlussstromdichte mittels einer photonischen Lichtfallenstruktur auf der Riickseite
einer vollstdndigen Siliziumsolarzelle demonstriert.
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Abbildung 5. Links: (a) Skizze der realisierten Solarzelle. Auf der Riickseite befindet sich
ein Kreuzgitter, das durch eine Kombination von Nanoimprint-Lithographie und Plasma-
atzen in amorphen Silizium hergestellt wurde. Fiir eine lokale Kontaktierung wurde
Aluminiumfolie mit einem Laserprozess mit der Riickseite verbunden. (b) REM
Aufnahme des Querschnitts der Lichtfallenstruktur noch ohne Metallisierung. (c) REM
Aufnahme der Riickseite ohne Metallisierung. Das Kreuzgitter ist sehr gut zu erkennen.
Rechts: Gemessene EQE (oben) und Zunahme der EQE (unten). Fiir diinnere Solarzellen
ist der Gewinn groBer. Gewichtet mit dem AM1.5g Spektrum entspricht die EQE-
Steigerung einer Erh6hung der Kurzschlusstromdichte von 1.2 mA/cm? (250 ym), 1.6
mA/cm? (150 pm) bzw 1.8 mA/cm? (100 pm).

2.1.4 AP 3 Realisierung von Perowskit-Silizium-Tandemsolarzellen

Die fir die jeweils angepassten Teilzellen entwickelten Prozesse wurden dann zur
Herstellung kompletter Perowskit-Silizium-Tandemsolarzellen eingesetzt. Hierflr waren
zum einen die Entwicklung einer angepassten Verbindungsschicht, sowie die
Entwicklung von entsprechenden Prozesssequenzen notwendig. Weiteres
Verbesserungspotenzial sollte dann auf Basis von eingehender Charakterisierung und
elektro-optischer Modellierung erschlossen werden und schlieBlich die Verkapselung
untersucht werden um die Langzeitstabilitat zu erhéhen.

Als Verbindungsschicht bewahrte sich relativ frih im Projektverlauf die ITO-Schicht, wie
sie auch in reinen Si Hetero-Junction Solarzellen zum Einsatz kommt. Hier war also
keine groBe Entwicklungsarbeit notwendig. Insgesamt war auch die Ubertragbarkeit
der fUr die angepassten Perowskit-Single Junction entwickelten Prozesse (AP1) in die
Tandemzellen relativ gut. Ein erster wichtiger Schritt war die Realisierung von
Perowskit-Silizium-Tandemsolarzellen in der n-i-p Konfiguration, wie sie in Abbildung 6
gezeigt ist. In dieser Struktur konnte eine besonders hohe Leerlaufspannung von tber
1,8 V gezeigt werden (siehe J11). Leider war der Kurzschlussstrom relativ gering. Der
Grund liegt insbesondere an der dicken Schicht Spiro-OMeTAD, die als Lochleiter
fungiert. Hierdurch treten zum einen parasitare Absorptionsverluste auf, zum anderen
Reflexionsverluste aufgrund des unglnstigen Brechungsindexverlaufs. Zwei maégliche
Losungen flr dieser Problem wurden in PersiST am Fraunhofer ISE untersucht: Zum
einen ein Wechsel zu einer p-i-n Konfiguration bei der sich die problematische
Lochleiterschicht auf der Licht abgewandten Seite der Perowskitsolarzelle befindet
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(siehe nachster Abschnitt). Zum anderen gelang es am Ende des Projektes nach der
Evaluierung einer Vielzahl von alternativen Lochleitern, eine diinne Schicht Spiro-TTB
aufzudampfen, wodurch der Strom im Vergleich deutlich erhéht war (siehe Abbildung
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7). Da es sich hier noch nicht um einen optimierten Prozess handelt konnte das hohe
Spannungsniveau nicht ganz erreicht werden.
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Abbildung 6: Der angepasste Prozess fiir die Herstellung von n-i-p Perowskitsolarzellen

konnte erfolgreich in Tandemsolarzellen eingesetzt werden. Es wurden besonders hohe

Spannungen erzielt. Der Strom war allerding aufgrund von parasitaren optischen

Verlusten eher gering.
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Abbildung 7: Durch die Verwendung eines diinnen aufgedampften Lochleiters (Spiro-
TTB) konnte der Strom fiir die n-i-p Konfiguration deutlich gesteigert werden.

