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Von der Grundlagenforschung zur
Produktion — Entwicklungspotenziale
der Dunnschichtphotovoltaik an
Beispielen aus der Si- und CIS-

Technologie

Einleitung

Um Photovoltaikstrom langfristig konkurrenz-
fahig gegentiber Strom aus anderen Energie-
quellen zu machen, ist eine Kostenreduktion in
der Photovoltaik von ca. 5 % pro Jahr erforder-
lich. Daflir missen alle Reduktionspotenziale
ausgeschopft werden. Hierzu gehoren insbeson-
dere die Reduktion des Materialeinsatzes und die
Kostenreduktion durch den Einsatz groR¥flachiger,
automatisierter industrieller Herstellungstechnik.

Im Gegensatz zur heutigen Standardtechnik, bei
der Siliziumscheiben mit ca. 15 cm x 15 cm
GroRe und ca. 250 pm Dicke eingesetzt werden,
geht man in der Diinnschichttechnik andere
Wege. Moderne Glasbeschichtungsanlagen z. B.
fur Anwendungen in der Architektur beschich-
ten heute schon 3 m x 6 m groRRe Glasscheiben
im 45-Sekunden-Takt. Fir die photovoltaische
Stromwandlung mit ihren sehr spezifischen
Halbleiterschichtsystemen liegen die applizier-
ten ProduktgréfRen heute bei ca. 1 bis 2 m? und
reichen nur in Ausnahmen bis ca 6 m2. Andere
Techniken, wie z. B. in der Flachdisplaytechnik

[1], belegen eindeutig, dass die Kosten mit der
GroRe der produzierten Einheit sinken. Diesen
Skalierungseffekt will man auch fur die Photo-
voltaik nutzen.

Bei Diinnschichtsolarzellen wird die eigentliche
Zelle mit einer Dicke von 3 pm bis 5 um
zwischen zwei Kontakten eingeschlossen und
mit verschiedenen Beschichtungsmethoden auf
einen Trager aufgebracht. Die Solarzellen werden
mit in den Herstellungsprozess integrierten
Strukturierungsmethoden (z. B. mit Laserschrei-
ben) zu Modulen verschaltet. Die Halbleiter-
und Kontaktschichten missen zum Schutz vor
Umwelteinfliissen verkapselt werden. Es werden
zwei verschiedene Anordnungen verwendet:
Substrat-Anordnung: Der Trager befindet
sich auf der lichtabgewandten Seite.
Superstrat-Anordung: Der beschichtete
Trager (Substrat) befindet sich auf der
lichtzugewandten Seite

Den prinzipiellen Aufbau beider Anordnungs-
moglichkeiten zeigt Abbildung 1.
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Aufbau von
Diinnschichtsolarzellen
in Substrat- bzw.
Superstrattechnik
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Abbildung 2

Von der technologie-
orientierten
Grundlagenforschung
zur Serienreife
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Sowohl beim amorphen/mikrokristallinen Silizi-
um als auch beim Kupfer-Indium-Selenid- (bzw.
Schwefel-), kurz CIS, ermdglichten die Institute
des ForschungsVerbunds Sonnenenergie — HMI,
Forschungszentrum Jilich und ZSW - grolRe
Fortschritte in der angewandten Forschung in
Deutschland und 6ffneten damit den Weg fir
sinnvolle grofRere Investitionen in Produktions-
statten in Deutschland.

1. Impulse aus der Grundlagen-
forschung in die Produktion

Siliziumdunnschichtsolarzellen und CIS-Solar-
zellen gibt es schon viele Jahre. Die grundlegen-
den Zellen- und Modul-Strukturen sind Gber

30 Jahre alt. Dass der bisher groRte Investitions-
schub in die Jahre 2006/2007 fallt, hat drei
wesentliche Griinde, die insbesondere durch
ihre Gleichzeitigkeit Wirkung entfalten.

1. Das Erneuerbare-Energien-Gesetz (EEG) in
Deutschland garantiert den Investoren lang-
fristig abgesicherte Markte.

2. Die Grof¥flichenbeschichtung hat, angetrie-
ben durch andere Markte, schnelle Fort-
schritte erzielt. Die Dlnnschichtphotovoltaik
kann Synergien aus der Sputtertechnik
nutzen, die u. a. fur die Herstellung von
Warmeschutzglasern fir Warmeschutzmal-
nahmen an Gebaduden entwickelt wurde.

