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Kurzfassung der Arbeit

Die vorliegende Arbeit prasentiert die Ergebnisse zur Modellentwicklung von optischen und
elektrischen Simulationen amorpher und mikrokristalliner Silizium-Dlnnschichtsolarzellen. Die
hierfar als Eingangsparameter benétigten photoelektrischen Materialeigenschaften der einzelnen
Schichten wurden zum einen aus Publikationen, zum anderen mittels experimenteller Charakte-
risierungsmethoden bestimmt. Wie der Vergleich mit experimentellen Messungen von Hell- und
Dunkelkennlinien sowie EQE-Spektren bestétigt, kann mit diesen Parametersétzen erfolgreich
die elektrische Modellierung von Dinnschichtsolarzellen aus amorphem Silizium (a-Si:H) mit
variierenden Absorberschichtdicken durchgefihrt werden. Dies ermdglicht die theoretische
Beschreibung komplexer Schichtsysteme aus a-Si:H Materialien und somit eine sichere Progno-
se der elektrischen Solarzellencharakteristiken. Durch die Implementierung von Band-zu-Band-
Tunnelprozessen in die Solarzellenmodellierung wird zudem gezeigt, dass einerseits die expe-
rimentell beobachteten Halbleitereigenschaften von transparenten leitfahigen Oxiden (TCO) und
andererseits die monolithische Verschaltung mikromorpher Tandemstrukturen simulativ abge-
bildet werden kénnen. Des Weiteren werden mehrdimensionale virtuelle Strukturen préasentiert,
mit denen die Simulation von Lichtstreueffekten an internen Solarzellengrenzflachen ermdéglicht
wird. Dies wird durch das Ubertragen experimenteller AFM-Messungen von rauen TCO-
Oberflachen in die Software umgesetzt. Die aufgefihrten elektrischen Simulationsergebnisse
zeigen, dass bei der Verwendung von Asahi-U Substraten die lokalen Unterschiede des Genera-
tionsratenprofils keinen nennenswerten Einfluss auf die Leerlaufspannungen und Fillfaktoren
der Hellkennlinien haben. Entscheidend ist die absolute Anzahl der photogenerierten Ladungs-
trager, die pro Zeiteinheit in der intrinsischen Absorberschicht erzeugt werden. Zudem wird eine
neue Strategie zur dreidimensionalen (3D) elektrischen Modellierung présentiert, in der nur
Teile der optischen Simulationsdoméne fiir die anschlieBende elektrische Simulation beriick-
sichtigt werden. Das Anwenden dieser Subdoméanen-Strategie liefert eine gute Ubereinstim-
mung von experimentellen und simulierten Hellkennlinien von a-Si:H-Solarzellen und reduziert
die Simulationszeiten ohne Einbufien der Genauigkeit erheblich. Die 3D-Modellierung wird des
Weiteren auf neuartige TCO-Nanoséulensubstrate tibertragen, indem die durchschnittliche S&u-
lengeometrie und isotrope Wachstumseigenschaften amorpher Siliziumschichten bertcksichtigt
werden. Es wird gezeigt, dass das Fillen von Zwischenrdumen der TCO-Nanoséaulenstruktur
mit a-Si:H zu verminderten Leerlaufspannungen und Fillfaktoren fiihren kann. Durch mehrdi-
mensionale Modellierungen kann der kritische Spannungsabfall des Zellsystems auf unter-

schiedlichen Nanosaulensubstraten visualisiert und die kritischen Bereiche detektiert werden.
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Abstract

In this thesis, the development and the application of a numerical model for the simulation of
the optical and electrical behaviour of amorphous and microcrystalline silicon thin film solar
cells is described. The model has been developed using the commercial computational environ-
ment “Senataurus TCAD”. For the simulation of the photoelectric material properties, the avail-
ability of input parameters for all individual layers is essential. Hence, parameters are taken
from either the literature or are determined by applying experimental characterisation methods.
With the parameter sets presented here, the electrical behaviour of thin film solar cells of amor-
phous silicon (a-Si:H) with varying absorber layer thicknesses can be modelled successfully.
The results are validated by the comparison of simulated and experimental determined dark and
bright current-voltage-characteristics (IV-curves) as well as external-quantum-spectra. The
comparison between model results and measurements demonstrate that the theoretical descrip-
tion of complex layer systems of a-Si:H materials and, thus, a reliable forecast of the electrical
characteristics of thin film solar cells is possible. Furthermore, the implementation of band-to-
band tunnelling processes to the solar cell standard model is presented to consider experimen-
tally observed semiconducting properties of transparent conducting oxides (TCO). In addition,
the monolithic interconnection of micromorphous tandem solar cells can be simulated success-
fully by applying the band-to-band tunneling process. Furthermore, multi-dimensional virtual
structures are presented in this thesis. These structures enable the simulation of light-scattering
effects at the internal solar cell interfaces. The implementation of these effects is realized by the
transfer of experimental atomic force measurements (AFM) of rough TCO surfaces to the
model, which predefines the internal interface structure of the virtual device. The presented
optical and electrical simulations of amorphous and microcrystalline silicon thin film solar cells
on Asahi-U substrates show lateral differences of the optical generation rate profiles. It is shown
that the influence of the lateral differences on the open circuit voltage and fill factor is negligi-
ble. The significant aspect is the total number of photogenerated charge carriers, which are gen-
erated per unit of time in the intrinsic absorber layer. In addition, a new strategy for three-
dimensional (3D) electrical modeling is presented, which consider only part of the optical simu-
lation domain for subsequent electrical simulations. Using this subdomain strategy, a good
agreement between experimental and simulated 1VV-curves of a-Si:H solar cells can be achieved
and the simulation time is reduced significantly without losses of the simulation accuracy. All
these modelling results enable a reliable simulation of solar cells on new nanorod substrates, in

which the average rod geometry and isotropic growth properties of amorphous silicon layers are




ABSTRACT

considered. It is shown that the filling of gaps of the TCO nanorod structures with a-Si:H can
lead to reduced open circuit voltages and fill factors. By multi-dimensional modeling, critical
drops of the open circuit voltage of the solar cell system can be visualized and the critical re-
gions are detected.

Vi
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1 Einleitung

Diese Dissertation befasst sich mit TCAD-Simulationen von siliziumbasierten Diinnschicht-
solarzellen, d.h. der Berechnung dieser Solarzellen unter Anwendung physikalischer Modelle
anhand eines Computermodells. TCAD (Technology Computer Aided Design) ist eine Katego-
rie von Softwareprogrammen, mit denen elektronische Systeme wie integrierte Schaltungen
nachgebildet und deren interne Stromflisse berechnet werden kénnen. Die Modellierung von
integrierten Schaltungen wird haufig von Mikrochip-Herstellern verwendet, bei denen auf Halb-
leitersubstraten elektronische Stromkreise in Form von logischen Schaltungen aufgebracht wer-
den. Fur die simulative Umsetzung bedeutet dies, dass der gesamte dreidimensionale Aufbau
eines logischen Schaltelements am Computer nachgebildet wird. Da Diinnschichtsolarzellen mit
ihren typischen Schichtdicken und verwendeten Materialien, wie Halbleiter, Metalle und Isola-
toren, mit denen der Mikrochip-Bauelemente vergleichbar sind, kénnen TCAD-Simulationen

ebenfalls auf die Photovoltaik-Technologie tbertragen werden.

Ist ein erstelltes Computermodell validiert, so kann es experimentelle Messungen erklaren
und eine detaillierte Einsicht in die physikalischen Vorgange innerhalb der Solarzellen geben.
Dies ist mit experimentellen Methoden teilweise nur schwer bis tberhaupt nicht mdglich, da
sich z.B. Bandstrukturen der gesamten Probe nicht direkt experimentell bestimmen lassen. Je
mehr Messergebnisse mit dem erstellten Modell nachgebildet werden kénnen, desto gréRer ist
die Aussagekraft beziiglich physikalischer Abldufe. Es kénnen somit aufgeworfene Fragen einer
experimentellen Messung, die womdglich einen unerwarteten Verlauf aufzeigt, durch das Ein-
bringen neuer theoretischer Modelle Gberprift und geklart werden. Neben der Mdglichkeit ex-
perimentelle Messungen nachzubilden und physikalisch zu erkldren kann die Simulation auch
Voraussagen zu neuen Probenstrukturen machen, falls das erstellte Modell ausreichend kalib-
riert ist. Neue Strukturen sind z.B. eine bisher fremde Schichtstapelfolge, bei der neue Materia-
lien Verwendung finden, oder die Optimierung der verschiedenen Schichtdicken eines bereits
bekannten Probenstapels. Letztere l&sst sich wesentlich 6konomischer mit Hilfe eines Compu-
termodells und der damit moglichen Parametervariation durchfiihren, vergleicht man es mit der

kosten- und zeitaufwendigeren experimentellen Parametervariation.
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Stand der Wissenschaft

Die numerische Simulation von Solarzellen ist bereits seit Jahrzehnten ein bedeutendes For-
schungsgebiet der Photovoltaik, deren Anforderungen und Anwendungen auf Silizium-
Dunnschichtsolarzellen im Artikel von M. Zeman und J. Krc zusammengefasst sind [1]. Zudem
sind in dieser Publikation die bekanntesten, von Forschungsgruppen selbst erstellten, Software-
Pakete aufgefiihrt und deren Vor- und Nachteile gegentiber kommerziell erhéltlicher Software
werden ausfuhrlich diskutiert. Diese nichtkommerziellen Software-Pakete sind: Das Programm
ASA von der Universitat Delft [2], AMPS von der Penn State Universitat [3], ASPIN Techno-
logy [4], SCAPS von der Universitat Ghent [5] und das AFORS Programm vom Hahn-Meitner-
Institut in Berlin [6]. Einen detaillierten Uberblick und Vergleich dieser Programme zeigt zu-
dem der Artikel von Burgelman et al. [7]. All diese Programme sind jedoch auf die eindimensi-
onale Modellierung beschréankt, die fiir die Beschreibung von Diinnschichtsolarzellen auf glat-
ten Substraten zundchst ausreichend ist. Aktuelle Rekordzellen aus amorphem und mikrokristal-
linem Silizium [8, 9] werden jedoch auf rauen Substratoberflachen abgeschieden, so dass das
einfallende Licht an den internen Grenzflachen teilweise diffus gestreut wird, was eine erhdhte
Lichtabsorption in den Halbleiterschichten zur Folge hat. Der 1D-Halbleitersimulator ASA be-
ricksichtigt diesen Effekt, indem eine winkelabhéngige Streuverteilung (ADF: angular distribu-
tion function) an den Grenzflachen angenommen wird. Der diffuse Anteil fihrt aufgrund der
Wegverlangerung und der verschwindenden raumlichen Kohéarenz des Lichtes zu einer erhdhten
Lichtabsorption. Das mit dieser Methode berechnete Generationsratenprofil wird fiir die elektri-
sche Modellierung wieder auf das virtuelle 1D-Modell tbertragen. Publizierte Simulationser-
gebnisse mit dieser Art der 1D-Modellierung fiihren zu sehr guten Ubereinstimmungen mit ex-
perimentellen Messungen [10-12]. Die eindimensionale Simulation ist jedoch eine Vereinfa-
chung im Vergleich zu realen Solarzellen, da diese eine gewisse raumliche Ausdehnung besit-
zen. Erweitert man die virtuelle Probengeometrie um bis zu zwei weitere Raumrichtungen, so
konnen weitere experimentelle Beobachtungen, wie z.B. AFM-Aufnahmen von Substratoberfla-
chen, direkt berlcksichtigt werden und die Simulation beinhaltet somit eine erweiterte Abbil-
dung der Realitat. Mehrdimensionale Simulationen sind allerdings wesentlich rechenintensiver
als die 1D-Modellierng, was leistungsstarke Computer fur die Durchfiihrung voraussetzt. Erst
ab dem Zeitpunkt von kauflich erschwinglichen Computern mit ausreichender Rechenleistung
beschéftigen sich einige Forschungsgruppen mit der Modellierung in mehreren Dimensionen,
allerdings groRtenteils auf dem Gebiet der Optik. So wurde in den letzten Jahren bereits der
geometrische Einfluss von periodischen 2D- und 3D-Substratstrukturen wie Pyramiden- [13-16]
oder Gitterstrukturen [17-19] auf den Kurzschlussstrom von Silizium-Dunnschichtsolarzellen
untersucht, deren Optik u.a. mit Hilfe der Simulationssoftware CST MICROWAVE STUDIO®
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oder OptiFDTD® berechnet wurde. Diese optischen Lésungsmethoden basieren auf dem Lésen
der Maxwell-Gleichungen innerhalb des Schichtstapels mit Hilfe der FDTD-Methode [20]. Die-
ser Ansatz kann ebenfalls auf nichtperiodische Grenzflachenstrukturen angewendet werden,
indem AFM-Messungen von Substrattopographien in die Simulationssoftware importiert wer-
den und als interne Grenzflachenstrukturen des virtuellen Solarzellenstapels VVerwendung fin-
den. Mit Hilfe dieser Methodik ist es méglich Generationsratenprofile in Abhéngigkeit realer
Substratstrukturen zu berechnen, ohne dabei den Umweg einer winkelabhéngigen Streuvertei-

lung zu verwenden [21, 22].

Die optische Simulation ist allerdings nur ein Teil der gesamten Simulation von Solarzellen,
da fir die tatsachliche Effizienzbestimmung der virtuellen Proben zudem der Ladungstréger-
transport durch die einzelnen Schichten berechnet werden muss. Einige Forschungsgruppen
erweiterten ihre 1D-Simulationsprogramme bereits in den 90er Jahren fir 2D-Modellierungen
und zeigten, dass gewisse Substratstrukturen oder eine partielle Beleuchtung der Solarzelle
durch die mehrdimensionale Betrachtung Effekte wie Inhomogenitaten des internen elektrischen
Feldes untersucht werden kénnen [23, 24]. Aufgrund dessen wird der Stromtransport in den
Halbleiterschichten wesentlich komplizierter zu berechnen, was allerdings mit numerischen
Losungsansédtzen bewaltigt werden kann. Mehrdimensionale elektrische TCAD-Simulationen
von Silizium-Dinnschichtsolarzellen werden derzeit nur vereinzelt angewendet, da bisher von
Forschungsgruppen meist die oben aufgefiihrten 1D-Softwarepakte verwendet werden. Es gibt
jedoch Ansatze berechnete 3D-Generationsratenprofile von optischen FDTD-Simulationen auf
1D-Simulationsdomanen der Elektrik zu Ubertragen, wie ein Workshop-Beitrag von G. Letay
zeigt [25]. Die vollstandig gekoppelte mehrdimensionale Simulation fir Silizium-
Diinnschichtsolarzellen findet man in der Literatur kaum. Voigt et al. zeigt mit Hilfe von
TCAD-Simulationen (Software: SILVACO) den Vergleich der lateralen und vertikalen elektri-
schen Transporteigenschaften von Silizium-Nanoséulensolarzellen [26]. Ahnliche Untersuchun-
gen finden sich auch im Kapitel 8 dieser Dissertation, wobei die hier aufgefuhrten Strukturen
sich in der Substratherstellung unterscheiden. Weitere aktuelle TCAD-Studien von Chang et al.
befassen sich mit neuartigen Nanostreifen-Solarzellen aus amorphem Silizium [27, 28], sowie
den Auswirkungen der kristallinen KorngroBen von mikrokristallinen Silizium-Dinnschicht-
solarzellen auf die IV-Hellkennlinie [29]. Eine aktuelle Verdffentlichung von Deceglie et al.
zeigt die vollstdndig gekoppelte optische und elektrische Simulation von nanostrukturierten
a-Si:H Solarzellen, in der plasmonische Effekte von Silber-Nanopartikeln zur verbesserten
Lichteinkopplung in Solarzellenstrukturen mit Hilfe von mehrdimensionalen Simulationsdoma-

nen untersucht werden [30].
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Zielsetzungen und Gliederung der Arbeit

Die vorliegende Arbeit baut auf bisherigen Publikationen zur eindimensionalen Modellie-
rung auf, so dass bereits validierte elektrische Parametersatze und physikalische Stromtrans-
portmodelle groBtenteils als Grundlage verwendet werden. Basierend auf diesen Ergebnissen
soll ein Standardmodell fir amorphe und mikrokristalline Silizium-Dunnschichtsolarzellen so-
wie deren Tandemstruktur erstellt und die Simulationsergebnisse mit experimentellen Messer-
gebnissen verglichen werden, deren Proben am EWE-Forschungszentrum fiir Energietechnolo-
gie e.V. hergestellt werden. Dies soll die Mdglichkeit er6ffnen, die Simulation auf die im For-
schungsinstitut zur VVerfugung stehende Schichtabscheidungstechnologie zu kalibrieren, so dass
kiinftige wissenschaftliche Fragestellungen beziiglich der optischen und elektrischen Eigen-
schaften von experimentell abgeschiedenen Schichtstapeln theoretisch erklart werden kénnen.
Desweiteren soll die eindimensionale Modellierung auf mehrere Dimensionen erweitert werden,
so dass experimentell bestimmte Oberflachenstrukturen von TCO-Substraten und das reale
PECVD-Schichtwachstum mit in der Simulation berticksichtigt werden kénnen. Dies flhrt zu
einer erweiterten Abbildung der Realitat, allerdings ist die mehrdimensionale Modellierung
wesentlich rechenintensiver als eindimensionale Simulationen. Es soll daher in dieser Arbeit
zunéchst die Durchfthrbarkeit von zwei- und dreidimensionalen Simulationen von Silizium-
Dunnschichtsolarzellen demonstriert und mit experimentellen Messungen sowie der eindimen-
sionalen Modellierung verglichen werden. Desweiteren sollen neue Strategien entwickelt wer-
den, mit denen die rechenintensive Modellierung ohne Einschrankung der Genauigkeit der Si-
mulationsergebnisse vereinfacht und beschleunigt wird. Die wissenschaftlichen Fragestellun-
gen, die in dieser Arbeit mit Hilfe der optischen und elektrischen Simulation geklart werden

sollen, sind in den einzelnen Kapiteln wie folgt unterteilt:

Kapitel 4: Kann ein eindimensionales Standardmodell unter Verwendung eines einzigen opti-
schen und elektrischen Parametersatzes amorphe Silizium-Dinnschichtsolarzellen
mit variierenden Absorberschichtdicken simulativ beschreiben und wie lassen sich

reale Schichtinhomogenitaten in der Modellierung interpretieren und abbilden?

Kapitel 5: Welche physikalischen Modelle miissen in der elektrischen Simulation beriicksich-
tigt werden, um die Halbleitereigenschaften von hochdotierten TCO-Materialien im
Dunnschichtsolarzellenstapel abbilden zu kénnen und inwiefern kann der Tunnel-
prozess zweier Subzellen in einer Tandemsolarzellenstruktur beschrieben und evtl.

vereinfacht werden?
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Kapitel 6:

Kapitel 7:

Kapitel 8:

Kdnnen mit Hilfe der mehrdimensionalen Simulation die Lichtstreueffekte von rauen
Grenzflachen im Solarzellenstapel ausreichend theoretisch beschrieben werden und
welche Einflusse haben die Rauigkeiten von kommerziell erhéltlichen Asahi-U Sub-
straten auf die elektrischen Solarzelleneigenschaften?

Inwiefern ist in der simulativen Umsetzung eine Entkopplung von optischen und
elektrischen Simulationsdoménen sinnvoll und wie lassen sich rechenintensive drei-
dimensionale elektrische Modellierungen vereinfachen, um mit ausreichend hoher
Genauigkeit experimentell bestimmte Hellkennlinien amorpher Silizium-Dinn-

schichtsolarzellen abbilden zu kdnnen?

Welche Geometriestruktur von elektrochemisch abgeschiedenen TCO-Nanoséulen
auf glatten Glas/TCO-Substraten flihrt zu einem maximalen Wirkungsgrad darauf
abgeschiedener amorpher Silizium-Diinnschichtsolarzellen und welchen Einfluss
kénnen ausgepragte 3D-Substratstrukturen auf die elektrischen Solarzelleneigen-
schaften haben?

Abbildung 1 fasst den Aufbau der vorliegenden Arbeit nochmals schematisch zusammen.

Die Kapitel 2 und 3 dienen mit der Darstellung der theoretischen Grundlagen von Silizium-

Diinnschichtsolarzellen und der Einfuhrung von numerischen Simulationen mit der verwendeten

Software Sentaurus TCAD als Fundament der darauffolgenden Kapitel 4, 5, 6 und 7. Die in

diesen Abschnitten behandelten wissenschaftlichen Fragestellungen und deren simulativen Um-

setzungen

resultieren in einem tieferen Verstandnis zur vollstandigen gekoppelten optischen

und elektrischen 3D-Modellierung von Silizium-Diinnschichtsolarzellen, womit die Mdglichkeit

gegeben wird neuartige 3D-Strukturen verlésslich simulativ abzubilden. Dies wird im abschlie-

Renden Kapitel 8 - welches groftenteils auf den vorherigen Abschnitten aufbaut - anhand der

Simulation von amorphen Silizium-Diinnschichtsolarzellen auf neuartigen TCO-Nanoséulen-

strukturen gezeigt.

Kapitel 8
a-Si:H p-i-n Solarzellen
auf TCO-Naneosdulenstrukturen

Kapitel 4 Kapitel 5 Kapitel 6 Kapitel 7
»~Modell- und Parameter- LTunnelprozesse in Silizium- »Einfluss des JMerwendung von
validierung von 2-Si:H p-i-n Diinnschichtsolarzellen” Generationsratenprofils auf Subdoménen zur elektrischen
Solarzellen” die Hellkennlinie® 3D-Modellierung”
Kapitel 2 & 3
»Theoretische Grundlagen” & , Numerische Simulation mit Sentaurus TCAD"”

Abbildung 1: Schematischer Aufbau der vorliegenden Arbeit.
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2 Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen dargestellt, die fir das Verstandnis

der optischen und elektrischen Simulation von Silizium-Dunnschichtsolarzellen bedeutend sind.

Zuerst wird auf die atomare Struktur von amorphem Silizium und die daraus resultierenden

optischen und elektrischen Materialeigenschaften eingegangen. Desweiteren wird die Schicht-

morphologie von mikrokristallinem Silizium behandelt und deren optisches Absorptionsverhal-

ten mit denen von amorphem und kristallinem Silizium verglichen. Nach den materialspezifi-

schen Eigenschaften werden die untersuchten Solarzellenstrukturen aufgezeigt und auf Schicht-

stapelfolgen, Grenzflachenrauigkeiten und mogliche Tandemstrukturen naher eingegangen.

2.1 Eigenschaften von amorphem Silizium

Amorphes Silizium (a-Si) kann mit Hilfe des
PECVD-Prozesses (plasma enhanced chemical
vapor deposition) auf verschiedene Substrate, wie
z.B. Glas oder Edelstahl, abgeschieden werden [31,
32] und stellt eine nichtkristalline Struktur des Halb-
leitermaterials Silizium dar [33]. Die Bezeichnung
amorph bezieht sich dabei auf die fehlende Fernord-
nung der Siliziumatome, deren Atomabstande und
Bindungswinkel - wie in Abbildung 2 schematisch
dargestellt - sich standig dndern [34]. Dies hat Aus-
wirkungen auf die Bandstruktur des Materials und
fuhrt zu so genannten Bandausldufern (band tails),
d.h. es besteht keine scharfe Begrenzung der Lei-
tungs- bzw. Valenzbandkante. Abbildung 3 verdeut-
licht nochmals die Ursache der Bandausldufer im
Energie-Ort-Diagramm. Durch die Bindungsunre-

gelmaRigkeiten &ndert sich lokal entsprechend die

Bandausldufer (band tails) ‘

——

UnregelmaBige Bindungswinkel ‘

zu kurz zu lang
Pl
P

Ungesattigte Bindungen
(dangling bonds)

Abbildung 2: Schematische Darstellung
der atomaren Struktur von amorphem
Silizium mit ,Si“ als Siliziumatome und
,H“ als Wasserstoffatome.
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Abbildung 3: Die unterschiedlichen Bindungswinkel der Siliziumatome in amorphem Silizium fiih-
ren zu einer Energiefluktuation im Ortsraum, was zu Bandauslaufern im Energie-Zustandsdichte-
Diagramm fiihrt. Die Energieniveaus von ungesattigten Bindungen liegen mittig in der Bandliicke
und fithren dadurch zu tiefen Storstellen.

Bandlicke, und eine statistische Verteilung von Maxima und Minima der lokalen Energieband-
kanten bildet sich aus. Freie Ladungstrager kdnnen somit durch Abgabe von Energie an das
Gitter in diesen lokalen Energieextrema gefangen werden (Thermalisierung). Mit Hilfe thermi-
scher Anregung ist es allerdings mdglich, die Ladungstrager Uber die sogenannte Mobilitéts-
bandliicke energetisch anzuheben, welche die lokalisierten von den ausgedehnten Zustédnden

trennt.

Durch die UnregelméRigkeit der Struktur und den daraus resultierenden inneren Verspan-
nungen von a-Si konnen Siliziumatome mit ihren vier Valenzelektronen aufgrund fehlender
Nachbaratome teilweise keine kovalenten Bindungen eingehen, und ungeséttigte Bindungen
(dangling bonds) entstehen. Dies fiihrt zu elektronischen Zustanden in der Mitte der Bandliicke
(siehe Abbildung 3), die mit keinem, einem oder zwei Elektronen bzw. Léchern besetzt sein
konnen. Die Dichte der nicht abgesattigten Bindungen von reinem amorphem Silizium liegt bei
10" bis 10%° cm™. Durch die Hydrogenisierung, d.h. durch die Zugabe von Wasserstoffgas wéh-
rend des Herstellungsprozesses, finden die offenen Siliziumbindungen ein Wasserstoffatom als
Bindungspartner, so dass durch die Si-H-Bindungen die offenen Bindungen abgesattigt werden.
Mit der Hydrogenisierung kann die Defektdichte auf ca. 10" bis 10" cm™ gesenkt werden [34],

und das Material ist fir die Anwendung in elektronischen Bauelementen und Solarzellen geeig-
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Abbildung 4: Experimentell bestimmte Absorptionskoeffizienten in Abhdngigkeit der Photonen-
energie fiir das Halbleitermaterial Silizium in den drei unterschiedlichen Phasen amorph (a-Si:H),
mikrokristallin (pc-Si:H) und kristallin (c-Si). [38]

net. Hydrogenisiertes amorphes Silizium wird daher mit der Abkiirzung a-Si:H gekennzeichnet.
Staebler und Wronski entdeckten zudem, dass mit der Zeit eine lichtinduzierte Zunahme der
Defektdichte von a-Si:H auftreten kann, weshalb dieses Materialverhalten auch als Staebler-
Wronski-Effekt (SWE) bezeichnet wird [35]. Dieser wird h&ufig mit dem Aufbrechen der kova-
lenten Si-H-Bindungen erklart [36] und hat entsprechend Konsequenzen auf die Transport- und
Rekombinationseigenschaften des amorphen Materials [37].

Aufgrund der fehlenden atomaren Fernordnung der Siliziumatome ist der Impulsraum in
amorphen Materialien nicht wie in einer Kristallstruktur definierbar und gegenuber kristallinem
Silizium, welches einen indirekten Halbleitercharakter aufweist, besitzt a-Si:H einen direkten
Halbleitercharakter. Dies spiegelt sich vor allem im erhéhten Absorptionskoeffizienten im
sichtbaren Wellenlangenbereich des Lichts wider (Abbildung 4).