Um die Probleme mit dem Lochkontakt in der n-i-p Konfiguration zu umgehen wurden
auch Tandemsolarzellen in p-i-n Konfiguration untersucht (Abbildung 8).
Ausschlaggebend hierflr war auch, dass fir diese Konfiguration eine besonders hohe
Stabilitdt gegen Umwelteinflissen gefunden wurde [15]. Wahrend der entwickelte
Absorber von der n-i-p Konfiguration tbernommen werden konnte, mussten die

Ubrigen Kontakt- und Pufferschichten neu entwickelt werden. Insgesamt konnten so
aber sehr effiziente Perowskit-Silizium-Solarzellen mit >25% Wirkungsgrad realisiert
werden (Abbildung 9), die dartber hinaus Uberaus langzeitstabil waren (siehe
Abbildung 10). Details finden sich in J14.
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Abbildung 8: Links: Struktur der realisierten p-i-n Perowskit-Silizium-Tandemsolarzelle.
Mitte oben: Photographie von vier Solarzellen, die gemeinsam auf einem Substrat
hergestellt wurden. Mitte unten und rechts: Elektronenmikroskopaufnahme in
Kantenansicht. Die Perowskitsolarzelle ist deutlich diinner als die Siliziumsolarzelle. In
den Zoomaufnahmen ist die gute Kristallstruktur des Perowskits und die diinnen
Kontaktschichten zu erkennen, bzw. die Textur auf der Riickseite.
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Abbildung 9: In zertifizierten Messungen der ISE CalLabs konnte ein hoher
Wirkungsgrad von 25,1% bestéatigt werden. Dabei wurden auch 80% Fiillfaktor erreicht.
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Abbildung 10: Die in den vorherigen Abbildungen dargestellte Solarzelle wurde liber
einen Zeitraum von 5 Monaten immer wieder vermessen. Dabei wurde festgestellt, dass
der Wirkungsgrad kontinuierlich anstieg. Auch wahrend den einzelnen Messungen war
der Wirkungsgrad stabil. Die Solarzelle war nicht eingekapselt, zwischen den
Messungen wurde sie aber in Inertatmosphare gelagert.

Wie aus den in Abbildung 11 gezeigten Messungen der externen Quanteneffizienz
erkennbar ist, begrenzt die Perowskitsolarzelle den Strom der Tandemsolarzelle. Zudem
treten betrachtliche Reflexionsverluste auf. Optische Simulationsrechnungen (siehe
auch J7 und J8) zeigten, dass die Verwendung texturierter Substrate diese Verluste
deutlich reduziert (siehe Abbildung 12). Auch der Jahresenergieertrag profitiert von
einer Texturierung. Aus diesem Grund wurde in Zusammenarbeit mit der Universitat
Freiburg ein Hybridprozess entwickelt, der Aufdampfen und nasschemische
Abscheidung kombiniert und die Abscheidung auf texturierten Substraten ermdglicht
(siehe Abbildung 13). Details finden sich in J5, J10, 12 und J13. Leider konnte vor
Projektende keine Tandemsolarzelle unter Verwendung dieses Prozesses realisiert
werden.

1.0 . : , : . . . .
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5.3 maTene (3.7 mAlen?)
08f .
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Abbildung 11: Externe Quanteneffizienz (EQE) der p-i-n Perowskit-Silizium-
Tandemsolarzelle. Durch Integration liber das AM1.5g Spektrum kann der Strom der
Einzelzellen berechnet werden. Wahrend die Siliziumsolarzelle 19,3 mA/cm? liefert,
kommt die Perowskitsolarzelle nur auf 17,7 mA/cm?.

