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Kapitel 1

Einleitung

Das kontinuierliche Ansteigen der Heiz- und Kraftstoffpreise innerhalb der
letzten Jahre hat dem Verbraucher die Abhängigkeit seines Lebensstils von
fossilen Energieträgern deutlich vor Augen geführt [1–3]. Auch der Klima-
wandel ist ins Zentrum des öffentlichen Interesses gerückt und führt weltweit
zu Debatten über die aktuelle Energiewirtschaft und Umweltpolitik [4–8].
Diese Umwelt- und Energiekrise bietet jedoch erneuerbaren Energien wie der
Photovoltaik eine große Chance. Besonders die Dünnschichttechnologie mit
Solarzellen aus Silizium, Kupfer-Indium-Gallium-Diselenid (CIGS) oder Cad-
miumtellurid (CdTe) ist ein vielversprechender Ansatz. Durch den geringeren
Materialverbrauch der verwendeten Halbleiterschichten und die großflächi-
ge Abscheidung auf kostengünstige Substrate (Glas, Plastik, Stahl) werden
niedrige Herstellungskosten ermöglicht. Vor allem Dünnschichtsolarzellen aus
dem nahezu unbegrenzt verfügbaren Rohstoff Silizium haben großes Poten-
tial in naher Zukunft kostengünstigen und umweltfreundlichen Solarstrom
zu liefern. Da diese sehr viel dünner sind als die konventionellen Silizium-
Waferzellen, spielt dort die Lichtkopplung und der Lichteinfang, englisch
Light Trapping, zur Erhöhung des Absorption eine große Rolle. Dazu werden
vor allem transparente leitfähige Oxide, kurz TCO (Transparent Conductive
Oxides) eingesetzt [9, 10]. Diese besitzen eine Doppelfunktion als Frontkon-
takt und optisches Bauteil in der Zelle. Durch die TCO-Schicht wird nicht
nur der erzeugte Strom abgeführt, sondern gleichzeitig auch das Licht in die
Zelle eingekoppelt und eingefangen. Diese TCOs zeichnen sich durch eine ho-
he Transparenz im sichtbaren bis nahen infraroten Spektralbereich bei hoher
Leitfähigkeit aus. Besonders bewährt haben sich dafür die Materialien Zinn-
dioxid (SnO2), Zinkoxid (ZnO) und Indium-Zinnoxid (ITO).
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Die Struktur des TCO-Films, auf der üblicherweise alle übrigen Schichten
nahezu konform abgeschieden werden, spielt eine zentrale Rolle für die re-
sultierende Effizienz der Zelle. Solarzellen mit texturierten TCO-Schichten
zeigen deutlich höhere Wirkungsgrade als Zellen ohne texturierten Front-
kontakt [11–13]. Der Grund dafür ist das unterschiedliche Streuverhalten
der TCO-Grenzfläche zum Absorbermaterial, welches in eine unterschiedli-
che Lichteinkopplung und unterschiedliche Lichtwege in der Zelle resultiert.
Idealerweise wird das Licht so oft innerhalb der Zelle reflektiert, bis die ge-
samte Intensität in dem photoaktiven Halbleiter absorbiert wird. Als Voraus-
setzung für die Optimierung der TCO-Struktur, ist ein genaues Verständnis
des Streuverhaltens dieser dünnen Schichten notwendig. Obwohl auf diesem
Gebiet schon sehr viele Arbeiten gemacht wurden [14–20], ist es bisher nicht
gelungen, klare Optimierungskriterien zu definieren. Um das Streuverhal-
ten nanotexturierter Schichten exakt zu beschreiben ist es notwendig, die
Maxwell-Gleichungen mit allen Randbedingungen zu lösen. Die Beschrei-
bung des Streuverhaltens wird dann jedoch zum rein mathematischen Pro-
blem. Um jedoch ein besseres physikalisches Verständnis für die Prozesse
bei der Streuung an nanotexturierten Schichten zu erhalten, sind einfache
Ansätze vonnöten. Auf diesem Gebiet wurden bereits einige Forschungsar-
beiten durchgeführt [21, 22].

Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, einen Zusammenhang zwischen dem Streu-
verhalten und der Struktur der nanotexturierten Frontkontakte herzustellen.
Dazu wurde eine Software auf der Basis von Strahlenoptik und Topographie-
daten eines Rasterkraftmikroskops entwickelt, mit der das Streuverhalten
simuliert werden kann. Mit der Software wird zum einen die winkelabhängi-
ge Streuung im Fernfeld berechnet und im Vergleich zum Experiment dis-
kutiert. Zum anderen wird die Berechnung der gestreuten Intensitäten im
Nahfeld analysiert. Anhand von Messungen mit einem Rasternahfeldmikro-
skop können die berechneten Daten mit experimentellen Daten verglichen
und diskutiert werden. Die Anwendung der Strahlenoptik wird zusätzlich im
Nahfeld anhand von Lösungen der Maxwellgleichungen diskutiert. Im Rah-
men des entwickelten Modells konnte ein tiefes Verständnis des Zusammen-
hangs von Streuverhalten von nanotexturierten TCO-Oberflächen im Nah-
und Fernfeld erzielt werden.

In Kapitel 2 werden die zu dieser Arbeit notwendigen Grundlagen behan-
delt. In Kapitel 3 folgt der experimentelle Teil, in der verschiedene textu-
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KAPITEL 1. EINLEITUNG

rierte TCO-Oberflächen und deren Streuverhalten charakterisiert werden.
Kapitel 4 und 5 beschäftigen sich mit der Analyse des Streuverhaltens und
Zusammenhängen zur TCO-Oberflächenstruktur, sowie der Anwendung der
gewonnenen Erkenntnisse für eine Optimierung der TCO-Struktur in der So-
larzelle.
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Kapitel 2

Grundlagen

2.1 Bauelement und Material

2.1.1 Silizium-Dünnschichtsolarzellen

Aufbau und Funktionsprinzip

Solarzellen erzeugen aus Sonnenstrahlung elektrischen Strom. Ziel ist es,
möglichst verlustfrei das gesamte Wellenlängenspektrum der Sonne zwischen
etwa 300 und 2500 nm auszunutzen. Der schematische Aufbau einer Dünn-
schichtsolarzelle mit amorphem oder mikrokristallinem Silizium als Absor-
bermaterial ist in Abbildung 2.1 dargestellt.

Diese besteht aus einem Glas-Substrat, auf der eine strukturierte transparent-
leitfähige Oxidschicht als Frontkontakt mit einer maximalen Dicke von etwa
850 nm aufgebracht ist. Der Frontkontakt besteht in der Regel aus einem
transparenten leitfähigen Oxid, englisch Transparent Conducting Oxide, im
folgenden kurz TCO genannt. Der folgende pin-Übergang besteht aus einer
Bor-dotierten p-Schicht, einer undotierten intrinsischen Schicht und einer
Phosphor-dotierten n-Schicht. Die Silizium-Schichten sind zusammen typi-
scherweise etwa 350 nm dick. Als Rückkontakt-Reflektor dient eine 80 nm
ZnO-Schicht, auf die eine 200 nm dicke Silber-Schicht deponiert wird.

Das Sonnenlicht (hν) dringt durch das Glas in die Solarzelle ein und wird
am TCO-Frontkontakt gestreut. Idealerweise wird die elektromagnetische
Strahlung dann unter Erzeugung eines Elektronen-Loch-Paars in einer der
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2.1. BAUELEMENT UND MATERIAL

Abbildung 2.1: Funktionsprinzip und Aufbau einer Silizium-Dünnschichtso-
larzelle. Die Grenzflächenstruktur der TCO-p-Silizium-Grenzfläche wurde im
1:1 Höhen-Breitenverhältnis einer realen Zelle abgebildet, in der texturgeätz-
tes Zinkoxid als Frontkontakt verwendet wurde. Die Schichtdicken sind je-
doch nicht maßstabsgetreu abgebildet.

Siliziumschichten absorbiert. Durch das elektrische Feld des pin-Übergangs
können die Ladungen separiert, und über Front- und Rückkontakt abgeführt
werden. Eine Schlüsselrolle für die Effizienz der resultierenden Solarzelle
spielt der TCO-Frontkontakt, auf dem alle folgenden Schichten nahezu kon-
form abgeschieden werden. Auf die Rolle des TCO-Frontkontakts soll im
Folgenden näher eingegangen werden.

Light Trapping

Neben den vielen Vorteilen von Dünnschichtsolarzellen auf Siliziumbasis ist
ein Nachteil die schlechte Lichtabsorption des Siliziums. Bei amorphem Sili-
zium (a:Si) oder mikrokristallinem Silizium (µc:Si), fällt der Arbsorptionsko-
effizient mit zunehmender Wellenlänge rapide ab. In Abbildung 2.3 sind die
Eindringtiefen z0 der beiden Siliziumtypen in Abhängigkeit der Wellenlänge
dargestellt 1. Die Eindringtiefe ist definiert als die Länge, die das Licht im

1Die Eindringtiefen wurden durch den mit der Methode der Phototherimischen Defle-

xionsspektroskopie [116] bestimmten Absorptionskoeffizienten ermittelt.
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KAPITEL 2. GRUNDLAGEN
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Abbildung 2.2: Eindringtiefen für amorphes und mikrokristallines Silizium
als Funktion der Wellenlänge.

Material zurücklegen muss, bis die Intensität auf 1
e

abgeschwächt ist. Man
sieht anhand der Kurven, dass ab einer Wellenlänge von 700 nm z0 für beide
Siliziumtypen deutlich ansteigt. Das mikrokristalline Silizium absorbiert im
langwelligen Bereich offenbar noch etwas besser als das amorphe Silizium.
Um einen hohen Absorptionsgrad zu erzielen, müsste die Dicke der Absor-
berschichten statt wenigen hundert Nanometern einige hundert Mikrometer
groß gewählt werden. Die geringen Beweglichkeiten und Diffussionslängen
der Ladungsträger im amorphen Silizium erfordern jedoch kleine Schicht-
dicken.

Um also die Lichtausbeute bei gleichbleibender Schichtdicke zu erhöhen,
wird der glatte Frontkontakt aufgeraut, d.h. texturiert. Durch die Texturie-
rung wird das Licht in der Zelle gestreut und somit der Lichtweg im Silizium
verlängert. Idealerweise wird das Licht so oft innerhalb der Silizium-Schichten
reflektiert, bis das gesamte einfallende Licht im Silizium absorbiert wird. Die-
ses Prinzip wird auch Light Trapping – Lichtfalle genannt.

Die Textur kann beispielsweise durch nasschemisches Ätzen nach der Depo-
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2.1. BAUELEMENT UND MATERIAL
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Abbildung 2.3: Quanteneffizienz einer amorphen und einer mikrokristallinen
Silizium-Dünnschichtsolarzelle mit und ohne Textur des TCO-Frontkontakts
aus Zinkoxid.

sition oder in einer chemischen Gasphasenabscheidung direkt durch den De-
positionsprozess realisiert werden. Die externe Quanteneffizienz Q beschreibt
das Verhältnis zwischen der auf die Solarzelle auftreffenden Photonen und
der als Photostrom gesammelten Elektron-Loch-Paare. In Abbildung 2.3 ist
die externe Quanteneffizienz für Solarzellen aus amorphem und mikrokri-
stallinem Silizium jeweils mit einer untexturierten und einer texturierten
TCO-Schicht im Vergleich aufgetragen. Man sieht, dass nahezu bei allen Wel-
lenlängen die Quanteneffizienz der Zelle mit texturiertem ZnO höhere Werte
als die Zelle mit untexturiertem ZnO erzielt.

In der Solarzelle beobachtet man folglich mit texturiertem Frontkontakt im
Vergleich zu einem nichtstrukturierten Frontkontakt einen signifikant höher-
en Kurzschlussstrom [11–13]. Um beispielsweise für den in Abbildung 2.1
gezeigten Zellenaufbau die Effizienz der Zelle maximieren zu können, ist eine
Optimierung der Textur am Frontkontakt notwendig.
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KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

2.1.2 Transparente leitfähige Oxide

TCOs zeichnen sich durch eine hohe Lichtdurchlässigkeit im sichtbaren und
nahinfraroten Spektralbereich bei gleichzeitiger guter elektrischer Leitfähig-
keit aus. In Solarzellen sind sie aufgrund dieser Eigenschaften als Frontkon-
takt gut geeignet. Die TCO-Materialien Zinkoxid, Zinndioxid und ITO (In-
dium Tin Oxide) ermöglichen eine großflächige Abscheidung und somit auch
eine kostengünstige Herstellung. In diesem Kapitel sollen die Herstellung von
TCOs und im Detail die Eigenschaften von Zinkoxid näher vorgestellt wer-
den.

Herstellung

Für die Herstellung von dünnen TCO-Schichten gibt es verschiedene Verfah-
ren. Für Dünnfilm-Solarzellen werden häufig folgende Prozesse eingesetzt:� Chemische Gasphasenabscheidung, englisch Chemical Vapour Deposi-

tion von SnO2 und ZnO, darunter APCVD (Atmospheric Pressure
CVD) und LPCVD (Low Pressure CVD).� Physikalische Gasphasenabscheidung, englisch Physical Vapour Depo-
sition (PVD) von ZnO und ITO, darunter Aufdampfen und Sputtern.