Da auch die Bandauslaufer optische Ubergange erlauben, muss bei a-Si:H zwischen der opti-
schen und elektrischen Bandliicke unterschieden werden, deren Unterschied im Bereich von
0.1 eV bis 0.2 eV liegt [39]. Die experimentelle Bestimmung der elektrischen Bandliicke - auch
Mobilitatsbandliicke genannt - ist jedoch nicht trivial. Sie definiert den Abstand der ausgedehn-
ten Zustande im Valenz- und Leitungsband, in denen sich die Lécher und Elektronen mit einer

gewissen Mobilitat frei im amorphen Material bewegen kdnnen. Ladungstrager, die Zustande
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der Bandausléufer besetzen, sind aufgrund der lokalen Energiefluktuation des Bandschemas
(Abbildung 3) lokal gebunden und kénnen sich somit nicht frei im Materialsystem bewegen.
Fur die elektrische Simulation ist die Mobilitatsbandlicke entscheidend, da diese als direkter
Eingangsparameter in die Simulation einflief3t.

2.2 Eigenschaften von mikrokristallinem Silizium

Auch mikrokristallines Silizium (uc-Si) kann wie amorphes Silizium mit Hilfe der PECVD-
Technik hergestellt werden und besteht aus einer Mischphase von amorphem und kristallinem
Silizium [40-42]. Aus diesem Grund liegt der Absorptionskoeffizient fiir Photonenenergien
groRer 1.7 eV zwischen den beiden Materialen a-Si:H und c¢-Si (Abbildung 4). Fur kleinere Pho-
tonenenergien hingegen sind die Absorptionseigenschaften von pc-Si nahezu mit denen von
kristallinem Silizium identisch, da fir diesen Bereich hauptséachlich das in der Mischphase ent-
haltene kristalline Silizium mit einer Bandliicke von etwa 1.1 eV absorbiert. Durch eine Variati-
on des Mischungsverhéltnisses der Prozessgase Silan (SiH;) und Wasserstoff (H,) kann die
Struktur der pc-Si-Schichten zwischen rein amorph und nahezu vollstandig kristallin veréndert
werden [40]. Allerdings ist dabei zu beachten, dass groRere Kristallvolumen aus vielen Kkleine-
ren Kristallen mit unterschiedlichen Gitterorientierungen bestehen und sich dementsprechend
Korngrenzen innerhalb der groReren kristallinen Anteile ausbilden (Abbildung 5). Die Kleineren
Kristalle konnen dabei eine Ausdehnung von wenigen Nanometern bis mehreren hundert

Nanometern besitzen [43].

abnehmender kristalliner Volumenanteil

SNy @@ DO T
N \%Emwww
§£ N ! i@\\j @b qQ goooe°
@@ %m 1 stationdres
@ @%BO@ B\@On@: “/. | Wachstum
LR
Y h %\ %_@_%_.&“_W_;_n.o_"_a_- _______
~30-50 nm I ) -@ S =0 0 Nukleations-
_20T B O AL/ SR R schicht_ _
f Substrat

® Kristallite O amorphe Bereiche H Hohlrdume

Abbildung 5: Schematische Darstellung der Schichtmorphologie von mikrokristallinem Silizium mit
unterschiedlich kristallinen Volumenanteilen. [38]
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Wie auch bei amorphem Silizium kénnen in mikrokristallinen Schichten aufgrund der feh-
lenden Fernordnung der Siliziumatome offene Bindungen entstehen. Eine Abséttigung mit Hilfe
der Hydrogenisierung ist hier ebenfalls moglich, was mit der Schreibweise pc-Si:H verdeutlicht
wird. Wie aus der Publikation von Meier et al. [44] hervorgeht, tritt fur pc-Si:H Solarzellen
keine nennenswerte lichtinduzierte Alterung auf. Somit bleiben die Wirkungsgrade der herge-

stellten Solarzellen uber einen langen Zeitraum nahezu konstant.

Um mikrokristallines Silizium simulativ zu beschreiben, wird in dieser Arbeit allerdings die
Morphologie, und die damit verbundenen Variationen der photoelektrischen Eigenschaften,
nicht explizit in der Modellierung beriicksichtigt. Die einzelnen pc-Si:H Schichten werden als
effektives Medium behandelt, so dass optischen und elektrischen Eingangsparameter fir die

Simulation innerhalb der Schichtregion als konstant angenommen werden.

2.3 Untersuchte Solarzellenstrukturen

Solarzellen aus amorphem Silizium kdnnen nicht wie kristalline Solarzellen mit Hilfe eines

normalen pn-Ubergangs hergestellt werden. Dies hat folgende Griinde [32]:

1. Dotierungen fiilhren zu Stérstellen im a-Si:H Material und zu verminderten
Ladungstragermobilitaten, was zu einer erhthten Rekombinationsrate fiihrt.

2. Die Dotiereffizienz von a-Si:H mit beispielsweise Bor- (p-Dotierung) oder Phos-
phoratomen (n-Dotierung) ist im Vergleich zu der von c-Si verhéltnismaBig
schlecht. Dadurch wird das Ferminiveau bei hohen Dotierungen nicht bis an die
Mobilitatsbandkanten verschoben und die interne Bandverbiegung, die zur La-
dungstragerdrift notig ist, fallt geringer aus.

3. In einer kristallinen pn-Typ-Solarzelle erhélt man die Ladungstrageransammlung
an den Kontakten durch Diffusion der Minoritatsladungstrager innerhalb der p- und
n-Schichten zum pn-Ubergang. Allerdings sind die Diffusionslangen der Minoritat-
ladungstrager in kristallinen Siliziumwafern mit Giber 200 um ausreichend grol? ge-
geniiber den kleinen Diffusionslangen von etwa 0.1 pum in amorphem Silizium. Es
ist daher sehr ineffektiv, photogenerierte Ladungstragerpaare in einem einfachen

pn-System aus amorphem Silizium zu trennen.

Aufgrund dieser drei Gesichtspunkte wird bei a-Si:H Solarzellen zwischen den p- und n-
dotieren Bereichen eine intrinsische Schicht eingefiigt, in welcher der Hauptanteil einfallender

Photonen absorbiert wird. Die typischen schematischen Schichtstapel von a-Si:H Solarzellen in

11
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Abbildung 6: Schichtfolgen von a-Si:H Solarzellen in der n-i-p (links) und p-i-n Konfiguration
(rechts).

der n-i-p oder p-i-n Konfiguration sind in Abbildung 6 zu sehen. Wird das Licht durch das
lichtdurchléssige Glassubstrat in die Solarzelle eingekoppelt, so bezeichnet man dies auch als
Superstratkonfiguration. Verwendet man hingegen lichtundurchldssige Substratmaterialien,
durch die das Licht nicht in die Halbleitermaterialien eingekoppelt werden kann, so findet sich
oft die Bezeichnung Substratkonfiguration in der Literatur wieder. Auf die beiden unterschiedli-
chen Konfigurationen wird im Folgenden noch néher eingegangen. Die Schichtdicken fiir do-
tierte Schichten liegen typischerweise im Bereich 5 - 30 nm, fiir die intrinsische a-Si:H Schicht
bis zu ca. 400 nm. Auch fiir pc-Si:H Solarzellen kdnnen diese Arten von Schichtabfolgen ver-
wendet werden, allerdings werden fur effiziente Solarzellen aufgrund des geringeren Absorpti-

onskoeffizienten von pc-Si:H Absorberschichtdicken im Bereich von 1 bis 3 um benétigt.

Da die verwendeten Halbleiterschichten relativ dinn sind, mussen diese auf ein entsprechen-
des Tragermaterial aufgebracht werden. Der Vorteil der PECVD-Technik zur a-Si:H und
pc-Si:H Abscheidung ist die relativ geringe Prozessierungstemperatur von ca. 200 °C. Daher
kann als Tragermaterial Glas verwendet werden, welches eine hohe Transparenz (iber einen
weiten Spektralbereich aufweist. Jedoch ist Glas ein Isolator, besitzt somit eine niedrige elektri-
sche Leitfahigkeit und kann die in den Halbleiterschichten erzeugten Ladungstréger nicht zu den
auBeren elektrischen Kontakten abfiihren. Es muss demzufolge eine transparente, aber dennoch
elektrisch leitfahige Schicht aufgebracht werden, welche die Vorderseitenkontaktierung der
Solarzelle realisiert. Zu diesem Zweck kdnnen verschiedene transparente und elektrisch leitfa-

hige Oxide (TCO) wie z.B. aluminiumdotiertes Zinkoxid (ZnO,:Al) zum Einsatz kommen, die

12
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Abbildung 7: (a) Skizze zur Motivation der diffusen Streuung an rauen Grenzflachen. [45] (b) Ex-
terne Quanteneffizienz zweier p-i-n Solarzellen (a-Si:H) mit gleichen Abscheideparametern des

PECVD-Prozesses auf glatter und texturierter ZnO-Oberflache.[32]

u.a. durch Sputtern, LPCVD (low pressure chemical vapor deposition) oder APCVD
(atmospheric pressure chemical vapor depostition) auf das Glassubstrat aufgebracht werden.

Da bei der Verwendung von Glas/TCO-Substraten meist mit der p-Schichtabscheidung be-
gonnen wird, auf dieser die i-Schicht und zuletzt die n-Schicht abgeschieden wird, bezeichnet
man diese Schichtsequenz Ublicherweise als p-i-n Konfiguration. Um die Solarzelle an der
Riickseite flachig zu kontaktieren, wird meist mit einem Verdampfungs- oder Sputterprozess
eine mehrere 100 nm dicke Metallschicht aus z.B. Aluminium oder Silber aufgebracht.

Eine verbesserte Lichtabsorption in den Halbleiterschichten kann durch diffuse Lichtstreu-
ung an internen Grenzflachen erreicht werden. Hierfir muss die TCO-Schicht eine gewisse
Rauigkeit aufweisen (Abbildung 7a), deren Oberflachenprofil an die darauffolgenden abge-
schiedenen Halbleiterschichten weitergegeben wird. Die Auswirkungen der Rauigkeit von ZnO-
Schichten verdeutlichen die externen Quanteneffizienzen (EQE) zweier p-i-n Solarzellen aus
amorphem Silizium in Abbildung 7b, deren Herstellungsparameter identisch sind [32]. Die EQE
ist dabei das wellenldngenabhéngige Verhéltnis der Anzahl der extrahierten Ladungstrager zur
Anzahl der einfallenden Photonen auf die Solarzelle. Bei Solarzellen mit glatten Grenzflachen
sind die Interferenzeffekte durch den wellenformigen Verlauf der EQE Klar zu erkennen. Flr
Solarzellen mit rauen Grenzflachen lassen sich hingegen ein Ansteigen der EQE im gesamten

Absorptionsbereich und ein Abklingen der destruktiven Interferenzen feststellen.
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Abbildung 8: Simulierter Bandverlauf einer beleuchteten a-Si:H p-i-n Solarzelle im Kurzschlussfall
(links) und mit offenen Kontakten (rechts).

In dem bisher vorgestellten Schichtstapel wird das Licht durch das Substrat in die Solarzelle
eingekoppelt, was auch als Superstratkonfiguration bekannt ist. Aufgrund der relativ niedrigen
Herstellungstemperaturen von ca. 200 °C ist es ebenfalls méglich die Halbleiterschichten auf
Materialien wie rostfreiem Stahl oder hitzebestandigen Plastikfolien aufzubringen. Allerdings
sind diese entweder lichtundurchléssig oder werden durch UV-Strahlung langfristig zerstort.
Um diese Materialien dennoch als flexibles Tragermaterial nutzen zu kénnen, wird oft die Rei-
henfolge des Schichtstapels umgekehrt, sodass die fertige Solarzelle nicht mehr durch das Sub-
strat beleuchtet werden muss. Dementsprechend wird zunéchst die diinne Metallschicht auf das
Substrat aufgebracht, worauf die Abscheidung der n-, i- und p-Schicht mittels des PECVD-
Prozesses folgt. Da nun zuerst mit der n-Schichtabscheidung begonnen wird, bezeichnet man
dies auch als n-i-p Konfiguration. Zum Schluss wird auf die p-Schicht die transparente und
elektrisch leitende Elektrodenschicht TCO aufgebracht, durch die das Licht in die Halbleiter-
schichten eindringen kann. Die sogenannte Substratkonfiguration unterscheidet sich von der
Superstratkonfiguration also darin, ob das Licht durch das Substrat in die Solarzelle
eingekoppelt wird oder nicht. In beiden Fallen dndert sich die eigentliche Stapelfolge der Solar-
zelle bezuglich der Lichteinstrahlung nicht, da stets die TCO/p-Schichten der Lichtquelle zuge-
wandt sind. Dies ist beabsichtigt, da die Mobilitat der Lécher etwas geringer ist als die Elektro-
nenmobilitat. Wird die Solarzelle mit Licht beleuchtet, so entsteht in der i-Schicht an der licht-
zugewandten Seite eine etwas erhohte Generationsrate als an der lichtabgewandten Seite. Der
Grof3teil der Locher, die im Vergleich zu den Elektronen eine niedrigere Mobilitdt aufweisen,
muss somit nicht durch die gesamte i-Schicht zur p-Schicht wandern, wodurch deren Weg fiir

mdgliche Rekombinationsprozesse reduziert werden soll.

Abbildung 8 zeigt die Bandverldufe einer a-Si:H Solarzelle in der p-i-n Konfiguration fur die

Falle von offenen und geschlossenen Kontakten. Durch die beiden dotierten Halbleiterschichten
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Abbildung 9: Schematischer Aufbau einer mikromorphen Tandemsolarzelle in Superstrat-
Konfiguration mit den typischen Dicken der Einzelschichten.

p und n entsteht durch Drift- und Diffusionsstrome innerhalb der intrinsischen Absorberschicht
die typische Bandverbiegung im quasistationaren Kurzschlussfall (geschlossene Kontakte) und
somit ein Potentialgradient, durch den die photogenerierten Elektronen bzw. Lécher zu der n-
bzw. p-Schicht driften. Es handelt sich daher um ein sogenanntes Driftdevice, bei dem man die
relativ kleine Diffussionslange von ~150 nm mit der relativ grof3en Driftlange von ~1 um der
Ladungstrager im Kurzschlussfall umgeht. Dadurch kann der Grof3teil der photogenerierten
Ladungstrager in der Absorberschicht die entsprechenden Kontakte erreichen. Eine genauere
theoretische Betrachtung beziglich der physikalischen Hintergriinde zu Bandverbiegungen in
Halbleitermaterialien und Drift-/Diffusionsprozessen der Ladungstrager findet man in vielen

Fachblchern, auf die an dieser Stelle verwiesen wird (z.B. Ref. [46]).

Um den Spektralbereich von a-Si:H Solarzellen zu erweitern, der im Bereich von 350 nm bis
750 nm liegt (Abbildung 7), kann das Konzept einer Stapel- oder Tandemzelle verfolgt werden.
Siliziumbasierte Stapelzellen bestehen aus zwei oder mehr bereinander abgeschiedenen Ein-
zelzellen aus Halbleitern mit unterschiedlichen Absorptionsbereichen. Da uc-Si:H gegeniiber a-
Si:H mit einer Bandliicke von etwa 1.8 eV eine niedrigere Bandliicke von etwa 1.1 eV besitzt,
ergeben diese beiden Materialien zusammen eine optimale Bandliickenkombination fur effizien-
te Tandemstrukturen [47]. Der schematische Aufbau dieser Stapelzelle ist in Abbildung 9 aufge-
fihrt und wird h&ufig als mikromorphe Tandemsolarzelle bezeichnet. Die beiden Teil- oder
Subzellen sind somit in Reihe geschaltet, und es mussen fur eine gute Solarzelleneffizienz am
inneren pn-Ubergang die Locher aus der pc-Si:H(p)-Schicht mit den Elektronen der a-Si:H(n)-
Schicht rekombinieren. Die Reihenschaltung der beiden p-i-n Strukturen erfordert zur Optimie-
rung des Wirkungsgrades eine Stromanpassung, da der Gesamtstrom durch die Subzelle limi-

tiert wird, welche weniger Strom liefert [48].
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Abbildung 10: Wellenldngenabhédngige Photonenflussdichte bzw. Lichtintensitit des Standard-
spektrums AM1.5G. Die Graph-in-Graph-Darstellung zeigt die Flussdichte des AM1.5G-Spektrums
(grau) und die Anteile der beiden Subzellen aus a-Si:H (blau) und pc-Si:H (griin) einer mikromor-
phen Tandemsolarzelle, die in elektrischen Strom umgewandelt werden. Die Flussdichten der bei-
den Subzellen wurden mit Hilfe von experimentell bestimmten EQEs berechnet.

Besitzen beide Teilzellen dieselbe Bandliicke, ist bei einer optimalen Stromanpassung der
Strom im Vergleich zu einer Einfachzelle in etwa halbiert und die Spannung in etwa verdoppelt.
Dies ist nur eine grobe Abschatzung, da auch die Schichtdicke Einfluss auf V. hat und unter-
schiedliche Schichtdicken fiir die Stromanpassung nétig waren. Werden hingegen verschiedene
Materialien, wie hier a-Si:H oder pc-Si:H, fur die zwei Subzellen verwendet, kann dadurch der
Absorptionsbereich der gesamten Solarzelle gegeniiber amorphen Einzelzellen vergroRRert wer-
den. Dies veranschaulicht Abbildung 10, bei der zum einen die wellenlangenabhdngige Photo-
nenflussdichte des Standardspektrums AM1.5G [49], zum anderen die aus experimentell be-
stimmten Quantenausbeuten berechneten tatsdchlich zum Strom beitragenden spektralen Anteile
der beiden Teilzellen aufgezeigt sind. Die Teilzelle aus a-Si:H absorbiert somit vermehrt den

blauen Anteil des Sonnenspektrums, die Teilzelle aus pc-Si:H vermehrt den roten Anteil.

Abbildung 11 zeigt den inneren energetischen Bandverlauf einer Tandemstruktur und sche-
matisch die Bewegungsrichtungen der photogenerierten Ladungstrdger im Kurzschlussfall. Es

wird deutlich, dass eine Ansammlung von Elektronen in der n-Schicht der a-Si:H Zelle sowie
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Abbildung 11: Simulierter Bandverlauf einer beleuchteten mikromorphen Tandemsolarzelle im
Kurzschlussfall. Zudem sind schematisch die Bewegungsrichtungen der photogenerierten Ladungs-
trager in den ausgedehnten Zustanden von Leitungs- und Valenzband dargestellt.

von Ldchern in der p-Schicht der pc-Si:H Zelle stattfindet. Wirden diese Ladungstrager an
dieser Stelle eine hohe Lebensdauer besitzen, da sie keinen Rekombinationspartner finden, ware
ein Aufbau einer Raumladungszone die Folge. Hieraus ergdbe sich einerseits eine Beeinflus-
sung des internen Bandverlaufs wie auch andererseits ein hoherer Diffusionsstrom, der dem
Driftstrom entgegenwirken wirde. Fir eine gut funktionierende Tandemsolarzelle miissen daher
die Elektronen und Locher am internen pn-Ubergang miteinander rekombinieren. Dies kann in
Silizium-Diinnschichtsolarzellen mit einem ausreichend hohen Dotierungsgrad der dotierten
Schichten am Ubergang der beiden Teilzellen erreicht werden. Allerdings ist die physikalische
Erklarung dazu nicht eindeutig. Haufig wird das Phanomen damit erklart, dass die Ladungstréa-
ger in die angrenzende Schicht oder auf die Grenzflache tunneln und Energieniveaus besetzen
[50-52]. Dadurch ist eine gemeinsame raumliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit von Elektronen
und Lochern gegeben, wodurch sich eine Rekombination je nach Einfangquerschnitt und Stor-
stellenkonzentration ergibt. Der Rekombinationsvorgang an der internen pn-Schicht kann auch
durch das Einbringen einer zusatzlichen Leiterschicht erfolgen, die als eigentliche Rekombina-
tionsschicht dient. Hierzu kann eine TCO- oder Edelmetall-Schicht von nur wenigen Nanome-
tern verwendet werden, wodurch einfallende Photonen allerdings wieder teilweise reflektiert
werden und nicht in die dahinterliegende Teilzelle gelangen kénnen. Dies gilt es bei der Strom-

anpassung beider Subzellen zu beriicksichtigen.
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3 Numerische Simulationen mit
Sentaurus TCAD

Die in dieser Dissertation behandelten numerischen Simulationen von Silizium-
Dunnschichtsolarzellen wurden mit der Software Sentaurus TCAD von der Firma Synopsys®
durchgefuhrt. Dieses modulare Softwarepaket wird bereits seit langerem in der Halbleiterindust-
rie genutzt, um Bauelemente wie z.B. CMOS-Bauteile zu simulieren. Allerdings basiert die
Modellierung integrierter Schaltungen auf dem Drift-Diffusions-Modell (siehe Abschnitt 2.3)
und kann somit auch auf die halbleiterbasierte Solarzellentechnologie angewendet werden. Die-
ses Kapitel soll dem Leser eine Ubersicht zur optischen und elektrischen Modellierung von
Silizium-Diinnschichtsolarzellen geben. Desweiteren werden im Abschnitt 3.3 die elektrischen
a-Si:H Materialparameter und deren Wertebereiche ausgiebig diskutiert, die zum einem mit
Hilfe von experimentellen Depositionsdaten und Charakterisierungsmethoden, und zum anderen

aus Publikationen ermittelt wurden.

3.1 Aufbau von Simulationsdoméanen

Fur die Simulation einer Solarzelle wird zuerst eine virtuelle Struktur in der Software er-
stellt, die dem zu untersuchenden Bauelement entspricht. Die sogenannte Simulationsdomane
besteht wie experimentell hergestellte Solarzellen aus einer Schichtfolge unterschiedlicher Ma-
terialien, welche bestimmte physikalische Eigenschaften besitzen. Abbildung 12 zeigt das Bei-
spiel einer einfachen Simulationsdoméne, die in diesem Fall eine a-Si:H p-i-n Solarzelle mit
glatten Grenzflachen beschreibt. Zu beachten ist, dass aus Griinden der Ubersichtlichkeit das bis
zu mehrere Millimeter dicke Glas-Substrat nicht dargestellt ist. Wird im Falle der optischen
Modellierung die verdnderte Lichteinkopplung aufgrund der zusétzlichen Glasschicht durch
eine verminderte Lichtintensitat berlicksichtigt, kann das Substrat fir die weitere Simulation
vernachlassigt werden. Fir die elektrische Simulation kann meist vollstdndig darauf verzichtet
werden, da bei einem Glassubstrat das Material elektrisch isolierend wirkt und fir den Strom-

transport keinen nennenswerten Beitrag liefert. Neben den Materialschichten mit ihren unter-
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Abbildung 12: Eine im Simulationsprogramm Sentraurus TCAD generierte Schichtfolge einer a-Si:H
p-i-n Solarzelle mit glatten Grenzflachen.

schiedlichen Dicken sind zudem die idealen elektrischen Kontakte (magenta Linien) an der
Ober- und Unterseite des Schichtstapels in Abbildung 12 zu erkennen. Sie werden fiir die elekt-
rische Simulation bendtigt, da an diesen Kontakten eine externe Spannung angelegt werden

kann und so der Stromfluss durch diese bestimmt wird.

Nach dem Erstellen der Simulationsdoméne wird das gesamte Schichtsystem in viele kleine
Regionen unterteilt (Diskretisierung), indem ein Gitter (mesh) iber das Bauelement gelegt wird.
Somit kénnen mit Hilfe eines numerischen Naherungsverfahrens alle physikalischen Gleichun-
gen, die fur bestimmte Regionen im virtuellen Bauelement durch das Anwenden physikalischer
Modelle hinterlegt werden, fiir alle finiten Elemente in Abhéngigkeit der angrenzenden Nach-
barelemente einzeln geldst werden. Bei der Erstellung des Gitternetzes muss insbesondere an
den Grenzflachen zweier Schichten darauf geachtet werden, dass die Einteilung nicht zu grob
gewahlt wird, um die Konvergenz des numerischen N&herungsverfahrens zu gewéhrleisten.
Desweiteren wirde ein zu grobes Gitternetz in diesen Regionen zu einer ungeniigenden Simula-
tionsgenauigkeit fiihren, z.B. bei der Berechnung der Rekombinationsrate, was sich folglich in
den Simulationsergebnissen widerspiegeln wiirde. Je feiner ein Gitternetz tiber die Probe gelegt
wird, desto hoher ist allerdings auch der Rechenaufwand. Es gilt daher einen sinnvollen Kom-

promiss zwischen Genauigkeit und Rechenzeit zu finden. Ein Beispiel fur die hier gewéhlten
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Abbildung 13: Solarzellenstruktur wie in Abbildung 12 nach der Diskretisierung. Insbesondere bei
Schichtiibergangen muss das Gitternetz entsprechend verfeinert werden (siehe Vergrofierungsaus-
schnitte rechts), um die notige Konvergenz und Genauigkeit der numerischen Berechnung zu ge-
wahrleisten.

GroRen der Gitternetze ist in Abbildung 13 dargestellt. Sie liegen in den dotierten Schichten in
der GroRenordnung von einem bis mehreren Nanometern, in der i-Schicht wurden bis zu 30 nm
als maximaler Gitterpunktabstand gewéhlt. Diese Werte wurden empirisch ermittelt, so dass bei
einem noch feineren Gitter keine nennenswerte Veranderung des berechneten Stroms mehr zu
erkennen war. Es sei an dieser Stelle angemerkt, dass inshesondere die p-Schicht sehr fein
(= 1 nm) unterteilt werden sollte, da deren Gitterpunktabstand den groRten Einfluss auf die be-
rechnete 1\VV-Kennlinie hat. Desweiteren hat sich herausgestellt, dass das Einfiigen eines Gradi-
enten bezuglich der Gitterpunktabstande an den p/i- und i/n-Grenzschichten zu guten Ergebnis-
sen im Hinblick auf die Rechengenauigkeit flihrt. Weiterhin ist in Abbildung 13 erkennbar, dass
eine laterale Unterteilung der virtuellen Probe hier nicht stattfindet. Da bei glatten Grenzflachen
die Generationsrate und alle weiteren elektrischen Eigenschaften unabh&ngig von der x-Position
sind, ist dieses Vorgehen auch gerechtfertigt. Eine weitere Unterteilung wirde nicht zu veran-
derten vertikalen Stromflissen fuhren. In dieser Dissertation wird daher diese Art von Simulati-
onsdoméne als eindimensionaler Fall behandelt, auch wenn die Doméne streng genommen eine

gewisse Ausdehnung in x-Richtung besitzt.
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3.2 Optische Modelle und Materialparameter

Im néchsten Schritt wird die optische Generationsrate innerhalb der Solarzelle simuliert, d.h.
die ortsaufgeldste Anzahl der durch Photonenabsorption generierten Ladungstrager. Die Gene-
rationsrate ist ein wichtiger Ubergabeparameter an die darauffolgende elektrische Simulation,
die den Transport der Ladungstréager in der Solarzelle berechnet. Auf dieser elektrischen Model-
lierung liegt der Fokus dieser Arbeit, wobei auf die optische Modellierung nicht verzichtet wer-
den kann, da insbesondere das elektrische Verhalten der Solarzelle unter Beleuchtung unter-
sucht wird. Das Programm Sentaurus TCAD stellt mehrere Losungsmethoden zur Berechnung

der Optik zur Auswahl, die im Folgenden kurz erléutert werden.