In Kooperation mit der Uni Freiburg und dem HZB wurden im Rahmen von PersiST
darUber hinaus erste groBe Perowskit-Silizium Tandemsolarzellen realisiert, bei denen
der Absorber an der Uni Freiburg aufgedampft wurde, auf zuvor durch Blade-Coating
am ISE appliziertes PEDOT:PSS (siehe Abbildung 14).
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Abbildung 12: Verlustanalyse fiir ein Modul mit Perowskit-Silizium-Tandemsolarzellen
auf Basis von optischen Simulationsrechnungen. Durch Verwendung von texturierten
Substraten lassen sich die Reflexionsverluste deutlich reduzieren. AuBerdem wird die
fiir eine Stromanpassung notwendige Dicke der Perowskitsolarzelle auf ein erreichbares
MaB reduziert.
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Abbildung 13: Links: Schema des Hybridabscheidung. Zunachst werden die
anorganischen Bestandteile Pbl: und Csl ko-verdampft. AnschlieBend werden FaBr und
FAIl aus der Losung aufgebracht. Rechts oben: Mit der Hybridabscheidung kdnnen
texturierte Substrate beschichtet werden. Rechts unten: Durch eine Varation der
nasschemischen Komponenten kann die Bandliicke auch im Hybridverfahren flexibel
eingestellt werden.

Abbildung 14. GroBe Perowskit-Silizium
Tandemsolarzelle, die in einer Kollaboration
von Heraeus, HZB, Uni Freiburg und
Fraunhofer ISE unter Verwendung
skalierbarer Prozesse, wie Blade-Coating
und Aufdampfen hergestellt wurde.
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Daruber hinaus wurden Charakterisierungsmethoden entwickelt, welche die
Homogenitat wichtiger Eigenschaften Uber die Flache (Bandlticke, Stromgeneration)
bestimmen kdnnen. Diese kdnnen nun die weiteren Entwicklungsschritte fir
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groBflachige Tandemsolarzellen weiter unterstitzen. Details finden sich in J2, J6, und
4.

2.1.5 AP 4 Okomischen Bewertung und Okobilanzierung

In diesem Arbeitspaket sollte die Perowskit-Silizium-Tandemtechnologie aus
6konomischer und aus 6kologischer Sicht bewertet werden. Dazu wurde zum einen
eine Lebensdauerzyklusanalyse durchgefiihrt, zum anderen die Stromgestehungskosten
berechnet und mit der Siliziumtechnologie verglichen.

AP4.1 Okobilanzierung

In diesem Arbeitspaket werden die Ergebnisse der 6kologischen Bewertung flr eine
Perowskit-Silizium-Tandemzellen vorgestellt. Da hier keine Verdffentlichung vorliegt
erfolgt die Vorstellung etwas ausfihrlicher. Zunachst werden fir das System Solarzelle
die Umweltwirkungen bestimmt und die Beitrage der einzelnen Komponenten
detailliert aufgeschlisselt. AnschlieBend werden die Treibhausgasemissionen fir ein
Photovoltaiksystem auf Basis der Tandemzelle mit einem Photovoltaiksystem auf Basis
einer a-Si/Si Hetero-Junction (HIT) mit einander verglichen. Fir die 6kologische
Bewertung wird die standardisierte Methodik des Life Cycle Assessments (LCA) genutzt
(ISO 14040/14044). Die betrachteten Umweltwirkungen werden mit der Methode
.ReCiPe Midpoint Hierarchist” berechnet. Fur die Hintergrundprozesse wird die LCA-
Datenbank ecoinvent 3.5 genutzt.

Systemgrenzen und Datengrundlage

Der Aufbau der untersuchten Tandemzelle ist in Abbildung 15 dargestellt. Die Material-
und Energiebedarfe fir die Herstellung der Perowskit Topzelle sind in Tabelle 1
zusammengefasst. Der Materialbedarf fur die Herstellung der Perowskitschicht wurden
im Rahmen des Projekts ermittelt. Die Daten wiederum fur die Herstellung dieser
Materialen stammen aus [16, 17]. Die Materialdaten fir die anderen Schichten und alle
Strombedarfe fir die Auftragungsprozesse stammen aus [18].

u
ITO
Zn0O

Perovskite
(FA0.75Cs0.25Pb(10.8Br0.2)3)

Top cell

ITO

PECVD a-Si:H (i)

c-Si (n)

HIT cell

PECVD a-Si:H (i)
PECVD a-Si:H (p)
Ag

Abbildung 15: Aufbau der in der LCA analysierten Perowskit-Silizium-Tandemsolarzelle.
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Tabelle 1: Material- und Strombedarf fiir die Herstellung der Perowskit Topzelle