Das Sputterverfahren ist in Abbildung 2.4 schematisch dargestellt und soll
an dieser Stelle erklärt werden. In einer Vakuumkammer befindet sich ein
Plattenkondensator, dessen Anode das Glassubstrat bildet und das ZnO-
Target die Kathode. Bei anliegender Spannung wird nun Argongas in die
Kammer eingeleitet. Dieses wird zu einer Plasmaentladung angeregt, und io-
nisierte Argon-Atome werden durch das elektrische Feld auf das ZnO-Target
beschleunigt. Die Argon-Atome schlagen Zn-O-Cluster aus dem massiven
Targetmaterial heraus, und das zerstäubte ZnO schlägt sich auf dem Glas-
Substrat, welches sich auf der gegenüberliegenden Platte befindet, nieder.
Daher auch der Begriff Sputtern, englisch für zerstäuben.

Der Sputterprozess wird in einer Depositionsanlage auf 1 mm dicken und
30 × 30 cm2 großen Corningglas-Scheiben bei einem Druck von ca. 10−3 mbar
und einer Temperatur um 300◦ Celsius realisiert. Durch die Verwendung ei-
nes Magneten unter dem Target (Magnetron-Sputtern) werden die erzeug-
ten Ionen durch die Lorentzkraft auf einer Kreisbahn über dem Target ge-
halten, und damit die Stoßwahrscheinlichkeit mit dem Target noch wesent-
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2.1. BAUELEMENT UND MATERIAL

Abbildung 2.4: Funktionsprinzip des Sputterprozesses. Durch das von zwei
Elektroden erzeugte elektrische Feld wird ein Argon-Plasma gezündet. Die
ionisierten Ar-Atome werden gegen das ZnO-Target vor der Kathode be-
schleunigt und zerstäuben dieses.

lich erhöht. Bei der Variante des reaktiven Sputterns wird statt des kerami-
schen ZnO-Targets ein metallisches Zink-Target verwendet und als zusätzli-
ches Prozessgas Sauerstoff eingeleitet. Das zerstäubte Zink reagiert dann mit
dem Sauerstoff zum Schichtmaterial ZnO. Das gesputterte Zinkoxid wächst
meist säulenartig auf [52, 65]. Die Wahl der Depositionsparameter Druck,
Leistung, Temperatur, Gasfluss, Gas-Zusammensetzung und Substratmate-
rial beeinflussen die elektrischen, optischen und strukturellen Eigenschaften
der Schichten maßgeblich. Eine detaillierte Beschreibung des Sputterprozes-
ses findet sich in [14, 15, 52].

Kristall- und Bandstruktur von ZnO

Zinkoxid kristallisiert in der hexagonalen Wurzitstruktur, bei der die Zink-
und Sauerstoffatome jeweils vierfach koordiniert sind. In Abbildung 2.5 sieht
man die Wurzitstruktur von Zinkoxid als Überlagerung von zwei Hexagonal-
gittern und die Orientierung der polaren c-Achse, welche auch die Symme-
trieachse der Kristallstruktur darstellt. Die Zink-Sauerstoffbindung ist eine
Atombindung mit hohem ionischen Bindungsanteil [53, 55].

14



KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

Abbildung 2.5: Wurzitstruktur von Zinkoxid nach [55].

Dünne ZnO-Schichten besitzen eine starke c-Achsen-Orientierung. Auf Corning-
Glas gesputterte Schichten wachsen in säulenartigen Kristalliten auf das Sub-
strat auf [52,56–58], mit Korngrößen zwischen 50 - 300 Ångström. In Abbil-
dung 2.6 ist eine Bruchkantenaufnahme einer ZnO-Schicht durch ein Raste-
relektronenmikroskop 2 zu sehen.

Zinkoxid besitzt als II-VI-Halbleiter eine direkte Bandlücke Eg = 3.4 eV bei
Raumtemperatur (300◦ K) [65]. Diese Energie entspricht Strahlung mit ei-
ner Wellenlänge von 360 nm, was dem nahen Ultraviolett-Bereich zugeordnet
wird. Das Leitungsband mit der niedrigsten Energie entsteht aus den unbe-
setzten 4s-Orbitalen des Zn2+, während das Valenzband mit der höchsten
Energie aus den besetzten 2p-Orbitalen von O2− entsteht.

Durch das hexagonale Kristallfeld und die Spin-Bahn-Wechselwirkung spal-
tet das Valenzband in drei Subbänder auf, die hier mit A, B und C bezeichnet
werden. Die Kristallfeld-Aufspaltung (ca. 50 meV) ist beim Zinkoxid sehr viel
größer als die Spin-Bahn-Aufspaltung (ca. 5 meV). In Zinkoxid werden Exci-
tonen mit einem Elektron im Leitungsband und je einem Loch im A-, B- oder
C-Valenzband gebildet. Sie werden dementsprechend also auch als A-, B- und
C- Excitonen bezeichnet. Die Bindungsenergie liegt für alle drei Bindungen
bei etwa 60 meV.

2siehe Kapitel 2.2.1
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2.1. BAUELEMENT UND MATERIAL

Abbildung 2.6: Bruchkantenaufnahme einer mit dem Sputterprozess depo-
nierten ZnO:Al-Schicht durch ein Rasterelektronenmikroskop aus [52]. Die
Schichten wachsen filamentartig auf.

Elektrische Eigenschaften von ZnO

Zu den elektrischen Eigenschaften von dünnen Zinkoxid-Schichten existie-
ren bereits zahlreiche Veröffentlichungen [61–69]. Beim reinen intrinsischen
Zinkoxid liegt das Ferminiveau innerhalb der Bandlücke und es gibt daher
nur wenige freie Ladungsträger (n < 1017cm−3) [65]. Damit Elektronen aus
dem Valenzband in das Leitungsband angehoben werden können, muss ihnen
Energie z.B. in Form von Wärme zugeführt werden.

Eine andere Möglichkeit ist es, die Ladungsträgerdichte durch Dotierung zu
verändern. Durch Einbringen zusätzlicher Atome in das Kristallgitter wer-
den Zustände in der Nähe der Valenz- oder Leitungsbandkante innerhalb der
Bandlücke generiert. Dies reduziert die benötigte Aktivierungsenergie zur
Anregung von Ladungsträgern.

Man unterscheidet zwischen intrinsischer Dotierung durch Steuerung der
Schichtstöchiometrie und extrinsischer Dotierung, bei der zusätzliche La-
dungsträger durch Einbau von Fremdatomen entstehen. Intrinsisch dotier-
te Schichten sind allerdings thermisch sehr instabil. Beim Tempern an Luft
kann der ZnO-Film nachoxidieren, welches die Leitfähigkeit erheblich redu-
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KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

ziert [70]. ZnO lässt sich mit den Elementen Al, In oder Ga der Gruppe
III n-leitend dotieren mit Elektronendichten bis über 1020 cm−3 [65, 71]. Die
Dotieratome befinden sich dabei auf den Plätzen des Zn2+ und geben ihr
drittes Elektron leicht an das Leitungsband ab. Die Bindungsenergie dieser
Donatorelektronen liegt bei etwa 60 meV, sodass sie bei Raumtemperatur
(entspricht ca. 25 meV) weitgehend ionisiert sind. Die Dotierung kann z.B.
durch 1 % ige Aluminium-Dotierung realisiert werden.

Bei genügend hoher Dotierkonzentration bilden sich Störbänder, die mit dem
Leitungsband bzw. Valenzband überlappen. Damit entsteht ein temperatu-
rabhängig besetztes Band mit metallischem Charakter. Ein Halbleiter wird
entartet genannt, wenn das Fermi-Niveau bereits innerhalb des Bandes liegt,
d.h. durch die Störbänder bereits bei T = 0K besetzte Zustände existieren.
Entartung tritt auf ab einer Dotierungskonzentration von ca. 1017 − 1018cm−3.

Es existieren zahlreiche Modelle zur Erklärung der elektrischen Eigenschaften
von TCO-Schichten, dennoch weichen Experiment und Theorie oftmals in der
Berechnung der Ladungsträger-Beweglichkeiten deutlich voneinander ab [65].
Der elektrische Transport in ZnO-Schichten wird hauptsächlich durch die
Streuung an ionisierten Störstellen (Gitterdefekte, Verunreinigungen) oder
durch Korngrenzen [59,65] beeinträchtigt. Zusätzlich findet man noch Streu-
ung an Phononen. Einen Überblick über die in Zinkoxid auftretenden Streu-
mechanismen des elektronischen Transports gibt die Arbeit von Hartnagel
et al. [62]. Damit Störungen der Gitterstruktur vermieden werden, sollte der
Ionenradius des Fremdatoms möglichst dem Radius des zu ersetzenden Zin-
kions entsprechen und Verunreinigungen möglichst klein gehalten werden.

Optische Eigenschaften von ZnO

Zinkoxid besitzt aufgrund seiner großen Energielücke eine hohe optische Trans-
parenz im sichtbaren und nahinfraroten Spektralbereich. In Abbildung 2.7
sind die mit einem Gitterspektrometer gemessene Transmission T und Refle-
xion R und die daraus bestimmte Absorbanz A = 100%−T −R als Funktion
der Wellenlänge für eine etwa 850 nm dicke, Aluminium-dotierte ZnO-Schicht
aufgetragen. Dabei kann man das optische Verhalten in drei charakteristische
Spektralbereiche (I, II und III) einteilen.
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Abbildung 2.7: Transmission, Reflexion und die daraus bestimmte Absor-
banz einer ca. 850 nm dicken Aluminium-dotierten Zinkoxid-Schicht. Zusätz-
lich sind die Werte für den Substratträger, eine 1 mm dicke Corningglas-
Scheibe aufgetragen. λp entspricht der Plasmafrequenz ωp zuzuordnender
Wellenlänge.

Bereich I Unterhalb von etwa 400 nm beobachtet man einen Anstieg der
Absorption mit abnehmender Wellenlänge. Ab hier besitzt die Strahlung
genügend Energie zur Anregung von Elektronen aus dem Valenzband in das
Leitungsband.

Die optische Bandlücke entspricht bei einem undotierten ZnO-Kristall genau
dem Bandabstand Eg0, wie es in Abbildung 2.8 (a) schematisch dargestellt
ist. Bei stark dotiertem Zinkoxid dagegen wird die Lage der optischen Ab-
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sorptionskante etwas verschoben. Man erklärt diese Verschiebung durch zwei
Effekte:

1. Vergrößerung der optischen Bandlücke:
Mit steigender Ladungsträgerkonzentration wird die Absorptionskan-
te zu kleineren Wellenlängen (oder größeren Energien) hin verschoben.
Dieser Effekt ist als Burstein-Moss-Verschiebung bekannt [72, 73] und
in Abbildung 2.8 (b) skizziert.

Er rührt von der Besetzung der unteren Leitungsbandzustände im ent-
arteten Halbleiter her. Diese besetzten Zustände können aufgrund des
Pauli-Prinzips nicht gleichzeitig durch nachfolgend angeregte Elektro-
nen besetzt werden. Die Elektronen können daher nur in Zustände an-
geregt werden, die oberhalb der schon besetzten Zustände liegen.

Für optische Übergänge in kristallinen Halbleitern gilt die Erhaltung
des k-Vektors, so dass auch im Valenzband nicht die der Bandkante
nächsten Zustände angeregt werden können, sondern nur die Zustände
mit gleichem ~k-Vektor. Bei parabolischer Bandstruktur kommt es so zu
einer Verbreiterung der optischen Bandlücke um [54]:

∆EBM
g =

~
2k2

F

2

[
1

me

+
1

mh

]

(2.1)

kF ist der Wellenvektor auf dem Ferminniveau, mh und me sind die
effektiven Massen der Löcher und Elektronen, ~ das Plancksche Wir-
kungsquantum.

2. Verringerung der Bandlückenenergie:
Der Verbreiterung der Bandlücke durch die Burstein-Moss-Verschiebung
wirkt eine Verkleinerung der Bandlücke entgegen. Grund dafür sind
Störbänder, die durch die Austauschwechselwirkung der Ladungsträger
und deren Streuung an ionisierten Dotieratomen hervorgerufen wer-
den [54]. Dieser Effekt ist in Abbildung 2.8 (c) schematisch dargestellt.

In [54] wurden rf-gesputterte Zinkoxid-Proben mit unterschiedlich hohen
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Abbildung 2.8: (a) Schematische Bandstruktur mit parabolischem Leitungs-
und Valenzband; (b) Burstein-Moss-Shift; (c) Bandlücken-Verkleinerung
aufgrund von Wechselwirkung der Ladungsträger und deren Streuung an
Störstellen nach [54].

Aluminium-Dotierungen auf die Position der optischen Bandlücke 3 experi-
mentell untersucht. Die Bandlücke nahm dort mit steigender Dotierkonzen-
tration zu und weist damit auf eine dominierende Burstein-Moss-Verschiebung
hin (siehe dazu auch [61]).