Fur die Modellierung von glatten und planparallelen Schichten kann die Transfer-Matrix-
Methode (TMM) verwendet werden, welche die Ausbreitung der elektrischen Feldkomponente
des einfallenden Lichts im Schichtsystem mittels charakteristischer Schicht- und Grenzflachen-
matrizen berechnet. Durch diese Modellierung kénnen Interferenzeffekte berlicksichtigt werden,
da das Licht als elektromagnetische Welle beschrieben wird und so die Phaseninformation des
Lichts in die Berechnung mit einfliel3t [45].

Schichtsysteme mit rauen TCO-Oberflachen entsprechen dem derzeitigen Standard von
kommerziell erhéltlichen Silizium-Dinnschichtsolarzellen, bendtigen aber eine komplexere
simulative Beschreibung aufgrund der diffusen Lichtstreuung an Grenzflachen. In der Herstel-
lung wird die auf das Glassubstrat gesputterten ZnO-Schicht durch Atzprozesse mit Salzsaure
(HCI) strukturiert, um das einfallende Licht zu streuen und somit den Lichtweg durch die Halb-
leiterschichten zu verlangern bzw. einzufangen (light trapping). Bei einigen TCO-
Herstellungsprozessen (LPCVD, APCVD) kann auf diesen Atzschritt allerdings auch verzichtet
werden, da die TCO-Oberflache bereits nach der Herstellung eine natiirliche Rauigkeit aufweist.
Um die Generationsraten in den Halbleiterschichten mit rauen Grenzflachen zu berechnen, kann
die Methode des Raytracers herangezogen werden. Diese Methode basiert auf einem Strahlver-
folgungsalgorithmus, bei dem der Weg eines virtuellen Lichtstrahls berechnet und dieser ent-
sprechend der Absorptionskoeffizienten im durchlaufenen Material absorbiert wird. Trifft der
Lichtstrahl mit einem gewissen Einfallswinkel auf eine Grenzflache von zwei unterschiedlichen
Materialien, wird der Ausfallswinkel gemaR der geometrischen Optik unter Einbeziehung der
Brechungsindizes berechnet (Snelliussches Brechungsgesetz). Allerdings koénnen mit der
Raytracer-Methode keine Interferenzeffekte simuliert werden, da die Phaseninformation des

einfallenden Lichts nicht berticksichtigt wird.
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Abbildung 14: Fiir diese Dissertation verwendeten Brechungsindizes n und Extinktions-
koeffizienten k der verschiedenen Materialien (aus Ref. [54, 55] und Materialdatenbank Sentaurus
TCAD).

Sollen bei Simulationsdoméanen mit rauen Grenzflachen Interferenzeffekte des einfallenden
Lichts in den Halbleiterschichten beriicksichtigt werden, so bietet sich die von der Software
bereitgestellte FDTD-Methode an. Hierbei wird das einfallende Licht als elektromagnetische
Welle behandelt und durch das Lésen der Maxwell-Gleichungen in der Zeitdoméne die ortsauf-
gel6ste Lichtintensitat in der Solarzelle fur einzelne Wellenldngen berechnet. Durch die simu-
lierte lokale Verteilung der Lichtintensitat kann im darauffolgenden Schritt die Generationsrate
anhand der Absorptionskoeffizienten berechnet werden [53]. Allerdings ist diese Methode re-
chenintensiv und daher sehr zeitaufwendig, weshalb in dieser Arbeit zumeist die wesentlich
schnellere Raytracer-Methode verwendet wird. Ein Vergleich dieser zwei Methoden wird in
Kapitel 7 aufgezeigt. Eine weitere Moglichkeit raue Grenzflachen und Interferenzeffekte an 1D-
Simulationsdoménen zu berticksichtigen ist die Kombination der TMM- und Raytracer-

Methoden, wie in der Masterarbeit von Cordula Walder ausfiihrlich dargestellt [45].

Fur alle optischen Simulationsverfahren werden Brechungsindizes n und Extinktions-

koeffizienten k der verschiedenen Materialregionen als Eingangsparameter verwendet. Die fir
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diese Dissertation eingesetzten nk-Daten zeigt Abbildung 14. Silber, Aluminium und c-Si
stammen aus der Datenbank von Sentaurus TCAD, fir a-Si:H und TCO (SnO,:F) aus Ref. [54].
Fur SiO, und Luft wurden typische n-Daten angenommen und deren k-Daten fiir den gesamten
Wellenldngenbereich gleich null gesetzt, so dass keine Photonenabsorption in diesen Materia-
lien simuliert wird. Das in Abbildung 14 aufgefiihrte SnO,:F wurden mit Hilfe von Transmis-
sions-/Reflexionsmessungen am Forschungsinstitut bestimmt und ist vergleichbar mit den Lite-
raturwerten des bereits aufgefiihrten TCOs. Da im Ergebnissteil dieser Arbeit Simulationen mit
den zwei unterschiedlichen nk-Daten des SnO,:F-Materials durchgefiihrt wurden, werden diese
hier gesondert aufgefuhrt und entsprechend gekennzeichnet. Die n-Werte fur pc-Si:H als effek-
tives Medium sind denen von c¢-Si gleichgesetzt und k-Werte aus dem in der Doktorarbeit von

T. Repmann aufgeflihrten Absorptionskoeffizienten a umgerechnet (Abb. 2.3 in Ref. [55]).

3.3 Elektrische Materialparameter

Sind mit Hilfe der optischen Simulation die lokalen Generationsraten in der Simulationsdo-
mane berechnet worden, so werden die Ergebnisse fur die finiten Raumvolumina in den jeweili-
gen Gitterpunkten abgespeichert. Die im Anschluss durchgefiihrte elektrische Simulation nutzt
diese Ergebnisse als Eingangsparameter fiir die Simulation der Hellkennlinien in den entspre-
chenden Halbleitergleichungen. Auf diese wird im Folgenden nur kurz eingegangen, da sich
ihre Herleitungen und physikalischen Interpretationen einschldgig in der Fachliteratur wieder-
finden (z.B. Ref. [33, 56]). Eine sehr gute Ubersicht zur Anwendung der Halbleitergleichungen
in numerischen Simulationsprogrammen ist in den Dissertationen von J. Willemen [57] und B.
Pieters [58] zu finden, die sich mit der eindimensionalen photoelektrischen Modellierung von
amorphen und mikrokristallinen Silizium-Dulnnschichtsolarzellen befassen. Wie auch in der
mehrdimensionalen Simulation mit Sentaurus TCAD wurden flr die beiden Arbeiten die
Poisson- und die Kontinuitatsgleichungen fur Elektronen und Locher in den Solarzellenstruktu-
ren mittels der verwendeten Software numerisch geldst. Die daraus berechneten Drift- und Dif-
fusionsstrome der Ladungstrager bei unterschiedlichen angelegten duf3eren Spannungen ergeben
somit spannungsabhdngige Gesamtstrome, die zur charakteristischen Strom-Spannung-
Kennlinie (IV-Kennlinie) von Solarzellen filhren. Dabei ist aulRerdem zu beachten, dass in die
Kontinuitdtsgleichungen neben der optischen Generationsrate auch die Rekombinationsraten der
Ladungstréger mit eingehen. Letztere werden (iber die Shockley-Read-Hall-Rekombination [59]
berechnet, die einen gewissen Einfangquerschnitt der Storstellen fiir die Ladungstréger als Ein-

gangsparameter voraussetzt.
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Abbildung 15: Schematische Defektdichteverteilung von amorphem Silizium.

Abbildung 15 zeigt die schematische Darstellung der Defektdichteverteilung von amorphem

Silizium und Tabelle 1 die entsprechenden Wertebereiche der elektrischen Parameter flir dotier-

tes und intrinsisches a-Si:H, wie sie in dieser Dissertation Verwendung finden. Diese lehnen

sich u.a. an denen aus der Doktorarbeit von J. A. Willemen [57] an. Zusatzlich wurden weitere
Publikationen [1, 11, 28, 50, 51, 58, 60-66] fir die Erstellung der Parametersatze von a-Si:H

herangezogen, deren Wertebereiche im Folgenden nochmals genauer diskutiert werden.
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Tabelle 1: Fiir diese Dissertation verwendeten Wertebereiche elektrischer Eingangsparameter fiir
dotiertes und intrinsisches a-Si:H.

Formel- s . . . .
Parameter seichen Einheit ~ p-Schicht  i-Schicht  n-Schicht
3.10%® 10° 3.6-10%
Dotierkonzentration Ndot cm? - - -
1.5-10%° 10" 10"
Elektronenmobilitét Mn cm?/Vs 2-5 10-30 2-5
Lochermobilitat Mp cm?/Vs 04-1 2-6 04-1
Elektronenaffinitét Xo eV 3.9 3.9 3.9
Mobilitatsbandliicke Egap eV 1.75-185 1.75-185 175-1.85
1020 1020 1020
effektive Zustandsdichte 3 2510 2510 2:>10
Ny, No cm

Valenz- & Lei ) ) )
(Valenz- & Leitungsband) 3.2.10% 3.2.10% 3.2.10%°

Tail-Zustandsdichte an New  eviem® 7109102 7.10%-10%2 7.10%-10%

Bandkante
Urbachenergie Valenzband- 0.100 0.047 0.100
Tail Evo eV - X -

0.167 0.050 0.167
Urbachenergie Leitungs- £ Y 0'?50 0'?25 0'950
band-Tail L0

0.0835 0.028 0.0835

1015 1015 1015

Einfangquerschnitt von un- 0 om? > 1_0 > 1_0 > 1_0
geladenen Tail-Zustédnden Otail 1077 1077 1077
Dangling-bond- 10% 10 10*
Zustandsdichte am GauR- Ngs eViem? - - -
maximum 4-10" 10" 4-10"
SDtgr_'nggS;’(‘)’?i'fsh“”g des a eV 02-03 02-03  02-03
(';;”é';‘lj'gop”rﬁ?ﬁ;g'e derbei- eV 02-03 02-03  02-03
Einfangquerschnitt von ge- +/- 14 14 14
ladenen DB-Zustanden Tap om? 10 10 10
Einfangquerschnitt von un- ng om? 10%5-10%  1075-10%  10°5- 101

geladenen DB-Zustanden

26



3.3 ELEKTRISCHE MATERIALPARAMETER

3.3.1 Dotierkonzentration

Um eine Dotierung der Halbleiterschichten zu erreichen, wird in das Prozessgas, bestehend
aus Silan (SiH;) und Wasserstoff (H,), zusatzlich Phosphin (PHs) oder Diboran (B,Hg) einge-
leitet. Tabelle 2 zeigt typische Gasflusskonzentrationen eines Abscheideprozesses von a-Si:H
p-i-n Solarzellen, wie sie am Forschungsinstitut verwendet werden. Mit Hilfe dieser Werte kon-
nen die Dotierkonzentrationen fur die elektrische Simulation abgeschétzt werden, die als ent-
scheidender Eingangsparameter fiir die elektrische Simulation verwendet werden.

Die Gasphasenkonzentration Cgy,s des Dotiergases PH3 wird Uber die folgende Beziehung be-

stimmt;

C _ Caort * [PH3]
995 [SiH,] + [H,] + [PHs]

Dabei ist Cyy die dreiprozentige Verdinnung des Dotiergases in Wasserstoff, [SiH,] der
Silanfluss in sccm, H, der Wasserstofffluss in sccm und [PHa3] der Phosphinfluss in sccm. Die
Umrechung der Gasphasenkonzentration von B,Hg verlduft analog, deren Verdiunnung Cgo
ebenfalls 3% fir die in dieser Arbeit aufgefiihrten dotierten Schichten entspricht. Mit Hilfe der
detaillierten Untersuchung zur Dotierung von amorphem Silizium von Stutzmann et al. [67]

lasst sich die Gasphasenkonzentration durch die Beziehung
Cfest x Cgsas

in die Festphasenkonzentration Cgy umrechnen, die den Anteil des Dotierstoffes in der abge-
schiedenen Siliziumschicht widergibt. Wie weiterhin in der Veroffentlichung gezeigt, kann fiir
den Exponenten s der Wert 0.8 eingesetzt werden, falls die Dotiergase Phosphin bzw. Diboran
zur Dotierung von a-Si:H verwendet werden. Da fir die elektrische Simulation mit Sentaurus
TCAD die effektive Dotierkonzentration pro Volumen als Eingangsparameter verwendet wird,
muss Cs Noch in die Anzahl der Dotieratome pro Kubikzentimeter umgerechnet werden. Die
Anzahl der Siliziumatome pro Kubikzentimeter eines Silizium-Kristalls kann mit Hilfe der
Avogadro-Konstante N = 6,022-10%° mol™ und des molaren Volumens von kristallinem Silizi-
um (M. = 12 cm3/mol) auf etwa N = 5-10%/cm? berechnet werden. Geht man davon aus,
dass in der amorphen Phase des Siliziums dhnlich viele Atome/cm3 enthalten sind, 1&sst sich die
absolute Festphasenkonzentration pro Volumen ngg durch die Multiplikation von Cgg und N¢s;
abschatzen. Weiterhin kann nach Stutzmann et al. bei den in Tabelle 2 errechneten Festphasen-

konzentrationen eine Dotiereffizienz von etwa 1% angenommen werden. Dies fihrt zu den auf-
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gelisteten effektiven Dotierkonzentrationen ne, die als Anhaltspunkt fir die elektrische Model-

lierung dienen.

Tabelle 2: Verwendete Gasflusskonzentrationen von Silan (SiH4), Wasserstoff (Hz), Phosphin (PH3)
und Diboran (Bz2He) und daraus errechnete Gasphasenkonzentrationen Cg,s, Festphasenkonzentra-
tionen Crese und Dotieratomkonzentration in der Festphase ngs fiir die abgeschiedenen p- und n-
Schichten. Die effektive Dotierkonzentration ner kann als Eingangsparameter in die Simulations-
software verwendet werden.

' S|H4 Hz PH3 BZHG ' C C Niest Netr

! [sccm] [scem]  [scem]  [scem] @ 9 fest [em®]  [em?¥]
p-Schicht | 40 80 - 32 | 6310° 17107 8510° 8510%
n-Schicht | 40 200 25 - 12810° 9110° 4610° 4.610°

3.3.2 Ladungstragermobilitat

Fur intrinisches a-Si:H wird in dieser Arbeit teilweise eine etwas héhere Ladungstragermobi-
litdt von Elektronen p bzw. Locher g, angenommen als in den Publikationen [11, 57, 68] zur
numerischen Dunnschichtsolarzellen-Modellierung (2 cm2/Vs < e < 10 cm?/Vs bzw. 0,27
cm?/Vs <, < 2 cm2/Vs), da auf diese Weise die beste Ubereinstimmung von Hell- und Dun-
kelkennlinien fiir eine Schichtdickenvariation von a-Si:H p-i-n Einzelzellen erhalten werden
kann. Durch den Vergleich der oben aufgefiihrten Publikationen zur Simulation von amorphem
Siliziumsolarzellen, wird ein Verhaltnis von Elektronenmobilitit zu Léchermobilitét von 5 zu 1
stets beibehalten. Es ist schwierig den genauen Wert der freien Ladungstrager in den ausgedehn-
ten Zustdnden zu bestimmen, da meist eine Driftmobilitat der freien Ladungstréger experimen-
tell ermittelt wird. Die Driftmobilitét ist jedoch nicht der Mobilitat in den ausgedehnten Zustén-
den gleichzusetzen, da die Ladungstrager auf dem Weg durch die Halbleiterschicht in Storstel-
len gefangen werden konnen, in denen ihre Mobilitét gleich null ist. Durch anschlielende Emis-
sion aus den Storstellen betragt ihre Mobilitat wieder die der ausgedehnten Zustande. Da der
Vorgang ,,Ladungstrigerdrift-Storstelleneinfang-Storstellenemission® auf dem Weg durch die
Halbleiterschicht mehrmals stattfinden kann, ist die tatséchliche Driftmobilitat geringer als die
Ladungstrdgermobilitat in den ausgedehnten Zustdnden. Um die in der Simulation gewéhlte
Ladungstrdgermobilitat in Verbindung mit den gewahlten Storstellenparametern zu tberprifen,
empfiehlt es sich daher experimentelle Hell- und Dunkel-Leitfdhigkeitsmessungen an Einzel-
schichten zu simulieren, um das System zu kalibrieren. Allerdings ist diese Simulation auch
abhéngig von der Lage des Ferminiveaus, das durch die Dotierungskonzentration beeinflusst

werden kann. Selbst im Falle von intrinsischem a-Si:H kann eine leichte n-Dotierung beobachtet
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werden [32], die auf eine leichte Verunreinigung durch Sauerstoff zurtickgefiihrt wird. Es ist
deshalb nicht eindeutig, welchen genauen Wert fiir die Ladungstragermobilitat der ausgedehn-
ten Zustande in die Simulation eingesetzt werden soll. Durch die experimentell gestiitzte Ab-
schétzung nach R.A. Street [69] kann aber die GrolRenordnung von 10 cm?/Vs als verlasslicher

Eingangsparameter fur die Simulation angenommen werden.

3.3.3 Elektronenaffinitat

Die Elektronenaffinitat wird fir diese Dissertation als konstant 3.9 eV angenommen und ist

vergleichbar mit den Werten von 3.95 bis 4.0 eV aus der Publikation von Ding et al. [11].

3.3.4 Mobilitatsbandliicke

Die Mobilitatsbandliicke kann nicht ohne weiteres experimentell bestimmt werden, da sie
sich von der aus Transmissions- und Reflexionsmessungen bestimmten optischen Bandlicke
unterscheidet. Letztere kann durch die Auswertung nach Tauc bestimmen werden [70-72], al-
lerdings gehen bei der optischen Bandliicke auch elektronische Ubergange der Bandauslaufer in
die Messung mit ein. Der Energieunterschied von elektronischer zu optischer Bandliicke liegt
flr amorphes Silizium im Bereich von 0.05 - 0.2 eV. Allerdings ist dieser nicht eindeutig aus
bisherigen Publikationen zu entnehmen. Eine Abschéatzung dazu wurde von Jackson et al. [73]
veroffentlicht. Um die Mobilitatsbandliicke fir die elektrische Simulation abzuschétzen, wurde
am Forschungsinstitut Einzelschichten von n-dotierten, p-dotierten und intrinsischen a-Si:H auf
Glas abgeschieden und die Tauc-Bandlicke mit Hilfe von Transmissions- und Reflexionsmes-
sungen bestimmt. Diese ergaben fiir n-dotiertes und intrinsisches a-Si:H eine Tauc-Licke von
1.8 eV, flr p-dotiertes a-Si:H eine niedrigere Tauc-Lucke von 1.7 eV. Der Grund fir die Ver-
kleinerung der optischen Bandliicke bei Bor-Dotierung konnte bis jetzt nicht eindeutig geklart
werden, allerdings fliel3t diese Beobachtung teilweise mit in die Simulationen ein. Daher wird in
Kapitel 4 die Bandliicke von p-dotiertem a-Si:H 0.1 eV geringer gewahlt, als von n-dotiertem
und intrinsischem a-Si:H. Es sei angemerkt, dass in den meisten Publikationen (z.B. Ref. [11])
zur elektrischen Modellierung dieser Trend entgegensetzt behandelt wird, da wahrscheinlich
von einer Bandliickenaufweitung durch das Einbringen von Kohlenstoff in der p-Schicht ausge-
gangen wird. Da in dieser Dissertation die Simulationen mit Proben ohne
Bandltckenaufweitung verglichen werden, wird dieser entgegengesetzte Trend allerdings nicht
tbernommen. Auf die experimentell bestimmten optischen Tauc-Bandliicken wird ein konstan-
ter Wert von 0.05 eV addiert, um die Mobilitatsbandliicke zu erhalten. Dieser Wert ist ver-

gleichbar mit weiteren Publikationen [60].
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3.3.5 Effektive Zustandsdichte

Die effektive Zustandsdichte von amorphem Silizium ist ebenfalls nicht ohne weiteres und
eindeutig experimentell zu bestimmen, da aufgrund der Bandausldufer (band tails) keine schar-
fen Bandkanten vorhanden sind. Da fir das in der Simulationssoftware verwendete Drift-
Diffusions-Modell eine scharfe Grenze zwischen ausgedehnten Zustanden und Tail-Zustanden
gefordert wird, muss diese definiert werden. In der Modellvorstellung bedeutet dies, dass bei
einer Zustandsdichte groRer des Schwellenwertes alle Ladungstréger frei sind und unterhalb
dieses Wertes in den Zustdnden gefangen werden. Definiert man diesen Wert, so liegen die
Energien der Leitungsbandkante E, und der Valenzbandkante E,, fest und es kann die N&herung
der effektiven Zustandsdichte durch die Boltzman-Naherung durchgefuhrt werden. Dies wird im
Folgenden am Beispiel der Elektronen im Leitungsband gezeigt, die Berechnung der Locher im
Valenzband erfolgt analog. [56]

Elektronendichte im Leitungsband: n= fEOZD(E) - f(E,Ep,T)-dE
Boltzman-Naherung: f(E,Er,T) = exp (— E;?)
Er —E,
=>n = Ngss * €Xp ( T )

Dies vereinfacht die Berechnung der freien Elektronen im Leitungsband erheblich, da nicht
mehr die gesamte Zustandsdichteverteilung D(E) bekannt sein und tber diese integriert werden
muss. Die effektive Zustandsdichte Nt kann somit als konstanter Materialparameter angesehen
werden, falls sich D(E) fur unterschiedliche Abscheideparameter von a-Si:H nicht dndert. Im
Rahmen dieser Dissertation werden allerdings die Einfliisse der Abscheidung von a-Si:H und
der moglichen Veranderung von D(E) nicht ndher untersucht. Deshalb wird fir den Wert der
effektiven Zustandsdichte auf die Publikation [57] zurlickgegriffen. Diese wird flr dotiertes

sowie undotiertes Silizium als konstant angenommen und nicht weiter verandert.

3.3.6 Bandauslaufer

Wie bereits gezeigt, wurden durch die Einflihrung der effektiven Zustandsdichte scharfe Be-
grenzungen der Bandkanten gefordert. An diese kniipfen die Bandauslaufer (band tails) an und
reichen exponentiell abfallend in die Bandliicke hinein (Abbildung 15). Dieses Auslaufen wird
durch die charakteristische Urbachenergie Ey o bzw. E , fiir den Valenz- bzw. Leitungsbandaus-
laufer angegeben und kann experimentell mit Hilfe der CPM-Methode (constant photocurrent
measurement) bestimmt werden. Dabei ist zu beachten, dass nur die mit Elektronen besetzten

Zusténde detektiert werden kénnen, was dem Bandausldufer des Valenzbandes entspricht. Fir
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den Leitungsbandausldufer wird meist eine halb so groRe Urbachenergie angenommen [34, 53].
R.A. Street begriindet diesen Unterschied mit den unterschiedlichen Bindungsarten der Valenz-
und Leitungsbandzusténde [34]. So setzen sich die Leitungsbandkanten aus s-ahnlichen Zustan-
den zusammen, deren kugelférmige Symmetrien keinen so starken Einfluss auf unregelmaRige
Bindungswinkel haben. Die Valenzbandkanten setzen sich hingegen aus p-&hnlichen Bindungs-
zustdnden zusammen, weshalb BindungswinkelunregelmaRigkeiten einen grofReren Einfluss
haben. Durch die geforderte scharfe Begrenzung von ausgedehnten Zusténden, die durch die
effektive Zustandsdichte beschrieben werden, und den Zustanden der Bandauslaufer, muss die
Tail-Zustandsdichte an der Bandkante N definiert werden. Diese Definition wird aus den vor-
her aufgefiihrten Publikationen zur 1D-Modellierung ibernommen und auf den Bereich 7.10% -
10?2 cm®eV™ festgesetzt. Allerdings ist dem Autor bewusst, dass auch noch bei niedrigeren
Zustandsdichten ein elektrischer Transport stattfinden kann, der meist durch den Hopping-
Transport beschrieben wird [34]. Diese Dissertation baut allerdings auf bisherigen Veroffentli-
chungen zur elektrischen Modellierung auf und hat ihren Fokus auf mehrdimensionalen Simula-
tionsdoménen gerichtet. Daher wurde dieser elektrische Transport auler Acht gelassen und
nicht n&her untersucht. Die Rekombination Uber die Zustdnde der Bandausldufer wird mit Hilfe
der Shockley-Read-Hall-Rekombination beschrieben (s.0.), allerdings kdnnen die Zustédnde nur
einen geladenen und einen neutralen (ungeladenen) Zustand einnehmen. Im Falle des Valenz-
bandausléufers ist der geladene Zustand positiv, im Falle des Leitungsbandauslaufers ist dieser
hingegen negativ. Mit Hilfe der Einfangsquerschnitte als Eingangsparameter lassen sich die

Besetzungs-/Emissions-und Rekombinationswahrscheinlichkeit berechnen. Die Einfangquer-

schnitte a;;/”_ und a,; der geladenen und ungeladenen Bandauslduferzustande dienen in der
simulativen Umsetzung als Fit-Parameter fur Hell- und Dunkelkennlinien. Allerdings wird flr
deren Bestimmung darauf geachtet, dass die Hell- und Dunkelkennlinien von experimentellen a-
Si:H p-i-n Solarzellen unterschiedlicher Schichtdicken mit konstant gehaltenen Einfangquer-
schnitten simuliert werden kdnnen. Ergebnisse dazu findet man in Kapitel 4. Es wird aufgrund
der Coulomb-Anziehung zwischen geladenem Zustand und freiem Ladungstrager mit entgegen-
gesetzter Ladung angenommen, dass geladene Zustande einen groferen Einfangquerschnitt
besitzen als ungeladene Zustande [58, 74]. Desweiteren wurde, wie in der Dissertation von B.
Pieters [58], ein festes Verhaltnis von 10:1 fur das Verhaltnis von geladenen zu ungeladenen
Einfangquerschnitten gewahlt. Dieser Faktor von 10 wird zudem in weiteren Publikation [57,

75, 76] fiir die Storstellen-Modellierung von a-Si:H und pc-Si:H Materialien verwendet.