Aullerdem kann sie auf Erkenntnisse aus der
Flachdisplaytechnik zurlckgreifen, in der vor
allem die plasmauntersttitzte chemische Gas-
phasenabscheidung wesentlich entwickelt
worden ist.

3. Die Basis fur eine Verbesserung des Preis-
Leistungs-Verhaltnisses der Diinnschicht-
solarzellen bilden neue wesentliche
Fortschritte aus der anwendungsnahen
Grundlagenforschung.

Die Herausforderung, der sich die Forschung
und Entwicklung in Zukunft zu stellen hat,
besteht darin, zwei Optimierungen gleichzeitig
zu erreichen (siehe Abbildung 2):

1. Optimierung der Produktivitat durch
Reduktion der Materialkosten
(insbesondere Materialeinsatz)
Erh6hung des Anlagendurchsatzes
(Prozessgeschwindigkeit) und
Anlagenverfligbarkeit
(z. B. Automatisierung)

2. Steigerung der Umwandlungseffizienz der
photovoltaischen Bauelemente durch

Minimierung der optischen Verluste wie
z.B. Lichtfallen fiir die einfallende solare
Strahlung oder verbesserte spektrale
Nutzung des gesamten Sonnenspektrums
wie, der elektrischen (ohmschen) sowie
der elektronischen (Rekombinations-)
Verluste.
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Langfristig betrachtet, missen aus der Grundla-
genforschung heraus neue Konzepte flr Bauele-
mentstrukturen und neue Materialien entwickelt
werden. Mit neuen analytischen Methoden und
Simulationstools erfolgt ein notwendiges grund-
legendes Verstandnis der Verlustmechanismen
der Bauelementstrukturen.

Es mussen neue Ideen aus der anwendungs-
orientierten Grundlagenforschung in die Weiter-
entwicklung einflieRen, damit sich in den schnell
wachsenden Markten die einzelnen Fertigungs-
technologien im Wettbewerb nicht in eine
Sackgasse bewegen. Nur bei langfristig erhalte-
nen hohen Lernraten in der Grundlagenfor-
schung kann das Verhaltnis von minimalem
Einsatz von finanziellen Mitteln pro elektrisch
erzielbarer Leistung (Wattpeak) auf die Ziel-
grofRe von unter 1 €/Wp gesenkt werden.
Gerade die Rickkopplung mit der jetzt existie-
renden Fertigung ermdoglicht eine zielgerichtete
Entwicklung (Abb. 2).

1.1 Si-Diinnschichttechnik

Die Entwicklung der Silizium-Diinnschicht-Solar-
zelle basiert auf einer Vielzahl von Arbeiten der
Grundlagenforschung und der Technikent-
wicklung Uber einen Zeitraum von 40 Jahren. In
Form der amorphen Silizium-Technik (a-Si)
wurde die Solarzelle bereits 1980 kommerzia -
lisiert und dann kontinuierlich weiterentwickelt.
In der jetzigen Kommerzialisierungsphase mit
Produktionsankiindigungen in Deutschland von
etwa 200 MWop pro Jahr geht es sowohl um
Einfachzellen aus amorphem Silizium als auch

um die Tandemsolarzelle auf der Basis von
mikrokristallinem (uc-Si) und amorphem
Silizium. Letztere wurde neben den Pionierar-
beiten aus der Schweiz (Universitat Neuchatel)
hauptsachlich in Japan (Kaneka, Mitsubishi
Heavy Industries usw.), Deutschland (For-
schungszentrum Julich) und USA (United Solar)
entwickelt.

Bei der Jilicher PV-Technologie, die gegenwartig
von Brilliant 234 in die Produktion transferiert
wird, spielten insbesondere zwei Forschungs-
themen eine zentrale Rolle: die Depositions-
bedingungen des mikrokristallinen Si-Materials
und die Herstellung und Strukturierung der
transparenten Kontaktschichten.

Strukturuntersuchungen zeigen mikrokristallines
Si als ein komplexes Materialgefiige, das aus
amorphen und kristallinen Bereichen besteht
und Hohlrdaume sowie 5-10 % Wasserstoff ent-
halt. Durch Variation der Depositionsbedingun-
gen kann der relative Anteil der Schichtkompo-
nenten verandert werden (Abb. 3).

