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Strooien met licht

Dunnefilm-zonnecellen bevatten nanotexturen die het invallende

zonlicht verstrooien en zo de absorptie van licht in de absorberende

laag verhogen. Voor een maximale absorptie moet de morfologie van de

nanotexturen geoptimaliseerd worden. Om deze optimalisering door te

kunnen voeren, ontwikkelen we een verstrooiingsmodel dat op de scalaire

verstrooiingstheorie gebaseerd is. Door de optimalisering leren we welke

textuurparameters de verstrooiing voornamelijk beinvloeden en hoe groot

het maximaal verwachte effect van de nanotexturen zal zijn. «iaus jiger

et een totale geinstalleerde
capaciteit van meer dan 100
gigawattpiek aan het eind

van 2012 is fotovoltaisch (PV) gege-
nereerde elektriciteit niet meer uit de
globale elektriciteitsportfolio weg te
denken. Voor het grootste gedeelte
van de geinstalleerde en geproduceer-
de PV-modules worden zonnecellen
van kristallijn silicium gebruikt, met
een rendement van 17-25%. Omdat
deze zonnecellen van siliciumwafers
met een dikte van enkele honderden
micrometers gemaakt worden, is het
materiaal- én energieverbruik voor de
productie zeer hoog. In tegenstelling
tot deze cellen zijn de actieve lagen
van dunnefilm-zonnecellen
maar enkele micrometers
dik, dus ruwweg honderd
keer zo dun als kristallijne
zonnecellen. Behalve een for-
se materiaalbesparing heb-
ben dunnefilm-zonnecellen
nog een ander voordeel: ze
kunnen tot flexibele modules
verwerkt worden, zoals in fi-
guur I te zien is.

Dunnefilm-zonnecellen kun-
nen van verschillende materi-
alen worden gemaakt, zoals
cadmiumtelluride (CdTe),
koper-indium-gallium-dise-
lenide (CIGS), of organische
materialen. Deze materialen
zijn echter vaak giftig (CdTe),
zeldzaam (In) of hebben pro-
blemen met stabiliteit (orga-
nisch). Als we de zonnecel
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maken van dunne siliciumlaagjes,
hebben we deze problemen niet.

Een groot nadeel van dunnefilm-zon-
necellen van amorf (a-Si:H) [1] of na-
nokristallijn (nc-Si:H) [2] silicium is
het relatief lage gestabiliseerde rende-
mentvan rond de 10%. Door een amor-
fe cel op een nanokristallijne cel te sta-
pelen (een zogenaamde tandemcel)
kan het zonnespectrum vanwege de
verschillende bandkloven van a-Si:H
en nc-Si:H beter benut worden wat een
rendement van rond de 12% oplevert.
Dunnefilm-silicium-zonnecellen be-
vatten nanotexturen die het invallende
zonlicht verstrooien zoals in figuur
3a geschetst is. Daardoor wordt de

Solar in een veld van traditionele niet-flexibele PV-

modaules. Foto: T. van Dijk.
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gemiddelde weglengte van de foto-
nen in de absorberende lagen van de
zonnecel vergroot, wat tot een hogere
absorptie leidt en vervolgens tot een
hogere stroom. Figuur 3b laat het ef-
fect van nanotexturen op het externe
quantumrendement (EQE) zien: dat
wil zeggen dat over een groot gedeelte
van het spectrum en met name in het
rood een hogere fractie van de foto-
nen omgezet wordt in gecollecteerde
ladingsdragers.

Voor de uiteindelijke opbrengst van
de zonnecel is de morfologie van de
nanotexturen bepalend en dus is het
zeer belangrijk om geoptimaliseerde
structuren te ontwerpen. In dit arti-
kel laten we zien hoe we de
morfologieén optimaliseren.
Hiervoor hebben we vier
bouwstenen nodig: (1) een
optisch model dat de ver-
strooiing van de nanotextu-
ren kan voorspellen, (2) een
elektrisch model waarmee
het effect van de verstrooi-
ing op de zonnecelopbrengst
kan worden bepaald, (3) een
manier om goed controleer-
bare computergegenereerde
nanotexturen te maken, en
(4) een algoritme om de op-
timalisering door te kunnen
voeren.

Modelleren van

de verstrooiing en
zonnecelparameters
Ons verstrooiingsmodel — de



Technologische realisatie van nanotexturen
in dunnefilm-zonnecellen

In het algemeen worden nanotexturen via getextureerde
laagjes van transparante geleidende oxiden (TCO, trans-

parent conducting oxide) in de zonnecellen ingebouwd. De

meest gebruikelijke TCO-materialen zijn tindioxide en
zinkoxide. De werking van de TCO-laag is drievoudig: ten
eerste dient deze zeer transparant te zijn om zo veel moge-
lijk licht door te laten naar de fotoactieve siliciumlagen. Ten
tweede dient ze goed elektrisch geleidend te zijn, omdat
de laag ook functioneert als elektrisch contact aan de voor-
zijde van de cel. Ten derde verstrooit de TCO-laag met haar
nanogetextureerde oppervlak het binnenkomende licht.