Vorhabens
Schicht Materialien Menge | Auftragungs- | Strombedarf
in prozess in kWh/m?
g/m?
Al Alumium 0,338 | Sputtering 3,47
ITO ITO powder 1,79 Sputtering 5,79
Zn0O Zn0O 0,491 Screen 0,85
Monochlorobenzene 30,68 | printing
Perowskit DMSO 0,088 Screen 0,91
Dimethyl formamide 0,304 printing
Formamidinium iodide 0,052
Cesium iodide 0,026
Lead bromide 0,044
Lead iodide 0,129
NiO Ethylene glycol 12,43 Screen 0,97
Ethylene diamine 0,671 printing
Nickel nitrate hexahydrate | 2,597

Die Energie- und Materialbedarf fir die Herstellung der Silizium-Bottomsolarzelle
basieren auf einer HIT-Solarzelle und stammen aus [19]. Zusatzlich wurden noch
folgende Anpassungen flr die Herstellung berlcksichtigt: Es wurde eine Wafer-Dicke
von 150 ym und ein Kerf-Loss von 80 um angesetzt. Fir den Strombedarf wurde
angenommen, dass dieser durch den europaischen Strommix gedeckt wird. Die
funktionelle Einheit fir die 6kologische Bewertung der Tandemzelle ist 1 m2 Zellflache.
Fir die Bewertung eines Photovoltaiksystems auf Basis der Tandemzelle wurde als
Grundlage der econinvent Datensatz , photovoltaic plant construction, 570kWp, multi-
Si, on open ground [GLO]"” verwendet. Dabei wurde anstatt des Datensatzes
.photovoltaic cell production, single-Si wafer [RER]” die oben beschriebene
Tandemzelle genutzt. Fiir das Referenz Photovoltaiksystem wurde ebenfalls der
Datensatz , photovoltaic cell production, single-Si wafer [RER]" ausgetauscht.
Stattdessen wird eine HIT-Solarzelle verwendet [19]. Die funktionelle Einheit fir den
Vergleich der beiden Photovoltaiksysteme ist 1 kWp. Flr das Photovoltaiksystem mit
der Tandemzelle wird ein Wirkungsgrad von 28% und flr das Photovoltaiksystem mit
der HIT-Solarzelle ein Wirkungsgrad von 21% angesetzt.

LCA-Ergebnisse fir Tandemzelle

. 140 6
E t NiO screen printin
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Abbildung 16: Treibhausgasemissionen fiir die Tandemzelle (links) und die Perowskit-
Topzelle (rechts).
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Abbildung 16 zeigt die Treibhausgas-(THG)-emissionen fir die Tandemzelle (links) und
detailliert aufgeschlisselt fir die Topzelle (rechts). Die gesamten THG-Emissionen der
Tandemzelle betragen 133 kg CO,-eq pro m2. Dabei entfallen 96% der THG-
Emissionen der Tandemzelle auf die Herstellung der Bottomzelle (inklusive Wafer und
Ingot). Die Topzelle ist nur fir 4% der THG-Emissionen verantwortlich. Die
Aufschlisselung der THG-Emissionen innerhalb der Topzelle zeigt, dass die THG-
Emissionen hauptsachlich durch den Strombedarf flr die Auftragungsprozesse
verursacht werden (ca. 92%).
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Abbildung 17: Aufteilung der Umweltwirkungen in der Tandemzelle

Abbildung 17 zeigt die Aufteilung von weiteren Umweltwirkungen. Von allen
betrachten Umweltwirkungen hat die Topzelle den gréBten Anteil in der Kategorie
lonisierende Strahlung (ca. 7%). Diese Kategorie wird maBgeblich durch den
Strombedarf gepragt. Bei den meisten Umweltwirkungen liegt der Anteil der Topzelle
wie schon bei den Treibhausgasemissionen um die 4 %. Noch unter 4 % liegt der
Anteil der Topzelle bei den Umweltwirkungen Humantoxizitat und Okotoxizitat. Dieses
Ergebnis wurde erzielt, obwohl Bleiemissionen von 1% der flr den Perowskiten
bendtigen Bleimenge angesetzt wurden. Damit sollte eine mégliche Freisetzung von
Blei durch beschadigte Module abgebildet werden. Hieraus lasst sich schlieBen, dass
aufgrund der insgesamt geringen Bleimengen in den sehr diinnen Perowskitschichten
Blei kein wesentliches 6kologisches Problem, zumindest aus der Perspektive einer LCA,
flr die Perowskittechnologie zu sein scheint.
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Abbildung 18: THG-Emissionen fiir ein Photovoltaiksystem mit Tandemzelle und Single-
Zelle