Grundlagenforschungen zeigen, dass optimale
Schichteigenschaften nicht durch einen hohen
kristallinen Anteil erreicht werden, sondern dass
Materialien im Ubergangsbereich mit amorphen
und mikrokristallinen Anteilen die besten Eigen-
schaften zeigen. Dies wurde fir verschiedene
Herstellungsverfahren wie Plasmadeposition bei
den Frequenzen ,RF” (13.56 MHz) und , VHF”
(ca. 80 MHz) und HeilRdrahtdeposition gefun-
den. Auch die Solarzellen zeigen flir Absorber-
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Abbildung 3

Die Variation der Silan-
Wasserstoff-Mischung

bei der Plasmadepo-
sition verdndert den
relativen Anteil der

Schichtkomponenten

uc-Si und a-Si und
damit auch die

Solarzellenparameter

(2]

91



Themen 2007

Abbildung 4

(a) Einfluss der
Oberfldchenstruktur
und der Dotierung von
ZnO-Kontaktschichten
auf die Quanten-
effizienz und den
Kurzschlussstrom von
mikrokristallinen
Si-Solarzellen

(b) Optimierte Ober-
fldchenstruktur von
Zn0[3]

Abbildung 5
Rekordwirkungsgrade
von CIS-Zellen und
-Modulen tiber der
Aperturfliche
aufgetragen (blau),
sowie die theoretische
Obergrenze (rot)
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material aus diesem Ubergangsbereich optimale
Eigenschaften. Als Ursache dieser glinstigen
Eigenschaften wird eine optimale Grenzflachen-
passivierung der Silizium-Kristallite durch
amorphes Silizium angesehen.

TCO sind Materialien mit hoher Transparenz und
Leitfahigkeit. Eine weitere wichtige Eigenschaft
ist die Oberflachenrauigkeit des Materials. Durch
sie kann die Solarzelle als eine Lichtfalle herge-
stellt werden, was Material und Depositionszeit
und damit Kosten spart. Die Grundlagenarbeiten
in Jlich fokussierten sich auf Zinkoxid, das durch
ein Sputterverfahren hergestellt wird. Nassche -
misch ist dieses Material leicht zu strukturieren,
und eine optimierte Oberflachenstrukur wurde
durch Messreihen in Verbindung mit Simula-
tionsrechnungen entwickelt (Abb. 4).

1.2 CIS-Technologie

Mit diesem Diinnschichtsolarzellentyp mit dem
Absorbermaterial Cu(In,Ga)(Se,S), (kurz: CIS)
wurden in USA [4] und Japan [5] bisher die
weltbesten CIS-Solarzellen hergestellt (auf
Flachen kleiner 1 cm?) mit Wirkungsgraden von
Uber 19 %. Damit hat die CIS-Technologie das
hochste Wirkungsgradpotenzial aller Diinn-
schichttechniken. Fiir die Kommerzialisierung
gibt es verschiedene Entwicklungsrichtungen:

a) Die besten Wirkungsgrade fir Zellen und
Kleinmodule wurden bisher mit der Koverdamp-
fungsmethode erzielt.

b) GroRmodule (0,7 m2) werden auch mit
Sputtertechnik und anschlieRender
Selenisierung bzw. Schwefelbehandlung sehr
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erfolgreich hergestellt. Abbildung 5 zeigt den
aktuellen Stand sowie den noch deutlichen
Abstand zur theoretischen Grenze.

Fuhrend bei der hocheffizienten Selentechno-
logie ist die Firma Wirth Solar in Schwabisch
Hall. Hier werden auf der Basis der Koverdamp-
fungstechnologie, entwickelt vom Forschungs-
partner ZSW, CIS-Module auf 0,6 m x 1,2 m
Flache mit 15 MW, Jahreskapazitat produziert.
Beste Module erreichen 13 % Wirkungsgrad.

¢) Ein Konzept mit deutlich vereinfachter
Prozesstechnik verfolgt die Firma Sulfurcell in
Berlin. Mit einer sehr schnellen, vom HMI
entwickelten zweistufigen Absorberabscheidung
werden reine Kupferindiumsulfidschichten
abgeschieden. Diese Module erreichen auf
ahnlicher GroRe etwas weniger Effizienz, sind
aber leichter bzw. schneller herzustellen.

