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1. Einleitung

Die nachhaltige Bereitstellung von Energie ist eine der wichtigsten globalen
Herausforderungen dieser Zeit. Aktuell erfolgt ein Grofiteil der weltweiten
Energieproduktion aus fossilen Brennstoffen [1]. Diese Art der Energie-
bereitstellung ist grundséitzlich nicht zukunftsfihig. Zum einen sind die
Ressourcen der fossilen Brennstoffe endlich und stehen folglich nicht unbe-
grenzt zur Verfiigung. Zum anderen fiihrt die Verbrennung von Ol, Gas
und Kohle zur Freisetzung des Treibhausgas CO; und einem stetigen
Anstieg der COz-Konzentration in der Atmosphére [2]. Dies hat eine Be-
schleunigung des Klimawandels mit dramatischen Folgen fiir Natur und
Menschheit zur Folge. Auch die Gewinnung elektrischer Energie durch
Kernenergie stellt aufgrund der unkalkulierbaren Sicherheitsrisiken kei-
ne sinnvolle Alternative dar. Beriicksichtigt man zudem den Anstieg des
weltweiten Energieverbrauchs um knapp 30 % in den vergangenen zehn
Jahren [3], wird deutlich, wie essentiell die Entwicklung von Technologien
zur effizienten nachhaltigen Energiegewinnung ist.

Vor diesem Hintergrund zielt die Bundesregierung laut dem Erneuerbare-
Energien-Gesetz auf eine Erhohung des Anteils der erneuerbaren Energien
am Bruttostromverbrauch in Deutschland auf 40 — 45 % im Jahr 2025 und
55 — 60 % im Jahr 2035 [4]. Abbildung 1.1 zeigt die Bruttostromerzeugung
in Deutschland im Jahr 2014 aufgeteilt nach Energietragern. Insgesamt
lag der Wert der Bruttostromerzeugung bei 610,4 Mrd. kWh [5]. Es ist
zu sehen, dass bereits iiber ein Viertel dieses Werts durch erneuerbare
Energien erzeugt wurde. Der Hauptanteil wurde hierbei mit Hilfe von
Windkraft und Biomasse generiert. Der Anteil der Photovoltaik an der
Bruttostromerzeugung lag bei lediglich 5,8 %. Neben Kohle und Gas wurde
ein Grofiteil des Stroms aus Kernenergie erzeugt. In der globalen Strompro-
duktion zeigt sich ein dhnliches Bild. Der Anteil erneuerbarer Energien an
der weltweiten Stromproduktion liegt bei 21 %, wobei hiervon zwei Drittel
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Abbildung 1.1.: Struktur der Bruttostromerzeugung in Deutschland im Jahr
2014 [5].

durch Wasserkraft erzeugt werden [1]. Insgesamt wird deutlich, dass der
Anteil der regenerativen Energiegewinnung gesteigert werden muss.

Eine vielversprechende Moglichkeit hierfiir ist der Ausbau der Photovoltaik-
technologie. So entspricht allein die jahrlich auf die Sahara eingestrahlte
Energiemenge der Sonne ungefihr dem 200fachen des globalen jéhrlichen
Energieverbrauchs [6]. Aktuell kommerziell erhéltliche Solarzellen bestehen
grofitenteils aus mono- und multikristallinem Silizium und werden mit
Hilfe von kosten- und energieintensiven Methoden hergestellt. Das fithrt,
neben relativ hohen Modulkosten, in Deutschland zu Energierticklaufzeiten
von deutlich iiber drei Jahren fiir Module aus kristallinem Silizium und
knapp iiber 2 Jahren fiir multikristalline Silizium-Solarzellen [7].

Eine Alternative zu dieser Technologie stellen Solarzellen mit einem orga-
nischen Absorber dar. Diese organischen Solarzellen besitzen gegeniiber
den anorganischen Bauteilen einige wesentliche Vorteile. Eine organische
Solarzelle ist ein Diinnschichtbauteil bestehend aus Materialschichten mit
Dicken von einigen Nanometern bis ungefahr 100 nm. Diese Materialien
konnen potenziell aus der Fliissigphase gedruckt und somit in einem kos-
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tengiinstigen und zeitsparenden Rolle-zu-Rolle-Prozess appliziert werden
[8, 9]. Da hierbei auch ein mechanisch flexibles Substrat verwendet wer-
den kann, ermoglicht diese Herstellungsmethode prinzipiell den Bau von
flexiblen Solarzellen [10-13]. Zudem kénnen aufgrund der sehr diinnen
Schichten auch semi-transparente Bauteile realisiert werden [14-17]. Diese
Eigenschaften vergroflern den moglichen Anwendungsbereich organischer
Solarzellen im Vergleich zu konventionellen Solarzellen enorm. So kénnen
die Bauteile flexibel in Oberflichen wie Gebdudefassaden oder Kleidung
integriert werden. Semi-transparente Bauteile eignen sich auflerdem z.B.
fiir die Anwendung in Fenstern in Gebduden und Autos [18, 19].

Ein entscheidender Nachteil von organischen Solarzellen ist jedoch der rela-
tiv geringe Wirkungsgrad. Die Rekord-Wirkungsgrade konnten inzwischen
zwar auf iiber 10 % gesteigert werden [20-22], fiir die 6konomische Wettbe-
werbsfahigkeit ist eine weitere Verbesserung trotzdem unabdingbar. Da bei
der Anwendung auf flexiblen Oberflichen die Solarzellen typischerweise
nicht auf die Sonne ausgerichtet werden, muss bei dieser Technologie zudem
der Einfluss des Einfallswinkels des Sonnenlichts auf den Wirkungsgrad
gezielt untersucht werden. Eine weitere Herausforderung ergibt sich aus
der moglichen Semi-Transparenz der Bauteile. Hierbei muss speziell auf
die Eigenschaften des transmittierten Lichts beziiglich der Wahrnehmung
mit dem menschlichen Auge geachtet werden.

Gliederung der Arbeit

Zunichst werden in Kapitel 2 die fiir diese Arbeit notwendigen Grundlagen
vermittelt. Hierbei wird besonders auf das Prinzip einer organischen Bulk-
Heterojunction-Solarzelle eingegangen und es werden wichtige Parameter
fiir die Bewertung des Farbeindrucks des von einer semi-transparenten
Solarzelle transmittierten Lichts eingefiihrt. In Kapitel 3 wird das in dieser
Arbeit verwendete optoelektronische Simulationsmodell vorgestellt. Die
optische Simulation basiert auf der Transfer-Matrix-Methode und die
elektrische Simulation baut auf einem Drift-Diffusions-Modell auf.

In Kapitel 4 wird beschrieben, wie mit Hilfe von transienten Messungen
Materialparameter fiir die elektrische Simulation bestimmt werden kénnen.
Das Kapitel beschéftigt sich dabei hauptséchlich mit dem Einfluss von
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RC-Effekten auf die Messung und die Handhabung dieser Effekte. Im
darauf folgenden Kapitel 5 wird der Einfluss des rdumlichen Absorpti-
onsprofils innerhalb der aktiven Schicht einer organischen Solarzelle auf
die elektrischen Eigenschaften des Bauteils untersucht. Es wird gezeigt,
wie durch eine geeignete ortsabhéngige Absorption der Wirkungsgrad der
Solarzelle optimiert werden kann.

In Kapitel 6 wird die simulative Optimierung von organischen Mehrfach-
Solarzellen vorgestellt. Es wird gezeigt, dass simulierte und experimentell
bestimmte Wirkungsgrade sehr gut iibereinstimmen und mit Hilfe der
Ergebnisse des Optimierungsprozesses Solarzellen mit einem Wirkungsgrad
von iiber 9% realisiert werden konnten. Des Weiteren werden potenzielle
Wirkungsgrade von organischen Tandem- und Tripel-Solarzellen bestimmt.
Es folgt eine Untersuchung von semi-transparenten organischen Solarzellen
in Kapitel 7. Es werden Bauteilarchitekturen gezeigt, welche ausgezeichnete
Farbeigenschaften aufweisen und deren sichtbare Transmission gleichzeitig
gezielt an die Anforderungen in verschiedenen Anwendungen angepasst
werden kann. Daran anschlieend wird in Kapitel 8 die winkelabhéngige
Simulation von organischen Einfach- und Mehrfach-Solarzellen vorgestellt.
Hierbei wird der Einfluss der Schichtdickenkonfiguration der Solarzelle auf
den winkelabhéngigen Photostrom detailliert untersucht und es werden
Bauteilarchitekturen vorgestellt, welche eine relativ winkelunabhéngige
Stromerzeugung aufweisen.

Im letzten Kapitel 9 werden die Ergebnisse dieser Arbeit zusammenge-
fasst und es wird ein Ausblick auf zukiinftige Anwendungsméglichkeiten
dieser Ergebnisse gegeben.
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Ziel dieses Kapitels ist die Vermittlung der fiir diese Arbeit relevanten
physikalischen Grundlagen. Zundchst wird die Ezxistenz einer elektrischen
Leitfihigkeit und von Halbleiter- Figenschaften in organischen Materialien
anhand der Elektronenkonfiguration von Kohlenstoffatomen und deren
Verbindungen erklart. Im darauf folgenden Abschnitt wird das Konzept
einer organischen Solarzelle erldautert, wobei besonders auf das Prinzip
einer Bulk-Heterojunction eingegangen wird. Des Weiteren werden die
untersuchten Absorbermaterialien wvorgestellt. Anschlieffend wird die
Funktionsweise von organischen Mehrfach-Solarzellen erkldrt und es
werden die in dieser Arbeit verwendeten Kenngrofien einer Solarzelle
eingefiihrt. Der letzte Abschnitt beschdftigt sich mit den Farbeigenschaften
des transmittierten Lichts von semi-transparenten organischen Solarzellen.
Hierbei werden alle wichtigen Parameter wie die sichtbare Transmission,
der Farbort, die Farbtemperatur und der Farbwiedergabe-Index eingefiihrt
und die Bestimmung dieser Parameter detailliert erldutert.

2.1. Organische Halbleiter

Organische Verbindungen basieren auf Kohlenstoffatomen [23]. Die Elek-
tronen des Kohlenstoffatoms im Grundzustand haben eine 1s22s22p3-
Konfiguration. Das bedeutet, dass die beiden ersten s-Orbitale (1s und
2s) voll besetzt sind und sich zwei ungepaarte Elektronen in zwei der drei
2p-Orbitale befinden. Geht das Kohlenstoff eine Verbindung mit einem
anderen Atom ein, ist es energetisch glinstiger, wenn aufler den beiden
2p-Elektronen auch 2s-Elektronen an der Bindung beteiligt sind. Das ist
der Fall, da die benétigte Energie, um ein Elektron aus dem 2s-Orbital
in ein energetisch hoheres Orbital zu heben, kleiner ist als die durch die
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) 1-Bindung |

Abbildung 2.1.: Schematische Darstellung der Doppelbindung zwischen zwei
Kohlenstoffatomen. Die Bindung besteht aus einer stark gebundenen o-Bindung
und einer schwach gebundenen m-Bindung [25].

Bindung der Atome gewonnene Energie. Die auf diese Weise entstehenden
Hybridorbitale werden durch eine Linearkombination der urspriinglichen
s- und p-Orbitale gebildet [24].

Je nachdem, wie viele der drei 2p-Orbitale beteiligt sind, spricht man von
sp-, sp>- und sp>-Hybridisierung und es entstehen hierbei zwei bis vier
Hybridorbitale. Bei der sp2-Hybridisierung entstehen drei Hybridorbita-
le, welche in einer Ebene liegen und jeweils um einen Winkel von 120°
zueinander gedreht sind. Von urspriinglich drei 2p-Orbitalen bleibt bei
dieser Hybridisierung nur eines iibrig, welches senkrecht zu der Ebene
der Hybridorbitale steht. Mit dieser Hybridisierung kann das Kohlen-
stoffatom mit drei Atomen eine Bindung eingehen. Dazu bilden die drei
sp2-Hybridorbitale jeweils eine stark gebundene o-Bindung. Das {ibrig
gebliebene 2p-Orbital geht eine sogenannte m-Bindung ein und fiihrt auf
diese Weise in Kombination mit einer der o-Bindungen zu einer Doppel-
bindung (siche Abbildung 2.1). Eine Kette von Kohlenstoffatomen bildet
alternierend eine Einfachbindung (o-Bindung) und eine Doppelbindung (o-
und 7-Bindung) aus. Man spricht hierbei von einem konjugierten Molekiil.

Aufgrund der rdumlichen Uberlappung der p-Orbitale sind die 7-Elektronen
im konjugierten Molekiil delokalisiert. Dies kann zu einer dhnlich hohen
Beweglichkeit der Ladungstriager innerhalb des Molekiils wie in Metal-
len fithren [26]. Liegen Fehlstellen in der Konjugation vor, so erfolgt der
Ladungstragertransport durch einen thermisch angeregten Hiipfprozess.
Auf die gleiche Weise konnen sich die Ladungstriger zwischen einzelnen
Molekiilen fortbewegen. Insgesamt weist das organische Material somit



2.1. Organische Halbleiter 7

eine makroskopische elektrische Leitfdhigkeit auf. Allerdings ist die ma-
kroskopische Beweglichkeit der Ladungstriger im Material im Vergleich
zu der Beweglichkeit innerhalb eines Molekiils aufgrund des limitierenden
intermolekularen Hiipfprozesses deutlich geringer [27].

Die beiden 2p-Orbitale benachbarter Kohlenstoffatome bilden ein binden-
des m-Orbital und ein antibindendes 7*-Orbital aus. Das 7-Orbital ist
der energetisch hochste besetzte Zustand des Molekiils und wird HOMO
(englisch: highest occupied molecular orbital) genannt. Hingegen ist das
m*-Orbital der niedrigste unbesetzte Zustand und wird als LUMO (englisch:
lowest unoccupied molecular orbital) bezeichnet. Der Abstand zwischen
diesen beiden Zusténden liegt iiblicherweise im Bereich von 1,5eV bis 2eV
[28]. Durch die Uberlappung von vielen Orbitalen spalten sich die HOMO-
und LUMO-Niveaus, analog zu anorganischen Halbleitern, in Zustands-
sammlungen auf. Diese Zustandssammlungen kénnen &hnlich wie Valenz-
und Leitungsbander in anorganischen Materialien beschrieben werden und
fiihren zu Halbleiter-Eigenschaften des organischen Materials. Allerdings
wird der Ladungstrigertransport in organischen Halbleitern durch die
molekulare Unordnung des Materials stark beeinflusst und kann nicht mit
einem reinen Bandtransport beschrieben werden (siche Abschnitt 3.2.5).

Mit der Energiedifferenz zwischen HOMO und LUMO koénnen die Eigen-
schaften der Photoabsorption in organischen Halbleitern erklart werden.
Durch die Absorption eines Photons wird ein Elektron aus dem HOMO-
Niveau in das LUMO-Niveau gehoben. Dadurch entsteht ein Elektron-
Loch-Paar, welches im Gegensatz zu anorganischen Halbleitern jedoch
sehr stark gebunden ist. Somit kénnen sich die erzeugten Ladungstriger
nicht frei bewegen, sondern bilden ein Exziton. Die Bindungsenergie dieses
Exzitons berechnet sich zu [29]

‘u*q4

1
Ep=-—t9
P72 (4megesh)?

(2.1)

Hierbei ist p* die effektive Masse der Ladungstriager, ¢ die Elementar-
ladung, ¢, die elektrische Feldkonstante, ¢, die Dielektrizitdtskonstante
des Materials und / das reduzierte Plancksche Wirkungsquantum. Diese
Bindungsenergie hat in organischen Halbleitern iiblicherweise einen Wert
groBer als 0,3eV und ist somit deutlich héher als die thermische Akti-
vierungsenergie bei Raumtemperatur von 26 meV [30]. Die im Vergleich
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zu anorganischen Halbleitern deutlich hohere Bindungsenergie lasst sich
mit Gleichung 2.1 erkldren. Die Dielektrizitdtskonstante von beispiels-
weise Silizium liegt bei 12, wéihrend sie in organischen Materialien einen
Wert von ¢, ~ 3 — 4 besitzt und somit zu deutlich héheren Bindungs-
energien der Exzitonen fiihrt.

2.2. Organische Solarzellen

Im vorangegangen Abschnitt wurden die Leitfdhigkeit und die Halbleiter-
FEigenschaften von organischen Materialien erklart. In diesem Abschnitt
soll nun beschrieben werden, wie aus diesen organischen Halbleitern Solar-
zellen gebaut werden. Eine der grofiten Herausforderungen fiir das Design
von effizienten organischen Solarzellen ist die bereits erwéhnte hohe Bin-
dungsenergie der photogenerierten Exzitonen. Diese hat zur Folge, dass
die in dem organischen Halbleiter erzeugten Exzitonen nicht allein durch
thermische Energie in freie Ladungstréger umgewandelt werden kénnen
und somit auch kein Photostrom erzeugt werden kann.

Um die stark gebundenen Exzitonen in frei bewegliche Elektronen und
Locher trennen zu koénnen, wird ein zweiter organischer Halbleiter be-
notigt. Die beiden Materialien werden so gewahlt, dass der Energieun-
terschied zwischen den LUMOs bzw. den HOMOs der Materialien grof3
genug ist, um die stark gebundenen photoinduzierten Exzitonen zu trennen.
Dementsprechend wird das Material mit den héher liegenden Energieni-
veaus Elektronen-Donator und das andere Material Elektronen-Akzeptor
genannt. Die Trennung eines im Donator erzeugten Exzitons an einer
Grenzflache zwischen Donator und Akzeptor ist in Abbildung 2.2a ver-
anschaulicht. Sobald das Exziton in die Ndhe der Grenzflache diffundiert
ist, geht das Elektron auf den energetisch giinstigeren LUMO-Zustand
im Akzeptor tiber [31]. Analog dazu geht das Loch eines im Akzeptor
erzeugten Exzitons auf den energetisch hoher liegenden HOMO-Zustand
im Donator iiber. Auf diese Weise werden die stark gebunden Exzitonen an
dieser Grenzflachen in schwach gebundene CT-Zusténde (englisch: charge-
transfer-state) getrennt, welche dann in freie Ladungstriger dissoziiert
werden kénnen (siche Abschnitt 3.2.1).
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Abbildung 2.2.: Schematische Darstellung der (a) Exzitonen-Dissoziation an der
Grenzflache zwischen Donator und Akzeptor und der (b) Bulk-Heterojunction-
Solarzelle.

Eine Moglichkeit, eine solche Grenzflache zu erzeugen, besteht darin, zwei
unterschiedliche organische Materialien mit den entsprechenden Figen-
schaften aufeinander, und somit zu einer Zweischicht-Struktur (englisch:
bilayer), zu applizieren [32]. Tang préisentierte 1986 eine auf diesem Ansatz
beruhende organische Solarzelle mit einem Wirkungsgrad von ungefihr 1%
[33]. Bei dieser Zweischicht-Struktur ist die Grenzflache jedoch relativ klein
und die Exzitonen, die in einem zu groflem Abstand zu dieser Grenzfliche
generiert werden, rekombinieren, bevor sie in freie Ladungstrager getrennt
werden kénnen. Aus diesem Grund wird fiir eine effiziente Ladungstréger-
trennung in der organischen Solarzelle eine Bulk-Heterojunction verwendet.

2.2.1. Bulk-Heterojunction

Um die Akzeptor-Donator-Grenzfliche zu vergroBern und somit eine effizi-
ente Exzitonentrennung zu erreichen, werden in einer Bulk-Heterojunction-
Solarzelle die beiden Materialien miteinander vermischt [34, 35]. Wie in
Abbildung 2.2b schematisch dargestellt ist, entstehen dadurch im Idealfall
rdumlich voneinander getrennte Akzeptor- und Donator-Doménen. Fiir
die Effizienz der Trennung der Exzitonen ist die Morphologie dieser Domé-
nen entscheidend. Zum einen sollten sie moglichst klein sein, damit jedes
Exziton zu einer Grenzfliche diffundieren kann, bevor es rekombiniert.
Zum anderen sollten alle Akzeptor-Doméanen Kontakt zu der Kathode
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Energie

Anode Absorber 1 Kathode

Abbildung 2.3.: Schematische Darstellung des Banddiagramms einer organischen
Solarzelle im Kurzschlussfall. Durch ein absorbiertes Photon wird ein Exziton
erzeugt, welches an einer Grenzfliche zwischen Donator und Akzeptor einen CT-
Zustand bildet. Der CT-Zustand wird in ein freies Elektron und Loch getrennt,
welche im Built-in-Feld zu den Elektroden driften, dort extrahiert werden und
somit einen Strom erzeugen.

und alle Donator-Doménen Kontakt zur Anode besitzen. Somit wird ge-
wahrleistet, dass alle an einer Grenzfliche dissoziierten Ladungstriger zu
der entsprechenden Elektrode transportiert werden und zu der Erzeugung
des Photostroms beitragen koénnen.

Das Absorbergemisch aus Donator und Akzeptor wird zwischen zwei Elek-
troden mit unterschiedlichen Austrittsarbeiten verbaut. Mindestens eine
der beiden Elektroden ist hierbei transparent, um eine Beleuchtung des
Absorbers zu erméglichen. Das Banddiagramm einer organischen Solarzelle
im Kurzschlussfall ist in Abbildung 2.3 schematisch abgebildet. Durch
die Absorption eines Photons wird ein Exziton erzeugt, welches an einer
Grenzflache zwischen Akzeptor und Donator in einen CT-Zustand iibergeht
und in freie Ladungstriger getrennt wird. Der Unterschied in der Austritts-
arbeit der Elektroden fithrt zu einer Diffusion von Ladungstrédgern und
folglich zu einem elektrischen Feld. In diesem eingebauten Feld (englisch:
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built-in-field) driften die erzeugten freien Elektronen und Locher zu der
Kathode bzw. Anode und generieren dabei den Leitungsstrom.

Um die Built-in- und somit die Leerlaufspannung (siehe Abschnitt 2.2.3)
der organischen Solarzelle zu optimieren, miissen die Austrittsarbeiten
der Elektroden an die Energieniveaus im Absorber angepasst werden [36].
Dabei sollte die Austrittsarbeit der Anode der Energie des HOMOs im Do-
nator entsprechen oder leicht dariiber liegen. Somit wird eine ungehinderte
Extraktion der Locher an der Grenzfliche zwischen Absorber und Anode
gewahrleistet und gleichzeitig die Built-in-Spannung maximiert. Aus den
gleichen Uberlegungen fiir die Elektronen heraus sollte die Austrittsarbeit
der Kathode gleich grofl bzw. etwas kleiner als die Energie des LUMOs des
Akzeptors sein [37, 38]. Fiir diese energetische Anpassung werden in organi-
schen Solarzellen zwischen dem Absorber und den Elektroden tiblicherweise
zusitzliche Ladungstriager-Transportschichten verwendet [39]. Fiir die in
dieser Arbeit vorgestellten Bauteile werden auf der Kathodenseite teilweise
Elektronen-Transportschichten aus Zinkoxid (ZnO) verwendet. Zwischen
Anode und aktiver Schicht werden Loch-Transportschichten aus Molyb-
déanoxid (MoOj3) oder Poly(3,4-ethylendioxythiophen):polystyrolsulfonat
(PEDOT:PSS) benutzt. Die Elektroden der untersuchten Bauteile bestehen
iiblicherweise aus Indiumzinnoxid (ITO), Silber (Ag) oder Aluminium (Al).

2.2.1.1. Verwendete Absorbermaterialien

Fiir die in dieser Arbeit untersuchten organischen Solarzellen werden ver-
schiedene Absorbermaterialien verwendet. Das ist zum einen dadurch
begriindet, dass die simulierten Ergebnisse mit gemessenen Daten vergli-
chen werden sollen und folglich die Bauteilarchitektur durch das Experi-
ment bestimmt wird. Zum anderen ist im Fall von organischen Mehrfach-
Solarzellen die genaue Kombination von bestimmten Absorbermaterialien
entscheidend. Trotzdem sind die gezeigten Ergebnisse im Allgemeinen
nicht auf ein spezifisches Material begrenzt, sondern konnen auf andere
Materialsysteme angewendet werden.

Organische Halbleiter kénnen im Wesentlichen in die Klasse der Polymere
und der kleinen Molekiile unterteilt werden. Polymere bestehen aus langen
Ketten, welche aus sich wiederholenden Monomereinheiten aufgebaut sind.
Kleine Molekiile hingegen weisen deutlich weniger Kohlenstoffatome auf
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Abbildung 2.4.: Chemische Strukturformeln der Akzeptor-Materialien (a)
PCG1BM und (b) PC71BM

und haben somit eine geringere Molekiilmasse. In beiden Féllen fiihren
die konjugierten Doppelbindungen zwischen den Kohlenstoffatomen zu
der molekularen Leitfdhigkeit. In organischen Solarzellen werden kleine
Molekiile iiblicherweise als Elektronen-Akzeptoren eingesetzt, wahrend
Polymere als Donator-Materialien dienen. In dieser Arbeit werden die
Fullerene [6,6]-Phenyl-Cg;-buttersauremethylester (PCg;BM) und [6,6]-
Phenyl-Cr1-buttersiuremethylester (PC71BM) als Elektronen-Akzeptoren
verwendet. Die chemischen Strukturformeln dieser beiden organischen
Verbindungen sind in Abbildung 2.4 zu sehen.

Diese Fullerene werden mit verschiedenen Polymeren gemischt, um eine
fir einen Solarzellen-Absorber geeignete Mischung aus Akzeptor und
Donator zu erzielen. In dieser Arbeit werden aktive Schichten aus folgenden
Materialmischungen untersucht:

o P3HT:PC4 BM: Das Polymer Poly(3-hexylthiophen) (P3HT) ist
in Abbildung 2.5a abgebildet. Zusammen mit PCg;BM ergibt sich
ein in der Literatur umfassend untersuchtes Materialsystem. Es weist
lediglich fiir relativ kleine Wellenldngen < 650 nm gute Absorptions-
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Abbildung 2.5.: Chemische Strukturformeln der Donator-Materialien (a) P3HT,
(b) PCDTBT und (c¢) PTB7-Th.

eigenschaften auf (sieche Abbildung 7.15b). In dieser Arbeit wird es
als aktive Schicht in organischen Photodioden (siehe Kapitel 4) und
als Absorber in semi-transparenten Tandem-Solarzellen verwendet
(siche Kapitel 7).

« PCDTBT:PC7;;BM: Die Strukturformel von Poly[N-9’-hepta
-decanyl-2,7-carbazol-alt-5,5-(4",7’-di-2-thienyl-2’,1’,3’-benzothia-
diazol)] (PCDTBT) ist in Abbildung 2.5b abgebildet. In Kombination
mit PC71BM wird es in dieser Arbeit sowohl fiir die Untersuchung
der elektrischen Eigenschaften von organischen Solarzellen eingesetzt

(siehe Kapitel 5) als auch in semi-transparenten Bauteilen verwendet
(siehe Kapitel 7).

o PTB7-Th:PC7;BM: Das Polymer Poly[4,8-bis(5-(2-ethylhexyl)-
thiophen-2-yl)benzo[1,2-b;4,5-b’|dithiophen-2,6-diyl-alt-(4-(2-ethyl-



14 2. Grundlagen

DiMeOct DiMeOct

(a) PDTB-DFBT s
RN
N N
\ /

(b) PSBTBT

EtHex

(c) PTB7

Abbildung 2.6.: Chemische Strukturformeln der Donator-Materialien (a) PDTP-
DFBT, (b) PSBTBT und (c) PTBT.

hexyl)-3-fluorothieno[3,4-b]thiophen)-2-carboxylat-2,6-diyl] (PTB7-
Th) ist in Abbildung 2.5¢ abgebildet. Zusammen mit PC71BM ergibt
sich ein fir organische Halbleiter relativ breitbandiger Absorber
(siehe Abbildung 6.1b), welcher sich fiir die Verwendung in Einfach-
und Mehrfachsolarzellen eignet (siehe Kapitel 6, 7 und 8).

« PDTP-DFBT:PC;;BM: Die Strukturformel von Poly[2,7-
(5,5-bis-(3,7-dimethyloctyl)-5H-dithieno[3,2-b:2 " -3 "-d|pyran)-alt-



2.2. Organische Solarzellen 15

4,7-(5,6-difluoro-2,1,3-benzothiadiazol)] (PDTP-DFBT) wird in
Abbildung 2.6a gezeigt. Die Mischung aus diesem Polymer und
PC71BM absorbiert bis zu einer Wellenldnge von knapp 950 nm
(siche Abbildung 6.5). Sie eignet sich daher vor allem fiir den Einsatz
in Mehrfach-Solarzellen (siehe Kapitel 6).

« PSBTBT:PC;;BM: Das Polymer Poly[(4,4 -bis(2-ethylhexyl)-
dithieno[3,2-b:2",3"-d]silol)-2,6-diyl-alt-(2,1,3-benzothiadiazol)-4,7-
diyl] (PSBTBT) ist in Abbildung 2.6b abgebildet. Es besitzt
in Kombination mit PC71BM ebenfalls bis zu relativ grofien
Wellenldngen gute Absorptionseigenschaften (siehe  Abbil-
dung 7.15b) und wird auch in Tandem-Solarzellen verwendet (siche
Abschnitt 7.4).

« PTB7:PC;1BM: Das Polymer Poly[(4,8-bis-(2-ethylhexyloxy)-
benzo(1,2-b:4,5-b ")dithiophen)-2,6-diyl-alt-(4-(2-ethylhexyl)-3-
fluorothieno[3,4-b]thiophen)-2-carboxylat-2-6-diyl] (PTB7) dhnelt
von der Struktur sehr stark PTB7-Th (siche Abbildung 2.6¢). Es
wird in dieser Arbeit gemischt mit PC7;BM in Tandem-Solarzellen
eingesetzt (siche Abschnitt 8.3).

2.2.2. Organische Mehrfach-Solarzellen

Mehrfach-Solarzellen sind ein weit verbreitetes Konzept zur Steigerung
der Wirkungsgrade von Solarzellen. In einer Mehrfach-Solarzelle werden
mehrere Absorberschichten kombiniert, um einen gréfleren Spektralbe-
reich des Sonnenspektrums zu absorbieren und Thermalisierungsverluste
zu minimieren [40, 41]. Im Folgenden soll das Konzept der organischen
Mehrfach-Solarzelle anhand einer Tandem-Solarzelle erklart werden.

Ublicherweise werden Tandem-Solarzellen seriell verschaltet. Im Vergleich
zu einer parallelen Kontaktierung hat das den Vorteil einer einfacheren
monolithischen Verschaltung und kleineren ohmschen Verlusten. Abbil-
dung 2.7 zeigt die schematische Darstellung des Banddiagramms einer
seriell verschalteten organischen Tandem-Solarzelle mit geschlossenen Kon-
takten, also unter Kurzschlussbedingungen. Durch die Absorption von
Photonen werden in beiden Absorbern, wie in einer Einfach-Solarzelle, freie
Ladungstréiger erzeugt. Wahrend die Locher in Absorber 1 (linke Seite) und



16 2. Grundlagen

A
o N
S &
c
L
3
(0] ~ ~
c [ONe) ©
< Absorber 1 YN Absorber 2 X

Abbildung 2.7.: Schematische Darstellung des Banddiagramms einer idealisierten
seriell verschalteten organischen Tandem-Solarzelle im Kurzschlussfall. Durch
Lichtabsorption werden in beiden Absorbern freie Ladungstriger erzeugt. Wah-
rend die Locher in Absorber 1 und die Elektronen in Absorber 2 im Built-in-Feld
zu den Elektroden driften, driften die iibrigen Ladungstrager in die Mitte des
Bauteils zu der Rekombinationszone, wo sie ohne Energieverlust rekombinieren.

die Elektronen in Absorber 2 (rechte Seite) im Built-in-Feld zu den Elek-
troden driften, driften die tibrigen Ladungstriger in die Mitte des Bauteils
zu der Rekombinationszone. Diese Rekombinationszone ist idealerweise so
ausgelegt, dass Elektronen und Locher ohne Energieverlust rekombinieren
koénnen. Dies wird tiblicherweise durch einen Tunneliibergang gewéhrleistet.
Dieser Ubergang besteht aus einer stark n- und einer stark p-dotierten Halb-
leiterschicht und kann z.B. durch im Hochvakuum thermisch verdampfte,
dotierte organische Schichten realisiert werden [42, 43]. Die Rekombinati-
onszonen der in dieser Arbeit untersuchten Tandem-Solarzellen bestehen
aus PEDOT:PSS und ZnO. Sie sind fliissig prozessierbar und ermdglichen
gleichzeitig den Bau von hocheffizienten Mehrfach-Solarzellen [21, 44].

In Abbildung 2.8 sind schematisch die Stromdichte-Spannungs-Kennlinien
(J-U-Kennlinien) der einzelnen Absorber und der zugehorigen seriell ver-
schalteten Tandem-Solarzelle unter Beleuchtung zu sehen. Durch die serielle
Verschaltung flie3t in beiden Subzellen die gleiche Stromdichte. Folglich
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Abbildung 2.8.: Schematische Darstellung der J-U-Kennlinien der einzelnen
Absorber einer beleuchteten Tandem-Solarzelle und die Kennlinien des gesamten
Bauteils mit serieller bzw. paralleler Verschaltung. Wahrend sich bei serieller
Verschaltung die Spannung der einzelnen Subzellen addiert, erhéht sich bei
paralleler Verschaltung die Stromdichte.

kann durch die Addition der Spannungswerte der einzelnen Subzellen bei
einem bestimmten Stromdichtewert die Kennlinie der Tandem-Zelle mit
einer ideal funktionierenden Rekombinationszone bestimmt werden. Ein
entscheidender Nachteil einer seriell verschalteten Tandem-Solarzelle ist die
Limitierung des Photostroms des Bauteils durch die schwichere der beiden
Subzellen. Somit kénnen die Schichtdicken der Absorber nicht unabhéngig
voneinander gewahlt werden (sieche Kapitel 6).

Eine Moglichkeit, diese Einschrankung zu umgehen, ist das parallele Ver-
schalten der Subzellen. Dabei werden die Elektroden einer der beiden
Subzellen vertauscht und es entsteht so z.B. eine gemeinsame Kathode
der beiden Subzellen, welche sich zwischen den beiden Absorberschich-
ten befindet. Das Banddiagramm einer parallel verschalteten organischen
Tandem-Solarzelle unter Kurzschlussbedingungen ist in Abbildung 2.9 sche-
matisch dargestellt. Die in den beiden Absorbern durch Lichtabsorption
generierten Locher driften im Built-in-Feld zu den beiden dufleren Anoden,
wéahrend die Elektronen in beiden aktiven Schichten zu der gemeinsamen
Kathode in der Mitte des Bauteils driften. Diese Verschaltung fithrt zu einer
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Abbildung 2.9.: Schematische Darstellung des Banddiagramms einer idealisierten
parallel verschalteten organischen Tandem-Solarzelle im Kurzschlussfall. Durch
Lichtabsorption werden in beiden Absorbern freie Ladungstrager erzeugt. Die
photogenerierten Locher driften zu den beiden dufleren Elektroden, wiahrend die
Elektronen zu der mittleren gemeinsamen Kathode driften.

Erhohung der Photostromdichte bei einer gleichen Spannung an den beiden
Subzellen. Die entsprechende J-U-Kennlinie einer beleuchteten parallel
verschalteten Tandem-Solarzelle ist ebenfalls in Abbildung 2.8 zu sehen.

2.2.3. KenngroBen einer Solarzelle

In diesem Abschnitt werden die wichtigsten Kenngroflen einer Solarzel-
le erldutert. Uberbriickt man die dufleren Kontakte einer beleuchteten
Solarzelle, fliet die Kurzschlussstromdichte Js¢ (englisch: short-circuit
current density). Bei offenen Kontakten des Bauteils kann die Leerlauf-
spannung Upc (englisch: open-circuit voltage) abgegriffen werden. Die
elektrische Leistungsdichte der Solarzelle berechnet sich aus dem Pro-
dukt aus Stromdichte und Spannung (P = J - U). Der Punkt, an dem
dieser Wert maximal ist, ist der optimale Arbeitspunkt MPP (englisch:
mazimum power point) der Solarzelle mit den zugehorigen Werten der
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Stromdichte und der Spannung (Jypp und Uypp). Aus dem Verhiltnis
von dieser maximalen Leistungsdichte und der Leistungsdichte, welche
mit der Kurzschlussstromdichte und der Leerlaufspannung erreicht wiirde,
lasst sich der Fiillfaktor der Kennlinie zu

_ Jupep - Uvpp

FF 2.2
Jsc - Uoc 22)
berechnen. Der Wirkungsgrad der Solarzelle kann dann mit
FF - Jsc - Uoc
"= ——"p5___ (2.3)
Sonne

bestimmt werden. Hierbei ist Psonne die Leistungsdichte der Sonne auf der
Erdoberfliche und liegt bei einer Luftmasse von AM = 1,5 bei ungefédhr
1kW/m?2. Der Wirkungsgrad beschreibt, welcher Anteil der eingestrahlten
Sonnenleistung von der Solarzelle in elektrische Leistung umgewandelt
wird, und ist somit die wichtigste Kenngrofle einer Solarzelle.

2.3. Farbeigenschaften von
semi-transparenten Solarzellen

Es ist moglich, organische Solarzellen herzustellen, die einen Teil des einge-
strahlten Sonnenlichts transmittieren. Diese Bauteile eignen sich potenziell
fiir die Integration in Fenster in Gebdudefassaden oder Automobilen. Dazu
miissen fiir beide Elektroden des Bauteils transparente Materialien ver-
wendet werden. Bei diesen semi-transparenten Solarzellen spielen neben
den elektrischen Eigenschaften die optischen Eigenschaften eine entschei-
dende Rolle. Es ist nicht nur von Interesse, wie grof§ der Wirkungsgrad
der Solarzelle ist, sondern auch, wie viel sichtbares Licht von diesem Bau-
teil transmittiert wird und welche Farbeigenschaften dieses Licht besitzt.
Aus diesem Grund muss das Transmissionsspektrum der Solarzellen né-
her untersucht und ausgewertet werden. Im Folgenden wird beschrieben,
wie aus diesem Spektrum die sichtbare Transmission, der Farbort, die
Farbtemperatur und der Farbwiedergabe-Index bestimmt werden.
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2.3.1. Sichtbare Transmission

Die fiir das menschliche Auge sichtbare Transmission 755 einer organischen
Solarzelle mit dem Transmissionsspektrums 7'(\) berechnet sich aus dem
Verhéltnis des transmittierten Lichtstroms ®,,,s und des eingestrahlten
Lichtstroms der Sonne ®gopne:

(I)trans _ fT()‘)S(A)V(A)d)‘

Tvis = =
Bsomne TSOOV (VA

(2.4)

Hierbei ist S(A) das Sonnenspektrum (siche Abbildung 3.3) und V() die
V-Lambda-Kurve. Letztere beschreibt die spektrale Empfindlichkeit des
menschlichen Auges bei Tageslicht [45].

2.3.2. Farbort

Geht man von einer semi-transparenten Solarzelle mit einem Transmissi-
onsspektrum T'(A) aus, welche von der Sonne bestrahlt wird, so lasst sich
dem transmittierten Licht ein Farbort in einem Farbraum zuordnen. Damit
kann beschrieben werden, welche Farbe dieses Licht fiir das menschliche
Auge besitzt. Es gibt verschiedene Farbrdume, die im Laufe der Zeit wei-
terentwickelt wurden. In dieser Arbeit wird im Wesentlichen der CIE 1960
UCS Farbraum benutzt (sieche Abbildung 2.10), da in diesem Farbraum die
Farbtemperatur des transmittierten Lichts bestimmt werden kann. Um die
Farbkoordinaten in den verschiedenen Farbrdumen bestimmen zu kénnen,
benotigt man die Normspektralwertfunktionen des Normbeobachters [46].
Diese sind von der CIE (Internationale Beleuchtungskommission) genormt
und werden tblicherweise mit Z(A), 7(A) und z(\) bezeichnet [47]. ()
entspricht hierbei der V-Lambda-Kurve. Mit Hilfe dieser Empfindlichkeits-
kurven lassen sich die Tristimuluswerte (X, Y und Z) bestimmen:
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Abbildung 2.10.: CIE 1960 UCS Farbraum mit Schwarzkoérperkurve und
Weilpunkt.