31



3 NUMERISCHE SIMULATIONEN MIT SENTAURUS TCAD

3.3.7 Tiefe Storstellen

Tiefe Storstellen, hervorgerufen durch ungesattigte Siliziumbindungen, werden in dieser
Dissertation mit Hilfe von zwei GauBverteilungen symmetrisch zur Bandliicke beschrieben,
deren Lage um die Korrelationsenergie U verschieden ist. K. Winer diskutiert in Ref. [77] aus-
fahrlich die Lage und Korrelation der Defektdichteverteilungen in dotiertem und intrinsischem
a-Si:H. Dadurch haben diese ihren Ursprung in der Transformation von schwachen Bindungen
(weak bonds) zu zwei ungeséttigten Bindungen (dangling bonds) [78], bei der die Lage des
Fermilevels eine entscheidende Rolle spielt. Allerdings weist das Fermilevel in der intrinsischen
Schicht einer Silizium-Dinnschichtsolarzelle aufgrund der internen Bandverbiegung eine lokale
Abhéngigkeit auf (vgl. Abbildung 8). Dies wird im sogenannten defect-pool-model [64, 79]
beriicksichtigt, welches in Sentaurus TCAD allerdings nicht ohne weiteres implementiert wer-
den kann. Die Verteilungsfunktionen der Energieniveaus von tiefen Storstellen werden daher
mit dem etwas vereinfachten, aber dennoch h&ufig angewandten Modell zweier GauRverteilun-
gen beschrieben [28, 80, 81], deren Lagen innerhalb der Bandliicke stets konstant bleiben. Da-
bei kann die eine Storstellenart entweder neutral oder positiv geladen (Donator), die andere
Storstellenart neutral oder negativ geladen (Akzeptor) sein (Abbildung 15). Hier unterscheiden
sich also die Verteilungsfunktionen der Stérstellenniveaus von den oben genannten Veroffentli-
chungen, wobei der Berechnungsalgorithmus der Rekombinationsrate bestehen bleibt. Dieser ist

z.B. in der Dissertation von J. Willemen ausflhrlich dargestellt [57].

Die absolute Storstellendichte kann mit Hilfe von CPM-Messungen bestimmt werden und
entspricht den Fl&chen unter den beiden Gaulverteilungsfunktionen. Durch die verwendete
Standardabweichung o, der Gaulverteilungen von 0.2 eV, welche an die Veroffentlichung
[76] angelehnt ist, kdnnen somit die integralen Fldchen bestimmt und mit experimentell be-
stimmten Storstellendichten (z.B. Ref. [34]) verglichen werden. Wie auch bei den Einfangquer-
schnitten der Bandauslaufer dienen die geladenen und ungeladenen Einfangquerschnitte a;b/_
und a2, der tiefen Storstellen als Fitparameter, wobei deren Verhaltnis zueinander ebenfalls
dem Wert 10 entspricht. Mit den empirisch ermittelten Werten in Tabelle 1 kann eine sehr gute
Ubereinstimmung von experimentellen und simulierten Hell- und Dunkelkennlinien erreicht

werden, was im folgenden Kapitel 4 gezeigt wird.

3.3.8 Serien- und Parallelwiderstand
Um den charakteristischen Serienwiderstand in der Simulation abbilden zu kénnen, dessen
Ursprung weitestgehend im elektrischen Schichtwiderstand des TCOs liegt, kann in Sentaurus

TCAD der sogenannte ,,mixed-mode* verwendet werden. Dieser basiert auf dem SPICE-Modell
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serie

Ps
SZ ZX/ RparaIIeI Uext

O

Abbildung 16: Ersatzschaltbild des simulierten Stromkreises. Die Simulationsdoméane der Solarzelle
(SZ) ist mit ohmschen Serien- (Rserie) und Parallelwiderstanden (Rparaiel) virtuell verschaltet, um
experimentelle IV-Messungen genauer abbilden zu kénnen.

und erlaubt die Simulation eines Stromkreises, bei der neben der Solarzellenstruktur auch virtu-
elle Widerstande implementiert werden kénnen [82]. Ein Ersatzschaltbild fir den hier verwen-

deten virtuellen Stromkreis zeigt Abbildung 16.

Neben dem Serienwiderstand Reie iSt im Ersatzschaltbild weiterhin ein Parallelwiderstand
Rparatier ZU erkennen, dessen Ursprung sich mit dem Auftreten von Schichtinhomogenitaten und
feinen Lochern in den abgeschiedenen Halbleiterschichten erklaren l&sst. Durch das Aufdamp-
fen des Silber-Riickkontakts kdnnen diese Lécher mit Metall gefillt werden, was eine direkte

Kontaktierung von Vorder- und Riickelektrode zur Folge hat.

Aufgrund der Implementierung der virtuellen Widerstdnde konnen insbesondere V-
Dunkelkennlinien préziser abgebildet werden, da das 1D-Simulationsmodell der Solarzelle zum
einen keine Inhomogenitaten beziglich der Schichtdicke besitzt (Parallelwiderstand), und zum
anderen der laterale Stromfluss in den Elektrodenschichten keinen Einfluss hat (Serienwider-
stand). Allerdings konnen mit der TCAD-Software auch Simulationsdoménen von mehreren
Millimetern Ausdehnung erstellt werden um z.B. monolithische Modulverschaltungen abzubil-
den. Da in diesem Fall der serielle Widerstand durch die tatsachliche Ausdehnung der Elektro-
denschichten (TCO) wiedergegeben wird, muss dieser im Ersatzschaltbild bzw. im ,,mixed-

mode* nicht extra beriicksichtigt werden.
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4 Modell- und Parametervalidierung

von a-Si:H p-i-n Solarzellen

Die elektrischen Parametersdtze der verwendeten Materialien sind entscheidend fir die Aus-
sagekraft simulierter Strom-Spannungs-Kennlinien und EQE-Spektren von Silizium-Dinn-
schichtsolarzellen. In diesem Kapitel wird gezeigt, dass ein eindimensionales Standardmodell
unter Verwendung eines einzigen optischen und elektrischen Parametersatzes amorphe Silizi-
um-Dunnschichtsolarzellen mit variierenden Absorberschichtdicken simulativ beschreiben kann
und wie sich reale Schichtinhomogenitdten in der Modellierung interpretieren und abbilden

lassen.

4.1 Experiment

Um den in Tabelle 1 aufgefiihrten Parametersatz fir a-Si:H Schichten in Dinnschichtsolar-
zellen zu verifizieren, werden Dunkel-, Hell- und EQE-Kennlinien von experimentell hergestell-
ten p-i-n  Solarzellen auf kommerziell erhéltlichen Asahi-U Substraten mit 1D-
Simulationsergebnissen verglichen, wobei ein Streualgorithmus des einfallenden Lichts auf-
grund der rauen TCO-Oberflache in der Simulation berticksichtigt wird [45]. Die abgeschiede-
nen Dinnschichtsolarzellen variieren in ihren intrinsischen Schichtdicken aufgrund unterschied-
licher Abscheidezeiten von 110 nm bis 420 nm. Damit kann gezeigt werden, dass die Verifizie-
rung nicht nur fiir einen bestimmten Schichtstapel giiltig ist. Die dotierten Schichtdicken hinge-
gen sind konstant gehalten, so dass alle p-Schichten eine Dicke von = 7 nm und alle n-Schichten

eine Dicke von = 25 nm besitzen.

4.2 Simulationsdetails

Fur die elektrische Hellkennlinien-Simulation von Solarzellen ist die optische Modellierung
der Generationsrate entscheidend, da diese als Eingangsparameter Ubergeben wird. Erst durch

die moglichst exakte Berechnung der photogenerierten Ladungstréger innerhalb der Halbleiter-
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schichten stimmt insbesondere die modellierte Kurzschlussstromdichte mit experimentell be-
stimmten Hellkennlinien Gberein. Doch auch die Leerlaufspannung und der Flllfaktor weisen
Abhéngigkeiten von der Generationsrate auf. Daher wird das in der Masterarbeit von Cordula
Walder erstellte optische Modell, welches auf den Publikationen von Krc et al. [83] und somit
auf einer Kombination von Transfer-Matrix- und Raytracer-Methode basiert, zur Uberpriifung
des verwendeten elektrischen Parametersatzes herangezogen. Die optischen Simulationsergeb-
nisse und deren Berechnungen sind in der Masterarbeit [45] ausgiebig dargestellt und diskutiert,
weshalb hier nicht naher darauf eingegangen wird. Lediglich die endgultigen Simulationsergeb-
nisse der optischen EQE werden im Folgenden présentiert und mit den elektrischen EQE-
Kennlinien verglichen. Die optische EQE ist eine gangige Darstellung der optischen Simulati-
onsergebnisse, bei der die berechneten photogenerierten Ladungstrager durch den Einfall von
monochromatischem Licht iber das Volumen der intrinsischen Schicht(en) summiert werden.
Das Verhaltnis der berechneten photogenerierten Ladungstrageranzahl zur Zahl der einfallenden
Photonen ist demnach die optische EQE. Allerdings werden Rekombinationseffekte in der in-
trinsischen Schicht nicht berlicksichtigt, die nur durch eine elektrische Simulation bestimmt

werden kénnen und zur vergleichbaren experimentellen EQE fiihrt.

Tabelle 3: Die fiir diesen Abschnitt 4 verwendeten elektrischen Parameter und Schichtdicken. Fiir
Erklarung der Formelzeichen der einzelnen Parameter siehe Tabelle 1.

Parameter Einheit a-Si:H(p) a-Si:H(i) a-Si:H(n)
Neot [cm?] -variabel- 10" 3.6-10"
Xo [eV] 3.9 3.9 3.9
= [eV] 1.75 1.85 1.85
Ny, N_ [cm™] 3.2:10% 3.2:10% 3.2:10%°
Nep [eViem?3) 410" -variabel- 410"
Oap [eV] 0.2 0.2 0.2
U [eV] 0.2 0.2 0.2
oal” [cm?] 10™ 10 10"
ad) [cm?] 10" 10™ 10"
Niail [eV*cm?] 10% 10% 10%
Evo [meV] 100 47 100
EiLo [meV] 50 28 50
Ot [cm?] 107 10" 1078
Ol [cm?] 10 107° 107
He [cm2 V'is™] 2 -variabel- 2

m [cm2 V'is™] 0.4 -variabel- 0.4
Schichtdicke [nm] 7 -variabel- 25
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4.3 ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Die verwendeten Simulationsdoméanen stimmen mit der in Abbildung 12 gezeigten uberein,
wobei die intrinsische Schichtdicke entsprechend variiert. Die verwendeten Schichtdicken der
dotierten Schichten sind in Tabelle 3 ersichtlich, in welcher zudem die fir diesen Abschnitt
verwendeten elektrischen Parameter aufgelistet sind. VVariabel gehaltene Parameter, die zur An-
passung der Hell- und Dunkelkennlinien verandert werden, sind entsprechend gekennzeichnet.

4.3 Ergebnisse und Diskussion

Abbildung 17 zeigt die sehr gute Ubereinstimmung der experimentellen und simulierten Dun-
kelkennlinien der Schichtdickenserie von a-Si:H Solarzellen, bei denen die intrinsische Schicht
von 110 nm bis 420 nm variiert. Die virtuellen elektrischen Widerstande Rserie UNd Rparaier WUT-
den soweit angepasst, bis eine gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Dunkelkennli-
nien erhalten werden konnte. Es ist festzuhalten, dass die weitreichenden Variationen der seriel-
len Widerstande von 1.7 bis 7.3 Q und der parallelen Widerstdnde von 0.5 bis 21.9 MQ keinem
bestimmten Trend bezliglich der i-Schichtdicke folgen und konnen, wie in Kapitel 3.3.8 er-
wéhnt, durch den Schichtwiderstand der TCOS (Rgre) bzw. feinen Loéchern und
Inhomogenitaten in der Halbleiterschicht (Rpaaier) interpretiert werden. Diese Werte haben daher
keinen Einfluss auf die verwendeten elektrischen Parametersétze. Allerdings ist der exponentiel-
le Teil der Diodenkennlinie, der sich in der Lin-Log-Darstellung als Gerade darstellt, stark ab-
héngig von den verwendeten Eingangsparametern. Wird eine Verdnderung an diesen vorge-
nommen, so missen auch die Auswirkungen auf die Hellkennlinie beruicksichtigt werden. Um
dies mit in die Kennlinienanpassung einzubeziehen, muss allerdings zunédchst die berechnete
optische Generationsrate validiert werden. Dies lasst sich am besten mit dem Vergleich der
EQE-Spektren bewerkstelligen.
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Simulation
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Abbildung 17: Simulierte (Linie) und experimentelle (Quadrate) Dunkelkennlinien von a-Si:H So-
larzellen in der p-i-n Superstratkonfiguration mit unterschiedlichen intrinsischen Schichtdicken
von 110 nm bis 420 nm und angepassten virtuellen Serien- und Parallelwiderstinden (Rserie und

Rparallel) .

Abbildung 18 zeigt den Vergleich von experimentellen und simulierten EQE-Kennlinien. In der
simulierten optischen EQE werden im Gegensatz zur simulierten elektrischen EQE die Rekom-
binationsverluste in der i-Schicht vernachldssigt und in den dotierten Schichten der Generations-
rate gleichgesetzt. Dies bedeutet in der Kalkulation der optischen EQE, dass die Zahl der photo-
generierten Ladungstrager lediglich im i-Schichtvolumen summiert werden und durch die An-
zahl der eingestrahlten Photonen geteilt wird. Die photogenerierten Ladungstrager in den dotier-
ten Schichten werden aufgrund der hohen Defektdichte vernachléssigt. Dass diese VVorgehens-
weise gerechtfertigt ist, zeigt der direkte Vergleich der elektrischen und optischen EQE-

Kennlinien.
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4.3 ERGEBNISSE UND DISKUSSION
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Abbildung 18: Experimentelle (schwarze Rechtecke), simulierte optische (blaue Dreiecke) und
simulierte elektrische (rote Kreise) externe Quanteneffizienzen (EQE) von a-Si:H Solarzellen in der
p-i-n Superstratkonfiguration mit intrinsischen Schichtdicken von 110 nm bis 420 nm.

Bei allen vier Solarzellen mit unterschiedlichen Schichtdicken sind nur leichte Unterschiede
der beiden simulierten EQEs zu erkennen, deren Differenz mit der Schichtdicke jedoch zu-
nimmt. Sowohl die optische als auch elektrische EQE-Simulationen stimmen sehr gut mit den
experimentellen Messungen Ubereinstimmen. Daher kann von einer ausreichend genauen Mo-
dellierung der Generationsrate innerhalb der Halbleiterschichten ausgegangen werden, was fir

eine Modellierung der 1\VV-Hellkennlinie zwingend notwendig ist.
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Simulation
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Abbildung 19: Simulierte (Linie) und experimentelle (Keise) Hellkennlinien von a-Si:H Solarzellen
in der p-i-n Superstratkonfiguration mit unterschiedlichen intrinsischen Schichtdicken von 110 nm
bis 420 nm. Als Fitparameter wurde die Dichte der tiefen Storstellen in der intrinsischen Schicht
durch Variation der Dangling-Bond-Zustandsdichte der GaufSmaxima Ng, verdandert.

Die I1V-Hellkennlinien der vier Solarzellen mit unterschiedlichen Schichtdicken sind in Ab-
bildung 19 dargestellt. Da in der Herstellung der Solarzellen auch die Schichtqualitat bezuglich
der Defektdichte variieren kann, sind die Storstellendichten Ny, der intrinsischen Schicht soweit
angepasst worden, bis eine gute Ubereinstimmung der entsprechenden Hell- und Dunkelkennli-
nien erreicht werden konnte. Im Fall der dinnsten Solarzelle mit einer i-Schichtdicke von
110 nm wurden die Ladungstrdgermobilitaten p. und p, reduziert, was durch die erhohte
dangling-bond-Dichte begriindet wird. Tabelle 4 fasst alle variierten Parameter nochmals zu-

sammen.
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4.4 ZUSAMMENFASSUNG

Tabelle 4: Schichtdicken und ermittelte Werte der variabel gehaltenen elektrischen Parameter der
a-Si:H p-i-n Solarzellen.

Solarzellennr. #1 #2 #3 #4
i-Schichtdicke [nm] 110 230 330 420
Naot, 2-Si:H(p) [cm?] 6-10%° 1.5-10%° 8-10" 410"
Ng (i-Schicht)  [cm?eV?] 10" 1.2-10' 2-10% 10
Reerie [Q] 1.7 2.9 7.3 1.8
Rparalel [MQ] 0.6 16.8 0.5 21.9
He, a-si:H(i) [cm? Vs 10 30 30 30
M, a-si:H(i) [em® Vs 2 6 6 6

4.4 Zusammenfassung

In diesem Teilabschnitt konnte das erstellte Standardmodell von a-Si:H Solarzellen mit einer
weitreichenden Dickenvaritation der intrinsischen Absorberschicht und der Ubereinstimmung
von experimentell ermittelten EQE-Spektren, Dunkel- sowie Hellkennlinien validiert werden.
Schwankungen der Homogenitat bzw. Qualitidt der experimentell abgeschiedenen Schichten
wurden in der Simulation mit Hilfe von virtuellen Serien- und Parallelwiderstdnde bzw. einer
Variation der Stdrstellendichte und der verminderten Ladungstrdgermobiltéten erfolgreich inter-
pretiert und umgesetzt. Die Ursache dieser Schwankungen liegt in der verwendeten PECVD-
Technologie, bei der kleine Schwankungen in der Herstellungsprozedur erhebliche Einflusse auf
die Solarzellenperformance haben kénnen. Der validierte elektrische Parametersatz fiir a-Si:H
Schichten gibt somit die Mdglichkeit, eine sichere Prognose fir Solarzellenstrukturen, wie sie
am EWE-Forschungszentrum fur Energietechnologie e.VV. mit Hilfe der PECVD-Technologie
hergestellten werden, zu erstellen. Die Modellierung der Schichtdickenserie zeigt allerdings
auch, dass ein eindeutiger elektrischer Parametersatz nur schwer zu ermitteln ist, da die pro-
zessbedingten Schichtinhomogenitaten in der Simulation entsprechend berticksichtigt werden
missen. Entscheidend fir eine sichere simulative Prognose ist daher ein experimentell gestiitz-
ter Wertebereich der elektrischen Eingangsparameter, der u.a. von der Stabilitat des verwende-

ten Anlagenprozesses abhéngt.
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5 Tunnelprozesse in Silizium-

Dunnschichtsolarzellen

In diesem Kapitel werden Tunnelprozesse von Elektronen und Léchern an internen Grenz-
flachen in der elektrische Modellierung beriicksichtigt, so dass Ladungstrager aus Potentialtop-
fen von Valenz- und Leitungsbéndern in angrenzende Schichten gelangen kénnen. Diese Tun-
nelprozesse sind nétig um einerseits die experimentell bestimmte Halbleitercharakteristik von
TCO-Materialien und andererseits die serielle Verschaltung von zwei Subzellen in einer Tan-

demstruktur simulativ abbilden zu kénnen.

5.1 Simulationsdetails

Fur die experimentelle Herstellung von amorphen Silizium-Diinnschichtsolarzellen in der
p-i-n Superstratkonfiguration (vgl. Abschnitt 2.3) wird auf einem Glas/TCO-Substrat mit der p-
Schichtabscheidung begonnen, worauf die i- und n-Schicht folgt. Die zuletzt abgeschiedene
Silberelektrode dient als Ruckreflektor und elektrische Kontaktierung der n-Schicht, so dass die
photogenerierten Elektronen in einen duferen Stromkreis abflielen kénnen. Abbildung 20a
veranschaulicht diese Schichtsequenz und deren Wachstumsrichtung, welche auf die optische
und elektrische Simulationsdomane Ubertragen wird (Abbildung 20b). Fir die optische Simula-
tion miissen die optischen Eigenschaften aller Schichten Gibernommen werden, um das Genera-
tionsratenprofil der photogenerierten Ladungstrager korrekt nachzubilden. Fur die elektrische
Simulation kann allerdings auf das Glassubstrat verzichtet werden, da dessen elektrische Leitfa-
higkeit vernachl&ssigbar ist und somit keinen Einfluss auf die elektrischen Eigenschaften der
Solarzelle hat. Die elektrischen Kontakte kdnnen daher in der Simulationsdoméne direkt an die

Silber- und TCO-Schicht gesetzt werden, wie in Abbildung 20b zu erkennen.
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Abbildung 20: Experimentelle Schichtstapelfolge (a), Simulationsdoméne mit den elektrischen Kon-
takten (b) und entsprechendes Ersatzschaltbild (c) einer p-i-n Solarzelle aus amorphem Silizium.

Der p-i-n Ubergang ist die eigentliche Solarzellenstruktur, deren Ersatzschaltbild als photo-
elektrisches Diodenelement in Abbildung 20c dargestellt ist. Die Silber- und TCO-Schichten
dienen als elektrische Leiter, so dass die photogenerierten Elektronen aus der n-Schicht und die
photogenerierten Locher aus der p-Schicht in einen aufieren Stromkreis fliefen kénnen. Ent-
scheidend fur den elektrischen Transport sind die Schichtwiderstande der Elektrodenschichten,
die in experimentell ermittelten Hell- und Dunkelkennlinien als Serienwiderstand registriert
werden kénnen. Da die hier vorgestellten Simulationsdomanen meist eine laterale Ausdehnung
im Mikrometerbereich besitzen, wird der laterale Schichtwiderstand der Silber- und TCO-
Schichten nicht berlicksichtigt und der virtuelle elektrische Kontakt kann wie in Abbildung 20b
dargestellt an der gesamten Grenzschicht gesetzt werden. Um dennoch die elektrischen Leitfa-
higkeiten der Elektrodenschichten in der Simulation zu beriicksichtigen, kdnnen virtuelle ohm-

sche Widerstande in der Modellierung verwendet werden, wie bereits in Kapitel 4 gezeigt.

Silber gehort zu der Gruppe der Metalle, so dass dessen charakteristische Austrittsarbeit als
Materialparameter in die elektrische Simulation einflieen kann. Allerdings wird in bisherigen
Publikationen zur elektrischen Modellierung auf die Eigenschaften des Metall-Halbleiter-
Ubergangs verzichtet, so dass die Austrittsarbeit des Metalls keinen Einfluss auf die Solarzel-
lencharakteristik hat. Dieser Einfluss wurde auch im Rahmen der Promotion nicht weiter unter-
sucht, so dass Metalle als ideale Kontaktelektroden angenommen werden. Auch TCO-
Materialien werden in bisherigen Publikationen zur elektrischen Modellierung meist als Metall
angenommen, so dass diese sich lediglich in den optischen Eigenschaften von Silber unterschei-

den. Da in beiden Fallen die Silber- und TCO-Schicht keinen weiteren Einfluss auf die Band-
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5.1 SIMULATIONSDETAILS

struktur der p-i-n Struktur haben, kénnten die elektrischen Kontakte im Falle der Simulations-
domane direkt an die p-Schicht bzw. n-Schicht gesetzt werden.

Tabelle 5 zeigt die fur diesen Abschnitt 5 verwendeten elektrische Parameter fur a-Si:H und
pc-Si:H Schichten und die einzelnen Schichtdicken von amorphen und mikrokristallinen Ein-
zelzellen bzw. mikromorphen Tandemzellen. Neben den Siliziumschichten wird fir die Simula-
tionsdoméne fur Glas und Silber eine Schichtdicke von 1 um und fur die TCO-Schicht eine
Dicke von 800 nm angenommen. Die elektrischen Kontakte wurden wie in Abbildung 20b dar-
gestellt gesetzt und die Silber- und TCO-Schichten als Metalle definiert, deren Austrittsarbeiten
keinen Einfluss auf die p-i-n Bandstruktur haben.

Zur Berechnung der Generationsrate innerhalb der Halbleiterschichten wurde die Transfer-
Matrix-Methode verwendet, so dass eine Lichtstreuung an rauen Grenzflachen nicht berticksich-
tigt wird. Allerdings liegt der Fokus dieses Abschnitts auf elektrischen Transporteigenschaften
von Materialgrenzflachen, weshalb auf eine exakte optische Modellierung verzichtet wurde. Die
verwendeten komplexen Brechungsindizes der Materialien sind in Abbildung 14 auf Seite 23
dargestellt.

Tabelle 5: Die fiir diesen Abschnitt 5 verwendeten elektrischen Parameter und Schichtdicken.

Parameter a-Si:H(p) a-Si:H(i) a-Si:H(n)  pc-Si:H(p)  pc-Si:H(@i))  pc-Si:H(n)
Nt [cm®]  3.10" 10° 5.10% 10 10" 10
Xo [eV] 3.9 3.9 3.9 3.9 3.9 3.9
Egep [eV] 1.75 1.75 1.75 1.2 1.2 1.2
Ny, N_ [ecm® 2510° 2510° 2510®° 2510° 2510° 25107
Nep [eViem®] 2.6-10% 5.10% 2.6:10" 10" 10" 10"
Oap [eV] 0.2 0.2 0.2 0.2 0.2 0.2
U [eV] 0.3 0.3 0.3 0.3 0.3 0.3
o ; b/— [em?] 10 10 10 104 104 104
odp [cm?] 107" 107 107° 101 101 10
Nei  [eViem®]  7.10% 7:10% 7-10% - - -
Evo [meV] 167 50 167 - - -
Eio [meV] 83.5 25 83.5 - - -
g;; /ll_ [cm?] 10 10 10 - - -
o [cm] 107" 107 107° - - -
He [cm2 V's?] 5 20 5 20 50 20
m [cm2 V's?] 1 5 1 5 10 5
Schichtdicke [nm]:

- Einzelzelle 7 360 25 20 1000 30

- Tandemzelle 7 280 20 20 1500 30
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TCO als Metall

—&— a-Si:H p-i-n
Voc=842mv, jSc =11.0mA/cm?,
FF=69%, n =6,4%

—&— pc-Si:H p-i-n
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FF=75%, n =7.4%
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Abbildung 21: Simulierte Hellkennlinien von a-Si:H und pc-Si:H Einzelsolarzellen mit als Metall
definiertes TCO.

Fur die Verifizierung der elektrischen Parametersitze zeigt Abbildung 21 die simulierten
Hellkennlinien und deren charakteristischen KenngroRen von a-Si:H und pc-Si:H Einzelsolar-
zellen. Kurzschlussstromdichten j., Leerlaufspannungen V., sowie Fillfaktoren FF liegen fir
beide Zelltypen in experimentell beobachtbaren Bereichen. Allerdings wurde im Falle der mi-
krokristallinen Einzelzelle eine konstante optische Generationsrate von 1.3-:10* cm™s™ ange-
nommen, so dass eine Kurzschlussstromdichte von 21 mA/cm? beobachtet werden kann und mit

experimentellen Messungen ubereinstimmt.

5.2 Ergebnisse und Diskussion

5.2.1 Tunnelprozess am TCO/a-Si:H(p)-Ubergang

Die in der Simulation Ubliche Definition des TCO-Materials als Metall ist eine Vereinfa-
chung der tatsachlichen Materialeigenschaften. TCOs, wie z.B. SnO,:F oder ZnO,:Al, sind
hochdotierte n*-Halbleitermaterialien mit einer experimentell gemessenen Bandliicke von 3 - 4
eV [84]. Werden in Solarzellenstrukturen die TCO(n")-Schichten als Locherelektrode einge-
setzt, so entsteht ein zusatzlicher pn-Heterolbergang, der dem unbeleuchteten p-i-n Ubergang
der eigentlichen Solarzellenstruktur entgegenwirkt. Abbildung 22 zeigt den schematischen Auf-
bau dieser Zellstruktur sowie das entsprechende Ersatzschaltbild, welches die entgegengesetzten

Polaritaten der beiden pn-Strukturen nochmals verdeutlicht.
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Abbildung 22: Schematische Schichtstapelfolge und elektrische Kontakte der verwendeten Simula-
tionsdomdane (a) und entsprechendes Ersatzschaltbild (b) einer a-Si:H p-i-n Solarzelle mit TCO als
hochdotiertes n-Halbleitermaterial TCO(n*).