1.3 Aktuelle Forschungsergebnisse

Das ZSW erforscht mit Partnern anderer euro-
paischer Solarinstitute und Universitaten das
Wachstum der Halbleiterschicht Cu(ln,Ga)Se,.
Dabei spielt das Verstandnis von Verunreinigun-
gen, Inhomogenitaten und anderen Verlust-
mechanismen z.B. an den Grenzflachen der
Kristallite eine wesentliche Rolle. Eine neue
Herstellungsmethode fir CIS-Schichten im
Durchlaufverfahren lasst Kristalle wachsen, die
deutlich weniger Defekte aufweisen als die
Standardverfahren. Eine elektronenmikrosko -
pische Aufnahme einer Bruchkante im Vergleich
zum Standardprozess zeigt Abbildung 6.

Mit dieser verbesserten CIS-Halbleiterqualitat
konnte der Laborbestwert fiir die kontinuierliche
Beschichtung um fast zwei Prozentpunkte auf
17,8 % (Flache 0,5 cm?) gesteigert werden. Mit
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Abbildung 6
Elektronen-
mikroskopische
Aufnahme von
Bruchkanten:

(a) ZSW ,standard
in-line” Prozess [3].

(b) CIS-Schicht aus
modlifiziertem Prozess.

verbesserten Frontkontaktschichten wurden
dann Kleinmodule mit knapp 16 % Wirkungs-
grad (Flache 10 cm x 10 cm) hergestellt.

Mittelfristig interessant sind die Ergebnisse von
CIS-Solarzellen auf flexiblen Folien. Hohere
Wirkungsgrade (aktuell ca. 7% am ZSW) und
modifizierte Verschaltungskonzepte fiir flexible
Module bilden die aktuellen Forschungs-
schwerpunkte.

Im Bereich der Chalkopyrit-Solartechnik arbeitet
das HMI in Zusammenarbeit mit verschiedenen
industriellen Partnern an Modifikationen der
Cu(In,Ga)Se,-Technologie. Beispiele sind flexible
Substrate in Kombination mit Absorbern hochs-
ter Gite (ca. 15 % am HMI), alternativen Puffer-
schichten, Methoden fiir die Prozess- und
Qualitatskontrolle und alternative Diinnschicht-
Praparationsmethoden. Die Arbeiten umspannen
einen weiten Bereich von der grundlegenden
Materialforschung bis hin zur Entwicklung von
kleinflachigen Prototypen und anschlieRendem
Technologietransfer. Ein Beispiel hierflr sind die
CulnS,-Module, die am HMI auf einer Flache
von 5 cm x 5 cm demonstriert und von der
ausgegriindeten Firma Sulfurcell Solartechnik
auf ProduktgrofRe 0,65 m x 1,25 m skaliert
wurden. Die Materialforschung wird insbeson-
dere durch umfangreiche orts- und tiefenaufge-
|oste Analytik — teilweise auch in Verbindung mit
GroRgerdten wie dem BESSY Synchrotron —
gestitzt.

Ein aktuelles Beispiel grundlagengestiitzter Bau-
elemententwicklung ist die Weiterentwicklung
der Sulfid-Module in Richtung héherer Wir-
kungsgrade durch den zusatzlichen Einbau von
Gallium. Zunédchst wurde im Labormafstab

unter Verwendung einer Verdampfungstechnik 93
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Abbildung 7
Echtzeitanalyse
(EDXRD) des reaktiven
Anlassens (Temperns)
metallischer Vorldufer-
schichten (Kupfer,
Gallium, Indium) im
Schwefeldampf.

Die Ziffern bezeichnen
identifizierte Phasen.
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das Konzept bestétigt [6]. Im Ubergang zur
sequentiellen Technik traten Probleme auf, die
einen Ruckgriff auf die Materialforschung not-
wendig machten: Die Reaktionskinetik und
Phasenbildung wurde mit Rontgendiffraktome-
trie (EDXRD) in Echtzeit am Synchrotron
analysiert [7].