Mit diesen Tristimuluswerten kénnen die Farbkoordinaten z und y des
CIE 1931 Farbraums zu

-2 (2.6)
YT Xyv+z ’
Y
= — 2.
y X+tY+2Z (2.7)

berechnet werden. Die Farbkoordinaten (u,v) des CIE 1960 UCS Farbraum
bestimmen sich damit zu:

4x

- 2.8

“ —or + 12y + 3 (28)
6x

- 2.9

Y 22+ 12y + 3 (2:9)

Der CIE 1960 UCS Farbraum mit Weilpunkt und Schwarzkoérperkurve
ist in Abbildung 2.10 dargestellt.

2.3.3. Farbtemperatur

Die dhnlichste Farbtemperatur CCT (engl. correlated color temperature)
beschreibt den Farbeindruck einer Lichtquelle. Die Farbtemperatur einer
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Lichtquelle entspricht der Temperatur des Schwarzkorpers, dessen Farbort
im CIE 1960 UCS Farbraum den kleinsten Abstand zu dem Farbort
der Lichtquelle besitzt. Als neutrales Weifl wird eine Farbe mit einer
Farbtemperatur von 3300K < CCT < 5000K bezeichnet [48]. Diese
Farbtemperatur eignet sich gut fiir die Beleuchtung von Arbeitsplatzen.
Hoéhere Farbtemperaturen fithren zu einem kalten Farbeindruck, wihrend
niedrigere Farbtemperaturen zu einem warmen Farbeindruck fiithren.

2.3.4. Farbwiedergabe-Index

Der Farbwiedergabe-Index CRI (engl. color rendering index) einer Licht-
quelle beschreibt die Qualitdt der Wiedergabe von Farben, die mit die-
ser Lichtquelle beleuchtet werden. Ein CRI von 100 impliziert perfekte
Farbwiedergabe. Jeder Schwarzkorper besitzt diese perfekten Farbwie-
dergabeeigenschaften.

Fiir die Bestimmung des CRI wird die Wiedergabe von acht verschiede-
nen Testfarben unter Beleuchtung der zu untersuchenden Lichtquelle und
unter Beleuchtung eines Referenzspektrums verglichen. Laut CIE-Norm
darf der CRI einer Lichtquelle nur bestimmt werden, wenn der Abstand
zwischen Farbort der Lichtquelle und Schwarzkoérperkurve im CIE 1960
UCS Farbraum kleiner als A=5,4-10"" ist [49]. Ist das der Fall, kann fiir
die zu testende Lichtquelle ein Referenzspektrum bestimmt werden. Fiir
Lichtquellen mit einer CCT kleiner als 5000 K entspricht das Referenz-
spektrum dem Spektrum des am néchsten am Farbort des Testspektrums
liegenden Schwarzkorpers. Fiir Lichtquellen mit einer héheren CCT wird
als Referenzspektrum das natiirliche Tageslichtspektrum D mit der ent-
sprechenden Temperatur gewéahlt [50].
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Daraufhin werden die Farborter der Testfarben unter Beleuchtung mit dem
Testspektrum und dem Referenzspektrum bestimmt. Fiir die Tristimulus-
werte der Testfarben unter Beleuchtung mit dem Testspektrum ergibt sich:

X = / TS F(A)F(A)dA

Yii (2.10)
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Zoi = / TS E(AN)Z(A\)dA

Im Fall von semi-transparenten Solarzellen setzt sich das Testspektrum
aus dem Produkt aus Transmissionsspektrum der Solarzelle und Sonnen-
spektrum zusammen (7'(X\) - S(A)). F;(A) ist der Remissionsgrad der i-ten
Testfarbe und ist durch die Norm fest definiert [51]. Analog ergibt sich
fiir Beleuchtung mit dem Referenzspektrum R(\):

-
.

Zei = / R(\)F;(AN)Z(\)dA
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ROVE ()T
R

=<
I

(N ENFA)A (2.11)

Aus den bestimmten Tristimuluswerten lassen sich, wie in Abschnitt 2.3.2
beschrieben, die Koordinaten u und v der Farborter im CIE 1960 UCS

Farbraum bestimmen.

Da die Farborter des Testspektrums und des Referenzspektrums nicht
identisch sind, ist der Farbeindruck der Testfarben unter Test- und Refe-
renzbeleuchtung unterschiedlich. Um diese Farbwandlung zu beriicksich-
tigen, miissen die Farborter der Testfarben unter Beleuchtung mit dem
Testspektrum angepasst werden [51]:
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10,872 + 0,404 %4, — 4%:24,

/ dy
Uy ; = ; : 2.12
" 16,518 + 1,481 %L ¢, — %t (212)
5,520
W = R (2.13)
16,518 + 1,481 %2, — %t
Herbei berechnen sich ¢ und d zu
1
¢c = —(4—u—10v) (2.14)
v
1
d = ~(L708v+ 0404~ 1481u) (2.15)

und miissen fiir alle Testfarben unter Beleuchtung mit dem Testspektrum
(ct,; und dy;), fiir das Testspektrum (¢, und dy) und fir das Referenz-
spektrum (¢, und d;) bestimmt werden.

Anschlielend werden die Farborter in den CIE 1964 Farbraum transfor-
miert. Fiir die Testfarben unter Referenzbeleuchtung ergibt sich

W = 25 (Y;,i)% —17
Un o= 18W75 (up,; — up) (2.16)
VrTi = 13W:¢ (U;z - U;)

und unter Testbeleuchtung analog:

wl—

W{':i = 25(Y;,)® —17
Uy = 1BWS (uf,; —u) (2.17)
thi = 13Wt*,¢ (Uéz - Ué)

Hierbei sind u; = u, und v{ = v, die Koordinaten der Farborter der zu
testenden Lichtquelle unter Beriicksichtigung der Farbwandlung.

Der Abstand der Farborter einer Testfarbe unter Beleuchtung mit dem
Test- und dem Referenzspektrum

Nl=

AE; = |:(Ut*,i - Uy )2 + (Vs — Vrfi)Q + (W - Wr*,i)z} (2.18)

T,



2.4. Zusammenfassung 25

wird als Farbverschiebung bezeichnet. Mit dieser Farbverschiebung lasst
sich der spezielle Farbwiedergabe-Index einer Testfarbe zu

R; =100 — 4,6AE; (2.19)

berechnen. Der allgemeine CRI bestimmt sich dann aus dem arithmetischen
Mittel der acht speziellen Indizes zu

8
1

CRI=-Y R. 2.20
8; (2.20)

Die Sonne und eine Gliithlampe haben als anndhernd ideale schwarze
Strahler einen CRI von fast 100. Mit (organischen) Leuchtdioden kon-
nen iiblicherweise Werte von ungefdhr 80 erzielt werden [52, 53]. Eine
Natrium-Dampflampe besitzt hingegen im Allgemeinen lediglich einen
Farbwiedergabe-Index von 30 bis 60 [54].

2.4. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde ein Uberblick iiber die Grundlagen von orga-
nischen Solarzellen gegeben. Zunéchst wurde auf die optoelektronischen
Eigenschaften von organischen Halbleitern eingegangen und erklart, wie
sich aufgrund der Zustdnde der Elektronen in Kohlenstoffverbindungen
eine makroskopische Ladungstragerbeweglichkeit ausbildet. Des Weite-
ren wurden die Halbleiter-Eigenschaften von organischen Materialien er-
lautert. Danach wurde das Funktionsprinzip von organischen Einfach-
und Mehrfach-Solarzellen erklart, wobei besonders auf des Konzept der
Bulk-Heterojunction-Solarzelle eingegangen wurde. Zudem wurden die
wichtigsten Kenngroflen einer Solarzelle eingefiihrt.

Der letzte Teil dieses Kapitels beschéaftigte sich mit den Farbeigenschaften
von semi-transparenten Solarzellen. Hierbei wurden die fiir das menschliche
Auge wahrnehmbare Transmission, der Farbort, die Farbtemperatur und
der Farbwiedergabe-Index erldutert. Auflerdem wurden die Berechnungs-
methoden dieser Parameter detailliert beschrieben.






3. Simulationsmodelle

In diesem Kapitel werden die in dieser Arbeit verwendeten optoelektroni-
schen Simulationsmodelle vorgestellt. Im ersten Abschnitt wird das optische
Modell prisentiert. Es basiert auf der Transfer-Matriz-Methode und ist
in der Lage, die in organischen Diinnschicht-Solarzellen auftretenden
Interferenzeffekte zu beschreiben. Des Weiteren kénnen mit dem Modell
die dicken Substratschichten der Bauteile gesondert behandelt werden.
Die elektrische Modellierung beruht auf einem Drift-Diffusions-Ansatz.
Durch die Implementierung verschiedener physikalischer Modelle fiir
die Ladungstriger-Generation, -Rekombination und -Injektion kinnen
die elektrischen Figenschaften von organischen Solarzellen beschrieben
werden. FEine wichtige FErweiterung hierfir ist das Multiple- Trapping-
Modell, welches es ermdoglicht, die spezifischen Transportphdinomene von
Ladungstrigern in organischen Halbleitern zu modellieren.

Das verwendete Simulationsmodell lédsst sich in ein optisches und ein elek-
trisches Modell unterteilen (sieche Abbildung 3.1). Als Eingangsparameter
fir die optische Simulation werden die Bauteilarchitektur und die kom-
plexen Brechungsindizes der verwendeten Materialien bendtigt. Mit dem
optischen Modell kénnen alle spektralen Eigenschaften, wie beispielsweise
die Reflexion, berechnet werden. Es kann zudem die rdumliche Vertei-
lung der Absorption innerhalb des Bauteils bestimmt werden. Letztere
ist ein entscheidender Eingangsparameter fiir die elektrische Simulation.
AuBerdem werden fiir die elektrische Simulation die Materialparameter der
verwendeten aktiven Schicht benétigt. Mit diesem Modell kann der Trans-
port der Ladungstriger innerhalb des organischen Halbleiters modelliert
und so z.B. die J-U-Kennlinie der Solarzelle berechnet werden.
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Abbildung 3.1.: Verwendetes Simulationsmodell.

3.1. Optisches Simulationsmodell

Im Folgenden wird das auf der Transfer-Matrix-Methode basierende verwen-
dete optische Simulationsmodell vorgestellt. Die Transfer-Matrix-Methode
beruht auf einem eindimensionalen Ansatz. Mit ihrer Hilfe konnen die
Interferenzeffekte in Diinnschicht-Bauelementen, wie den in dieser Arbeit
untersuchten organischen Solarzellen, beriicksichtigt und die elektroma-
gnetische Feldverteilung modelliert werden [55-57]. Des Weiteren werden
zwei wesentliche Erweiterungen der Transfer-Matrix-Methode erldutert.
Es wird darauf eingegangen, auf welche Weise dicke Substratschichten in
dem Modell beriicksichtigt werden konnen und es wird erklart, wie das
ortsabhdngige Absorptionsprofil bestimmt wird [58, 59].
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Abbildung 3.2.: Schematische Darstellung des beleuchteten Diinnschicht-Bauteils
in dem verwendeten Koordinatensystem. Fiir die Modellierung des Bauteils
miissen der komplexe Brechungsindex n; und die Dicke d; von jeder Schicht
bekannt sein.

3.1.1. Transfer-Matrix-Methode

Aus den Maxwell-Gleichungen ergibt sich fiir den Zusammenhang zwischen
der elektrischen Feldstarke E(r) und der magnetischen Feldstiarke H(r)
einer elektromagnetischen Welle

H(r) = ﬂE(r), (3.1)

V MO/GO

mit dem komplexen Brechungsindex n(r) = n’(r)—ik’(r), der magnetischen
Feldkonstante pio und der elektrischen Feldkonstante ¢y [60]. Aufgrund
dieses Zusammenhangs reicht es aus, die folgenden Berechnungen aus-
schlieBllich fiir die elektrische Feldstérke durchzufithren.

Im Folgenden wird ein Diinnschicht-Bauteil unter senkrechter Lichtein-
strahlung betrachtet. Das Koordinatensystem wird so gewéhlt, dass die
Grenzflichen des Bauteils in der xy-Ebene liegen und das Licht entlang
der z-Achse propagiert (Abbildung 3.2). Durch die Mehrfachreflexion an
den Grenzflichen wird an jedem Ort in dem Bauteil ein vorwérts und
ein riickwirts laufendes elektrisches Feld erzeugt (E™(z) und E~(z)). Um
die Feldverteilung innerhalb des Bauteils bestimmen zu kénnen, miissen



30 3. Simulationsmodelle

der komplexe Brechungsindex mn; und die Schichtdicke d; der einzelnen
Schichten gegeben sein.

Aus den Maxwell-Gleichungen ergibt sich, dass die zu einer Grenzflache
parallelen Komponenten des elektrischen und des magnetischen Felds
(E) und Hj|) bei einem Ubergang iiber diese Grenzfliiche konstant sind.
Es gilt deshalb:

+ — _ + -
Elir T Eir = Elinet B (3:2)
+ - _ + -
“Hiir T Hir = —Hian T (3:3)
Hierbei bezieht sich der Index “R” auf das Feld an dem rechten Rand einer
Schicht und der Index “L” auf das Feld an dem linken Rand einer Schicht.
Die Reflexion und Transmission an diesen Grenzflachen lassen sich mit dem

Fresnelschen Reflexionskoeffizienten rj ;41 und Transmissionskoeffizienten
tiit1 wie folgt beschreiben:

e _ PR _ nicos (6;) — it cos (6i41) 3.4
(65 = iR = T eon (0~ My o8 (0 (3.4
L cos (0;) + niyq1 cos (Biy1)
( ).T‘M _ EH_J,R _ nicos (0ir1) — nig1 cos (6;) (35)
i+l Eiri g Micos (fiy1) + nit1 cos (6;) '
+
HO)TE, — EII,HLL _ 2n; cos (6;) (3.6)
bt EITi-R n; cos (6;) + nig1 cos (Bi41) '
+
t(Q)TM _ E|\,i+1,L _ 2711 COSs (91+1) (3 7)
bitl ITi R n; cos (0i41) + nit1 cos (6;) '

Hierbei ist € der Einfallswinkel des eingestrahlten Lichts. Fir schréige
Einstrahlung muss an dieser Stelle prinzipiell zwischen TE- und TM-
polarisiertem Licht unterschieden werden (siche Abschnitt 8.1). Fiir senk-
rechten Lichteinfall (§ = 0) vereinfachen sich die Formeln zu:

E||,i,R ni — Ni+1

oy = _ 3.8
i+l El_;:i’R n; + Nit1 ( )
+
B 2y
liit1 = T = (3.9)
Ejir Mt
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Aus Gleichung 3.2 und 3.3 lassen sich mit Hilfe von Gleichung 3.1, 3.8
und 3.9 das vorwérts und das rickwérts laufende elektrische Feld an dem
rechten Rand einer Schicht bestimmen:

1 T i

+ o + iit+1 H—

Eiir = i Bt fi Bl (3.10)
_ Tl oy 1 _

E\|717R T lhiagr HLL + P o E||,i+1,L (3.11)

Der Ubergang eines elektrischen Felds an einer Grenzfliche zwischen zwei
Materialien l&sst sich nun mit einer 2 x 2-Matrix beschreiben. Es ergibt sich

ET ET.
iR =D, [l,i+1,L (3.12)
— i,i4+1 — ) .
< Elir ) ( By )

mit der Durchgangsmatrix

1 1 Tiidl
Di i = ’ . 3.13
i+l ti,i-‘,—l ( it 1 ) ( )

Die Propagation innerhalb einer Schicht ldsst sich mit

Et. Ef.
k) =p | LR (3.14)
( B ) ( Eir )

beschreiben. Hierbei ist P, die Propagationsmatrix. Sie ist definiert als
exp (i\/ (27”711)2 — k}%di) 0
0 exp <—i\/ (%’rni)Q — k)%di>

(3.15)
mit der Wellenlédnge des einfallenden Lichts A und der z-Komponente ky
des Wellenvektors k. Fiir senkrechten Lichteinfall ist diese Komponente
null, da der Wellenvektor in die Ausbreitungsrichtungen der elektroma-
gnetischen Welle zeigt. Das gesamte Diinnschicht-Bauteil lasst sich durch
die Multiplikation der einzelnen Durchgangs- und Propagationsmatrizen
von rechts nach links beschreiben:

E+ N E*‘r
E”,’O’R = H Di1iP | DnN+1 EU’N—H’L (3.16)
I,0,R i=1 [lLN+1,L

R:
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Geht man davon aus, dass das einfallende Licht ausschliefllich von links auf
das Diinnschicht-Bauteil trifft (Abbildung 3.2), existiert auf der rechten
Seite hinter dem Bauteil kein riickwérts laufendes elektrisches Feld. Es
lassen sich also folgende Randbedingungen annehmen:

E 1 und n 0 (3.17)

+ _ _
LN+1LL = ILN+1L =

Damit lasst sich die rdumliche Verteilung der Parallelkomponente des
vorwarts und des riickwérts laufenden elektrischen Felds im gesamten
Bauteil unter Verwendung von Gleichung 3.16 berechnen und somit die
optischen Eigenschaften der Solarzelle bestimmen.

3.1.2. Absorptionsprofil

Die Absorption einer elektromagnetischen Welle ist iiber die Divergenz
des Poynting-Vektors definiert:

Q = —V(S) (3.18)

Aus den Maxwell-Gleichungen lésst sich fiir den zeitlich gemittelten Fall ein
Bezug zwischen elektrischer Feldstdrke und Absorption herleiten [61, 62]:

2mcegk’n’

\ |E)?. (3.19)

Q= -V(5) = LolBl =
Hierbei ist o die elektrische Leitfahigkeit und ¢ die Lichtgeschwindigkeit
im Vakuum. Unter senkrechtem Lichteinfall erfolgt die Propagation der
elektromagnetischen Welle entlang der z-Richtung. Aus diesem Grund sind
das elektrische und das magnetische Feld parallel zu den Grenzflichen des
Bauteils ausgerichtet und es gilt £ = E| und H = H)|. Somit ldsst sich
die absorbierte Leistung direkt aus den mit der Transfer-Matrix-Methode
bestimmten Werten des elektrischen Felds und Gleichung 3.19 zu

2mcegk’n’
A

bestimmen. Hierbei setzt sich das elektrische Feld aus der Summe von
vorwarts und riickwéarts laufendem Feld

Ey(z) = Ej(2)+Ej(2) (3.21)

Q(z,A) = By (2)] (3.20)

zusaminen.
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Abbildung 3.3.: Terrestrische spektrale Intensitatsverteilung der Sonneneinstrah-
lung (ASTM AM1,5 Global) [63].

Mit Hilfe der absorbierten Leistung ldsst sich die Rate der absorbierten

Photonen bestimmen. Dies ist eine entscheidende Grofle, da sie direkt zu

der Generationsrate freier Ladungstriager fithrt und somit ein essentiel-

ler Eingangsparameter fiir das in Abschnitt 3.2 vorgestellte elektrische

Simulationsmodell ist. Die Absorptionsrate der Photonen berechnet sich zu
Q(z,\) A

A(z,\) = m = EQ(Z,/\), (3.22)

mit der Energie des Photons Wepoton(A) und dem Planckschen Wirkungs-
quantum h. Im Fall einer polychromatischen Lichtquelle wie der Sonne muss
die optische Simulation jeweils fiir jede Wellenldnge durchgefiihrt werden.
Durch die Multiplikation von Gleichung 3.22 mit der wellenldngenabhéngi-
gen Intensitdt der Lichtquelle NV und die Integration iiber den spektralen
Bereich lasst sich die Absorptionsrate fiir die Lichtquelle berechnen:

A(z) = / NyA(z\)dA (3.23)
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Abbildung 3.4.: Schematische Darstellung einer organischen Solarzelle mit dicker
Substratschicht auf der Einstrahlungsseite.

In Abbildung 3.3 ist die globale spektrale Intensitatsverteilung der Sonne
auf der Erdoberfliche bei einer Luftmasse von AM = 1,5 nach dem ASTM-
Standard dargestellt. Im Verlauf dieser Arbeit wird immer dieses Spektrum
als Lichtquelle verwendet, wenn von Sonnenbeleuchtung die Rede ist.

3.1.3. Einfluss einer dicken Substratschicht

Der Diinnschichtstapel einer organischen Solarzelle wird in der Regel auf
einer Substratschicht (z.B. aus Glas) prozessiert, welche eine Schichtdicke
in der Groflenordnung von einem Millimeter besitzt (siehe Abbildung 3.4).
Die inhomogene Schichtdicke dieses Substrats fithrt dazu, dass das Licht
innerhalb dieser Schicht inkohérent ist [64]. Somit kommt es zu keinen
Interferenzeffekten in dieser Schicht [56, 65, 66].

Wiéhrend die Werte der Reflexion Rt und der Transmission Tt des Diinn-
schichtstapels unter Beachtung der entsprechenden Randmedien mit Hilfe
der Transfer-Matrix-Methode berechnet werden, miissen die Reflexion Rp
und die Transmission T an der Grenzflache zwischen dem umgebenden
Medium und der Substratschicht mit den Amplituden der Feldstarke des
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einfallenden Lichts bestimmt werden und berechnen sich mit Gleichung
3.8 und 3.9 wie folgt:

2
nNog — Ny
R = 3.24
K ng + N1 ( )
2n, 2 n
Te = |[—2 | 2L 3.25
" no+ni| no ( )

Hierbei ist ng der Brechungsindex des umgebenden Mediums, also in der
Regel nyui = 1 und ny der Brechungsindex der Substratschicht. Bestehen
die Substratschicht und das umgebende Medium aus nicht absorbierenden
Materialien, sind die Werte fiir Reflexion und Transmission an der Grenz-
flache zwischen Substratschicht und dem umgebendem Medium fiir beide
Richtungen identisch und es folgt Rp = Rt = Ry, sowie Tr = T =T} .

Die Beriicksichtigung der Mehrfachreflexion in der dicken Substratschicht
fithrt zu folgendem Ausdruck fiir die Reflexion des gesamten Bauteils:

R=Rp+TeReTy Y  (ReRy)". (3.26)
n=0
Mit der geometrischen Reihe Zio:o " = ﬁ und Ty = 1 — Rp ergibt sich
Rrp + Rt — 2Rp Ry
R= 3.27
1— RpRy ( )

Fiir die Transmission des gesamten Bauteils folgt analog

T¥Tt

n=0

(3.28)

Mit Hilfe dieser Erweiterungen des optischen Modells lassen sich Diinn-
schichtbauteile auf einer dicken Substratschicht auf der Einstrahlungs-
seite simulieren.
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3.2. Elektrisches Simulationsmodell

Das elektrische Simulationsmodell erméglicht es, den Ladungstragertrans-
port innerhalb der aktiven Schicht der Solarzelle zu beschreiben. Es basiert
im Wesentlichen auf einem Drift-Diffusions-Modell. Mit Hilfe von entspre-
chenden physikalischen Modellen kénnen die Ladungstriger-Generation,
-Rekombination und -Injektion simuliert werden. Des Weiteren ist das
Modell mit Hilfe des Multiple-Trapping-Modells an den spezifischen La-
dungstrigertransport in organischen Halbleitern angepasst.

3.2.1. Ladungstrager-Generation

In Abschnitt 3.1.2 wurde gezeigt, wie unter Verwendung des optischen
Simulationsmodells die rdumliche Absorption innerhalb der organischen
Solarzelle bestimmt werden kann. Aufgrund der kleinen Dielektrizitéts-
konstante in organischen Materialien wird jedoch nicht direkt aus einem
absorbierten Photon ein freies Ladungstragerpaar erzeugt, sondern es wer-
den zunichst stark gebundene Exzitonen generiert (siche Abschnitt 2.2.1).
Bei geeigneter Grofle der Doménen des Akzeptor-Donator-Gemischs in
der aktiven Schicht wird davon ausgegangen, dass alle Exzitonen zu einer
Grenzflache zwischen den beiden Materialien diffundieren und dort in CT-
Zustande iibergehen. Das ist damit begriindet, dass dieser Diffusionsprozess
im Femtosekundenbereich vonstatten geht und somit die Lebensdauer der
Exzitonen langer als die Dauer dieses Prozesses ist [67].

Die Dissoziation dieser CT-Zusténde in freie Elektronen und Locher basiert
auf einem von Onsager entwickelten und von Braun und Goliber et al.
erweiterten Modell der paarweisen Rekombination [68-70]. Dieses ist sche-
matisch in Abbildung 3.5 dargestellt. Es konkurrieren hierbei verschiedene
Prozesse. Der Zustand kann mit der Rate k¢ in den Grundzustand zerfallen
oder mit der Rate kq in freie Ladungstriger tibergehen. Zusétzlich kénnen
die freien Ladungstriager mit der Rekombinationsrate k; = q(fte + n)/(€0€r)
wieder zu CT-Zustdnden rekombinieren. Hierbei sind p, und py die Be-
weglichkeiten der Elektronen bzw. der Locher und ¢ die Elementarladung.
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kf kd r
Grundzustand freie Ladungstrager

Abbildung 3.5.: Schematische Darstellung des CT-Dissoziations-Prozesses. Der
CT-Zustand kann mit der Rate k¢ in den Grundzustand zerfallen oder mit der
Rate kq in freie Ladungstriager getrennt werden. Zusétzlich kénnen die freien
Ladungstriger mit k, wieder zu CT-Zustdnden rekombinieren.

Die Wahrscheinlichkeit fiir die Trennung der CT-Zusténde in freie La-
dungstriger berechnet sich zu

p(r.T.E) = ,% (3.29)

Die Dissoziationsrate ist definiert als

ka(r,T\E) =k,

178 “P\ T ) T V(o) r

mit der Bindungsenergie des CT-Zustands AE = ¢?/ (47epe,r), der Tem-
peratur 7', dem Abstand zwischen Elektron und Loch im CT-Zustand r,
b=q¢E/ (87reoerk12)T2) und der Besselfunktion erster Ordnung J;.

Die Dissoziationsrate héngt somit direkt von dem Abstand zwischen Elek-
tron und Loch ab. Aufgrund der rdumlichen Unordnung in organischen
Halbleitern kann nicht davon ausgegangen werden, dass dieser fir jeden
CT-Zustand konstant ist. Aus diesem Grund wird der Abstand mit Hilfe
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einer Verteilungsfunktion beschrieben [70]. In dieser Arbeit wird dafiir
die gaufiférmige Funktion

2

Fr) = ﬁ?ﬂexp (—Z) (3.31)

verwendet [71, 72]. Hierbei ist a der mittlere Abstand zwischen Elektron
und Loch. Somit ergibt sich fir die Gesamtwahrscheinlichkeit fir die
Erzeugung freier Ladungstrager

P(T\E) = /OOO p(r,T,E) f(r)dr. (3.32)

Durch die Multiplikation der Absorptionsrate aus Gleichung 3.23 mit dieser
Wabhrscheinlichkeit berechnet sich die ortsabhéngige Generationsrate freier
Elektronen und Lo&cher zu

G(2T,E) = P(T,E)A(2). (3.33)

3.2.2. Ladungstrager-Rekombination

Die Elektronen und Locher innerhalb der aktiven Schicht kénnen mit-
einander rekombinieren. Diese diffusions-limitierte, bimolekulare Rekom-
bination von entgegengesetzt geladenen Ladungstragern wird mit Hilfe
der Langevin-Rekombination beschrieben [73, 74]. Diese Rekombinations-
rate berechnet sich zu

TL = YNelh (3.34)

und ist somit proportional zu dem Produkt der Ladungstrigerdichten von
Elektronen n, und Loéchern ny. Der Faktor v ist als
e + Un
V=g (3.35)
€n€r
definiert und folglich proportional zu der Summe der Ladungstrigerbe-
weglichkeiten.

Wie in Abschnitt 2.2.1 beschrieben, bestehen die Absorber von organischen
Bulk-Heterojunction-Solarzellen aus einem Gemisch aus Akzeptor- und
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Donator-Material. Das bedeutet, dass Akzeptor und Donator in rdum-
lich getrennten Phasen vorliegen und folglich auch der Elektronen- und
Lochertransport rdumlich getrennt voneinander stattfindet. Die bimoleku-
lare Rekombination der beiden Ladungstrigertypen kann also nur an den
Grenzflichen von Akzeptor und Donator stattfinden. Aus diesem Grund
wird die Rekombination um den Faktor k zu

v = kgl (3.36)

reduziert, wobei fiir k ein Wert von 1- 1072 angenommen wird [75, 76].

Neben der bimolekularen Rekombination wird in der Ndhe der Elektro-
den eine Oberflachenrekombination der Ladungstriager an der Grenzfliche
zwischen Elektrode und Absorber (englisch: quenching) berticksichtigt
[77]. Dazu wird das optisch simulierte Absorptionsprofil im Grenzfla-
chenbereich reduziert.

3.2.3. Ladungstrager-Transport

Der Ladungstréager-Transport wird mit Hilfe eines eindimensionalen Drift-
Diffusions-Modells beschrieben. Die aktive Schicht wird dazu in einzelne
Gitterzellen unterteilt. In der Mitte dieser Zellen sind die Teilchendichten
sowie die Rekombinations- und Generationsraten definiert, wihrend an
den Réndern der Zellen die Teilchenfliisse und die elektrischen Felder
definiert sind [78]. Die im Folgenden gezeigten Formeln gelten sowohl fiir
Elektronen als auch fiir Locher. Die Ortskoordinate wird wie in Abschnitt
3.1 mit z bezeichnet.

Eine wesentliche Bedingung fiir die Modellierung des Transports von
Ladungstragern ist die Kontinuitatsgleichung

on(z,t) n IT'(z,t)

5 e G(z,t) — R(z,t). (3.37)

Sie besagt, dass eine Anderung der Ladungstrigerkonzentration n an
einem Ort z nur durch den Zu- bzw. Abfluss der Ladungstriager oder
durch die Generation G(z,t) und Rekombination R(z,t) der Ladungstré-
ger hervorgerufen werden kann. Die Ladungstriager-Generation entspricht
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im Wesentlichen der in Abschnitt 3.2.1 beschriebenen photoinduzierten
Generation, wiahrend die Rekombination der Ladungstriger durch die
Langevin-Rekombination beschrieben wird (siche Abschnitt 3.2.2).

Der Ladungstriagerfluss I'(z,t) wird durch eine Drift und eine Diffusion der
Ladungstrager erzeugt und kann mit der Drift-Diffusions-Gleichung

on(z,t)

T(z,t) = £n(z,t)uE(z,t) — D e

(3.38)

beschrieben werden. Der erste Term auf der rechten Seite beschreibt die
zur Ladungstragerdichte und zum elektrischen Feld proportionale Drift.
Das Vorzeichen des Terms wird von der Ladung der Teilchen festgelegt.
Fiir Elektronen ist es negativ und fiir Locher positiv. Der zweite Term von
Gleichung 3.38 entspricht der Diffusion. Sie wird durch einen Gradienten in
der Ladungstriagerkonzentration erzeugt und ist proportional zu der Diffu-
sionskonstante D. Letztere berechnet sich mit Hilfe der Einsteinrelation zu
/.LkBT

D= .
q

Das elektrische Feld innerhalb des organischen Halbleiters kann unter
Verwendung der Poisson-Gleichung

— AdP(z) =VE(z) = plz) (3.39)
€
aus der Raumladung p(z) bestimmt werden. Fiir das elektrische Feld
gilt die Randbedingung

d
U= Ua - Ubi = / E(Z)dZ (340)
0

Das Integral des elektrischen Feldes iiber die Absorberschicht mit der
Dicke d entspricht also der elektrischen Spannung U. Letztere wiederum
berechnet sich aus der Differenz der an das Bauteil angelegten Spannung
U, und der Built-in-Spannung Uy;.

Mit Hilfe dieser Groflen lasst sich die Stromdichte der organischen Solar-
zelle bestimmen. So kénnen beispielsweise die J-U-Kennlinie modelliert
und simulierte und experimentelle Daten miteinander verglichen werden.
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Die rdumlich konstante Gesamtstromdichte jiot(¢) berechnet sich mit der
elektrischen Flussdichte D(z,t) = epe, E(z,t) zu

OD(z,t)
ot

Die Leitungstromdichte (englisch: conduction current density) ergibt sich
unter Beriicksichtigung von Elektronen und Lochern aus jeonda(z,t) =
q (Th(z,t) —Te(z,t)). Der zweite Term auf der rechten Seite beschreibt
die Verschiebungsstromdichte. Die Gesamtstromdichte kann durch die
Integration von Gleichung 3.41 {iber die Schichtdicke d und dem Einsetzen
von Gleichung 3.40 zu

jtot (t) = jcond(z7t) +

(3.41)

. I U
Jrot (t) = p (/0 Jeond (2z,t)dz — eoerat> (3.42)

bestimmt werden [79, 80].

Dieses Drift-Diffusions-Modell wurde neben der Modellierung von organi-
schen Solarzellen und Photodioden bereits erfolgreich fiir die Simulation
von organischen optischen Verstirkern und Lasern sowie Leuchtdioden ver-
wendet [79, 81-83]. Fiir die numerische Losung der Differentialgleichungen
in den Gleichungen 3.37, 3.38 und 3.39 werden diese zunéchst wie oben
beschrieben rdumlich diskretisiert und in gewohnliche Differentialgleichun-
gen uberfithrt. Anschliefend kénnen sie durch die zeitliche Diskretisierung
in ein lineares Gleichungssystem iiberfithrt und gelost werden [78].

3.2.4. Ladungstrager-Injektion

Fiir die Berechnung der physikalischen Groéflen innerhalb der aktiven
Schicht der Solarzelle miissen Randbedingungen an den Grenzflichen
dieser Schicht definiert werden. Hierzu werden in dieser Arbeit die La-
dungstriagerfliisse an den Réndern vorgegeben. Alternativ kénnen auch
die Ladungstriagerdichten festgelegt werden.

Die Ladungstrager-Injektion und -Extraktion in den bzw. aus dem Ab-
sorber wird mit Hilfe eines thermionischen Injektionsmodells beschrieben.
Es basiert auf dem Modell fiir thermionische Emission von Elektronen
aus Metallen von Richardson [84] und wurde von Scott und Malliaras fiir
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die Injektion und Extraktion von Ladungstrédgern an Grenzflichen zwi-
schen organischen Halbleitern und Metallen erweitert [85]. Da das Modell
urspriinglich nur fiir positive elektrische Feldstédrken ausgelegt war, ergédnz-
ten es Barker et al. und Lacic und Inganés auch fiir die in Solarzellen
auftretenden negativen Feldstédrken [86, 87].

Das Modell geht von einer durch eine Energiebarriere gehinderten Injek-
tion der Ladungstriager aus. Diese Barriere wird sowohl von dem ange-
legten elektrischen Feld als auch von der durch die Ladungstriager in die
Elektrode induzierten Spiegelladung beeinflusst. Die Stromdichte an den
Grenzflachen setzt sich aus der Injektion der Ladungstrager und der ent-
gegengesetzten Ladungstrager-Extraktion zusammen. Fiir die Elektronen
an der Anodenseite gilt

Bue | —Nge™ ’“bT e\[ + na ( f) /4) , E<O0
Je,A = P AtalElre/4 (3.43)
Bue | —Npe ™ FpT + nA> , E >0.

Hierbei ist B = 16mege, (k,T)?/q%, ®e a die Injektionsbarriere fiir Elek-
tronen und na die Elektronendichte im organischen Halbleiter auf der
Anodenseite. Des Weiteren gilt f = qEr./(kpT) und ¥ = f~1 4+ f~1/2 —
V1 +2Vf. re = ¢?/(dmege by T) ist der Coulomb-Radius, der Abstand
ab dem ein Elektron-Loch-Paar rekombiniert.

Die Stromdichten auf der Seite der Kathode berechnen sich zu

@ talElre/4
Bpe | Noe kpT — nK> , E<O0
ok = (3.44)
Buue [ Noe™ % VT e (25 — 1) /4) B0,

mit der Injektionsbarriere fiir Elektronen ®, x und der Elektronendichte
im organischen Halbleiter nk auf der Kathodenseite. Die Stromdichten
der Locher an den Grenzflichen berechnen sich analog und kénnen in
Ref. [87] nachgelesen werden.
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3.2.5. Multiple-Trapping Modell

Wie in Abschnitt 2.1 beschrieben, handelt es sich bei dem Transport von
Ladungstragern innerhalb organischer Halbleiter nicht um einen Bandtrans-
port, wie er aus anorganischen Halbleitern bekannt ist. Vielmehr besteht
der Transport aus Hipfprozessen zwischen einzelnen, energetisch dicht
um das Transportniveau verteilten Zustdnden. Der Transport iiber diese
Zustédnde kann mit einer relativ hohen Beweglichkeit der Ladungstrager
beschrieben werden und dhnelt dem Bandtransport. Allerdings existieren
durch die unperiodische Struktur des organischen Materials auch Zustédnde,
die einen relativ groflen energetischen Abstand zum Transportniveau besit-
zen [88]. Energetisch tiefer liegende Zusténde fiir Elektronen im Akzeptor
und hoher liegende Zusténde fiir Locher im Donator werden als Fallen
(englisch: Traps) bezeichnet, da die Ladungstriager in diesen Zustédnden
keine Beweglichkeit besitzen [89, 90].

Der Ladungstragertransport in organischen Halbleitern wird somit durch
die Elektronen und Locher in diesen tieferen bzw. hoheren Trapniveaus
beeinflusst. Dies hat zur Folge, dass sich die Ladungstrédger nicht mit
einer definierten Geschwindigkeit im Material fortbewegen, sondern ein
dispersiver Transport vorliegt [91]. Aus diesem Grund konnen die Trans-
portphdnomene in organischen Bauteilen nicht durch eine Modellierung
des Transports mit einer einheitlichen konstanten Beweglichkeit fiir eine
Ladungstrigersorte beschrieben werden, sondern es wird ein erweitertes
Modell benétigt [92, 93].

Mit Hilfe des hier verwendeten Multiple-Trapping-Modells kénnen die spe-
zifischen Transportphénomene von Ladungstragern in organischen Halblei-
tern sehr gut beschrieben werden [27, 64, 93, 94]. Im Folgenden wird das
Modell anhand von Elektronen im Akzeptor vorgestellt. Es gilt analog fiir
Locher im Donator. Die Elektronen im Transportniveau besitzen in diesem
Modell eine konstante Beweglichkeit p,. Unterhalb des Transportniveaus
befinden sich Trapzustdnde, in welchen die Elektronen keine Beweglichkeit
besitzen. Das Modell ist in Abbildung 3.6 schematisch dargestellt. Es hat
sich gezeigt, dass mit einer exponentiell abnehmenden Dichte der Trap-
zustédnde der Ladungstriagertransport in organischen Solarzellen sehr gut
beschrieben werden kann [95]. Folglich wird die Dichte der Trapzustdnde
in dieser Arbeit entsprechend
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Abbildung 3.6.: Schematische Darstellung des Multiple-Trapping-Modells fiir
Elektronen. Im Transportniveau kénnen sich die Elektronen mit einer kon-
stanten Mobilitdt bewegen. Darunter befinden sich Trapzustdnde mit einer
exponentiellen Dichteverteilung, welche in dem Modell mit diskretisierten Ener-
gieniveaus beschrieben werden. Elektronen kénnen sowohl vom Transportniveau
in die Trapzustidnde {ibergehen als auch thermisch angeregt wieder in das Trans-
portniveau gelangen. Die Elektronen in diesen Trapzustédnden weisen keine
Beweglichkeit auf.

Nivap (E) = Nirap,o - €Xp <—§) (3.45)
T

verteilt. Hierbei ist Nirap,o ein Normierungsfaktor fiir die Gesamtdich-
te der Trapzustiande, E der energetische Abstand zum Transportniveau
und Er die charakteristische Energie. Letztere beschreibt die Form der
exponentiellen Trapverteilung. Diese Verteilung wird im Simulationsmo-
dell aus numerischen Griinden mit neun dquidistant verteilten, diskreten
Energieniveaus der Traps angenéhert.

Freie Elektronen aus dem Transportniveau kénnen mit der Rate

Rirap(2) = e (ne(2) (Nivap o = Nirap.a(2))) (3.46)

in das i-te Trapniveau fallen. Hierbei ist . der Ratenkoeffizient fiir die
Elektronen, ne(z) die Dichte der freien Elektronen im Transportniveau,
NfraP’a die Zustandsdichte des i-ten Trapniveaus im Akzeptor und némpya(z)
die Dichte der Elektronen in diesem Trapniveau. Die Trappingrate ist damit

proportional zu den freien Zustidnden innerhalb des Trapniveaus.
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Die Rate fiir den Ubergang eines Elektrons aus dem i-ten Trapniveau
zuriick in das Transportniveau berechnet sich zu

hevsn(2) = o (b OV = neewp (— ) ) @

Hierbei ist N die Zustandsdichte im Transportniveau und E; die Energie des
i-ten Trapniveaus. Diese Detrappingrate ist also proportional zu den freien
Zustanden im Transportniveau und zu dem Boltzmann-Faktor. Weil die
Ladungstréger nur mithilfe von thermischer Energie ins Transportniveau
gelangen konnen, ist die Rate temperaturabhéngig.

