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ABSTRAK

Prestasi sel suria terpeka pewarna (DSSC) yang menggunakan polipirol (PPy) tunggal
sebagai elektrod lawan didapati rendah dengan kecekapan penukaran kuasa (PCE)
dalam julat 2% hingga 4%. Keaslian kerja ini ialah penyediaan grafin satu lapisan-
polipirol (SLG-PPy) menerusi teknik kronoamperometri yang merupakan teknik yang
mudah dan kos efektif. Sehubungan itu, kajian ini meneliti strategi peningkatan prestasi
melalui pengoptimuman tempoh pemendapan, kepekatan monomer pirol (Py) serta
penggabungan SLG ke dalam nanostruktur PPy. Filem PPy dan komposit SLG-PPy
disediakan pada substrat FTO menggunakan kaedah pemendapan elektrokimia secara
kronoamperometri dalam larutan yang mengandungi Py, asid sulfurik (H2SOs) dan
natrium dodesil sulfat (SDS), dengan penambahan SLG bagi sampel komposit.
Peningkatan tempoh pemendapan meningkatkan saiz dan kepadatan nanopartikel,
dengan tempoh optimum 90 s menghasilkan kepadatan partikel tertinggi 135
partikel/um? serta rintangan pemindahan cas terendah 8.761 Q. Analisis morfologi dan
komposisi menunjukkan peningkatan kandungan karbon apabila tempoh dipanjangkan,
manakala analisis struktur mengesahkan kewujudan ciri terkonjugasi dalam PPy.
Sampel optimum merekodkan tenaga foton 2.63 eV dan memberikan PCE 2.924%,
ketumpatan arus litar pintas (Jsc) 16.9 mA/cm?, voltan litar terbuka (Voc) 0.561 V, dan
faktor pengisian (FF) 0.309. Nilai peningkatan PCE dapat dihubungkait dengan
penurunan tenaga foton. Variasi kepekatan monomer Py menunjukkan nilai optimum
0.2 M yang menghasilkan morfologi seragam tanpa pengaglomeratan, seterusnya
meningkatkan PCE kepada 3.081% dengan peningkatan Voc = 0.625 V dan Jsc = 19.3
mA/cm?. R terendah juga diperoleh pada kepekatan ini iaitu 1.058 Q. Penggabungan
SLG memperbaiki homogeniti dan sifat elektrik filem, dengan kandungan optimum 10
wt% membentuk morfologi nanobunga kobis padat serta meningkatkan FF. Peranti
berasaskan SLG-PPy mencapai PCE tertinggi 4.186% bersama Voc = 0.656 V, Jsc = 10.2
mA/cm?, FF = 0.627, Rt = 3.758 Q dan kestabilan peranti yang lebih baik. Secara
keseluruhannya, komposit SLG-PPy yang disintesis melalui kronoamperometri
menunjukkan potensi besar sebagai alternatif elektrod lawan kos efektif dan berdaya
saing untuk aplikasi DSSC berskala besar.



SINGLE GRAPEHENE LAYER-POLYPYRROLE PREPARED WITH
CHRONOAMPEROMETRY TECHNIQUE AS COUNTER
ELECTRODE FOR DYE-SENSITIZED SOLAR CELL