Die Auswirkungen der Halbleiterdefinition des TCO-Materials bezuglich der elektrischen
Modellierung wird, wie in Abbildung 23 dargestellt, in der Bandstruktur deutlich. Es entsteht
somit ein Potentialtopf fur photogenerierte Locher in der p-Schicht, aus welchem die Ladungs-
trager durch thermische Anregung die Zustande des TCO-Valenzbandes nur schwer besetzen
kénnen. Abbildung 24 zeigt das Simulationsergebnis der Hellkennlinie des Schichtstapels
(schwarze Rechtecke), falls die elektrische Simulation durch das alleinige Losen der Poisson-
und Kontinuitatsgleichungen des Schichtstapels aus Abbildung 22a durchgefiihrt wird. Das
Abfallen der Stromdichte im Bereich von -0.5 V zeigt deutlich den Einfluss des ausgepragten
Potentialtopfes an der TCO(n")/a-Si:H(p)-Grenzschicht, so dass photogenerierten Locher nicht

ohne weitere auf die TCO-Schicht gelangen kénnen
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Abbildung 23: Simulierte Bandstruktur im beleuchteten Kurzschlussfall der a-Si:H p-i-n Solarzelle
aus Abbildung 22 mit TCO als hochdotiertes n-Halbleitermaterial (links) und Visualisierung des
Band-zu-Band-Tunneleffekts an der TCO/a-Si:H(p)-Grenzflache (rechts).
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Abbildung 24: Simulierte Hellkennlinien von a-Si:H p-i-n Solarzellen mit TCO als Halbleitermaterial:
(a) ohne Tunnel- oder Grenzflaichenrekombinationsmodell; (b) Grenzflachenrekombinationsmodell
mit einer Rekombinationsgeschwindigkeit S = 108 cm/s; (c) Band-zu-Band-Tunnelmodell am
TCO/a-Si:H(p)-Ubergang.

Der charakteristische s-formige Verlauf kann allerdings in experimentell bestimmten IV-
Hellkennlinien nicht bzw. nicht in diesem AusmafR beobachtet werden. Es muss daher neben
dem Ldésen der Poisson- und Kontinuitétsgleichungen flr den Schichtstapel aus Abbildung 22a
ein weiteres Transportmodell in die elektrische Modellierung eingefiigt werden, um experimen-
telle IV-Hellkennlinien, wie z.B. in Abbildung 19 dargestellt, korrekt abbilden zu kdnnen.
Kanevce et al. diskutierten die Auswirkungen der elektrischen Modellierung unter Verwendung
des TCO-Materials mit Halbleitercharakteristik und den damit verbundenen pn-Ubergangen
entgegengesetzter Polaritat von HIT-Solarzellen auf deren Hellkennlinien, in welchen es eben-
falls zu einem s-formigen Verlauf der IV-Charakteristik kommt [80]. Durch das Einfligen eines
geeigneten Band-zu-Band-Tunnelmodells konnten Kanevce et al. den experimentell bestimmten
Diodenverlauf wieder simulativ abbilden und so das zusatzliche Transportmodell am

TCO/a-Si:H(p)-Ubergang verifizieren.

Das von Kanevce et al. bestatigte Band-zu-Band-Tunnelmodell am TCO/a-Si:H(p)-
Ubergang wurde daher auf die Modellierung von Silizium-Diinnschichtsolarzellen uibertragen,
was in der IV-Hellkennlinie in Abbildung 24 (blaue Dreiecke) resultiert. Die Diodenstruktur
und charakteristischen KenngréRen js., Vo und FF sind mit denen von Abbildung 21 nahezu
identisch, die mit der Annahme eines TCO-Metallcharakters durchgefiihrt wurde. Der zusétz-
liche Tunnelprozess fiihrt zur Rekombination von Elektronen aus dem TCO-Leitungsband und
Lochern aus dem a-Si:H(p)-Valenzband, was einem effektiven Ladungstransfer der Locher auf
die TCO-Schicht entspricht. Der Band-zu-Band-Tunneleffekt ist in Abbildung 23 (rechts)
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nochmals schematisch dargestellt. Fir eine genauere theoretische Betrachtung des Band-zu-
Band-Tunnelprozesses wird hier auf Ref. [82] verwiesen.

Erst die implementierten Band-zu-Band-Tunnelprozesse lassen einen ausreichenden Rekom-
binationsstrom an der TCO(n")/a-Si:H(p)-Grenzflache zu und fiihren somit zu einem effektiven
Ladungstransfer der Locher auf die TCO-Schicht. Das alleinige Einfligen einer Shockley-Read-
Hall-Rekombination an der TCO(n")/a-Si:H(p)-Grenzflache mit einer frei gewahlten Rekombi-
nationsgeschwindigkeit S = 10% cm/s in das elektrische Modell filhrt hingegen nicht zum Ver-
schwinden des s-formigen Verhaltens, wie in Abbildung 24 (rote Kreise) dargestellt. Die Griin-
de liegen zum einen darin, dass die Ladungstrager aufgrund der Bandverbiegung die Grenzfla-
che nicht erreichen kdnnen und dazu ein Tunnelprozess ndtig ware. Zum Anderen kann aus
programmiertechnischen Grinden nur fiir eine Seite der Grenzflache eine Storstellenverteilung
angegeben werden, so dass die Ladungstréger von der anderen Seite die Storstellen nicht ohne

weiteres besetzen kdnnen.

Mit dem neu implementierten Band-zu-Band-Tunnelprozess an der TCO(n")/a-Si:H(p)-
Grenzflache und der qualitativen Erklarung des Rekombinationsprozesses ist es somit mdglich
die elektrischen Halbleitereigenschaften von TCO-Materialien in der Simulation von IV-
Kennlinien kunftig zu berucksichtigen. Diese simulative Umsetzung fiihrt zum besseren Ver-
standnis realer physikalischer Vorgange an TCO/Silizium-Grenzflachen und der mdglichen
elektrischen Optimierung der Solarzelleneffizienz bezlglich verwendeter TCO-Substrate. Die
gewonnen Erkenntnisse uber interne pn-Ubergénge, durch die ausgepragte Potentialtopfe in der
Bandstruktur entstehen kdnnen, lassen sich auch auf die Verschaltung zweier Subzellen in mik-

romorphen Tandemsolarzellen Ubertragen, wie im folgenden Abschnitt 5.2.2 zu sehen.

5.2.2 Tunnelprozess am internen pn-Ubergang mikromorpher Tan-

demstrukturen

Mikromorphe Tandemsolarzellen aus amorphem und mikrokristallinem Silizium kénnen wie
in Abbildung 25a schematisch dargestellt auf ein Glas/TCO-Substrat abgeschieden werden. Der
dadurch entstehende interne pn-Ubergang bildet wie im vorherigen Abschnitt 5.2.1 eine
Diodenstruktur, deren Polaritdt im Dunkelfall den beiden p-i-n Subzellen entgegengesetzt ist.
Das entsprechende Ersatzschaltbild ist in Abbildung 25b dargestellt und ist vergleichbar mit der
Problematik des s-formigen Verlaufs in Abbildung 22b. Auch in mikromorphen Tandemstruktu-
ren entstehen somit am internen pn-Ubergang Potentialtopfe fiir die Ladungstrager in Valenz-
band und Leitungshband, was eine serielle Verschaltung der beiden Subzellen simulativ zunédchst

groftenteils verhindert.
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(a) Elektrischer Kontakt (b)
y . i
! Silber |
w
-+ 2
[-11] s T
= E = =-’
25 ®
3 & Ersatzschaltbild
£ o
c 5% P
=7

Elektrischer Kontakt

Abbildung 25: Schematische Schichtstapelfolge und elektrische Kontakte der verwendeten Simula-
tionsdomane (a) und entsprechendes Ersatzschaltbild (b) einer mikromorphen Tandemsolarzelle.

Um Subzellen von Tandemsolarzellen erfolgreich seriell zu verschalten, muss am internen
pn-Ubergang die Rekombinationsstromdichte den photogenerierten Stomdichten in den beiden
Subzellen entsprechen. Da es sich allerdings an der a-Si:H(n)/pc-Si:H(p)-Grenzschicht um ei-
nen Heterolibergang handelt, sind gem&R dem Banddiagramm (Abbildung 26) die Elektronen in
der n-Schicht und die Locher in der p-Schicht in einem Potentialtopf groftenteils gefangen und
konnen nicht miteinander rekombinieren. Dies entspricht einer nicht vorhandenen seriellen
Verschaltung. Die Auswirkungen auf die Hellkennlinie sind in Abbildung 27 (blaue Dreiecke)
zu erkennen, bei der die simulierte I\V-Charakteristik allein durch das Ldsen der Poisson- und

Kontinuitatsgleichungen der Solarzellenstruktur berechnet wurde.
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Abbildung 26: Simulierte Bandstruktur einer mit dem AM1.5G-Spektrum beleuchteten a-Si:H/c-
Si:H Tandemsolarzelle mit TCO als Metall. Die Schichtstapelsequenz entspricht der in Abbildung
25a gezeigten.
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—=— Band-zu-Band-Tunnelmodell
j., =616 mA/cm2 V_ =130V
FF =72%, n =58%

o

—o— TCO-Rekombinationsschicht
.. =6,30mAlcm?, V= 1,29V
FF =78%, n =6,3%

—4— ohne Rekombinationsmodell
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Abbildung 27: Gegeniiberstellung simulierter Hellkennlinien von a-Si:H/uc-Si:H Tandemsolarzellen
mit Band-zu-Band-Tunnelmodell (schwarze Rechtecke), ohne Band-zu-Band-Tunnelmodell (blaue
Dreiecke) und mit TCO-Zwischenschicht am a-Si:H(n)/uc-Si:H(p)-Ubergang.

In der Simulation wurde somit kein zusatzliches Rekombinationsmodell am internen pn-
Ubergang angenommen und ein entsprechender s-formiger Verlauf bildet sich aus. Der erhéhte
Kurzschlussstrom dieser Kennlinie resultiert aus der Annahme, dass die beiden Subzellen nicht
der gewohnten Tandemstruktur entsprechen, sondern zusammen als eine Einzelzelle behandelt
werden. Bei ausreichend hohen Dotierungen der internen pn-Schichten ist bei experimentell
hergestellten Proben allerdings kein s-formiger Verlauf zu beobachten. Grund ist die hohe Re-
kombinationsrate am internen pn-Ubergang, welche in der Literatur mit einem Tunnelprozess
erklart und oftmals auch als ,,Tunneldiode* bezeichnet wird [50]. Dabei tunneln Elektronen aus
der n-Schicht in die p-Schicht (Band-zu-Band-Tunneln) und rekombinieren dort mit den L6-
chern (analog Locher aus der p-Schicht). Der im vorherigen Abschnitt 5.2.1 diskutierte Band-
zu-Band-Tunneleffekt fuhrt auch am internen pn-Ubergang der Tandemstruktur zu einem Ver-
schwinden des s-formigen Verlaufs, wie die Simulationsergebnisse in Abbildung 27 (schwarze

Rechtecke) zeigen.

Eine perfekte serielle Verschaltung der beiden Subzellen kann allerdings wesentlich einfa-
cher mit dem Einbringen einer diinnen TCO-Schicht (ca. 1 nm) simulativ umgesetzt werden,
wie in Abbildung 28 schematisch dargestellt. Hierfir muss das TCO-Material als Metall defi-
niert werden, so dass keine zusatzlichen Heteroubergange im Modell erzeugt werden. Die Aus-
wirkungen dieser neu entwickelten Strategie verdeutlicht die simulierte Hellkennlinie in Abbil-
dung 27 (rote Kreise) mit einem geringeren Serienwiderstand bzw. der grofReren Steigung in der

Diodenkennlinie in Durchlassrichtung im Vergleich zur Hellkennlinie mit Band-zu-Band-
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Abbildung 28: Schematische Schichtstapelfolge und elektrische Kontakte der verwendeten Simula-
tionsdoméne mit TCO-Zwischenschicht (a) und entsprechendes Ersatzschaltbild (b) einer mikro-
morphen Tandemsolarzelle.

Tunnelmodell. Durch den Metallcharakter des eingefligten TCOs kdnnen die photogenerierten
Locher aus der p-Schicht und die photogenerierten Elektronen aus der n-Schicht ohne das
Uberwinden einer Potentialbarriere die gleichen Zustinde besetzen und miteinander rekombi-

nieren.

Um zu gewdhrleisten, dass durch die zusatzliche TCO-Schicht nur die serielle Verschaltung
der Subzellen modelliert wird, muss der wellenlangenabhéngige Brechungsindex einer der an-
grenzenden Siliziumschichten entsprechen. Anderungen der Brechungsindizes fiihren zu unter-
schiedlichem Transmissions- und Reflexionsverhalten des internen pn-Ubergangs, was dem
Prinzip eines Zwischenreflektors entspricht. Der Absorptionskoeffizient muss zudem fir alle
Wellenlangen auf null gesetzt werden, so dass zusatzliche parasitire Absorptionen ausgeschlos-
sen werden. Durch diese neue Strategie der seriellen Verschaltung mit Hilfe einer modifizierten
TCO-Schicht kdnnen insbesondere bisher unbekannte Absorbermaterialien in einer Tandem-
struktur simulativ behandelt werden, auch wenn noch keine Kalibrierung des Band-zu-Band-
Tunnelns vorgenommen werden konnte. Somit kann eine Potentialabschatzung neuartiger So-

larzellenstrukturen durchgefuihrt werden, ohne alle elektrischen Parameter zu kennen.

5.3 Zusammenfassung

Durch die simulative Beschreibung der TCO-Elektroden als hochdotierter Halbleiter konnte
gezeigt werden, dass zusétzliche Band-zu-Band-Tunnelprozesse fur die Modellierung nétig sind
um den qualitativen Verlauf von experimentellen 1V-Hellkennlinien abzubilden. Der Grund

liegt im internen pn-Ubergang der TCO(n")- und a-Si:H(p)-Schichten und den damit verbunde-
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nen Ausbilden von Potentialtopfen fur die photogenerierten Ladungstréger.Es ergibt sich durch
das zusétzlich eingefiigte Tunneltransportmodell und die erfolgreiche Modellierung der Hell-
kennlinie ohne s-formigen Verlauf somit die Mdglichkeit, experimentell ermittelte Bandlicken
und Dotierkonzentrationen der TCO-Schichten mit in die Simulation von Silizium-
Dunnschichtsolarzellen einflieRen zu lassen. Somit kénnen die elektrischen Eigenschaften der
TCO-Elektroden kiinftig in der Modellierung beruicksichtigt werden, was neue Optimierungspo-
tentiale eroffnet.

Die gewonnenen Erkenntnisse zur Simulation des Band-zu-Band-Tunnelprozesses an inter-
nen pn-Ubergangen konnten zudem erfolgreich auf die Modellierung mikromorpher Tandemso-
larzellen Ubertragen werden. Dadurch kann die serielle Verschaltung der beiden Subzellen am
internen pn-Ubergang simulativ erfasst und die Ergebnisse mit experimentellen IV-
Hellkennlinien qualitativ belegt werden. Neben dem erlduterten Tunnelmodell wurde zudem
eine neue Methodik fur TCAD-Simulationen aufgezeigt, die ebenfalls den Rekombinations-
strom am internen pn-Ubergang simulativ abgebildet. Hierfur wurde zwischen der a-Si:H(n)-
und pc-Si:H(p)-Schicht eine zusétzliche virtuelle Rekombinationsschicht eingefligt, deren opti-
schen Parameter an die angrenzenden Halbleiterschichten angepasst wurden und die elektri-
schen Materialeigenschaften als Metall definiert wurde. Aus dieser Strategie resultiert eine per-
fekte serielle Verschaltung der beiden Subzellen, ohne den Anspruch der Kalibrierung des Tun-
nelprozesses. Dies vereinfacht kiinftige Potentialabschatzungen neuartiger Schicht- und Materi-

alsysteme erheblich.
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6 Einfluss des Generationsratenpro-

fils auf die Hellkennlinie

In diesem Kapitel werden photoelektrische 1D-, 2D- und 3D-Simulationen von amorphen,
mikrokristallinen und mikromorphen Silizium-Dlnnschichtsolarzellen préasentiert und mitei-
nander verglichen. Um die Lichtstreuung von realen Proben aufgrund von rauen Grenzflachen
nachzubilden, wird eine AFM-Messung eines rauen TCO-Substrats als Grenzflachenstruktur fiir
die in Sentaurus TCAD erstellten Simulationsdomanen verwendet. Es wird gezeigt, dass die
modellierten optischen Generationsratenprofile mittels der Raytracer-Methode aufgrund der
Oberflachenrauigkeit laterale Unterschiede in den Halbleiterschichten der Solarzelle aufzeigen.

Es erfolgt auBerdem eine Diskussion ihrer Auswirkungen auf die 1V-Hellkennlinie.

6.1 Experiment

Die Ausbreitung des auf die Solarzelle einfallenden Lichts hangt stark von der Oberflachen-
rauigkeit und Struktur des TCOs ab, welche folglich die Anzahl der photogenerierten Ladungs-
trager innerhalb der Halbleiterschichten bestimmt. Raue Oberflachenstrukturen des TCOs lassen
sich durch verschiedene Abscheideverfahren wie LPCVD oder APCVD erhalten. Doch auch
urspriinglich glatte TCO-Oberflachen, welche mit einem Sputterprozess hergestellt werden,
lassen sich durch nachtragliche nasschemische Atzprozesse mit verdiinnter Salzsaure aufrauen
[85]. Die derzeitigen Ergebnisse theoretischer und experimenteller Untersuchungen zur Ober-
flachenrauigkeit beziglich einer verbesserten Lichteinkopplung und der damit verbundenen
erhéhten Kurzschlussstromdichte lassen eine hohe Aktualitat dieser wissenschaftlichen Frage-

stellung in den Arbeiten zahlreicher Forschungsgruppen erkennen [86-90].

Abbildung 29 zeigt die typische raue Oberflachenstruktur eines kommerziell erhéltlichen
Asahi-U Substrats, welches aus einer ca. 2 mm dicken Glasscheibe besteht, auf die eine ca. 900
nm dicke TCO-Schicht aus fluordotiertem Zinnoxid (SnO,:F) mittles der APCVD-Technik auf-

gebracht wird. Aufgrund des verwendeten Abscheideprozesses lasst sich eine natirliche TCO-

55
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Oberflachenrauigkeit (rms: root mean square) von etwa 50 nm erreichen. In der REM-
Aufnahme ist zudem noch eine auf dem Asahi-U Substrat abgeschiedene p-i-n Solarzellen-
schicht aus amorphem Silizium zu erkennen, deren Oberflachenstruktur aufgrund des Wachs-
tums etwas geglattet ausfallt. Die relativ scharfkantigen Strukturen des Asahi-U TCOs werden
aufgrund des Wachstums nicht vollstandig an die dariiber abgeschiedenen Halbleiterschichten
weitergegeben. Die REM-Aufnahme eignet sich jedoch nicht als direkter Eingangsparameter
der Grenzflachenstrukturen fiir virtuelle Simulationsdomanen. Hierfir missen die dreidimen-
sionalen Ortskoordinaten der TCO-Oberflache mit Hilfe der Rasterkraftmikroskopie (AFM)
(Abbildung 29 rechts) gemessen werden, deren xyz-Matrix in das Simulationsprogramm einge-
lesen werden kann. Allerdings ist auch der leichte Unterschied der REM- und AFM-Aufnahmen
beziiglich der scharfkantigen Strukturen zu erkennen. Durch die rdumliche Ausdehnung der
Messspitze, die im Falle der Rasterkraftmikroskopie die Oberflache abtastet, ist eine gewisse
Glattung der gemessenen Struktur unumganglich. Es besteht die Mdglichkeit diesen Messfehler
zu berucksichtigen und die Oberflachendaten bei bekannter Spitzenausdehnung neu zu berech-
nen, so dass dieser Effekt reduziert und die scharfkantigen TCO-Strukturen auch in der AFM-
Darstellung deutlicher werden. Auf diese Berlicksichtigung der Spitzenausdehnung wurde hier
allerdings verzichtet, da fir die dreidimensionale Umsetzung die laterale Auflosung der AFM-
Messung ohnehin meist reduziert wird. Dieser Punkt wird im folgenden Abschnitt 6.2 nochmals
genauer diskutiert.

Abbildung 29: Links: REM-Aufnahme einer a-Si:H p-i-n Struktur auf Asahi-U unter 45° Neigungs-
winkel zur Probenoberflache. Die Halbleiterschichten wurden mit Hilfe eines gepulsten Lasers ab-
getragen, so dass die natiirliche Rauigkeit des Asahi-U TCOs am unteren Bildrand erkennbar ist.
Rechts: AFM-Messung der TCO-Oberflache eines Asahi-U Substrats.
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6.2 Simulationsdetails

Eine Strategie zur Berechnung der Rate von photogenerierten Ladungstrégern unter Bertck-
sichtigung von rauen Grenzflachen ist die Erstellung mehrdimensionaler Simulationsdomanen.
Die in Abbildung 29 gezeigte AFM-Topografiemessung der TCO-Oberflache - mit einer Auflo-
sung von 256 x 256 Punkten auf einer Flache von 5 um x 5um - kann dazu verwendet werden,
das Strukturprofil der internen Grenzflachen auf die Simulationsdoméne zu Ubertragen. Fir eine
zweidimensionale Simulationsdoméne wird ein fur die Oberflachenrauigkeit typisches Linien-

profil der erhaltenen xyz-Daten exportiert (Abbildung 30b).

Das gemessene Profil kann noch durch die ausschlieRliche Berlicksichtigung von lokalen
Maxima und Minima vereinfacht werden, so dass nicht alle Messpunkte auf einem geraden
Teilstiick in die Simulation eingehen. Dadurch reduziert sich die Anzahl der Gitterpunkte in der
Simulationsdomane und somit die Simulationszeit. Zum anderen zeigen die AFM-Aufnahmen
aufgrund der messtechnischen Gegebenheit (rdumliche Ausdehnung der Messspitze) im Ver-

gleich zu REM-Aufnahmen eine geglattete Oberflachentopografie (vgl. Abbildung 29). Fir
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Abbildung 30: (a) AFM-Topografiemessung eines kommerziell erhéltlichen Asahi-U (SnO:F) TCOs
auf einem Glassubstrat. Das fiir die Modellierung exportierte zweidimensionale Linienprofil (rote
Linie) und der dreidimensionale Profilbereich (gestricheltes Rechteck) sind hervorgehoben. (b)
Gemessenes und vereinfachtes 2D-Linienprofil. (c) Virtuelles 3D-Profil der TCO-Schicht mit den
Kantenldngen in x- und y-Richtung von je 2 um.
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Abbildung 31: Modellierte Generationsratenprofile innerhalb der Halbleiterschichten von mikro-
kristallinen Einzelsolarzellen fiir den 1D-Fall (links) und 2D-Fall (rechts).

dreidimensionale Simulationsdoménen werden die Datenpunkte in der Mitte der gemessenen
Topografie verwendet, so dass die daraus folgende Struktur der TCO-Schicht mit einer Kanten-
lange von 2 um x 2 um in x- und y-Richtung und einer reduzierten Auflésung von 13 x 13
Punkten als virtuelles Substrat zur Verfligung steht (Abbildung 30c). Vergleicht man die verein-
fachte virtuelle 3D-Struktur mit der urspringlichen AFM-Oberflache, so wird ersichtlich, dass
durch die Reduzierung der Auflésung die Pyramidenstruktur verandert wird. Allerding bedeutet
eine hohere Auflésung auch ein Ansteigen der Simulationszeit. Da ein groRer Anstieg der An-
zahl der photogenerierten Ladungstrager bei einer Oberflachenauflésung von 40 x 40 Punkten
nicht beobachtet werden konnte (hier nicht explizit aufgefthrt), werden nur die Ergebnisse mit

niedriger Auflésung prasentiert.

Um die Auswirkungen der Asahi-U Oberflache auf die 1\VV-Hellkennlinie zu untersuchen,

werden folgende verschiedene Modelle zur Generationsratenberechnung verwendet.

1. Raytracer-Methode mit variabler Lichtintensitat des AM1.5G-Spektrums an 1D-
Domanen

2. Konstante optische Generationsrate an 1D-Doméanen

3. Raytracer-Methode mit einer Lichtintensitdt von 100 mW/cm? des AM1.5G-
Spektrums an 2D-Doménen

4. Raytracer-Methode mit einer Lichtintensitdt von 100 mW/cm? des AM1.5G-
Spektrums an 3D-Doménen

Abbildung 31 links zeigt eine Simulationsdoméne mit glatten Grenzfl&chen, die aufgrund ih-
rer konstanten physikalischen Modelle und Eigenschaften in lateraler Richtung im Folgenden
als eindimensionale Doméne bezeichnet wird. Deren Grenzflachenrauigkeit ist null im Gegen-

satz zu den in Abbildung 31 rechts dargestellten 2D-Simulationsdoménen, deren Grenzflachen-
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strukturen dem vereinfachten AFM-Profil aus Abbildung 30b entspricht. In beiden Féllen sind
die Dicken der einzelnen Schichten in z-Richtung gleich (p: 20 nm / i: 1500 nm / n: 20 nm), da
die jeweilige Grenzflachenstruktur um die entsprechende Schichtdicke verschoben wird. Expe-
rimentelle REM-Aufnahmen zeigen jedoch eine Verringerung der Rauigkeit mit zunehmender
a-Si:H oder pc-Si:H Abscheidung mittels der PEVCD-Technik. Auf diesen Punkt wird im Kapi-
tel 8 naher eingegangen. Der Lichteinfall ist in beiden Féllen das Standardspektrum AM1.5G
mit einer Lichtintensitat von 100 mW/cm2. Der Ursprung der Lichtquelle ist die x-y-Ebene bei
z=0, wobei die Ausbreitung in positiver z-Richtung erfolgt. Die optischen Randbedingungen fiir

Kanten und Flachen, die senkrecht zur x-y-Ebene stehen, sind auf 100% Reflexion gesetzt.

Abbildung 31 zeigt neben der Struktur auch die Ergebnisse der optischen Generationsraten-
berechnung mit der Raytracer-Methode flr zwei unterschiedlich dimensionierte Simulations-
doménen. Fir den eindimensionalen Fall (links) ist aufgrund der Lambert-Beer-Absorption der
Generationsratenverlauf exponentiell abfallend, was der Querschnitt in Abbildung 32 auch
nochmals verdeutlicht. Desweiteren sind bei 2D-Simulationsdomanen (Abbildung 31) erhohte
Generationsraten zu verzeichnen, die insbesondere bei pc-Si:H Solarzellen sdulenartig in der
gesamte i-Schicht auftreten. Daraus konnte sich folgern lassen, dass sich durch die erhéhte La-
dungstragerkonzentration zum einen Bereiche erhohter Rekombination und zum anderen bevor-

zugte Stromtransportpfade in der i-Schicht ausbilden. Dies konnte Einfluss auf die charakteristi-
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Abbildung 32: Mit der Raytracer-Methode simulierte (Kreissymbole) und als konstant gesetzte
(Linie) vertikale Profile der optischen Generationsraten G(z) der 1D-Simulationsdominen fiir
a-Si:H (a) und pc-Si:H (b) p-i-n Solarzellen. Die konstanten Generationsratenprofile liefern dieselbe
Anzahl an photogenerierten Ladungstriagern in den entsprechenden Halbleiterschichten p, i, n wie
durch die Raytracer-Methode berechnet.
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6 EINFLUSS DES GENERATIONSRATENPROFILS AUF DIE HELLKENNLINIE

schen KenngroRen js., Vo, und FF der Solarzelle haben.