Da die Elektronen in den Trapzustéinden keine Beweglichkeit besitzen,
berechnet sich die effektive Beweglichkeit aller Elektronen zu

- ne(2)
Hooft fle Zz ntrap,a(z) + ne(z) '

Sie ist somit proportional zu dem Besetzungsverhéltnis von freien und
getrappten Elektronen. Im Multiple-Trapping-Modell wird die effektive Mo-
bilitdt von Elektronen und Léchern folglich von verschiedenen Parametern
beeinflusst. Zum einen fithrt der Boltzmann-Faktor in der Detrappingrate
zu einer Temperaturabhéngigkeit (siehe Gleichung 3.47), zum anderen ist
die Beweglichkeit direkt von der Ladungstrigerdichte und somit indirekt
von dem elektrischen Feld und der angelegten Spannung abhéngig.

(3.48)

3.3. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde das in dieser Arbeit verwendete optoelektronische
Simulationsmodell vorgestellt. Der erste Teil beschéftigte sich mit der
optischen Simulation, welche auf der Transfer-Matrix-Methode basiert. Ein
besonderes Augenmerk wurde hierbei auf die Modellierung der dicken Sub-
stratschicht organischer Solarzellen und das rdumliche Absorptionsprofil
innerhalb der Bauteile gelegt.
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Im zweiten Teil wurde das elektrische Modell vorgestellt. Hierbei wur-
de auf diverse physikalische Prozesse wie die Ladungstriger-Generation,
-Rekombination und -Injektion eingegangen und das verwendete Drift-
Diffusions-Modell beschrieben. Des Weiteren wurde das Multiple-Trapping-
Modell vorgestellt, welches es ermoglicht, spezifische Transportphidnomene
von Ladungstriagern in organischen Halbleitern zu modellieren.



4. Transiente Stromantworten

Aus transienten Leitungsstromen kann die Bestimmung diverser Material-
und somit Simulationsparameter der verwendeten organischen Halbleiter
erfolgen. Allerdings konnen in den gemessenen transienten Photostromen
RC-Effekte den Leitungsstrom iiberlagern und daher eine Parameter-
extraktion erschweren bzw. unmdglich machen. Um diese Probleme zu
beheben, wird eine numerische Methode zur Kompensation von RC-
Effekten und der Bestimmung des Leitungsstroms aus dem gemessenen
Gesamtstrom entwickelt. Diese Methode wird zundchst anhand simulierter
Photostromtransienten angewendet und verifiziert. Im Anschluss wird
mit dieser Methode der Leitungsstrom aus dem gemessenen Gesamtstrom
von organischen Photodioden mit unterschiedlichen Dicken der aktiven
Schicht rekonstruiert. Anhand des Leitungsstroms wird die energetische
Verteilung der Fallenzustinde im organischen Halbleiter bestimmt. Fiir die
Eliminierung der RC-Effekte ist eine genaue Kenntnis der RC-Konstante
entscheidend. Bei grofiflichigen organischen Photodioden mit Elektroden
mit einem signifikanten Flachenwiderstand kann diese micht direkt aus der
Geometrie des Bauteils bestimmt werden. Deshalb wird eine analytische
Losung fiir die exakte RC-Konstante einer grofifiichigen rechteckigen
Photodiode hergeleitet. Diese exakte Zeitkonstante ist im Vergleich zur
geometrischen Ndiherung um bis zu 59 % kleiner. Fir die typischerweise
verwendeten FElektrodenmaterialien in organischen Photodioden ist der
Unterschied signifikant."

Fiir die im vorangegangen Kapitel vorgestellte elektrische Simulation ist
die Bestimmung der Simulationsparameter entscheidend. Diese sind abhén-
gig von dem in der Solarzelle verwendeten Material. Eine Moglichkeit die
Parameter zu bestimmen, ist die Anpassung von Simulationsergebnissen

1 Teile der in diesem Kapitel vorgestellten Ergebnisse sind in den Referenzen [96],[97]
und [98] verdffentlicht.
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Abbildung 4.1.: Schematische Darstellung der numerischen Methode. Mit diesem
Ansatz kénnen die RC-Effekte aus transienten Stromantworten eliminiert und
somit der Leitungsstrom extrahiert werden.

an Messergebnisse. Dazu werden in dieser Arbeit gemessene und simulierte
J-U-Kennlinien verwendet. Um noch detailliertere Informationen iiber
beispielsweise die Trapverteilung im organischen Halbleiter zu bekommen,
bietet es sich an, Simulation und Experiment auch anhand zeitabhédngiger
Versuche zu vergleichen. Am Lichttechnischen Institut (LTI) wurde dies in
der Vergangenheit ausfiihrlich fiir das Absorbergemisch P3HT:PCg; BM
durchgefiihrt [27, 80, 93-95]. Hierzu wurden organische Photodioden mit
einem Laserpuls kurzzeitig beleuchtet und die resultierende transiente
Stromantwort gemessen. Damit sichergestellt werden kann, dass die gewon-
nenen Materialparameter auch fiir die Modellierung einer entsprechenden
Solarzelle verwendet werden kénnen, ist es wiinschenswert, dass die Schicht-
dicke des Absorbers in der Photodiode der typischerweise in organischen
Solarzellen verwendeten Schichtdicke entspricht. Die iiblicherweise sehr
kleinen, im Bereich von 100 nm liegenden Schichtdicken der organischen
Absorber fithren jedoch dazu, dass die resultierende Stromantwort von
RC-Effekten tiberlagert wird [99]. Wahrend Simulationsmodelle in der
Lage sind, diese RC-Effekte zu beriicksichtigen [80, 100], verhindert diese
Einschrankung die direkte Parameterbestimmung aus den Messkurven
[101]. Im Folgenden wird gezeigt, wie die RC-Effekte numerisch aus gemes-
senen Photostromantworten eliminiert werden kénnen. Eine schematische
Darstellung dieser Methode wird in Abbildung 4.1 gezeigt.
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Abbildung 4.2.: (a) Foto eines Arrays von typischen organischen Photodioden
[96]. (b) Schematische Darstellung des Schichtaufbaus der Photodioden mit
einem P3HT:PCg1 BM-Absorber.

4.1. Eliminierung von RC-Effekten in
transienten Stromantworten

Fiir die im Folgenden gezeigten zeitabhéngigen Messungen werden die
in Abbildung 4.2a dargestellten kreisférmigen organischen Photodioden
mit einem Durchmesser von D = 1,6 mm verwendet. Sie besitzen eine
aktive Schicht aus P3HT:PCg;BM mit einer Schichtdicke von 65 nm bzw.
165 nm. Eine schematische Darstellung des Schichtaufbaus ist in Abbil-
dung 4.2b zu sehen. Auf einem Glassubstrat werden nacheinander 125 nm
ITO, 30nm PEDOT:PSS, eine aktive Schicht aus P3HT:PCg;BM und
100nm Aluminium abgeschieden.

Die Photodioden werden mit einem Laserpuls mit einer zeitlichen Halb-
wertsbreite von 1,1 ns und einer Wellenlénge von 532 nm beleuchtet und
die resultierenden zeitabhdngigen Stromantworten gemessen bzw. simuliert.
Der transiente Photostrom wird, wie im Ersatzschaltbild in Abbildung 4.3
gezeigt, liber den Spannungsabfall an einem externen Lastwiderstand Ry,
mit einem Oszilloskop gemessen. Dieser Strom wird zum einen durch den
Ladungstriagertransport innerhalb des Bauteils und zum anderen durch
die Ladung und Entladung des Kondensators erzeugt. Die Kapazitit wird
durch die flichigen Elektroden und den organischen Absorber als Dielek-
trikum gebildet. Somit berechnet sich der Gesamtstrom i, als Differenz
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Abbildung 4.3.: Ersatzschaltbild der Messung. Die photogenerierten Ladungstré-
ger werden mit einer Stromquelle modelliert, wiahrend sich parallel dazu durch
die Elektroden und das organische Absorbermaterial ein Kondensator bildet.
Rs ist der Serienwiderstand und Ry, der Lastwiderstand, an dem die abfallende
Spannung uy, gemessen wird. up steht fiir die angelegte Spannung. itot, 7ais und
icond sind der Gesamt-, der Verschiebungs- bzw. der Leitungsstrom.

des Leitungsstroms (englisch: conduction current iconq) und des Verschie-
bungsstroms (englisch: displacement current iqis) zu

itot = Z'Cond - Z'dis~ (41)

Um Aussagen tiber das Verhalten der Ladungstriager innerhalb des orga-
nischen Halbleiters machen zu kénnen und somit Materialparameter zu
extrahieren, muss der Leitungsstrom aus dem Gesamtstrom rekonstruiert
werden. Dazu muss der Verschiebungsstrom aus dem Gesamtstrom heraus
gerechnet werden [96]. Es ergibt sich hierfiir

Gcond (1) = itot () + Ck ((Rs + Rr) ot (t) + up(t)) , (4.2)

mit der Kapazitidt des Kondensators Cg, dem hauptséichlich durch die
Kontaktierung verursachten Serienwiderstand Rg und der zeitlichen Ande-
rung der angelegten Spannung up(t) entsprechend dem Ersatzschaltbild in
Abbildung 4.3. Die zeitliche Anderung des Gesamtstroms itor ldsst sich mit

tot (tr-+1) = tot (fr—1) (4.3)

i.‘not(tk) ~ tk+1 it

fir ein zeitdiskretisiertes Messsignal anndhern. Hierbei ist & der Index
des diskreten Zeitpunkts tg.



4.1 Eliminierung von RC-Effekten in transienten Stromantworten 51

4.1.1. Rekonstruktion des Leitungsstroms aus
simulierten Stromantworten

Im Folgenden werden mit der vorgestellten Methode RC-Effekte aus simu-
lierten Photostromtransienten eliminiert und somit die Anwendbarkeit der
Methode demonstriert. In Abbildung 4.4 ist der unter Verwendung des in
Abschnitt 3.2 vorgestellten elektrischen Modells simulierte Gesamt- und
Leitungsstrom der untersuchten Photodiode mit einer aktiven Schichtdicke
von d = 65 nm und einer angelegten Spannung von —5V in halblogarithmi-
scher Darstellung zu sehen. Fiir den Kontaktwiderstand wird ein Wert von
Rg = 15Q angenommen, sodass sich zusammen mit dem Lastwiderstand
des Oszilloskops (Ry, = 502) ein Widerstandswert von R = 65 ergibt.
Unter Annahme dieses Werts ist das verwendete Simulationsmodell in der
Lage, wahrend der Laufzeit der Simulation den Einfluss des Verschiebungs-
stroms zu beriicksichtigen und aus dem simulierten Leitungsstrom den
Gesamtstrom zu bestimmen [64, 80]. Die verwendeten Simulationsparame-
ter entsprechen im Wesentlichen den Parametern aus der Literatur [94].

Um mit Hilfe von Gleichung 4.2 und 4.3 aus dem simulierten Gesamtstrom
den Leitungsstrom rekonstruieren zu kénnen, muss die Kapazitat des
Kondensators bestimmt werden. Diese berechnet sich zu

D 2
C= ereog = ereoﬂ- (d2)

=0,931nF, (4.4)

mit der elektrischen Feldkonstanten ¢y und der relativen Permittivitit
e = 3,4 [95]. Der aus dem Gesamtstrom rekonstruierte Leitungsstrom
ist ebenfalls in Abbildung 4.4 dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen,
dass die Anwendung von Gleichung 4.2 und 4.3 auf den RC-limitierten
Gesamtstrom den tatsichlichen Leitungsstrom sehr gut nachbildet. Die
integrierte Abbildung zeigt eine vergroflerte Ansicht der transienten Pho-
tostrome fiir die ersten 10ns in linearer Skala. Auch in dieser Darstellung
ist die Ubereinstimmung zwischen dem rekonstruierten und dem tatséich-
lichen Leitungsstrom sehr genau. Somit konnte gezeigt werden, dass die
Eliminierung der RC-Effekte aus transienten Photostromantworten von
organischen Photodioden prinzipiell moglich ist.
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Abbildung 4.4.: Simulierter transienter Gesamtstrom ;o und Leitungsstrom
$m . der untersuchten Photodiode mit einer aktiven Schichtdicke von 65nm
und einer angelegten Spannung von —5V in halblogarithmischer Darstellung.
Zusétzlich ist der aus dem Gesamtstrom rekonstruierte Leitungsstrom zu sehen.
Die integrierte Abbildung zeigt eine vergroflerte Ansicht der ersten 10ns in

linearer Darstellung.

4.1.2. Parameterbestimmung aus gemessenen
transienten Stromantworten

Nachdem anhand von simulierten transienten Photostromantworten de-
monstriert wurde, dass die vorhandenen RC-Effekte erfolgreich eliminiert
werden konnen, soll in diesem Abschnitt die Methode auf gemessene Stro-
mantworten angewendet werden. In Abbildung 4.5 sind die gemessenen
Stromantworten i,¢ der untersuchten Photodiode mit einer aktiven Schicht-
dicke von (a) 65nm und (b) 165 nm bei einer angelegten Spannung von
0V in doppelt logarithmischer Darstellung zu sehen. Fiir beide Schichtdi-
cken steigt der gemessene Gesamtstrom zunéchst leicht an, bevor er fiir
groflere Zeiten abfillt. Fiir Zeiten grofler als 1000 ns sinkt der Strom in den
Bereich von 1-1072mA und das Messsignal ist deutlich verrauscht. Eine
Anwendung von Gleichung 4.2 und 4.3 auf diese Messungen fiihrt zu einer
Verstarkung des Rauschens in dem rekonstruierten Leitungsstrom (nicht
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Abbildung 4.5.: Gemessener transienter Gesamtstrom (it01) der untersuchten
Photodioden mit einer aktiven Schichtdicke von (a) 65 nm und (b) 165 nm bei
einer angelegten Spannung von 0V in doppelt logarithmischer Darstellung. Au-
Berdem sind der aus dem gemessenen Gesamtstrom rekonstruierte Leitungsstrom
(icona) und jeweils zwei daran angepasste lineare Geraden zu sehen.?

gezeigt). Durch logarithmisches Mitteln kann das Rauschen des rekonstru-
ierten Leitungsstroms deutlich verringert werden [96, 102]. Der aus dem
Gesamtstrom rekonstruierte und auf diese Weise gemittelte Leitungsstrom
icond ist fiir die beiden Absorberschichtdicken ebenfalls in Abbildung 4.5
dargestellt. Der rekonstruierte Leitungsstrom sinkt fiir beide Schichtdicken

2 Die Herstellung und optoelektronische Charakterisierung der Bauteile wurde von
Mirco Nintz im Rahmen seiner HiWi-Tétigkeit am LTI vorgenommen und wird in
Ref. [99] detailliert beschrieben.
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monoton mit steigender Zeit. Der Unterschied zwischen Gesamt- und Lei-
tungsstrom resultiert aus dem Aufladen und dem anschlieBenden Entladen
des durch die aktive Schicht und die Elektroden gebildeten Kondensators.

Der Abfall des photoinduzierten transienten Leitungsstroms in Halbleitern
mit dispersivem Ladungstriagertransport folgt zwei zeitlich getrennten
Potenzgesetzen [91, 103]. Im ersten Zeitbereich sinkt er ungefahr propor-
tional zu t~1T° und im zweiten Zeitbereich proportional zu ¢t ~1~¢. Hierbei
ist o ein Parameter fiir die energetische Verteilung der Fallenzustdnde
im Halbleiter. Geht man wie in Abschnitt 3.2.5 beschrieben von einer
exponentiellen Verteilung der Fallenzustédnde aus, kann tiber

 ksT
B «

Er (4.5)

die charakteristische Energie der Verteilung der Fallenzustinde aus Glei-
chung 3.45 bestimmt werden [103].

In doppelt logarithmischer Darstellung zeigt sich dieses Verhalten in zwei
Geraden. Fur beide Schichtdicken wird dieses erwartete Verhalten im re-
konstruierten Leitungsstrom deutlich sichtbar. In Abbildung 4.5a und b
werden jeweils zwei entsprechende Geraden gezeigt, welche mit Hilfe von
linearer Regression an den Leitungsstrom angepasst wurden. Die somit
bestimmten Exponenten des zeitlichen Verlaufs vor und nach dem Knick
betragen —0,51 und —1,59 fiir eine Schichtdicke von 65nm bzw. —0,34
und —1,62 fiir 165 nm. Da davon ausgegangen wird, dass in dem ver-
wendeten Materialgemisch PSHT:PCg1BM die Elektronen die schnelleren
Ladungstriager sind [64], wird die Stromantwort hauptséachlich vom Trans-
port der Elektronen dominiert und die extrahierten Parameter beziehen
sich auf das Akzeptormaterial PCq1BM. Aus den ermittelten Exponenten
ergibt sich eine charakteristische Energie fiir die Verteilung der Elektronen-
Fallenzusténde von ungefdhr 47,3 meV und 39,6 meV fiir eine Schichtdicke
von 65nm bzw. 165nm. Die unterschiedlichen Werte kénnen durch ei-
ne Schichtdickenabhéngigkeit der Morphologie und die Abhéngigkeit der
energetischen Unordnung von der Morphologie erklart werden [104]. Die
extrahierten charakteristischen Energien liegen im Bereich der Werte, wel-
che mit Hilfe von Simulationsmodellen fiir das gleiche Absorbergemisch
bestimmt wurden [94, 105].

Bei Betrachtung des gemessenen Gesamtstroms in Abbildung 4.5 wird
deutlich, dass die Bestimmung der Steigung und somit der charakteris-
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tischen Energie anhand dieser Kurve nicht mdoglich ist. Somit ist die
Rekonstruktion des Leitungsstroms ein wichtiges Instrument fiir die Ex-
traktion von Materialparametern aus transienten Messungen. Durch die
Anwendung dieser Methode kénnen auch von RC-Effekten dominierte
Messungen fiir die Parameterbestimmung verwendet werden, welche sonst
dafiir unbrauchbar wéren [95].

4.2. RC-Konstante von
groBflachigen Photodioden

Im vorangegangenen Abschnitt wurde beschrieben, wie RC-Effekte aus
der Messung von transienten Photostromantworten von organischen Pho-
todioden eliminiert werden konnen. Im Fall von grofiflichigen Bauteilen
mit Elektroden, welche eine geringe Leitfahigkeit aufweisen, sind weite-
re Untersuchungen noétig. Organische Photodioden besitzen in der Regel
mindestens eine transparente Elektrode, welche einen signifikanten Fléachen-
widerstand aufweisen kann. So besitzen transparente Polymerelektroden
(z.B. aus PEDOT:PSS) eine Flachenwiderstand von bis zu 400 /0 [106].
Fiir Photodioden mit relativ kleinen Flachen, wie es bei den in den vor-
angegangenen Abschnitten vorgestellten Bauteilen der Fall ist, hat dies
einen vernachléssigbaren Einfluss. In grofiflachigen Bauteilen beeinflusst
der Abstand zwischen dem Ort der Ladungstréger-Generation und der
externen Kontaktierung den Widerstand fiir die Ladungstrager. Dieser
ortsabhéngige Elektrodenwiderstand fiihrt zu einem nicht trivialen dy-
namischen Verhalten der Bauteile, deren RC-Konstante im Folgenden
detailliert hergeleitet wird.

4.2.1. Analytische Herleitung der RC-Konstante

Im Folgenden wird von einer rechteckigen organischen Photodiode ausge-
gangen, wie sie in Abbildung 4.6a schematisch gezeigt wird. Das Bauteil
wird an einer Seite kontaktiert (Abbildung 4.6b). Im beleuchteten Zustand
werden in der aktiven Schicht Ladungstriager erzeugt. Der entsprechende
Photostrom wird iiber die Elektroden zu den externen Kontaktierungen
gefiihrt. Der transiente Photostrom wird iiber den Spannungsabfall am
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Abbildung 4.6.: Schematische (a) Draufsicht und (b) Seitenansicht einer rechtecki-
gen organischen Photodiode. Die kontaktierte Seite bei x = [ ist mit einer dicken
Linie gekennzeichnet. In der Seitenansicht ist der angeschlossene Lastwiderstand
Ry, dargestellt.

Lastwiderstand Ry, mit einem Oszilloskop gemessen. Es werden im Folgen-
den der Einfachheit halber keine Kontaktwiderstdnde angenommen. Der
Fléchenwiderstand Rg g der Elektrode und die Kapazitit Cg sind durch
die Materialparameter und die Bauteilgeometrie gegeben.

Abbildung 4.7 zeigt das Ersatzschaltbild fiir die rdumlich diskretisier-
te Photodiode. Hierbei befindet sich in jedem Léngenelement Az ein
Widerstandselement ARg des Elektrodenwiderstands Rg und ein Konden-
satorelement ACE der Bauteilkapazitdt Cg. An einem Widerstandselement
fallt die Spannung Awu ab. Das Ersatzschaltbild gilt fiir ¢ > 0, wenn zum
Zeitpunkt ¢ = 0 die Kondensatorelemente durch Ladungstrégergeneration
im organischen Halbleiter aufgeladen werden. Aus diesem Grund ist im
Ersatzschaltbild keine Stromquelle eingezeichnet.

Dieses diskretisierte RC-Modell verdeutlicht, dass der Entladestrom des
Elements am linken Rand durch das gesamte Bauteil fliefen muss, bevor
er Ry, erreicht. Im Gegensatz dazu ist das Element am rechten Rand direkt
an Ry, angeschlossen. Das fithrt zu einer Abhéngigkeit des Elektrodenwi-
derstands von der Position der Ladungstriagererzeugung. Es wird davon
ausgegangen, dass eine rdumliche Verteilung der Spannung existiert, bei
welcher jedes Subelement in Abbildung 4.7 sich mit der selben Zeitkon-
stante 7 entladt. Da die Zeitkonstante A RgACE innerhalb des Bauteils
kleiner als die externe Konstante Ry, Cg ist, kann davon ausgegangen wer-
den, dass diese Spannungsverteilung unabhéngig von der urspriinglichen
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Abbildung 4.7.: Diskretisiertes RC-Modell fiir die rechteckige organische Photo-
diode in Abbildung 4.6. Das Modell gilt fiir ¢ > 0 (nach der Ladungstragergene-
ration am Zeitpunkt ¢t = 0). Es befinden sich in jedem Léngenelement Ax ein
Widerstandselement ARy des Elektrodenwiderstands Rg und ein Kondensator-
element ACE der Bauteilkapazitidt Cg.

Verteilung asymptotisch erreicht wird. Dies kann mit Hilfe von Simulatio-
nen gezeigt werden [97, 102]. Die RC-Konstante fiir dieses Bauteil ergibt
sich demnach weder durch Vernachléssigung (7 = Rp,Cg) noch durch die
volle Beriicksichtigung des Elektrodenwiderstands (s, = (Rr, + Rg)CE).
Ziel ist es, die exakte effektive Zeitkonstante 7 zu bestimmen, welche das
RC-Verhalten der Photodiode korrekt beschreibt.

Fiir die in Abbildung 4.6 gezeigte Photodiode mit der Lénge [, der Breite
b und dem Flachenwiderstand Ry o lasst sich

Ry RpnO
R/ = — = 2
B b
als Widerstand eines infinitesimal kleinen Langenelements definieren. Hier-
bei ist Ry = Rpl der gesamte Elektrodenwiderstand. Gleichermafien

berechnet sich die Kapazitét fiir ein Bauteil mit der relativen Permittivitét
€ und der Schichtdicke d zu

(4.6)

b
Cp = % = o (4.7
Um analytische Ausdriicke fiir den Strom 4(z,t) und die Spannung u(z,t)
fiir den dynamischen Gleichgewichtszustand zu bestimmen, in welchem
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die Spannung an jeder Position in dem Bauteil dem gleichen exponenti-
ellen Abfall folgt, werden im Folgenden die Differentialgleichungen fiir
diesen Fall gelost.

Der horizontal durch die Elektrode flieende Strom berechnet sich zu

du(w.t)

i(x,t) = 4.8
i(ot) = =S (4.8
mit dRg = Ridz. Somit ergibt sich fiir die ortsabhéngige Stroménderung
di(z,t 1 d?u(z,t
ditet) 1 dPu(zt) (4.9)
dz R, da?
Uber die elementare Kondensatorgleichung @ = C - U mit der Ladung @
und somit iiber [ = C'- % bestimmt sich die Stroménderung durch die Ent-
ladung der in Gleichung 4.7 definierten Kapazitéit eines Langenelements zu
di(x,t) du(z,t)
— = Cp——~. 4.10
da Boodt (4.10)

Durch das Gleichsetzen von Gleichung 4.9 und 4.10 ergibt sich fiir die
Spannung die Differentialgleichung
d2u(z,t) du(x,t)

k) — / /
da? ReCe dt

(4.11)

Es konnen zwei Randbedingungen angenommen werden. Zum einen fliefit
kein Strom an der nicht kontaktierten Seite in das Bauteil. Folglich ergibt
sich fir den Strom an dieser Stelle

i(0,t) = 0. (4.12)

Zum anderen fliefit der gesamte Strom an der kontaktierten Seite durch
den Lastwiderstand und es gilt

(4.13)

Im dynamischen Gleichgewicht folgt die Spannung an jeder Position in
der Elektrode einem exponentiellen Abfall

w(at) = u(x) exp <i> . (4.14)
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Hierbei ist u(x) der jeweilige Startwert der exponentiellen Losung der
Spannung an dieser Position und 7 die gesuchte Zeitkonstante, die der
effektiven RC-Konstante des Bauteils entspricht. Das Einsetzen von Glei-
chung 4.14 in Gleichung 4.11 fithrt zu

Lu(z) = —R;{Cﬁ u(x). (4.15)

da? 7

Diese Differentialgleichung wird durch

u(z) = Up cos ( RE%CEQL) (4.16)

gelost. Hierbei ist Uy der Startwert der exponentiellen Losung der Span-
nung an der nicht kontaktierten Seite des Bauteils (z = 0). Gleichung
4.16 beschreibt somit die rdumliche Verteilung der Spannung fiir den
dynamischen Gleichgewichtszustand. Das Argument der Kosinusfunkti-
on ist auf Werte zwischen 0 und m/2 begrenzt. Aus den Gleichungen
4.9, 4.14 und 4.16 und mit i(z,t) = i(z)exp (—t/7) ergibt sich fiir die
rdumliche Verteilung des Stroms

i(z) = R, — U, W sin (@Q . (4.17)

Berticksichtigt man hierbei die Randbedingung aus Gleichung 4.13, er-
halt man

Ry, _
B () =1 (1.15)

mit 8 = \/RRCL/7 - . Die Begrenzung der physikalischen Losungen auf
den Bereich 0 < f < 7/2 fithrt zu nur einem moglichen Wert fiir 3.
Gleichung 4.18 kann numerisch nach S aufgelést werden und liefert die
effektive RC-Konstante

RiCg
B

Diese effektive RC-Konstante entspricht einer neuen Zeitkonstanten, welche

den exponentiellen Abfall in der grofflachigen Photodiode beschreibt.

T =

(4.19)
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4.2.2. Vergleich der exakten RC-Konstante mit der
geometrischen Ndherung

Um die exakte RC-Konstante mit Hilfe von Gleichung 4.19 bestimmen zu
koénnen, muss Gleichung 4.18 gelost werden. Da diese Gleichung analytisch
nicht 16sbar ist, erfolgt dies numerisch. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.8
dargestellt. Hierbei ist der Vergleich zwischen der exakten Zeitkonstante 7
und der auf die Bauteilgeometrie bezogenen Naherung 7, in welcher der
volle Elektrodenwiderstand beriicksichtigt wird, dargestellt. Dazu ist das
Verhéltnis der beiden Konstanten 7/7¢, tiber dem Verhéltnis zwischen
dem Elektroden- und dem Lastwiderstand Rg/Rj, aufgetragen.

Ist der Lastwiderstand im Vergleich zum Elektrodenwiderstand sehr gro8,
dann ist der Einfluss des Elektrodenwiderstands sehr gering und die ex-
akte RC-Konstante entspricht 7gy);. Fiir steigende Elektrodenwiderstéinde
wird der Einfluss auf die RC-Konstante grofler. Schon bei einem Elek-
trodenwiderstand, welcher noch um eine Gréflenordnung kleiner als der
Lastwiderstand ist, ist ein deutlicher Unterschied zwischen 7 und 7¢,; zu
erkennen. Fur hohere Elektrodenwiderstande sinkt 7 auf bis zu 41 % von
Trall - Das bedeutet, dass in diesem Fall die tatsidchliche RC-Konstante um
59 % kleiner ist, als die auf die Geometrie des Bauteils bezogene Néaherung.
Dieser signifikante Unterschied zeigt, dass der Flichenwiderstand der Elek-
trode eine entscheidende Rolle spielt. Der exakte Wert der RC-Konstante
muss somit tiber das Losen von Gleichung 4.18 und 4.19 bestimmt werden.

Um den moglichen Wertebereich des Verhéltnisses von Elektroden- und
Lastwiderstand (Rg/Ry) in organischen Photodioden zu identifizieren,
werden die Flachenwiderstinde der benutzten Elektrodenmaterialien bei-
spielhaft untersucht. Die verwendeten Riickkontakte bestehen in der Regel
aus Metallen und weisen keinen relevanten Flichenwiderstand auf. Im
Gegensatz dazu bestehen die der Lichtquelle zugewandten transparenten
Elektroden iiblicherweise aus I'TO oder &hnlichen Metalloxiden mit Wi-
derstandswerten von 10 bis 30/0 [107]. Polymerelektroden (z.B. aus
PEDOT:PSS) sind zwar kostengiinstiger, mechanisch flexibler und fliissig
prozessierbar [13, 108], besitzen jedoch teilweise einen deutlich hoheren
Fliachenwiderstand von 50 bis 4002/0 [106].

Fiir die folgende Abschitzung wird von quadratischen Bauteilen ausge-
gangen (I = b). In diesem Fall entspricht der Elektrodenwiderstand dem
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Abbildung 4.8.: Vergleich zwischen der exakten Zeitkonstante ¥ und der Zeit-
konstante unter voller Berticksichtigung des Elektrodenwiderstands 7¢,1. Das
Verhaltnis dieser beiden Konstanten ist iiber dem Verhéaltnis zwischen dem
Elektroden- und dem Lastwiderstand aufgetragen.

Flachenwiderstand des verwendeten Materials (siche Gleichung 4.6). Geht
man von einem fiir transiente Messungen typischen Lastwiderstand von
Ry, = 509 aus [96, 99|, variiert das Verhéltnis Rg/Ry, sehr stark mit
dem verwendeten Material fiir die Elektrode. Fiir eine ITO-Elektrode liegt
des Verhiltnis abhéngig von dem exakten Wert des Fliachenwiderstands
bei 0,2 bis 0,6. Eine PEDOT:PSS-Elektrode fithrt zu Werten von 1 bis
8. Abbildung 4.8 verdeutlicht, dass fiir beide Materialien der Einfluss des
Elektrodenwiderstands auf die RC-Konstante signifikant ist.

4.3. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden RC-Effekte in Messungen von transienten Pho-
tostromen von organischen Solarzellen bzw. Photodioden untersucht. Mit
Hilfe dieser transienten Experimente lassen sich detaillierte Informationen
iiber die Material- und somit Simulationsparameter der verwendeten Ma-
terialien gewinnen. Eine Uberlagerung der transienten Messungen durch
RC-Effekte erschwert diese Parameterbestimmung. Zu diesem Zweck wurde
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eine Methode entwickelt, welche die RC-Effekte aus transienten Messungen
eliminiert und mit deren Hilfe man somit aus dem gemessenen Gesamt-
strom den Leitungsstrom bestimmen kann. Die Methode wurde anhand
von simulierten transienten Stromantworten tiberpriift. Anschlieend wur-
den mit dieser Methode die RC-Effekte aus transienten Messungen von
organischen Photodioden mit unterschiedlichen aktiven Schichtdicken eli-
miniert. Mit Hilfe des auf diese Weise bestimmten Leitungsstroms konnten
Aussagen tiiber die energetische Verteilung der Fallenzustdnde im Absor-
bermaterial getroffen werden. Eine direkte Parameterbestimmung aus
dem gemessenen Gesamtstrom war dagegen nicht moéglich. Somit ist die
Rekonstruktion des Leitungsstroms eine wichtige Methode, um die Bestim-
mung von Materialparametern auch bei von RC-Effekten iiberlagerten
Messungen zu ermoglichen.

Diese Methode setzt jedoch voraus, dass die RC-Konstante des Messsys-
tems bekannt ist. Im Fall von grofiflichigen organischen Photodioden mit
signifikantem Elektrodenwiderstand ergibt sich diese nicht direkt aus den
verwendeten Komponenten und der Bauteilgeometrie. Aus diesem Grund
wurde die exakte RC-Konstante von grofiflichigen rechteckigen organischen
Photodioden analytisch hergeleitet. Die so bestimmte exakte Zeitkonstan-
te wurde mit der geometrischen Naherung verglichen und es zeigte sich,
dass sie um bis zu 59 % keiner ausfillt. Des Weiteren konnte gezeigt wer-
den, dass auch fiir die iiblicherweise verwendeten Elektrodenmaterialien
in organischen Photodioden der Unterschied zwischen tatsédchlicher und
gendherter Zeitkonstante signifikant ist.



5. Einfluss des raumlichen
Absorptionsprofils auf
die Leistung von
organischen Solarzellen

In diesem Kapitel wird der Einfluss des rdumlichen Absorptionsprofils
innerhalb der aktiven Schicht einer organischen Solarzelle auf ihre
elektrischen Kenngrofien untersucht. Zu diesem Zweck wird zundchst
das Absorptionsprofil in einer Bauteilarchitektur ermittelt und unter
Verwendung eines optical Spacers verdandert. Anschlieffend werden die
Auswirkungen dieser verschiedenen Absorptionsprofile auf die Kennlinie
der Solarzelle untersucht. Um diese Zusammenhdnge zu verstehen, werden
kiinstliche Extremfille des Absorptionsprofils generiert und der Finfluss
auf den Ladungstragertransport analysiert. Anschliefend wird der Ort der
Photonenabsorption innerhalb der aktiven Schicht systematisch variiert
und zusdatzlich der Einfluss von stark asymmetrischen Beweglichkeiten
von Elektronen und Lochern auf die gewonnenen Erkenninisse untersucht.
Die Absorption sollte demnach maglichst in der Mitte der aktiven Schicht
stattfinden, um den Wirkungsgrad der Solarzelle zu optimieren. !

Um wirtschaftlich konkurrenzfahige organische Solarzellen herstellen zu
konnen, muss der Wirkungsgrad der Bauteile erhoht werden. Damit dieses
Ziel erreicht werden kann, miissen nicht nur die organischen Materialien
weiter verbessert werden, sondern auch das Lichtmanagement innerhalb der
Bauteile optimiert werden. Eine Moglichkeit den Wirkungsgrad zu erhéhen

! Teile der in diesem Kapitel vorgestellten Ergebnisse sind in Referenz [109] verdffent-
licht.
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ist, die Form des rdumlichen Absorptionsprofils innerhalb der Solarzelle so
zu verdndert, dass die Anzahl der absorbierten Photonen in dem Absorber
maximiert wird [110]. Durch die Verwendung von funktionalen Schichten
konnen die Interferenzeffekte beeinflusst werden, sodass die Absorption
innerhalb der aktiven Schicht steigt. Diese zusétzlichen Zwischenschichten
(englisch: optical spacer) sollten eine moglichst hohe Transmission und
eine gute elektrische Leitfdhigkeit aufweisen und bestehen in der Regel
aus elektrisch dotierten organischen Halbleitern oder Metalloxiden [111-
113]. Dieser Ansatz ist vor allem fiir Bauteile mit vielen verschiedenen
Materialschichten, wie z.B. fiir organische Tandem-Solarzellen, sinnvoll [43].
Allerdings wird durch die Verwendung der optical Spacer nicht nur die
Anzahl der absorbierten Photonen, sondern auch der Ort der Absorption
innerhalb der aktiven Schicht verdndert. Aus diesem Grund wird in diesem
Kapitel der Einfluss des raumlichen Absorptionsprofils auf die elektrischen
Figenschaften der Solarzelle untersucht.

5.1. Simulierte Absorptionsprofile

Zunéchst wird die Form des rdumlichen Absorptionsprofils innerhalb einer
organischen Solarzelle mit einer aktiven Schicht aus PCDTBT:PC,;BM
untersucht. Der Schichtaufbau der Solarzelle besteht aus 125nm ITO,
20nm PEDOT:PSS, 90 nm PCDTBT:PC7;BM, 5 nm Kalzium und 200 nm
Aluminium auf einem Glassubstrat und ist in Abbildung 5.1a schematisch
dargestellt. Um die Auswirkungen eines optical Spacers auf die Absorption
in der Solarzelle zu untersuchen, ist zwischen dem Absorber und der Kalzi-
umschicht optional eine 65 nm dicke Schicht aus mit Aluminium dotiertem
Zinkoxid (ZnO:Al) eingefiigt. Abbildung 5.1b zeigt die simulierten Absorp-
tionsprofile innerhalb der aktiven Schicht mit und ohne den optical Spacer.
Es ist deutlich zu erkennen, dass ohne die zusétzliche ZnO:Al-Schicht das
Absorptionsprofil ein stark ausgepragtes Maximum in der Mitte der aktiven
Schicht besitzt. Im Gegensatz dazu weist das Profil mit der zusétzlichen
ZnO:Al-Schicht ein deutliches Minimum in dem Absorber auf.
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Abbildung 5.1.: (a) Schematische Darstellung des Schichtaufbaus der untersuch-
ten Solarzelle mit einem optionalen optical Spacer aus ZnO:Al. (b) Absorptions-
profil innerhalb der aktiven Schicht mit und ohne optical Spacer.

Tabelle 5.1.: Durch das Anpassen an experimentelle Ergebnisse bestimmte
wichtige Simulationsparameter fiir die Beschreibung des Ladungstragertransports
in PCDTBT:PC71 BM.

Parameter Wert
Beweglichkeit der Elektronen 2 -107° %z
Beweglichkeit der Locher 7-1076 %s
Trapzustdnde im Akzeptor 5-10% ﬁ
Trapzustinde im Donator 1-10% #

Um den Einfluss der beiden unterschiedlichen Absorptionsprofile auf die
elektrischen Kenngréflen der organischen Solarzelle zu untersuchen, werden
elektrische Simulationen durchgefithrt. Die Parameter fiir die elektrische
Simulation wurden durch das Anpassen der simulierten J-U-Kennlinien
an experimentelle Ergebnisse bestimmt. Die auf diese Weise bestimmten
wichtigen Parameter fiir den Ladungstrigertransport in PCDTBT:PC7; BM
sind in Tabelle 5.1 aufgefiihrt.

Die resultierenden J-U-Kennlinien mit und ohne optical Spacer sind in
Abbildung 5.2 zu sehen. Die beiden Kennlinien wurden hierbei auf den
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Abbildung 5.2.: Skalierte J-U-Kennlinie der untersuchten Solarzelle unter Be-

leuchtung mit und ohne optical Spacer.

Betrag ihrer Kurzschlussstromdichte normiert, um die unterschiedlichen
Formen zu veranschaulichen. Die zuséitzliche ZnO:Al-Schicht fiihrt zu einer
Verringerung des Fiillfaktors von 69,5 % auf 64,1 %. Dieser Unterschied des
Fiillfaktors kann nicht mit der unterschiedlichen Anzahl von absorbierten

Photonen in der aktiven Schicht erklart werden.