Bereich II Strahlung mit Wellenlängen oberhalb von 400 nm besitzt nicht
genügend Energie für eine Anregung der Elektronen ins Leitungsband und
wird nicht absorbiert. Deshalb steigt die Transmission mit zunehmender Wel-
lenlänge an und bleibt für Wellenlängen bis 1000 nm in etwa gleichmäßig
hoch.

Die auffälligen Maxima und Minima sind durch optische Interferenzen, al-
so konstruktive oder destruktive Interferenz von Reflexionen an der 750 nm
dicken Zinkoxid-Schicht zu erklären. Die Transmission des ZnO:Al-Glassubstrats
wird in diesem Wellenlängenbereich durch folgende Faktoren begrenzt [61]:

3Die Position der Bandlücke wurde anhand der größten Steigung des Absorptionskoef-
fizienten bestimmt.
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KAPITEL 2. GRUNDLAGEN� Reflexionsverluste durch spekular und diffus reflektiertes Licht an den
verschiedenen Grenzflächen� Absorption durch freie Ladungsträgerabsorption im Zinkoxid (siehe Be-
reich III).� Unterstöchiometrisches Wachstum oder durch den Dotierstoff hervorge-
rufene Störstellen können zu verstärkter Absorption auch im sichtbaren
Spektralbereich führen.

Bereich III Im nahen Infrarotbereich gewinnt die Absorption der frei-
en Ladungsträger zunehmend an Bedeutung. Die Elektronen können mit
größer werdender Wellenlänge zunehmend dem ~E-Feld der elektromagneti-
schen Strahlung mit niedrigeren Frequenzen folgen.

Die optischen Phänomene in diesem Spektralbereich können mit dem Drude-
Lorentz-Modell beschrieben werden, bei dem man das Drude-Modell des idea-
len Elektronengas mit dem Lorentz-Modell von Dipol-Oszillatoren kombi-
niert. Dazu betrachtet man analog zu [60] die Auslenkung eines freien Elek-

trons, die durch ein elektrisches Wechselfeld ~E(t) verursacht wird. Die Be-
wegungsgleichung für die Auslenkung x des Elektrons ist:

meff
d2x

dt2
+meffγ

dx

dt
= −eE(t) = −eE0e

−iωt . (2.2)

Dabei ist meff die effektive Masse des Elektrons im Halbleiter, γ die Dämp-
fungskonstante, ω die Lichtfrequenz, E0 die Amplitude des elektrischen Felds,
und e die Einheitsladung eines Elektrons. Setzt man x = x0e

iωt in Gleichung
2.2 erhält man:

x(t) =
eE(t)

meff(ω2 + iγω)
(2.3)

Für die Polarisation P gilt hier: P = −Nex, wobei die N Elektronenzahldich-
te ist. Damit erhält man über D = ǫrǫ0E = ǫ0E+P die relative dielektrische
Konstante:

ǫr(ω) = ǫopt −
Ne2

ǫ0meff

1

(ω2 + iγω)
= ǫopt

(

1 −
ω2

p

(ω2 + iγω)

)

. (2.4)
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mit der Plasmafrequenz

ωp =

√

Ne2

ǫoptǫ0meff

(2.5)

Der Faktor ǫopt berücksichtigt zusätzliche Polarisationsbeiträge bei hohen
Frequenzen im Halbleiter. Bei einem schwach gedämpften System (γ = 0)
erhält man:

ǫr(ω) = ǫopt

(

1 −
ω2

p

ω2

)

. (2.6)

Der komplexe Brechungsindex n =
√
ǫr wird imaginär für ω < ωp, positiv

für ω > ωp und wird null bei ω = ωp. Ist ǫr positiov und n somit reell, kann
sich die elektromagnetische Welle im Medium ausbreiten. Die Reflektivität
R kann nun mit

R =

∥
∥
∥
∥

n− 1

n+ 1

∥
∥
∥
∥

2

(2.7)

bestimmt werden. R ist 1 für ω ≦ ωp und fällt ab für ω > ωp. Für ω → ∞
wird R = 0. Weiterhin kann der Absorptionskoeffizient a hergeleitet werden:

a =
Ne2

meff ǫ0ncτ

1

ω2
(2.8)

τ ist die Lebensdauer der Ladungsträger und ist in Halbleitern typischerweise
von der Größenordnung τ ≈ 10−13s.
Die Plasmafrequenz ω = ωp entspricht der Eigenfrequenz der kollektiven
Schwingung des gesamten Systems der freien Ladungsträger relativ zu den
Atomrümpfen. Diese Schwingungsanregung der freien Ladungsträger ist ge-
quantelt, wobei die Quanten als Plasmonen bezeichnet werden. Man findet
ein Absorptionsmaximum vor, dessen Halbwertsbreite durch die Dämpfung
des Systems beeinflusst wird. Die Position des Maximums verschiebt sich mit
zunehmender Elektronenzahldichte N zu kleineren Wellenlängen hin.
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KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

2.2 Experimentelle Methoden

2.2.1 Abbildung von nanotexturierten Oberflächen

Rasterkraftmikroskop

Oberflächen mit Strukturgrößen im Nano- und Mikrometerbereich können
mit dem Rasterkraftmikroskop, englisch Atomic Force Microscope (AFM),
abgebildet werden. Dieses hochauflösende Instrument wurde in den frühen
80er Jahren von Gerd Binnig and Calvin Quate an der Stanford Universität
in Kalifornien entwickelt. Im Gegensatz zu optischen Mikroskopen wird kein
direktes optisches Bild erzeugt. Die Bildinformationen der Probenoberfläche
werden Punkt für Punkt im Rasterverfahren aufgenommen.

Abbildung 2.9: Silizium-Messspitze über einer typischen texturgeätz-
ten TCO-Oberfläche. Fotomontage aus zwei SEM-Bildern der gleichen
Auflösung.

Dazu tastet im hier verwendeten intermittierenden Modus eine oszillieren-
de Messspitze die Oberfläche ab. In der Nähe der Oberfläche erfährt die
Messspitze eine Wechselwirkung mit dem abzubildenden Material, welche je
nach Abstand zur Oberfläche dann die Oszillationsfrequenz verändert. Die
Spitze wird fortlaufend genau so positioniert, dass ihre Schwingungsfrequenz
gleich bleibt und somit auch der gleiche Abstand zur Oberfläche gegeben ist.

23



2.2. EXPERIMENTELLE METHODEN

Diese genaue Positionierung ist mithilfe von Piezokristallen möglich, die sich
abhängig von der angelegten Spannung um Bruchteile ihrer Gitterkonstanten
(also im Ångström-Bereich) ausdehnen oder zusammenziehen können. Die-
ser Mechanismus wird auch für die ultrafeine Scannerbewegung verwendet.
Die aufgenommenen Spannungssignale werden mit einer Software ausgewer-
tet und in ein 3-dimensionales Bild umgewandelt. Die Qualität des resul-
tierenden Bildes ist vor allem abhängig von der Geometrie der Messspitze.
Diese sollte im Vergleich zur abzubildenden Struktur einen kleinen Spitzen-
radius und einen kleinen Öffnungswinkel besitzen. Die von uns verwende-
ten Silizium-Spitzen haben einen Spitzenradius von etwa 10 nm und einen
Öffnungswinkel von etwa 30◦. In Abbildung 2.9 ist eine Fotomontage aus
zwei SEM-Bildern der gleichen Auflösung zu sehen mit einem typischerweise
verwendeten texturierten TCO zusammen mit einer Nichtkontakt-Silizium-
Spitze. Diese Spitze ist offenbar zur Abbildung dieser Struktur gut geeignet.
Für die AFM-Messungen wurde ein Nanoscope III Multimode der Firma Di-
gital Instruments (Veeco) und die Nanostation 300 der Firma Surface Imaging
Systems verwendet.

Eine wichtige, im folgenden verwendete Kenngröße ist die Rauhigkeit oder
auch Root Mean Square Roughness δrms, die aus den AFM-Daten bestimmt
werden kann. Sie ist ein Maß für die lokalen Höhenunterschiede auf der
Schichtoberfläche. Sie ist mit N Datenpunkten zi definiert durch

δrms =

√
√
√
√

N∑

i=1

(zi − zMSL)2 (2.9)

Dabei ist

zMSL(i) =

N∑

i=1

zi (2.10)

die mittlere Höhe der Oberfläche, die auch mit dem Mean Surface Level
(MSL) bezeichnet wird.

Rasterelektronenmikroskop

Das Rasterelektronenmikroskop (REM), englisch Scanning Electron Microsco-
pe (SEM), ist ein Elektronenmikroskop, mit dem man hochauflösende Bilder
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im Mikro- und Nanometerbereich generieren kann. Die zu messende Ober-
fläche wird mit einem fokussierten Elektronenstrahl in einem rechteckigen
Bereich zeilenweise abgerastert. Dieser erzeugt in Wechselwirkung mit der
Oberfläche zurückgestreute Primärelektronen oder Sekundärelektronen, de-
ren Intensitäten an einem Detektor erfasst und als Helligkeitswerte in einem
zweidimensionalen Bild abgebildet werden. Als Detektor wird typischerwei-
se ein Sekundärelektronendetektor verwendet, der Elektronen mit Energien
zwischen 10 und 20 eV erfassen kann. Elektronen dieser Energien werden
innerhalb der ersten Nanometer von der Oberfläche weggestreut und eignen
sich deshalb sehr gut zur Abbildung von Oberflächenstrukturen. Die üblichen
Auflösungsgrenzen liegen im Bereich von 1 nm bis 10 nm.
Für eine REM-Messung sind leitende Probenoberflächen notwendig. Nichtlei-
tende Proben müssen vor der Messung mit einer dünnen leitfähigen Schicht
beschichtet werden (z.B. einer 10 nm aufgesputterte Gold-Schicht), um lokale
Aufladungen zu verhindern. In dieser Arbeit wurde das Feldemmisions-REM
Gemini (Firma LEO, heute Zeiss) verwendet.

Optisches Rasternahfeldmikroskop

Ein Optisches Rasternahfeldmikroskop, englisch Scanning Nearfield Optical
Microscope (SNOM), ist ein Mikroskop, welches neben der Oberflächento-
pographie Informationen über die optischen Eigenschaften der Probe liefert.
Das optische Rasternahfeldmikroskop umgeht die Auflösungsgrenze des op-
tischen Mikroskops, indem es nur Licht auswertet, welches eine metallbe-
schichtete Faser-Spitze mit 50-80 nm Durchmesser von der Probe aus kom-
mend erreicht. Die optische Auflösung hängt von der Geometrie der jeweiligen
Messspitze ab und übertrifft diejenige abbildender Lichtmikroskope um ein
Vielfaches.

Die Spitze wird für die Messung ins Nahfeld der Probe, d.h. maximal in
bis zu wenigen Mikrometern Entfernung von der Probenoberfläche gebracht.
Die Probe wird rasterartig über bzw. unter der Spitze bewegt, und dabei wird
bei jeder Position das Abstandssignal und das optische Signal aufgezeichnet.
Am häufigsten werden Spitzen mit Apertur verwendet, welche entweder als
Lichtquelle oder als Lichtsammler eingesetzt werden können. Die benutzten
Aperturspitzen sind meist aus Glas gefertigte Fasern, die durch Ziehen oder
Ätzen zugespitzt sind. Im kegelförmigen Bereich sind die Fasern mit Alumi-
nium bedampft, da dort ansonsten Licht austreten würde.
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Probe

SNOM-Spitze

Einfallendes Licht

Abbildung 2.10: Schematische Ansicht des Messaufbaus im Kollektionsmodus
nach [98]. Der einfallende Laserstrahl beleuchtet die Probe von der Substrat-
seite. Die transmittierte Intensität wird mit der SNOM-Spitze gesammelt.

Der Detektor rastert mithilfe von Piezoelementen über die Probe. Entweder
wird die Scanhöhe konstant gehalten oder man reguliert die Höhe über einen
Feedback-Mechanismus (siehe dazu auch Abschnitt 2.2.1).

Für sichtbares Licht ist die räumliche Auflösung optischer Mikroskope auf
die Größenordnung der Wellenlänge beschränkt. Das SNOM erfasst jedoch
evaneszente oder nicht propagierende Felder, die nur nahe der Oberfläche des
zu erfassenden Objekts bestehen. Diese Feldstärken fallen exponentiell mit
der Entfernung zum Objekt ab. Aus diesem Grund muss sich der Detektor
in der Nahfeldzone befinden, d.h. also nur wenige Nanometer von der Ober-
fläche entfernt.