ABSTRACT

The performance of dye-sensitized solar cell (DSSCs) using single polypyrrole (PPy)
as the counter electrode was found to be low with power conversion efficiency (PCE)
between 2% to 4%. The originality of this work is the preparation of single-layer
graphene-polypyrrole (SLG-PPy) via chronoamperometry technique which is a simple
and cost-effective technique. Accordingly, this study investigates the performance
improvement strategy by optimizing the deposition time, pyrrole (Py) monomer
concentration and incorporation of SLG into PPy nanostructures. PPy films and SLG-
PPy composites were prepared on FTO substrates using a chronoamperometric
electrochemical deposition method in a solution containing Py, sulfuric acid (H2SOa4),
and sodium dodecyl sulfate (SDS), with the addition of SLG for the composite samples.
Increasing the deposition time increased the size and density of the nanoparticles, with
the optimal time of 90 s resulting in the highest particle density of 135 particle/um? and
the lowest charge transfer resistance of 8.761 Q. Morphological and compositional
analyses showed an increase in carbon content as the time was extended, while
structural analysis confirmed the existence of conjugated features in PPy. The optimum
sample recorded a photon energy of 2.63 eV and gave a PCE of 2.924%, a short-circuit
current density (Jsc) of 16.9 mA/cm?, an open-circuit voltage (Voc) of 0.561 V, and a fill
factor (FF) of 0.309. The increase in PCE can be attributed to the reduction in the
photon energy. Variation of the Py monomer concentration showed an optimum value
of 0.2 M which produced a uniform morphology without agglomeration, further
increasing the PCE to 3.081% with an increase in Voc = 0.625 V and Jsc = 19.3 mA/cm?,
The lowest Rct was also obtained at this concentration of 1.058 Q. The incorporation of
SLG improved the homogeneity and electrical properties of the film, with an optimum
content of 10 wt% forming a dense nanocauliflower morphology and increasing the FF.
The SLG-PPy based device achieved the highest PCE of 4.186% with Voc = 0.656 V,
Jse = 10.2 mA/cm?, FF = 0.627, R« = 3.758 Q and better device stability. Overall, the
SLG-PPy composite synthesized by chronoamperometry shows great potential as a
cost-effective and competitive counter electrode alternative for large-scale DSSC
applications.
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BAB I

PENDAHULUAN

11 PENGENALAN

Populasi dunia yang semakin meningkat telah menyebabkan pertambahan
ketara dalam penggunaan tenaga, sekali gus meletakkan dunia berhadapan dengan
cabaran besar untuk memenuhi keperluan tenaga global yang semakin meningkat.
Tenaga boleh diperbaharui berpotensi untuk memenuhi permintaan tenaga yang
semakin meningkat ini, di samping membantu mengurangkan kesan pemanasan global
serta masalah kekurangan sumber tenaga. Penggunaan bahan api fosil yang bersifat
terhad, pelepasan gas rumah hijau akibat daripada pembakaran bahan api fosil, dan
pertumbuhan ekonomi yang pesat memerlukan penggunaan sumber tenaga yang boleh

diperbaharui, kos efektif, dan mesra alam (Alberi et al. 2026).

Dalam kalangan pelbagai sumber tenaga boleh diperbaharui yang telah diterokai
seperti cahaya matahari, angin, tenaga geoterma,dan biobahan api, tenaga suria
merupakan salah satu sumber tenaga untuk memenuhi keperluan tenaga global. Hal ini
kerana tenaga suria mudah diperolehi di seluruh dunia, bersifat percuma, bersih, dan
tidak kehabisan (Alberi et al. 2026). Antara kaedah penggunaan tenaga suria seperti
teknologi haba suria dan kimia suria, penjanaan elektrik melalui tenaga suria merupakan
teknologi yang paling pesat berkembang dan semakin mendapat perhatian. Cahaya
matahari boleh ditukarkan kepada tenaga elektrik menggunakan sel suria yang Kini
digunakan secara meluas dalam pelbagai aplikasi seperti kalkulator, lampu suria, serta
sistem tenaga untuk kapal angkasa dan satelit. Seiring dengan peningkatan permintaan
terhadap tenaga boleh diperbaharui, pembangunan dan pengeluaran sel suria telah
berkembang dengan sangat pesat sejak beberapa tahun kebelakangan ini (Haegel &
Kurtz 2025).