5.2. Kiinstlich erzeugte Absorptionsprofile

Um den Einfluss des rdumlichen Absorptionsprofils innerhalb der aktiven
Schicht auf den Fiillfaktor der Solarzelle zu verstehen, werden die bei-
den Absorptionsprofile in Abbildung 5.1b durch zwei kiinstlich erzeugte
Extremfalle dieser Absorptionsprofile ersetzt. Diese Extremfélle sind in
Abbildung 5.3 skizziert. Oberhalb der Absorptionsprofile sind jeweils die
Bereiche des Absorbers, der Anode (A) und der Kathode (K) schema-
tisch veranschaulicht. Mit diesen Profilen soll der im vorangegangenen
Abschnitt beschriebene Effekt untersucht werden. In dem in Abbildung 5.3a
gezeigten Absorptionsprofil findet die Absorption ausschlielich in einem
20 nm breiten Bereich in der Mitte der aktiven Schicht statt. In den rest-
lichen Bereichen werden keine Photonen absorbiert. Im Gegensatz dazu
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Abbildung 5.3.: Schematische Darstellung der kiinstlich erzeugten Extremfille
des Absorptionsprofils. (a) Absorption in der Mitte der aktiven Schicht und (b)
Absorption in den Randgebieten der aktiven Schicht. Oberhalb der Absorptions-
profile sind jeweils die Bereiche des Absorbers, der Anode (A) und der Kathode
(K) angegeben.

ist in Abbildung 5.3b ein Absorptionsprofil zu sehen, in dem nur in den
beiden 10 nm breiten Randgebieten der aktiven Schicht Photonen absor-
biert werden. Dabei ist die Anzahl der absorbierten Photonen fiir beide
Absorptionsprofile identisch.

In Abbildung 5.4 sind die entsprechenden J-U-Kennlinien mit den beiden
kiinstlichen Absorptionsprofilen als Eingangsparameter dargestellt. Fir
diese elektrische Simulation wird kein Quenching der Ladungstrager an den
Elektroden angenommen. Dieser Mechanismus wiirde zu noch grofieren
Unterschieden in den Kennlinien fithren. Die Kennlinien zeigen deutlich,
dass die beiden kiinstlich erzeugten Absorptionsprofile einen groffen Einfluss
auf die elektrischen Kenngroflen der Solarzelle haben. Wahrend sich die
Leerlaufspannung nur leicht verdndert, sinkt die Kurzschlussstromdichte
von 3,0mA /cm? bei mittiger Absorption auf 2,3mA /cm? bei Absorption
in den Randgebieten. Dieser Abfall der Kurzschlussstromdichte tritt auf,
obwohl in beiden Fillen die Anzahl der absorbierten Photonen in der
aktiven Schicht gleich ist. AuBlerdem sinkt der fiir den Wirkungsgrad
wichtige Fillfaktor von 79,9 % bei mittiger Absorption auf 48,6 % bei
Absorption in den Randgebieten.
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Abbildung 5.4.: J-U-Kennlinie der untersuchten Solarzelle mit der kiinstlich

erzeugten Absorption in der Mitte und kiinstlich erzeugten Absorption in den
Randgebieten.

Dieses Verhalten kann mit dem Einfluss von Drift und Diffusion auf
den Ladungstriagerstrom innerhalb der aktiven Schicht erklért werden.
Die gesamte Stromdichte im Bauteil berechnet sich aus der Summe der
Elektronen- und Locherstromdichte. Bei einer zeitlich konstanten Beleuch-
tung und unter Vernachlédssigung von Rekombinationsverlusten ist die
gesamte Stromdichte innerhalb des Bauteils rdumlich konstant. Damit die
Solarzelle die maximale Photostromdichte generiert, miissen alle Elektronen
zu der Kathode und alle Locher zu der Anode transportiert und dort aus
dem aktiven Material extrahiert werden. Im Folgenden wird der Einfluss des
rdumlichen Absorptionsprofils nur anhand des Loéchertransports diskutiert.
Ahnliche Effekte ergeben sich auch fiir den Transport der Elektronen.

Die raumlichen Locherstromdichten unter Kurzschlussbedingungen (U =
0V) und fir Absorption in der Mitte bzw. in den Randgebieten sind in
Abbildung 5.5a und b dargestellt. Negative Werte implizieren Stromdich-
ten nach links, in Richtung der Anode, und positive Werte implizieren
Stromdichten nach rechts, in Richtung der Kathode. Da die bimolekulare
Rekombination bei diesen Ladungstragerdichten vernachlassigbar ist, ver-
dndert sich die rdumliche Locherstromdichte ausschliefSlich an den Orten,
an denen Photonen absorbiert und somit Locher generiert werden. Aus
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Abbildung 5.5.: Rdumlich aufgeloste Locherstromdichten innerhalb der aktiven
Schicht unter Kurzschlussbedingungen (U = 0V) fiir Absorption (a) in der Mitte
und (b) in den Randgebieten.

diesem Grund sieht man in 5.5a eine rdumliche Anderung in der Mitte
des Absorbers, withrend in 5.5b ausschlieBlich eine Anderung in den Rand-
gebieten der aktiven Schicht stattfindet. Bei mittiger Absorption ist die
Locherstromdichte im gesamten Absorber negativ, d.h. alle Locher flieffen
in Richtung der Anode. Bei Absorption in den Randgebieten der aktiven
Schicht ist die Locherstromdichte in einem kleinen Gebiet am rechten Rand
positiv, d.h. diese Locher flielen in Richtung der Kathode.

Um den ortsabhéngigen Einfluss von Drift und Diffusion auf die Stromdich-
te zu illustrieren, sind das elektrische Feld, die Elektronen- und die Locher-
dichte unter Kurzschlussbedingungen in Abhéngigkeit von der Position in
der aktiven Schicht in Abbildung 5.6a und b dargestellt. Abbildung 5.6a
zeigt die physikalischen Grofien fir mittige Absorption, wiahrend sie in Ab-
bildung 5.6b fiir Absorption in den Randgebieten dargestellt sind. Analog
zu Abbildung 5.3 befindet sich in diesen Abbildungen die Anode auf der lin-
ken und die Kathode auf der rechten Seite. Aufgrund der guten Extraktion
der Locher aus dem Absorber in die Kathode sinkt die Locherdichte auf der
rechten Seite deutlich im Vergleich zur iibrigen aktiven Schicht ab. Dieser
Gradient fiihrt fiir beide Absorptionsprofile in diesem Bereich zu einem
starken in Richtung der Kathode gerichteten Diffusionsstrom. Wegen der
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Abbildung 5.6.: Riaumliche Verteilung der Ladungstriagerdichten (ne und ny,) und
des elektrischen Felds E innerhalb der aktiven Schicht unter Kurzschlussbedin-
gungen (U = 0V) fiir Absorption (a) in der Mitte und (b) in den Randgebieten
der aktiven Schicht.

verringerten Locherdichte in diesem Randgebiet ist der entgegengesetzt
orientierte Driftstrom, der proportional zu der Ladungstragerdichte ist,
relativ schwach. Somit flieen die photogenerierten freien Locher in diesem
Bereich in Richtung der Kathode und werden dort aus dem Absorber
extrahiert. Dieser Effekt kann als Oberflachenrekombination an der Grenz-
fliche zwischen der aktiven Schicht und der Kathode beschrieben werden
und fithrt unter Kurzschlussbedingungen bei Absorption in den Rand-
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gebieten zu der positiven Locherstromdichte in dem rechten Randgebiet
(siehe Abbildung 5.5b). Diese auf der Kathodenseite extrahierten Locher
tragen nicht zu der Photostromdichte der Solarzelle bei und fithren zudem
durch Rekombination mit Elektronen in der Kathode zu einer weiteren
Verringerung der Photostromdichte.

Im Gegensatz dazu ist bei mittiger Absorption die Dichte der Loécher
auf der rechten Seite der aktiven Schicht (Abbildung 5.6a) wesentlich
kleiner als bei der Absorption in den Randgebieten (Abbildung 5.6b).
Somit ist die Oberflichenrekombination unter Kurzschlussbedingungen
vernachldssigbar klein und nahezu alle generierten Locher driften nach
links zu der Anode und tragen zur Photostromdichte des Bauteils bei
(Abbildung 5.5a). Aus diesem Grund ist die Kurzschlussstromdichte bei
der Absorption in der Mitte des Absorbers deutlich grofier als bei der
Absorption in den Randgebieten.

Eine Erhohung der angelegten Spannung fithrt zu einer Verringerung des
Betrags des elektrischen Felds innerhalb der aktiven Schicht, da die ange-
legte Spannung der Built-in-Spannung entgegen wirkt. Die ortsabhédngigen
Locherstromdichten bei einer angelegten Spannung von 0,7 V fiir die beiden
verschiedenen Absorptionsprofile sind in Abbildung 5.7a und b dargestellt.
Bei einer angelegten Spannung von 0,7V befindet sich die Solarzelle fast
unter Leerlaufbedingungen (siehe Abbildung 5.4). Bei mittiger Absorp-
tion driften auch bei dieser angelegten Spannung nahezu alle Locher in
Richtung der Anode. Aus diesem Grund ist der Betrag der Photostrom-
dichte mit diesem Absorptionsprofil bei einer angelegte Spannung von
0,7V anndhernd identisch wie im Kurzschlussfall und der Fiillfaktor der
dazugehorigen Kennlinien ist entsprechend grof§ (siehe Abbildung 5.4). Im
Gegensatz dazu ist die diffusionsinduzierte Locherstromdichte in Richtung
der Kathode auf der rechten Seite der aktiven Schicht bei Absorption in
den Randgebieten und einer angelegten Spannung von 0,7 V deutlich hoher
als unter Kurzschlussbedingungen. Somit gehen mehr Loécher aufgrund
von Oberflichenrekombination an der Grenzfliche zwischen Absorber und
Kathode verloren und der Betrag der Photostromdichte sinkt signifikant
gegeniiber dem Kurzschlussfall. Diese Verringerung des Betrags der Pho-
tostromdichte fithrt zu dem schlechten Fiillfaktor der Kennlinie.
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Abbildung 5.7.: Rdumlich aufgeloste Locherstromdichten innerhalb der aktiven
Schicht bei einer angelegten Spannung von 0,7V fir Absorption (a) in der Mitte
und (b) in den Randgebieten.

Es kann festgehalten werden, dass Drift und Diffusion innerhalb der akti-
ven Schicht stark ortsabhéngige Groflen sind und im Zusammenspiel die
Richtung des Ladungstragerstroms festlegen. Deshalb hat der Ort der Pho-
tonenabsorption bzw. der Ladungstragergeneration einen entscheidenden
FEinfluss auf die Leistungsfihigkeit einer organischen Solarzelle.

5.2.1. Variables Absorptionsprofil

Im vorangegangenen Abschnitt wurde gezeigt, dass der Ort der Absorption
innerhalb der aktiven Schicht einer organischen Solarzelle die Leistung
des Bauteils mafigeblich beeinflusst. Der Grund hierfiir ist das komplexe
ortsabhingige Zusammenspiel zwischen Drift und Diffusion. Da beide
Grofen linear von der Mobilitdt p der Ladungstréager abhéngen (siehe
Abschnitt 3.2.3) und die Mobilitdt der Elektronen und Locher im vorlie-
genden Fall deutlich voneinander abweichen (siehe Tabelle 5.1), wird in
diesem Abschnitt der Einfluss des Absorptionsorts auf den Wirkungsgrad
einer organischen Solarzelle systematisch untersucht. Dazu wird der Ort
der Absorption innerhalb der aktiven Schicht variiert. Die Absorption
findet ausschliefflich in einem 20 nm breiten Bereich statt. Dieser wird
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Abbildung 5.8.: Schematische Darstellung des kiinstlichen Absorptionsprofils
bei variablem Absorptionsort. Die Absorption findet ausschliellich in einem
20nm breiten Bereich statt, welcher von der Seite der Anode (links) zu der
Kathodenseite (rechts) verschoben wird.

kontinuierlich von der Anodenseite zur Seite der Kathode durch die Absor-
berschicht verschoben (siche Abbildung 5.8). Der Absorptionsbereich wird
hierbei in 5 nm-Schritten von links nach rechts bewegt. Die Anzahl der
absorbierten Photonen in der aktiven Schicht ist fiir alle unterschiedlichen
Absorptionsorte konstant und es wird kein Quenching der Ladungstriger
an den Elektroden angenommen.

Fiir jeden der Absorptionsorte werden die entsprechenden J-U-Kennlinien
simuliert und jeweils der Fiullfaktor sowie die maximale Leistungsdichte der
organischen Solarzelle bestimmt. Die Resultate werden in Abbildung 5.9
gezeigt. x ist hierbei die Position der Mitte des Absorptionsbereichs und
bezieht sich auf den Abstand zur PEDOT:PSS-Schicht. Sowohl der Fiill-
faktor als auch die normierte maximale Leistungsdichte nehmen bei einer
Absorption in der Mitte der aktiven Schicht (z = 45nm) ihren gréfiten
Wert ein. Verschiebt man die Absorption in Richtung der Anode oder
der Kathode, werden beide Parameter deutlich kleiner. Der Fiillfaktor
variiert von 79,9 % bei mittiger Absorption bis 57,2 % bei Absorption auf
der Seite der Anode und 57,0 % bei Absorption auf der Kathodenseite.
Folglich sinkt die maximale Leistungsdichte im Vergleich zu der optimalen
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Abbildung 5.9.: Fillfaktor und normierte maximale Leistungsdichte der unter-
suchten organischen Solarzelle bei lokaler Absorption. Die Absorption findet nur
innerhalb eines 20 nm breiten Bereichs statt. Die Mitte dieses Absorptionsbe-
reichs wird in 5 nm-Schritten von der linken Seite (x = 10nm) zur rechten Seite
(z = 80 nm) verschoben.

maximalen Leistungsdichte bei mittiger Absorption auf 61,8 % und 61,5 %
bei Absorption auf der Anoden- bzw. Kathodenseite.

Die Verringerung des Fiillfaktors und der maximalen Leistungsdichte bei
Absorption in der Nahe der Kathode kann durch die im vorangegangenen
Abschnitt beschriebene Diffusion der Locher zur Kathode und die anschlie-
Bende Oberflichenrekombination erklart werden. Bei der Absorption auf
der Anodenseite sind Verluste von Elektronen fiir die Verringerung der
beiden Parameter verantwortlich. Analog zu den Lochern auf der Seite der
Kathode werden hier generierte Elektronen einem hohen Diffusionsstrom
in Richtung der Anode ausgesetzt. Das fiihrt dazu, dass schon bei relativ
kleinen angelegten Spannungen die Elektronen in die Anode extrahiert
werden und dort mit Lochern rekombinieren. Um den Wirkungsgrad der
organischen Solarzelle zu optimieren, sollte die Absorption der Photonen
und somit die Generation der freien Ladungstriager moglichst in der Mitte
der aktiven Schicht stattfinden.
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5.2.2. Variables Absorptionsprofil mit asymmetrischen
Beweglichkeiten von Elektronen und Lochern

Wie in den vorangegangen Abschnitten erldutert, sollte die Absorption
moglichst in der Mitte der aktiven Schicht stattfinden, um den Wirkungs-
grad der Solarzelle zu optimieren. Die Beweglichkeit von Elektronen und
Lochern in den aktiven Schichten von organischen Solarzellen weisen je-
doch teilweise eine deutlich stirkere Asymmetrie auf als die Parameter
in Tabelle 5.1 [94, 100]. Folglich ist es wichtig zu untersuchen, welche
Auswirkungen stark asymmetrische Beweglichkeiten von Elektronen und
Lochern auf die bisherigen Ergebnisse haben. Dazu werden die Mobilité-
ten gegeniiber den in Tabelle 5.1 prasentierten Parametern exemplarisch
so verdndert, dass die Beweglichkeit der Elektronen um eine Zehnerpo-
tenz auf p, = 2-107*m?/Vs erhéht und die Beweglichkeit der Locher
um eine Zehnerpotenz auf u, = 7- 1077 m?/Vs verringert wird. Damit
ist die Beweglichkeit der Elektronen um mehr als zwei Zehnerpotenzen
grofler als die der Locher.

Mit diesen verdnderten Parametern werden fiir die Absorptionsorte aus Ab-
bildung 5.8 erneut die J-U-Kennlinien der organischen Solarzelle simuliert.
Die resultierenden Fiillfaktoren und normierten maximalen Leistungs-
dichten in Abhéangigkeit des Orts der Absorption sind in Abbildung 5.10
dargestellt. Der grofite Fiillfaktor von 82,8 % wird bei einer Absorption
um den Ort x = 40nm und die gréffite maximale Leistungsdichte wird
bei einer Absorption um den Ort z = 35 nm erreicht. Die hochsten Werte
der beiden Parameter liegen in diesem Fall nicht genau auf dem Ort fiir
mittige Absorption (z = 45nm), sondern ndher an der Anode und somit
néher an der Extraktionsseite der im Vergleich zu den Elektronen deutlich
langsameren Locher. Jedoch fiihrt mittige Absoprtion ebenfalls zu einem
Fiillfaktor von 82,3 % und zu 99 % des optimalen Leistungswerts. Auch fiir
diese Beweglichkeiten der Ladungstriager ist eine deutliche Abnahme der
beiden Parameter bei einer Absorption in den Randgebieten in der Néhe
der Elektroden zu sehen. Der Fiillfaktor sinkt auf 63,2 % bei der Absorpti-
on auf der Anodenseite und 55,8 % bei der Absorption auf der Seite der
Kathode. Die maximale Leistungsdichte sinkt auf 66,7 % und 57,2 % des
optimalen Werts bei einer Absorption auf der Kathoden- bzw. Anodenseite.
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Abbildung 5.10.: Fillfaktor und normierte maximale Leistungsdichte der un-
tersuchten organischen Solarzelle bei lokaler Absorption. Hierbei wurde die
Beweglichkeit der Elektronen im Vergleich zu den urspriinglich verwendeten
Parametern (siehe Abbildung 5.9) um eine GréBenordnung vergrofiert und die
Beweglichkeit der Lécher um eine Gréfienordnung verkleinert. Die Absorption
findet nur innerhalb eines 20 nm breiten Bereichs statt. Die Mitte dieses Ab-
sorptionsbereichs wird in 5 nm-Schritten von der linken Seite (z = 10nm) zur
rechten Seite (z = 80 nm) verschoben.

Somit kann die Aussage, dass fiir einen optimalen Wirkungsgrad der Solar-
zelle die Absorption moglichst in der Mitte der aktiven Schicht stattfinden
sollte, auch fiir stark asymmetrische Beweglichkeiten von Elektronen und
Lochern bestétigt werden.

5.3. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde der Einfluss des rdumlichen Absorptionsprofils auf
die Leistung von organischen Solarzellen untersucht. Dazu wurde zunéchst
mit Hilfe eines optical Spacers das Absorptionsprofil in einer Bauteilstruk-
tur verdandert und der Einfluss auf die J-U-Kennlinien untersucht. Hierbei
stellte sich heraus, dass ein Absorptionsprofil mit maximaler Absorption
in der Mitte der aktiven Schicht zu Kennlinien mit einem besseren Fiill-
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faktor fiihrt als ein Absorptionsprofil mit einem Minimum in der Mitte
der aktiven Schicht. Um den Effekt genauer zu beleuchten, wurden zwei
kiinstlich erzeugte Extremfille des Absorptionsprofils verwendet und die
Auswirkung auf das ortsabhéngige Zusammenspiel zwischen Drift und
Diffusion innerhalb der aktiven Schicht herausgearbeitet. Freie Locher in
unmittelbarer Niahe zur Kathode diffundieren in Richtung der Kathode,
um dort mit Elektronen zu rekombinieren und somit die Photostrom-
dichte des Bauteils zu verringern. Analog dazu fithrt die Generation von
Elektronen in der Ndhe der Anode zu Oberflichenrekombination an der
Grenzfliche zwischen Anode und Absorber.

Anschlieflend wurde der Ort der Absorption innerhalb des Absorbers
kontinuierlich variiert und der Einfluss auf die Leistung der organischen
Solarzelle bestimmt. Hierbei wurde auch untersucht, inwiefern sehr asym-
metrische Beweglichkeiten von Elektronen und Loéchern diesen Einfluss
verdndern. Allgemein gilt, dass, um das volle Potential der Solarzelle auszu-
schopfen, die Absorption der Photonen und somit die Erzeugung der freien
Ladungstriager moglichst in der Mitte der aktiven Schicht stattfinden sollte.






6. Organische
Mehrfach-Solarzellen

In diesem Kapitel wird die optische Simulation von organischen Mehrfach-
Solarzellen vorgestellt. Hierbei wird gezeigt, wie diese Solarzellen unter
Verwendung des Simulationsmodells zeitsparend optimiert werden konnen.
Im ersten Teil des Kapitels werden Tandem-Solarzellen behandelt.
Zundchst wird eine Tandem-Solarzelle mit zwei gleichen Absorbern
aus PTB7-Th:PCy BM untersucht und die aktiven Schichtdicken auf
eine maximale Photostromdichte des Bauteils optimiert. Mit Hilfe der
so bestimmten Schichtdickenkonfiguration ldsst sich experimentell eine
Tandem-Solarzelle mit einem Wirkungsgrad von tber 9% realisieren.
Dieser Wert stimmt gut mit dem aus der Simulation abgeschdtzten Wert
tberein. Der Wirkungsgrad einer Tandem-Solarzelle mit komplementdren
Absorbermaterialien lasst sich auf deutlich iber 10 % steigern. Im ndchsten
Abschnitt wird eine Modellerweiterung prasentiert, die es ermdglicht
schichtdickenabhdngige interne Quanteneffizienzen bei der Bestimmung
der idealen Schichtdickenkonfiguration zu berticksichtigen. Auf diese
Weise fihrt die Optimierung und die Abschdtzung der Wirkungsgrade
der Bauteile zu deutlich realistischeren FErgebnissen. Der zweite Teil
dieses Kapitels beschiftigt sich mit organischen Tripel-Solarzellen.
Hier wird zundchst ein Bauteil mit drei gleichen Absorbermaterialien
untersucht, welches im Vergleich zu entsprechenden Tandem-Solarzellen
keine Effizienzsteigerung aufweist. Dies ldsst sich unter anderem durch
die erhohte parasitiare Absorption in dem Bauteil begrinden. Im darauf
folgenden Abschnitt kann jedoch gezeigt werden, dass eine Tripel-Solarzelle
mit komplementdaren Absorbern potenziell einen Wirkungsgrad von iber
11 % liefern kann.
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Durch die potenzielle mechanische Flexibilitdt von organischen Solarzellen
ertffnen sich im Vergleich zu konventionellen Solarzellen eine Vielzahl
neuer Anwendungsbereiche. Trotzdem sind fiir den kommerziellen Erfolg
dieser Technologie gute Wirkungsgrade der Bauteile wichtig. Der aktuelle
Rekordwirkungsgrad von organischen Einfach-Solarzellen betrédgt im La-
bormafistab 11,1 % (Stand April 2015) [22]. Vergleicht man diesen Wert
mit Rekordwirkungsgraden von Einfach-Solarzellen aus Silizium, so liegen
diese bei 25,6 % und 20,8 % fiir kristallines bzw. multikristallines Silizium
[114, 115]. Der Wirkungsgrad von kommerziell erhéltlichen Photovoltaik-
modulen aus diesen Materialien betriagt 22,9 % bzw. 18,5% [115]. Die
Effizienz von organischen Solarzellen muss also weiter gesteigert werden.
Ein vielversprechender Ansatz die Effizienz der Bauteile zu erhéhen ist
die Verwendung von Mehrfach-Solarzellen. Hierbei werden mehrere Ab-
sorberschichten in einem Bauteil verbaut, um mehr Sonnenlicht in freie
Ladungstrager umwandeln zu kénnen. Es konnen dabei verschiedene Absor-
bermaterialien mit unterschiedlichen spektralen Absorptionseigenschaften
kombiniert werden, damit ein groflerer Bereich des Sonnenspektrums in
elektrische Energie umgewandelt werden kann und Thermalisierungsver-
luste verringert werden kénnen [116, 117]. Neben diesem weitverbreiteten
Konzept gibt es im Fall von organischen Mehrfach-Solarzellen aulerdem
den Ansatz mehrfach den gleichen Absorber in einem Bauteil zu verwen-
den. Dadurch wird trotz der relativ diinnen aktiven Schichten insgesamt
eine hohe Absorption in diesen Schichten erzielt [118, 119]. Um eine ver-
gleichbar hohe Absorption in einer einzelnen aktiven Schicht zu erreichen,
miisste diese deutlich dicker sein und wiirde aufgrund der relativ geringen
Beweglichkeiten in organischen Halbleitern zu signifikanten elektrischen
Verlusten und somit zu einer deutlich verschlechterten Effizienz fiithren
[120, 121]. Der aktuelle Rekordwirkungsgrad einer organischen Mehrfach-
Solarzelle liegt bei {iber 11 % und wurde mit einer seriell verschalteten
Tripel-Solarzelle erzielt [20].

Im Fall von seriell verschalteten Bauteilen flieit durch jede Subzelle der
Mehrfach-Solarzelle der gleiche Strom. Das fithrt dazu, dass der Strom der
gesamten Solarzelle immer durch die schwéchste Subzelle limitiert wird
[122]. Die Mehrfach-Solarzelle muss also so entworfen werden, dass der
Photostrom der limitierenden Subzelle méglichst maximal ist. Somit kon-
nen die Schichtdicken der Absorber nicht unabhéngig voneinander variiert
werden und der Raum der sinnvollen Schichtdickenkonfigurationen wird
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signifikant eingeschriankt [123-125]. Um die optimale Schichtdickenkonfi-
guration zu finden, miissen die Schichtdicken der Absorber unabhéngig
voneinander variiert werden. Da diese Optimierung im Experiment sehr
materialintensiv und zeitaufwendig ist, bietet es sich an, sie simulativ
durchzufiithren. Dazu wird fiir jede Schichtdickenkonfiguration das Bauteil
optisch simuliert und jeweils die Absorption in den einzelnen Absorbern
ausgewertet [116, 117, 119].

In diesem Kapitel wird der Schichtaufbau von seriell verschalteten or-
ganischen Mehrfach-Solarzellen untersucht und optimiert. Des Weiteren
werden potenzielle Wirkungsgrade der Bauteile abgeschétzt. Hierbei wird
darauf Wert gelegt, dass die simulierten Bauteile experimentell am Licht-
technischen Institut realisierbar sind. Das bedeutet zum einen, dass die
gewdhlten Elektroden und Rekombinationszonen im Experiment bereits
gute Resultate gezeigt haben. Zum anderen wird darauf geachtet, dass
die aktiven Schichten nicht beliebig dick sind, um elektrische Verluste
zu minimieren. Aus diesem Grund werden die aktiven Schichtdicken im
Folgenden prinzipiell nicht dicker als 200 nm gewéhlt.

6.1. Tandem-Solarzellen

Die einfachste Mehrfach-Solarzelle ist die Tandem-Solarzelle. Hierbei wer-
den zwei Absorberschichten fiir die Lichtabsorption verwendet. In diesem
Abschnitt werden sowohl Bauteile mit zwei gleichen Absorbern als auch
Bauteile mit zwei unterschiedlichen Absorbern untersucht.

6.1.1. Tandem-Solarzellen mit zwei
gleichen Absorbermaterialien

Im Folgenden wird der Schichtaufbau einer Tandem-Solarzelle mit zwei
aktiven Schichten aus PTB7-Th:PC7;BM untersucht und optimiert. Ei-
ne schematische Darstellung des Schichtaufbaus des untersuchten Bau-
teils ist in Abbildung 6.1a zu sehen. Er besteht aus 125 nm ITO, 35 nm
ZnQ, einer variablen Absorberschicht aus PTB7-Th:PC~;BM, 90 nm HTL-
Solar, 35nm ZnO, einer zweiten variablen Absorberschicht aus PTB7-
Th:PC71BM, 10nm MoO3z und 100 nm Silber. Hierbei dienen die beiden
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Abbildung 6.1.: (a) Schematische Darstellung des Schichtaufbaus der unter-
suchten Tandem-Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus PTB7-Th:PCr;BM.
(b) Komplexer Brechungsindex des Absorbermaterials PTB7-Th:PC71BM in
Abhingigkeit von der Wellenlénge.'

Schichten aus ZnO und HTL-Solar zwischen den beiden Absorbern als Re-
kombinationszone (siehe Abschnitt 2.2.2). Die in dieser Bauteilarchitektur
verwendeten ZnO-Schichten werden aus ZnO-Nanopartikeln hergestellt.
HTL-Solar ist eine spezielle PEDOT:PSS-Formulierung, welche eine bes-
sere Benetzung des darunter liegenden Absorbers ermdéglicht. Sowohl die
Rekombinationszone als auch die anderen funktionalen Schichten haben in
Experimenten zu guten elektrischen Eigenschaften von Tandem-Solarzellen
gefithrt. Der komplexe Brechungsindex des verwendeten Absorbers ist
in Abbildung 6.1b dargestellt.

Fiir die Optimierung der aktiven Schichtdicken werden diese unabhéngig
voneinander zwischen 20 nm und 200 nm in 5 nm-Schritten variiert, wah-
rend alle anderen Schichtdicken des Bauteils konstant gehalten werden.
Jede der so entstehenden Schichtdickenkonfigurationen wird fiir Sonnenbe-
leuchtung optisch simuliert und die Anzahl der absorbierten Photonen in
den beiden aktiven Schichten ausgewertet. In Abbildung 6.2 ist die Anzahl
der absorbierten Photonen in Abhéngigkeit von den Schichtdicken der
beiden Absorber dargestellt. Da der Strom der Tandem-Solarzelle durch die
schwiéchere der beiden Subzellen limitiert wird, ist hierbei die Gesamtanzahl
der absorbierten Photonen in dem bei der jeweiligen Schichtdickenkon-
figuration limitierenden Absorber zu sehen. Die der Sonne zugewandte

I Der komplexe Brechungsindex von PTB7-Th:PC7; BM wurde von Adrian Mertens im
Rahmen seiner Doktorarbeit am LTI mit Hilfe von spektraler Ellipsometrie bestimmt
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Abbildung 6.2.: Anzahl der absorbierten Photonen in dem jeweils limitierenden
Absorber der untersuchten Tandem-Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus
PTB7-Th:PC7:BM in Abhéangigkeit von den Schichtdicken der aktiven Schichten
unter Sonnenbeleuchtung.

aktive Schicht wird als vorderer Absorber und die der Sonne abgewandte
aktive Schicht als hinterer Absorber bezeichnet.

Die limitierende Anzahl der absorbierenden Photonen variiert stark mit den
Schichtdicken der beiden Absorber. Erwartungsgeméf fithren sowohl sehr
dlinne vordere als auch sehr diinne hintere aktive Schichten zu sehr geringen
Werten, da in den sehr diinnen Schichten nur wenig Licht absorbiert wird.
Auch fiir sehr dicke vordere Absorber ist die limitierende Absorption relativ
klein, weil in diesem Fall ein grofler Teil des Sonnenlichts bereits in der
vorderen aktiven Schicht absorbiert wird und in der hinteren aktiven Schicht
nur noch sehr wenig Licht absorbiert werden kann. Dass die limitierende
Absorption mit zunehmender Schichtdicke nicht kontinuierlich steigt bzw.
fallt, liegt an den Interferenzeffekten innerhalb des Diinnschichtbauteils.
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Abbildung 6.3.: Spektrale Absorption und Reflexion der untersuchten Tandem-
Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus PTB7-Th:PC7;BM fir die optimale
Schichtdickenkonfiguration (di1 = 60nm und d2 = 65 nm). Die Absorption ist in
die Absorption im vorderen und im hinteren Absorber sowie in die parasitéire
Absorption unterteilt.

Die maximale limitierende Anzahl der absorbierten Photonen wird fiir
eine Schichtdicke des vorderen Absorbers von d;i = 60nm und eine
Schichtdicke des hinteren Absorbers von do = 65nm erreicht und be-
trigt 5,97 - 1029 /(m?s). Bei dieser optimalen Schichtdickenkonfiguration
ist der vordere Absorber limitierend. Allerdings werden in dem hinte-
ren Absorber auch nur 5,98 - 10%°/(m?s) Photonen absorbiert, weswe-
gen man von einer sehr ausgewogenen Absorption in den beiden aktiven
Schichten sprechen kann.

Die spektrale Absorption und Reflexion der untersuchten Tandem-
Solarzelle mit optimaler Schichtdickenkonfiguration ist in Abbildung 6.3
dargestellt. Hierbei wurde die Absorption innerhalb des Bauteils in
die fiir die Energiegewinnung nutzbare Absorption im vorderen und
hinteren Absorber und in die parasitire Absorption im restlichen Bauteil
unterteilt. Man kann erkennen, dass bis zu einer Wellenldnge von knapp
800nm ein Grofiteil des eingestrahlten Lichts in den beiden aktiven
Schichten absorbiert wird. In diesem spektralen Bereich liegt die parasitire
Absorption bei nur ungefdhr 10%. Lediglich die Reflexionsverluste
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erreichen zwischen 400 nm und gut 500 nm mit ungefihr 20 % einen relativ
hohen Wert. Fiir Wellenldngen grofler als 800nm ist die Absorption
in den aktiven Schichten vernachlédssigbar, was mit den spektralen
Absorptionseigenschaften des verwendeten Absorbers PTB7-Th:PC;;BM
begriindet werden kann (siehe Abbildung 6.1).

Im Folgenden soll aus der simulierten Absorption der Wirkungsgrad der
optimierten Tandem-Solarzelle abgeschétzt werden. Aus der Anzahl der
absorbierten Photonen ergibt sich unter Vernachléssigung jeglicher elek-
trischer Verluste, also einer maximalen internen Quanteneffizienz von
100 %, eine maximale Kurzschlussstromdichte von jsc = 9,56 mA /cm?.
Einfach-Solarzellen mit einer aktiven Schicht aus PTB7-Th:PC71BM lie-
fern eine Leerlaufspannung von 0,78 V, sodass man im Idealfall bei der
Tandem-Solarzelle von einer doppelten Leerlaufspannung von Upc = 1,56 V
ausgehen kann. Zusammen mit einem fiir organische Tandem-Solarzellen
typischen Fiillfaktor von 65 % [21, 126, 127] ergibt sich nach Gleichung
2.3 fiir den abgeschétzten Wirkungsgrad n = 9,56 %.

Die Ergebnisse dieser Optimierung wurden genutzt um eine hocheffizi-
ente organische Tandem-Solarzelle experimentell zu verwirklichen. Die
entsprechenden gemessenen J-U-Kennlinien dieser Tandem-Solarzelle mit
zwei aktiven Schichten aus PTB7-Th:PC7;BM fiir den Hell- und Dunkel-
fall werden in Abbildung 6.4 gezeigt. Die verwendeten Materialien und
die Schichtdicken der vermessenen Tandem-Solarzelle entsprechen der si-
mulierten Bauteilstruktur (siehe Abbildung 6.1). Die Schichtdicke des
vorderen Absorbers betrégt dq exp = 55nm, die des hinteren Absorbers
d2 exp = 65 nm. Somit liegt die Schichtdickenkonfiguration der so herge-
stellten Solarzelle sehr nahe an der simulierten optimalen Konfiguration
von d; = 60nm und dy = 65nm (siehe Abbildung 6.2).

Aus der gemessenen Kennlinie unter Beleuchtung ergibt sich ein Kurz-
schlussstrom von jsc,exp = 8,92 mA /cm?, eine Leerlaufspannung von
Uoc,exp = 1,65V, ein Fillfaktor von FFep, = 66 % und folglich ein
Wirkungsgrad von fexp, = 9,2 %. Somit liegt der abgeschitzte ideale Wir-
kungsgrad weniger als 0,4 Prozentpunkte iiber dem gemessenen Wert und
die beiden Werte stimmen relativ gut iiberein. Die angenommene Leer-
laufspannung und der angenommene Fillfaktor stimmen sehr gut mit
den experimentellen Ergebnissen iiberein. Lediglich die gemessene Kurz-
schlussstromdichte liegt unterhalb des aus der simulierten Absorption
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Abbildung 6.4.: Gemessene J-U-Kennlinie einer Tandem-Solarzelle mit einer
55nm dicken vorderen und einer 65 nm dicken hinteren Absorberschicht aus
PTB7-Th:PC7:BM fiir den beleuchteten und den unbeleuchteten Zustand.?

bestimmten Werts. Diese Abweichung lésst sich zum einen damit erkla-
ren, dass die Schichtdickenkonfiguration der Solarzelle nicht exakt der
optimalen Schichtdickenkonfiguration entspricht. Zum anderen wird fiir
den abgeschitzten Wirkungsgrad eine interne Quanteneffizienz von 100 %
angenommen, welche in der Realitdt wahrscheinlich etwas kleiner ist.

6.1.2. Tandem-Solarzelle mit komplementaren
Absorbermaterialien

Im vorangegangen Abschnitt wurde gezeigt, dass sich mit einer Tandem-
Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus PTB7-Th:PC71BM Wirkungs-
grade von deutlich tiber 9% realisieren lassen. In diesem Abschnitt soll
nun untersucht werden, ob sich der Wirkungsgrad durch die Kombinati-
on von PTB7-Th:PC7;BM mit einem anderen Absorbermaterial in einer

Tandem-Solarzelle noch steigern lasst.

2 Die Herstellung und Charakterisierung des Bauteils wurde von Daniel Bahro im
Rahmen seiner Doktorarbeit am LTI durchgefiihrt.
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Abbildung 6.5.: Komplexer Brechungsindex des Absorbermaterials PDTP-
DFBT:PC71BM in Abhéngigkeit von der Wellenlange [20].

Der Imaginérteil des komplexen Brechungsindex von PTB7-Th:PC7; BM
weist bis zu einer Wellenlédnge von ungefihr 750 nm einen relativ hohen Wert
auf (siche Abbildung 6.1). Fiir hohere Wellenlédngen sinkt der Wert rapide
ab. Das bedeutet, dass Licht mit einer Wellenlénge gréfler als 800 nm von
diesem Material nicht absorbiert wird und somit fiir die Stromgeneration
verloren geht. Aus diesem Grund ist es sinnvoll, den Absorber PTB7-
Th:PC71BM mit einem Absorber zu kombinieren, der auch bei gréfleren
Wellenlédngen gut absorbiert. Vielversprechend ist das Gemisch aus PDTP-
DFBT und PC;;BM, dessen komplexer Brechungsindex in Abbildung 6.5
zu sehen ist und aus der Literatur stammt [20]. Man kann erkennen, dass
der Imaginérteil des Brechungsindex bis knapp 900 nm relativ hoch ist und
bis 950 nm langsam abféllt. Somit eignet sich dieses Material potenziell gut,
um in Kombination mit PTB7-Th:PC;;BM in einer Tandem-Solarzelle
einen breiten spektralen Bereich des Sonnenlichts zu absorbieren.

Es hat sich gezeigt, dass eine Kombination von PTB7-Th:PC7;BM als
vorderer Absorber und PDTP-DFBT:PC7;BM als hinterer Absorber zu
den besten Ergebnissen fiihrt, da bei dieser Konfiguration das Sonnenlicht
zunéchst auf die PTB7-Th:PC71BM-Schicht trifft. Hierbei wird ein Teil
des kurzwelligen Lichts absorbiert, wihrend das langwellige Licht nahezu
ungehindert auf die hintere PDTP-DFBT:PC71 BM-Schicht trifft und dort
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Abbildung 6.6.: Anzahl der absorbierten Photonen in dem jeweils limitierenden
Absorber der untersuchten Tandem-Solarzelle mit einem vorderen Absorber aus
PTB7-Th:PC7:BM und einem hinteren Absorber aus PDTP-DFBT:PC71BM
in Abhéngigkeit von den Schichtdicken der aktiven Schichten unter Sonnenbe-
leuchtung. Hierbei wird fiir PTB7-Th:PC71BM und PDTP-DFBT:PC71BM eine
interne Quanteneffizienz von 100 % bzw. 80 % angenommen.

absorbiert werden kann. Somit kann die Anzahl der absorbierten Photonen
prinzipiell gleichméBig auf beide Absorber verteilt werden.

Die im Folgenden untersuchte und optimierte Tandem-Solarzelle entspricht
im Wesentlichen dem Schichtaufbau in Abbildung 6.1. Lediglich die hinte-
re, also die der Sonne abgewandte PTB7-Th:PC7 BM-Schicht wird durch
eine Schicht aus PDTP-DFBT:PC;1BM ersetzt. Fiir die Optimierung der
Schichtdicken der beiden Absorber werden diese unabhéngig voneinander
zwischen 20nm und 200 nm in 5 nm-Schritten variiert und jede Schicht-
dickenkonfiguration optisch simuliert. In Abbildung 6.6 ist die Anzahl
der absorbierten Photonen in dem fiir die jeweilige Schichtdickenkonfigu-
ration limitierenden Absorber unter Sonnenbeleuchtung dargestellt. Wie
im vorangegangenen Abschnitt wird hierbei fiir die PTB7-Th:PC7 BM-
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Abbildung 6.7.: Spektrale Absorption und Reflexion der untersuchten
Tandem-Solarzelle mit aktiven Schichten aus PTB7-Th:PC71BM und PDTP-
DFBT:PC71BM fiir die optimale Schichtdickenkonfiguration (di = 85 nm und
d2 = 85nm). Die Absorption ist in die Absorption im vorderen und im hinteren
Absorber sowie in die parasitidre Absorption unterteilt.