In dieser Arbeit wird mit einer Geräteausführung gearbeitet, bei der die
zu charakterisierende transparente Probe von einer Seite beleuchtet und mit
einer Aperturspitze, die mit einem Öffnungsdurchmesser von 50-80 nm lokal
die Intensitäten (”evaneszente Moden”) erfasst, abgerastert. Man bezeichnet
diesen Messmodus auch als Kollektionsmodus. Dieser ist schematisch in Ab-
bildung 2.10 dargestellt. Die maximale Scanfläche des vorliegenden Geräts
beträgt 100 × 100µm2. Messartefakte für die gemessene Topographie und
Optik entstehen analog zum AFM hauptsächlich durch die Form und Sym-
metrie der Spitze.
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2.2.2 Messung der optischen Eigenschaften

Spektrometer

Die quantitative Analyse des gestreuten Lichts, die Messung von diffuser
und totaler Transmission bzw. Reflexion, wird mit einem Gitterspektrome-
ter mit integrierter Ulbricht-Kugel ermöglicht. Das hier verwendete Lamb-
da 950 der Firma Perkin Ellmer ist besitzt einen Wellenlängenbereich von
250-2500 nm. Als initiale Lichtquelle dienen hierfür eine Wolfram-Halogen-
Lampe und für λ < 319 nm eine Deuterium-Lampe. Durch die Verwendung
einer Ulbricht-Kugel ist es möglich, auch diffus gestreutes Licht zu detektie-
ren. Dabei handelt es sich um eine von innen weiße, mit Spectralon (Teflon)
beschichtete Hohlkugel. Das an der Probe gestreute Licht wird idealerweise
so oft innerhalb der Ulbricht-Kugel reflektiert, bis es am Detektor am Boden
der Ulbrichtkugel detektiert wird. Durch eine Öffnung der Ulbricht-Kugel
läßt sich das diffus gestreute Licht vom spekular gestreuten Licht separieren.
Aufgrund der räumlichen Ausdehnung der Öffnung werden Winkel über et-
wa 4◦ als diffuser Anteil, und damit Winkel unter 4◦ als spekularer Anteil
detektiert.

Das Spektrometer verfügt über zwei unterschiedliche Detektoren, zum einen
für sichtbares und ultraviolettes Licht (UV/Vis) und zum anderen für den
infraroten Bereich (IR). Der Detektorwechsel findet während der Messungen
bei 860 nm statt. UV/Vis-Strahlen unterhalb von 860 nm werden von einem
Photomultiplier detektiert, während im Infraroten ein Peltier-gekühlter PbS-
Photodetektor zum Einsatz kommt.

Die verschiedenen Wellenlängen werden an dem hier verwendeten Spektrome-
ter durch Beugung des Lichts an einem Gitter mit Gitterkonstante s in ver-
schiedene Winkel erzeugt. An vielen, in gleichen Abständen nebeneinander-
liegenden Öffnungen liegen die Hauptmaxima bei den Winkeln φl mit [29–31]

sin(Φl) =
lλ

s
l = 1, 2, 3, ... (2.11)

Die Gitterkonstante s bezeichnet hier den Abstand der Mitten zweier be-
nachbarter Öffnungen. Die Abstände der Maxima sind proportional zur Wel-
lenlänge. Für ein Gitter mit s = 2.5µm und λrot = 750 nm und λviolett =
400 nm erhält man beispielsweise [29]:
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k = 1 : λrot = 17.5◦, λviolett = 9.2◦, λrot − λviolett = 8.3◦

k = 2 : λrot = 36.9◦, λviolett = 18.7◦, λrot − λviolett = 18.7◦

k = 3 : λrot = 64.2◦, λviolett = 28.7◦, λrot − λviolett = 33.5◦

Schon in der ersten Ordnung kann eine erhebliche Trennung der Wellenlängen
erreicht werden. Diese wird aufgrund der höheren Intensität gegenüber größe-
ren Beugungsordnungen für das hier verwendete Gitterspektrometer benutzt.

Kenngrößen Wichtige Kenngrößen für die optische Charakterisierung von
dünnen Schichten sind Transmission T (λ), Reflexion R(λ), und Absorbanz
A(λ). Zur Definition werden die transmittierte (IT ), die reflektierte (IR) bzw.
die absorbierte Lichtintensität IA ins Verhältnis zur einfallenden Lichtinten-
sität I0 gesetzt:

T =
IT
I0
, R =

IR
I0
, A =

IA
I0

(2.12)

Aus der Energieerhaltung folgt bei festgehaltener Wellenlänge der allgemein
gültige Zusammenhang:

T +R + A = 1 (2.13)

Bei der Transmission unterscheidet man diffuse Tdiffus und spekulare Trans-
mission Tspekular mit Tgesamt = T = Tdiffus +Tspekular. Um den Anteil des diffus
gestreuten Lichts zu berechnen, definiert man den Haze:

H =
Tdiffus

Tgesamt

(2.14)

Die Wellenlängenabhängigkeit des Haze lässt sich durch eine von der ska-
laren Streutheorie abgeleiteten Formel beschreiben [32–39]. Dabei geht die
Rauhigkeit und der Brechungsindex des Schichtmaterials mit ein:

H(λ, δrms) = exp(−(4π · f(λ) · δrms/λ)2) (2.15)

mit f(λ) = c · (nTCO(λ) − nLuft).
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Winkelabhängige Streuung

Eine genauere Charakterisierung des qualitativen Streuverhaltens ist mit der
Aufnahme der winkelaufgelösten Streuung möglich. Nicht der Anteil des
transmittierten, reflektierten oder gestreuten Lichts ist hier von Interesse,
sondern die Winkelverteilung der Intensitäten. In Abbildung 2.11 ist der
Messaufbau schematisch dargestellt. Das Experiment wird mit einem Laser
mit λ = 550 nm und mit senkrechtem Lichteinfall auf das Substrat durch-
geführt. Ein um das Substrat beweglicher Photodetektor misst die zu jedem
Winkel gehörende Intensität in 1◦-Schritten.

Der Photodetektor detektiert in einer Ebene die Intensität des gestreuten
Lichts pro Winkel. Da man sich aber für die Gesamtintensität eines Streu-
winkels im Raum interessiert, ist es notwendig, die Intensitäten für jeden
Winkel über den ganzen Raum zu berechnen. Man nimmt dazu an, dass das
Streuverhalten der Schicht isotrop ist und deswegen von der Messung in der
Ebene auf das Streuverhalten im gesamten Raum geschlossen werden kann.

Abbildung 2.11: Schematischer Messaufbau zur Bestimmung der Winkelver-
teilung des gestreuten Lichts. Um die richtige Intensität pro Raumwinkel
angeben zu können, ist es notwendig, die Intensitäten über den gesamten
Raum zu summieren.
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Die Fläche des Raumelements, die die Strahlung für ein bestimmtes Winkel-
intervall durchdringt, wird mit zunehmenden Winkel größer und fällt nach
90◦ wieder ab. Exakt bestimmt wird diese Flächenfunktion A(θz) durch das
Oberflächenintegral in Kugelkoordinaten:

A(θz) =

∫ 2π

0

∫ θz+∆θz

2

θz−∆θz

2

R2 sin(θz)dφdθz (2.16)

=
[[
R2φ cos(θz)

]2π

φ=0

]θz+∆θz

2

θz−∆θz

2

(2.17)

= 2πR2

(

cos

(

θz −
∆θz

2

)

− cos

(

θz +
∆θz

2

))

(2.18)

= 4πR2 sin(θz) sin

(
∆θz

2

)

(2.19)

unter Verwendung des Additionstheorems

cos

(

θz −
∆θz

2

)

− cos

(

θz +
∆θz

2

)

= 2 sin(θz) sin

(
∆θz

2

)

. (2.20)

Dabei ist R der Abstand des Detektors zur Probe; die Auflösung ∆θz wird
durch die Detektorfläche und den Aufbau der Messapparatur bestimmt. Setzt
man voraus, dass die am Photodetektor gemessene Spannung proportio-
nal zur einfallenden Intensität ist, so gilt damit für die gestreute Intensität
ADF (θz) eines Winkels

ADF (θz) ∝ sin(θz) (2.21)

ADF (θz) wird im Folgenden als Angular Distribution Function bezeichnet
und auf das erste Maximum normiert. Die absolute Intensität des gestreuten
Lichts wird durch die Spektrometer-Messungen wiedergegeben.
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2.3 Theorie

2.3.1 Die elektromagnetische Theorie des Lichts

Die Wellengleichungen

J. C. Maxwell (1831-1879) konnte mit seinen vier Gleichungen die Ausbrei-
tung elektrischer und magnetischer Felder für weite Anwendungsfelder be-
schreiben:

∇ · ~D = ρ (2.22)

∇ · ~B = 0 (2.23)

∇× ~E = −∂
~B

∂t
(2.24)

∇× ~H =
∂ ~D

∂t
+~j (2.25)

Dabei ist ρ die Ladungsträgerdichte, ~E und ~H sind elektrisches und ma-
gnetisches Feld; ~D und ~B bezeichnen die elektrische und die magnetische
Flussdichte und ~j die Stromdichte. Die Felder sind über D = ǫ0 ~E + ~P mit
elektrischer Polarisation ~P und B = µ0(H + M) mit magnetischer Polari-

sation ~M miteinander verknüpft. Die Konstanten ǫ0 und µ0 bezeichnen die
Permittivität und die Permeabilität im Vakuum.

Auch die Wellentheorie des Lichts ist auf den Wellenlösungen der Maxwell-
gleichungen aufgebaut und erklärt sämtliche Probleme der Propagation des
Lichts. Im behandelten Fall der linearen Optik nimmt man die Proportiona-
litäten ~D = ǫ0ǫ ~E und ~B = µ0µ ~H an. ǫ0 und µ0 bezeichnen die materialspe-
zifischen Größen relative Permittivität und relative Permeabilität. Ist dann
das Medium optisch isotrop und isolierend gilt zusätzlich ρ = 0, µ = 1 und
~j = ~0. Die Maxwellgleichungen erhalten dann folgende Form:

∇ · ~D = 0 (2.26)

∇ · ~B = 0 (2.27)

∇× ~E = −∂
~B

∂t
(2.28)
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∇× ~B = µ0
∂ ~D

∂t
(2.29)

Man bildet nun die Rotation (∇×) von Gleichung 2.28 und verwendet ∇×
(∇ × ~E) = ∇(∇ · ~E) − (∇ ·∇) ~E. Mit ∇ · ~E = 0 aus Gleichung 2.26 und
∇ ·∇ = ∆ = ∂2/∂x2 + ∂2/∂y2 + ∂2/∂z2 ergibt sich aus Gleichung 2.29 die

Wellengleichung für das elektrische Feld ~E:

∆ ~E − ǫǫ0µ0
∂2E

∂t2
= 0 (2.30)

Die entsprechende Gleichung für das magnetische Feld ~B kann in gleicher
Weise unter Vertauschung von Gleichung 2.28 und Gleichung 2.29 abgeleitet
werden.

∆ ~B − ǫǫ0µ0
∂2B

∂t2
= 0 (2.31)

Der Proportionalitätsfaktor ǫǫ0µ0 ist mit der Ausbreitungsgeschwindigkeit
vMedium des Lichts in einem Medium verknüpft:

vMedium =
1√
ǫ0ǫµ0

=
1√
ǫ
c. (2.32)

Dabei verwendet man für die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum im Allgemei-
nen die Bezeichnung c = 1√

ǫ0µ0
= 2.9979 · 108 m

s
. Der Einfluss des Mediums

wird durch den Faktor 1/
√
ǫ beschrieben.

n =
√
ǫ (2.33)

ist der Brechungsindex. Als einfachste Lösung der Wellengleichung erhalten
wir eine ebene Welle, die sich in Richtung des Wellenvektors ~k ausbreitet:

~E(~r, t) = ~E0 exp(i(ωt− ~k~r + ϕ0)) (2.34)

E0 ist die konstante Amplitude der Feldstärke. Die Phase ϕ0 dient dazu, den
Nulldurchgang der Oszillation festzulegen. Setzt man die Lösung der ebenen
Welle 2.34 in Gleichung 2.30 ein, so erhält man den folgenden Zusammenhang
zwischen ~k und ω:

‖~k‖2 = k2
x + k2

y + k2
z = n2ω2/c2. (2.35)
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Bekannter ist diese sogenannte Dispersionsrelation für den Fall n=1.0 im
Vakuum:

ω = c · k (2.36)

mit k =| ~k |. Die Wellenzahl k ist auch mit der Wellenlänge und dem Bre-
chungsindex verknüpft über:

k =
2πn

λ
. (2.37)

Die Frequenzabhängigkeit der Dielektrizitätskonstante

Die Dielektrizitätskonstante, welche bereits für dotierte Halbleiter in Ab-
schnitt 2.1.2 behandelt wurde, ist eine wichtige Größe für die Ausbreitung
des Lichts in einem Medium. Im Unterschied zum dotierten Halbleiter gilt
allgemein für die Frequenzabhängigkeit in nichtleitenden Materialien:

ǫ(ω) = 1 +
1

e2N
ǫ0m0

1

ω2
0 − ω2 + iγω

(2.38)

ω0 bezeichnet hier die einzelne Resonanzfrequenz der an die Atomrümpfe ge-
bundenen Elektronen, die beim verwendeten Drude-Modell in Abschnitt 2.1.2
wegfällt. Zusätzliche Polarisationsbeiträge bei hohen Frequenzen müssen durch
den Faktor ǫopt analog zu Gleichung 2.5 hier nicht berücksichtigt werden.

