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OZ: Bu calismada, sol-jel yontemi ile sentezlenmis ZnO molaritesinin P3HT (Poli (3-hekzil tiyofen)):PCBM
((6,6) Fenil-C61-Biitirik asit metil ester) aktif tabakali giines hiicresinde verime olan etkisi incelenmis ve
0,1, 0,3 ve 0,5 M degerlerinde ¢alisilmistir. Aygitlarin verim degerleri, 100 mw/cm? giines 1s1mast altinda
Keithley 2400 kaynak olger cihazi yardimu ile belirlenmistir. Ayrica XRD, UV-Vis ve FESEM teknikleri ile
karakterizasyon islemleri gergeklestirilmistir. Yapilan calismalar sonrasinda 0,1 M sentez
konsantrasyonunun, en uygun kosul oldugu bulunmus ve bu sartlarda tiretilen aygit ile %3,09 verime
ulasilabildigi tespit edilmistir.

Anahtar Kelimeler: ZnO, Elektron taswyici tabaka, Polimer giines hiicreleri

Effect of ZnO Concentration on Efficiency in Organic Solar Cells

ABSTRACT: In this study, the effect of the molarity of ZnO synthesized by the sol-gel method on the
efficiency of P3HT (Poly (3-hexyl thiophene)):PCBM ((6,6) Phenyl-C61-Butyric acid methyl ester) active
layer solar cell was investigated. It was studied at 0.1, 0.3 and 0.5 M values. The efficiency values of the
devices were determined with the Keithley 2400 source meter under 100 mw/cm? solar radiation. In
addition, characterization processes were carried out with XRD, UV-Vis and FESEM techniques. After the
studies, it was found that 0.1 M synthesis concentration was the most suitable condition and it was
determined that 3.09% efficiency could be reached with the device produced under these conditions.

Keywords: ZnO, Electron transport layer, Polymer solar cells

GIRIS INTRODUCTION)

Konjuge polimerler ve fulleren tiirevlerinin bilesiminden olusan polimer giines hiicreleri,
yenilenebilir enerji kaynag olarak biiytik ilgi cekmektedirler (Sun ve dig., 2011). Bunun nedenleri ucuz
olmalar, diisiik sicaklik proseslerine uygun olmalari (Zhu ve dig., 2014), hafif olmalar1 (Ma ve dig., 2015),
esnek yiizeylere uygulanabilirlikleri ve kolay iiretilebilmeleri (Xia ve dig., 2015) seklinde siralanabilir. Bu
giines hiicreleri temel olarak katot, elektron tasiyici tabaka (ETT), aktif tabaka, bosluk tasiyici tabaka (BTT)
ve anottan olusur. ETT ve BTT kullanilmasinin baslica sebebi serbest yiik tasiyicilarinin (elektron ve
bosluklarin) kontaklardan daha verimli bir sekilde toplanmasin saglamaktir.

Aygit1 olusturan tabakalarin enerji seviyelerinin birbiri ile uyumu dikkat edilmesi gereken bir
noktadir. Aksi takdirde yiik tasiyicilarinin rekombinasyonu gerceklesebilir (Ragoussi ve Torres, 2015).
Burada dikkat edilmesi gereken nokta {ist elektrotun is fonksiyonu dondr malzemenin HOMO'sundan
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(highest occupied molecular orbital energy level; isgal edilmis en yiiksek molekiiler orbital enerji seviyesi)
yeterince yiiksek olmali; alt elektorun is fonksiyonu akseptdr malzemenin LUMO’sundan (Lowest
unoccupied molecular orbital energy level; isgal edilmemis en diisiik molekiiler orbital enerji seviyesi)
diisiik olmalidir. Ayrica enerji seviyelerinin iyi eslesebilmesi i¢in evrik yapilarda alt elektrotun {izerine bir
ETT; iist elektrotun altina da bir BTT ince bir sekilde kaplanir (Lattante, 2014).