Schicht von einer internen Quanteneffizienz von 100 % ausgegangen. Fiir
die PDTP-DFBT:PC7;BM-Schicht hingegen wird eine spektral gemittelte
interne Quanteneffizienz von 80 % angenommen [20]. Dieser Unterschied in
der internen Quanteneffizienz muss bei der Bestimmung der limitierenden
Absorption beriicksichtigt werden. Daher wird die Anzahl der absorbierten
Photonen in der PDTP-DFBT:PC7; BM-Schicht um 20 % reduziert, bevor
sie mit der Absorption in der PTB7-Th:PC7; BM-Schicht verglichen wird.

Die limitierende Anzahl der absorbierten Photonen zeigt ein ausgepréigtes
Maximum fiir Schichtdicken von ungefdhr 70 nm bis 110 nm sowohl fiir den
vorderen als auch fiir den hinteren Absorber. Die maximale limitierende
Anzahl der absorbierten Photonen von 6,92 - 10%°/(m?s) wird mit einer
85 nm dicken PTB7-Th:PC7 BM-Schicht und einer 85 nm dicken PDTP-
DFBT:PC;;BM-Schicht erreicht.

Die spektrale Absorption und Reflexion fir diese optimale Schichtdicken-
konfiguration ist in Abbildung 6.7 zu sehen. Bei der Absorption wird hierbei
zwischen Absorption in den beiden aktiven Schichten und parasitdarer Ab-
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sorption unterschieden. Im vorderen Absorber aus PTB7-Th:PC7BM wird
entsprechend der Absorptionseigenschaften des Materials nur Licht bis zu ei-
ner Wellenldnge von knapp 800 nm absorbiert. Die hintere Absorberschicht
aus PDTP-DFBT:PC7;;BM absorbiert Licht bis zu einer Wellenléinge von
fast 950 nm, wobei die Absorption in dieser Schicht vor allem ab 750 nm
relativ grof} ist, da in diesem spektralen Bereich die vordere aktive Schicht
sehr wenig bis gar nichts absorbiert. Vergleicht man Abbildung 6.7 mit
Abbildung 6.3, so wird deutlich, dass es gelungen ist durch die Wahl
eines zu PTB7-Th:PC7;BM komplementiren Absorbers die Absorption
der Tandem-Solarzelle auf einen gréferen spektralen Bereich auszuweiten,
ohne die Verluste durch parasitidre Absorption oder Reflexion signifikant zu
erh6hen. Bei diesem Vergleich wird auflerdem der Einfluss der Interferenz-
effekte auf die Absorption innerhalb des Bauteils deutlich. Obwohl es sich
bei der vorderen aktiven Schicht in beiden Fillen um das gleiche Material
handelt (PTB7-Th:PC7;BM), fithrt die unterschiedliche Schichtdicke und
die Kombination mit einem anderen Absorbermaterial zu einer deutlichen
Anderung der spektralen Absorption in dieser aktiven Schicht.

Nun gilt es, den Wirkungsgrad dieser optimierten Tandem-Solarzelle ab-
zuschétzen. Aus der Anzahl der absorbierten Photonen berechnet sich
eine Kurzschlussstromdichte von 11,08 mA /cm?. Unter Annahme einer
Leerlaufspannung fiir eine Einfach-Solarzelle mit dem Absorber PDTP-
DFBT:PC7;BM von 0,7V [20], wird fiir das Tandem-Bauteil eine ideale
Leerlaufspannung von Upc = 1,47V abgeschétzt. Zusammen mit einem
Fillfaktor von 65 % ergibt sich ein Wirkungsgrad von 1 = 10,66 %. So-
mit ist es durch die Kombination von zwei komplementaren Absorbern
gelungen den abgeschétzten Wirkungsgrad des Bauteils im Vergleich zu
der Tandem-Solarzelle mit zwei PTB7-Th:PC7BM-Schichten um tber
einen Prozentpunkt zu steigern.

6.1.3. Schichtdickenabhangige interne Quanteneffizienz

In den beiden vorangegangenen Abschnitten wurde gezeigt, wie seriell ver-
schaltete organische Tandem-Solarzellen mit Hilfe der optischen Simulation
effizient optimiert werden kénnen. Dabei konnten auch unterschiedliche
interne Quanteneffizienzen (IQE) der verwendeten Absorbermaterialien
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berticksichtigt werden. Allerdings ist die interne Quanteneffizienz eines Ab-
sorbers nicht unabhéngig von der Schichtdicke. Bei anwachsender Schicht-
dicke und einer gleichbleibenden angelegten Spannung sinkt die elektrische
Feldstédrke innerhalb der aktiven Schicht. Zum einen fiithrt die kleinere
elektrische Feldstérke, wie in Abschnitt 3.2.1 beschrieben, zu einer ineffizi-
enteren Ladungstrager-Dissoziation [128]. Zum anderen steigen aufgrund
der relativ schlechten Beweglichkeit von Ladungstrdgern in organischen
Halbleitern die Ladungstragerdichten und somit die Rekombinationsver-
luste (siche Abschnitt 3.2.2) signifikant an [129]. Deshalb ist die interne
Quanteneffizienz prinzipiell eine schichtdickenabhéngige Groe [130], wel-
che je nach Absorbermaterial auch in dem in diesem Kapitel gezeigten
Schichtdickenbereich deutlich variiert.

Aus diesem Grund wird in diesem Abschnitt bei der Optimierung der
Schichtdickenkonfiguration von Tandem-Solarzellen die schichtdickenab-
héngige interne Quanteneffizienz beriicksichtigt. Dies ist nur moglich, wenn
verléssliche schichtdickenabhéngige Messdaten fiur die verwendeten Ab-
sorbermaterialien vorhanden sind. Die folgenden Untersuchungen werden
anhand einer Tandem-Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus dem Ab-
sorber PCDTBT:PC7;BM durchgefithrt. Die Architektur des Bauteils
entspricht bis auf die Absorbermaterialien dem in Abschnitt 6.1.1 beschrie-
benen Schichtaufbau. Um die optimalen Schichtdicken der Absorber zu
bestimmen, werden ihre Schichtdicken unabhingig voneinander zwischen
20nm und 200nm in 5nm-Schritten variiert. Geht man nun von einer
internen Quanteneffizienz von 100 % aus, ergibt sich die in Abbildung 6.8
gezeigte Absorption unter Sonnenbeleuchtung in Abhéngigkeit von den
beiden aktiven Schichtdicken. Es wird hierbei die Anzahl der absorbierten
Photonen in dem bei der jeweiligen Schichtdickenkonfiguration limitie-
renden Absorber gezeigt. Es ist gut zu erkennen, dass die limitierende
Absorption innerhalb des simulierten Bereichs fiir sehr dicke hintere Absor-
ber kontinuierlich ansteigt. Folglich liegt die maximale limitierende Anzahl
der absorbierten Photonen bei einer Schichtdicke des vorderen Absorbers
von 85 nm und einer Schichtdicke des hinteren Absorbers von 200 nm.

Bei dieser optimalen Schichtdickenkonfiguration betrigt die limitieren-
de Anzahl der absorbierten Photonen 5,18 - 102 /(m?2s) und somit ergibt
sich eine Kurzschlussstromdichte von 8,30 mA /cm?. Zusammen mit einer
Leerlaufspannung von Einfach-Solarzellen mit einem PCDTBT:PC7; BM-
Absorber von ungefahr 0,87V [119, 131] und folglich einer idealen Leer-
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Abbildung 6.8.: Anzahl der absorbierten Photonen in dem jeweils limitierenden
Absorber der untersuchten Tandem-Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus
PCDTBT:PC71BM in Abhéngigkeit von den Schichtdicken der aktiven Schichten
unter Sonnenbeleuchtung.

laufspannung der Tandem-Solarzelle von 1,74V sowie einem Fiillfaktor
von 65 % lasst sich ein Wirkungsgrad von 1 = 9,40 % abschétzen.

In dieser Abschétzung sind keine schichtdickenabhéngigen elektrischen
Verluste beriicksichtigt. Dass diese fiir diesen Absorber jedoch nicht ver-
nachldssigbar sind, zeigt sich in Abbildung 6.9. Hier sind zum einen die
gemessenen Kurzschlussstromdichten einer Einfach-Solarzelle mit einem
PCDTBT:PC7;BM-Absorber aus Ref. [121] dargestellt. Es handelt sich
hierbei um eine Solarzelle mit einem keilférmigen Absorber, sodass mit
einem Bauteil die Kurzschlussstromdichten ortsaufgelost fiir verschiedene
aktive Schichtdicken gemessen werden konnen. Zum anderen sind die aus
der optischen Simulation bestimmten maximalen Photostromdichten dieser
Solarzelle in Abhéngigkeit von der Schichtdicke des Absorbers zu sehen.
Fiir die optische Simulation wurde die gleiche Bauteilarchitektur wie im
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Abbildung 6.9.: Gemessene und aus der optischen Simulation bestimmte
Kurzschlussstromdichte einer Einfach-Solarzelle mit einem PCDTBT:PC71BM-
Absorber in Abhéngigkeit von der Schichtdicke der aktiven Schicht. Die gemes-
senen Werte stammen aus der Literatur [121].

Experiment angenommen. Der quantitative Verlauf von Experiment und
Simulation stimmt fiir kleinere Schichtdicken sehr gut iiberein. In beiden
Féllen wird im Bereich von ungefihr 60 nm bis 80 nm ein Maximum er-
reicht. Zudem zeigen Experiment und Simulation ein lokales Minimum bei
einer Schichtdicke von ungefdhr 120 nm. Fiir weiter steigende Schichtdi-
cken verhalten sich gemessene und simulierte Daten jedoch unterschiedlich.
Waéhrend die simulierte Stromdichte kontinuierlich ansteigt, fallen die expe-
rimentell bestimmten Werte nach einem kleinen Anstieg kontinuierlich ab.

Aus dem Vergleich zwischen den gezeigten simulierten und experimentellen
Daten ldsst sich dhnlich wie in Ref. [130] ein spektral gemittelter IQE-
Faktor @) bestimmen. Dieser berechnet sich aus dem Verhéltnis zwischen
der gemessenen und der optisch simulierten Kurzschlussstromdichte

_ Jsc
9= q [\ Nen(A) (6.1)

Dieser Wert ist in Abbildung 6.10 in Abhéngigkeit von der Dicke der aktiven
Schicht dargestellt. Es ist zu erkennen, dass der IQE-Faktor aufgrund von
kleinen Messungenauigkeiten teilweise leicht schwankt. Es wird jedoch im
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Abbildung 6.10.: Schichtdickenabhingiger IQE-Faktor fir das Absorbergemisch
PCDTBT:PCM~7;BM.

Folgenden von einer kontinuierlich sinkenden internen Quanteneffizienz bei
steigender Schichtdicke ausgegangen. Aus diesem Grund wird die Funktion

Q(d)=1—-C-exp(C'-d) (6.2)

an die ermittelten Faktoren angepasst, um einen kontinuierlichen Abfall des
IQE-Faktors zu erreichen. Hierbei sind C' und C’ Anpassungsparameter.
Die Minimierung des Abstandsquadrats zwischen den ermittelten Faktoren
und der gewihlten Funktion fithrt zu C' = 0,12 und C’ = 6,8 - 10~ und
zu der in Abbildung 6.10 gezeigten Anpassung. Die angepasste Funktion
bildet die gemittelte interne Quanteneffizienz in dem gezeigten Bereich
sehr gut ab. Lediglich der IQE-Faktor fiir die kleinste Schichtdicke weicht
von der angepassten Funktion ab.

Mit Hilfe dieser gemittelten internen Quanteneffizienz ldsst sich das Potenzi-
al der untersuchten Tandem-Solarzelle deutlich realistischer einschétzen. In
Abbildung 6.11 ist die limitierende Anzahl der absorbierten Photonen unter
Beriicksichtigung der schichtdickenabhéngigen internen Quanteneffizienz
in Abhéngigkeit von den beiden Schichtdicken der aktiven Schichten darge-
stellt. Hierfiir wird fiir jede Schichtdickenkonfiguration die Gesamtanzahl
der absorbierten Photonen in einer aktiven Schicht mit dem schichtdi-
ckenabhéngigen IQE-Faktor multipliziert und anschliefend die jeweils
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Abbildung 6.11.: Anzahl der absorbierten Photonen in dem jeweils limitierenden
Absorber der untersuchten Tandem-Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus
PCDTBT:PC7:BM in Abhéangigkeit von den Schichtdicken der aktiven Schichten
unter Sonnenbeleuchtung. Hierbei wurde der schichtdickenabhéngige IQE-Faktor
bertiicksichtigt.

limitierende Absorption bestimmt. Im Vergleich zu Abbildung 6.8 ist die
Konfiguration mit der maximalen limitierenden Absorption zu deutlich
kleineren Schichtdicken verschoben. Die optimale Konfiguration liegt nun
bei einer Schichtdicke des vorderen und des hinteren Absorbers von 55 nm
bzw. 50 nm. Es werden hierbei 3,89 - 10%° /(m?s) Photonen absorbiert und
es ergibt sich somit ein Photostrom von 6,24 mA /cm?. Der damit berech-
nete Wirkungsgrad von n = 7,06 % liegt iiber 2 Prozentpunkte unterhalb
des Werts, welcher unter Vernachlissigung der schichtdickenabhidngigen
Quanteneffizienz bestimmt wurde.

Mit Hilfe des gezeigten Verfahrens lassen sich schichtdickenabhingige
Verluste innerhalb der aktiven Schichten elegant beriicksichtigen, ohne
zeitaufwéndige elektrische Simulationen durchfithren zu miissen. Die Ver-
wendung des durch Vergleich von optischer Simulation und Experiment
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bestimmten spektral gemittelten IQE-Faktors fithrt zu deutlich realisti-
scheren Ergebnissen der Optimierung von organischen Tandem-Solarzellen.

6.2. Tripel-Solarzellen

Nachdem sich die vorangegangenen Abschnitte mit Tandem-Solarzellen be-
fasst haben, wird in diesem Abschnitt untersucht, ob sich durch die Verwen-
dung von Tripel-Solarzellen die Wirkungsgrade von organischen Solarzellen
weiter steigern lassen. Potenziell kénnen durch diesen Ansatz im Vergleich
zu Tandem-Solarzellen die Absorption weiter verbessert und Thermalisie-
rungsverluste zusétzlich verringert werden. Es werden die Wirkungsgrade
dieser Bauteile abgeschétzt, um somit zu untersuchen, ob der prozesstech-
nische Mehraufwand gegeniiber Tandem-Konfigurationen gerechtfertigt ist.

Fiir die Optimierung von organischen Tripel-Solarzellen miissen analog zu
den Tandem-Solarzellen die Schichtdicken der drei Absorberschichten un-
abhéngig voneinander variiert und jede Schichtdickenkonfiguration optisch
simuliert werden. Anschliefend kann die Absorption in den drei Subzellen
miteinander verglichen und der jeweils limitierende Wert bestimmt werden.
Fiir diesen Vorgang wurde das optische Simulationsmodell entsprechend
erweitert, um das gleichzeitige Variieren von drei Schichtdicken und die
Berechnung sowie die Verarbeitung der Absorptionswerte in den aktiven
Schichten zu ermoglichen.

Im Folgenden werden zunéchst Tripel-Solarzellen mit drei identischen
Absorbermaterialien untersucht. Danach wird das Potenzial von Tripel-
Zellen mit komplementédren Absorbermaterialien abgeschétzt.

6.2.1. Tripel-Solarzelle mit drei gleichen
Absorbermaterialien

In diesem Abschnitt wird eine organische Tripel-Solarzelle mit drei aktiven
Schichten aus PTB7-Th:PC7;BM untersucht und optimiert. Dazu wird
der in Abbildung 6.12 gezeigte Schichtaufbau verwendet. Entsprechend
der Tandem-Architektur aus Abbildung 6.1 wird die Rekombinations-
zone aus einer 90 nm dicken HTL-Solar-Schicht und einer 35 nm dicken
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Abbildung 6.12.: Schematische Darstellung des Schichtaufbaus der untersuchten
Tripel-Solarzelle mit drei aktiven Schichten aus PTB7-Th:PC71 BM.

ZnO-Schicht zweimal verwendet, um die drei aktiven Schichten mitein-
ander zu verbinden.

Fir die Optimierung von Tripel-Solarzellen miissen die drei aktiven Schich-
ten unabhéngig voneinander variiert werden. In diesem Fall werden die
Absorber von 20 nm bis 100 nm in 5 nm-Schritten variiert. Die Anzahl der
absorbierten Photonen unter Sonnenbeleuchtung ist in Abbildung 6.13 in
Abhéngigkeit von den Schichtdicken der aktiven Schichten gezeigt. Hierbei
ist die Anzahl der absorbierten Photonen in der limitierenden Absorber-
schicht bei der jeweiligen Schichtdickenkonfiguration aufgetragen. Eine
Farbséule in dem Diagramm entspricht der limitierenden Absorption bei
festen Schichtdicken des vorderen und mittleren Absorbers und gleich-
zeitig variierender Schichtdicke des hinteren Absorbers. Um relativ hohe
Absorptionswerte in der limitierenden Subzelle zu erhalten, sollte der vor-
dere Absorber nicht wesentlich dicker als 60 nm sein. Die Schichtdicke
der mittleren aktiven Schicht darf hierfiir ungefdhr 40 nm nicht unter-
schreiten und auch der hinterer Absorber muss eine Schichtdicke von
mindestens 30nm aufweisen.

Die maximale limitierende Anzahl der absorbierten Photonen wird bei einer
Schichtdicke des vorderen Absorbers von d; = 35 nm, einer Schichtdicke
von do = 60nm fiir den mittleren Absorber und einem hinterem Absorber
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Abbildung 6.13.: Anzahl der absorbierten Photonen in dem jeweils limitierenden
Absorber der untersuchten Tripel-Solarzelle mit drei aktiven Schichten aus PTB7-
Th:PC7:BM in Abhéangigkeit von den Schichtdicken der aktiven Schichten unter
Sonnenbeleuchtung.

mit der Schichtdicke ds = 70nm erzielt. Die spektrale Absorption und
Reflexion der Tripel-Solarzelle mit dieser optimalen Schichtdickenkonfi-
guration ist in Abbildung 6.14 zu sehen. Hierbei ist die Absorption in
die Absorption im vorderen, mittleren und hinteren Absorber, sowie in
die parasitire Absorption unterteilt. Vergleicht man diese Abbildung mit
Abbildung 6.3, so wird deutlich, dass es mit dieser Tripel-Zelle mit drei
PTB7-Th:PC7;BM-Absorbern nicht gelingt die nutzbare Absorption im
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Abbildung 6.14.: Spektrale Absorption und Reflexion der untersuchten Tripel-
Solarzelle mit drei aktiven Schichten aus PTB7-Th:PC71BM fiir die optimale
Schichtdickenkonfiguration (di = 35nm, do = 60nm und d3 = 70nm). Die
Absorption ist in die Absorption im vorderen, mittleren und hinteren Absorber,
sowie in die parasitdre Absorption unterteilt.

Vergleich zu der Tandem-Zelle mit zwei PTB7-Th:PC7;BM-Absorbern
zu verbessern. Wihrend die Reflexionsverluste in beiden Fallen dhnlich
grof sind, ist die parasitiare Absorption im Spektralbereich, in dem PTB7-
Th:PC7;BM gut absorbiert, in der Tripel-Zelle grofier als in der Tandem-
Zelle. Dieser Effekt kann mit der verstiarkten Absorption in der zweimal
verwendeten Rekombinationszone aus HTL-Solar und ZnO erklirt werden.

Die erhohte parasitiare Absorption wirkt sich auch auf den abgeschéatzten
Wirkungsgrad dieses Bauteils aus. Die limitierende Anzahl der absor-
bierten Photonen bei der optimalen Schichtdickenkonfiguration betrégt
3,83 -10%°/(m?s) und entspricht einer Photostromdichte von 6,14 mA /cm?.
Geht man von der dreifachen Leerlaufspannung einer PTB7-Th:PC7; BM-
Einfach-Solarzelle (Upc = 2,34V) und einem Fiillfaktor von 65 % aus,
ergibt sich ein Wirkungsgrad von n = 9,3 %. Dieser Wert ist kleiner als
der in Abschnitt 6.1.1 abgeschéitzte Wert einer Tandem-Solarzelle mit
zwei Absorbern aus PTB7-Th:PC7BM.
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Zusammenfassend lasst sich sagen, dass der Ansatz von Tripel-Solarzellen
mit drei gleichen aktiven Schichten im Fall von effizient absorbierenden
aktiven Materialien wie PTB7-Th:PC;;BM nicht sinnvoll ist. Der Wir-
kungsgrad des Bauteils kann durch diesen Ansatz im Vergleich zu einer
Tandem-Solarzelle nicht gesteigert werden.

6.2.2. Tripel-Solarzelle mit komplementaren
Absorbermaterialien

Im vorangegangenen Abschnitt wurde gezeigt, dass eine Tripel-Solarzelle
mit drei aktiven Schichten aus PTB7-Th:PC71BM im Vergleich zu der
entsprechenden Tandem-Solarzelle nicht zu hoheren Wirkungsgraden fiihrt.
Aus diesem Grund werden in diesem Abschnitt Tripel-Zellen mit komple-
mentédren Absorbermaterialien untersucht. Um einen sinnvollen Schicht-
aufbau zu finden, wurden verschiedene Materialkombinationen und An-
ordnungen untersucht. Eine Kombination aus zwei aktiven Schichten aus
PTB7-Th:PC~7;BM und einem PDTP-DFBT:PC7;BM-Absorber hat sich
dabei als vielversprechend herausgestellt. Die in diesem Abschnitt vorge-
stellte Tripel-Zelle entspricht bis auf die hintere aktive Schicht im Wesent-
lichen dem Schichtaufbau in Abbildung 6.12. Als hinterer Absorber wird
in diesem Fall eine Schicht aus PDTP-DFBT:PC71BM verwendet. Des
Weiteren werden die Schichtdicken der HTL-Solar-Schichten in den beiden
Rekombinationszonen auf experimentell realisierbare 60 nm reduziert, um
die parasitdre Absorption zu verringern.

Da fiir die Optimierung von Tripel-Solarzellen drei verschiedene Schichtdi-
cken unabhéngig voneinander variiert werden miissen, steigt die Anzahl
der verschiedenen Schichtdickenkonfigurationen mit der dritten Potenz
der Anzahl der gewéhlten Schichtdicken. Um innerhalb einer vertretbaren
Zeit (ca. 9 Stunden auf einem Intel® Core™ i5-2500K Prozessor mit
3,3 GHz Grundtaktfrequenz) grofiere Schichtdickenbereiche der aktiven
Schichten abzudecken, werden die Intervalle der Schichtdickenvariation
vergrofert. Die schichtdickenabhéngige Absorption innerhalb der einzelnen
aktiven Schichten kann dann zwischen den tatsédchlich simulierten Schicht-
dicken numerisch interpoliert werden. Somit ldsst sich eine Tripel-Solarzelle
bei relativ kurzer Simulationsdauer iiber einen grofien Schichtdickenbe-
reich prazise optimieren.
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Abbildung 6.15.: Anzahl der absorbierten Photonen in dem jeweils limitierenden
Absorber der untersuchten Tripel-Solarzelle mit einem vorderen und mittleren
Absorber aus PTB7-Th:PC71BM und einem hinteren Absorber aus PDTP-
DFBT:PC71BM in Abhéngigkeit von den Schichtdicken der aktiven Schichten
unter Sonnenbeleuchtung. Hierbei wird fiir PTB7-Th:PC71BM und PDTP-
DFBT:PC7;BM eine interne Quanteneffizienz von 100 % bzw. 80 % angenommen.

Die Ergebnisse der Schichtdickenvariation sind in Abbildung 6.15 zu sehen.
Hier ist die Anzahl der absorbierten Photonen unter Sonnenbeleuchtung
in der jeweils limitierenden aktiven Schicht in Abhéngigkeit von den drei
Aborberschichtdicken aufgetragen. Die aktiven Schichtdicken werden zwi-
schen 20nm und 180nm in 20 nm-Schichten variiert. Hierbei wird fiir
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Abbildung 6.16.: Spektrale Absorption und Reflexion der untersuchten Tripel-
Solarzelle mit einer vorderen und mittleren aktiven Schicht aus PTBT7-
Th:PC7;BM und einer hinteren aktiven Schicht aus PDTP-DFBT:PC71BM
fiir die optimale Schichtdickenkonfiguration (di = 60nm, do = 140nm und
dz = 100nm). Die Absorption ist in die Absorption im vorderen, mittleren und
hinteren Absorber, sowie in die parasitdre Absorption unterteilt.

PTB7-Th:PC71BM und PDTP-DFBT:PC;;BM eine interne Quanteneffi-
zienz von 100 % bzw. 80 % angenommen. Es ist zu sehen, dass sehr diinne
Schichtdicken der drei Absorber zu relativ kleinen Werten der limitierenden
Absorption fiithren. Vordere Absorber dicker als ungefahr 100 nm fiithren
ebenfalls zu einer kleinen limitierenden Absorption.

Das Maximum der limitierenden Anzahl absorbierter Photonen wird bei
einer Schichtdicke von d; = 60nm, do = 140nm und d3 = 100nm fir
den vorderen, mittleren bzw. hinteren Absorber erreicht. Die spektrale
Absorption, unterteilt in Absorption in den einzelnen aktiven Schichten
und parasitdre Absorption, und die spektrale Reflexion dieser optimierten
Tripel-Solarzelle ist in Abbildung 6.16 dargestellt. Wahrend die beiden
PTB7-Th:PC7;;BM-Absorber bis zu einer Wellenldnge von kapp 800 nm
absorbieren, absorbiert die PDTP-DFBT:PC7; BM-Schicht hauptséchlich
in dem Bereich zwischen 750 nm und 900 nm. Die parasitdre Absorption
ist in diesem Bereich sehr gering. Lediglich die Reflexionsverluste erreichen
fiir Wellenlangen grofler als 500 nm teilweise Werte von ungefahr 20 %.
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Die limitierende Anzahl der absorbierten Photonen fiir diese Schichtdi-
ckenkonfiguration betriigt 4,71 - 102°/(m?s). Daraus ergibt sich eine Photo-
stromdichte von 7,55 mA /cm? und zusammen mit einer Leerlaufspannung
von 2,26V und einem Fiillfaktor von 65 % lasst sich ein Wirkungsgrad
von 11,1 % abschétzen. Legt man die interpolierten Absorptionsprofile der
einzelnen Absorber zugrunde, liegt die optimale Schichtdickenkonfigura-
tion bei d; = 57nm, dy = 133nm und dz = 100 nm mit 4,85 - 102°/(m?s)
absorbierten Photonen in der limitierenden Schicht. Damit ergibt sich eine
Photostromdichte von 7,77 mA /cm? und ein Wirkungsrad von 11,4 %.

Mit Hilfe von Tripel-Solarzellen mit komplementéren Absorbermaterialien
lassen sich somit die Wirkungsgrade im Vergleich zu den in Abschnitt
6.1 vorgestellten Tandem-Bauteilen deutlich steigern. Ein Vergleich zwi-
schen Abbildung 6.7 und Abbildung 6.16 verdeutlicht, dass die nutzbare
Absorption in beiden Féllen relativ d&hnlich ist. Allerdings fiihrt die dop-
pelte Verwendung von PTB7-Th:PC7;BM in der Tripel-Zelle zu mehr
Absorption in diesem Material und somit zu einer Verringerung von Ther-
malisierungsverlusten.

6.3. Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde die optische Simulation von organischen Mehrfach-
Solarzellen vorgestellt und demonstriert, wie mit ihrer Hilfe diese Bauteile
effizient optimiert werden kénnen. Zunéchst wurden Tandem-Bauteile
untersucht. Es wurde die Optimierung einer Tandem-Solarzelle mit zwei
aktiven Schichten aus PTB7-Th:PC7;BM vorgestellt und gezeigt, dass mit
der auf diese Weise bestimmten Schichtdickenkonfiguration eine Tandem-
Solarzelle mit einem Wirkungsgrad grofler als 9 % gebaut werden konnte.
Im darauf folgenden Abschnitt wurde das Potenzial von Tandem-Bauteilen
mit zwei unterschiedlichen Absorbermaterialien untersucht. Es wurde ge-
zeigt, dass sich durch eine Kombination der zwei Absorbermaterialien
PTB7-Th:PC7;BM und DPTB-DFBTBT:PC7;BM der Wirkungsgrad auf
iiber 10 % steigern ldsst. Danach wurde eine Erweiterung der Optimie-
rungsmethode présentiert, welche es ermdglicht, schichtdickenabhéngige
Verlustmechanismen empirisch zu berticksichtigen.
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Der nichste Teilabschnitt des Kapitels beschéftigte sich mit Tripel-
Solarzellen. Hierbei wurde als erstes untersucht, ob sich mit einer Solarzelle
mit drei gleichen Absorbermaterialien die Wirkungsgrade gegentiber einer
entsprechenden Tandem-Solarzelle weiter steigern lassen. Aufgrund von
steigender parasitédrer Absorption durch die zusétzliche Rekombinationszo-
ne konnte jedoch keine Effizienzsteigerung erzielt werden. Im Anschluss
wurde die gleiche Analyse anhand einer Tripel-Solarzelle mit komplementé-
ren Absorbermaterialien durchgefithrt. Es zeigte sich, dass sich mit diesem
Ansatz Wirkungsgrade von iiber 11 % ergeben.



7. Semi-transparente Solarzellen

Dieses Kapitel beschdiftigt sich mit der simulativen Beschreibung von
semi-transparenten organischen Solarzellen. Zundchst werden die
bendtigten Erweiterungen fir die Modellierung dieser Bauteile mit Hilfe
der Transfer-Matriz-Methode vorgestellt und anschlieflend verifiziert. Des
Weiteren wird ein selbst entwickeltes, webbasiertes Programm prdsentiert,
mit welchem sich die Farbparameter von experimentell bestimmten
Transmissionsspektren komfortabel bestimmen lassen. Anschlieffend werden
die Ergebnisse von simulierten und gemessenen Farbparametern einer
semi-transparenten organischen Finfach-Solarzelle miteinander verglichen
und eine sehr gute Ubereinstimmung festgestellt. Es wird gezeigt, wie mit
Hilfe von Interferenzfiltern auf der der Sonne abgewandten Seite der Solar-
zelle das Transmissions- und Absorptionsverhalten des Bauteils optimiert
werden kann. Die sichtbare Transmission der Bauteile ldsst sich somit mafs-
schneidern und an verschiedene Anwendungen anpassen. Allerdings fihrt
dieser Ansatz dazu, dass der Farbeindruck des transmittierten Lichts stark
von dem Wert der sichtbaren Transmission abhdangt. Im letzten Abschnitt
wird eine Bauteilarchitektur prasentiert, welche bei einer frei einstellbaren
Transmission konstant gleich gute Farbeigenschaften aufweist. Hierzu wird
eine semi-transparente parallel verschaltete Tandem-Solarzelle verwendet. !

Die Moglichkeit, semi-transparente Bauteile zu fertigen, ist einer der Haupt-
vorteile von organischen Solarzellen gegeniiber konventionellen Technologi-
en [14-17]. Dadurch eréffnen sich eine Vielzahl neuer Anwendungen wie
die Integration in Gebédudefassaden oder Autofenstern [18, 19]. Bislang
beschéftigt sich die Literatur iiber semi-transparente organische Solarzellen
fast ausschliellich mit der Fabrikation und den elektrischen Eigenschaften

! Teile der in diesem Kapitel vorgestellten Ergebnisse sind in der Referenz [132]
verdffentlicht.
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der transparenten Riickelektrode. Diese bestehen oft aus leitfdhigen Po-
lymeren wie z.B. PEDOT:PSS [133-135], gesputterten Metalloxiden wie
z.B. mit Aluminium dotiertem Zinkoxid (ZnO:Al) [136] oder sehr diinnen,
thermisch aufgedampften Metallschichten wie z.B. Silber [123]. Andere
wichtige Aspekte werden haufig vernachléssigt. Dazu gehoren die Farbei-
genschaften des transmittierten Lichts, wobei speziell auf die dhnlichste
Farbtemperatur (CCT) und den allgemeinen Farbwiedergabeindex (CRI)
geachtet werden muss [137]. Zusétzlich ist auch die Abwégung zwischen
sichtbarer Transmission (sieche Abschnitt 2.3.1) und Wirkungsgrad der So-
larzelle von grofier Wichtigkeit und muss je nach Anwendung des Bauteils
angepasst werden. So wird z.B. fiir die geténten Scheiben in Fahrzeugen
iiblicherweise ein anderer Transmissionswert gefordert als in Fassaden von
Héusern in gemaéfigten Klimazonen.

In diesem Kapitel werden zunéchst die fiir die optische Simulation von
semi-transparenten Solarzellen nétigen Erweiterungen des verwendeten
Simulationsmodells vorgestellt und verifiziert. Anschliefend werden simu-
lierte und gemessene Ergebnisse miteinander verglichen und Bauteilarchi-
tekturen vorgestellt, welche einen verbesserten Wirkungsgrad und eine gute
Kompatibilitdt mit verschiedenen Anwendungsmoglichkeiten aufweisen.

7.1. Erweiterung des Simulationsmodells

Fiir die vollstdndige optische Simulation von semi-transparenten organi-
schen Solarzellen musste das bestehende Programm erweitert werden. Zum
einen sollen die Farbeigenschaften des transmittierten Lichts der simulierten
Bauteile beurteilt werden konnen. Dazu wurde das Programm entsprechend
erweitert, sodass fiir Sonnenbeleuchtung aus dem simulierten Transmissi-
onsspektrum die Farborter in den CIE 1931 und CIE 1960 Farbraumen,
der Abstand zur Schwarzkoérperkurve, die Farbtemperatur, der Farbwieder-
gabeindex und die sichtbare Transmission direkt berechnet werden kénnen.

Zum anderen fithrt die transparente Riickelektrode zu weiteren Verdnderun-
gen in der optischen Simulation. Opake Solarzellen kénnen nur durch das
transparente Substrat beleuchtet werden. Wie in Abschnitt 3.1.2 beschrie-
ben, treten in diesen Substratschichten bei Bestrahlung mit Sonnenlicht
keine Interferenzen auf und im optischen Modell werden diese Schichten
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inkoh&rent behandelt, um diesem Umstand gerecht zu werden. Im Fall
von semi-transparenten Bauteilen wird die opake Riickelektrode durch
eine transparente Elektrode ersetzt. Folglich kann die Beleuchtung auch
von der Seite der Riickelektrode erfolgen (siche Abbildung 7.1). Ein wei-
terer Unterschied im Vergleich zu opaken Bauteilen ist der Einfluss einer
Verkapselung auf die optische Feldverteilung in der Solarzelle. Da organi-
sche Solarzellen sehr empfindlich auf Feuchtigkeit und Sauerstoff reagieren
[39, 138], werden sie fiir den ldngeren Gebrauch verkapselt. Das bedeutet,
dass das Bauteil von beiden Seiten von einer dicken transparenten Schicht
umgeben ist. Diese zusétzliche Schicht auf der der Sonne abgewandten
Seite fiihrt bei opaken Solarzellen zu keiner Veranderung, da die opake
Riickelektrode verhindert, dass Licht zu dieser Schicht durchdringt. Im Ge-
gensatz dazu muss diese Schicht im Fall von semi-transparenten Bauteilen
in der Simulation beachtet werden, da durch die zusétzliche Reflexion an
den Grenzflichen dieser Schicht die optische Feldverteilung im gesamten
Bauteil beeinflusst wird (siehe Abbildung 7.2).

Um diese beiden Aspekte in der optischen Simulation beriicksichtigen zu
kénnen, musste das Modell entsprechend erweitert werden. Im Folgenden
wird die der Sonne abgewandte Seite des Bauteils als Riick- und die der
Sonne zugewandte Seite als Vorderseite bezeichnet. Auflerdem beziehen
sich die Ergebnisse in dieser Arbeit, sofern nicht explizit darauf hingewiesen
wird, auf Solarzellen ohne Verkapselung. In den néchsten beiden Abschnit-
ten wird beschrieben, wie transparente dicke Schichten auf der Riickseite
und auf beiden Seiten des Bauteils in das auf der Transfer-Matrix-Methode
basierende Simulationsmodell integriert werden kénnen.

7.1.1. Substratschicht auf der der Lichtquelle
abgewandten Seite

Um die Reflexion und die Transmission einer organischen Solarzelle mit
einer dicken Substratschicht auf der der Lichtquelle abgewandten Seite zu
berechnen, miissen die Mehrfachreflexionen in dieser Schicht beriicksichtigt
werden. Rr und T sind die Werte der Reflexion und der Transmission
an der Grenzfliche zwischen dem transparentem Substrat und der Umge-
bung (siehe Abbildung 7.1) und werden analog zu den Gleichungen 3.24
und 3.25 berechnet. Wie in Abschnitt 3.1.2 beschrieben, sind die beiden
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Abbildung 7.1.: Schematische Darstellung einer semi-transparenten organi-
schen Solarzelle mit der dicken Substratschicht auf der der Lichtquelle
abgewandten Seite.

Werte fiir beide Richtungen identisch und es gilt Rp = R;f = R; und
Te = TF+ = T . Die Reflexion Rt und die Transmission T des Diinn-
schichtstapels werden mit Hilfe der Transfer-Matrix-Methode bestimmt.
Da die Reflexion des Diinnschichtstapels abhédngig von der Richtung ist,
muss die Transfer-Matrix-Methode fiir beide Richtungen durchgefiihrt
werden, um die Reflexion fiir die Vorwértsrichtung R¥ und die Riickwérts-
richtung R+ zu bestimmen. Die Transmission des Diinnschichtstapels ist
unabhingig von der Richtung (Tr = T4f = Ty).

Fir die Reflexion R des gesamten Bauteils ergibt sich mit X2 (2" =

ﬁundszlfRF

R = Rf{+TrReTr-Y (RyRe)"
n=0

R$ — ij_RTRF + TrReTr
1-— R;RF '

(7.1)
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Die Transmission berechnet sich zu

TrTr

T

n=0

(7.2)

Neben den spektralen optischen Eigenschaften des Bauteils ist fiir die elek-
trische Simulation das rdumliche Absorptionsprofil innerhalb der Solarzelle
von entscheidender Bedeutung (siche Abschnitt 3.2). Die Substratschicht
auf der der Lichtquelle abgewandten Seite fiihrt zu Reflexionen an der
Grenzfliche zwischen dieser Schicht und dem umgebenden Medium. Somit
trifft ebenfalls von der der Lichtquelle abgewandten Riickseite Licht auf
den Diinnschichtstapel und das riickwérts laufende Feld an dieser Stelle
ist nicht null. Da dies die entscheidende Randbedingung fiir die Berech-
nung der Transfer-Matrix-Methode ist (sieche Abschnitt 3.1.1), kann das
Absorptionsprofil innerhalb des Dunnschichtstapels nicht mehr wie bisher
berechnet werden. Die inhomogene Dicke der Substratschicht fiihrt dazu,
dass das an der Grenzfliche zwischen Substrat und Umgebungsmedium
reflektierte Licht und das von der Sonne einfallende Licht inkohérent
sind. Somit kénnen zwei Absorptionsprofile fiir beide Einfallsrichtungen
getrennt berechnet werden, indem die Transfer-Matrix-Methode jeweils fiir
den Diinnschichtstapel und den invertierten Diinnschichtstapel angewendet
wird. Anschliefend muss das Verhéltnis der Werte der Absorptionsprofile
fiir die Bestrahlung von der Vorder- und der Riickseite angepasst werden.
Dazu wird das von der Riickseite einfallende elektrische Feld auf

= _ imn 2 TrR n 3
Cn = <TTRF E (Ry Rr) n(s)> = (ITR_FRFHS> (7.3)
T

=0

normiert. Hierbei sind ny und ng die Brechungsindizes des Umgebungsme-
diums bzw. des Substrats. Cy entspricht der Wurzel des Anteils der auf der
Vorderseite des Bauteils eingestrahlten Leistung, welche durch Mehrfach-
reflexion im Substrat von der Riickseite auf den Diinnschichtstapel trifft.