Absorption

Die Auswirkungen eines komplexen Brechungsindex kann man am besten er-
kennen, wenn man die Ausbreitung einer ebenen Welle E(z, t) in z-Richtung
durch ein Medium mit Brechungsindex n = nRe + i nIm berechnet. Wir ver-
wenden dabei die Größe des Wellenvektors k gemäß Gleichung 2.35, k =
nω/c, und setzen ihn in den Ansatz ebener Wellen ein:

E(z, t) = E0 exp[iωt− ikz] (2.39)

= E0 exp
[

iωt− i
ωnRe

c
z − ωnIm

c
z
]

(2.40)

= E0 exp
[

−ωnIm

c
z
]

︸ ︷︷ ︸

gedämpfter Anteil

exp
[

iωt− i
ωnRe

c
z
]

︸ ︷︷ ︸

frei schwingender Anteil

(2.41)
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Das elektrische Feld E(z, t) besitzt dann einen frei schwingenden Anteil, des-
sen Wellenlänge im Medium durch den Realteil nRe des Brechungsindexes
bestimmt ist. Die Amplitude der Welle (gedämpfter Anteil) erhält jedoch
über den Imaginärteil des Brechungsindex eine z-Abhängigkeit: Für den im
allgemeinen realisierten Fall nIm < 0 nimmt die Feldstärke mit zunehmnem-
der Schichttiefe des Mediums exponentiell ab, d.h. der Imaginärteil des Bre-
chungsindexes bewirkt eine Absorption des Lichtes. Für die Ortsabhängigkeit
der Lichtintensität formuliert man das sogenannte Lambert-Beersche Gesetz:

I(z) = I(0) exp[−2ωnImz

c
] (2.42)

= I(0) exp[−az] (2.43)

Dabei wird a der Extinktions- oder Absorptionskoeffizient genannt. Man
erhält also eine Abnahme der Lichtintensität mit zunehmender Schichttie-
fe z.

Reflexions- und Brechungsgesetz

Betrachtet man den Übergang von einem Medium in ein anderes, müssen die
elektromagnetische Felder speziellen Randbedingungen genügen. Nur dann
ist sichergestellt, dass die Maxwellgleichungen auch an jedem Punkt und zu
jeder Zeit erfüllt werden. Bei Grenzflächen von isotropen, isolierenden und
nicht magnetischen Medien (µ = 1) lauten diese Randbedingungen:

1. Die Tangentialkomponenten von ~E und ~H = 1
µ0µ

~B sind stetig.

2. Die Normalkomponenten von ~D = ǫǫ0 ~E und ~B sind stetig.

In der verwendeten Geometrie aus Abbildung 2.12 erfordert die Randbedin-
gung 1, dass die x- und z-Komponenten von ~E und ~B unmittelbar oberhalb
und unterhalb der Grenzfläche gleich sein müssen:

E0ex cos(φe(~r, t)) + E0rx cos(φr(~r, t)) = E0tx cos(φt(~r, t)) (2.44)

E0ez cos(φe(~r, t)) + E0rz cos(φr(~r, t)) = E0tz cos(φt(~r, t)) (2.45)

Eine notwendige Bedingung für Gleichungen 2.44 und 2.45 ist, dass die Pha-
sen auf der Grenzfläche für alle Zeiten übereinstimmen:

~ke~r − ωrt+ ϕr = ~kt~r − ωtt+ φt (2.46)
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Abbildung 2.12: Einfallender, transmittierter und reflektierter Strahl an einer
glatten Grenzfläche zweier Medien mit den Brechungsindizes ne und nt.

für alle ~r mit y = 0 und für alle t.
Diese Gleichung lässt sich nur dann erfüllen, wenn die Frequenzen ωe, ωr und
ωt gleich sind. Man erhält dann ωe = ωr = ωt = ω. Die Frequenz der Welle
beim Übergang von einem Medium in ein anderes wird also nicht geändert.
Außerdem muss auf der Grenzfläche y=0 gelten:

~ke~r = ~kr~r + φr; (~ke − ~kr)~r = ϕr (2.47)

~ke~r = ~kt~r + φt; (~ke − ~kt)~r = ϕt (2.48)

Diese Gleichungen haben für ~r die Form von Ebenengleichungen. Da ~r schon
durch die Ebene y = 0 bestimmt ist, müssen die Differenzvektoren in den
Klammern orthogonal zu dieser Ebene stehen (bzw. parallel zum Einheits-

vektor ~ey). Deshalb folgt aus 2.47, dass ~ke und ~kr, die parallel zur Grenzfäche

liegen, identisch sind: ~keG = ~ktG. Für die Dispersionsrelation 2.35 erhalten
wir aus ωe = ωr = ω eine entsprechende Beziehung für die Beiträge der Wel-
lenvektoren ke = kr = ωne/c. Für den Einfallswinkel θe und den Ausfalls-
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oder Reflexionswinkel θr) ergibt sich dann:

keG =
ωne

c
sin θe = krG =

ωne

c
sin θr (2.49)

oder sin θe = sin θr. (2.50)

Für die reflektierte Welle gilt folglich, dass sie unter dem Ausfallswinkel
θr = θe abgelenkt wird. Die Grenzflächen-Normale ~ey und ~ke des einfallenden
Lichtes spannen die Einfallsebene auf. Gemäß 2.47 muss also auch der Wel-
lenvektor des reflektierten Lichtes in der Einfallsebene liegen. Damit kann
man diese Forderungen dann im Reflexionsgesetz zusammenfassen:� Licht wird so reflektiert, dass der Wellenvektor des reflektierten Lichts

in der Einfallsebene liegt.

Weiterhin gilt:� Ausfallswinkel θr = Einfallswinkel θe.

Dementsprechend verwenden wir 2.48, um Informationen über den transmit-
tierten Strahl zu erhalten. Forderung 2.48 ergibt: ~keG = ~ktG. Mithilfe der
Dispersionsrelation folgt:

keG =
ωne

c
sin θe = ktG =

ωnt

c
sin θt. (2.51)

Gleichung 2.51 liefert direkt das Snelliussche Brechungsgesetz.

ne sin θe = nt sin θt. (2.52)

Auch für den transmittierten Strahl gilt, dass sein Wellenvektor in der Ein-
fallsebene liegt.

Die Fresnel-Formeln

Trifft Licht auf eine glatte Grenzfläche, so wird ein Teil des Lichtes gemäß
dem Reflexions- und Brechungsgesetz aus Abschnitt 2.3.1 transmittiert oder
reflektiert. Der Anteil des reflektierten (bzw. transmittierten Lichts) wird
durch die Fresnel’schen Reflexionskoeffizienen r‖ und r⊥ für parallel und
senkrecht polarisiertes Licht wiedergegeben. Sie sind abhängig vom Einfalls-
winkel θe, von den Brechungsindizes ne, nt der betrachteten Medien und der
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Abbildung 2.13: Reflektivität an einer Zinkoxid-Luft-Grenzschicht mit den
Brechungsindizes nZnO = 1.8 und nLuft = 1.0 von senkrecht und parallel
polarisiertem Licht.

Polarisation des einfallenden Strahls [75]:

r‖ =
nt cos θe − ne cos θt
nt cos θe + ne cos θt

(2.53)

r⊥ =
ne cos θe − nt cos θt
ne cos θe + nt cos θt

(2.54)

Betrachtet man die Intensität des Lichts, so bezeichnet man den Anteil der
reflektierten Intensität als Reflektivität R mit:
R‖ = ‖r2

‖‖ und R⊥ = ‖r2
⊥‖. Die Reflexionskoeffizienten lassen sich ebenfalls

aus den Maxwellgleichungen herleiten. In Abbildung 2.13 ist die Reflekti-
vität für eine Grenzschicht von einem optisch dichten (ZnO) in ein optisch
dünneres Material (Luft) dargestellt. Für den verwendeten Brechungsindex
nZnO = 1.8 erhält man einen Totalreflexionswinkel

θkrit = arcsin

(
nLuft

nZnO

)

= arcsin

(
1.0

1.8

)

≈ 33.7◦ . (2.55)

Für den Fall, dass man den Übergang von Luft in ein beliebiges Medium mit
dem Einfallswinkel 0◦ betrachtet, vereinfachen sich die Reflexionskoeffizien-
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ten zu

r‖ =
nt − 1

nt + 1
(2.56)

r⊥ =
1 − nt

1 + nt
(2.57)

Und damit erhält man für die Reflektivität:

R‖ = R⊥ =

(
nt − 1

nt + 1

)2

. (2.58)

Das bedeutet beispielsweise, dass bei senkrechtem Lichteinfall auf eine Luft-
ZnO-Grenzschicht mit nZnO = 1.8, 8.2 % Intensität reflektiert und 91.8 % an
der Grenzschicht transmittiert werden.

Geometrische Optik

Mit der Theorie der elektromagnetischen Wellen ist es möglich, die Ausbrei-
tung des Lichts an ausgedehnten glatten Grenzflächen exakt zu beschreiben.
Betrachtet man jedoch ein reales Problem, gelangt man sehr schnell zu den
Grenzen der sinnvollen Anwendbarkeit der Maxwellschen Theorie [76].

An einem einfachen Beispiel wird diese Grenze verdeutlicht: Bei der Abbil-
dung einer Landschaft mit Hilfe einer photographischen Kamera, muss man
nach der Theorie elektromagnetischer Wellen wie folgt vorgehen: Zunächst
müssen die Randbedingungen definiert werden, d.h. für jeden Punkt der
Landschaft muss das elektrische Feld und die Polarisation nach Betrag und
Richtung als Funktion der Zeit angegeben werden. Diese Information muss
mit einer räumlichen Auflösung von besser als einer Wellenlänge bestimmt
werden. Für diese Randbedingungen, ergibt sich eine unendliche Anzahl von
Daten, die bekannt sein müssten: Bei der Abbildung einer Fläche von z.B.
100 × 100 m2 muss man bei einer Wellenlänge λ = 500 nm und einer räum-
lichen Rasterung mit λ/10 für 4 · 1018 verschiedene Gegenstandspunkte die
Randbedingungen vorgeben. Dabei ist noch nicht die zeitliche Variation der
Randbedingungen berücksichtigt. Mit diesen zeitabhängigen Randbedingun-
gen sind anschließend die Maxwellschen Gleichungen zu lösen. Diese Aufgabe
überfordert bei weitem jede vorstellbare Rechenmaschine. Angesichts dieser
extremen Anforderungen ist es nicht verwunderlich, dass die Behandlung
eines makroskopischen Abbildungsvorgangs nur im Rahmen einer stark ver-
einfachenden Beschreibungsweise möglich ist.
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Die geometrische Optik, als eine solche stark vereinfachende Beschreibung,
kann aus der Maxwellschen Theorie durch den Grenzübergang λ→ 0 herge-
leitet werden. Sie ist auf Fragestellungen beschränkt, bei denen die Dimen-
sionen des Problems, wie z.B. der Durchmesser einer Begrenzung, sehr viel
größer sind als die Wellenlänge λ des Lichtes. Die Welleneigenschaften des
Lichtes werden vollständig vernachlässigt und die Ausbreitung des Lichts in
Form von Strahlen (Strahlenoptik) behandelt. Dabei sind die Grundgesetze
der geometrischen Optik die geradlinige Ausbreitung in homogenen Medien,
das Reflexionsgesetz und das Snelliussche Brechungsgesetz zu berücksichti-
gen.

Der ”Lichtstrahl” steht dabei senkrecht auf einer Wellenfront und ist mit der
Richtung des Poynting-Vektors, d.h. mit der Richtung des Energieflusses des
Lichtes zu identifizieren. Für den Fall isotroper optischer Medien, d.h. wenn
wir Doppelbrechung vernachlässigen, ist die Strahlrichtung auch identisch
zur Richtung des Wellenvektors. Geometrische Optik ist anwendbar, falls die
mit dem Licht wechselwirkende Strukturen und die abgebildeten Objektde-
tails groß im Verhältnis zur Wellenlänge des Lichtes sind. Die Strahlenoptik
bildet daher die Grundlage für die Berechnung der Abbildungseigenschaften
von Brillen, Linsen, Mikroskopen, Teleskopen und Objektiven. Auch das Ray-
Tracing-Verfahren in der 3D-Computergrafik (siehe Abschnitt 2.3.3) beruht
auf den Gesetzen der geometrischen Optik. Erscheinungen, die von der geo-
metrischen Optik nicht beschrieben werden können, sind vor allem Beugung,
Interferenz, Polarisation. Auch der Einfluss der Dimension der Wellenlänge
geht in das Modell der geometrischen Optik nicht mit ein.

2.3.2 Streuung an sphärischen Partikeln nach Mie

Einer der Anstöße zur Formulierung einer Theorie zur Lichtstreuung war das
Ziel, die Farbe des Himmels zu erklären. Die Auffassung, dass die Helligkeit
des Himmels tagsüber durch ”Reflexion” von Sonnenlicht an Partikeln in der
Luft zu erklären ist, ist alt und wurde schon von dem arabischen Physiker
Alhazen von Basra formuliert, der im 11. Jahrhundert Forschungen in Kairo
betrieb.