ETT olarak ZnO (Guan ve dig., 2016; Lin ve ark., 2017; Gui ve dig., 2018; Zafar ve ark., 2019; Fanady
ve ark., 2020) ve TiO2 (Docampo ve dig., 2013; Wang ve dig., 2017; Li ve dig., 2018; Lv ve dig., 2019; Afzali
ve dig., 2020) en sik kullanilan materyallerdir. ZnO’in yiiksek elektron hareketliligi, cevreyle dost olmasi,
yiiksek optiksel gecirgenligi ve aktif tabaka ile ohmik kontak olusturmasi onu iyi bir ETT yapar (Wei ve
dig., 2013).

ZnO CVD (Biswas ve dig., 2016), ALD (Hoye ve dig., 2013), sol-jel (Liang ve dig., 2012), nanokristal
(Pacholski ve dig., 2002) ve ¢ozelti prosesi (Lin ve dig., 2014) gibi pek ¢ok yontemle sentezlenebilir. CVD
ve ALD yontemlerinde pahali ekipmanlara ihtiyag vardir. Sol-jel, nanokristal ve ¢ozelti prosesi yontemleri
ise nispeten daha ucuzdur. Grubumuz tarafindan yapilan bir ¢alismada (Yurtdas ve dig., 2021) bu iig
yontemin polimer giines hiicrelerinde kullanimi karsilastirilmistir. Buldugumuz sonuglara gore en uygun
yontem sol-jel yontemidir. Bu ¢alismanin amaci ise sol-jel yontemi ile ZnO sentezinde optimum ZnO
konsantrasyonunun belirlenmesidir.

MATERYAL VE YONTEM (MATERIALS AND METHOD)
Materyaller (Materials)

Kullanilan kimyasallar hi¢bir saflastirma islemine tabi tutulmamistir. Giines hiicresinde alttas olarak
kullanilan indiyum katkil1 kalay oksit (ITO) kapli camlar (15Q/kare) Kintech firmasindan alinmistir. ZnO
sentezinde kullanilan Zn(CH3COO)2.2H20 (%98-101) ve 2-Metoksietanol Alfa Aesar, etanolamin (%99,5)
ise Aldrich firmasindan temin edilmistir. Uretilen giines hiicresinin aktif tabakasini olusturan poli(3-
hekziltiofen-2,5-diil) (P3HT) (%93) ve (6,6)-fenil C61 biitirik asit metil ester (PCBM) (%99,5) Lum-Tech.,
klorobenzen (%100) ise VWR firmasindan saglanmistir. Giines hiicresinin BTT’sini olusturan MoOs
(%99,8) Sigma-Aldrich, {ist kontagi olan Ag (%99,9) ise Alfa Aesar firmasindan temin edilmistir.

ZnO Sentezi (Synthesis of ZnO)

Soljel yontemi ile sentezlenen ZnO icin Liang ve arkadaslarinin (2012) onerdikleri yontem
kullanilmistir. Oncelikle cinko asetat dihidrat, 2-metoksi etanol icerisine eklenir ve sicaklik ile beraber
karistirma uygulanir. Bir siire sonra mono etanol amin (MEA) eklenir. MEA ve ¢inko asetat dihidrat molar
oranlarmin 1:1 olmasina dikkat edilir. 60 °C sicaklikta 2 sa karistirildiktan sonra reaksiyon sonlandirilir ve
1 glin yaglanmaya birakilir.