Abbildung 7 zeigt eine kinetisch gehemmte
Reaktion, bei der ein Teil der metallischen
Vorlaufer auch nach sehr langer Zeit nicht mit
dem Schwefel reagiert hat. Im oberen Teil der
Abbildung ist das Temperaturprofil des Substrats
dargestellt und das der Schwefelquelle. Im
unteren Teil der Abbildung sind die Beugungs-
spektren zu sehen. Die Intensitat ist farblich
kodiert. Die Ziffern stehen fiir die identifizierten
Phasen. Zwar bildet sich die Chalkopyritphase
(6), aber nicht alle metallischen Phasen werden
umgesetzt (8).

Anhand der weitergehenden Analyse konnten

modifizierte Prozesse gefunden und die Kinetik
so weit verbessert werden, dass eine technolo-
gische Umsetzung nunmehr moglich ist.

2. Ausblick auf 2020

Langfristig konnen Wirkungsgrade beim CIS von
mehr als 20 % bzw. mehr als 15 % fiir a-Si/uc-Si
nur erreicht werden, wenn die Wissensbasis
erheblich fortentwickelt wird. Der langfristige
Forschungsausblick wird im Folgenden fiir beide
Technologien getrennt diskutiert.

2.1 Si-basierte Duinnschichttechniken

Eine Reihe von Ansatzen wird weltweit in der
Grundlagenforschung verfolgt, um Wirkungs-
grade Uber 15 % bei kurzer Depositionszeit zu
erreichen. Insbesondere durch verbesserte TCO-
Materialien und generell durch eine optimierte
Lichteinkopplung werden héhere Wirkungs-
grade bei kiirzeren Depositionszeiten erwartet,
weil die Solarzelle als Lichtfalle ausgelegt wird.

Andere wichtige Fragestellungen betreffen das
Verstandnis des Absorbermaterials selbst, die
Grenzflachen zwischen den einzelnen Schich-
ten, und das Erzielen hochleitfahiger Kontakt-
schichten. Weiterhin werden Tripel-Solarzellen,
in denen eine weitere dritte Schicht das Sonnen-
licht absorbiert, zu einer weiteren Steigerung
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des Wirkungsgrades fiihren. Bereits jetzt sind die
hochsten Wirkungsgrade mit Tripelzellen erzielt
worden (Anfangswirkungsgrad ca. 15 %;
stabilisierter Wirkungsgrad ca. 13,5 %) [8, 9].

2.2 ClIS-basierte Diinnschichttechniken

Grundsétzlich konnen mit der CIS-Technologie
Modulwirkungsgrade tber 18 % realisiert
werden. Vorraussetzung hierflr ist, dass die
Verlustmechanismen (Defekte, Inhomogenita-
ten, Verunreinigungen, Metastabilitdten) des
Materialsystems besser verstanden werden.
Verbesserte und auf die spezifischen Material-
eigenschaften abgestimmte Untersuchungs-
methoden wie z. B. die mikroskopische Abbil-
dung der optoelektronischen Eigenschaften [10]
mussen entwickelt werden. Gezielt werden neue
Strukturen entwickelt, die bei minimalem Mate-
rialeinsatz das Sonnenspektrum gut ausnutzen.
Multistapelzellen und Lichteinfang und -lenkung
sind zwei Methoden, die in der Si-Wafertechnik
bereits gut bekannt sind. Sie kénnten kiinftig
auch in der CIS-Technik zur Optimierung
verwendet werden.

Eine weitere Moglichkeit ist, durch Reduzierung
der Kontaktflache Rekombinationsverluste zu
verringern. Die um GroRRenordnungen kleinere
Diffusionslange der Ladungstrager in den
Chalkopyriten erfordert zunachst eine theore-
tische Uberpriifung des Konzeptes durch
dreidimensionale numerische Modellierung.

Auch effizientere Materialien mit hohen Band-
abstanden und verbesserte p-leitfahige transpa-
rente Schichten missen entwickelt werden und
das Zusammenspiel von Praparationsparametern
und Volumen- bzw. Grenzflacheneigenschaften
muss besser verstanden werden. Nur mit
besserem Materialverstandnis kénnen auch
kostengtinstige Produktionsmethoden mit
hohen Wirkungsgraden erfolgreich entwickelt
werden.

Selbstorganisierende Nanostrukturen sind ein
Erfolg versprechender Ansatz. Empirisch wurden
bereits kleinere Verluste gefunden, nachdem
eine vollflachig kontaktierende Pufferschicht
(Indiumsulfid) mit einer semi-isolierenden
Passivierung (Zinksulfid) gemischt wurde [11].
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