Die aus dem Jahr 1908 stammende Mie-Theorie [80–82] ist die vollständi-
ge analytische Lösung der Maxwell-Gleichungen für die elektromagnetische
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Streuung an Partikeln in der Größenordnung der Wellenlänge. Sie umfasst
aber auch die korrekte Beschreibung von Streuung an kleineren Partikeln,
die häufig unter dem Begriff Rayleigh-Streuung zusammengefasst wird. Die
Lösungen basieren auf der Annahme eines homogenen, isotropen und optisch
linearen Materials, welches von einer ebenen Welle unendlicher Ausdehnung
angestrahlt wird. Die Felder werden in reguläre sphärische Wellenfunktio-
nen entwickelt. Dabei werden die Funktionen für einfallende, interne und
gestreute Welle separat betrachtet und über die Randbedingungen der Ku-
geloberfläche, aus denen man die Entwicklungskoeffizienten ableiten kann,
explizit berechnet. Dadurch kann in jedem Raumpunkt durch Ausnutzung
der Geometrie des Partikels das elektromagnetische Feld berechnet werden.

Die Mie-Theorie wird heutzutage zur Erklärung der unterschiedlichsten Ef-
fekte in der Optik eingesetzt, z.B. Regenbogen und Strahlungstransport [84,
86,87]. Weiterhin kann mit Hilfe der Mie-Theorie in der Partikelmesstechnik
mit einfachen Methoden auf die Größe und die Brechzahl eines mikroskopi-
schen Partikels geschlossen werden [88]. In diesem Abschnitt ist die Lösung
der Wellengleichung analog zu [80] zusammengefasst.

Hertz-Debye-Potentiale

In Abbildung 2.14 ist die einfallende Welle (Ei, H i) mit dem streuenden Par-
tikel im Koordinatenursprung eingezeichnet. Um die skalare Wellengleichung
aufzustellen, verwendet man die Hertz-Debye-Potentiale. Dazu ist es notwen-
dig, zwei Hilfsfunktionen einzuführen: den elektrischen Hertz-Vektor ~π1 und
den magnetischen Hertz-Vektor ~π2. Diese sind definiert durch [85]

~B1 = µǫ∇× ∂ ~π1/∂t (2.59)

~E1 = ∇∇ · ~π1 − µǫ∂2 ~π1/∂t
2 (2.60)

~D2 = −µǫ∇× ∂ ~π2/∂t (2.61)

~H2 = ∇∇ · ~π2 − µǫ∂2 ~π2/∂t
2 − σµ~π2 (2.62)

Diese erfüllen stets folgende vektorielle Wellengleichungen

∇2 ~π1 − σµ
∂ ~π1

∂t
− ǫ0µ

∂2 ~π1

∂t2
= −

~P

ǫ0
(2.63)

∇2 ~π2 − σµ0
∂ ~π2

∂t
− ǫµ0

∂2 ~π2

∂t2
= − ~M (2.64)
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Abbildung 2.14: Einfallende Welle und Partikel im verwendeten Koordina-
tensystem.

P und M sind elektrische und magnetische Polarisation, ǫ0, µ0 und σ sind die
Dielektrizitätskonstante, die Permeabilität und die spezifische Leitfähigkeit.
Diese Hertz-Vektoren können aus den zwei korrespondierenden Skalar-Potential-
Funktionen, den Hertz-Debye-Potentialen hergeleitet werden.

−∇ ~π1 = π1 (2.65)

−∇ ~π2 = π2 (2.66)

Umgekehrt sind die Hertz-Debye-Potentiale π1 und π2 Lösungen der skalaren
Wellengleichung.

Ansatz zur Lösung der Wellengleichung

Für eine sinusförmige Zeitabhängigkeit hat die skalare Wellengleichung fol-
gende Form

∇2u′ + ku′ = 0 (2.67)

mit u′ = ue−iwt.
Die Hertz-Debye-Potentiale stellen eine Lösung für diese Gleichung dar, die
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durch Separation der Variablen gelöst wird. In sphärischen Koordinaten wird
diese Gleichung zu

1

r

(
∂2rπ

∂r2

)

+
1

r2 sin θ

∂

∂θ

(

sin θ
∂π

∂θ

)

+
1

r2 sin2 θ

∂2π

∂φ
+ k2π = 0 (2.68)

Die exponentielle Zeitabhängigkeit wurde hier aus der Potential- Funktion
ausgeklammert. Das Potential π läßt sich in ein Produkt aus drei Funktionen
zerlegen, jeweils als Funktion von r, θ oder Φ

π = R(r)Θ(θ)Φ(φ) . (2.69)

Jede dieser Funktionen erfüllt die gewöhnlichen Differentialgleichungen

d2rR(r)

dr2
+

[

k2 − n(n + 1)

r2

]

rR(r) = 0 (2.70)

1

sin θ

d

dθ

(

sin θ
dΘ(θ)

dθ

)

+

[

n(n+ 1) − m2

sin2 θ

]

Θ(θ) = 0 (2.71)

d2Φ(φ)

dφ
+m2Φ(φ) = 0 (2.72)

mit ganzzahligem n und m von −n, ...., 0, ....,+n.� Die Lösungen der radialen Gleichung 2.70 sind die Ricatti-Bessel- Funk-
tionen, definiert durch

ψ(kr) = (πkr/2)1/2Jn+ 1

2

(kr) (2.73)

χ(kr) = −(πkr/2)1/2Nn+ 1

2

(kr) (2.74)

wobei Jn+ 1

2

(kr) und Nn+ 1

2

(kr) die Bessel und von Neumann- Funktio-
nen halbzahliger Ordnung sind.� Die Lösungen von Gleichung 2.71 sind die zugehörigen Legendre- Po-
lynome mit den oben genannten Einschränkungen für n und m.

Θ = Pm
n (cosθ) (2.75)� Für Gleichung 2.72 sind die Lösungen einfach sin(mφ) und cos(mφ).
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Die allgemeine Lösung der skalaren Wellengleichung in sphärischen Koor-
dinaten kann nun durch Linearkombination von allen Teillösungen erhalten
werden, d.h.

rπ = r
∑∞

n=0

∑n
m=−n π(m)

n (2.76)

=
∑∞

n=0

∑n
m=−n [cnψn(kr) + dnχn(kr)] [Pm

n (cosθ)) (2.77)

(amcos(mφ) + bm sin(mφ)] (2.78)

Bestimmung der Partialwellen

Wir benötigen nun die Potentialfunktionen der drei Partialwellen, d.h. für
die einfallende Welle πi

1 und πi
2, für die Wellen innerhalb des Partikels πr

1

und πr
2 und für die gestreute Welle πs

1 und πs
2.

k1 und k2 werden als die Ausbreitungskonstanten des umgebenen Mediums
und des streuenden Mediums definiert. Das Verhältnis k1/k2 ist dann der re-
lative Brechunsindex. Der Mittelpunkt des Partikels mit Radius r = rPartikel

wird in den Ursprung gelegt.� Die einfallende Welle wird so festgelegt, dass sie sich entlang der z-
Achse ausbreitet und der elektrische Feldvektor parallel zur x-Achse
schwingt

| Ei |=| exp(−ik2z) |= 1 (2.79)

Wenn man diese Funktion in der Form von 2.76 Reihen-entwickelt,
erhält man für die elektrische (1) und magnetische (2) einfallende Welle

rπi
1 =

1

k2
2

∞∑

n=1

in−1 2n+ 1

n(n + 1)
ψn(k2r)P

(1)
n (cosθ)cosφ (2.80)

rπi
2 =

1

k2
2

∞∑

n=1

in−1 2n+ 1

n(n + 1)
ψn(k2r)P

(1)
n (cosθ) sinφ (2.81)

wobei P
(1)
n (cosθ) die zugehörigen Legendre-Polynome erster Art dar-

stellen. Die Funktionen χn(k2r) wurden nicht verwendet, da diese im
Ursprung unendlich werden. Aus diesem Grund wurde nur die Ricatti-
Bessel-Funktion ψn(k2r) verwendet. Die oben genannten Gleichungen
beschreiben die ungestörte einfallende Welle.
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2.3. THEORIE� Die interne und die gestreute Welle sollen nun in gleicher Form ausge-
drückt werden. Für die interne Welle wird wie für die einfallende Welle
auf χn(k1r) verzichtet, sondern nur ψn(k1r) verwendet. Die gestreu-
te Welle soll im Unendlichen verschwinden. Die Hankel-Funktionen
ζn(k2r) erfüllen genau diese Bedingung. Man erhält

rπs
1 = − 1

k2
2

∞∑

n=1

in−1 2n+ 1

n(n + 1)
anζn(k2r)P

(1)
n (cosθ)cosφ (2.82)

rπs
2 = − 1

k2
2

∞∑

n=1

in−1 2n+ 1

n(n + 1)
bnζn(k2r)P

(1)
n (cosθ) sinφ (2.83)

und

rπr
1 =

1

k2
1

∞∑

n=1

in−1 2n+ 1

n(n+ 1)
cnψn(k1r)P

(1)
n (cosθ)cosφ (2.84)

rπr
2 =

1

k2
1

∞∑

n=1

in−1 2n+ 1

n(n+ 1)
dnψn(k1r)P

(1)
n (cosθ) sinφ (2.85)

Die Randbedingungen sind, dass die Tangentialkomponenten ~E und ~H
stetig auf der Teilchenoberfläche r = rPartikel sind. Dies ist gleichbe-
deutend mit

(∂/∂r)[r(πi
1 + πs

1)] = (∂/∂r)[rπr
2] , (2.86)

(∂/∂r)[r(πi
2 + πs

2)] = (∂/∂r)[rπr
2] , (2.87)

κ
(2)
1 r(πi

1 + πs
1) = κ

(1)
1 rπr

1 und (2.88)

κ
(2)
2 r(πi

2 + πs
2) = κ

(2)
1 rπr

2 . (2.89)

Da die Terme in der Reihenentwicklung der Potentialfunktionen von-
einander unabhängig sind, müssen für jeden entsprechenden Term in
der Serie die Randbedingungen gelten. Dies führt zu

m[ψ′
n(k2rPartikel) − anζ

′
n(k2a)] = cnψ

′
n(k1rPartikel) , (2.90)

m[ψ′
n(k2rPartikel) − bnζ

′
n(k2a)] = dnψ

′
n(k1rPartikel) , (2.91)

ψn(k2rPartikel) − anζ
′
n(k2a) = cnψn(k1rPartikel) und (2.92)

m2[ψn(k2rPartikel) − bnζn(k2a)] = dnψn(k1rPartikel) . (2.93)
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Diese vier Gleichungen lassen sich nach den vier Koeffizienten auflösen.
Die Koeffizienten der gestreuten Welle sind hier von Interesse

an =
ψn(α)ψ′(β) −mψn(β)ψ′

n(α)

ζn(α)ψ′
n(β) −mψn(β)ζ ′n(α)

und (2.94)

bn =
mψn(α)ψ′(β) − ψn(β)ψ′

n(α)

mζn(α)ψ′
n(β) − ψn(β)ζ ′n(α)

, (2.95)

mit α = k2rPartikel und β = k1rPartikel.

Fernfeld-Lösung

Wir betrachten nun den Fall des Streufeldes in genügend weiten Entfernun-
gen, sodass k2r ≫ n, wobei n der Ordnung der Ricatti-Bessel-Funktion ent-
spricht. Die Hankel-Funktionen ζn vereinfachen sich dann zu [82]

ζn(k2k) = in+1 exp(−ik2r) (2.96)

und

ζ ′n(k2k) = in exp(−ik2r) . (2.97)

Eine weitere Vereinfachung im Fernfeld resultiert aus der gestreuten Welle,
– die longitudinal wird – aufgrund des schnellen Abfalls der longitudinalen
Komponente. Die transverse Komponenten des Feld-Vektors (Eθ, Eφ, Hθ, Hφ)
fallen proportional mit λ/r ab, in Übereinstimmung mit der inversen Quadrat-
Abhängigkeit einer sphärischen Welle mit dem radialen Abstand. Die ra-
dialen Komponenten Er und Hr fallen mit λ/r2 ab, sodass sie im Fernfeld
vernachlässigt werden können. Das endgültige Resultat ist

Eφ =
Hθ

m2

= −i exp(−ik2r)

k2r
sinφ

∞∑

n=1

2n+ 1

n(n + 1)
(2.98)

×
{

an
P

(1)
n (cosθ)

sin θ
+ bn

d

dθ
P (1)

n (cosθ)

}

(2.99)

Eθ =
Hφ

m2

= −i exp(−ik2r)

k2r
cosφ

∞∑

n=1

2n+ 1

n(n + 1)
(2.100)

×
{

an
d

dθ
P (1)

n (cosθ) + bn
P

(1)
n (cosθ)

sin θ

}

. (2.101)
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Da die Phasenbeziehung zwischen den komplexen Größen Eθ und Eφ beliebig
ist, ist die gestreute Welle im allgemeinen elliptisch polarisiert

S1 =
∞∑

n=1

2n + 1

n(n+ 1)
{anπn(cosθ) + bnτn(cosθ)} (2.102)

S2 =
∞∑

n=1

2n + 1

n(n+ 1)
{anτn(cosθ) + bnπn(cosθ)} (2.103)

mit den Winkelfunktionen

πn(cosθ) =
P

(1)
n (cos(θ))

sin θ
und (2.104)

τn(cosθ) =
d

dθ
P (1)

n (cos(θ) . (2.105)

Benutzt man das Poynting-Theorem, ist der Energiefluss der gestreuten Welle

S =
1

2
(EθH

∗
φ −EφH

∗
θ ) (2.106)

Die Lösung für die Intensität der gestreuten Strahlung entspricht also

Iφ =
λ2

4π2r2
| S1 |2 sin2 φ =

λ2

4π2r2
i1 sin2 φ und (2.107)

Iθ =
λ2

4π2r2
| S2 |2 cos2φ =

λ2

4π2r2
i2cos

2φ , (2.108)

wobei i1 und i2 als die Intensitätsfunktionen bezeichnet werden. Iφ ist senk-
recht und Iθ parallel zur Streuebene. Diese Ebene enthält die Einfallsrichtung
und die Richtung der gestreuten Welle (θ, φ).