Aygit Uretimi (Manufacture of Device)

Arzu edilen konsantrasyonda sentezlenen ZnO ¢ozeltisi, donel kaplama cihazi yardimu ile istenilen
hizda ITO ylizeyi iizerine kaplanmistir. Kaplandiktan sonra 150 °C sicaklikta tavlama islemine tabi
tutulmustur. Tavlama islemi sonrasinda 1:1 (P3HT:PCBM) oraninda klorobenzen igerisinde hazirlanan
aktif tabaka ZnO {izerine donel kaplama cihaz1 yardimi ile kaplanmustir. Aktif tabaka kaplama islemi inert
atmosfer saglayan eldivenli kabin (glovebox) icerisinde gerceklestirilmistir. Aktif tabaka kaplandiktan
sonra 120 °C sicaklikta 25 dk boyunca tavlanmistir. Son olarak BTT (MoOs) ve anodun (Ag) kaplanmasi
igin filmler fiziksel buhar biriktirme (PVD) cihazina alinmigtir. Sistem 10+ torr basinca diistiikten sonra 8
nm kalinliginda MoOs ve yaklasik 80 nm kaliniginda Ag kaplanarak aygit {iretimi tamamlanmistir. Aygit
yapim siirecinin sematik gosterimi Sekil 1’de verilmistir.
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Sekil 1. Aygitlarin iiretiminin sematik gosterimi
Figure 1. Shematic representation of the manufacture of devices

Karakterizasyonlar (Characterizations)

Zn0O sentezi yapilip ince film halinde kaplamalar yapildiktan sonra kristallenme sicakligi hakkinda
bilgi edinmek amaciyla XRD analizi yapilmistir. Analizler Rigaku Ultima-IV cihaz ile gerceklestirilmis
olup 0,2 grazing agis1 kullamilmigtir. Hazirlanan ZnO ¢ozeltilerinin UV-Vis spektrofotometre (Hach
DR5000) analizi ile gecirgenligi belirlenmistir. ZnO kapli ince filmlerin yiizey morfolojisini incelemek icin
ise FESEM (Alan Emisyonlu Taramali Elektron Mikroskopu) (Hitachi SU-5000) analizi gerceklestirilmistir.
FESEM analizi yapilmadan once filmlerin iletkenligini saglamak icin Au/Pd ile Ar gaz1 akigi altinda
sagtirma teknigi ile Leica EM ACE200N cihazinda kaplama yapilmustir. Uretilen giines hiicrelerinin
verimleri; 100 mW/cm?, A.M 1,5 G ve oda sicaklig1 kosullarinda glovebox igerisinde 6l¢iilmiistiir. 1000 W
OAI Marka Trisol Sinif AAA giines simiilatorii ve Keithley 2400 kaynak Olger cihazlari kullanilarak
aygitlarin elektriksel karakterizasyonlar: gerceklestirilmistir.

ARASTIRMA BULGULARI (RESULTS)

Sekil 2 incelendiginde ZnO ince filmlerinin 150 °C’de kristallenmeye basladig1 goriilmektedir. ZnO’ler
ince film seklinde cam {izerine biiyiitiildiigiinden 20-30° arasindaki genis pik alt tas olan cama aittir. Diger
piklerin ise sirasiyla 31,8, 34,4, 36,3, 47,5, 56,6, 62,9 ve 68 derecelerinde pik veren 00-36-1451 pdf kart
numarasina sahip hekzagonal kristal yapisindaki ZnO’e ait oldugu belirlenmistir. Bu piklere karsilik gelen
hkl indisleri sirasiyla 100, 002, 101, 102, 110, 103, 112 seklindedir.
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Sekil 2. ZnO ince filminin XRD deseni
Figure 2. XRD pattern of ZnO thin film
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Sekil 3. ZnO kapli ince filmin FESEM goriintiisii
Figure 3. FESEM images of ZnO thin film

Sekil 3 incelendiginde goriilecegi {izere tiim ylizey oldukca homojen bir sekilde kaplanabilmistir. Elde
edilen ZnO taneciklerinin boyutunun yaklasik olarak 13 nm oldugu image] programi yardimu ile tespit
edilmistir.