Das gesamte Absorptionsprofil innerhalb des Bauteils ergibt sich aus der
Summe der beiden einzelnen Profile und wird, wie in Abschnitt 3.1.2
beschrieben, auf die wellenldngenabhéngige Leistung der Sonne normiert.
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7.1.2. Verkapselte semi-transparente
organische Solarzellen

Im Fall einer verkapselten semi-transparenten organischen Solarzelle befin-
det sich sowohl auf der der Sonne zugewandten als auch auf der der Sonne
abgewandten Seite eine dicke Schicht mit einer inhomogenen Schichtdicke,
welche die optischen Eigenschaften des Diinnschichtbauteils beeinflusst
(siehe Abbildung 7.2). Die Reflexion R’ des Diinnschichtstapels zusammen
mit der hinteren dicken Schicht berechnet sich analog zu Gleichung 7.1 zu

R¥ — R%RERE"Q + TrRp 217
1-RyRpo

und damit die Reflexion R des gesamten Bauteils mit der vorderen dicken

Schicht analog zu Gleichung 3.27 zu

R = : (7.4)

o0
R = Rpi1+Tr1R'Tr; Z (Rp 1 R)"
n=0

RF71 + R — 2RF71R’
- 1— Rp. R (7.5)

Die Transmission 7" des Dinnschichtstapels zusammen mit der hinteren
dicken Schicht berechnet sich analog zu Gleichung 7.2 zu

TrTw o

oo
T'=TrTrn ), (Rr2By)" = 1— RioRy’

n=0
und damit die Transmission T des gesamten Bauteils analog zu Glei-
chung 3.28 zu:

= n T, T'
T=Tp:T' Y (ReaR)" = —= (7.6)

= 1—-Rp R
Wie in Abschnitt 7.1.1 beschrieben, verdndert auch in diesem Fall die dicke
Schicht auf der Riickseite des Bauteils das rdumliche Absorptionsprofil
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Abbildung 7.2.: Schematische Darstellung einer verkapselten semi-transparenten
organischen Solarzelle.

innerhalb des Diinnschichtstapels. Entsprechend miissen zwei verschiedene
Absorptionsprofile fir beide Einstrahlrichtungen berechnet werden. Au-
Berdem muss das Absorptionsprofil fiir die Bestrahlung von der Riickseite
auf die Wurzel des Anteils der auf der Vorderseite eingestrahlten Leistung,
welche durch Mehrfachreflexion im hinteren Substrat von der Riickseite
auf den Diinnschichtstapel trifft, normiert werden. Fiir die Bestimmung
dieses Normierungsfaktors Cy werden die Werte der Reflexion R* und der
Transmission T der vorderen dicken Schicht und des Diinnschichtstapels
benotigt. Die Reflexion berechnet sich analog zu Gleichung 7.1 zu

er — RER:}_RFJ +TrRr I7

R = 7.7
1 — RiRyp; 1)
und die Transmission berechnet sich analog zu Gleichung 7.2 zu
S n Tr 17
T" =TpT RpiRY) = ———. 7.8
F,1 T;( r1liT) 1~ Re R (7.8)
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Fiir den Normierungsfaktor ergibt sich somit

" = . in ? T*R no\ #
Ox = (T Res ) (R*Reps) n:) = (”“) . (19

A 1 — R*Rp 2 ng
=0 s

mit den Brechungsindizes ny des Umgebungsmediums und ng des hin-
teren Substrats.

7.1.3. Test der Modellerweiterung

Im Folgenden werden die in den vorangegangenen Abschnitten vorgestellten
Modellerweiterungen getestet und auf ihre Konsistenz iiberpriift. Dazu ist
in Abbildung 7.3a beispielhaft das Transmissionsspektrum der in Abschnitt
7.2 beschriebenen unverkapselten semi-transparenten Solarzelle dargestellt.
Hierbei ist zum einen die Transmission fiir verschiedene Schichtdicken
des Glassubstrats zu sehen, wenn das Substrat als kohérente Schicht
angenommen und mit Hilfe der Transfer-Matrix-Methode simuliert wird.
Dazu wird die Dicke des Substrats exemplarisch zwischen 850 nm und
1150 nm variiert. Zum anderen wird das simulierte Transmissionsspektrum
unter Verwendung der Simulationserweiterung, welche eine inkohérente
Berechnung des Substrats ermoglicht, gezeigt.

Es ist deutlich zu erkennen, dass eine koharente Betrachtung des Lichts im
Substrat zu deutlichen Interferenzeffekten in dem Transmissionsspektrum
der Solarzelle fiithrt. Diese Interferenzen innerhalb der Substratschicht
fihren zu sehr unterschiedlichen Werten der Transmission fiir verschiede-
ne Schichtdicken des Substrats. Diese schichtdickenabhéngigen Spektren
erzeugen fiir jede Wellenldnge einen bestimmten Wertebereich fir die
Transmission und somit einen schlauchférmigen Wertebereich fiir das
Transmissionsspektrum. Wird das Licht innerhalb des Substrats als in-
kohérent angenommen, ergibt sich ein Spektrum, welches wie gewiinscht
nicht von Substratinterferenzen iiberlagert ist. Das auf diese Weise be-
rechnete Spektrum, aus dem die Interferenzen des Glassubstrats heraus
gemittelt sind, liegt innerhalb des Wertebereichs, welcher durch die Sub-
stratinterferenzen aufgestellt wird.
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Abbildung 7.3.: (a) Transmissionsspektren der in Abschnitt 7.2 beschriebenen
semi-transparenten Solarzelle fiir Beleuchtung von der Riickseite. In Schwarz sind
die Transmissionsspektren fiir verschiedene Schichtdicken des Glassubstrats zu
sehen, wenn das Substrat als kohdrente Schicht simuliert wird. Hierbei wird die
Schichtdicke des Substrats exemplarisch zwischen 850 nm und 1150 nm variiert.
Das simulierte Spektrum unter Verwendung der Simulationserweiterung, welche
eine inkohérente Berechnung des Substrats ermoglicht, ist in Rot dargestellt. (b)
Transmissionsspektrum der Solarzelle bei inkohérenter Berechnung des Substrats
mit und ohne Verkapselung fiir Beleuchtung von der Vorder- und der Riickseite.

Allgemein gilt, dass die Transmission eines Bauteils unabhéngig von der
Seite der Beleuchtung ist. Um zu iiberpriifen, ob das auch fiir die Ergebnis-
se der beschriebenen Modellerweiterungen gilt, ist in Abbildung 7.3b das
Transmissionsspektrum der Solarzelle fiir die Beleuchtung von der Vorder-
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und von der Riickseite dargestellt. Hierfiir wird die entsprechende Erwei-
terung der Transfer-Matrix-Methode aus Abschnitt 3.1.3 bzw. Abschnitt
7.1.1 verwendet. Wie zu sehen ist, sind die beiden so berechneten Spektren
exakt identisch und somit ist das verwendete Modell in sich konsistent. Zu-
dem wird in Abbildung 7.3b das Transmissionsspektrum der verkapselten
Solarzelle fiir Beleuchtung von der Vorder- und von der Riickseite gezeigt.
Fiir die Simulation wird die Modellerweiterung aus Abschnitt 7.1.2 be-
nutzt. Auch in diesem Fall ist zu erkennen, dass die beiden Spektren vollig
iibereinstimmen. Auflerdem wird in dieser Abbildung der nicht zu vernach-
lassigende Einfluss der zusétzlichen Verkapselungsschicht auf die optischen
Eigenschaften einer semi-transparenten organischen Solarzelle deutlich.

7.1.4. SpectrAsis

Mit den im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen Modellerweiterun-
gen ist eine umfassende Simulation von semi-transparenten organischen
Solarzellen inklusive der Farbeigenschaften des transmittierten Lichts mog-
lich. Diese simulierten Farbparameter sollen in diesem Kapitel auch mit
gemessenen Parametern verglichen werden. Um diese Parameter einfach
und komfortabel bestimmen zu kénnen, wurden in Zusammenarbeit mit Dr.
Simon Wendel (Postdoc am LTTI) die entsprechenden benétigten Berech-
nungsfunktionen in ein gesondertes Programm mit dem Namen SpectrAsis
extrahiert. Detailliertere Informationen zu diesem Programm befinden sich
in Anhang A. Die im Folgenden gezeigten Farbparameter von fabrizierten
semi-transparenten Solarzellen wurden mit Hilfe von SpectrAsis bestimmt.

7.2. Semi-transparente Einfach-Solarzellen

In Abbildung 7.4 ist die schematische Darstellung der Bauteilarchitektur
einer semi-transparenten organischen Solarzelle zu sehen. Der Schicht-
aufbau besteht aus einem Glassubstrat, 125nm ITO, 20nm ZnO, 75nm
PCDTBT:PC7;BM als aktive Schicht, 10 nm MoOs, einer 15 nm dicken
Silberelektrode und 35 nm MoO3z. Das ZnO wird hierbei, wie auch in allen
anderen in diesem Kapitel untersuchten Bauteilarchitekturen, aus einer
Zinkacetat Hydrat (ZAH) Precursor-Losung fliissig prozessiert. Die letzte
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Abbildung 7.4.: Schematische Darstellung des Schichtaufbaus der untersuch-
ten semi-transparenten organischen Solarzelle mit einer PCDTBT:PC71 BM-
Absorberschicht.

MoQOj3-Schicht hat keinen Einfluss auf die elektrischen Eigenschaften der
Solarzelle, sondern dient ausschliellich der Auskopplung des Lichts und
somit der Verbesserung der Transmissionseigenschaften.

Wie bereits gezeigt wurde, ist die Transmission der Solarzelle unabhéngig
davon, ob sie von der Vorder- oder der Riickseite beleuchtet wird. Das
gilt jedoch nicht fiir die Reflexion und die Absorption. Die spektrale Ab-
sorption innerhalb der PCDTBT:PC71 BM-Schicht ist fiir Beleuchtung
von der Vorder- und der Riickseite in Abbildung 7.5 dargestellt. Es ist
zu erkennen, dass die Absorption in der aktiven Schicht deutlich von
der Seite der Beleuchtung beeinflusst wird. Zwar ist der spektrale Ver-
lauf qualitativ gleich, aber fiir Beleuchtung durch das Glassubstrat ist
die Absorption fiir alle Wellenldngen grofler als fiir Beleuchtung von der
Riickseite. Unter Sonnenbeleuchtung von der Riickseite ergibt sich fiir die
Photonen-Absorptionsrate innerhalb der aktiven Schicht ein Wert von
4,14 - 10%° /(m?2s) im Vergleich zu 5,70 - 10%° /(m?s) fiir Beleuchtung von
der Vorderseite, was einer Steigerung von 37,9 % entspricht. Dieser grofie
Unterschied kann mit der Reflexion an der Silberelektrode erkléart wer-
den. Bei Beleuchtung von der Riickseite fiihrt diese Reflexion zu einer
relativ hohen Reflexion des gesamten Bauteils, wéhrend bei Beleuchtung
von der Vorderseite die Silberschicht einen Teil des Lichts zuriick in die
aktive Schicht reflektiert.
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Abbildung 7.5.: Spektrale Absorption innerhalb der aktiven Schicht der unter-
suchten semi-transparenten Einfach-Solarzelle fiir Beleuchtung von der Vorder-
und der Riickseite.

7.2.1. Vergleich von Simulation und Experiment

In diesem Abschnitt werden die simulierten und die gemessenen optischen
Eigenschaften der Solarzelle miteinander verglichen. In Abbildung 7.6 ist
das simulierte und das gemessene Transmissionsspektrum des Bauteils
dargestellt. Hierbei ist sowohl die Transmission der nicht verkapselten als
auch der verkapselten Solarzelle zu sehen.

Die simulierten und die gemessenen Spektren stimmen sehr gut tiberein. In
der Simulation und dem Experiment fiithrt die Verkapselung gleichermaflen
zu einer Verringerung der Transmission um ungefihr 5% im sichtbaren
Bereich. Damit kann gezeigt werden, dass zum einen die optischen Ei-
genschaften von organischen Solarzellen mit dem verwendeten optischen
Modell sehr gut beschrieben werden kénnen und dass es zum anderen
die in Abschnitt 7.1.2 vorgestellte Erweiterung des Simulationsmodells
ermoglicht, den Einfluss einer Verkapselung des Bauteils auf die Trans-
mission zu berticksichtigen.

Eine gute Ubereinstimmung zwischen Simulation und Experiment zeigt
sich auch bei einem Blick auf die Farbparameter der Solarzelle unter Son-
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Abbildung 7.6.: Simulierte und gemessene spektrale Transmission der untersuch-
ten semi-transparenten Solarzelle mit und ohne Verkapselung.?

Tabelle 7.1.: Vergleich der simulierten und gemessenen Farbeigenschaften der
nicht verkapselten semi-transparenten Solarzelle.

Abstand CCT CRI Tyis

Experiment 8,0-1072 4326K 884 342%
Simulation 11,3-10~% 4213K 85,9 334%

nenbeleuchtung. Dazu werden in Abbildung 7.7 zunéchst die aus dem
simulierten und aus dem gemessenen Transmissionsspektrum bestimmten
Farborter im CIE 1960 UCS Farbraum gezeigt. Um den Unterschied
zwischen Experiment und Simulation erkennen zu kénnen, ist im unteren
rechten Bereich der Abbildung der relevante Teil des Farbraums vergroflert
dargestellt. Das transmittierte Licht der simulierten und der gemessenen
Solarzelle unter Sonnenbeleuchtung besitzt einen Farbort von (u;v)sim =
(0,228;0,323) bzw. (u;v)exp = (0,225;0,324). Die Abweichung zwischen
den simulierten und den gemessenen Farbortern ist also relativ gering.
Das gilt auch fiir die in Tabelle 7.1 gezeigten weiteren Farbparameter
der Zelle. Obwohl der Abstand zwischen Farbort und Schwarzkorper-

2 Die Herstellung und Charakterisierung der Solarzelle wurde von Jens Czolk im
Rahmen seiner Doktorarbeit am LTI durchgefihrt.
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Abbildung 7.7.: Simulierter und gemessener Farbort im CIE 1960 UCS Farbraum
der untersuchten nicht verkapselten semi-transparenten Solarzelle mit einem
PCDTBT:PC71BM-Absorber fiir Sonnenbeleuchtung. Der relevante Teil des
Farbraums ist im unteren rechten Bereich der Abbildung vergroflert dargestellt.

kurve sowohl im Experiment als auch in der Simulation geringfiigig gréfer
als der Grenzwert A = 5,4 - 1072 ist, werden jeweils der CRI und die
CCT bestimmt, da die Uberschreitungen vertretbar klein sind. Die aus
Simulation und Experiment bestimmten Abstédnde zu Schwarzkérperkurve,
Farbtemperaturen, Farbwiedergabeindizes und die fiir das menschliche
Auge sichtbaren Transmissionen weisen eine gute Ubereinstimmung auf. In
beiden Fillen liegt die Farbtemperatur in dem Bereich fiir neutrales Weif3
(3300K < CCT < 5000K) und der CRI hat einen relativ hohen Wert.

Es kann also gezeigt werden, dass sich mit Hilfe der optischen Simulation die
Farbeigenschaften des transmittierten Lichts semi-transparenter Solarzellen
sehr gut beschreiben lassen.
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7.3. Einstellen von Transmission und Absorption
durch Interferenzfilter

Eine semi-transparente Solarzelle soll das eingestrahlte Licht in elektrischen
Strom umwandeln und gleichzeitig einen Teil des fiir das menschliche Auge
sichtbaren Lichts transmittieren. Diese beide Eigenschaften stehen prinzipi-
ell im Gegensatz zueinander. Allerdings sind die spektrale Empfindlichkeit
des menschlichen Auges und die spektralen Absorptionseigenschaften orga-
nischer Absorber {iblicherweise nicht identisch. Diesen Unterschied in der
spektralen Verteilung kann man nutzen, um die Gegenlaufigkeit von Trans-
parenz und Absorption der Solarzelle zu entschérfen. In Abbildung 7.8
ist die V-Lambda-Kurve des menschlichen Auges zu sehen. Des Weite-
ren ist der Imaginérteil des Brechungsindex k' des Absorbermaterials
PCDTBT:PC7;BM dargestellt. Die V-Lambda-Kurve hat ihr Maximum
bei 555 nm und fallt bis ungefihr 400 nm bzw. 700 nm auf Null ab. Im Ge-
gensatz dazu besitzt der Imaginérteil des Brechungsindex kpoprpr.pc,,BuM
fiir Wellenldngen bis 600 nm relativ hohe Werte und sinkt fiir hohere Wel-
lenldngen dhnlich wie die V-Lambda-Kurve ab. Das bedeutet, dass im
Wellenldngenbereich von 350 nm bis ungefahr 500 nm die Absorptionseigen-
schaften von PCDTBT:PC71BM sehr gut sind, wihrend das menschliche
Auge Strahlung in diesem Bereich wenig bis gar nicht wahrnimmt. Ziel
muss es daher sein die Architektur der semi-transparenten Solarzelle in
Abbildung 7.4 so zu verdndern, dass die Transmission im Bereich der
V-Lambda-Kurve relativ grof ist. Gleichzeitig kann die Transmission fiir
kleinere Wellenldngen beliebig klein sein und dieses Licht fiir eine erhdhte
Absorption in der PCDTBT:PC7;BM-Schicht genutzt werden.

Betancour et al. verwenden photonische Kristalle auf der der Sonne ab-
gewandten Seite einer semi-transparenten Solarzelle, um die Absorption
innerhalb der aktiven Schicht zu erhdhen [139]. In dieser Arbeit wer-
den Interferenzfilter verwendet, um die optischen Eigenschaften der semi-
transparenten Solarzelle mafizuschneidern. Diese Filter sollen das fiir das
menschliche Auge wahrnehmbare Licht méglichst ungehindert transmit-
tieren und gleichzeitig andere Spektralbereiche des Lichts zuriick in die
Solarzelle reflektieren um die Absorption zu erhohen. Auflerdem kann mit
Hilfe dieses Ansatzes das Verhéltnis von transmittiertem und zuriick in die
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Abbildung 7.8.: V-Lambda-Kurve (V' (X)) des menschlichen Auges und der Ima-
gindrteil des Brechungsindex k’(\) des Absorbermaterials PCDTBT:PC7;;BM.3

Zelle reflektiertem Licht eingestellt werden. Somit kann die Transmission
der Solarzelle frei an die jeweilige Anwendung angepasst werden.

Interferenzfilter bestehen aus diinnen dielektrischen Schichten. Durch die
Wahl der Materialkombination und der Schichtdicken kénnen die spek-
tralen Reflexions- und Transmissionseigenschaften der Filter eingestellt
werden. Beispiele hierfiir sind ein Bragg-Spiegel oder ein Fabry-Pérot-
Interferometer. Diese Filter bestehen in der Regel aus einer Vielzahl von
periodisch angeordneten Materialschichten. Aber auch durch Filter aus
zwei oder drei Schichten kénnen die spektralen optischen Eigenschaften
eines Bauteils modifiziert werden [140]. Bei der Wahl eines geeigneten
Interferenzfilters fiir die Anwendung in einer semi-transparenten organi-
schen Solarzelle gilt es zwischen Funktionalitdt und Anzahl der zuséatzlich
benétigten Schichten abzuwégen. Letztere sollte nicht zu hoch gewéahlt wer-
den, da sich sonst Prozessierungsaufwand und Materialkosten des Bauteils
unverhéaltnisméfig erhohen.

Andres Rosch hat im Rahmen seiner Bachelorarbeit hierfiir verschiedene
mogliche Ansétze und Materialien untersucht. Es hat sich dabei herausge-

3 Der komplexe Brechungsindex von PCDTBT:PC7;BM wurde von Michael Klein im
Rahmen seiner Doktorarbeit am LTI mit Hilfe von spektraler Ellipsometrie bestimmt.
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stellt, dass der Einsatz eines Filters aus einer Kombination von drei verschie-
denen Schichten ein vielversprechender Ansatz ist. Im Vergleich zu einem
Filter auf Basis eines Bragg-Spiegels oder Fabry-Pérot-Interferometers
kommt dieser Ansatz mit wenigen zusétzlichen Schichten aus und die spek-
tralen Eigenschaften lassen sich relativ gut einstellen. Fiir diese Filterstruk-
tur werden drei A/4-Schichten aus verschiedenen Materialien aufeinander
abgeschieden. Die Dicke einer Schicht betragt also ein Viertel der Wellen-
lainge A. in diesem Material (d = A./(4n)). Die Materialien werden hierbei
so kombiniert, dass im Bereich der Mittenwellenldnge A. (englisch: centre
wavelength) die Reflexion des Filters maximal wird. Durch Variation dieser
Wellenlédnge und somit der Schichtdickenkonfiguration der Filterstruktur
lasst sich die Reflexion und Transmission spektral verschieben.

Die Wahl der Schichtdickenkonfiguration des Filters gestaltet sich in diesem
Fall aber leider nicht trivial. Zum einen unterliegt der Brechungsindex der in
Frage kommenden Materialien in dem interessanten Wellenldngenbereich
einer Dispersion. Zum anderen kann ein direkt auf der Riickelektrode
der Solarzelle angebrachter Filter nicht unabhéngig von dem restlichen
Bauteil beschrieben werden, da er die Interferenzeffekte und somit die
optische Feldverteilung im gesamten Bauteil beeinflusst. Deswegen muss
die Filterstruktur immer zusammen mit dem ganzen Schichtaufbau des
Bauteils betrachtet werden. Es existieren also keine allgemein giiltigen
Materialkombinationen und Schichtdickenkonfigurationen der Filter. Diese
miissen vielmehr durch Ausprobieren an die entsprechende Architektur
der semi-transparenten Solarzelle angepasst werden. Da dieser Vorgang im
Experiment sehr zeitintensiv und materialaufwendig ist, bietet es sich an,
diese Anpassung mit Hilfe des Simulationsmodells durchzufiihren.

Im Folgenden werden mogliche Filterstrukturen aus drei Materialschich-
ten fiir zwei verschiedene semi-transparente Solarzellen vorgestellt und
demonstriert, wie es damit moglich ist, die sichtbare Transmission und die
Absorption in der aktiven Schicht zu beeinflussen und zu verbessern. Fiir
eine bessere Anschaulichkeit wird dabei die Rate der absorbierten Photo-
nen in der aktiven Schicht durch Multiplikation mit der Elementarladung
in eine ideale Photostromdichte umgerechnet. Es wird hierbei immer von
einer Beleuchtung der Solarzelle durch die Substratschicht ausgegangen.
Des Weiteren wird gezeigt, wie mit Hilfe der Interferenzfilter die sichtbare
Transmission des Bauteils an einen gewiinschten Wert angepasst werden
kann. Dazu werden exemplarisch zwei verschiedene Anwendungsszenarien
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betrachtet. Im ersten Fall soll die Transmission des Bauteils grofier als 30 %
sein, um beispielsweise den Anforderungen in einer Hauserfassade gerecht
zu werden [141, 142]. Im anderen Fall soll die sichtbare Transmission einen
Wert von ungefdhr 10 % betragen, damit die Solarzelle z.B. als Sichtschutz
in hinteren Autoscheiben benutzt werden kann.

7.3.1. Solarzelle mit Silberelektrode

Zunéchst sollen die Transmission und die Absorption der in Abschnitt 7.2
vorgestellten Solarzelle optimiert werden. Als Grundlage hierfiir dient die in
Abbildung 7.4 gezeigte Bauteilarchitektur ohne die oberste MoOs-Schicht,
da diese nur die Auskopplung des Lichts verbessert und somit an sich
schon zur Verbesserung der Transmission beitréagt. Eine fiir dieses Bauteil
vielversprechende Filterstruktur besteht aus jeweils einer Schicht aus TiOq,
Zn0O und MoOgs. Die Photostromdichte in Abhéngigkeit der sichtbaren
Transmission ist in Abbildung 7.9 fiir verschiedene Schichtdickenkonfigura-
tionen des Filters dargestellt. Hierbei wird die Schichtstruktur des Filters
entsprechend A, von 350 nm bis 850 nm in 20 nm-Schritten variiert. Aufler-
dem sind die Werte der Referenzzelle ohne MoQO3-Auskoppelschicht und
der Solarzelle mit der zusatzlichen MoQO3-Schicht verzeichnet. Verschiedene
Schichtdickenkonfigurationen fiihren teilweise zu gleichen Transmissions-
werten. Pauschal sollte in diesem Fall immer die Konfiguration gewéahlt
werden, die zu besseren Absorptionseigenschaften der Solarzelle fiihrt.

Mit Hilfe des prasentierten Interferenzfilter lasst sich die sichtbare Trans-
mission der PCDTBT:PC7; BM-Solarzelle zwischen knapp 10 % und tiber
33 % frei einstellen. Zusétzlich zeigt die in Abbildung 7.9 dargestellte Kurve
zwischen diesen beiden Transmissionswerten einen nahezu linearen Verlauf,
sodass die Photostromdichte durch eine steigende Mittenwellenldnge des
Filters bei sinkender Transmission kontinuierlich von tiber 10 mA / cm? auf
bis zu 12mA /cm? vergréBert werden kann. Bei steigender Mittenwellen-
léinge wird das eingestrahlte Licht bis zu grofleren Wellenldngen zuriick
in das Bauteil reflektiert und somit erhoht sich die nutzbare Absorpti-
on. Gleichzeitig nimmt die Uberschneidung zwischen dieser spektralen
Reflexion und der V-Lambda-Kurve zu und die sichtbare Transmission
sinkt. Sowohl im Vergleich zu der Referenzzelle als auch zu der Solarzelle
mit der MoOg3-Auskoppelschicht kann die Photostromdichte mit Hilfe der
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Abbildung 7.9.: Photostromdichte in Abhangigkeit der sichtbaren Transmission
der untersuchten PCDTBT:PC71 BM-Solarzelle mit einem Filter aus TiO2, ZnO
und MoOgs mit verschiedenen Schichtdickenkonfigurationen des Filters. Zusétzlich
sind als Referenz die Werte der Solarzelle ohne Auskoppelschicht und die Werte
der Solarzelle mit einer einfachen MoOs-Auskoppelschicht (siehe Abbildung 7.4)
dargestellt.

gewédhlten Filterstruktur bei der entsprechenden sichtbaren Transmission
signifikant verbessert werden.

Im Folgenden werden exemplarisch zwei Filterstrukturen genauer unter-
sucht. Eine Solarzelle mit Filter A mit A\, = 410 nm liefert die hochste
Transmission. Die Filterstruktur besteht aus d; = 40nm TiOs, ds = 80 nm
Zn0O und d3z = 49nm MoOs3. Im Gegensatz dazu weist eine Solarzelle mit
Filter B mit A\c = 630nm (d; = 61nm, d2 = 123nm und d3 = 76 nm) eine
sichtbare Transmission von knapp 10 % auf. Eine schematische Darstellung
des Schichtaufbaus der Solarzelle mit Filter und den Schichtdickenkonfi-
gurationen von Filter A und B ist in Abbildung 7.10 zu sehen.

Die Solarzelle mit Filter A zeigt im Vergleich zu der Referenzzelle eine
bemerkenswerte Vergroflierung der sichtbaren Transmission auf fast den
doppelten Wert bei einer nur geringfiigig kleineren Photostromdichte. Die
Verwendung von Filter B fithrt bei einer Reduzierung der Transmission
auf ungefahr 10 % zu einer deutlich hoheren Photostromdichte.
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Abbildung 7.10.: Schematische Darstellung des Schichtaufbaus der untersuchten
semi-transparenten organischen Solarzelle mit Filter A und mit Filter B. Es sind
jeweils die Schichtdicken der verwendeten Filterschichten angegeben.

Um diese Effekte genauer analysieren zu kénnen, wird der Einfluss der ver-
schiedenen Filterstrukturen auf die wellenldngenabhéngigen Transmissions-
und Absorptionseigenschaften der Solarzelle untersucht. Dazu ist in Abbil-
dung 7.11a die spektrale Transmission der Referenzsolarzelle, der Solarzelle
mit Filter A und der Solarzelle mit Filter B zu sehen. Die Transmission
der Solarzelle mit Filter A liegt ab einer Wellenlénge von knapp 500 nm
teilweise bis zu 20 % iiber der Transmission der Referenzzelle. Die rela-
tiv kleine Mittenwellenléngen des Filters von 410 nm hat zur Folge, dass
hauptséchlich Licht in diesem Wellenldngenbereich zuriick in das Bauteil
reflektiert wird, wihrend gréflere Wellenlédngen gut transmittiert werden.
Da die V-Lambda-Kurve fiir diese grofieren Wellenléngen einen hohen
Wert annimmt, fiithrt dieser Filter zu einer deutlich héheren sichtbaren
Transmission der Solarzelle. Im Vergleich zu Filter A verschiebt sich die
Reflexion von Filter B zu deutlich gréfleren Wellenléngen. Folglich weist
die Solarzelle mit diesem Filter in einem Grofiteil des Bereichs der V-
Lambda-Kurve eine geringere Transmission auf als die Referenzzelle. Die
deutliche Steigerung fiir groBere Wellenldngen (A > 650 nm) dndert nichts
an der Tatsache, dass die sichtbare Transmission der Solarzelle mit Filter
B signifikant kleiner als der Referenzwert ist.

Die spektral aufgeléste Absorption in dem PCDTBT:PC7; BM-Absorber
der Referenzsolarzelle sowie der Solarzelle mit den beiden ausgewahlten
Filterstrukturen wird in Abbildung 7.11b gezeigt. Filter A fithrt zu einer
verringerten Absorption in der aktiven Schicht ab einer Wellenlénge von
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Abbildung 7.11.: (a) Spektrale Transmission des gesamten Bauteils und (b)
spektrale Absorption in der PCDTBT:PC71 BM-Schicht fir die Solarzelle mit
Filter A und Filter B. Zusédtzlich werden jeweils die Werte der Referenzsolarzelle
ohne Auskoppelschicht gezeigt.

ungefihr 520 nm. Gleichzeitig wird die nutzbare Absorption fiir kleinere
Wellenldngen deutlich erhéht. Aus diesem Grund ist trotz einer enormen
Verbesserung der sichtbaren Transmission die Photostromdichte des Bau-
teils mit Filter A nur unwesentlich kleiner als die der Referenzsolarzelle
(sieche Abbildung 7.9). Die Solarzelle mit Filter B zeigt im gesamten spek-
tralen Bereich, in dem die PCDTBT:PC,; BM-Schicht gute Absorptionsei-
genschaften besitzt, eine Erhohung der Absorption in dieser Schicht und
somit eine deutlich hohere Photostromdichte als die des Referenzbauteils.
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Abbildung 7.12.: Schematische Darstellung des Schichtaufbaus einer aus der
Fliissigphase prozessierbaren semi-transparenten organischen Solarzelle (a) ohne
Filter und (b) mit Filter.

Mit Hilfe dieses Interferenzfilters aus drei verschiedenen Schichten kann
also die nutzbare Absorption der semi-transparenten Solarzelle deutlich
verbessert werden. Das gilt sowohl fiir die Referenzsolarzelle als auch fiir die
Solarzelle mit der 35 nm dicken MoOgs-Auskoppelschicht. Auflerdem lésst
sich durch Variation der Schichtdickenkonfiguration des verwendeten Filters
die fir das menschliche Auge sichtbare Transmission iiber einen weiten
Bereich frei einstellen und somit an die Anforderungen von verschiedenen
Anwendungen anpassen.

7.3.2. Fliissig prozessierbare Solarzellen

Finer der wesentlichen Vorteile von organischen Solarzellen gegeniiber
anderen Photovoltaiktechnologien ist die kostengiinstige Prozessierung aus
der Flissigphase [13]. Die in Abschnitt 7.2 vorgestellte semi-transparente
Solarzelle beinhaltet eine Silberelektrode, welche durch thermisches Ver-
dampfen im Hochvakuum aufgebracht wird. Aus diesem Grund eignet sich
diese Bauteilarchitektur nicht fiir die Prozessierung aus der Fliissigphase.
In diesem Abschnitt wird nun eine semi-transparente Solarzelle untersucht,
die diese Anforderungen erfiillt. Dazu wird die MoOg3- und die Silberschicht
des Bauteils durch eine 200 nm dicke transparenten Elektrode aus HTL-
Solar (siche Abschnitt 6.1.1) ersetzt. Eine schematische Darstellung des
Schichtaufbaus dieses Bauteils ist in Abbildung 7.12a zu sehen.
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Abbildung 7.13.: Photostromdichte in Abhéngigkeit der sichtbaren Transmission
der untersuchten fliissig prozessierbaren PCDTBT:PC71 BM-Solarzelle mit einem
Filter aus TiO2, ZnO und Nb2Os mit verschiedenen Schichtdickenkonfigurationen.
Zusatzlich sind als Referenz die Werte der Solarzelle ohne Filter zu sehen.

Aufgrund der fehlenden Silberschicht wird nur ein sehr geringer Teil des
eingestrahlten Sonnenlichts zuriick in die aktive Schicht reflektiert. Das
fiihrt im Vergleich zu der Referenzsolarzelle mit Silberelektrode aus dem
vorangegangenen Abschnitt zu einer geringeren Absorption und zu ei-
ner grofleren Transmission des Bauteils. Die Photostromdichte betrégt
7,09 mA /cm? und die fiir das menschliche Auge sichtbare Transmission
31,1 %. Somit sind im Vergleich zu der Solarzelle mit Silberelektrode die
Voraussetzungen fiir einen Interferenzfilter fiir das Optimieren und Einstel-
len der Absorptions- und Transmissionseigenschaften deutlich verdndert.

Eine vielversprechende Filterkonfiguration fiir dieses Bauteil besteht aus
den Materialien TiO5, ZnO und NbsOs;. Neben ZnO sind auch die bei-
den anderen verwendeten Materialien aus der Fliissigphase prozessierbar
[143, 144]. Abbildung 7.12b zeigt eine schematische Darstellung der So-
larzelle mit entsprechender Filterstruktur. Die Photostromdichte in Ab-
héngigkeit der sichtbaren Transmission dieses Bauteils ist fiir verschiedene
Schichtdickenkonfigurationen des Filters in Abbildung 7.13 dargestellt.
Hierbei werden die Schichtdicken der Filtermaterialien entsprechend einer
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Mittenwellenldnge von 190 nm bis 650 nm in 20 nm-Schritten variiert. Zu-
satzlich ist der Wert der Referenzsolarzelle ohne Interferenzfilter zu sehen.

Die Absorption innerhalb der aktiven Schicht und somit die Photostrom-
dichte kann mit Hilfe der Filterstruktur bei gleichbleibender sichtbarer
Transmission wie die der Referenzzelle um ungefihr 5% gesteigert wer-
den. Die Werte der Photostromdichte liegen trotz Filter zwar insgesamt
deutlich unterhalb der Werte der Solarzelle mit Silberelektrode (siehe Ab-
bildung 7.9), jedoch kann auch in diesem Fall die sichtbare Transmission
iiber einen sehr groffen Bereich frei eingestellt werden.

Dies wird anhand zweier Filterkonfigurationen demonstriert. Filter A
besteht mit einer Mittenwellenlinge von A, = 230nm aus einer d; =
22nm dicken TiOs-Schicht, einer dos = 45nm dicken ZnO-Schicht und
einer d3 = 24nm dicken NbyOs5-Schicht und fiithrt zu einer maximalen
Verbesserung der Transmission der Solarzelle. Die Solarzelle mit dieser
Filterkonfiguration hat eine Transmission von Ty;s = 34,3 % und eine
Photostromdichte von 7,12mA /cm?. Somit weist sie im Vergleich zu der
Referenzzelle trotz einer deutlich héheren Transmission eine leicht hohere
Photostromdichte auf.

Filter B mit A = 550nm (d; = 53nm, dy = 108 nm und ds = 58 nm)
fithrt in Kombination mit der Solarzelle zu einer sichtbaren Transmission
von 11,4 %. Dieser Filter eignet sich also fiir Anwendungen, bei denen eine
relativ geringe Transmission gefordert wird. Gleichzeitig kann mit diesem
Filter der Photostrom der Solarzelle auf 8,70 mA /cm? erhéht und somit
um {iber 20 % im Vergleich zu der Referenzzelle gesteigert werden.

Insgesamt konnen mit Hilfe der présentierten Filterstruktur auch die
optoelektronischen Eigenschaften der vorgestellten fliissig prozessierbaren
Solarzelle verbessert und angepasst werden. Zwar sind die Werte der
Photostromdichte insgesamt deutlich kleiner als die der semi-transparenten
Solarzelle mit Silberelektrode, aber die sichtbare Transmission des Bauteils
kann auch hier iiber einen grofien Bereich frei eingestellt werden. Somit
eignet sich diese Solarzelle potentiell fiir diverse Anwendungen.

Insbesondere beim Applizieren von diinnen Schichten aus der Fliissigphase
ist es schwierig die Schichtdicke auf den Nanometer genau aufzubringen.
Aus diesem Grund soll iiberpriift werden, wie sich kleine Anderungen der
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Schichtdicken der Filterstruktur auf die Absorptions- und Transmissions-
eigenschaften der Solarzelle auswirken. Hierzu werden exemplarisch die
Schichtdicken von Filter B auf 5nm gerundet und die sichtbare Trans-
mission und die nutzbare Absorption der resultierenden Bauteilstruk-
tur untersucht. Fir das Bauteil mit dieser Filterstruktur (d; = 55nm,
dy = 110nm und d3 = 60nm) ergibt sich eine sichtbare Transmission von
11,3 % und eine Photostromdichte von 8,69 mA /cm?. Vergleicht man diese
Werte mit den Werten des Bauteils mit der urspriinglichen Filterstruktur
(Tyis = 11,4% und jpy, = 8,70 mA /cm?) wird deutlich, dass die Filterstruk-
tur mit leicht abweichenden Schichtdicken zu beinahe identischen Werten
fihrt und sich somit fiir die Prozessierung aus der Fliissigphase eignet.

7.3.3. Einfluss auf die Farbeigenschaften der Solarzelle

In den vorangegangenen Abschnitten konnte gezeigt werden, dass mit
Hilfe geeigneter Interferenzfilter die fiir das menschliche Auge sichtbare
Transmission einer semi-transparenten Solarzelle an die Anforderungen in
verschiedenen Anwendungen angepasst werden kann. In diesem Abschnitt
soll untersucht werden, wie die Farbeigenschaften des transmittierten
Lichts durch diese Filter beeinflusst werden.

Diese Untersuchung wird anhand der in Abbildung 7.10 gezeigten semi-
transparenten Solarzelle mit einem PCDTBT:PC7; BM-Absorber durchge-
fithrt. Die Farborter des von diesem Bauteil transmittierten Sonnenlichts
im CIE 1960 UCS Farbraum werden in Abbildung 7.14 fir verschiedene
Schichtdickenkonfigurationen des verwendeten Filters aus TiOs, ZnO und
MoOg gezeigt. Hierbei werden die Dicken der Filterschichten, genau wie
in Abbildung 7.10, entsprechend einer Mittenwellenldnge von 350 nm bis
850 nm in 20 nm-Schritten variiert.

Man erkennt, dass die Filterkonfiguration einen sehr groflen Einfluss auf
den Farbort des transmittierten Lichts hat. Fiir A. = 350 nm liegt der
Farbort relativ nahe am Weifipunkt im leicht griingelben Bereich des Far-
braums. Fiir steigende Mittenwellenldngen bis 550 nm findet eine deutliche
Rotverschiebung des transmittierten Lichts statt. Dickere Filterschichten
mit A; = 650 nm und A. = 750 nm verschieben den Farbort in den violetten
bzw. blauen Bereich. Ein Filter mit einer Mittenwellenlinge von 850 nm
fihrt zu einem sehr &hnlichen Farbort wie ein Filter mit A\, = 350 nm.
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Abbildung 7.14.: Farborter des transmittierten Lichts der in Abschnitt 7.3.1
vorgestellten PCDTBT:PCrBM-Solarzelle mit Filter in Abhéngigkeit von der
Schichtstruktur des Filters im CIE 1960 UCS Farbraum unter Sonnenbeleuchtung.
Der relevante Teil des Farbraums ist im unteren rechten Bereich der Abbildung
vergroflert dargestellt.