Sommige TCO-lagen krijgen hun structuur door het pro-

eerste bouwsteen — is in de scalaire
verstrooiingstheorie = geformuleerd,
waarin het vectorkarakter van het
elektromagnetische veld en dus het
licht wordt genegeerd. Verder maakt
het model gebruik van de Fraunhofer
diffractie-integraal, wat betekent dat
het doorgelaten veld direct achter het
verstrooiende object en het verstrooi-
de lichtveld ver achter het object via
Fouriertransformaties aan elkaar ge-
koppeld zijn. Door het gebruiken van
eenvoudige aannames voor het veld
direct achter het verstrooiende object
kunnen we snelle fouriertransforma-
tie (fast Fourier transform) algoritmes
gebruiken waardoor het model zeer
snel is. Het verstrooiingsmodel is zo
geformuleerd dat het voor grensop-
pervlakken tussen willekeurige ma-
terialen werkt (zie kader Het verstrooi-
ingsmodel) [3].

Figuur 4 toont de hoekafhankelijke
intensiteitsdistributie (AID) en de haze
voor twee verschillende TCO-lucht-
grensoppervlakken. Zoals we kun-
nen zien, kan het model de gemeten
parameters goed nabootsen, hoewel
de twee onderzochte texturen erg
verschillen. Het is opmerkelijk om te
zien dat een oude theorie, zoals de
klassieke diffractietheorie, nog steeds
van groot nut is voor de toegepaste na-
tuurkunde.

Als tweede bouwsteen gebruiken we
de opto-elektrische simulatiesoftware,
ASA, die al meer dan 25 jaar aan de TU
Delft wordt ontwikkeld [4]. Met ASA
kunnen we het effect van de nanotex-
turen op de prestatie van dunnefilm-
silicium-zonnecellen bestuderen. In
figuur 5a zien we de EQE en de stroom-

ductieproces; andere moeten nabehandeld worden, bij-
voorbeeld door nat-chemisch etsen.

Figuur2 Twee voorbeelden van nanogetextureerd TCO:
a) pyramideachtig tindioxide en b) kraterachtig

zinkoxide.
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Figuur 3 a) Verstrooiing van licht binnen een dunnefilm-silicium-zonnecel en b) het effect
van de verstrooiing op het externe quantumrendement ten opzichte van een

vlakke zonnecel.

spanningskarakteristiek van een zon-
necel met alleen vlakke grensopper-
vlakken. De vlakke cel is gebruikt om
de elektrische parameters in ASA te
kalibreren. Figuur 5b toont resultaten
voor een cel met nanotexturen afkom-
stig van zinkoxide met een kraterach-
tige structuur en een root-mean-square-
(rms)-ruwheid (o,) van 35 nm. We zien
dat het verstrooiingsmodel het ef-
fect van de nanotexturen op het ge-
drag van de zonnecel zeer goed kan
simuleren [3].

Op zoek naar geoptimali-
seerde nanostructuren
Computergegenereerde Perlintex-
turen [5] die een willekeurige
hoogteverdeling met een vaste la-
terale structuurgrootte ! combi-
neren, zoals in de inzet van figuur
6 geschetst is, vormen de derde
bouwsteen. Voor de optimalise-
ring tellen we Perlintexturen met
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verschillende ! bij elkaar op, waarbij
we de totale rms-ruwheid constant
houden. Deze combinatie van ver-
schillende [ schept een zeer grote pa-
rameterruimte waarbinnen we de op-
timalisering uit kunnen voeren.

De vierde en laatste bouwsteen is het
simulated-annealing algoritme dat een
optimum zoekt, net als een systeem
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Figuur 4 a) De AID bij 600 nm en b) de haze in transmissie voor twee verschillende TCO-lucht grensoppervlakken: piramide-achtig tindi-
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Figuur 6 a) AID bij 600 nm (TCO-lucht) en b) EQE van zonnecellen met Perlinnanotexturen (o, ~ 40 nm) en verschillende laterale structuur-

groottes /.

dat langzaam afkoelt, om een toestand
met een minimale inwendige energie
te bereiken. In plaats van de inwendige
energie gebruiken we de absorptie van
licht in de absorberende laag die we
met behulp van het verstrooiingsmo-
del in ASA kunnen berekenen.

Het resultaat van de optimaliseringen
is zeer merkwaardig: er overleeft altijd
maar een laterale structuurgrootte —
alle andere sterven uit. Een nanotex-

NEDERLANDS TIJDSCHRIFT VOOR NATUURKUNDE

tuur met een optimale [ verstrooit dus
beter dan een superpositie van meer-
dere texturen met verschillende /. Om
dit resultaat beter te begrijpen bestu-
deren we het effect van [ op de ver-
strooiings- en zonnecelparameters.