Abbildung 18 vergleicht die THG-Emissionen fir ein Photovoltaiksystem einmal mit
Tandemzelle und einmal mit Single-Junction HIT-Zelle. Bezogen auf die installierte
Leistung reduziert die Tandemzelle die THG-Emissionen um etwa 22%. Dies wird durch
eine Reduzierung des spezifischen Materialbedarfes bei allen Komponenten infolge des
hoéheren Wirkungsgrades erreicht. Eine groBe Unsicherheit bildet bislang noch die
Lebensdauer der Tandemzelle. Bei einer Lebensdauer von 30 Jahren fir die Single-
Junction HIT-Zelle misste die Tandemzelle mindestens 23 Jahre funktionsfahig sein,
damit insgesamt geringere Treibhausgasemissionen verursacht werden.

Dieses Ergebnis l3sst sich insgesamt auf die 6kologische Bewertung Ubertragen:
Aufgrund der geringen Material- und Energieverbrauche fir die Herstellung der
Perowskit-Topzelle steigen die dkologischen Auswirkungen weniger stark an als die
Stromausbeute aufgrund des hdheren Wirkungsgrades. Deshalb ist die Perowskit-
Silizium-Tandemtechnologie insgesamt 6kologisch vorteilhaft. Voraussetzung ist
allerdings das Erreichen ausreichend langer Lebensdauern.

AP4.1 Okonomische Bewertung

Wir haben eine umfassende Analyse der Wirtschaftlichkeit der Perowskit-Silizium-
Tandemtechnologien auf der Grundlage von Bottom-up-Schatzungen fir Perowskit-
Prozesse durchgefihrt. Diese wurde als J15 zur Verdffentlichung akzeptiert und
befindet sich gerade im Veroffentlichungsprozess. AuBerdem haben wir die
Wirtschaftlichkeit der Tandemtechnologie mit der von Perowskit bzw. Silizium
Singlejunction Solarzellen verglichen. Dieser Vergleich wurde auf Basis der
Stromgestehungskosten durchgefiihrt. Weil die Perowskittechnologie jetzt noch nicht
industriell verflgbar ist, haben wir fir diesen Vergleich die unterschiedlichen
technologischen Entwicklungen bis zum Jahr 2025 extrapoliert. Im Ergebnis
versprechen Perowskit-Silizium-Tandemsolarzellen fir Anwendungen im Wohnbereich
einen klaren Kostenvorteil gegentber Perowskit-Single-Junction-Solarzellen. Bei
Anwendungen in GroBanlagen sind Tandemsolarzellen tendenziell dann vorteilhaft,
wenn die Perowskittechnologie am oberen Ende der vorhergesagten Kostenspanne
liegt. Bei niedrigeren Kosten fir die Perowskite liegen die Technologien auf dem
gleichem Niveau. Sowohl bei GroBanlagen- als auch bei Haushaltsanwendungen liegt
der Kostenvorteil gegendber Silizium in der GréBenordnung von 10-20%, je nachdem,
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ob sich die Perowskitherstellung am oberen oder unteren Ende des vorhergesagten
Bereichs befindet. Damit dieser Vorteil realisiert werden kann, muss die
Perowskittechnologie bis zum Jahr 2025 herum zu einem Niveau reifen, bei dem
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Single-Junction-Wirkungsgrade von Uber 22% moglich sind - was Tandem-
Wirkungsgraden von weit Uber 30% entspricht - und die Systemlebensdauer mit der
von Silizium vergleichbar sein, und zwar alles unter Verwendung einer kostenglnstigen
Produktion im industriellen MaBstab. Ein friherer Markteintritt wirde die
Wettbewerbsfahigkeit gegendber Silizium verbessern und die Anforderungen an hohe
Wirkungsgrade verringern. Umgekehrt bedeutet dies auch, dass Zeit ein kritischer
Faktor ist und jegliche Verzdgerungen beim Erreichen der Kosten- und
Effizienzprognosen die Chance auf einen erfolgreichen Markteintritt verringern
wdrden. DarUber hinaus wirden bereits geringe Erhéhungen der Kapitalkosten in der
GroBenordnung von 2%abs, die durch eine Risikopramie fir neue Technologien
verursacht werden, jeden Kostenvorteil ausgleichen. Daher ist es von groBter
Bedeutung, den langfristig stabilen Einsatz im Feld nachzuweisen, um schnell das
Vertrauen potenzieller Geldgeber zu gewinnen. Da die Kostenschatzungen nahe
beieinander liegen und eine erhebliche Unsicherheit tber die tatsachliche Perowskit-
Technologie im industriellen MaBstab besteht, ist es daher noch ein offener Wettlauf
zwischen der etablierten Siliziumtechnologie und den auf Perowskit basierenden
Neueinsteigern, was die wirtschaftlich attraktivste Option sein wird.
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Abbildung 19. Zukiinftige Stromgestehungskosten fiir Siliziumsolarzellen,
Perowskitsolarzellen und Perowskit-Silizium-Tandemsolarzellen in Abhdngigkeit des
Modulwirkungsgrades unter der Annahme von insgesamt weltweit 1TWp installierter
Photovoltaik Leistung (links). Da die Markteinfiihrung der Perowskittechnologie erst in
der Zukunft stattfinden wird, miissen entsprechende Kostenvergleiche die weiter
fortschreitende Entwicklung der Siliziumtechnologie beriicksichtigen. Rechts ist die
Kostendifferenz im Vergleich zur reinen Siliziumtechnologie mit einem
Modulwirkungsgrad von 22% gezeigt. Mit einer deutlichen Wirkungsgradsteigerung
lassen sich signifikante Kosteneinsparungen durch eine Perowskit-Silizium-
Tandemsolarzelle erreichen, vorausgesetzt die Lebensdauern sind ausreichend hoch.
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10.