Um den Einfluss der lateralen UnregelmaBigkeiten des Generationsratenprofils zu untersu-
chen wird die Raytracer-Methode mit einer variablen Lichtintensitét eingesetzt. Somit kann die
absolute Anzahl der photogenerierten Ladungstrager verandert werden, das Profil der Genera-
tionsrate in Abhéangigkeit der TCO-Struktur bleibt jedoch gleich.

Um die gesamte Anzahl der optisch generierten Ladungstrager in einem bestimmten Volu-
men V, wie beispielsweise das Volumen der i-Schicht, zu vergleichen, kann die photogenerierte

Stromdichte j,, wie folgt berechnet werden:

e
Jpn = Zf G(x,y,z)-dV
174

Es ist somit das Volumenintegral der optischen Generationsrate G(X,y,z) einer oder mehrerer
Halbleiterschichten. Dabei entspricht e der Elementarladung und A die Grundflache der Simula-

tionsdomane in der x-y-Ebene.

Neben der variablen Lichtintensitit der Raytracer-Methode wird im Folgenden ebenso der

Tabelle 6: Die fiir diesen Abschnitt 6 verwendeten elektrischen Parameter und Schichtdicken.

Parameter a-Si:H(p) a-Si:H(i) a-Si:H(n)  pc-SitH(p)  pe-SitH(i)  pe-Si:H(n)
Nt [em®]  3-.10% 10° 5.10' 10 10% 10%
Xo [eV] 3.9 3.9 3.9 3.9 3.9 3.9
Egap [eV] 1.75 1.75 1.75 1.2 1.2 1.2
Ny, N, [cm®] 2510° 2510° 2510° 2510®° 2510° 25107
Nao [eViem?®] 2.6-10% 5.10% 2.6-10% 10" 10" 10"
Oap [eV] 0.2 0.2 0.2 0.2 0.2 0.2
U [eV] 0.3 0.3 0.3 0.3 0.3 0.3
ol [em 10" 10™ 107 10 10 107
ol [cm?] 107 10 10 10 107 101
Nei  [eViem®]  7-10% 7-10% 7-10% - - -
Evo [meV] 167 50 167 - - -
ELo [meV] 83.5 25 83.5 - - -
U;;l/il_ [sz] 10—14 10—14 10—14 _ _ _
Ol [cm?] 107 10 10"
He [cm2 V's?] 5 20 5 20 50 20
m [cm2 V's?] 1 5 1 5 10 5
Schichtdicke [nm]:

- Einzelzelle 7 360 25 20 1000 30

- Tandemzelle 7 280 20 20 1500 30
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Fall einer konstanten optischen Generationsrate untersucht, die fur die einzelnen Schichtregio-
nen p, i, n vorgegeben werden kann. Abbildung 32 zeigt zwei Beispiele einer konstant gesetzten
Generationsrate fir a-Si:H (a) und pc-Si:H Solarzellen (b). Die konstanten Raten wurden in
beiden Fallen soweit angepasst, dass sie die gleiche Anzahl an photogenerierten Ladungstrégern
innerhalb der jeweiligen Halbleiterschicht erzeugen wie mit der Raytracer-Methode (Kreissym-
bole). jon stimmt daher in allen Halbleiterregionen mit der Raytracer-Methode uberein.

Die flr diesen Abschnitt verwendeten elektrischen Materialparameter und Schichtdicken

sind in Tabelle 6 aufgefihrt.

6.3 Ergebnisse und Diskussion

(a) a-Si:H p-i-n (b) pe-Si:H p-i-n
10 10 :
A 1D Raytracer, ¢ = 100 mW/cm? A 1D Raytracer, ¢ = 100 m\W/cm?
—_— ——2D Raytracer, ¢ = 100 mW/cm? — — 2D Raytracer, ¢ = 100 m\W/cm?
(}IE o 1D Raytracer, ¢ = 113 mW/cm? (}IE O 1D Raytracer, ¢ = 131 mW/cm?
&) 0| x 1D konstante Generationsrate ) 0| x 1D konstante Generationsrate
< <
E E
Q 10t AZ 2 10 1
=
S AAAAAAAAALLG S
= ©
= =
S 20t 1 S 20 1
w w
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 0.0 0.2 0.4
Spannung [V] Spannung [V]

Abbildung 33: IV-Hellkennlinien von a-Si:H (a) und pc-Si:H (b) p-i-n Solarzellen mit unterschiedli-
chen optischen Generationsratenmodellen. Die Dimension der Simulationsdomine, das optische
Modell und die einfallende Lichtintensitdt ® sind in den Legenden aufgefiihrt

Abbildung 33 stellt die simulierten 1VV-Hellkennlinien der 1D- und 2D-Simulationsdoméanen
von a-Si:H (a) und pc-Si:H (b) p-i-n Solarzellen dar, die einerseits mit der Raytracer-Methode
und variabler Lichtintensitdt ® und andererseits mit einer konstanten optischen Generationsrate
berechnet wurden. Vergleicht man Doménen mit glatten (1D) und rauen (2D) Grenzflachen bei
gleicher Lichtintensitdt @ = 100 mW/cm2, so ist fur amorphe sowie mikrokristalline Solarzellen
ein deutlicher Anstieg der Kurzschlussstromdichte js. flr den 2D-Fall zu beobachten. Dieses
Phanomen kann eindeutig durch die Streueigenschaften und die damit verbundene Wegverlan-
gerung des Lichtstrahls durch die Absorberschicht erkléart werden. Allerdings ist ein Vergleich

der Fullfaktoren und Leerlaufspannungen sehr schwierig, da beide ebenfalls von der Anzahl der
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6 EINFLUSS DES GENERATIONSRATENPROFILS AUF DIE HELLKENNLINIE

photogenerierten Ladungstrager innerhalb der Halbleiterschichten abh&ngen. Erhdht man im
1D-Fall die Lichtintensitdt der Raytracer-Methode, so dass die Anzahl der photogenerierten
Ladungstréger in den Halbleiterschichten denen des 2D-Modells mit aufgerauten Grenzschicht-
profilen gleicht, erhalt man eine nahezu perfekte Ubereinstimmung der 1V-Hellkennlinien
(Kreissymbole und schwarze Linie in Abbildung 33). Im Falle der a-Si:H p-i-n Solarzelle be-
tragt die angepasste Lichtintensitdt 113 mW/cm?, im Falle der pc-Si:H p-i-n Solarzelle
131 mW/cm2. Die charakteristischen Kenngréfien js, Vo und FF sind nahezu identisch und

somit weitestgehend unabhéngig vom lateralen Generationsratenprofil.

Ob der Verlauf des vertikalen Generationsratenprofils ebenfalls geringe Auswirkungen auf
die IV-Hellkennlinie hat, ist mit den konstant gesetzten optischen Generationsraten (vgl. Abbil-
dung 32) Uberpriifbar. Auch hier wurde darauf geachtet, dass die Anzahl der photogenerierten
Ladungstréger innerhalb den dotierten und intrinsischen Schichten dem 2D-Modell entspricht.
Die berechneten IV-Hellkennlinien sind ebenfalls in Abbildung 33 (Kreuzsymbole) dargestellt.
Wie schon bei der angepassten Lichtintensitét sind die berechneten Hellkennlinien mit konstan-
ten optischen Generationsraten mit denen der 2D-Modelle fir a-Si:H und pc-Si:H p-i-n Solar-
zellen nahezu deckungsgleich. Tabelle 7 und Tabelle 8 stellen die charakteristischen Kenngro-
Ben der modellierten 1VV-Hellkennlinien aus Abbildung 33 nochmals gegenliber. Es kann festge-
halten werden, dass die Anzahl der absorbierten Photonen und damit die Anzahl der photogene-
rierten Ladungstrager fiir die elektrische Simulation von entscheidender Bedeutung ist. Die er-
hohten Generationsraten in TCO-Senken haben bei homogenen Schichteigenschaften keinen
nennenswerten Einfluss auf die 1V-Hellkennlinie sowie folglich auf die Effizienz der Solarzel-

len.

In Tabelle 7 und Tabelle 8 sind ebenfalls die photogenerierten Stromdichten j,, von 3D-
Simulationsdomanen aufgelistet, die mit Hilfe der Raytracer-Methode berechnet wurden. Die
verwendeten Doménen sind hier nicht weiter abgebildet, allerdings entsprechen die internen
Grenzflachen der Struktur aus Abbildung 30c. Durch die Verwendung von 3D-Domanen kann
ein weiterer Anstieg von j, gegentiber den Werten von 2D-Doménen verzeichnet werden. Bei
der Raytracer-Methode liegt die Begriindung hierfiir in der zusétzlichen Raumrichtung, da da-
durch der maximale Strahlenweg von zwei gegeniberliegenden Eckpunkten groRer ist als im
zweidimensionalen Fall. Daher ist es ratsam, die optische Simulation bei dieser Art von Simula-
tionsdomanen mit importierten AFM-Topografien in drei Dimensionen durchzufiihren. Ande-
rerseits steht der Anstieg von V. und FF kontrar zum vorherigen Vergleich von 1D- und 2D-
Simulationsdoménen, bei der nur die photogenerierte Stromdichte j,, , jedoch nicht die Dimen-

sionierung der Simulationsdoménen, Einfluss auf die Hellkennlinienparameter hat. Der groRe
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6.3 ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Tabelle 7: Charakteristische Kenngroflen der IV-Hellkennlinien von a-Si:H p-i-n Solarzellen aus
Abbildung 33a mit unterschiedlichen optischen Modellen (Raytracer, konstantes G(x,y,z)) und
unterschiedlich dimensionierten Subdoménen (1D, 2D, 3D). ¢ entspricht der verwendeten Licht-
intensitat des AM1.5G-Spektrums.

Optical model $ Jph Jsc Voo FF n

(a-Si:H PIN) [mMW/cm?] [mA/cm?] [mA/lcm?]  [V] [%] [%0]
1D Raytracer 100 15.6 13.7 0847 71 82
1D Raytracer 113 17.7 15.6 0.851 71 94
1D konstantes G(X,y,z) 17.6 15.7 0850 71 95
2D Raytracer 100 17.7 15.4 0852 71 93
3D Raytracer 100 18.8 16.5 0.888 74 109
1D konstantes G(X,y,z) 18.8 16.6 0.851 71 10.0

Tabelle 8: Charakteristische Kenngrofden der 1V-Hellkennlinien von pc-Si:H p-i-n Solarzellen aus
Abbildung 33b mit unterschiedlichen optischen Modellen (Raytracer, konstantes G(x,y,z)) und
unterschiedlich dimensionierten Subdoméanen (1D, 2D, 3D). ¢ entspricht der verwendeten Licht-
intensitat des AM1.5G-Spektrums.

Optical model 0 Jph Jsc Vo FF n

(uc-Si:H PIN) [mMW/cm?] [mA/cm?] [mA/lcm?]  [V] [%] [%0]
1D Raytracer 100 18.4 17.9 0506 69 6.3
1D Raytracer 131 24.1 235 0518 70 85
1D konstantes G(X,y,z) 24.1 23.5 0518 70 85
2D Raytracer 100 24.1 23.5 0518 70 85
3D Raytracer 100 25.7 25.2 0545 81 111
1D konstantes G(X,y,z) 25.7 25.1 0521 70 9.1

Vc-Anstieg von mehr als 30 mV ist daher nicht sofort nachvollziehbar. Der Unterschied zur
vergleichbaren 1D-Modellierung mit entsprechender konstanter optischer Generationsrate kann
durch die nicht sehr fein gewéhlte Gitterstruktur (mesh) des 3D-Modells erklart werden. Sehr
viel feinere Gitterstrukturen konnten fur diese Arbeit jedoch nicht realisiert werden, da entweder
die Simulationszeit zu groRe Dimensionen annimmt oder der verwendete RAM-Speicher (64
GB) der Simulationsrechner nicht ausreichend ist. Es kann daher festgehalten werden, dass die
Genauigkeit, aber auch die Rechenzeit von 3D-Domaénen sehr stark vom der Gitterausdehnung

abhangt, was ein Nachteil gegeniiber der 2D-Modellierung ist.

Tabelle 9 zeigt die Simulationsergebnisse von unterschiedlich dimensionierten mikromor-
phen Tandemsolarzellen und die verwendeten intrinsischen Schichtdicken d,.si.ng bzw. dyc-sin).
Die Werte in Klammern wurden mit Hilfe eines 1D-Modells und konstanter optischer Generati-
onsrate berechnet, um charakteristische Kenngrof3en je, Vo, und FF ohne die oben gezeigte Ab-
weichung von 3D-Gitterstrukturen zu erhalten. Aufgrund des Lichtstreueffekts an den rauen
Grenzflachen (light trapping) der 2D- und 3D-Modelle werden mehr photogenerierte Ladungs-

trager innerhalb der pc-Si:H(i)-Schicht erzeugt. Daher ist in diesen beiden Fallen eine deutlich
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Tabelle 9: Ubersicht zur Simulation von mikromorphen Tandemsolarzellen fiir unterschiedlich
dimensionierte Simulationsdomanen mit den intrinsische Schichtdicken da-si:nug) bzw. dycsing) und
den photogenerierten Stromdichten in den i-Schichten jpn, a-si:z(i) BZW. jph, pe-siHi)-

Parameter Einheit 1D-Simulation 2D-Simulation 3D-Simulation
da—Si:H(i) nm 120 210 250
duc-Si:H(i) nm 1500 1500 1500

jph, a-Si:H(i) mA/cm?2 9.1 11.4 12.2

jph, Le-SizH(i) mA/cm? 9.1 114 12.1
Jsc mA/cm? 9.1 11.4 (12.2)
Ve V 1.296 1.327 (1.333)

FF % 76 73 (73)
n % 9.0 11.1 (11.9)

dickere a-Si:H(i)-Schicht als im 1D-Modell nétig, um eine Stromanpassung der beiden Subzel-
len zu erhalten. Die Stromanpassung wird deutlich durch die gleichen Werte der photogenerier-
ten Stromdichte innerhalb der i-Schichten jyn a-si:ngy UNd jon ue-si:ngy- Bei der Betrachtung der cha-
rakteristischen KenngroRen js, Vo und FF wird offensichtlich, dass sich diese aufgrund der
unterschiedlichen a-Si:H(i)-Schichtdicke in 1D, 2D oder 3D deutlich unterscheiden. Hier ist die
Schichtdicke von 250 nm des 3D-Modells deutlich realistischer im Vergleich zu experimentel-
len Tandemsolarzellen, wie sie auch im Forschungsinstitut hergestellt werden [91].

6.4 Zusammenfassung

Die Ergebnisse dieses Abschnitts haben die Einflisse der Lichtstreuung von Asahi-U Sub-
straten auf simulierte IV-Hellkennlinien von amorphen und mikrokristallinen Silizium-
solarzellen sowie der entsprechenden Tandemstruktur gezeigt. Die Untersuchungen ergaben,
dass die KenngrofRen js., Vo und FF bei gleicher Gesamtabsorption sowohl vertikal als auch
lateral nahezu unabhéngig vom konkreten Generationsratenprofil sind. Der Grund dieses Ver-
haltens liegt in der ausreichend grofen Ladungstragermobilitat und den relativ geringen
Schichtdicken. Dadurch erreichen nahezu alle photogenerierten Ladungstrager innerhalb der
intrinsischen Schicht die entsprechenden dotierten Schichten und kénnen aus der Solarzellen-
struktur extrahiert werden. Eine weitaus hohere Relevanz als die lateralen Unterschiede des
Generationsratenprofils kann hingegen der absoluten Anzahl der photogenerierten Ladungstra-
ger, die pro Zeiteinheit innerhalb der Halbleiterschichten erzeugt werden, zugeschrieben wer-
den. Es wurde gezeigt, dass aufgrund des Lichtstreueffekts an den rauen Grenzflachen die Kurz-
schlussstromdichte deutlich erhéht wird. Im Speziellen muss fir die Modellierung von Tandem-
strukturen dieser Effekt moglichst prazise simuliert werden, da erst dadurch eine Voraussage

der optimalen Schichtdickenanpassung mit Hilfe der Simulation erfolgen kann. Wie gezeigt, ist
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bei der Verwendung von 3D-Simulationsdoménen und importierten AFM-Oberflachen-
topographien der berechnete Photostrom am gréfiten, was seinen Ursprung in der zusétzlichen
Raumrichtung gegentiber 2D-Simulationsdomanen hat. Daher sollte fiir die optische Modellie-
rung und Verwendung der Raytracer-Methode auf 3D-Simulationen zuriickgegriffen werden, da
diese die reale Solarzellenstruktur genauer abbilden kénnen. Fir die elektrische Modellierung
ist es allerdings ausreichend die berechneten Generationsraten auf 1D-Doménen zu reduzieren,
um verlassliche 1V-Hellkennlinien zu erhalten und somit nicht an die Grenzen der zur Verfi-
gung stehenden Rechenleistung der verwendeten Computer zu stoflen. Um dennoch vollstandig
gekoppelte photoelektrische Simulation mit dreidimensionalen Simulationsdomanen durchfiih-

ren zu kénnen, wird in Kapitel 7 die Verwendung von elektrischen Subdomanen vorgestellt.
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7 Verwendung von Subdomanen zur

elektrischen 3D-Modellierung

Die Anzahl der Gitterpunkte fur die im vorherigen Abschnitt 6 gezeigten 1D- und 2D-
Simulationsdomanen liegt im Bereich von 1.000 bis 20.000, was eine Rechenzeit von wenigen
Sekunden bis mehreren 10 Minuten zur Folge hat. Fir 3D-Simulationsdoménen hingegen
wachst die Anzahl der virtuellen Gitterpunkte umso rascher an, je feiner die Auflésung der
Grenzflachenstrukturen aus den AFM-Aufnahmen und je groRer die Volumenausdehnung in x-
und y-Richtung sind. Fir die optische Simulation muss die Auflésung so klein wie méglich und
die Volumenausdehnung der virtuellen Probe so groR wie mdglich sein, um sowohl die Licht-
streuung an den rauen Grenzflachen korrekt berechnen zu kénnen als auch die Berechnungsfeh-
ler aufgrund der Randeffekte zu minimieren. Es hat sich allerdings herausgestellt, dass die elek-
trische Modellierung mit den relativ groflen und gitterpunktereichen Simulationsdoménen der
Optik nur extrem zeitaufwendig bis tberhaupt nicht durchgefiihrt werden kann. Der Grund hier-
fir liegt in der begrenzten Speicherkapazitit der Simulationsrechner und der maximalen Gitter-

punktanzahl von 200.000 seitens der Simulationssoftware Sentaurus TCAD.

In diesem Abschnitt wird eine neue Strategie beziiglich der Kopplung von optischer und
elektrischer Modellierung vorgestellt, mit der sich die Simulationszeiten durch die Verwendung
von Subdoménen erheblich verringern lassen und die eine exaktere Berechnung von Solarzellen
mit aufgerauten TCO-Oberflachen zulédsst. Mit dieser Strategie der Modellierung von Dinn-
schichtsolarzellen auf rauen Substraten kann die AFM-Auflésung der TCO-Oberflache wesent-
lich hoher gewahlt werden als im vorherigen Abschnitt 6 gezeigt. Ein Vergleich von simulierten
und experimentell gemessenen Hellkennlinien von a-Si:H p-i-n Solarzellen wird aufgezeigt und

die Streubreite der experimentellen Kennlinien wird diskutiert.
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7.1 Simulationsdetails

Fur die optische Modellierung wurde die FDTD-Methode verwendet, deren Ergebnisse mit
der Raytracer-Methode im Folgenden verglichen werden, um die Resultate der berechneten
Generationsrate aus Kapitel 6 einordnen zu konnen. An den Seitenflichen der 3D-
Simulationsdomane gelten periodische Randbedingungen bezuglich der Optik. Die Validierung
und weitere Details zur optische Modellierung wurden von Lacombe et al. [21] verdffentlicht.
Die in diesem Abschnitt verwendeten elektrischen Materialparameter und Schichtdicken sind in
Tabelle 10 aufgefihrt.

Tabelle 10: Die fir diesen Abschnitt 7 verwendeten elektrischen Parameter und Schichtdicken.

Parameter a-Si:H(p) a-Si:H(i) a-Si:H(n)
Neot [cm?] 10" 10" 10"
Xo [eV] 3.9 3.9 3.9
Egep [eV] 1.75 1.75 1.75
Ny, N, [cm?] 2.5:10% 2.5:10% 2.5:10%
Nep [eViem?) 10" 10" 10
Cap [eV] 0.2 0.2 0.2

U [eV] 0.3 0.3 0.3
o ] 10 10" 10
ol [cm?] 107" 10" 10"
N [eV?'em™] 10% 10% 10%
Evo [meV] 167 50 167
ELo [meV] 83.5 25 83.5
Orot [cm?)] 10 104 10%
o [cm?] 510" 5-10™ 510"
He [cm2 V'isT] 5 20 5

Hn [cm2 VisT] 1 5 1
Schichtdicke [nm] 7 420 25

7.2 Ergebnisse und Diskussion

Optische Simulation

Abbildung 34a zeigt das berechnete Generationsratenprofil der FDTD-Simulation an einer
3D-Simulationsdoméne mit der internen Grenzflachenstruktur der AFM-Messung aus Abbil-

dung 29. Die Ausdehnung der a-Si:H p-i-n Solarzellenstruktur in x- und y-Richtung betrégt fir
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4 Ambient

Silver

a-Si:H(n)
a-Si:H(j)
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EQE & reflection
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Abbildung 34: (a) Optische Simulationsdomaéne einer a-Si:H p-i-n Solarzelle auf Asahi-U Substrat.
Die interne Grenzflachenstruktur entspricht einem 1.5 pm x 1.5 pm Ausschnitt der AFM-Messung
aus Abbildung 29. In den Siliziumschichten ist die berechnete Generationsrate dargestellt, wobei
deren Grofdenordnung der Legende in Abbildung 35 entspricht. (b) Gegeniiberstellung von experi-
mentell bestimmter EQE bzw. Reflexion (rote Rechtecksymbole) und simulierter optischer EQE
bzw. Reflexion (blaue Kreissymbole). [21]

die optische Domane 1.5 pum x 1.5 um. Diese Dimensionierung ist notwendig, um die Licht-
streueigenschaften der rauen Grenzflachen mit experimentellen ADF-Messungen (angular dis-
tribution function) vergleichen zu kénnen [21]. Es gilt flr die optische Modellierung daher: Je
groRer die Domanenausdehnung, desto exakter die Nachbildung der Lichtstreuung. Dass die
hier verwendete Simulationdoméane zu relativ guten Ubereinstimmungen von experimentellen
Ergebnissen der Reflexion und EQE fuhrt zeigt Abbildung 34b. Allerdings entsprechen die Si-
mulationsergebnisse der optischen EQE ohne Berlicksichtigung von Rekombinationsprozessen
in der i-Schicht. Die Gesamtdicken der a-Si:H Schichten wurden mit Hilfe von FIB-Schnitten
und REM-Aufnahmen bestimmt und in der Umsetzung der Simulation nicht weiter angepasst,

was die leichten Unterschiede in den Interferenzmaxima und —minima erklart.

Um einen Vergleich der optischen Generationsratenmodelle Raytracer und FDTD zu erhal-

ten, sind in Abbildung 35 zwei Querschnitte der Struktur abgebildet. Es wird deutlich, dass die
beiden Profile lokale Unterschiede aufweisen, jedoch ist der Trend der erhéhten Generationsrate
in TCO-Senken bei beiden Methoden deutlich zu erkennen. Der vergroRerte Kreisausschnitt
zeigt jedoch, dass insbesondere mit der Raytracer-Methode in der p-Schicht niedrigere Genera-
tionsraten berechnet werden als mit Hilfe der FDTD-Methode. Zudem ist bei der FDTD-
Methode das Generationsratenprofil kontinuierlicher. Da mit FDTD zudem Interferenzeffekte
berticksichtigt werden kénnen, empfiehlt es sich diese Methode als Standard in der Modellie-

rung von Diinnschichtsolarzellen festzulegen. Um elektrische Einfliisse oder eine Abschatzung
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Abbildung 35: Querschnitte der 3D-Simulationsdoméane einer a-Si:H p-i-n Solarzelle an der Stelle
y = 750 nm und die berechneten optischen Generationsraten mit der Raytracer- und der FDTD-
Methode.

von neuen Strukturen zu erhalten ist die wesentlich schnellere Raytracer-Methode jedoch meist
ausreichend. Wie im vorherigen Abschnitt 6 gezeigt ist die Anzahl der photogenerierten La-
dungstrager entscheidend und nicht deren lokale Verteilung. Leichte Diskrepanzen verfalschen

die Ergebnisse der elektrischen Modellierung von 1V-Hellkennlinien daher nicht wesentlich.

Elektrische Simulation

Sentaurus TCAD zerlegt die virtuelle Simulaionsdoméne in viele finite Elemente mit Hilfe
eines Gitternetzes (mesh). Die Spezifikation der Gitterstruktur ist ausschlaggebend fiir die Ge-
nauigkeit der elektrischen Simulation. Ist die Gitterstruktur zu grob gewéhlt, so wird die Genau-
igkeit dadurch reduziert oder das numerische Naherungsverfahren konvergiert nicht. Fir die
optische Simulationsdoméne aus Abbildung 34a konnte kein zufriedenstellendes Gitternetz fiir
die elektrische Simulation gefunden werden, da ein zu grobes Gitternetz beachtliche Berech-
nungsfehler des Ladungstragertransports und der Rekombinationsrate zur Folge hat, wie auch
die 3D-Simulation in Abschnitt 6.3 zeigt. Simulationsdomdnen mit sehr feinen Gitternetzen
hingegen kdénnen mit den zur Verfugung stehenden Simulationsrechnern nicht berechnet wer-
den. Bei der Verwendung von Subdomdnen werden nur Teile aus der optische Simulationsdo-
méne extrahiert, wie in Abbildung 36a zu sehen. Zum einen wird die Ausdehnung in y-Richtung
mit einer variablen Breite w reduziert, die langere Seite in x-Richtung betragt hier weiterhin 1.5
pm. Zum anderen werden nur die Siliziumschichten beriicksichtigt und alle weiteren Schichten

vernachléssigt. Fur die elektrische Kontaktierung konnen die freiliegenden rauen Oberflachen
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7.2 ERGEBNISSE UND DISKUSSION

05
qum]

Abbildung 36: (a) Fir die elektrische Simulation erstellte Subdomine der optischen 3D-
Simulationsdoméne aus Abbildung 34a. (b) Drei Subdoméanen mit interpolierter Generationsrate an
unterschiedlichen y-Positionen und jeweils einer y-Ausdehnung von 100 nm.

der dotierten Schichten mit idealen elektrischen Kontakten versehen werden, was den elektri-
schen Widerstand der urspriinglichen Kontaktschichten aus TCO und Silber vernachldssigt.
Allerdings ist dieser in vertikaler Richtung bei den hier verwendeten Schichtdicken sehr klein

und daher vernachlassigbar.