2.3.3 Computertechniken für optische Simulationen

Ray Tracing

Ray Tracing, deutsch Strahlenverfolgung, ist ein auf der Aussendung von
Strahlen basierender Algorithmus zur Abbildung von dreidimensionalen Ob-
jekten. Es wird zum Design von optischen Systemen, wie z.B. Brillen, Kame-
ralinsen, Mikroskopen und Teleskopen verwendet, sowie auch zur Erstellung
von 3D-Computergrafiken und zur Visualisierung von programmierten Sze-
nen. Ein weiteres Anwendungsgebiet ist die Verfolgung von Funksignalen
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verschiedener Frequenzen.
Ray Tracing basiert auf der geometrischen Optik (siehe Abschnitt 2.3.1), bei
der das Licht als eine Gruppe von Strahlen verstanden wird. Als Entwick-
ler des Ray-Tracing-Algorithmus gelten oft Arthur Appel, Robert Goldstein
und Roger Nagel, die den Algorithmus Ende der 1960er Jahre veröffentlich-
ten [89–92]. Die beim Ray Tracing verwendeten Techniken wurden bereits
wesentlich früher, unter anderem von Linsenherstellern, verwendet. Ray Tra-
cing arbeitet mit Strahlen, die den Anfangspunkt und die Richtung im Raum
angeben. Einer der Gründe für den Erfolg des Ray-Tracing-Verfahrens liegt
vor allem in seiner natürlichen Erweiterbarkeit.

Rechnerische Elektrodynamik

Rechnerische Elektrodynamik nennt man die Modellierung der Wechselwir-
kung von elektrischen Feldern mit physikalischen Objekten und der Umge-
bung. Es werden typischerweise rechnerisch effiziente Näherungen der Maxwell-
Gleichungen verwendet, beispielsweise zur Bestimmung von Antennen - Lei-
stungen, elektromagnetischer Kompatibilität, Radarquerschnitten und elek-
tromagnetischer Wellenausbreitung in Medien, unter anderem z.B. Mie -
Streuung oder auch Absorptionsprofile in Solarzellen. Für periodische Struk-
turen ist die Methode von Chandezon [99,100] eine Möglichkeit, die Maxwell-
gleichung unter Ausnutzung der Periodizität mit einer Fouriertransformation
exakt zu lösen. Viele elektromagnetische reale Probleme wie z.B. die Streuung
sind analytisch nicht berechenbar aufgrund der vorkommenden vielfältigen
und unregelmäßigen Geometrien. Die Schwierigkeiten geschlossene Lösungen
der Maxwell-Gleichungen unter den gegebenen Randbedingungen herzulei-
ten, können mithilfe von numerischen Methoden bewältigt werden. Darun-
ter ist beispielsweise die Finite-difference time-domain-Methode, die zum
ersten Mal 1966 von Kane Yee [105] verwendet wurde. Literatur zu der An-
wendung dieser Methode in Solarzellen findet man in [101, 102], allgemei-
ne Literatur zu dem umfangreichen Feld der Rechnerischen Elektrodynamik
in [40–42,44–49].
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Kapitel 3

Messungen zur
TCO-Oberflächenstruktur
und Streuverhalten

In diesem Kapitel werden die Oberflächenstruktur und das Streuverhalten
texturierter TCO-Schichten aus Zinkoxid und Zinndioxid untersucht. Die
Oberflächenstruktur wird durch ein Rasterkraftmikroskop charakterisiert,
während die optischen Eigenschaften durch ein Gitterspektrometer und die
Messung der winkelabhängigen Streuung bestimmt werden. Es wurden zwei
Schichttypen betrachtet:� Typ I: Gesputterte und geätzte Zinkoxid-Schichten. Die Schichten mit x

Sekunden Ätzzeit erhalten die abkürzende Bezeichnung ZnO-xs. Diese
Schichten wurden am IEF-5 im Forschungszentrum Jülich hergestellt.� Typ II: Mit dem LPCVD-Verfahren gewonnene Zinkoxid-Schichten der
Firma Malibu (LPCVD-ZnO 1-3) und des IMT Neuchatel (LPCVD-
ZnO 4) [25–28], sowie eine Zinndioxid-Schicht der Firma Asahi Glass
(Asahi, Typ U), welche mit dem APCVD-Verfahren deponiert wurde.

Die Schichten vom Typ I werden nach der Deposition zur Texturierung einem
Ätzschritt unterzogen. Die Texturierung bei den Typ II-Schichten ist direkt
durch die CVD-Deposition gegeben.
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3.1. OBERFLÄCHENSTRUKTUR

3.1 Oberflächenstruktur

Für die Auflösung der untersuchten TCO-Texturen sind optische Mikroskope
nicht mehr ausreichend. Mit dem Rasterkraftmikroskop oder einem Raster-
elektronenmikroskop lassen sich die Strukturen der TCO-Oberflächen jedoch
gut aufgelöst abbilden. Die verschiedenen Oberflächentypen sind in Abbil-
dung 3.1 und 3.2 dargestellt.

Die Schichten vom Typ II in Abbildung 3.2 besitzen eine pyramidenähn-
liche Struktur. Die gesputterten und geätzten Zinkoxid-Schichten hingegen
bilden durch den Ätzprozess Kraterformen auf der Oberfläche, die schon nach
wenigen Sekunden Ätzzeit deutlich erkennbar sind. In Abbildung 3.1 sind der
Reihenfolge nach drei AFM-Scans einer 3, 20 und 60 Sekunden geätzten Pro-
be zu sehen.

Mit zunehmender Ätzzeit wachsen die anfangs kleinen Krater nach und nach
zu größeren zusammen, indem nicht nur die laterale Größenordnung, sondern
auch die Tiefe der Krater zunimmt. Die Ätzzeit der Schichten ist auf 70 Se-
kunden beschränkt, da bei längerem Ätzen die Kraterböden bis auf das Glas
freigelegt werden. Auf der 3 Sekunden geätzten Probe sind zunächst nur ver-
einzelte und über die Oberfläche zufällig verteilte Krater zu erkennen, wobei
die verbleibende restliche Fläche aus vergleichsweise flachen Regionen be-
steht. Ätzzeiten kürzer als 20 Sekunden zeigen überwiegend einzelne Krater
mit lateralen Ausdehnungen zwischen 100 nm und 1.2 µm. Schichten mit
längeren Ätzzeiten weisen eine homogenere random-texturierte Oberfläche
auf. Große Krater mit lateralen Ausdehnungen zwischen 1 und 3 µm be-
finden sich direkt nebeneinander und sind nicht durch fast flache Regionen
voneinander getrennt. Die Ätzzeit ist direkt mit den Strukturgrößen auf der
Schicht verknüpft. Kurze Ätzzeiten resultieren in kleinen lateralen Größen,
während lange Ätzzeiten größere laterale Ausdehnungen ergeben.

Es ergeben sich für die pyramidenartigen Schichten mit Rauigkeiten zwi-
schen 45 und 215 nm (siehe Tabelle 3.1). Für die hier untersuchten geätzten
Zinkoxid-Schichten hat sich gezeigt, dass die Rauigkeit nahezu linear mit der
Ätzzeit ansteigt. Die δrms-Werte liegen zwischen 61 nm (3 Sekunden) und
166 nm (70 Sekunden). Die Rauigkeiten wurden aus jeweils 3 verschiedenen
7 × 7µm AFM-Scans gewonnen mit einer lateralen Auflösung von 13 nm.
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Abbildung 3.1: 7× 7µm2 AFM-Scans von Zinkoxid-Schichten mit Ätzzeiten
der Reihenfolge nach von 3, 20 und 60 Sekunden.
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Abbildung 3.2: 7×7µm2 AFM-Oberflächenscans von Asahi (links) und einer
LPCVD-Zinkoxid-Schicht (rechts).

TCO-Schicht δrms [nm]

ZnO-3s 61
ZnO-6s 77
ZnO-10s 70
ZnO-20s 97
ZnO-40s 117
ZnO-50s 137
ZnO-60s 119
ZnO-70s 165







Typ I

Asahi 45
LPCVD-ZnO 1 75
LPCVD-ZnO 2 45
LPCVD-ZnO 3 56
LPCVD-ZnO 4 215







Typ II

Tabelle 3.1: Rauigkeitswerte gesputterter und geätzter Zinkoxid-Schichten
(ZnO-xs), der APCVD-Schicht Asahi aus SnO2 und verschiedener LPCVD-
Schichten aus Zinkoxid (LPCVD-ZnO x).
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3.2 Transmission, Reflexion und Absorbanz

Die Unterschiede der in Abschnitt 3.1 abgebildeten TCO-Oberflächenstruk-
turen spiegeln sich deutlich im Streuverhalten wider. Zur Charakterisierung
wurde das Streuverhalten in Transmission verschiedener ZnO-Schichten so-
wie von Asahi mit dem in Abschnitt 2.2.2 beschriebenen Gitterspektrometer
untersucht. Für die Messungen stand ein Lambda 950 der Firma Perkin El-
mer zur Verfügung.

In Abbildung 3.3 sind die gemessene Gesamttransmission Ttotal und der diffu-
se Transmissionsanteil Tdiffus einer untexturierten gesputterten ZnO-Schicht,
einer gesputterten und 40 Sekunden geätzten ZnO-Schicht und der Asahi-
Schicht dargestellt. Die Proben wurden jeweils von der Glasseite beleuchtet.
Während alle Schichten nahezu gleichgroße Werte von Ttotal aufweisen, zeigen
sich jedoch deutliche Unterschiede in Tdiffus. Die untexturierte Schicht besitzt
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Abbildung 3.3: Gesamtes transmittiertes Licht und diffus transmittiertes
Licht von drei TCO-Schichten im Vergleich: gesputtertes untexturiertes ZnO,
gesputtertes und danach 40 Sekunden geätztes ZnO und Asahi.

53



3.2. TRANSMISSION, REFLEXION UND ABSORBANZ

400 600 800 1000 1200
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

rms

 ZnO-3s
 ZnO-6s
 ZnO-10s
 ZnO-20s
 ZnO-60s
 ZnO-70s

 

 

H
az

e 
H

 [-
]

Wellenlänge [nm]

Abbildung 3.4: Haze von gesputtertem Zinkoxid für verschiedene Ätzzeiten.
Die Fits sind in den gepunkteten Kurven dargestellt.
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Abbildung 3.5: Haze von verschiedenen LPCVD- und APCVD-Schichten aus
Zinkoxid und Zinndioxid (Asahi). Die Fits sind in den gepunkteten Kurven
dargestellt.
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offenbar keinen detektierbaren diffusen Streuanteil. Für die Asahi-Schicht
und die geätzte Schicht hingegen steigt der diffuse Anteil im Kurzwelligen
verhältnismäßig schnell an und nimmt dann kontinuierlich über das restliche
Spektrum mit zunehmender Wellenlänge ab.

Der Anteil der diffus gestreuten Intensität zur gesamten gestreuten Inten-
sität – der Haze H (vergleiche 2.2.2) – ist in Abbildung 3.4 und 3.5 für
unterschiedliche Schichten dargestellt. Der Haze wurde durch die Funktion

H(λ, δrms) = exp(−(4π · f(λ) · δrms/λ)Γ) (3.1)

mit f(λ) = c · (nTCO(λ)− nLuft) gefittet. Durch die skalare Streutheorie wird
Γ = 2 vorausgesagt (siehe Gleichung 2.15). In Tabelle 3.2 sind die resultieren-
den Fitparameter c und Γ für die untersuchten unterschiedlichen Schichten
aufgeführt. Für die zum Fit notwendigen Brechungsindizes wurden die im
Anhang abgebildeten Werte für Zinndioxid und Zinkoxid verwendet.