Sel suria fotovoltaik diklasifikasikan kepada tiga generasi. Generasi pertama
terdiri daripada sel suria silikon. Sel suria silikon pertama telah dibangunkan oleh Bell
Telephone Laboratories, Amerika Syarikat pada tahun 1953 dengan kecekapan 4.5%,
yang kemudiannya meningkat kepada 6% hasil daripada penyelidikan lanjut (Saito et
al. 2004). Sel suria ini menggunakan struktur satu persimpangan (single-junction)
untuk menukarkan tenaga foton kepada tenaga elektrik. Teknologi ini telah mencapai
tahap kematangan yang tinggi dengan kecekapan sel makmal melebihi 27%. Namun
begitu, nilai tersebut masih berada di bawah had teori iaitu sekitar 33.7% bagi sel suria
satu persimpangan di bawah pencahayaan piawai (Kirk 2025). Perkembangan pesat
industri semikonduktor berasaskan silikon seperti komputer dan elektronik telah
menyebabkan sel suria silikon mendominasi pasaran fotovoltaik global (Green et al.
2025). Pada masa kini, kebanyakan teknologi fotovoltaik dunia berasaskan silikon.
Panel suria monokristal diperbuat daripada silikon berkualiti tinggi dan mempunyai
kecekapan tertinggi, lazimnya antara 20-25%. Sebaliknya, panel suria polikristal
diperbuat daripada silikon dengan ketulenan lebih rendah dan menunjukkan kecekapan
sekitar 18-21%, iaitu lebih rendah daripada panel sel suria monokristal yang mencapai
sekitar 22-24% (Green et al. 2025).

Sel suria generasi kedua pula terdiri daripada sel suria filem nipis seperti silikon
amorfus, kuprum indium galium diselenida (CIGS), kadmium tellurida (CdTe), dan
Cu2ZnSn(S,Se)s (Green et al. 2025). Sel suria filem nipis direka bentuk dengan
penggunaan bahan yang minimum, sekali gus mengurangkan kos pengeluaran.
Walaupun sel suria ini menawarkan kos pengeluaran yang lebih rendah dan penggunaan
bahan yang minimum, kecekapan penukaran kuasa (PCE) yang dihasilkan secara
amnya masih lebih rendah berbanding sel suria silikon kristal, dengan kecekapan
makmal sekitar 14.0-23.6% bergantung kepada teknologi yang digunakan (Green et al.
2025). Walau bagaimanapun, teknologi filem nipis membolehkan penghasilan modul
yang fleksibel dan ringan. Kecekapan modul prototaip filem nipis telah mencapai nilai
antara 7-15% bergantung kepada teknologi pembuatan (Green et al. 2025). Sel suria
generasi ketiga pula merangkumi sel suria fotovoltaik organik (OPV), sel suria bintik
kuantum, sel suria perovskit dan sel suria terpeka pewarna (DSSC). Sel suria generasi
ketiga dibangunkan bagi mengatasi kekangan teknologi terdahulu dengan

menggabungkan proses fabrikasi yang lebih mudah dan kos bahan yang rendah seperti



sel suria filem nipis, di samping berpotensi mencapai PCE yang tinggi seperti sel suria
silikon kristal. Teknologi ini dijangka memainkan peranan penting dalam pasaran
fotovoltaik yang sedang berkembang pesat disebabkan penggunaan bahan kos rendah

dan proses fabrikasi yang mudah (Devadiga et al. 2021).