2.1.6 Zusammenfassung der wichtigsten Projektergebnisse

Zusammenfassend waren die wichtigsten Ergebnisse des Teilprojektes des Fraunhofer
ISE

Entwicklung eines Niedertemperaturprozesses zur Abscheidung eines TiOx-
Elektronenkontaktes fir n-i-p Perowskitsolarzellen, welcher in Kombination mit
Passivierungsschichten hohe Leerlaufspannungen von >1,8 VV ermdéglicht. (J1, J4,
J11)

Entwicklung eines stabilen FAq75CSo.25Pb(lo.sBro.2); Perowskitabsorbers mit
optimierter hoher Bandlticke von 1.69 eV, welcher sowohl in n-i-p als auch in p-i-n
Solarzellen eingesetzt werden kann. (J9, J11,J13, J14)

Entwicklung eines Prozesses zum schadigungsarmen direkten Sputtern von
ITO-Schichten auf organische Lochleiter, der parasitar absorbierende
Pufferschichten Uberfllssig macht. (J9)

Entwicklung von Charakterisierungsroutinen fir Perowskit-Silizium-
Tandemsolarzellen, die eine verlassliche Bestimmung des Wirkungsgrades, sowie
die Aufklarung lateraler Inhomogenitaten ermdglichen. (J2, 13, J6)

Aufbau von Simulationsroutinen, welche die Optimierung der optischen
Eigenschaften der Perowskit-Silizium-Tandemsolarzellen erméglichen, sowie die
Berechnung des Jahresenergieertrages. (J7, J8)

Realisierung einer p-i-n Perowskit-Silizium-Tandemsolarzelle mit exzellenter
Stabilitat und 25,1%zertifiziertem Wirkungsgrad. (J14)

Entwicklung eines Hybridprozesses, der Verdampfen und nasschemische
Abscheidung kombiniert und die Abscheidung von komplexen
Perowskitzusammensetzungen auf texturierten Substraten ermdglicht. (J5, J10,
J12,)13)

Realisierung einer groBformatigen Perowskit-Silizium-Tandemsolarzelle in
Zusammenarbeit mit den Projektpartnern.

Bestimmung eines 6kologischen Vorteils durch Perowskit-Silizium-
Tandemsolarzellen im Vergleich zu reinen Siliziumsolarzellen, aufgrund des
hoheren Wirkungsgrades bei gleichzeitig nur geringen zusatzlichen Belastungen,
auch unter der Annahme von Verwendung bleihaltiger Perowskite im Rahmen
einer Lebensdauerzyklusanalyse.