Auf das Volumen der erstellten Subdomane kann im darauffolgenden Schritt die vorher be-
rechnete Generationsrate bertragen werden. Abbildung 36b zeigt drei Subdoménen mit einer
Breite w = 100 nm an unterschiedlichen y-Positionen mit dem entsprechenden Generationsra-
tenprofil aus Abbildung 34a. Im Folgenden wird der Einfluss des reduzierten VVolumens der
Siliziumschichten beziiglich der Genauigkeit der elektrischen Modellierung dargestellt. Hierflr

wird die Breite w der mittleren Subdomane (y = 0.750 um) variiert. Abbildung 37 zeigt die
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Abbildung 37: Die charakteristischen Kenngrofden der simulierten Subdomane als Funktion der
y-Ausdehnung w.
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7 VERWENDUNG VON SUBDOMANEN ZUR ELEKTRISCHEN 3D-MODELLIERUNG

charakteristischen Parameter der simulierten Hellkennlinien als Funktion der Breite w. Fir alle
Werte kann eine Sattigung ab einer y-Ausdehnung von mehr als 40 nm verzeichnet werden.
Dies kann damit erkl&rt werden, dass einerseits ab einem gewissen Volumenanteil hinreichend
Uber die lokalen Unterschiede der optischen Generationsrate gemittelt wird. Andererseits stellen
sich ab einer gewissen Doménenausdehnung gleichbleibende Gitterpunktabstdnde in den ein-
zelnen Regionen ein. Diese werden vom Benutzer der Simulationssoftware durch die VVorgaben
von maximalen und minimalen Gitterpunktabstédnden in x-, y- und z-Richtung festgelegt, wobei
das endgultige Gitternetz unter Beriicksichtigung der festgelegten Kriterien mit Hilfe der Soft-
ware und des implementieren Mesh-Generators (snmesh) berechnet wird. Die in diesem Ab-
schnitt verwendeten Wertebereiche von minimalen und maximalen Gitterpunktabstédnden sind in
Tabelle 11 aufgefiihrt. Die Simulationszeit der elektrischen Modellierung von Subdomanen mit
einer Breite w = 100 nm und den in Tabelle 11 aufgefihrten Wertebereiche der Gitterpunktab-
stédnde liegt im Bereich von 10-20 Minuten und kann somit als Standard fiir weitere Simulatio-

nen festgehalten werden.

Tabelle 11: Verwendete Wertebereiche der minimalen und maximalen Gitterpunktabstande, wel-
che als Eingangsparameter des verwendeten Mesh-Generators (snmesh) dienen. Axmax symbolisiert
dabei den Maximalwert und Axmin Minimalwert der Gitterpunktabstdnde in x-Richtung (y- und z-
Richtung analog). Der Wert w entspricht der variablen Subdoméanenausdehnung in y-Richtung.

) ) AXmax Aymax AZmax AXmin AYmin AZmin
Materialregion
[nm] [nm] [nm] [nm] [nm] [nm]
a-Si:H(p) 1500 w 10 1 1 1
a-Si:H(i) 1500 w 20 1 1 1
a-Si:H(n) 1500 w 10 1 1 1

Aufgrund der dreidimensionalen Struktur der virtuellen Solarzelle weist die Generationsrate
lokale Unterschiede auf und ist abhéngig von der TCO-Struktur. Um eine durchschnittliche
Strom-Spannungs-Charakteristik der gesamten optischen Subdomane aus Abbildung 34a zu
erhalten, zeigt Abbildung 38a die simulierten 1VV-Hellkennlinien der drei Subdoménen aus Ab-
bildung 36b. Der Vergleich von drei experimentell bestimmten IV-Hellkennlinien mit entspre-
chender Solarzellenstruktur zeigt eine sehr gut Ubereinstimmung, was den verwendeten elektri-
schen Parametersatz und die optische Modellierung mit Hilfe der FDTD-Methode an importier-

ten AFM-Topographiemessungen validiert.

Jedoch muss eine gute Ubereinstimmung der simulierten Ergebnisse mit experimentell er-

mittelter 1\VV-Charakteristik einer Solarzelle aus dem Herstellungsprozess nicht notwendigerwei-
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Abbildung 38: (a) Drei experimentelle und drei mit Subdoménen simulierten IV-Hellkennlinien.
Insbesondere die experimentelle Kennlinie IV_7Z62_15 (rote durchgezogene Linie) und die model-
lierte Subdomine bei y = 0.750 pm zeigen eine gute Ubereinstimmung. (b) Vergleich der gemittel-
ten [V-Hellkennlinien (Linien) von acht realen Solarzellen aus einem Herstellungsprozess und den
drei Subdomaénen aus (a). Die Fehlerbalken entsprechen den ermittelten Standardabweichungen.

se das gesamte Experiment widerspiegeln. Abbildung 38b zeigt die durchschnittliche V-
Hellkennlinie der drei modellierten Subdoménen (schwarze Linie). Die Fehlerbalken entspre-
chen den berechneten Standardabweichungen und sind ein Indiz flr die relativ kleinen Unter-
schiede der endgiltigen Simulationsresultate bezuglich der Subdoménenposition. Desweiteren
ist die gemittelte 1V-Hellkennlinie von acht experimentell bestimmten Strom-Spannungs-
Charakteristiken und deren Standardabweichung abgebildet. Die acht Solarzellen wurden ge-
meinsam auf ein 10 x 10 cm? Substrat abgeschieden, so dass die experimentell ermittelten
Schichtdicken und TCO-Oberflachenstruktur fiir alle Simulationsdoméanen gleich gesetzt wur-
den. Die Standardabweichungen im Bereich des Maximum-Power-Point zeigen die relativ gro-
Ren Schwankungen der elektrischen Materialeigenschaften von experimentellen a-Si:H Schich-
ten, die mit Hilfe der PECVD-Technologie am EWE-Forschungszentrum fiir Energietechnolo-
gie e.V. abgeschieden wurden. Die Homogenitatsschwankungen bezuglich der Dicke und Stor-
stellendichte deponierter Absorberschichten konnten in Kapitel 4 bereits erfolgreich interpretiert
und eingeschéatzt werden. Es empfiehlt sich daher fur die elektrische Simulation Wertebereiche
fir die elektrischen Eingangsparameter zu definieren, um eine verl&ssliche Prognose von Strom-
Spannungs-Kennlinien erstellen zu kdnnen. Die AFM-Topographiemessung an einer Stelle des
Asahi-U Substrates, mit einem lateralen Messbereich von 1.5 pm x 1.5 pm, ist fur die optische
Simulation hingegen ausreichend, so dass das durchschnittliche Strukturprofil gentligend be-
ricksichtigt wird. Dies wird durch die relative kleine Standardabweichung im Kurzschlussfall

der experimentellen und simulierten Hellkennlinien bestéatigt.
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7 VERWENDUNG VON SUBDOMANEN ZUR ELEKTRISCHEN 3D-MODELLIERUNG

7.3 Zusammenfassung

Die vollstandig gekoppelte optische und elektrische Simulation von dreidimensionalen Si-
mulationsdomanen ist im Vergleich zu 1D- und 2D-Simulationen eine sehr rechenintensive
Methode, was in deren Umsetzung an die Grenzen der zur Verfligung stehenden Rechenleistung
stoBen kann. Diese Problematik wurde anhand von 3D-Doménen diskutiert, deren Grenzfla-
chenstrukturen experimentell ermittelten AFM-Messungen entsprachen. Eine soft- und hard-
warebedingte Limitierung der Domanenausdehnung liegt am benétigten Gitternetz, welches die
virtuelle TCAD-Doménenstruktur in finite Elemente zerlegt. Mit steigender Anzahl der Gitter-
punkte verlangern sich die Rechenzeiten entsprechend bis zur Unlésbarkeit des mathematischen
Problems. Fir die optische Modellierung ist fur diese Art von Simulationsdoménen mit inte-
grierter AFM-Grenzflachenstruktur eine laterale Ausdehnung von mehr als einem Mikrometer
notwendig, um die Lichtstreueigenschaften rauer Asahi-U Substrate mit Hilfe der FDTD-
Methode exakt abzubilden. Fir die elektrische Modellierung kénnen Domé&nenausdehnungen
dieser GroéRenordnungen mit einem ausreichend feinen Gitternetz nicht ohne weiteres erstellt
werden, ohne die Grenze der softwarebedingten maximalen Gitterpunktanzahl zu (iberschreiten.
Es wurde daher fiir die elektrische Modellierung eine neue Strategie mit Hilfe von elektrischen
Subdomanen entwickelt, die lediglich einen Teil des urspriinglichen optischen Simulationsdo-
manenvolumens berticksichtigen, so dass die Anzahl der Gitterpunkte deutlich verringert wer-
den kann. Der Vergleich von simulierten 1\VV-Hellkennlinien und experimentellen Daten fiihrte
zu einer sehr guten Ubereinstimmung und Validierung der Subdomanenstrategie. Zudem wurde
die Interpretation von elektrischen Simulationsergebnissen und deren Vergleichbarkeit mit ex-
perimentellen Messungen diskutiert. Hieraus folgte, dass die Modellierung mit einem festen
elektrischen Parametersatz nicht ohne weiteres den gesamten Herstellungsprozess der PECVD-
Technologie abbilden kann. Mdégliche Schwankungen von Homogenitat und Qualitat der abge-
schiedenen Schichten mussen in der elektrischen Simulation, wie in Kapitel 4 beschrieben, be-
ricksichtigt werden. Die AFM-Topographiemessung an giner Stelle des Asahi-U Substrates, mit
einem lateralen Messbereich von 1.5 um x 1.5 pm, ist fiir die optische Simulation hingegen
ausreichend, was durch die relativ kleine Standardabweichung von experimentellen und simu-

lierten Kurzschlussstromdichten gezeigt werden konnte.
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8 a-Si:H p-i1-n Solarzellen auf TCO-

Nanosaulenstrukturen

In diesem Abschnitt werden 2D- und 3D-Simulationen von a-Si:H Solarzellen auf nanosdu-
lenstrukturierten TCO-Oberflachen prasentiert. Es wird gezeigt, welchen Einfluss die Geometrie
von dicht gepackten Nanosdulenstrukturen auf die Lichtstreuung innerhalb der Halbleiterschich-
ten und somit auf die Hellkennlinie von Dinnschichtsolarzellen hat. AuRerdem erfolgt die Dar-
stellung von Verringerungen der Leerlaufspannung und des Fullfaktors aufgrund des isotropen
Wachstums der Halbleiterschichten, falls die Nanosaulenstrukturen nicht dicht gepackt auf dem

Substrat aufgebracht werden und Zwischenrdume auftreten.

8.1 Experiment

ZnO-Nanosaulen kdnnen mittels eines elektrochemischen Abscheideprozesses auf einem
Glassubstrat, welches bereits eine gesputterte ZnO-Schicht als Saatschicht besitzt, hergestellt
werden. Eine detaillierte Beschreibung des Herstellungsprozesses beschreiben Tena-Zaera et al.
[92]. Die Nanosdulensubstrate wurden in Kooperation mit der Universitat Bremen hergestellt,
die Halbleiter- und Metallschichten wurden am EWE-Forschungszentrum abgeschieden [93].
Der durchschnittliche Durchmesser der Nanosdulen (NR: nanorod) kann durch die
Prozessierungsdauer beeinflusst werden und ist fiir die verschieden hergestellten Proben in Ta-

belle 12 zusammengefasst.

Tabelle 12: Substratinformationen und intrinsische Schichtdicken verschiedener hergestellter
a-Si:H p-i-n Solarzellen.

. durchschnitt-
Prozessierung-

Probennummer TCO licher NR- i-Schicht
dauer
Durchmesser
REF1 geétztes ZnO - - 300 nm
REF 2 geétztes ZnO - - 100 nm
NR1 ZnO-Nanosaulen 1 Stunde ~ 100 nm 300 nm
NR2 ZnO-Nanosaulen 2 Stunden ~ 200 nm 300 nm
NR3 ZnO-Nanoséulen 1 Stunde ~ 100 nm 200 nm
NR4 ZnO-Nanoséulen 1 Stunde ~ 100 nm 100 nm
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8 A-SI:H P-1-N SOLARZELLEN AUF TCO-NANOSAULENSTRUKTUREN

Abbildung 39a und Abbildung 39b zeigen REM-Aufnahmen der hergestellten Nanoséulen-
oberflachen NR1 und NR2, die sich in der Prozessierungsdauer unterscheiden. Daraus wird
ersichtlich, dass der durchschnittliche Nanosdaulendurchmesser von Probe NR2 im Vergleich zu
Probe NR1 erheblich groRer ist. Desweiteren unterschieden sich die beiden Proben in der Dichte
ihrer Nanoséulenstruktur und somit in der Rauigkeit der Oberflache. Die teilweise weniger dicht
gepackte Nanosédulenstruktur von Probe NR2 hat einen signifikanten Einfluss auf die Solarzel-
leneffizienz, was im Zusammenhang mit zweidimensionalen Simulationen im Abschnitt 8.3
genauer diskutiert wird. Dartiber hinaus ist in Abbildung 39c die Oberflache eines 300 nm di-
cken a-Si:H p-i-n Schichtstapels zu sehen, der auf das Substrat NR1 abgeschieden wurde. Die
Aufnahme zeigt eine Stelle ohne aufgedampften Silber-Riickkontakt. Es ist deutlich zu erken-
nen, dass die Nanosaulenstruktur komplett mit einer geschlossenen Schicht aus amorphem Sili-
zium Uberzogen ist, was aufgrund des isotropen Wachstums der Halbleiterschichten durch den
verwendeten PECVD-Prozess eine Oberflachengléattung zur Folge hat. Das isotrope Wachstum
héngt mit den verwendeten Prozessparametern zusammen [94] und wird flir die Simulation als
ein konstantes Schichtwachstum bezlglich der Oberflachennormalen angesetzt. Abbildung 40
zeigt REM-Aufnahmen von FIB-Schnitten zur Verifizierung des isotropen Wachstums von
a-Si:H Schichten, die mit Hilfe der PECVD-Technik am EWE-Forschungsinstitut auf TCO-
Substrate abgeschieden werden. Die linke Abbildung offenbart im Querschnitt das isotrope
Wachstum einer a-Si:H Abscheidung an einer TCO-Kante. Die a-Si:H Schicht zeigt senkrecht
zur TCO-Schicht eine nahezu identische Schichtdicke, so dass die Annahme des isotropen
Wachstums als richtig angenommen werden kann. Vergleicht man Wachstumseigenschaften der
abgeschiedenen Silberschicht, die mit Hilfe der Elektronenstrahlverdampfung deponiert wurde,
wird ein anisotropes Wachstum durch die verminderte Schichtdicke an der Flanke der Kanten-
struktur deutlich. Grund ist der gerichtete Verdampfungsstrahl bei dieser Technik. Die rechte
Abbildung zeigt den Querschnitt von Probe NR4. Auch hier ist das isotrope Wachstum der
a-Si:H Schicht auf den TCO-Nanoséulen deutlich sichtbar.
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8.1 EXPERIMENT

Abbildung 39: Aufnahmen eines hochauflésenden Rasterelektronenmikroskops (Probenneigung:
45°) von (a) der Nanosdulenoberflache von Probe NR1, (b) der Nanosdulenoberflache von Probe
NR2, (c) der Oberflache der abgeschiedenen a-Si:H Schichten ohne Silber-Riickkontakt und (d) der
nasschemisch geatzten TCO-Oberflache (REF1 & REF2).

Glass

Abbildung 40: REM-Aufnahmen von FIB-Schnitten zur Verifizierung des isotropen Wachstums von
a-Si:H Schichten an einer TCO-Kante (links) und auf der TCO-Nanosédulenstruktur NR4 (rechts).
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8.2 Simulationsdetails

—— 3D-Simulationdomane

(TCO-Nanoséule

A

TCO

Abbildung 41: Einheitszelle der dreidimensionalen Simulationsdomane mit (links) und ohne
(rechts) a-Si:H p-i-n Solarzelle.

Fur den ersten Simulationsabschnitt werden die verschiedenen Nanosaulendurchmesser und
die damit verbundene Kriimmung berticksichtigt. Abbildung 41 zeigt reprasentativ eine dreidi-
mensionale Simulationsdoméne mit (links) und ohne (rechts) der weiteren Silber- und a-Si:H
Schichten. Das TCO-Halbellipsoid auf der flachen TCO-Saatschicht verkorpert in diesem Fall
die durchschnittliche Form einer Nanosdule, wobei die Geometrie der Ellipsoide anhand der
REM-Aufnahmen aus Abbildung 39 und Abbildung 40 in Abhéngigkeit von den durchschnittli-
chen Nanosaulendurchmessern (Tabelle 12) abgeleitet wurde. Wie die Messungen in Abbildung
40 zeigen, kann zudem ein isotropes Wachstum der Halbleiterschichten angenommen werden.
Daher ist die Form der Halbellipsoide fiir die abgeschiedenen a-Si:H Schichten so angepasst,
dass die jeweilige Schichtdicke bezliglich der Oberflachennormalen konstant ist. Eine Bestati-
gung dieser Annahme legt zudem Abbildung 39c dar, bei der sich ebenfalls die Krimmung der
aufgebrachten Halbleiterschichten gegentiber der urspriinglichen Substratoberflachenstruktur
deutlich vergroBert. Aufgrund der gesetzten Randbedingungen von 100% Reflexion der vertika-
len AuBenflachen simuliert dieses Modell sehr dicht gepackte Nanosdulenstrukturen und ist
vergleichbar mit Oberflachenstruktur der Probe NR1. Insbesondere die Auswirkungen der
Lichtstreueigenschaften in Abhéangigkeit der Nanosdulendurchmesser werden mit diesem Mo-
dell im Folgenden nédher untersucht. Die Simulationsdetails sind zudem vergleichbar mit denen
in den Kapiteln 6 und 7 gezeigten a-Si:H p-i-n Solarzellen auf Asahi-U Substraten, da die

Rauigkeiten der Substratoberflachen in den gleichen GrolRenordnungen liegen.
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2D-Simulationdomanen
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Abbildung 42: Zwei Beispiele der zweidimensionalen Simulationsdoméane mit einem Nanosaulen-
abstand Adnr von 300 nm (links) und 700 nm (rechts). Die abgebildeten Doménen zeigen dieselbe
Nanosaulenhohe hyr =300 nm und eine intrinsische Schichtdicke da.si:ug = 300 nm.

Im zweiten Simulationsabschnitt liegt der Fokus auf den elektrischen Solarzelleneigenschaf-
ten auf Nanosdulenstrukturen mit deutlichen Abstanden zu ihren Nachbarn. Ein experimentelles
Beispiel flr weniger dicht gepackte Nanosaulenstrukturen zeigt die REM-Aufnahme der Probe
NR2 in Abbildung 39b im Vergleich zu Probe NR1 in Abbildung 39a. Abbildung 42 zeigt zwei
Beispiele der fur diese Untersuchung erstellten zweidimensionalen Simulationsdomanen, wobei
die Nanoséulenabstande Adyr variieren. Aufgrund des auch hier verwendeten isotropen Wachs-
tums der Halbleiterschichten kann es wie in der linken Abbildung vorkommen, dass sich der
Zwischenraum der zwei Nanosaulen komplett mit intrinsischem a-Si:H fillt. Erst wenn der Ab-
stand Adyr mehr als das Doppelte der a-Si:H(i)-Schichtdicke betrégt, kdnnen die a-Si:H(n)- und
Silberschichten ebenfalls in die Zwischenrdume abgeschieden werden (Abb. rechts). Im Gegen-
satz zur 3D-Simulation wird hier auf die Krimmung der Nanosdulenspitzen und somit die
Lichtstreuung verzichtet, da lediglich rechteckige Strukturen fir die Nanosaulenabbildung ver-
wendet werden. Allerdings soll die 2D-Modellierung die Auswirkungen der rdumlichen Nano-
sdulenverteilung und deren Hohe auf die elektrischen Solarzellenparameter verdeutlichen und
diese Klar von Lichtstreueffekten entkoppeln. So werden nicht zwei Effekte miteinander ver-

mischt und die Interpretation der Simulationsergebnisse wird dadurch wesentlich erleichtert.

Fur die optischen Simulationen wurde in diesem Kapitel die Raytracer-Methode verwendet,
so dass Interferenzeffekte nicht berticksichtigt werden. Die elektrische 3D-Modellierung wurde
zudem mit der Strategie von Subdomanen (vgl. Kapitel 7) durchgefiihrt. Somit werden nur die
a-Si:H Schichten und lediglich ein Achtel der urspringlichen optischen 3D-Simulationsdoméane
aus Abbildung 41 (links) berlcksichtigt. Alle weiteren elektrischen Eingangsparameter und
Schichtdicken sind in Tabelle 13 aufgefhrt.
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Tabelle 13: Die flr diesen Abschnitt 8 verwendeten elektrischen Parameter und Schichtdicken.

Parameter a-Si:H(p) a-Si:H(i) a-Si:H(n)

Netot [cm?) 10 10" 10"
Xo [eV] 3.9 3.9 3.9
Egep [eV] 1.75 1.75 1.75
Ny, N_ [cm?] 10* 10 10%
Ngo [eViem™] 108 4.10% 10"
Gap [eV] 0.2 0.2 0.2
U [eV] 0.3 0.3 0.3
oa [em?] 10" 10% 10
ady [cm?] 10™ 10™ 10™
Niail [eV*'em™] 3-10% 3-10% 3-10%
Evo [meV] 167 50 167
ELo [meV] 83.5 25 83.5
oot [em?] 10 10% 10
Tt [en?] 107 10 10
He [cm2 V's™] 5 20 5
Hn [cm2 V's™] 1 5 1
Schichtdicke [nm] 7 -variabel- 25
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8.3 ERGEBNISSE UND DISKUSSION

8.3 Ergebnisse und Diskussion

Abbildung 43a stellt den Vergleich der experimentell bestimmten IV-Hellkennlinien der
Proben Refl, NR1 und NR2 dar. Wie bereits in Tabelle 12 aufgefuhrt, besitzen alle Proben eine
intrinsische Schichtdicke von 300 nm und unterscheiden sich nur in der Beschaffenheit der
TCO-Fensterelektrode. Die IV-Hellkennlinien demonstrieren deutlich die vergleichbare Licht-
streuung des nanoséulenstrukturierten TCOs von Probe NR1 und dem nasschemisch geétzten
TCO der Probe Refl, da die Kurzschlussstrome js. vergleichbare Werte annehmen. Zudem zeigt
die etwas erhohte Leeraufspannung V,. (Steigerung von etwa 20 mV) von Probe NR1, dass
mdgliche negative Grenzflacheneigenschaften bei dieser Art von Nanosdulenstrukturen nicht

auftreten und in der Modellierung nicht zusatzlich beriicksichtigt werden mussen.

Die experimentellen Ergebnisse zeigen bei der Probe NR1 gegenlber der nasschemisch ge-
atzten Probe Refl eine leicht verbesserte Lichteinkopplung. Allerdings ist diese abhéngig von
der Nanosdulenstruktur, wie Probe NR2 zeigt. Diese wurde im selben Prozessdurchlauf wie die
beiden anderen Proben hergestellt, sodass alle drei prasentierten Proben denselben Schichtstapel
(p-i-n) mit identischen Schichtdicken besitzen. Jedoch zeigen alle charakteristischen Kenngro-

Ben js., Voo und FF von Probe NR2 reduzierte Werte gegeniiber der Probe NR1. Der Unter-
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Abbildung 43: (a) Experimentelle IV-Hellkennlinien von a-Si:H p-i-n Solarzellen mit einer 300 nm
dicken intrinsischen Schicht auf nasschemisch gedtztem TCO (Refl: schwarze Rauten) und zwei
unterschiedlichen TCO-Nanosaulenstrukturen (NR1: rote Kreise; NR2: griine Dreiecke). (b) Simu-
lierte IV-Hellkennlinien von a-Si:H p-i-n Solarzellen auf Nanosaulenstrukturen mit verschiedenen
Nanosaulendurchmessern @nr und einer festen intrinsischen Schichtdicke von 300 nm. Zudem ist
die experimentell ermittelte IV-Hellkennlinie von Probe NR1 (rote Linie) abgebildet.
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Abbildung 44: Berechnete Solarzelleneffizienz 1 als Funktion des Nanosdulendurchmessers und der
intrinsischen Schichtdicke. Das blaue X markiert die optimale Kombination aus Nanosaulendurch-
messer und moglichst geringer i-Schichtdicke zur Reduzierung des Staebler-Wronski-Effekts.

schied von Probe NR2 liegt in der langeren Prozessdauer der Nanosdulen-Synthese. Dies fiihrt
zu groReren Nanosaulendurchmessern und einer weniger dicht gepackten Struktur, was in den
REM-Aufnahmen in Abbildung 39b zu erkennen ist. Der Unterschied in jg. ist grofitenteils ver-
knipft mit der Lichtstreuung und deren Einkopplung in die Halbleiterschichten und kann mit
der folgenden 3D-Simulation erklart werden. Die Abweichungen von V,. und FF stehen hinge-
gen in einem engen Zusammenhang mit den elektrischen Solarzelleneigenschaften, auf die mit-

tels der 2D-Simulationen auf Seite 84 ff. eingegangen wird.

Die drei mit der 3D-Simulationsdomane simulierten 1V-Hellkennlinien in Abbildung 43b
manifestieren deutlich den Einfluss der Nanosaulendurchmesser auf die Solarzelleneffizienz,
wobei unter Berticksichtigung des isotropen Wachstums alle Doménen dieselbe intrinsische
Schichtdicke von 300 nm besitzen. Zudem zeigt die Abbildung die Validierung des erstellten
Modells durch eine Ubereinstimmung des Simulationsergebnisses fiir Nanosaulendurchmesser
@nr = 100 nm (rote Kreise) und experimenteller Hellkennlinie der Probe NR1 (rote Linie). Die
weiteren Simulationen mit dem kalibrierten Modell fir unterschiedliche Nanosaulendurchmes-
ser weisen jedoch lediglich Unterschiede in der Kurzschlussstromdichte js. auf, wobei V,. und
FF nahezu unabhéangig bleiben.

Ein bedeutendes Leistungsmerkmal, welches die verbesserte Lichteinkopplung widerspie-

gelt, ist die berechnete Solarzelleneffizienz n, die in Abbildung 44 als Funktion des Nanoséu-
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Abbildung 45: (a) Simulierte IV-Hellkennlinien von a-Si:H p-i-n Solarzellen auf nanosaulenstruktu-
riertem TCO mit konstantem Nanosdulendurchmesser @yr = 100 nm bei variierender i-
Schichtdicke da-sing). (b) Kurzschlussstromdichten jsc als Funktion der i-Schichtdicke. Die schwarze
gestrichelte Linie zeigt den modellierten Trend fiir Nanosdaulendurchmesser von ebenfalls 100 nm
im Vergleich zu experimentell ermittelten Werten (gefiillte Symbole: auf Nanosaulenstrukturen;
nicht-gefiillte Symbole: auf nasschemisch geatzten TCO).

lendurchmessers und der intrinsischen Schichtdicke dargestellt ist. Es wird dadurch offensicht-
lich, dass Nanosdulen mit einem durchschnittlichen Durchmesser von weniger als 100 nm zu
einer starken Abnahme von n fuhren kann. Fir groRere Durchmesser, d.h. fir Durchmesser tiber
200 nm, bleibt n nahezu konstant und verringert sich nur leicht. Ein lokales Maximum der Effi-
zienz ist bei einer i-Schichtdicke von ca. 320 nm und einem Nanosdaulendurchmesser von ca.
130 nm zu erkennen. Berticksichtigt man jedoch, dass sich die lichtinduzierte Degradation von
a-Si:H Solarzellen fiir diinnere a-Si:H(i)-Schichten verringert, so ist die optimale Kombination
von hohen Effizienzen und diinnen i-Schichten von besonderem Interesse. Aufgrund der Simu-
lationsergebnisse kann daher die optimale Kombination fir Nanosaulendurchmesser von ca. 140
nm und einer i-Schichtdicke von ca. 180 nm prognostiziert werden, wobei mit dieser Kombina-
tion immer noch 90 % des Wertes des lokalen Effizienzmaximums erreicht werden und eine
lichtinduzierte Degradation kaum noch zu erwarten ist. Unter Berlicksichtigung der Langzeit-
stabilitat von Silizium-Dinnschichtsolarzellen wird in dieser Kombination ein optimaler Wir-

kungsgrad erreicht.