Eine Verdnderung der Mittenwellenldnge fiihrt somit zu einer starken
Variation der Farbe des transmittierten Lichts der Solarzelle. Wie in den
vorangegangenen Abschnitten gezeigt, geht dies auch mit einer deutli-
chen Verdnderung der sichtbaren Transmission und des Wirkungsgrads
des Bauteils einher (siehe Abbildung 7.9). Die sichtbare Transmission
und der Farbeindruck einer semi-transparenten Solarzelle kénnen mit
Hilfe der untersuchten Interferenzfilter also nicht unabhéngig voneinan-
der eingestellt werden.
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7.4. Semi-transparente, parallel verschaltete
Tandem-Solarzellen

Im vorangegangenen Abschnitt wurde gezeigt, wie sich die sichtbare Trans-
mission einer semi-transparenten Solarzelle mittels Interferenzfilter frei
einstellen lasst. Allerdings hat dieser Ansatz zur Folge, dass auch der
Farbeindruck der Solarzelle verdndert wird. In diesem Abschnitt wird
eine Methode vorgestellt, die es ermoglicht, die sichtbare Transmission
unabhéngig von den Farbeigenschaften zu verdndern.

Die Farbeigenschaften von semi-transparenten organischen Solarzellen
lassen sich prinzipiell durch das Zufiigen von Farbpartikeln in die Riickelek-
trode verbessern, ohne dabei den Wirkungsgrad negativ zu beeinflussen
[145]. Allerdings kann bei diesem Ansatz das in den Farbpartikeln absor-
bierte Licht nicht in freie Ladungstriager umgewandelt werden und geht
somit fiir die Stromgeneration verloren. Um diesen Verlust zu verhindern
und den Wirkungsgrad zu erhohen, ist es sinnvoll, die Farbpartikel durch
ein zweites Absorbermaterial zu ersetzen, welches andere spektrale Absorp-
tionseigenschaften aufweist als das urspringliche aktive Material. Somit
lassen sich durch die Einstellung der Schichtdicken der beiden Absorber
in dieser semi-transparenten Tandem-Solarzelle die Farbeigenschaften des
Bauteils einstellen und der Wirkungsgrad erhéhen. Gleichzeitig kann durch
eine entsprechende Wahl der Schichtdicken die sichtbare Transmission maf-
geschneidert werden, ohne die Farbeigenschaften zu verdndern.

Ublicherweise werden organische Tandem-Solarzellen seriell verschaltet.
Das hat jedoch zur Folge, dass fiir einen optimalen Wirkungsgrad der
Bauteile die Photostrome in den beiden Subzellen angeglichen und die
Schichtdicken der beiden aktiven Materialien entsprechend angepasst wer-
den miissen und nicht frei einstellbar sind (siche Kapitel 6). Da dieser
Freiheitsgrad jedoch zwingend notwendig fiir die Einstellung der Farbpa-
rameter und der Transmission ist, werden im Folgenden parallele Tandem-
Konfigurationen untersucht. In diesem Fall kénnen die Schichtdicken der
beiden aktiven Schichten nahezu unabhéngig voneinander eingestellt wer-
den, ohne negative Einfliisse auf den Wirkungsgrad zu haben [124]. Es
muss allerdings darauf geachtet werden, dass der Unterschied zwischen den
Leerlaufspannungen der beiden Subzellen nicht zu grof} ist, da die Span-
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Abbildung 7.15.: (a) Schematische Darstellung des Schichtaufbaus der semi-
transparenten, parallel verschalteten Tandem-Solarzelle. (b) Komplexe Bre-
chungsindizes der beiden verwendeten Absorbermaterialien P3HT:PCg1BM und
PSBTBT:PC7;BM.*

nung der parallelen Tandem-Solarzelle von der schwécheren der beiden
Leerlaufspannungen dominiert wird.

Im Folgenden wird das Konzept der semi-transparenten parallelen organi-
schen Tandem-Solarzelle exemplarisch anhand der in Abbildung 7.15a
schematisch dargestellten Schichtstruktur untersucht. Diese Tandem-
Solarzellen haben eine vordere (der Sonne zugewandte) Absorberschicht aus
P3HT:PCg BM und eine hintere (der Sonne abgewandte) Absorberschicht
aus PSBTBT:PC7; BM. Beide Materialien liefern ungefahr die gleiche Leer-
laufspannung. Somit sind sie sehr gut geeignet, um optimale Wirkungsgrade
in einer parallelen Tandem-Solarzelle zu erzielen. Die zugehorigen spek-
tral aufgelosten komplexen Brechungsindizes sind in Abbildung 7.15b zu
sehen. Wahrend P3HT:PCg BM hauptséichlich Wellenldngen von 400 nm

4 Der komplexe Brechungsindex von PSHT:PCg1 BM stammt aus der Literatur [66] und
der Brechungsindex von PSBTBT:PC71BM wurde von Michael Klein im Rahmen
seiner Doktorarbeit am LTI mit Hilfe von spektraler Ellipsometrie bestimmt.
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bis 600nm absorbiert, absorbiert PSBTBT:PC71BM bis zu einer Wel-
lenlénge von 800 nm.

Im Detail besteht die Schichtstruktur aus einem Glassubstrat, einer 125 nm
dicken ITO-Schicht als vordere Anode, 40 nm MoQO3, einer P3HT:PCgy BM
Absorberschicht mit einer variablen Schichtdicke, 10 nm ZnO, einer semi-
transparenten 12 nm dicken gemeinsamen Silberkathode, 10 nm ZnO, einer
PSBTBT:PC7BM Absorberschicht mit einer variablen Schichtdicke, 40 nm
MoO3 und einer 60 nm dicken ITO Riickanode. Die funktionalen Schichten
haben in Experimenten bewiesen, dass sie gute elektrische Eigenschaften
aufweisen [119, 146-148]. Es ist anzumerken, dass dieses Konzept auch
mit Hilfe einer anderen Kombination von Absorbermaterialien mit entspre-
chenden optoelektronischen Eigenschaften realisiert werden kann. Hierfiir
miissen gegebenenfalls die funktionalen Schichten auf die Transmissions-
eigenschaften optimiert werden.

Um angenehme Farbeigenschaften des transmittierten Lichts zu erreichen,
miissen drei Bedingungen erfiillt sein: Zum einen muss die Farbtemperatur
fiir neutrales Weif} in einem Bereich von 3300 K < CCT < 5000 K liegen
(siche Abschnitt 2.3.3). Zum anderen wird ein hoher Farbwiedergabeindex
bendtigt. In diesem Fall wird ein Farbwiedergabeindex von CRI > 90
angestrebt, um eine sehr gute Farbwiedergabe zu garantieren. Auflerdem
muss der Abstand zwischen dem Farbort des transmittierten Lichts der
Solarzelle und der Schwarzkorperkurve, wie in Abschnitt 2.3.2 beschrieben,
kleiner als A = 5,4 - 1072 sein, da das Licht sonst nicht mehr farbneutral
wirkt und laut der CIE-Norm der CRI nicht bestimmt werden darf.

Im Folgenden werden die Schichtdicken der beiden Absorbermaterialien
zwischen 10 nm und 110 nm variiert und fiir jede Konfiguration die Bau-
teile fiir Sonnenbeleuchtung optisch simuliert. Die verschiedenen, aus den
simulierten Transmissionsspektren der Tandem-Solarzellen bestimmten
optischen Parameter sind in Abbildung 7.16 und Abbildung 7.17 in Abhén-
gigkeit der Schichtdicken der beiden Absorbermaterialien P3HT:PCg; BM
(vorderer Absorber) und PSBTBT:PC7;BM (hinterer Absorber) darge-
stellt. In Abbildung 7.16a wird der Abstand zwischen dem Farbort des
transmittierten Lichts und der Schwarzkoérperkurve im CIE 1960 UCS
Farbraum gezeigt. Der dunkelblaue Bereich kennzeichnet die Konfigura-
tionen, welche einen Abstand aufweisen, der kleiner als der geforderte
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Abbildung 7.16.: (a) Abstand zwischen Farbort und Schwarzkoérperkurve im
CIE 1960 UCS Farbraum und (b) &hnlichste Farbtemperatur der Tandem-
Solarzellen in Abhéngigkeit der Schichtdicken der beiden Absorbermaterialien
P3HT:PCg¢1BM (vorderer Absorber) und PSBTBT:PC7; BM (hinterer Absorber).

maximale Abstand von A = 5,4 - 1073 ist. Es ist deutlich zu erken-
nen, dass diese Bedingung die moglichen Schichtdickenkonfigurationen
deutlich einschrinkt und z.B. PSHT:PCg BM-Schichten dicker als 80 nm
nicht erlaubt sind. Abbildung 7.16b zeigt die dhnlichste Farbtemperatur
des transmittierten Lichts der Tandem-Solarzellen. Man kann erkennen,
dass fast alle Schichtdickenkonfigurationen die geforderte CCT aufweisen.
Lediglich Konfigurationen mit sehr dicken PSBTBT:PC7 BM-Schichten
(> 100 nm) und P3HT:PCg; BM-Schichten ab ca. 40 nm fithren zu kleinen
Farbtemperaturen (CCT < 3300 K) und somit zu einem zu warmen Licht.
Konfigurationen mit sehr diinnen P3HT:PCg; BM-Schichten (< 20 nm) und
PSBTBT:PC71 BM-Schichten im Bereich zwischen ca. 20 nm und 60 nm wei-
sen eine zu hohe Farbtemperatur (CCT > 5000 K) und somit ein zu kaltes
Licht auf. In Abbildung 7.17a ist der Farbwiedergabeindex zu sehen. Hier
kennzeichnet der dunkelblaue Bereich die Konfigurationen, welche einen
CRI groBer als 95 besitzen und der hellblaue Bereich die Konfigurationen
mit einem CRI grofler als 90. In Abbildung 7.17b ist die fiir das menschliche
Auge sichtbare Transmission dargestellt. Diese variiert von 40 % fiir sehr
diinne aktive Schichten bis zu 15 % fiir sehr dicke Absorberschichten.
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Abbildung 7.17.: (a) Farbwiedergabeindex und (b) sichtbare Transmission der
Tandem-Solarzellen in Abhéngigkeit der Schichtdicken der beiden Absorberma-
terialien P3HT:PCg1BM (vorderer Absorber) und PSBTBT:PC71BM (hinterer
Absorber).

Unter Beriicksichtigung der Bedingungen fiir den Abstand zwischen Far-
bort und Schwarzkorperkurve, den Farbwiedergabeindex und die Farb-
temperatur lassen sich nun die Konfigurationen bestimmen, die Licht
transmittieren, welches angenehme Farbeigenschaften aufweist. Durch
die Variation der aktiven Schichtdicken innerhalb dieser Konfigurationen
kann die sichtbare Transmission iiber einen groflen Bereich frei einge-
stellt werden. Somit lassen sich die semi-transparenten Tandem-Solarzellen
fir verschiedene Anwendungen anpassen. Um diese Flexibilitdt zu de-
monstrieren, werden exemplarisch folgende acht verschiedene Konfigu-
rationen (vordere/hintere Absorberschichtdicke) mit angenehmen Far-
beigenschaften und Transmissionswerten zwischen 40,1 % und 19,3 % ge-
wahlt: A: 12nm/12nm, B: 18 nm/22 nm, C: 24 nm/34 nm, D: 30 nm /46 nm,
E: 38nm/58 nm, F: 44nm/70nm, G: 50nm/82nm und H: 56 nm/94 nm.
Die entsprechenden CIE 1960 UCS Farborter dieser Konfigurationen sind
in Abbildung 7.18 zusammen mit der Schwarzkoérperkurve dargestellt. Im
unteren rechten Bereich der Abbildung ist der relevante Teil des Farbraums
vergrofert gezeigt. In dieser Vergroflerung sind die Farborter der Schwarz-
korper mit den Temperaturen 77 = 3300 K und 75 = 5000 K zu sehen,
welche den CCT-Bereich fiir neutrales Weifl markieren. Die Farborter der
Bauteile A-H liegen entlang der Schwarzkoérperkurve mit einer tenden-
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Abbildung 7.18.: Farborter der Tandem-Solarzellen-Konfigurationen A-H im CIE
1960 UCS Farbraum. Der relevante Teil des Farbraums ist im unteren rechten
Bereich der Abbildung vergroflert dargestellt.

ziell sinkenden Farbtemperatur von A zu H. Alle Konfigurationen liegen
innerhalb des CCT-Bereichs fiir neutrales Weif.

7.4.1. Absorption und Wirkungsgrad

Die Transmissionsspektren und somit die Farbeigenschaften der Tandem-
Solarzellen sind unabhéngig von der Seite der Beleuchtung. Im Gegensatz
dazu héngt die Absorption in dem Diinnschichtbauteil davon ab, ob die
Beleuchtung durch das Glassubstrat (von der Vorderseite) oder durch
die Riickelektrode erfolgt. Um diesen Umstand zu verdeutlichen, sind in
Abbildung 7.19 die Summe der Raten der absorbierten Photonen in den
beiden aktiven Schichten in Abhéngigkeit von der Schichtdicke der beiden
Absorbermaterialien dargestellt. Hierbei sind in Abbildung 7.19a die Ab-
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Abbildung 7.19.: Summe der Raten der absorbierten Photonen in den beiden
aktiven Schichten in Abhéngigkeit der Schichtdicken der beiden Absorberma-
terialien P3BHT:PCg1BM (vorderer Absorber) und PSBTBT:PC71BM (hinterer
Absorber): (a) unter Beleuchtung von der Vorderseite und (b) unter Beleuchtung
von der Riickseite.

sorptionsraten fiir Beleuchtung von der Vorderseite und in Abbildung 7.19b
fiir Beleuchtung von der Riickseite gezeigt. Es ist deutlich zu erkennen,
dass die Absorptionsraten nahezu fiir alle Schichtdickenkonfigurationen
fiir Beleuchtung von der Riickseite grofler sind als fiir Beleuchtung von
der Vorderseite. Das kann mit den besseren Absorptionseigenschaften von
PSBTBT:PC7;BM im Vergleich zu P3HT:PCg; BM erklirt werden (siehe
Abbildung 7.15b). Dazu sind in Abbildung 7.20 beispielhaft die Reflexi-
onsspektren der Tandem-Solarzellen mit der Schichtdickenkonfiguration F
fiir Beleuchtung von der Vorder- und der Riickseite zu sehen. Die diinne
Silberkathode zwischen den beiden Absorberschichten reflektiert einen
signifikanten Teil des eingestrahlten Lichts. Im Fall der Beleuchtung von
der Riickseite liegt die PSBTBT:PC71 BM-Schicht auf der der Sonne zu-
gewandten Seite. Somit profitiert die PSBTBT:PC7; BM-Schicht von der
Riickreflexion an der Silberkathode und die Absorption innerhalb dieser
Schicht ist entsprechend hoch. Im Fall der Beleuchtung von der Vorderseite
liegt die PSHT:PCgy BM-Schicht auf der der Sonne zugewandten Seite.
Da dieser Absorber relativ schlechte Absorptionseigenschaften aufweist,
wird ein Grofiteil des an der Silberkathode reflektierten Lichts nicht ab-
sorbiert. Das fiithrt zu einer erhohten Reflexion des gesamten Bauteils im
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Abbildung 7.20.: Reflexionsspektren der Tandem-Solarzelle mit Schichtdicken-
konfiguration F fiir Beleuchtung von der Vorder- und der Riickseite.

Vergleich zu der Beleuchtung von der Riickseite (sieche Abbildung 7.20).
Es ist hierbei zu beachten, dass dieses Ergebnis spezifisch fiir die hier
verwendeten Absorbermaterialien ist.

Um aus dem Absorptionsverhalten der Bauteile einen Wirkungsgrad zu
bestimmen, wird fiir die acht Konfigurationen A-H eine vollstandige elek-
trische Simulation durchgefithrt und die J-U-Kennlinie bestimmt. Hierfiir
dienen die Absorptionsprofile in den beiden aktiven Schichten, welche
durch die optische Simulation der gesamten Bauteile berechnet werden, als
Eingangsparameter fiir die elektrische Simulation. Die J-U-Kennlinien der
beiden Subzellen werden zunéchst getrennt berechnet. Anschlieend wird
die J-U-Kennlinien der Tandem-Solarzellen durch Addition der Strom-
dichtewerte der Subzellen fiir jeden Spannungswert bestimmt [56]. Fiir die
Konfiguration F sind diese exemplarisch in Abbildung 7.21 fiir Beleuch-
tung von der Vorder- und der Riickseite gezeigt. Aus diesen Kennlinien
lassen sich jeweils der MPP und somit der Wirkungsgrad der Solarzelle
bestimmen. Die Wirkungsgrade fiir Beleuchtung von der Vorder- und der
Riickseite und die sichtbare Transmission der verschiedenen Bauteile mit
den Schichtdickenkonfigurationen A-H sind in Abbildung 7.22 dargestellt.
Die sichtbare Transmission variiert von 40,1 % fiir Konfiguration A bis
19,3 % fir Konfiguration H. Der Wirkungsgrad steigt mit sinkender Trans-
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Abbildung 7.21.: J-U-Kennlinie der Tandem-Solarzelle mit Schichtdickenkonfi-
guration F fiir Beleuchtung von der Vorder- und der Riickseite.
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Abbildung 7.22.: Sichtbare Transmission und Wirkungsgrad fiir Beleuchtung
von der Vorder- und der Riickseite der semi-transparenten Tandem-Solarzellen
mit den Schichtdickenkonfigurationen A-H.
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mission von 0,5% auf 3,1 % fiir Beleuchtung von der Vorderseite und
von 0,6 % auf 4,6 % fiir Beleuchtung von der Riickseite. So besitzt bei-
spielsweise Konfiguration F mit einer sichtbaren Transmission von 23,3 %
einen Wirkungsgrad von 4,1 %.

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass sich durch die Verwen-
dung von organischen semi-transparenten parallelen Tandem-Solarzellen
die Farbeigenschaften des transmittierten Lichts variieren und neutrales
Weifl und ein guter Farbwiedergabeindex einstellen lassen. Im Gegensatz
zu der Hinzufiigung von Farbpartikeln in die Riickelektrode findet hier-
bei die fiir die Einstellung der Farbe nétige Absorption in einem aktiven
Material statt und flihrt somit zu einer Verbesserung des Wirkungsgrads.
Zudem kann die sichtbare Transmission in einem grofien Bereich an die
gewiinschte Anwendung angepasst werden, ohne die guten Farbparameter
negativ zu beeinflussen.

7.5. Zusammenfassung

Dieses Kapitel befasste sich mit der Simulation von semi-transparenten
organischen Solarzellen. Am Anfang wurden die fiir die umfassende Model-
lierung von semi-transparenten Solarzellen benotigten Erweiterungen des
Simulationsmodells présentiert. Aulerdem wurde ein selbst entwickeltes
Programm fiir die Auswertung der Farbparameter experimentell bestimm-
ter Transmissionsspektren vorgestellt. Nachdem durch einen Vergleich von
simulierten und gemessenen Farbeigenschaften einer semi-transparenten
Einfach-Solarzelle eine sehr gute Ubereinstimmung der Ergebnisse von
Simulation und Experiment nachgewiesen werden konnte, wurden verschie-
dene Bauteilarchitekturen fiir die Verbesserung der optoelektronischen
FEigenschaften semi-transparenter organischer Solarzellen présentiert.

Zunéachst wurden die Transmissions- und Absorptionseigenschaften der
Solarzellen mit Hilfe von Interferenzfiltern auf der Riickseite der Bauteile
optimiert. Neben einer signifikant gesteigerten nutzbaren Absorption in
der aktiven Schicht konnte auch eine einstellbare sichtbare Transmission
erreicht werden. Somit lassen sich diese Bauteile fiir die Anforderungen in
verschiedenen Anwendungen mafschneidern. Es wurde allerdings gezeigt,
dass die Variation der sichtbaren Transmission mit einer starken Anderung
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des Farbeindrucks des transmittierten Lichts einhergeht. Deshalb wurde im
letzten Abschnitt eine Bauteilarchitektur vorgestellt, die es ermdglicht, bei
konstant gleich guten Farbparametern die sichtbare Transmission frei zu
variieren. Mit den dazu verwendeten semi-transparenten parallel verschal-
teten Tandem-Solarzellen ist es moglich, die geforderte Transmission einer
bestimmten Anwendung zu erfiillen und gleichzeitig ein fiir den Menschen
angenehmes Umgebungslicht zu erzeugen.






8. Organische Solarzellen unter
schragem Lichteinfall

In diesem Kapitel werden die optoelektronischen FEigenschaften von
organischen Solarzellen unter schrdgem Lichteinfall untersucht. Als
erstes werden die fir die Modellierung von winkelabhdngiger Beleuchtung
notwendigen Modellerweiterungen vorgestellt. Anschlieffend wird der
Einfluss des Finfallswinkels auf die Absorption und somit auf die
Stromerzeugung wvon organischen FEinfach- und Tandem-Solarzellen
analysiert. Hierbei kann in beiden Fillen eine sehr gute Ubereinstimmung
zwischen simulierten und experimentell bestimmten Ergebnissen erzielt
werden. Auferdem wird detailliert untersucht, wie die Winkelabhdangigkeit
der Absorption durch die Dicke der aktiven Schicht verbessert werden kann.
Bei geeigneter Schichtdicke kann bis zu einem Winkel von 70° eine sehr
hohe Absorption erzielt werden. Im zweiten Teil dieses Kapitels werden
die winkelabhdngigen Transmissionseigenschaften von semi-transparenten
Bauteilen untersucht. Hierzu wird sowohl eine semi-transparente Einfach-
als auch Tandem-Solarzelle verwendet. Es kann gezeigt werden, dass
diese Bauteile trotz ihres komplexen Schichtaufbaus gleichbleibende
Farbeigenschaften und eine ausreichend hohe sichtbare Transmission bis
2u einem Einfallswinkel von ungefihr 70° aufweisen.

Einer der Hauptvorteile der organischen Photovoltaik ist die Druckbarkeit
und die mechanische Flexibilitdt der Bauteile [10-13]. Somit kénnen die
Solarzellen auf gebogenen oder flexiblen Oberflachen wie beispielsweise
Héuserfassaden oder Kleidung angebracht werden [152, 153]. In all diesen
Anwendungsgebieten fillt das Sonnenlicht in der Regel unter einem vari-
ierenden, schrigen Winkel auf die organische Solarzelle. Folglich ist eine

1 Teile der in diesem Kapitel vorgestellten Ergebnisse sind in der Referenz [149]
veréffentlicht bzw. wurden zur Publikation eingereicht [150, 151].
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gute Lichtabsorption unter winkelabhéngiger Beleuchtung entscheidend
und muss beim Design der Bauteile berticksichtigt werden [43]. Im Fall
von semi-transparenten Solarzellen ist neben der Absorption auch die
Transmission unter variierendem Einfallswinkel mafigeblich. Hierbei muss
sichergestellt werden, dass sowohl der Wert der sichtbaren Transmission
als auch die Farbeigenschaften des transmittierten Lichts méglichst wenig
vom Einfallswinkel beeinflusst werden.

Aus diesen Griinden beschéftigt sich dieses Kapitel mit dem Einfluss von
schridgem Lichteinfall auf die optoelektronischen Eigenschaften von organi-
schen Solarzellen. Zunéchst werden die hierfiir n6tigen Modellerweiterungen
vorgestellt, bevor die winkelabhéngige Absorption und Transmission der
Bauteile untersucht werden.

8.1. Erweiterung des Simulationsmodells

Die Transfer-Matrix-Methode ist prinzipiell fiir beliebige Einfallswinkel aus-
gelegt (siehe Abschnitt 3.1.1). Somit lassen sich alle optischen Eigenschaften
eines Diinnschichtstapels fiir beliebige Einfallswinkel des eingestrahlten
Lichts berechnen. Generell muss bei nicht senkrechtem Lichteinfall aber
zwischen TE- und TM-polarisiertem Licht unterschieden werden. Bei
TE-polarisiertem Licht liegt das elektrische Feld unabhéngig vom Einfalls-
winkel immer in der gleichen Ebene wie die Grenzflichen der Bauteils.
Im Fall von TM-Polarisation ist dagegen das magnetische Feld immer
parallel zu den Grenzflachen orientiert. Da die Sonne unpolarisiertes Licht
emittiert, muss die optische Simulation der Solarzelle fiir jeden Winkel
sowohl fiir TE-Polarisation als auch fiir TM-Polarisation durchgefiihrt
werden. Die optischen Eigenschaften ergeben sich dann aus der Mittelung
der beiden Simulationsergebnisse.

8.1.1. Raumliches Absorptionsprofil

Fin wesentliches Ergebnis der optischen Simulation ist das rdumliche
Absorptionsprofil innerhalb des Bauteils, da es zum einen als Eingangspa-
rameter fir die elektrische Simulation dient und zum anderen entscheidend
zum Verstdndnis der Stromgeneration in organischen Solarzellen beitréagt.
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Abbildung 8.1.: Reflexion und Transmission von TE-polarisiertem Licht an einer
Grenzflache. Das elektrische Feld ist hierbei immer parallel zu der Grenzflache
orientiert.

Wie in Abschnitt 3.1.2 gezeigt wurde, ldsst sich die absorbierte Leistung
fiir senkrechten Lichteinfall mit

B (=) (8.1)

berechnen, wobei sich das elektrische Feld aus der Summe des vorwéarts
und des rickwérts laufenden Felds zusammensetzt. Im Folgenden wird
beschrieben, wie die absorbierte Leistung fiir schragen Lichteinfall be-
rechnet werden kann.

Im Fall von TE-polarisiertem Licht ist das elektrische Feld fiir alle Einfalls-
winkel, wie bei senkrechtem Lichteinfall, parallel zu den Grenzflichen des
Bauteils orientiert (Abbildung 8.1). Somit ergibt sich fiir diese Polarisation
analog zu Gleichung 8.1

B ()] (8.2)

Fiir schragen Einfall von TM-polarisiertem Licht besitzt das elektrische Feld
neben der parallelen auch eine zu der Grenzfliche senkrechte Komponente.
Es kann ohne Einschrankung der Allgemeinheit angenommen werden, dass
das elektrische Feld nur eine Komponente in z- und in z-Richtung besitzt
(Abbildung 8.2). Die senkrechte Komponente des Feldes berechnet sich zu
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Abbildung 8.2.: Reflexion und Transmission von TM-polarisiertem Licht an einer
Grenzflache. Das elektrische Feld hat hierbei eine zu der Grenzfliche senkrechte
und eine zu der Grenzflache parallele Komponente.

_ B

E,(2) k,

By (2), (8.3)
mit der z-Komponente ky und der z-Komponente k, des Wellenvektors
k. Hierbei ist zu beachten, dass die z-Komponente des vorwarts und des
riickwéirts laufenden elektrischen Felds eine entgegengesetzte Orientierung
besitzen. Die Summe der beiden Felder der unterschiedlichen Ausbreitungs-
richtungen muss folglich mit Hilfe der Vektoraddition bestimmt werden
[154]. Das elektrische Feld berechnet sich zu

ElT(z) + EIT (2)

E(z) = 0 (8.4)
b (Bf(2) - B (2))

(8.5)

und somit die absorbierte Leistung zu

Qru(z) = @ (’ Bl (2) + ElT(z)r + % (ElT(z) - ElT(z))

Um das Absorptionsprofil fiir eine unpolarisierte Lichtquelle zu bestimmen,
muss, analog zu der Bestimmung der optischen Eigenschaften, die Absorp-
tion fiir beide Polarisationen bestimmt und der Mittelwert gebildet werden.
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Abbildung 8.3.: Schematische Darstellung des Schichtaufbaus der untersuchten
organischen Solarzelle mit einer aktiven Schicht aus PTB7-Th:PC71 BM.

8.2. Einfach-Solarzellen unter
schragem Lichteinfall

Mit Hilfe von optischen Simulationsmodellen ldsst sich das winkelabhéngige
Verhalten von organischen Solarzellen vorhersagen [66, 154-156]. In die-
sem Abschnitt wird das gezeigte erweiterte Simulationsmodell verwendet,
um den Einfluss der Schichtdicke des Absorbers auf die winkelabhéngige
Lichtabsorption zu untersuchen. Hierbei wird die Ursache dieses schichtdi-
ckenabhingigen Effekts identifiziert und eine sehr gute Ubereinstimmung
zwischen simulierten und gemessenen Daten fiir einen sehr groflen Bereich
von Schichtdicken und Einfallswinkeln erzielt.

In Abbildung 8.3 ist der Schichtaufbau der untersuchten Einfach-Solarzelle
mit einer aktiven Schicht aus PTB7-Th:PC71BM, einer ITO-Kathode und
einer Ag-Anode schematisch dargestellt. Er besteht aus einem Glassub-
strat, 125 nm ITO, 30nm ZnO, einem PTB7-Th:PC;;BM-Absorber, 10 nm
MoO3 und 100nm Silber. Die Lichtabsorption innerhalb der organischen
Solarzelle wird durch Interferenzeffekte dominiert. Aus diesem Grund
wird zunéchst der Einfluss der aktiven Schichtdicke auf die Lichtabsorpti-
on unter senkrechtem Lichteinfall untersucht. Dafiir wurden Solarzellen
mit verschiedenen aktiven Schichtdicken von d = 55nm, 70nm, 100 nm
und 120nm hergestellt.?

Die gemessenen Kurzschlussstromdichten (Jsc), Leerlaufspannungen
(Uoc), Fiilllfaktoren (FF) und Wirkungsgrade (n) der Bauteile sind in Ta-

2 Die Herstellung und Charakterisierung der Bauteile wurde von Adrian Mertens im
Rahmen seiner Doktorarbeit am LTI durchgefiithrt.
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Tabelle 8.1.: Gemessene elektrische Kenngrofien der untersuchten Einfach-
Solarzellen in Abhéngigkeit von der aktiven Schichtdicke d bei senkrechtem
Lichteinfall.

d Jsc Uoc FF n
55nm 11424 722mV 64% 5,6%
70nm 13324 77TmV  63% 6,5%
100nm 15124  771mV  61% 7,1%
120nm 14,6 24 783mV  61% 7.0%

belle 8.1 dargestellt. Bis zu einer aktiven Schichtdicke von d = 100 nm steigt
aufgrund der vergréflerten Lichtabsorption die Kurzschlussstromdichte
mit steigender Schichtdicke bis zu einem Maximum von 15,1 mA /cm?. Fiir
eine groflere Schichtdicke von d = 120 nm sinkt die Kurzschlussstromdichte
auf 14,6 mA /cm?. Der Abfall der Kurzschlussstromdichte fiir grofere
Schichtdicken entsteht durch die Interferenzeffekte innerhalb des Bauteils.

Fiir das Verstdndnis dieser Effekte ist in Abbildung 8.4 das rdumliche
Absorptionsprofil innerhalb zweier organischer Solarzellen dargestellt. Es
wird hierbei die simulierte Anzahl der lokal absorbierten Photonen unter
Sonnenbeleuchtung gezeigt. Wegen der hohen Reflexion fiir alle Wellen-
langen an der Grenzfliche zwischen MoOs und Silber ist der Betrag des
elektrischen Felds an dieser Stelle sehr klein und steigt mit gréfierem
Abstand zu der Anode. Somit fiihren die spektral gemittelten Interferenz-
effekte zu einem ersten ausgepriagten Maximum des Absorptionsprofils vor
dieser Grenzflache. Unter senkrechtem Lichteinfall und mit einer aktiven
Schichtdicke von 55 nm wird nur ein Teil dieses Maximums von der aktiven
Schicht abgedeckt (siche Abbildung 8.4a). Fiir dickere aktive Schichten
steigt die Anzahl der absorbierten Photonen zunéchst, weil sich dadurch
ein groflerer Teil des Absorptionsmaximums innerhalb der aktiven Schicht
befindet. Durch eine weitere Erhohung der Schichtdicke auf 120 nm wird
ein Minimum des Absorptionsprofils in die aktive Schicht geschoben (siehe
Abbildung 8.4b). In diesem Fall fithren die Interferenzeffekte innerhalb des
Bauteils zu einer verringerten Absorption in der aktiven Schicht und die
generierte Kurzschlussstromdichte sinkt. Dieser Effekt flihrt allgemein zu
einem Maximum der nutzbaren Lichtabsorption fiir organische Solarzellen
mit aktiven Schichten von ungefdhr 70 — 100nm [121].
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Abbildung 8.4.: Riaumliches Absorptionsprofil innerhalb der untersuchten So-
larzelle mit einer (a) 55nm und einer (b) 120 nm dicken aktiven Schicht aus
PTB7-Th:PC7:BM unter Sonnenbeleuchtung fiir verschiedene Einfallswinkel.

Die optimale aktive Schichtdicke ist jedoch vom Einfallswinkel des Sonnen-
lichts abhéngig, da schréger Lichteinfall zu einer anderen Lichtpropagation
innerhalb der Solarzelle fithrt. Aus diesem Grund sind in Abbildung 8.4a
und b die Absorptionsprofile innerhalb der untersuchten Solarzelle mit
einer aktiven Schichtdicken von 55nm bzw. 120nm fiir Einfallswinkel
von 0° bis 70° dargestellt. Um den Einfluss der Interferenzeffekte von
der winkelabhingigen Verkleinerung der effektiven sonnenzugewandten
Bauteilfliche zu trennen, wurden die gezeigten Werte fiir eine konstante
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einfallende Strahlungsleistung simuliert. Das gilt auch fiir alle weiteren
simulierten Absorptionswerte in diesem Kapitel.

Es lasst sich beobachten, dass ein ansteigender Einfallswinkel eine rdum-
liche Verbreiterung des Absorptionsmaximums zur Folge hat. Das kann
damit erklart werden, dass ein steigender Einfallswinkel zu einer Verringe-
rung der z-Komponente k, des Wellenvektors fithrt (siche Abbildung 8.2)
und somit die Wellenldnge des elektrischen Felds entlang dieser Achse ver-
grofert wird. Da die diinne aktive Schicht (d = 55nm) in Abbildung 8.4a
nur einen Teil des Absorptionsmaximums abdeckt, schiebt die Verbrei-
terung des Interferenzmusters das Absorptionsmaximum weiter aus der
aktiven Schicht heraus. Infolgedessen sinkt die Gesamtanzahl der absor-
bierten Photonen in der aktiven Schicht kontinuierlich mit steigendem
Einfallswinkel. Im Gegensatz dazu bleibt im Fall der dicken aktiven Schicht
(d = 120nm) in Abbildung 8.4b das Absorptionsmaximum auch fir hohe
Einfallswinkel innerhalb der aktiven Schicht. Wahrend die Verbreiterung
des Interferenzmusters auch in diesem Fall zu einer Verringerung der An-
zahl der absorbierten Photonen in der Ndhe der Ag-Anode fiihrt, steigt
die Absorption gleichzeitig auf der Kathodenseite an. Das fiihrt insgesamt
zu einer Zunahme der Gesamtanzahl der absorbierten Photonen in der
aktiven Schicht bis zu einem Winkel von 50°.

Fiir einen besseren Uberblick iiber diesen Effekt ist in Abbildung 8.5 die
simulierte Gesamtanzahl der absorbierten Photonen in der aktiven Schicht
in Abhéngigkeit der Absorberschichtdicke fiir verschieden Einfallswinkel
des Sonnenlichts zu sehen. Es wird deutlich, dass die Abhéngigkeit der
Anzahl der absorbierten Photonen vom Einfallswinkel sehr stark von
der Absorberschichtdicke beeinflusst wird. So zeigen aktive Schichtdicken
kleiner als 60 nm einen kontinuierlichen und relativ starken Abfall der
absorbierten Photonen mit steigendem Einfallswinkel. Im Gegensatz dazu
weisen Schichtdicken zwischen ungefihr 90 nm und 140 nm eine deutlich
geringere Winkelabhéngigkeit auf. Eine weitere Erhéhung der Schichtdicke
flihrt, unabhéngig vom Einfluss auf die elektrischen Eigenschaften, wieder
zu einem kontinuierlichen Abfall der absorbierten Photonen mit steigendem
Einfallswinkel. Das kann damit erklart werden, dass in diesem Fall die
aktive Schicht einen Teil des zweiten Maximums des Absorptionsprofils
abdeckt und die Verbreiterung des Interferenzmusters dieses aus dem
Absorber heraus schiebt. Dieses Ergebnis stimmt gut mit vorangegangenen
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Abbildung 8.5.: Anzahl der absorbierten Photonen in der aktiven Schicht aus
PTB7-Th:PC7:BM in Abhéngigkeit der Schichtdicke der aktiven Schicht unter
Sonnenbeleuchtung fiir verschiedene Einfallswinkel.

Beobachtungen in der Literatur iiberein und kann fiir Absorbermaterialien
wichtig werden, welche als dickere Schichten appliziert werden kénnen [66].

Um den vorhergesagten Einfluss der aktiven Schichtdicke auf die Win-
kelabhangigkeit der Anzahl der absorbierten Photonen zu iiberpriifen,
werden im Folgenden die simulierte Gesamtanzahl der absorbierten Photo-
nen mit den gemessenen Kurzschlussstromdichten verglichen. Zu diesem
Zweck sind die normierte Anzahl der absorbierten Photonen und die
normierten Kurzschlussstromdichten in Abbildung 8.6a und b in Abhén-
gigkeit vom Einfallswinkel fiir verschiedene Dicken der aktiven Schicht
dargestellt. Die gemessenen Stromdichten werden hierbei durch cos(6)
geteilt, um die winkelabhéngige Verkleinerung der sonnenzugewandten
Solarzellenfliche zu berticksichtigen.

Die Solarzelle mit einer 55 nm dicken aktiven Schicht zeigt einen kontinu-
ierlichen Abfall der Kurzschlussstromdichte fiir steigende Einfallswinkel
und spiegelt somit die simulierte Verschiebung des Absorptionsmaximums
aus der diinnen aktiven Schicht (siehe Abbildung 8.4a) sehr gut wider. Fiir
eine aktive Schicht mit einer Dicke von 70nm wird eine kleinere Winkel-
abhéngigkeit der Kurzschlussstromdichte beobachtet, da in diesem Fall
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Abbildung 8.6.: (a) Simulierte normierte winkelabhéngige Anzahl der absorbier-
ten Photonen in der aktiven Schicht aus PTB7-Th:PC7;BM und (b) gemessene
normierte winkelabhingige Kurzschlussstromdichte der untersuchten Solarzellen
mit verschiedenen Dicken der aktiven Schicht [150].

der Absorber einen grofleren Teil des Absorptionsmaximums abdecken
kann. Bei den Solarzellen mit noch dickeren Absorbern steigt die Kurz-
schlussstromdichte fiir mittlere Einfallswinkel (40° < 6 < 60°) sogar an.
Insbesondere das Bauteil mit einem 120 nm dicken Absorber erreicht eine
maximale Kurzschlussstromdichte bei einem Winkel von 50°, welche 6,9 %
grofler als unter senkrechtem Lichteinfall ist. Fiir Einfallswinkel grofer als
60° sinkt auch die Kurzschlussstromdichte der Solarzellen mit dickeren
aktiven Schichten aufgrund der erhohten Reflexion an den Bauteilen.
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Die simulierten Ergebnisse in Abbildung 8.6a zeigen die gleiche schicht-
dickenabhéngige Winkelabhéngigkeit wie die gemessenen Stromdichten.
Obwohl der beobachtete Trend in den experimentellen Daten ein wenig
stirker ist, ist die Ubereinstimmung zwischen Simulation und Experiment
gut. Die Anzahl der absorbierten Photonen in den diinneren aktiven Schich-
ten (55 nm und 70nm) sinkt kontinuierlich mit steigendem Einfallswinkel.
Die dickeren aktiven Schichtdicken (100 nm und 120 nm) hingegen fiihren
zu einem Anstieg der Absorption fiir Einfallswinkel bis 50°.

Es kann also festgehalten werden, dass diinne aktive Schichten zu ei-
nem starken Abfall der Absorption mit steigendem Einfallswinkel fiithren,
wahrend dicke Schichten zunéchst sogar einen Anstieg der Absorption
aufweisen. Die Ursache hierfiir ist eine rdumliche Verbreiterung der In-
terferenzmuster innerhalb des Bauteils. Es ist daher entscheidend diesen
Effekt bei dem Design von organischen Solarzellen zu beriicksichtigen.
Das gilt vor allem fiir Anwendungen, in welchen das Sonnenlicht unter
variierendem Winkel auf die Solarzelle fillt.