150 °C tavlama sicakliginda ZnO yapismin olustugu ve kaplanan filmlerin morfolojisinin oldukga
diizgiin oldugu belirlendikten sonra ZnO konsantrasyonu iizerinde calisilmistir. Polimer giines
hiicrelerinde sentezlenen ETT'nin konsantrasyonu onemli bir parametredir. Calismada 0,1-0,3-0,5 M
konsantrasyonlarinda ZnO sentezlenmis ve bu sentezlerle aygitlar yapilmistir. Sonuglar Cizelge 1 ve Sekil
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3’te verilmistir. Cizelge 3’te yer alan ortalama sonuglar dotr hiicrenin ortalamasi alinarak belirlenmistir.

S. YURTDAS, M. KARAMAN, C. TOZLU

Sekil 4’te yer alan J-V grafikleri ise en iyi hiicrelerin sonuglarindan olusmaktadir.

Cizelge 3. ZnO konsantrasyonunun aygitlarin elektriksel parametrelerine etkisi
Table 3. Effect of ZnO concentration on electrical parameters of devices

Molarite En Iyi Sonuglar Ortalama Sonuglar
(M) Js (mA/ecm?)  Voe (mV) FF (%) 1(%) | Jee (mA/cm?) Vo (mV) FF (%) 1 (%)
0,1 7,66 590 68,3 3,09 7,73 590 66 3,01
0,3 7,50 590 68,4 3,03 7,41 592,5 66,8 2,93
0,5 7,05 600 66,8 2,83 7,10 597,5 64,3 2,72
—0.1 M
|
——i0:5 M
0
f‘]E
&
<
g
—_
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Sekil 4. ZnO konsantrasyonunun aygit verimi tizerine etkisi
Figure 4. Effect of ZnO concentration on device efficiency

Sonuglar incelendiginde ZnO konsantrasyonu arttikca verimin azaldig1 goriilmektedir. Verimi
azaltan parametrenin ise akim yogunlugu oldugu belirlenmistir. Akim yogunlugunun azalmas: aktif
tabakaya ulasan foton miktarinin azalmasi veya kontaklardan toplanan serbest yiik tasryict miktarimin
azalmasi ile gergeklesebilir. Sekil 5'te farkli konsntrasyonlardaki ZnO’lerin UV-Vis sonuglar: verilmistir.
Sonuglar konsantrasyon arttik¢a gecirgenligin azaldigini, bunun da aygit icerisinde aktif tabakaya ulasan
foton miktarinin azalmasina yol agtigini gostermektedir.
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Sekil 5. Farkli konsantrasyonlarda sentezlenen ZnO’lerin UV-Vis sonuglar1
Figure 5. UV-Vis results of ZnQ’s synthesized at different concentrations

SONUC ve TARTISMALAR (RESULTS and DISCUSSIONS)

Verimli bir aygit yapmak i¢in giines hiicresini olusturan tiim katmanlar ¢cok onemlidir. Gerek sahip
oldugu enerji seviyelerinin aktif tabaka ve ITO ile olan uyumu gerekse iyi optiksel ve elektriksel 6zellikleri
ile ZnO ideal bir ETT’dir. Bu ¢alismada sol-jel yontemi ile sentezlenmis olan ZnO konsantrasyonunun
aygit verimi tizerindeki etkisi incelenmistir. Hazirlanan ZnO ¢6zeltisinin konsantrasyonunun gecirgenligi
ve dolayistyla akim yogunlugunu etkiledigi, en yiiksek verime 0,1 M konsantrasyon ile ulasildig1
goriilmiistiir. Ortalama degerler incelendiginde 0,1 M konsantrasyon ile yapilan aygitlar ile 0,3 M’a gore
yaklasik %5’lik bir akim yogunlugu (Jsc) ve %3’1iik verim (n)) artis1 oldugu goriilmektedir. 0,5 M’a gore ise
bu artis miktarlar1 akim yogunlugu ve verim icin sirasiyla %9 ve %11 seklinde oldugu belirlenmistir.
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