DSSC, yang juga dikenali sebagai sel Gratzel, tergolong dalam kategori sel suria
generasi ketiga. Sel suria ini mendapat perhatian yang meluas kerana menawarkan
keseimbangan antara PCE, kos fabrikasi yang rendah, proses penyediaan yang mudah
serta prestasi yang baik di bawah keadaan pencahayaan rendah dan cahaya terserak.
Kecekapan tertinggi bagi DSSC iaitu 14.3% telah dilaporkan oleh kumpulan Grétzel
dengan menggunakan pewarna LEG4+ADEKA-1 serta elektrolit berasaskan pasangan
redoks kobalt (Kakiage et al. 2015), dan rekod ini masih diiktiraf dalam jadual
kecekapan sel suria terkini (Green et al. 2025). Disebabkan kos bahan yang rendah,
DSSC berpotensi menjadi alternatif kepada sel suria generasi pertama pada masa
hadapan. Selain itu, DSSC lazimnya menggunakan substrat oksida konduktif telus
(TCO) sebagai lapisan konduktif lutsinar. TCO membenarkan cahaya memasuki
lapisan fotoanod untuk diserap oleh molekul pewarna, sambil bertindak sebagai laluan
pengangkutan elektron ke litar luar. Oleh sebab itu, TCO dipilih secara meluas kerana
mempunyai ketelusan optik yang tinggi, kekonduksian elektrik yang baik, serta
kestabilan kimia yang tinggi semasa proses fabrikasi dan operasi DSSC (Yelshibay et
al. 2024).

Struktur asas DSSC terdiri daripada susunan berlapis yang merangkumi
fotoanod berasaskan logam oksida yang diselaputi pewarna, elektrolit, serta elektrod
lawan. Elektrod lawan merupakan komponen kritikal dalam peranti DSSC kerana
fungsinya yang mengumpul elektron daripada litar luar dan memangkinkan tindak balas
penurunan elektrolit redoks. Lazimnya, elektrod lawan dihasilkan dengan
mendepositkan lapisan pemangkin nipis pada substrat pengalir. Sifat-sifat utama yang
perlu dipenuhi oleh bahan elektrod lawan termasuk aktiviti elektrokatalitik yang tinggi,
rintangan elektrik yang rendah untuk pemindahan cas yang cekap, serta kestabilan
jangka panjang (Yelshibay et al. 2024). Logam seperti platinum (Pt), perak (Ag), dan
emas (Au) sering digunakan sebagai bahan elektrod lawan kerana keupayaan

elektrokatalitiknya yang sangat baik dalam menurunkan pasangan redoks dalam



elektrolit cecair atau memudahkan pengangkutan lohong dalam elektrolit keadaan
pepejal (Yelshibay et al. 2024). Walau bagaimanapun, kos yang tinggi dan isu degradasi
dalam elektrolit cecair menghadkan penggunaan logam ini secara meluas. Oleh itu,
menghasilkan DSSC berkos rendah memerlukan kos bahan yang murah dan mudah

diperolehi.

Pelbagai bahan alternatif telah diterokai sebagai elektrod lawan DSSC,
termasuk bahan berasaskan karbon (Salleh et al. 2022), polimer pengalir (Yelshibay et
al. 2024), dan bahan bukan organik berasaskan logam peralihan (Gnanasekar et al.,
2019). Bahan-bahan ini telah menunjukkan prestasi penukaran kuasa yang setanding
dengan elektrod lawan berasaskan platinum (Pt). Secara umumnya, bahan elektrod
lawan yang ideal perlu mempunyai kos yang rendah dan pada masa yang sama mampu
menghasilkan PCE yang tinggi. Kepentingan elektrod lawan ini adalah disebabkan oleh
peranannya yang utama dalam mengumpul elektron daripada litar luar yang dijana oleh
molekul pewarna yang teruja oleh cahaya serta memangkinkan tindak balas redoks

elektrolit untuk menjana semula molekul pewarna teroksida (Li & Gao 2020).