Figuur 6a laat zien dat [ een duidelijke
invloed heeft op de hoekafhankelijke
intensiteitsdistributie: hoe Kkleiner [,
des te meer licht wordt verstrooid in
grote hoeken. Het effect op de EQE
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van zonnecellen laten we in figuur 6b
zien: Voor de gegenereerde stroom be-
staat dus een optimale /. Een grotere [
leidt tot minder verstrooiing naar gro-
te hoeken en voor een te kleine [ wordt
minder licht verstrooid omdat het
licht de nanotextuur dan niet meer ziet
maar een geleidelijke overgang tussen
de twee materialen ondervindt [6].

De hoogte van de nanotexturen be-
invloedt de vorm van het verstrooide



Beschrijvende verstrooiingsparameters

Een gedeelte van licht dat door een nanogetextureerd
grensoppervlak heen gaat, wordt verstrooid — het diffuse
gedeelte. Het andere gedeelte passeert het grensoppervlak
onverstoord — dit gedeelte noemen we gericht.

In het algemeen gebruiken we twee verstrooiingsparame-
ters: de hoekafhankelijke intensiteitsdistributie (angular in-
tensity distribution, AID) en de haze (H, waas). De AID geeft
de fractie van het licht aan die in een bepaalde ruimtehoek
wordt verstrooid. Door de AID over alle richtingen (behalve
de gerichte) te integreren, verkrijgen we de diffuse trans-
missie,

27 pm/2
OV / / AID(6) sin §d6de

De haze is gedefinieerd als de diffuse (verstrooide) fractie
van het totale doorgelaten licht, dat wil zeggen:

Tai(N)
Tger()‘) + Tdif ()\)

Hr()) +

De diffuse reflectie en de haze in reflectie kunnen op soort-
gelijke wijze worden berekend.

diffuus

———

intensiteit

Figuur7 lllustratie van verstrooiing aan een nanogetextureerd
oppervlak.

Het verstrooiingsmodel

In het verstrooiingsmodel wordt eerst het veld U ver achter
de verstrooiende structuur berekend door Fouriertransfor-
maties van de pupillenfuncties G en G,

Gr(x,y) = exp {ik,z(z,y) (n,-n,)],
G (z,y) = exp {ik22(x,y) n.,].

Met de pupillenfuncties schatten we de fase van het veld
direct achter de nanotextuur af. n, en n, zijn de brekings-
indices van de twee materialen waar de nanotextuur tus-
sen ligt. z(x,y) is de hoogtefunctie van de nanotextuur,
die wij met een atoomkrachtmicroscoop (AFM) meten.
Merk op dat voor transmissie beide brekingsindices be-

langrijk zijn, maar voor reflectie alleen n,.

Middels het veld U worden vervolgens de AID en de
haze bepaald. De AID is een functie van de bolcoo6rdi-
naten (6,9). Vanwege het isotrope karakter van de na-
notexturen kunnen we ervan uitgaan dat de AID niet
afhankelijk is van de azimut ¢. Dus kunnen we in de reéle
uitwerking over alle waardes middelen binnen een te
definiéren band (6, +A6), wat de ruis aanzienlijk doet
verminderen. Omdat de haze ook nog eens via een in-
tegratie over 0 word verkregen, is de ruis daarvan een
stuk minder.

Behalve de totale reflectie en transmissie van het grensop-
pervlak bevat het model geen enkele andere fitparameter.

veld nauwelijks, maar ze bepaalt wel
de fractie van het licht dat wordt ver-
strooid. Bij een constante ruwheid
heeft een nanotextuur met een geop-
timaliseerde [ de voorkeur boven een
textuur die uit een superpositie van
texturen met verschillende [ bestaat.
Vanwege het effect van de nanotextuur
op de elektrische eigenschappen van
de zonnecel kan een superpositie van
een textuur met grote laterale en verti-
cale groottes plus een textuur met klei-
ne laterale en verticale groottes echter
geschikter zijn dan een textuur met
scherpe piekjes (dus met kleine late-
rale maar grote verticale kenmerken).

Vooruitzicht

In mijn proefschrift [7] heb ik een
verstrooiingsmodel ontwikkeld dat
ons samen met de opto-elektrische
software ASA in staat stelt om het ef-

fect van nanotexturen op de prestatie
van dunnefilm-zonnecellen te voor-
spellen. Dit is een zeer belangrijke
toepassing voor zowel academisch
onderzoek alsook industriéle ontwik-
keling. Verder heb ik met hulp van het
verstrooiingsmodel naar geoptima-
liseerde nanotexturen gezocht. Deze
optimalisering laat duidelijk zien dat
de laterale structuurgrootte de ver-
strooiing en dus de opbrengst van de
zonnecellen aanzienlijk beinvloedt.
Maar het wordt ook duidelijk dat we
van deze geoptimaliseerde structu-
ren geen heel grote sprongen in het
rendement meer kunnen verwachten.
Daarvoor is het nodig om nieuwe zon-
necelmaterialen met betere elektri-
sche eigenschappen te ontwikkelen.
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lianthos) bedanken voor het financie-
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