8.3. Tandem-Solarzellen unter
schragem Lichteinfall

Im vorangegangen Abschnitt wurde der Einfluss der Schichtdicke des
Absorbers auf die Abhéngigkeit der Photostromdichte vom Einfallswinkel
des Sonnenlichts in Einfach-Solarzellen untersucht. Dieser Effekt wirkt
sich insbesondere auf das Design von effizienten organischen Tandem-
Solarzellen aus. Da in diesem Fall zwei Absorberschichten vorhanden sind
und die jeweils schwéchere der beiden den Strom des Tandem-Bauteils
beschriankt (siehe Abschnitt 2.2.2), muss die Winkelabhéngigkeit in zwei
Schichten analysiert und optimiert werden. Im Folgenden soll untersucht
werden, wie sich diese Winkelabhéngigkeit auf die Stromerzeugung in
organischen Tandem-Solarzellen auswirkt.

In Abbildung 8.7a ist eine schematische Darstellung der in diesem Abschnitt
untersuchten Tandem-Architektur abgebildet. Es handelt sich hierbei um
eine Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus PTB7:PC;; BM. Der komple-
xe Brechungsindex dieses Materials ist in Abbildung 8.7b dargestellt. Die
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Abbildung 8.7.: (a) Schematische Darstellung des Schichtaufbaus der untersuch-
ten Tandem-Solarzelle. Mithilfe der leitfahigen Schicht aus FHC-Solar lassen sich
die beiden Subzellen getrennt voneinander kontaktieren und charakterisieren.
(b) Wellenldngenabhéngiger komplexer Brechungsindex des in diesem Abschnitt
verwendeten aktiven Materials PTB7:PC7; BM.3

restlichen Schichten entsprechen im Wesentlichen dem Schichtaufbau der
in Kapitel 6 gezeigten Tandem-Solarzellen. Die Riickelektrode aus Silber
ist in diesem Fall nur 70nm dick und die Rekombinationszone zwischen
den beiden Absorbern wird modifiziert, um beide Subzellen der Tandem-
Zelle getrennt voneinander vermessen zu konnen. Deswegen besteht die
Rekombinationszone neben der 35 nm dicken ZnO-Schicht aus 40 nm HTL-
Solar und 40 nm FHC-Solar. FHC-Solar ist eine spezielle PEDOT:PSS-
Formulierung, welche eine erhohte Leitfadhigkeit aufweist. Diese leitfahige
Schicht kann als Kontakt fiir die direkte elektrische Charakterisierung
der beiden Subzellen verwendet werden.

Zunéchst wird die Anzahl der absorbierten Photonen in Abhéngigkeit von
den Dicken der beiden aktiven Schichten fiir senkrechten Sonnenlichteinfall
in Abbildung 8.8 gezeigt. Es wird hierbei, wie in Kapitel 6 beschrieben,
die Absorption in der bei der jeweiligen Schichtdickenkonfiguration limi-
tierenden aktiven Schicht dargestellt. Fiir eine Schichtdicke der vorderen
PTB7:PC7;BM-Schicht von 60 nm bis 90 nm und einer Schichtdicke des
hinteren Absorbers von 50 nm bis 80 nm weist die gezeigte limitierende
Absorption ein ausgepriagtes Maximum auf. Die maximale limitierende

3 Der komplexe Brechungsindex von PTB7:PC71 BM wurde von Adrian Mertens im
Rahmen seiner Doktorarbeit am LTI mit Hilfe von spektraler Ellipsometrie bestimmt.
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Abbildung 8.8.: Anzahl der absorbierten Photonen in dem jeweils limitierenden
Absorber der untersuchten Tandem-Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus
PTBT7:PC71BM in Abhéngigkeit von den Schichtdicken der aktiven Schichten
unter senkrechter Sonnenbeleuchtung.

Absorption wird fiir eine Schichtdicke von d; = 75nm und do = 55 nm fir
den vorderen bzw. den hinteren Absorber erreicht.

Fir die Untersuchung der Winkelabhéngigkeit ist in Abbildung 8.9 die limi-
tierende Absorption in Abhéangigkeit von den beiden Absorberschichtdicken
fiir einen Einfallswinkel von 70° zu sehen. Im Vergleich zur senkrechten
Sonneneinstrahlung ist eine deutliche Verdnderung zu erkennen. Die li-
mitierende Absorption ist nun fiir Schichtdicken des vorderen Absorbers
von 60 nm bis 80 nm und ab einer hinteren aktiven Schichtdicke von 70 nm
am grofiten. Das Maximum hat sich also unter diesem Einfallswinkel zu
deutlich dickeren Schichten des hinteren Absorbers verschoben. Die Konfi-
guration mit der héchsten limitierenden Absorption liegt in diesem Fall
bei di = 70nm und ds = 85nm.
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Abbildung 8.9.: Anzahl der absorbierten Photonen in dem jeweils limitierenden
Absorber der untersuchten Tandem-Solarzelle mit zwei aktiven Schichten aus
PTB7:PC71:BM in Abhéngigkeit von den Schichtdicken der aktiven Schichten
unter Sonnenbeleuchtung unter einem Winkel von 70°.

Diese deutliche Winkelabhéngigkeit der limitierenden Absorption fiithrt
dazu, dass die Schichtdicken der beiden Absorber die Abhédngigkeit der
Photostromdichte vom Einfallswinkel entscheidend beeinflussen. Um das zu
demonstrieren, werden im Folgenden zwei Schichtdickenkonfigurationen der
Tandem-Zelle untersucht und miteinander verglichen. Dafiir werden die un-
ter senkrechter Sonneneinstrahlung optimale Konfiguration A (d; = 75nm
und d2 = 55nm) und eine leicht davon abweichende Konfiguration B
(dy = 75nm und dy = 65nm) gewéhlt. Die aus der optischen Simulation
bestimmten Photostromdichten der Subzellen dieser beiden Konfiguratio-
nen sind in Abbildung 8.10 in Abhéngigkeit des Einfallswinkels dargestellt.
Hierfiir wird jeweils die Rate der absorbierten Photonen in dem gesamten
Absorber mit der Elementarladung und dem Faktor 0,88 multipliziert.
Dieser Faktor entspricht einer empirisch bestimmten, spektral gemittelten
internen Quanteneffizienz von 88 % (siehe Abschnitt 6.1.3). Die durch-
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Abbildung 8.10.: Aus der optischen Simulation bestimme Photostromdichte
der beiden Subzellen der untersuchten Tandem-Solarzelle mit der Schichtdi-
ckenkonfiguration A (di = 75nm und d2 = 55nm) und B (di = 75nm und
d2 = 65 nm). Hierfiir wird eine spektral gemittelte interne Quanteneffizienz von
88 % angenommen.

gezogenen Linien beziehen sich auf die Subzellen der unter senkrechtem
Lichteinfall optimalen Konfiguration A und die gestrichelten Linien auf
die leicht modifizierte Konfiguration B. Es sei hierbei noch einmal dar-
auf hingewiesen, dass der Strom des Tandem-Bauteils immer durch die
schwéichere Subzelle limitiert wird.

Wie zu erwarten, liefert Konfiguration A unter senkrechtem Lichteinfall die
héhere Photostromdichte. Der vordere und der hintere Absorber generieren
unter diesen Bedingungen fast den gleichen Wert. Allerdings weist der
vordere Absorber bei steigendem Einfallswinkel eine kontinuierlich sinkende
Absorption auf, welche die Stromerzeugung der Tandem-Zelle limitiert.
Im Fall von Konfiguration B wird die Photostromdichte unter senkrechter
Beleuchtung von der hinteren Subzelle begrenzt und liegt mit 7,50 mA /cm?
nur geringfiigig unter dem Wert von Konfiguration A (7,61 mA /cm?). Fiir
steigende Einfallswinkel kann beobachtet werden, dass fir Konfiguration
B die Stromdichte des limitierenden hinteren Absorbers zunéchst ansteigt,
bis sie ab einem Winkel von 40° sogar grofler als die Stromdichte des
vorderen Absorbers ist. Ab diesem Winkel wird die Stromdichte dieser
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Konfiguration durch den vorderen Absorber begrenzt. Insgesamt fithrt das
zu einer Stromdichte des Tandem-Bauteils, welche bis 40° ansteigt und fiir
groflere Einfallswinkel abféllt. Dieses Verhalten hat einen grofien Einfluss
auf die Leistungsfahigkeit der Solarzelle. Ab einem Winkel von 20° liefert
die Tandem-Solarzelle mit Konfiguration B eine grofiere Stromdichte als
Konfiguration A. Das fiihrt bei einem Winkel von 40° mit 7,68 mA /cm?
zu einer deutlich erhéhten Stromdichte im Vergleich zu 7,22 mA /em? von
Konfiguration A. Konfiguration A liefert unter senkrechtem Lichteinfall
zwar eine leicht erhéhte Photostromdichte, betrachtet man allerdings
das winkelabhéngige Verhalten der Absorption, so wird deutlich, dass
Konfiguration B fiir einen groffen Winkelbereich eine deutlich hohere
Photostromdichte aufweist.

Es konnte also gezeigt werden, dass die exakte Wahl der Schichtdicken auch
im Fall von Tandem-Solarzellen entscheidend fiir die Absorption und somit
fiir die Stromerzeugung unter winkelabhéngiger Beleuchtung ist. So kann
eine bestimmte Schichtdickenkonfiguration zu sehr guten Werten unter ei-
nem bestimmten Winkel, z.B. unter senkrechter Einstrahlung, fithren. Das
bedeutet aber nicht notwendigerweise, dass diese Konfiguration unter allen
Winkeln die beste Absorption aufweist. Mit den gewonnen Erkenntnissen
kann das Design einer organischen Tandem-Solarzelle an die winkelabhén-
gige eingestrahlte Leistung des jeweiligen Anwendungsszenarios angepasst
werden und somit der Wirkungsgrad des Bauteils optimiert werden.

Im Folgenden werden die simulierten Ergebnisse mit experimentellen Daten
verglichen. Dazu sind in Abbildung 8.11 die gemessenen Kurzschlussstrom-
dichten der beiden Subzellen einer Tandem-Solarzelle dargestellt.* Die
vordere, der Sonne zugewandte aktive Schicht dieser Tandem-Zelle ist
90nm dick und der hintere Absorber hat eine Schichtdicke von 70 nm.
Wie im vorangegangenen Abschnitt werden hierbei die Werte durch cos(6)
geteilt, um die Verkleinerung der effektiven, zur Sonne gerichteten Bau-
teilfliche zu kompensieren. Die Stromdichten beider Subzellen sind bis
zu einem Einfallswinkel von 40° bis 50° sehr stabil und fallen fiir héhere
Einfallswinkel ab. Die Stromdichte steigt im Vergleich zu senkrechter Ein-
strahlung des Sonnenlichts zunéchst sogar im Fall der vorderen Subzelle
leicht bzw. im Fall der hinteren Subzelle stark an.

4 Die Herstellung und Charakterisierung des Bauteils wurden von Daniel Bahro und
Adrian Mertens im Rahmen ihrer Doktorarbeiten am LTI durchgefiihrt.
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Abbildung 8.11.: Gemessene Kurzschlussstromdichten der beiden Subzellen der
untersuchten Tandem-Solarzelle in Abhéngigkeit des Einfallswinkels des Sonnen-
lichts [151]. AuBerdem werden die entsprechenden optisch simulierten Stromdich-
ten der beiden Subzellen gezeigt. Hierfiir wird eine spektral gemittelte interne
Quanteneffizienz von 88 % angenommen.

Zusétzlich ist in der Abbildung die aus der optischen Simulation bestimm-
te Photostromdichte der beiden Subzellen dargestellt. Es wird fiir die
Berechnung eine spektral gemittelte interne Quanteneffizienz von 88 %
angenommen. Zunichst ist zu sehen, dass die gemessene und die simu-
lierte Photostromdichte unter senkrechtem Lichteinfall sowohl fiir den
vorderen als auch fiir den hinteren Absorber sehr gut libereinstimmen.
Die Verteilung der Absorption innerhalb der Tandem-Solarzelle kann also
mit dem verwendeten Simulationsmodell ohne zusétzliche Anpassungs-
parameter sehr gut beschrieben werden. Auch die Winkelabhéngigkeit
der Kurzschlussstromdichte der beiden Subzellen weist eine sehr gute
Ubereinstimmung zwischen Experiment und Simulation auf. Die Simulati-
onsergebnisse zeigen ebenfalls einen leichten Anstieg bis 40° bzw. 50° und
einen deutlichen Abfall der Photostromdichte fiir gréflere Winkel.
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Abbildung 8.12.: Transmissionsspektrum der untersuchten semi-transparenten
Solarzelle in Abhéngigkeit des Winkels des einstrahlenden Lichts.

8.4. Semi-transparente Solarzellen unter
schragem Lichteinfall

Dass organische Solarzellen in den meisten Anwendungen unter einem vari-
ierenden und beliebigen Winkel von der Sonne bestrahlt werden, trifft auch
fiir semi-transparente Bauteile zu, beispielsweise, wenn diese in Fenster inte-
griert werden. Aus diesem Grund ist es entscheidend, wie sich die in Kapitel
7 beschriebenen und optimierten Farbeigenschaften des transmittierten
Lichts unter schriagem Lichteinfall verhalten. Hierbei geht es zum einen
darum, ob der Wert der sichtbaren Transmission ausreichend stabil ist.
Zum anderen ist ausschlaggebend, wie sich die Farbparameter des transmit-
tierten Lichts verdndern und bis zu welchem Winkel eine fiir den Menschen
komfortable Beleuchtung gewéhrleistet wird. Das wird im Folgenden an-
hand einer Einfach-Solarzelle und einer Tandem-Solarzelle untersucht.

8.4.1. Einfach-Solarzelle

In diesem Abschnitt wird der Einfluss des Einstrahlwinkels auf die Ei-
genschaften des transmittieren Lichts anhand der in Abschnitt 7.2 vor-
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Abbildung 8.13.: Farborter der untersuchten Solarzelle im CIE 1960 UCS Far-
braum in Abhéngigkeit von dem Winkel des einstrahlenden Lichts. Im unteren
rechten Bereich der Abbildung ist der relevante Teil des Farbraums vergrofiert
dargestellt.

gestellten semi-transparenten Einfach-Solarzelle untersucht. Dazu wird
in Abbildung 8.12 zunéchst die spektrale Transmission des Bauteils fiir
verschiedene Einfallswinkel gezeigt. Es ist zu sehen, dass die Transmission
aufgrund von Reflexionsverlusten kontinuierlich mit steigendem Einfalls-
winkel im gesamten spektralen Bereich sinkt. Allerdings ist diese Abnahme
fiir Winkel bis zu 40° sehr klein. Fiir weiter steigende Winkel sinkt die
Transmission stéarker, bis sie bei 85° fiir alle Wellenlangen unter 10 % liegt.
Des Weiteren ist zu beobachten, dass der qualitative Verlauf des Spektrums
fiir Winkel bis zu 70° kaum verdndert wird, was auf eine hohe Winkelsta-
bilitdt der Farbeigenschaften des transmittierten Lichts schliefien lasst.

Um diese Farbeigenschaften detaillierter zu untersuchen, sind in Abbil-
dung 8.13 die winkelabhéngigen Farborter im CIE 1960 UCS Farbraum des
transmittierten Lichts des Bauteils unter Sonnenbeleuchtung dargestellt.
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Tabelle 8.2.: Farbeigenschaften der untersuchten semi-transparenten Solarzelle
in Abhéngigkeit von dem Winkel des einstrahlenden Lichts.

Winkel  Abstand CCT CRI Tois
0° 11,3-107% 4213K 859 334%
40° 12,7-107% 4114K 85,0 31,3%
70° 14,3-1073  4259K 83,0 199%
80° 15,7-1073  4484K 799 98%
85° 17,8-1073 4612K 757 3,7%

Der Einfluss des Einstrahlwinkels des Sonnenlichts auf den Farbort der
untersuchten Solarzelle ist relativ klein. Aus diesem Grund ist im unteren
rechten Bereich der Abbildung der relevante Teil des Farbraums vergrofert
abgebildet. Der Farbort bewegt sich fiir steigende Winkel entlang einer
gebogenen Linie von leicht orange nach leicht violett.

In Tabelle 8.2 wird der Abstand zur Schwarzkorperkurve des transmittier-
ten Lichts des Bauteils fiir verschiedene Einfallswinkel des Sonnenlichts
gezeigt. Wie schon in Abbildung 8.13 zu sehen, steigt der Abstand zur
Schwarzkorperkurve kontinuierlich mit steigendem Einfallswinkel. Aller-
dings fallt dieser Anstieg relativ moderat aus und der Abstand liegt bei
85° immer noch in der gleichen Grofienordnung wie unter senkrechter
Einstrahlung. Der Abstand ist zwar fiir alle Winkel grofler als der Grenz-
wert A = 5,4-1073, da sich die Farbérter aber insgesamt relativ nahe an
der Schwarzkorperkurve befinden, werden die dhnlichste Farbtemperatur
und der Farbwiedergabe-Index trotzdem fiir alle Winkel angegeben (siehe
Tabelle 8.2). Aulerdem ist die fiir das menschliche Auge sichtbare winkel-
abhéngige Transmission zu sehen. Die Farbtemperatur liegt fiir alle Ein-
fallswinkel in dem Bereich fiir neutrales Weif§ (3300 K < CCT < 5000 K).
Der CRI sinkt von knapp 86 unter senkrechter Einstrahlung auf knapp 80
fiir einen Einfallswinkel von 80°. Gemessen an den Werten unter senkrech-
tem Lichteinfall werden die Farbparameter nur wenig vom Einfallswinkel
beeinflusst. Das gleiche gilt fiir die sichtbare Transmission. Sie liegt bei
einem Winkel von 70° noch bei knapp 20 %.

Insgesamt zeigt diese semi-transparente Einfach-Solarzelle ein sehr konstan-
tes Verhalten der Farbparameter des transmittierten Lichts unter schriagem
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Lichteinfall. Somit eignet sich ein derartiges Bauteil fiir die Integration
in Hauserfassaden oder Autofenster, wo das Sonnenlicht unter beliebigem
Winkel auf das Bauteil trifft.

8.4.2. Tandem-Solarzelle

Wie in Abschnitt 7.4 beschrieben kénnen unter Verwendung parallel ge-
schalteter Tandem-Solarzellen die Farbeigenschaften des transmittierten
Lichts von semi-transparenten organischen Solarzellen sehr gut optimiert
werden. Im Vergleich zu der im vorangegangen Abschnitt untersuchten
Einfach-Solarzelle besteht diese Tandem-Konfiguration aus deutlich mehr
Schichten. Da auch fiir diese Solarzellenstrukturen die Winkelabhéngig-
keit der Transmission und der Farbeigenschaften entscheidend ist, wird
im Folgenden untersucht, wie sich diese komplexe Bauteilarchitektur auf
die fiir senkrechten Lichteinfall optimierten exzellenten Farbeigenschaften
unter schrigem Lichteinfall auswirkt. Dazu wird exemplarisch die Winkel-
abhéngigkeit der Transmissionseigenschaften der Tandem-Solarzelle mit
der Schichtdickenkonfiguration F (sieche Abschnitt 7.4) untersucht. Diese
beinhaltet eine 44 nm dicke aktive Schicht aus P3HT:PCg BM und eine
aktive Schicht aus PSBTBT:PC71BM mit einer Dicke von 70 nm.

Abbildung 8.14 zeigt das Transmissionsspektrum der Solarzelle fiir Win-
kel von 0° bis 85°. Es ist deutlich zu erkennen, dass ein steigender Ein-
fallswinkel aufgrund von Reflexionsverlusten generell zu einer sinkenden
Transmission iiber alle gezeigten Wellenldngen hinweg fiithrt. Allerdings
ist diese Abnahme bis zu einem Winkel von 40° vernachlassigbar klein.
Auch ein Einfallswinkel von 70° fithrt nur zu relativ kleinen Einbuflen in
der Transmission. Fir Winkel von 80° und 85° sinkt die Transmission
im sichtbaren Bereich rapide ab.

Der Farbort im CIE 1960 UCS Farbraum des transmittierten Lichts der
Tandem-Solarzelle unter Sonnenbeleuchtung in Abhéngigkeit des Einstrahl-
winkels ist in Abbildung 8.15 dargestellt. Fiir die verschiedenen Winkel
bewegt sich der Farbort entlang einer gebogenen Linie, die zwischen 40° und
60° die Schwarzkérperkurve kreuzt. Der Abstand zur Schwarzkorperkurve
bleibt auch fiir hohe Einstrahlwinkel relativ klein.
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Abbildung 8.14.: Transmissionsspektrum der untersuchten Tandem-Solarzelle in
Abhéngigkeit des Winkels des einstrahlenden Lichts.

Eine genaue Auflistung des Abstands zur Schwarzkorperkurve, der Farb-
temperatur, des Farbwiedergabeindex und der sichtbaren Transmission
wird in Tabelle 8.3 gezeigt. Wie in Abschnitt 7.4 gefordert, hat das Bau-
teil fiir senkrechten Lichteinfall einen ausreichend kleinen Abstand zur
Schwarzkdrperkurve (A < 54 -1072), eine angenehme Farbtemperatur
fiir neutrales Wei§ (3300 K < CCT < 5000K) und einen sehr guten Farb-
wiedergabeindex (CRI > 90). Zudem weist das Bauteil eine sichtbare
Transmission von 23,3 % auf.

Tabelle 8.3.: Farbeigenschaften der Tandem-Solarzelle in Abhéngigkeit von dem
Winkel des einstrahlenden Lichts.

Winkel  Abstand CCT CRI Tyis
0° 1,8-1073  4003K 97,2 23.3%
40° 0,7-1073 4095K 97,7 220%
70° 6,2-1073  3726K 96,9 17.0%
80° 9.9-1073 3260K 952 10,7%
85° 11,8-107% 2960K 94,3 5,0%
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Abbildung 8.15.: Farborter der untersuchten Tandem-Solarzelle im CIE 1960
UCS Farbraum in Abhéngigkeit von dem Winkel des einstrahlenden Lichts.
Im unteren rechten Teil ist der relevante Bereich des Farbraums vergrofiert
dargestellt.

Bei einem Einstrahlwinkel von 70° liegt der Abstand zur Schwarzkoérperkur-
ve nur knapp tiber dem Grenzwert und die Farbtemperatur weiterhin inner-
halb des geforderten Bereichs. Der Farbwiedergabeindex betriagt knapp 97
und die sichtbare Transmission weist einen Wert von 17 % auf. Das Bauteil
besitzt also auch fiir Sonneneinstrahlungen unter relativ groflen Winkeln
exzellente Farbeigenschaften und eine relativ hohe sichtbare Transmission.
Selbst fiir Einstrahlwinkel von 80° und 85° sind die Abweichungen von den
idealen Farbeigenschaften nur minimal. Der Abstand zur Schwarzkérperkur-
ve liberschreitet den Grenzwert A lediglich um den Faktor zwei und auch
die Farbtemperatur verschiebt sich nur leicht in den warm weiflen Bereich.

Es konnte also gezeigt werden, dass auch im Fall einer komplexen Tandem-
Architektur mit optimierten Farbeigenschaften diese Farbeigenschaften bis
zu sehr groflen Einfallswinkeln des Sonnenlichts erhalten bleiben. Folglich
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eignet sich die untersuchte semi-transparente Tandem-Solarzelle eben-
falls sehr gut fiir die Anwendung in abgedunkelten Fenstern in Gebéu-
defassaden oder Autos.

8.5. Zusammenfassung

Dieses Kapitel beschéftigte sich mit der Simulation von organischen Solar-
zellen unter winkelabhéngiger Sonneneinstrahlung. Zunéchst wurden die
hierfiir notwendigen Modellerweiterungen vorgestellt. Anschlielend wurde
der Einfluss des Einfallswinkels auf die Absorption in Einfach-Solarzellen
untersucht. Neben einer sehr guten Ubereinstimmung zwischen Simulation
und Experiment wurde gezeigt, wie mit Hilfe der Dicke der Absorber-
schicht die Winkelabhéngigkeit optimiert werden kann. Bei geeigneter
Schichtdicke erhéht sich sogar die Absorption fiir steigende Einfallswinkel
bis ungefdahr 50° im Vergleich zur senkrechten Einstrahlung. Im darauf
folgenden Abschnitt wurde die Winkelabhéngigkeit der Stromerzeugung in
Tandem-Solarzellen untersucht. Auch im Fall von Tandem-Solarzellen ist
das Design der Bauteile fiir eine gute Absorption unter schragem Lichtein-
fall entscheidend. Zudem konnten auch hier die experimentellen Resultate
sehr gut mit dem Simulationsmodell beschrieben werden.

Im zweiten Teil dieses Kapitels wurde die Transmission von semi-
transparenten Bauteilen unter variierendem Einfallswinkel der Sonne
untersucht. Dies wurde anhand einer semi-transparenten Einfach- und
Tandem-Solarzelle durchgefiihrt. In beiden Féllen konnte gezeigt werden,
dass die sichtbare Transmission bis zu Winkeln von ungefidhr 70° einen
relativ hohen Wert behélt. Auflerdem sind die Farbeigenschaften des
transmittierten Lichts bis zu diesem Winkel gleichbleibend gut.



9. Zusammenfassung
und Ausblick

Diese Arbeit beschéftigte sich mit der optoelektronischen Modellierung
und Simulation von organischen Solarzellen. Es wurde vorgestellt, wie mit
Hilfe des verwendeten Simulationsmodells Kenntnisse tiber den Ladungs-
trégertransport innerhalb der Solarzelle gewonnen und die elektrischen und
optischen Eigenschaften der Bauteile optimiert werden kénnen. Hierfiir
wurde ein umfassendes Softwarepaket entworfen und implementiert, wel-
ches die winkelabhéngige Beschreibung von opaken und semi-transparenten
organischen Solarzellen erméglicht und fiir die Optimierung des Wirkungs-
grads von organischen Mehrfach-Solarzellen verwendet werden kann. Es
wurde zudem ein webbasiertes Programm fiir eine schnelle und umfassende
Bestimmung von Farbeigenschaften von Lichtquellen entwickelt.

Fiir die Beschreibung der elektrischen Eigenschaften einer organischen
Solarzelle sind die Material- und somit Simulationsparameter der verwende-
ten organischen Halbleiter entscheidend. Die Bestimmung dieser Parameter
erfolgt iiblicherweise durch den Vergleich von simulierten und gemessenen
Daten. Neben dem Vergleich von J-U-Kennlinien bietet sich hierfiir eine
Parameterbestimmung anhand von transienten Messungen an. Diese sind
aufgrund der bendtigten Bauteilgeometrie oft von RC-Effekten tiberlagert
und daher fir die Extraktion von Materialparametern unbrauchbar. Zu
Beginn dieser Arbeit wurde deshalb eine numerische Methode vorgestellt,
welche es erméglicht diese RC-Effekte aus gemessenen Photostromtransi-
enten zu eliminieren. Auf diese Weise konnten von RC-Effekten dominierte
experimentelle Daten genutzt werden, um Aussagen iiber die energetische
Unordnung des verwendeten organischen Halbleiters zu treffen.

AuBlerdem wurde der Einfluss des im Allgemeinen nicht vernachlissigbaren
Flachenwiderstands der transparenten Elektroden in organischen Solar-
zellen und Photodioden untersucht. Dieser fithrt zu einer nicht trivialen
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Beeinflussung der RC-Konstante des Bauteils. Diese muss jedoch bekannt
sein, um die préasentierte Methode fiir die Kompensation der RC-Effekte
anwenden zu kénnen. Aus diesem Grund wurde die exakte RC-Konstante
eines grofiflichigen rechteckigen Bauteils analytisch hergeleitet. Es konnte
gezeigt werden, dass diese exakte RC-Konstante bis zu fast 60 % kleiner
als der aus der Bauteilgeometrie abgeschatzte Wert ist.

Mit Hilfe dieser beiden Methoden kénnen zukiinftig anhand von transi-
enten Photostrommessungen an entsprechenden Bauteilen Aussagen iiber
Materialparameter getroffen werden, ohne dazu zeitaufwendige Simula-
tionen zu bendétigen. Diese Erkenntnisse konnen zudem genutzt werden,
um aus dem Messsignal den Abstand zwischen der Kontaktierung der
Photodiode und der Lichteinstrahlung zu bestimmen und somit Positi-
onssensoren zu entwerfen.

Gegeniiber Solarzellen aus anorganischen Halbleitern bietet die Technologie
der organischen Photovoltaik den zentralen Vorteil einer kostengiinstigeren
Herstellung. Durch die potenziell mechanisch flexiblen Bauteile erschliefen
sich neue Anwendungsbereiche wie z.B. die Integration in Gebdudefassaden.
Trotzdem miissen die Wirkungsgrade der organischen Solarzellen weiter
verbessert werden, um eine ckonomische Wettbewerbsfahigkeit dieser Bau-
teile zu erreichen. Aus diesem Grund wurde zunéchst der Einfluss des
rdumlichen Absorptionsprofils innerhalb der aktiven Schicht einer organi-
schen Solarzelle auf ihre Leistungsfahigkeit untersucht. Es konnte gezeigt
werden, dass fiir eine maximale Leistung die Absorption mdglichst in
der Mitte der aktiven Schicht stattfinden sollte. Aufgrund des komplexen
Zusammenspiels zwischen Drift und Diffusion der Ladungstrager kénnen
auf diese Weise Verluste aufgrund von Oberflachenrekombination an den
Grenzflachen zwischen den Elektroden und dem Absorber minimiert wer-
den. Da sowohl die Drift als auch die Diffusion direkt von der Mobilitat
der Ladungstriager abhéngen, wurde der Einfluss der Mobilitat auf dieses
Ergebnis untersucht. Es stellte sich heraus, dass auch bei stark asym-
metrischen Beweglichkeiten von Elektronen und Lochern die Absorption
mittig in der aktiven Schicht erfolgen sollte. Die gewonnenen Erkenntnisse
kénnen in Zukunft in der Bauteilarchitektur von organischen Solarzellen
beriicksichtigt werden, um ihren Wirkungsgrad zu optimieren.

Ein weiterer vielversprechender Ansatz, hohere Wirkungsgrade zu erzielen,
ist die Verwendung von Mehrfach-Solarzellen. Im Fall der iiblicherweise
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verwendeten seriell verschalteten Mehrfach-Solarzellen wird die Leistungsfa-
higkeit der Bauteile mafigeblich durch die Wahl der Absorberschichtdicken
bestimmt. Es wurde gezeigt, wie diese Schichtdicken mit Hilfe des présen-
tierten Simulationsmodells zeit- und materialschonend optimiert werden
kénnen. Die auf diese Weise vorhergesagten Effizienzen stimmen sehr
gut mit experimentell gewonnenen Werten iiberein. Unter Verwendung
der Ergebnisse dieses Optimierungsprozesses konnten am LTI organische
Tandem-Solarzellen mit einem Wirkungsgrad von iiber 9 % realisiert wer-
den. Zudem wurde eine Erweiterung der Optimierungsmethode vorgestellt,
welche es ermoglicht, schichtdickenabhéngige Auswirkungen auf die interne
Quanteneffizienz der Absorbermaterialien zu beriicksichtigen. Somit wird
ein Uberschitzen des simulierten Wirkungsgrads der Bauteile vermieden.
Des Weiteren wurde das Potenzial von Mehrfach-Solarzellen aus aktuell
verfiigbaren Materialien untersucht. Die potenziellen Wirkungsgrade dieser
Bauteile liegen bei deutlich tiber 10 % bzw. 11 % fiir organische Tandem-
bzw. Tripel-Solarzellen. Grofles Potenzial, die Wirkungsgrade weiter zu
steigern, liegt in der Entwicklung verbesserter Absorbermaterialien. Diese
sollten idealerweise einen grofleren spektralen Bereich des Sonnenlichts
in elektrische Energie umwandeln und eine hohere interne Quantenef-
fizienz aufweisen. Zudem wiirden bessere elektrische Eigenschaften die
Verwendung von dickeren aktiven Schichten und somit die Verringerung
der Reflexionsverluste ermoglichen. Des Weiteren muss versucht werden
die Dicke der Rekombinationszonen zu verkleinern, um die Verluste durch
parasitdre Absorption zu minimieren.

Ein weiterer Vorteil der Technologie der organischen Photovoltaik ist die
Moglichkeit der Herstellung von semi-transparenten Bauteilen. In diesem
Fall sind neben dem Wirkungsgrad der Solarzellen auch die Eigenschaften
des durch das Bauteil transmittierten Lichts von enormer Wichtigkeit. Fiir
die Anwendung in Gebaudefassaden oder Autoscheiben miissen hierbei
verschiedene Parameter untersucht werden. Zum einen muss die sichtbare
Transmission der Zielvorgabe der entsprechenden Anwendung geniigen.
Zum anderen muss das transmittierte Licht eine angenehme Farbtem-
peratur und einen guten Farbwiedergabe-Index aufweisen, um eine fiir
den Menschen angenehme Beleuchtung zu gewihrleisten. Folglich wurde
das Simulationsmodell fiir die Berechnung dieser Parameter entsprechend
erweitert. Es wurde gezeigt, dass die mit diesem Modell simulierten und
die experimentell bestimmten Farbeigenschaften von semi-transparenten
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Solarzellen sehr gut miteinander iibereinstimmen. Zudem wurde vorgestellt,
wie unter Verwendung von in die Bauteilarchitektur integrierten Interfe-
renzfiltern die sichtbare Transmission der Solarzellen frei eingestellt und
somit an verschiedene Anwendungen angepasst werden kann. Gleichzeitig
kann durch diesen Ansatz die Absorption innerhalb der aktiven Schicht
verbessert werden. Allerdings wird durch diese Filterstrukturen auch der
Farbeindruck der Solarzellen beeinflusst. Anschliefend wurde gezeigt, dass
es durch die Verwendung von parallel verschalteten semi-transparenten
Tandem-Solarzellen moglich ist, den Wert der sichtbaren Transmission
frei an eine Anwendung anzupassen und gleichzeitig exzellente Farbei-
genschaften des transmittierten Lichts zu gewéhrleisten. Mit Hilfe dieser
Bauteilarchitekturen kénnen semi-transparenten organische Solarzellen fiir
die Anwendung beispielsweise in Gebdudefassaden realisiert werden.

Aufgrund der potenziellen mechanischen Flexibilitdt von organischen Solar-
zellen konnen diese auf flexiblen und gekriimmten Oberflichen angebracht
werden. Das hat zur Folge, dass das Sonnenlicht im Allgemeinen unter
einem variierendem und schrigem Winkel auf das Bauteil fillt. Folglich ist
der Einfluss des Einfallswinkels auf die Leistungsfdhigkeit von organischen
Solarzellen von entscheidender Bedeutung. Das Simulationsmodell wur-
de entsprechend erweitert, um die optoelektronischen Eigenschaften der
Bauteile unter einem beliebigen Einfallswinkel berechnen zu kénnen. Es
konnte gezeigt werden, dass die damit simulierten Photostromdichten unter
schrigem Lichteinfall sehr gut mit experimentell bestimmten Daten iiber-
einstimmen. Des Weiteren stellte sich heraus, dass die Winkelabhéngigkeit
des Photostroms stark von der Dicke der verwendeten aktiven Schicht
beeinflusst wird. Dieser Effekt wurde auf eine rdumliche Verbreiterung des
Absorptionsprofils unter schrigem Lichteinfall zuriickgefithrt. Es wurde de-
monstriert, dass bei einer geeigneten Wahl der Schichtdickenkonfiguration
sowohl bei Einfach- als auch bei Tandem-Solarzellen fiir einen sehr grofen
Winkelbereich eine relativ konstante Stromgeneration erzielt werden kann.

AuBerdem wurden die optischen Eigenschaften von semi-transparenten So-
larzellen unter schriagem Lichteinfall untersucht. Hierbei konnte gezeigt wer-
den, dass die semi-transparenten Einfach-Solarzellen bis zu Einfallswinkeln
von 70° eine ausreichend hohe sichtbare Transmission und relativ konstan-
te Farbeigenschaften aufweisen. Das gleiche wurde fiir semi-transparente
Tandem-Solarzellen gezeigt.
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Mit Hilfe der gewonnen Erkenntnisse lassen sich zukiinftig organische
Solarzellen realisieren, welche fiir den Einsatz unter variierendem und
schridgem Lichteinfall optimiert sind. Unter Kenntnis der winkelabhéngigen
eingestrahlten Leistung in einem Anwendungsszenario kann das Design
der organischen Solarzellen an die jeweilige Anwendung angepasst werden
und so der Wirkungsgrad der Bauteile optimiert werden.






A. SpectrAsis

SpectrAsis ist ein Programm fiir eine schnelle und umfassende Bestimmung
und Ilustration von Farbeigenschaften. Damit SpectrAsis von moglichst
vielen Nutzern ohne grofien Aufwand verwendet werden kann, handelt es
sich um eine webbasierte Anwendung. Dies ermoglicht zudem eine deutlich
einfachere Wartung und eine potentielle Erweiterung des Programms.
SpectrAsis ist unter der Adresse http://spectrasis.lti.kit.edu erreichbar.

Das Programm basiert auf einer ausfithrbaren Datei, welche iiber ein Web-
Interface bedient wird. Abbildung A.1 zeigt die Startseite von SpectrAsis.
Nutzer kénnen sich hier mit ihrem persoénlichen Benutzerkonto oder einem
offenen Testkonto anmelden und Spektren beliebiger Lichtquellen auf ihre
Farbeigenschaften untersuchen. Die Spektren kénnen in verschiedenen
Formatierungen vorliegen und es kénnen bis zu 100 Spektren gleichzeitig
hochgeladen und verarbeitet werden. Die Software berechnet u.a. alle in
dieser Arbeit verwendeten Farbparameter wie Abstand zur Schwarzkérper-
kurve, &hnlichste Farbtemperatur und Farbwiedergabeindex. Es werden
aber auch weitere Parameter wie z.B. die ersten neun speziellen Farbwieder-
gabeindizes und die Farbverhéltnisfaktoren bestimmt [157]. Des Weiteren
werden die Farborter der Spektren in verschiedenen Farbrdumen bestimmt.
Diese kénnen, wie auch die Spektren selbst, qualitativ hochwertig illustriert
werden. Dazu stehen diverse Einstellmoglichkeiten bereit.

In Abbildung A.2 ist beispielhaft die Ergebnisseite von SpectrAsis fiir
zwei Testspektren zu sehen. Hier konnen alle berechneten Parameter der
hochgeladen Spektren und die entsprechenden graphischen Illustrationen
der Spektren und der Farborter betrachtet werden. Des Weiteren besteht
die Moglichkeit alle Ergebnisse herunterzuladen.
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SPECTR

Current version: SPECTRASIS v1.02 (Release 1

Welcome to SPECTRASIS !

.+_

> <

light spectrum SpecTrAsIs calculation color diagrams & values

SPECTRASIS is a fast and comprehensive way to determine and illustrate spectral properties of your light
sources.

These include e.g. the chromaticity in different color spaces (x,y,u\v! . .), the color rendering index (CRI) and the
corresponding color temperature (CCT). You just need to upload your spectra, select your preferences and
SPECTRASIS will calculate the desired parameters and create high quality illustrations. If you want, all of your
data and results can be stored online for later use in your personal and password protected account.

REGISTER
For further information please take a look at the User Guide.

LOGIN

To test SPECTRASIS, you can use the trial user account 'trial’ with the password 'trial. ATTENTION: This is a free
access account.

Abbildung A.1.: Startseite des SpectrAsis Programms. Hier kann man sich mit
seinem personlichen Benutzerkonto anmelden bzw. ein Testkonto nutzen, um
mit Hilfe der Software die Farbeigenschaften von beliebigen Lichtspektren zu
berechnen.
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This is an open access trial user account. The data uploaded and processed is not protected. To create personalized and protected

SPECTR

UPLOAD | MY FILES | USER GUIDE | ABOUT | LOGOUT

SIS

You are logged in as 'trial’

accounts please register.

[ < DAL

# ‘ name CCTIKI? | CRI? X y xy color space u'v' color space | spectrum
1 test11SD | 2947 | 7726 0437 | 0399 (W "4 D
2 test2SD | 5543 | 5202 0332 | 0438 > "4 M

All spectra plotted in xy color space:b

SPECTRASIS v1.02 - A fast and comprehensive way to determine and illustrate spectral properties

All spectra plotted in u'v' color space:v

Abbildung A.2.: Ergebnisseite des SpectrAsis Programms. Hier kénnen alle
berechneten Parameter der hochgeladenen Spektren und die entsprechenden
graphischen Illustrationen betrachtet und heruntergeladen werden.
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