Identifikation des Potenzials zur Kostensenkung durch Perowskit-Silizium-
Tandemsolarzellen im Vergleich zur Siliziumtechnologie und Perowskit Einzelzellen
und der dafir notwendigen Bedingungen im Rahmen der Berechnung von
Stromgestehungskosten. (J15)
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2.2 Verwertbarkeit der Ergebnisse

Ablauf und Ergebnisse des
Vorhabens

Wissenschaftlich und Geplant Erfolgt

wirtschaft-liche

Anschlussfiahigkeit

1. Aufbau von 2017ff Know-How zur kalibrierten Messung
Charakterisierungs- von Perowskit-Si-Tandemsolarzellen
technologien fir Perowskit wurde aufgebaut und seitdem im
und Perowskit-Silizium- ISE Callab erfolgreich fir zahlreiche
Tandemsolarzellen und Industrieauftrage eingesetzt.
Anwendung dieser mit Auf Basis der weitergehenden
Industriepartnern in beiden ortsaufgeldsten
Teilfeldern und Charakterisierungsmethoden
wissenschaftliche Expertise konnten bereits Industrieauftrage
in diesem wachsenden Feld generiert werden und gemeinsam
der PV mit der Industrie BMWI-Antrage

vorbereitet werden.

2. Identifizierung geeigneter 2018ff FACS wurde als vielversprechendes
Materialien fur die Absorbermaterial identifiziert,
Anwendung in Perowskit auBerdem geeignete
und Perowskit-Silizium- Kontakmaterialien, sowohl fir die
Tandemsolarzellen. pin als auch die nip Konfiguration.
Umsetzung der Technologie Diese werden jetzt mit
mit einem industriellen unterschiedlichen Partnern
Partner. weiterentwickelt (siehe

wirtschaftliche Verwertung)

3. Ergebnisse zur 6komischen  2019ff Verfahren zur Bewertung wurden
Bewertung und aufgebaut und kénnen nun schnell
Okobilanzierung wichtiges fur die jeweiligen Fragestellungen
Know How fir eingesetzt werden. Z.T. konnten
Endanwender und hier auch schon direkte
Materialhersteller zur Industrieauftrage generiert werden.
Bewertung ihrer Produkte DarUber hinaus haben die

Ergebnisse direkt die Prioritaten
weiterer Forschungsprojekte
bestimmt.
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Ablauf und Ergebnisse des
Vorhabens

Wirtschaftliche Verwertung  Geplant Erfolgt
1. Umsetzung der 2019ff BMWi Projekte mit Industriepartnern
entwickelten Technologien
mit Industriepartnern in
bilateralen oder
gefdrderten Projekten
2. Lizenzvergaben 2019 ff  Noch keine Lizenz vergeben
Wissenschaftlich / Geplant Erfolgt

technische Verwertung

1.

Schaffung und
Sicherung des
Kompetenzvorsprungs

Wahrend der
Laufzeit

Die Kompetenzen im Bereich Perowskit-
Silizium Tandemsolarzellen wurden
stark ausgebaut. Insgesamt ist das
Konsortium weltweit fihrend. Das HZB
insbesondere durch den erzielten
Wirkungsgradrekord, das Fraunhofer
ISE im Bereich der Charakterisierung.

2. Standort Deutschland ~ Wahrend der Aufbauend auf den in PersiST
als Technologiefihrer  Laufzeit erarbeiteten Technologien kénnen jetzt
starken sowohl Solarzellenherstellern als auch

dem deutschen Maschinenbau und
Materialherstellern konkrete Angebote
fr Entwicklungsprojekte gemacht
werden.

3. Etablierung von Wahrend der Am Fraunhofer ISE konnte die
produktionsrelevanten  Laufzeit Produktion von Perowskit-Silizium-
Technologien fir Tandemsolarzellen aufgebaut werden,
Perovskite/Silicium die im nachsten Schritte auf groB3e
Tandem Solarzellen Flachen hochskaliert werden soll.

4. Ausbildung von Wahrend der 2 Promotionen (Laura Mundt, Patricia
Wissenschaftlern Laufzeit Schulze) und zahlreiche Masterarbeiten,

Praktika
5. Veroffentlichungen Wahrend der Verdffentlichung von 15 Journal
Laufzeit Papern, zahlreiche Konferenzbeitrage
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