Elektrod lawan berasaskan polimer memainkan peranan penting dalam DSSC
kerana ia membolehkan pemindahan elektron yang cekap daripada litar luar serta
menyokong proses penjanaan semula pewarna melalui sifat kekonduksian dan aktiviti
pemangkin yang baik. Polimer konduktif seperti polianilina (PANI) (Hsu et al. 2025),
polipirol (PPy) (Liu & Cheng 2021), dan poli(3,4-etilenadioksitiofena) (PEDOT)
(Reddy et al. 2024) telah dikaji secara meluas sebagai alternatif kepada Pt kerana proses
fabrikasi yang mudah, sifat katalitik yang baik, dan kestabilan yang tinggi (Liu & Cheng
2021). PANI mempunyai keadaan pengoksidaan yang boleh diubah serta morforlogi
berliang (satu dimensi) yang meningkatkan luas permukaan dan aktiviti elektrokatalitik
terhadap penurunan ion triiodida. PPy juga menunjukkan potensi yang kukuh apabila
teroksida terutamanya dalam bentuk nanopartikel, kepingan nano atau komposit. Luas
permukaan dan tapak aktif yang tinggi menyumbang kepada PCE yang kompetatif serta
ketelusan yang baik. PEDOT secara konsisten menunjukkan prestasi tertinggi, dengan
kecekapan yang setanding atau melebihi Pt, terutamanya apabila disintesis secara kimia

atau digabungkan dengan bahan hibrid berskala nano.



1.2 PERMASALAHAN KAJIAN

Bahan logam Pt acap kali digunakan sebagai elektrod lawan bagi DSSC kerana aktiviti
elektrokatalitiknya yang tinggi terhadap pasangan redoks Is/I. Namun begitu,
penggunaan Pt adalah kurang sesuai untuk aplikasi DSSC berskala besar disebabkan
oleh bahan Pt yang semakin kehabisan, ketersediaan bahan yang terhad serta isu
kestabilan dalam persekitaran elektrolit. Kekangan ini telah mendorong kepada
keperluan untuk menggunakan bahan elektrod lawan alternatif yang lebih mudah
diperoleh dan mampan tanpa menjejaskan prestasi peranti DSSC. Grafin telah dikenal
pasti sebagai bahan alternatif yang berpotensi untuk menggantikan Pt kerana
mempunyai kekonduksian elektrik yang baik serta struktur dua dimensi dengan luas
permukaan spesifik yang besar. Namun demikian, penggunaan bahan berasaskan grafin
yang disediakan ke atas FTO secara tunggal menghasilkan prestasi peranti yang rendah
serta tapak aktif yang rendah bagi tindak balas redoks Is/I". Sebaliknya, polimer
konduktif seperti PPy menghasilkan aktiviti elektrokatalitik yang baik dan kos yang
rendah. Akan tetapi, penggunaan bahan PPy tunggal mengalami kekangan dari segi
kekonduksian dan kestabilan. Oleh itu, penggabungan bahan berasaskan grafin dengan
PPy dijangka dapat menggabungkan kelebihan kedua-dua bahan menggantikan bahan
Pt sebagai elektrod lawan DSSC oleh kerana sifat fizik dan kimia yang unik dan
seterusnya dapat meningkatkan kecekapan peranti.

13 KEASLIAN KAJIAN

Terdapat dua keaslian kajian di dalam kajian penyelidikan ini. Keaslian kajian yang
pertama adalah bahan grafin satu lapisan (SLG) yang digabungkan dengan bahan PPy.
Grafin tulen acap kali digunakan sebagai bahan asas untuk sintesis elektrod lawan yang
digabungkan dengan polimer konduktif oleh kerana mempunyai konduktiviti yang
bagus dan aktiviti elektropemangkin yang tinggi. Akan tetapi, SLG tidak pernah lagi
dikaji oleh mana-mana penyelidik. SLG juga mempunya konduktiviti setanding dengan
bahan grafin yang lain yang membolehkan ia digunakan sebagai bahan yang
digabungkan dengan PPy untuk meningkatkan kondukviti elektrik serta kecekapan

prestasi peranti.



Keaslian kajian kedua adalah teknik penyediaan filem SLG-PPy yang
menggunakan kaedah pemendapan elektrokimia secara kronoamperometri. Kaedah ini
merupakan teknik yang mudah, murah, dan berpotensi menghasilkan elektrod lawan
dalam skala besar bagi aplikasi komersial dan perindustrian. Kaedah pemendapan
elektrokimia secara kronoamperometri masih belum digunakan bagi mana-mana
penyelidik, di mana kebanyakkan penyelidik menggunakan kaedah polimerisasi in-situ,

penggabungan larutan, dan elektropolimerisasi.