Abbildung 45a zeigt drei simulierte IV-Hellkennlinien von a-Si:H p-i-n Solarzellen auf iden-
tischen Nanosdulenstrukturen mit einem durchschnittlichen Durchmesser von 100 nm und ver-
schiedenen intrinsischen Schichtdicken. Dunne i-Schichten (dasing = 50 nm) flhren aufgrund
des geringeren Volumens des Absorbermaterials zu einer reduzierten Kurzschlussstromdichte.

Aufgrund der hoheren optischen Generationsrate pro Halbleitervolumen steigt allerdings auch
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Abbildung 46: Berechnete Differenz der Quasi-Fermi-Niveaus von Ldchern und Elektronen
(Ern-Ere) fiir drei Simulationsdoménen mit unterschiedlichen Nanosdulenabstdnden unter Beleuch-
tung und offenen Kontakten.

die Leerlaufspannung [46]. Die Effizienz der Solarzellen verhalt sich somit in Abhangigkeit der
Schichtdicke wie bereits in Abbildung 44 gezeigt.

Um die Simulationsergebnisse weiter zu verifizieren, sind in Abbildung 45b zuséatzliche ex-
perimentelle und simulierte Messdaten der Kurzschlussstromdichte aufgefiihrt. Der berechnete
Trend ist vergleichbar mit den experimentellen Daten von Solarzellen mit variierender
i-Schichtdicke und ist unabhéngig von nasschemisch geétztem (Ref) und nanosaulenstrukturier-
tem (NR) TCOs. In beiden Fallen ist der Effekt der i-Schichtreduktion auf js. etwas ausgepragter
als von der Simulation erwartet. Die hier vorgestellten Nanosdulenstrukturen unterscheiden sich
aufgrund ihres direkten Kontakts von freistehenden Einzelsdulen, wie sie beispielsweise in Pub-
likationen von Vanecek et al. zu finden sind [95]. Wie sich im Folgenden zeigen wird, benétigt
dieses Konzept der sogenannten ,,gefalteten Solarzelle Nanosaulenstrukturen mit einen durch-
schnittlichen Nanoséaulenabstand, der mehr als das Doppelte der Siliziumschichtdicken betrégt,

damit sich die erhdhte Photonenabsorption auch in der Solarzelleneffizienz widerspiegeln kann.

Auf den Effekt unterschiedlicher Nanoséulenabstande bezuglich der elektrischen Transport-
eigenschaften von Dunnschichtsolarzellen wird mit Hilfe der bereits vorgestellten 2D-
Simulationsdomane naher eingegangen. Die Charakteristik der internen Bandverbiegung inner-
halb der intrinsischen Schicht hdngt hauptsachlich vom effektiven Abstand der p- und n-
dotierten Schichten und demzufolge der intrinsischen Schichtdicke ab. Allerdings ist die Vertei-
lung des elektrostatischen Potentials fur die 2D-Simulationsdoméne komplexer als fir eindi-
mensionale Simulationsdoménen, da laterale Unterschiede aufgrund der zusétzlichen Nanoséu-
lengeometrien mit in die Berechnungen einflieen. Aus dem gleichen Grund ist auch die Auf-

spaltung der berechneten Quasi-Fermi-Niveaus (QFN) von Elektronen (Ere) und Locher (Egp)
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Tabelle 14: Aus den simulierten IV-Hellkennlinien berechneten Kurzschlussstromdichten js., Leer-
laufspannungen V,. und Fiillfaktoren FF der drei Solarzellenstrukturen aus Abbildung 46.

Simulationsdoméane Jsc [MA/cm?] Vo [MV] FF [%0]
Abbildung 46a 5.0 795 73
Abbildung 46b 8.2 781 64
Abbildung 46c¢ 11.3 802 73

innerhalb der intrinsischen Schicht im eindimensionalen Fall deutlich einfacher zu interpretie-
ren. Wie bereits in Abbildung 8 auf Seite 14 fir a-Si:H p-i-n Solarzellen unter Beleuchtung und
offenen Kontakten gezeigt, entspricht die Differenz der QFNs (Egp -Er) dem Produkt aus Ele-
mentarladung und Leerlaufspannung [68]. Dies gilt fir den eindimensionalen Fall nahezu in der
gesamten i-Schicht, da Egr. bzw. Eg, fast Uber das gesamte intrinsische Volumen konstant ist.
Bei zweidimensionalen Simulationsdoméanen mit ausgepragten Substratstrukturen gilt dieses
Verhalten allerdings nicht mehr. Drei Beispiele mit derart ausgeprégten Substratstrukturen sind
in Abbildung 46 dargestellt, bei denen die i-Schichtdicke jeweils 300 nm, die Nanos&ulenhdhe
jeweils 600 nm und deren Absténde (a) 200 nm, (b) 600 nm und (c) 700 nm betragen.

Die raumliche Verteilung der QFN-Differenz resultiert aus dem komplexen Zusammenspiel
von Ladungstrégerdrift/-diffusion, optischer Generation und Rekombination, was mit Sentaurus
TCAD numerisch fur die gesamte Struktur geldst werden kann. Die in Abbildung 46 berechne-
ten QFN-Aufspaltungen machen deutlich, dass mit gréfier werdendem Nanoséulenabstand die
Differenz Egj, -Er, in den Zwischenrdumen der S&ulen kleiner wird (vgl. (a) und (b)). Erst im
Falle der gefalteten Solarzelle (c) gelangen die Schichten aus a-Si:H(n) und Silber wieder durch
die verschiedenen Depositionsprozesse in die Nanosaulen-Zwischenrdume, was in einer homo-
generen internen Potentialverteilung resultiert. Der Ladungstrégertransport der photogenerierten
Ladungstréger in der i-Schicht ist somit nicht mehr vornehmlich vertikal, sondern kann an den
Flanken der Nanosdulen ebenso horizontal erfolgen. Dadurch verringert sich der effektive
Transportweg in den Nanosdulen-Zwischenrdumen erheblich, was eine verringerte Rekombina-
tionsrate in diesem Bereich und dementsprechend eine erhdhte Ladungstragerdichte in der qua-
sistationaren Betrachtung zur Folge hat. Die damit verbundene vergroRerte Aufspaltung der
QFNs wird in Abbildung 46¢ durch die erhéhte Differenz wiedergegeben und sorgt wiederum
fur eine erhohte Leerlaufspannung. Aber auch die Kurzschlussstromdichte und der Fullfaktor
der gefalteten Solarzelle erh6hen sich gegentiber des Solarzellentyps (b). Dies wird durch die
Auflistung der charakteristischen KenngrdRen aller drei Simulationsdoménen in Tabelle 14

verdeutlicht.

Abbildung 47 fasst die Resultate weiterer Simulationen mit variierenden Nanosdulenabstan-

den von 0 bis 700 nm beziglich der Leerlaufspannung und des Fillfaktors zusammen. AV,
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Abbildung 47: Berechnete Differenz von V. (schwarze gefiillte Symbole) und FF (rote nicht-gefiillte
Symbole) in Bezug auf Simulationsdoménen mit Nanosdulenabstianden Adnr = 0 als Funktion des
Nanosaulenabstands. Dreieckige Symbole reprasentieren die Ergebnisse fiir Nanosdulenhéhen
hyr = 300 nm und kreisférmige Symbole diejenigen fiir hyg = 600 nm.

(schwarze gefullte Symbole) und AFF (rote nicht-gefullte Symbole) zeigen die Differenzen der
beiden Werte V,. und FF im Hinblick auf die Simulationsergebnisse mit glatten Grenzflachen
als Funktion des Nanosdulenabstands. Fur alle Simulationsdoménen wurde eine intrinsische
Schichtdicke von 300 nm angenommen. Neben dem generellen Absinken von V.. und FF mit
zunehmendem Nanoséulenabstand kann weiterhin beobachtet werden, dass dieser Effekt fir
grolRere Nanosdaulenhéhen hyg ausgepragter erscheint (dreieckige Symbole: hyr = 300 nm; run-
de Symbole: hyr = 600 nm). Im Falle der gefalteten Solarzelle (Abstand der Nanosaulen > 600
nm) hingegen kann in allen vier gezeigten Féllen erneut ein deutlicher Anstieg der beiden
Kenngrofen registriert werden, was durch die oben erwéhnten verbesserten Transporteigen-

schaften zu erklaren ist.

Diese Ergebnisse zeigen klar, dass der Trend von verringertem V,. und FF in beiden Fallen
mit dem vollstandigen Fullen der Nanosaulen-Zwischenrdume mit Absorbermaterial (i-Schicht)
begriindet werden kann, welches aus der verwendeten PECVD-Technik und dem damit verbun-
denen isotropen Wachstum der a-Si:H Schichten folgt. Weiterhin zeigen die Ergebnisse, dass
auch die Hohe der nicht dicht gepackten Nanosdulenstrukturen eine entscheidende Rolle fiir die
charakteristischen Kenngrofien spielt und mit ansteigender Hohe hyr der Einfluss auf V,. und

FF ausgepragter ist. Erst im Falle der gefalteten Solarzelle, also bei einem Mindestabstand der
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Nanosédulen von mehr als dem Doppelten der Siliziumschichtdicken, verbessern sich wieder die
Transporteigenschaften fir die photogenerierten Ladungstréger in der i-Schicht und die Auf-
spaltung der QFN wird wieder maximiert.

Abbildung 48 zeigt die Abhéngigkeit der Leerlaufspannung V. vieler 2D-
Simulationsdomanen mit unterschiedlichen Oberflachenrauigkeiten, bei denen die Nanosaulen-
hohe hyg und deren Abstande Adyg in einem grofRen Wertebereich variiert wurden. Die Oberfla-
chenrauigkeit rms wurde gemaR der folgenden Formel fur Impulsfolgen berechnet [96]:

®NR

= h . -_—
rms NR @NR + AdNR

Abbildung 48 zeigt somit das kontinuierliche Abfallen von V,. mit zunehmender Oberfla-
chenrauigkeit fir Solarzellen mit a-Si:H(i)-Schichtdicken von 300 nm mit konstantem Nanosau-
lendurchmesser @yr = 100 nm. Der Effekt ist umso ausgepragter, je groRer die Nanoséulenhdhe
ausfallt. Allerdings ist fir Rauigkeiten rms =~ 50 nm das Abfallen von V. nahezu vernachldssig-
bar. Diese Beobachtung deckt sich mit den Simulationen aus Kapitel 6, in denen die experimen-
tell bestimmte Oberflachenrauigkeit von ca. 50 nm des Asahi-U Substrates ebenfalls keine ne-
gativen Auswirkungen auf die Solarzelleneffizienz hat. Die Abbildung zeigt daher fiir die expe-
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Abbildung 48: Leerlaufspannung V,. in Abhidngigkeit der Oberflichenrauigkeit rms (root mean
square) fiir 2D-Simulationsdoméanen.
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rimentelle Umsetzung von neuen Substratstrukturen die negativen Einflisse auf die Leerlauf-
spannung, falls die Substratoberflache eine sehr grofle Rauigkeit aufweist und aufgrund des
isotropen Wachstums von a-Si:H mdgliche Zwischenraume vollstandig gefullt werden.

8.4 Zusammenfassung

Unter Verwendung der erzielten Ergebnisse zur Modellvalidierung von 1D-
Simulationsdomanen (Kapitel 4 und 5), zur Untersuchung der Einfliisse der Generationsraten-
profile auf die elektrischen Eigenschaften von siliziumbasierten Dinnschichtsolarzellen (Kapitel
6) und zur elektrischen Modellierung mit Hilfe von 3D-Subdoménen (Kapitel 7) konnte die
vollstdndig gekoppelte elektrische und optische Simulation von a-Si:H Solarzellen auf neuarti-
gen TCO-Nanoséaulensubstraten verlasslich durchgefiihrt werden. Mit Hilfe von REM-
Aufnahmen an Probenguerschnitten wurde einerseits die durchschnittliche Nanosédulengeomet-
rie extrahiert und andererseits das isotrope Wachstum der abgeschiedenen a-Si:H Schichten
nachgewiesen. Diese Erkenntnisse ermdglichten das Erstellen von realitdtsnahen 3D-
Simulationsdoménen, mit denen Hellkennlinien in Abhangigkeit des Nanosaulendurchmessers
und der intrinsischen Siliziumschichtdicke modelliert wurden. Die simulative Effizienzbestim-
mung von dicht gepackten Nanos&ulenstrukturen weist ein Maximum fur einen Nanoséulen-
durchmesser von 140 nm auf, was fur die kiinftige experimentelle Umsetzung dieser Art von

neuartigen Solarzellenstrukturen als Anhaltspunkt fur die Effizienzmaximierung dient.

Zudem wurde der Einfluss der Nanosdulen in Abhangigkeit ihrer Hohe und Abstande unter-
einander hinsichtlich der Leerlaufspannungen und Fillfaktoren darauf abgeschiedener Diinn-
schichtsolarzellen untersucht. Es wurde unter Berlicksichtigung des isotropen Wachstums der
abgeschiedenen a-Si:H Schichten festgestellt, dass eine Reduktion von V. und FF zu verzeich-
nen ist, wenn der Abstand der Nanosdulen weniger als die Hélfte der Halbleiterschichtdicken
betragt. Der Grund dieses Verhaltens liegt im vollstdndigen Fillen der Nanosaulen-
Zwischenrdume mit Absorbermaterial, da mit der PECVD-Abscheidung auch an den Seiten der
TCO-Nanoséaulen Siliziummaterial deponiert wird. Dies resultiert in einer VergrofRerung der
effektiven intrinsischen Schichtdicken. Durch die Darstellung der Differenz der Quasifermini-
veau-Aufspaltungen konnte so der Leerlaufspannungsabfall von Zellsystemen auf unterschiedli-
chen Nanoséulensubstraten visualisiert und die kritischen Bereiche eindeutig detektiert werden.
Aus diesen Erkenntnissen konnte zudem eine Abschétzung des Einflusses der Substratrauigkeit
auf die charakteristischen KenngréRen gegeben werden. Ubereinstimmend mit den Ergebnissen

zur mehrdimensionalen Simulation von Asahi-U Substraten (Kapitel 6), zeigen Rauigkeiten von
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ca. 50 nm keinen grofien Einfluss auf Leerlaufspannung und Fullfaktor. Fir neuartige Substrate
mit ausgepragten 3D-Strukturen, deren Rauigkeiten mehrere hundert Nanometer betragen, mus-
sen allerdings das isotrope Wachstum und der mégliche Abfall von V. und FF beriicksichtigt
werden. Die optischen Eigenschaften allein reichen daher fir die simulative Optimierung derar-
tiger Substratstrukturen nicht aus, sondern auch die elektrischen Eigenschaften der gesamten
Solarzellenstruktur stellen einen entscheidenden Faktor dar.
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O Fazit und Ausblick

Diese Arbeit setzte sich mit der Modellentwicklung optischer und elektrischer TCAD-
Simulationen von amorphen und mikrokristallinen Silizium-Dunnschichtsolarzellen auseinan-
der, welche von hoher Bedeutung fur die theoretische Wirkungsgradoptimierung bekannter
Schichtsysteme sowie die Potentialabschatzung neuartiger Schichtsysteme ist. Der Fokus der
durchgefuhrten Untersuchungen lag auf der elektrischen Modellierung, deren Erkenntnisse im

Folgenden kurz zusammengefasst sind:

o Die in dieser Arbeit aufgefiihrten elektrischen Parametersétze und die angewandten phy-
sikalischen Modelle sind in der Lage amorphe Silizium-Dunnschichtsolarzellen mit va-
riierenden Absorberschichtdicken simulativ zu beschreiben, so dass die Simulationser-
gebnisse mit experimentell ermittelten Hell- und Dunkelkennlinien sowie EQE-Spektren
tibereinstimmen. Dies ermdglicht die theoretische Beschreibung von komplexen Schicht-
systemen aus a-Si:H Materialien und somit eine sichere Prognose der elektrischen Solarzel-

lencharakteristiken.

e Werden in der Simulation TCO-Elektroden nicht als Metalle sondern als hochdotierte
Halbleiter behandelt, so kann aufgrund der zusétzlichen internen pn-Struktur, und dem
Ausbilden mdglicher Potentialtopfe in der Bandstruktur, ein s-formiger Verlauf in den si-
mulierten IV-Charakteristiken beleuchteter Silizium-Dunnschichtsolarzellen beobachtet
werden. Um experimentell beobachtete 1VV-Diodenkennlinien dennoch simulativ abbilden
zu koénnen, muss ein weiterer Transportprozess an der TCO/Silizium-Grenzflache in die
elektrische Modellierung integriert werden, was sich mit einem Band-zu-Band-
Tunnelprozesses erfolgreich umsetzen lasst. Dies bietet kiinftig die Mdglichkeit experimen-
tell ermittelte Bandlicken und Dotierkonzentrationen der verschiedenen TCOs in die Simu-
lation einflieRen zu lassen, was das bisherige Standardmodell erweitert und neue Optimie-

rungsmoglichkeiten der Solarzelleneffizienzen erdffnet.

o Damit elektrisch modellierte Hellkennlinien von mikromorphen Tandemsolarzellen expe-

rimentell gemessenen Diodencharakteristiken entsprechen, muss die serielle Verschaltung
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der amorphen und mikrokristallinen Silizium-Subzellen mit einem Tunnelprozess am in-
ternen pn-Ubergang umgesetzt werden. Ohne das zusatzliche Transportmodell kann auch
hier ein s-formiger Verlauf in der Hellkennlinie festgestellt werden, dessen Ursprung mit
dem simulierten 1VV-Verhalten von dotierten TCO-Halbleiterschichten als Elektroden in
Einzelzellenstrukturen vergleichbar ist. Der interne Rekombinationsstrom kann desweite-
ren mit einer zusatzlichen virtuellen Metallschicht (transparentes Metall) erreicht werden,
falls die optischen Materialparameter entsprechend angepasst werden. Diese neue Strategie
simuliert eine perfekte serielle Verschaltung der beiden Subzellen, ohne eine Kalibrierung
des Tunnelprozesses vorauszusetzen, was kiinftige simulative Potentialabschatzungen neu-

artiger Material- und Schichtsysteme erheblich vereinfacht.

Mehrdimensionale Simulationen von Silizium-Dinnschichtsolarzellen unter Einbezie-
hung experimentell bestimmter AFM-Grenzflachenstrukturen kommerziell erhaltlicher
Asahi-U Substrate weisen laterale und vertikale Unterschiede der Generationsratenprofile
in den Halbleiterschichten auf. Allerdings haben diese nur geringen Einfluss auf die Strom-
Spannungs-Charakteristiken von amorphen, mikrokristallinen und mikromorphen Silizium-
Dunnschichtsolarzellen. Begrinden lasst sich dies durch die ausreichend groRen
Mobilitaten der Ladungstrager und der ausreichend geringen Stdrstellendichten, so dass in
den intrinsischen Schichten die photogenerierten Elektronen und Locher nahezu vollstén-
dig aus der Solarzellenstruktur extrahiert werden kénnen. Entscheidend ist daher die abso-
lute Anzahl der photogenerierten Ladungstrager in der Absorberschicht, die in der
simulativen Umsetzung mit 3D-Simulationsdoméanen ein Maximum erreicht. Daher sollten
kunftig optische Simulationen unter Verwendung von AFM-Grenzflachenstrukturen mit

3D-Simulationsdoménen durchgefihrt werden.

Durch das Ubertragen von Rasterkraftmikroskopiemessungen in die Simulationssoft-
ware kann der Lichtstreueffekt an rauen Grenzflachen modelliert werden. Optische Simu-
lationsdoméanen missen hierfir eine ausreichende Ausdehnung besitzen um Randeffekte zu
minimieren. Fir die elektrische Simulation ist es ausreichend nur Teile der optischen Simu-
lationsdomane zu ber(cksichtigen, was eine deutliche Verringerung der Simulationszeit zur
Folge hat. Das Anwenden dieser Subdomanen-Strategie liefert eine gute Ubereinstim-
mung von experimentellen und simulierten Hellkennlinien amorpher Siliziumsolarzellen

und reduziert die Simulationszeiten ohne EinbuRen der Genauigkeit erheblich.

Elektrochemisch abgeschiedene TCO-Nanosaulen auf glatten Glas/TCO-Substraten kon-

nen den Lichtstreueffekt von nasschemisch geétzten TCO-Substraten ersetzen. 3D-
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Simulationen, welche die durchschnittliche Substratoberflachenstruktur nachbilden,
konnen experimentelle Strom-Spannungs-Messungen von a-Si:H Solarzellen auf den TCO-
Nanostrukturen verlasslich abbilden und die optimale Sdulengeometrie simulativ vorhersa-
gen. Aufgrund der isotropen Wachstumseigenschaften von amorphen Siliziumschichten,
wie sie bei Abscheidungen mittels der PECVD-Technologie auftreten, kdnnen Zwischen-
raume der TCO-Substratstruktur vollstandig gefullt werden. Dies kann zu verminderten
Leerlaufspannungen und Fllfaktoren fuhren, da eine effektiv dickere intrinsische Absor-
berschicht die Folge ist und erzeugte Ladungstréger schlechter extrahiert werden kénnen.
Fur die Effizienzbeurteilung von Diinnschichtsolarzellen auf Substraten mit ausgepragten
3D-Strukturen kénnen daher nicht nur die optischen Absorptionseigenschaften, sondern

missen auch die elektrischen Transporteigenschaften bertcksichtigt werden.

Als Resumee dieser Arbeit ist festzuhalten, dass anhand der durchgefiihrten Untersuchungen
wichtige Erkenntnisse zur optischen und elektrischen Simulation von Silizium-
Dunnschichtsolarzellen gewonnen werden konnten. Dies betrifft zum einen die Modellvalidie-
rung von a-Si:H Duinnschichtsolarzellen mit unterschiedlichen Absorberschichtdicken, unter
Beriicksichtigung von TCO-Schichten als hochdotiertes Halbleitermaterial und der
Subzellenverschaltung in mikromorphen Tandemsolarzellen. Zum anderen die mehrdimensiona-
le Modellierung zur volumenbezogenen Detektion von Verlustmechanismen in der Solarzellen-
struktur. Es konnte eindeutig demonstriert werden, dass die optische Simulation, die lediglich
die Photonenabsorption in den intrinsischen Halbleiterschichten und keinerlei Rekombinations-
verluste berticksichtigt, fir die Berechnung von optischen EQE-Spektren und daraus resultie-
renden Photostromdichten fur erste Potentialabschatzungen neuer Schichtsysteme herangezogen
werden kann. Um allerdings neuartige Substratstrukturen mit ausgepragten Rauigkeiten beziig-
lich der potentiellen Solarzelleneffizienz beurteilen zu kénnen, ist die mehrdimensionale elektri-

sche Simulation unumganglich.

Ausblick

Die vorgestellten Parametersétze befahigen die verlassliche Simulation von EQE-Spektren
sowie Hell- und Dunkelkennlinien der p-i-n Solarzellenstruktur. Wie in Kapitel 7 gezeigt, wei-
sen die IV-Hellkennlinien allerdings oft eine gewisse Streubreite auf, insbesondere im Hinblick
auf den Fillfaktor. Der Grund kann hauptsachlich an der Storstellendichte innerhalb der intrin-
sischen Schicht festgemacht werden, deren Schwankungen der verwendeten PECVD-
Technologie und den lokalen Schwankungen beim Plasmaprozess zugrunde liegen. Sollte die

Simulation kunftig mit Prozessparametern gekoppelt werden, so miissten insbesondere die Qua-
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litatsschwankungen der Abscheidetechnologie stérker in der Simulation beriicksichtigt werden.
Es wére daher notig, die Einzelschichtcharakterisierung bezuglich Storstellenstruktur experi-
mentell zu vertiefen und in die Simulation zu Ubertragen, so dass deren Wertebereiche weiter
eingegrenzt werden kénnten. Mit Hilfe der Simulation kénnten somit durchschnittliche, maxi-
male und minimale Hellkennliniencharakteristiken der verwendeten PECVD-Technologie be-
rechnet werden, was flr die prozessierungsnahe Simulation weitere Optimierungsmaoglichkeiten

aufzeigen konnte.

Als Optimierung des elektrischen Parametersatzes kdnnte die weitere Korrelation der Ein-
gangsparameter untereinander genannt werden, so dass sich beispielsweise die Defektdichtever-
teilung tiefer Storstellen anhand der Lage des Fermilevels und dem Wert der Urbachenergie
bestimmen liel3e. Dieses Prinzip beschreibt das sogenannte Defect-Pool-Model, welches bereits
in der ASA-Software der TU Delft implementiert ist und kinftig in die Software Sentaurus
TCAD (bertragen werden sollte. Dieses Modell ermdglicht eine weitere Reduzierung der Frei-
heitsgrade zur elektrischen Modellierung. Dies ware von besonderer Bedeutung, sollten pro-
zessbegleitende Simulationen durchgefihrt werden. Das Ziel dieser Art der Modellierung ware
die Berechnung der Simulations-Eingangsparameter aus anlagenspezifischen Parametern wie
z.B. Depositionsdruck, Plasmaleistung, Silankonzentration oder Substrattemperatur, welche
somit als direkte Eingangsparameter der Simulationsdoméanenerstellung sowie bei der Bestim-
mung der optischen und elektrischen Materialparameter verwendet werden kénnten. Die Aus-
wirkungen auf die elektrischen Materialeigenschaften sind teilweise bereits experimentell unter-
sucht, so dass bekannte Korrelationen von Prozess- und Materialparametern bereits jetzt in die

Simulation einflieRen kdnnten.

Mit Hilfe von mehrdimensionalen Simulationsdomanen ware weiterhin die Mdglichkeit ge-
geben volumenbezogene Eigenschaften wie experimentell bestimmte Morphologien von mikro-
kristallinen Siliziumschichten in die Simulationsdoménenerstellung einflielen zu lassen. So
konnte aus experimentell durchgefiihrten Raman-Spektroskopien oder Transmissions-
elektronenmikroskopien die Kristallinitat bestimmt werden, welche das Verhaltnis sowie die
Volumenzusammensetzungen der nanokristallinen und amorphen Materialphasen festlegt. Diese
ist ebenfalls gekoppelt mit den Prozessierungsparametern und kdnnte als Eingangsparameter in
die Modellierung eingehen. Durch die Bericksichtigung der Wachstumseigenschaften mit Hilfe
der mehrdimensionalen Simulation von pc-Si:H Einzelschichten missten diese kiinftig nicht
mehr als effektives Medium behandelt werden, wie in dieser Arbeit in Kapitel 5 und 6 darge-

stellt wurde.
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