Secara keseluruhannya, kajian ini memberi sumbangan yang signifikan dalam
meningkatkan kecekapan DSSC melalui pendekatan inovatif dalam teknik penyediaan
filem. Keaslian kajian ini terletak pada penggunaan filem PPy dan filem komposit SLG-
PPy sebagai elektrod lawan yang difabrikasi menggunakan kaedah pemendapan
elektrokimia secara kronoamperometri. Pendekatan ini membuka ruang dalam
pemilihan bahan serta teknik pembuatan bagi menghasilkan DSSC berkecekapan tinggi

menggunakan polimer pengalir yang terubahsuai dengan kos efektif.

14 OBJEKTIF KAJIAN

Objektif utama kajian ini adalah seperti berikut:

i.  Menganalisis kesan masa pemendapan PPy ke atas sifat-sifat PPy dan
parameter prestasi DSSC.
ii.  Mengoptimumkan pengaruh kepekatan PPy ke atas sifat-sifat PPy dan
parameter prestasi DSSC.
iii.  Menganalisis hubungan kepekatan SLG ke atas sifat-sifat SLG-PPy dan
parameter prestasi DSSC.
iv.  Menilai kestabilan prestasi peranti DSSC menggunapakai SLG-PPy sebagai
elektrod lawan.

15 ORGANISASI PENULISAN TESIS

Tesis ini terdiri daripada lima bab, iaitu Bab | hingga Bab V, yang disusun secara
sistematik bagi menggambarkan keseluruhan perjalanan kajian ini. Bab I memberikan

pengenalan umum berkaitan sumber tenaga sedia ada termasuk sel suria serta DSSC. la



turut membincangkan sorotan literatur polimer pengalir sebagai elektrod lawan DSSC,
permasalahan kajian, keaslian penyelidikan yang dijalankan, serta objektif utama
kajian. Di akhir bab ini, struktur dan organisasi keseluruhan penulisan tesis diterangkan

dengan terperinci bagi memberi gambaran menyeluruh tentang kandungan tesis.

Bab Il menghuraikan latar belakang teori berkaitan DSSC yang menggunakan
komposit SLG-PPy sebagai elektrod lawan. Perbincangan meliputi asas dan komponen
peranti, mekanisma pengangkutan cas, serta kaedah penyediaan elektrod lawan. Di
samping itu, aspek teori berkaitan lengkung arus-voltan, parameter fotovoltan, serta
ciri-ciri bahan PPy dan SLG turut dijelaskan.

Bab I11 menerangkan secara terperinci kaedah penyediaan filem PPy dan filem
komposit SLG-PPy, termasuk perincian mengenai sampel yang disediakan dan proses
fabrikasi peranti. Selain itu, kaedah yang digunakan untuk menilai prestasi peranti juga

dihuraikan dalam bab ini.

Bab IV memfokuskan kepada analisis menyeluruh terhadap data kajian,
meliputi pencirian sampel PPy dan komposit SLG-PPy serta prestasi peranti yang
menggunakan PPy serta SLG-PPy sebagai elektrod lawan. Hasil-hasil kajian

dibincangkan secara kritikal bagi menjawab objektif kajian yang telah ditetapkan.

Akhir sekali, Bab V merumuskan penemuan utama kajian berkaitan penggunaan
komposit SLG-PPy sebagai elektrod lawan dalam DSSC. la turut mengemukakan
cadangan bagi penyelidikan lanjutan, khususnya dalam usaha meningkatkan prestasi
peranti dengan meneroka penggunaan elektrod lawan berasaskan grafin secara lebih

meluas.
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