Schicht c Γ

ZnO-3s 0.35 2.0
ZnO-6s 0.37 2.0
ZnO-10s 0.50 2.0
ZnO-20s 0.45 2.0
ZnO-40s 0.50 2.0
ZnO-50s 0.47 2.0
ZnO-60s 0.45 2.0
ZnO-70s 0.50 2.0







Typ I

Asahi 0.51 3.0
LPCVD-ZnO 1 0.53 2.0
LPCVD-ZnO 2 0.62 3.0
LPCVD-ZnO 3 0.60 2.0
LPCVD-ZnO 4 0.80 1.0







Typ II

Tabelle 3.2: Fitparameter gesputterter und geätzter Zinkoxid-Schichten
(ZnO-xs), der APCVD-Schicht Asahi aus SnO2 und verschiedener LPCVD-
Schichten aus Zinkoxid (LPCVD-ZnO x).
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Abbildung 3.6: Absorbanz einer gesputterten untexturierten und einer ge-
sputterten texturierten ZnO-Schicht.

Für alle kraterähnlichen Texturierungen der Ätzserie ist die skalare Streu-
theorie in guter Übereinstimmung mit den Messungen mit Γ = 2.Der Fit-
parameter c der untersuchten Ätzserie liegt zwischen 0.45 und 0.52 für Ätz-
zeiten größer gleich 10 Sekunden. Schichten mit einer weniger homogene-
ren Struktur, die man bei kleineren Ätzzeiten von 3 und 6 Sekunden be-
obachtet (siehe Abschnitt 3.1), erhält man die Werte c = 0.35 und 0.37.
Diese weichen deutlich vom erwarteten Wert 0.5 ab [50]. Bei Asahi und ei-
nigen LPCVD-Schichten werden Abweichungen von der Theorie bestimmt.
Die Kurven können nur durch eine Modifikation des Exponenten Γ gefittet
werden.

Das unterschiedliche Streuverhalten hat auch Auswirkungen auf die Absor-
banz in den Schichten. Was für die Silizium-Schicht erwünscht ist, bringt
in der TCO-Schicht nachteilige Verluste durch Absorption. In Abbildung
3.6 ist die Absorbanz einer ungeätzten und einer geätzten Zinkoxid-Schicht
als Funktion der Wellenlänge aufgetragen. Bei einer Wellenlänge von 1300
nm, wo man einen sehr niedrigen diffusen Anteil für die texturierte Schicht
vorfindet, ist die Absorbanz der untexturierten Schicht deutlich höher. Dies
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liegt wahrscheinlich darin begründet, dass durch den Texturierungsschritt des
Ätzens die mittlere Schichtdicke gegenüber der ungeätzten Schicht verringert
wird und folglich auch weniger Licht absorbiert wird. Im Wellenlängenbe-
reich unterhalb von ungefähr 850 nm läßt sich über der Höhe der Absorbanz
keine Aussage mehr über die Schichtdicke machen. Der diffus gestreute An-
teil verlängert den Lichtweg im TCO und erhöht somit auch die Absorbanz.
Im folgenden Kapitel wird der diffus gestreute Anteil für die verschiedenen
Schichten qualitativ untersucht.

3.3 Winkelaufgelöste Streuung

Neben dem durch das Spektrometer bestimmten quantitativen Anteil des dif-
fusen Streulichts, kann auch der qualitative, winkelabhängige Anteil des ge-
streuten Lichts untersucht werden. Messungen werden durch den in Abschnitt
2.2.2 beschriebenen Messaufbau realisiert. Um die verschiedenen Winkelver-
teilungsfunktionen ADF (Angular Distribution Function) besser miteinander
vergleichen zu können, werden diese auf das erste Maximum normiert. Die
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Abbildung 3.7: Winkelverteilungsfunktion ADF von Typ I-Schichten mit un-
terschiedlichen Ätzzeiten (links) und Typ II-Schichten (rechts).
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Intensität des diffus gestreuten Lichts sind durch den Haze (siehe Abschnitt
3.2) gegeben. Die Winkel 0◦ − 90◦ stellen die Beiträge in Transmission, die
Winkel 90◦ − 180◦ die Beiträge in Reflexion dar. In Abbildung 3.7 ist die
resultierende ADF für Kratertexturen einer Ätzserie (links) und Pyramiden-
texturen (rechts) aufgetragen. Die ADF ist für die unterschiedlichen Sub-
strate vom Typ I sehr verschieden. Für die ZnO-Schicht mit einer Ätzzeit
von 3 Sekunden, bei der man niedrige Haze-Werte beobachtet, erhält man
in Transmission ein Maximum in großen Winkeln (29◦). Mit steigender Ätz-
zeit, bei der man einen stetigen Anstieg des Haze vorfindet, verschiebt sich
das ADF-Maximum von 29◦ (3 Sekunden) nach 7◦ (70 Sekunden). Außer-
dem beobachtet man, dass große Winkelbeiträge zwischen 40◦ und 90◦ sowie
die Anteile in Reflexion mit abnehmender Ätzzeit zunehmen. Für Substrate
mit einer Pyramidentextur beobachtet man unabhängig vom Substrat ei-
ne breite Verteilung, die der ADF der ZnO-3s-Probe ähnelt. Die ADF der
Typ II-Schichten in Transmission ändert sich mit zunehmender Rauhigkeit
im Gegensatz zum in Abschnitt 3.2 untersuchten Haze kaum. Tendenziell
erhält man für Substrate mit kleinen Strukturgrößen und kleinen Rauhigkei-
ten einen höheren Reflexionsanteil.

3.4 Laserringe

Unterschiede zwischen den Schichten sind auch mit bloßem Auge erkenn-
bar, wenn ein Laserstrahl mit kleinem Spot senkrecht auf eine Asahi-Schicht
oder eine ZnO-40s-Schicht gerichtet wird. Bei der Zinkoxid-Schicht sieht man
nur den Laserspot, bei Asahi beobachtet man feine Ringe, die um den La-
serspot zentriert sind und nach außen hin schwächer werden. Diese Ringe
zeigen sich neben Asahi auch bei den LPCVD-ZnO-Schichten und sind um
so deutlicher zu erkenen, je dicker das Glas ist. Einen Versuch, diese Rin-
ge zu fotografieren, zeigt Abbildung 3.8. Die Erklärung für die Entstehung
dieser Ringe ist in den Mehrfachreflexionen begründet und wird im Folgen-
den anhand von Abbildung 3.9 erläutert. Dort sind einige Strahlenverläufe
in der Glas-TCO-Schicht als Beispiel eingezeichnet. Es wurden nGlas = 1.5,

nTCO = 1.9, nLuft = 1.0 und θtotal = arcsin
(

n2

n1

)

verwendet. Die Winkel sind

zur z-Achse angegeben. Strahlen, die in kleinen Winkeln (α) zur z-Achse
von der rauhen Oberfläche zurückgestreut werden, verlassen die Probe an
der Glas-Luft-Grenzschicht (Strahlweg A). Diese Grenzschicht besitzt einen
Totalreflexionswinkel von 40.1◦. Strahlen, die an der Glas-Luft-Grenzschicht
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Abbildung 3.8: Fotografie der Laserringe bei senkrechtem Lichteinfall auf eine
Asahi-Schicht mit einem 550 nm Laser.

Abbildung 3.9: Erklärung zur Entstehung der Laserringe auf ein Asahi-
Schicht. Der breite grüne Pfeil stellt den auftreffenden Laserspot und das
direkt transmittierte Licht dar. Die grün gekennzeichnete dicke Linie auf der
Oberflächenstruktur der Schicht kennzeichnet den ersten Laserring.
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totalreflektiert werden, müssen von der rauhen Schicht in einem Winkel (β,γ)
von mindestens 31.6◦ zurückgestreut werden (Strahlwege B und C), jedoch
nicht über 54.4◦, da für diesen Fall an der Grenzschicht TCO-Glas Total-
reflexion stattfindet (Strahlweg D). Strahlen wie Typ B und C verursachen
die Ringstruktur. Man kann also festhalten, dass die beobachteten Ringe
durch Streuwinkel zwischen 31.6◦ und 54.4◦ zustande kommen 1. Berechnet
man jetzt für eine Glasdicke von 1 mm den Abstand zwischen Laserspot und
erstem Ring 2, so kommt man auf 2 · 1 mm · tan(40.1◦) ≈ 1.7 mm, welches
gut mit den Beobachtungen übereinstimmt. Die Ausmaße der Ringe hängen
somit von der Glasdicke ab. Genau so wird dieses auch für verschiedene
Schichten beobachtet.

3.5 Zusammenfassung der Messungen

Im Rahmen der Messungen wurden verschiedene gesputterte und danach
geätzte Zinkoxid-Schichten (Typ I) und unterschiedliche LPCVD/APCVD-
Schichten (Typ II) experimentell untersucht.

AFM-Aufnahmen zeigen, dass die Typ I-Schichten Kraterstrukturen auf der
Oberfläche aufweisen, während die Oberfläche der Typ II-Schichten aus py-
ramidenähnlichen Strukturen besteht. Das diffuse Streuverhalten ist für die
Typ I-Schichten in guter Übereinstimmung mit der skalaren Streutheorie.
Einige der Typ II-Schichten zeigen jedoch deutliche Abweichungen von der
Theorie.

Unterschiede zeigen sich auch in der Winkelverteilungsfunktion ADF für die
verschiedenen Schichttypen. Auffällig ist, dass geätzte ZnO-Schichten mit
kleinen lateralen Ausdehnungen tendenziell in große Winkel streuen, während
man für ZnO-Schichten mit größeren lateralen Ausdehnungen eher eine Streu-
ung in kleine Winkel beobachtet. Die Typ II-Schichten zeigen unabhängig von
der Schicht eine Streuung in größere Winkel, obwohl diese im Vergleich zur
3 Sekunden geätzten Schicht vom Typ I größere laterale Ausdehnungen be-
sitzen.

Bei senkrechtem Lasereinfall auf die Schichten lassen sich Typ II-Texturen

1Die genauen Intensitäten werden zusätzlich von den Frenselschen Formeln bestimmt.
2unter Vernachlässigung der TCO-Schichtdicke von 500 nm
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von den geätzten Schichten mit bloßem Auge unterscheiden: Aufgrund dem
hohen Anteils von großen Streuwinkeln durchläuft das Licht die Glasschicht
mehrfach. Diese Schichten zeigen deshalb um den Laserspot konzentrische
Ringe.

Es bleibt zu klären, ob sich das Streuverhalten von TCO-Schichten nicht
auch in direkter Korrelation mit der Oberflächenstruktur verstehen läßt. Die-
se Thematik wird im folgenden Kapitel näher behandelt.
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Kapitel 4

Analyse des Streuverhaltens im
Fernfeld

Eine direkte Lösung der Maxwell-Gleichungen für die reale, oder zumindest
eine realistische Geometrie der Solarzelle ist extrem rechenaufwendig (verglei-
che Abschnitt 2.3.1) und wenig intuitiv. Die resultierenden Felder sind zudem
nur schwer mit den Strukturgrößen und Neigungswinkeln der rauen TCO-
Grenzfläche zu korrelieren. Daher sind einfachere Ansätze vonnöten. Auf die-
sem Gebiet wurden bereits einige Forschungsarbeiten durchgeführt [17, 20–
22]. In diesem Kapitel soll eine bessere Beschreibung der winkelabhängigen
Streuung ermöglicht werden, indem die TCO-Schicht-Topographie berück-
sichtigt wird.

In Abschnitt 4.1 wird dazu ein selbst entwickeltes Ray-Tracing-Modell zur
Simulation der winkelabhängigen Streuung vorgestellt. Dem Modell liegt die
geometrische Optik zugrunde, welche auf die mit dem AFM gemessene To-
pographie angewandt wird. Eine auf die Schicht einfallende Lichtintensität
wird hier als Strahlenbündel angesehen, deren einzelne Strahlen nicht mit-
einander wechselwirken, kohärente Effekte werden also nicht berücksichtigt.
In Abschnitt 4.2 wird ein erweitertes Ray-Tracing-Modell vorgestellt, welches
zusätzlich zur Streuung die Mie-Theorie an sphärischen Partikeln verwendet,
um Streuprozesse an kleinen Strukturen zu beschreiben.

63



4.1. STRAHLENOPTIK

4.1 Strahlenoptik

4.1.1 Modell

Die mit dem Rasterkraftmikroskop gemessenen Koordinaten (x,y,z) werden
zur Definition einer stetigen Oberfläche verwendet. Dazu werden systema-
tisch - wie in Abbildung 4.1 links schematisch dargestellt - jeweils drei AFM-
Rasterpunkte zur Festlegung einer Ebenengleichung verwendet. Über deren
Normalenvektoren können dann auch die Neigungswinkel relativ zur z-Achse
berechnet werden. Die z-Achse liegt dabei senkrecht auf der Ebene, die durch
die gemittelte Oberflächenhöhe (Gleichung 2.10) festgelegt ist. Die Katheten
der rechtwinkligen Dreiecke haben in den hier verwendeten AFM-Messungen
typischerweise eine Länge von etwa 20 nm. In Abbildung 4.1 rechts ist die
Definition des Neigungswinkel α als Winkel zwischen Normalenvektor ~n ei-
ner Ebene und der z-Achse gezeigt. Um die Streuwinkel von nanotexturierten
TCO-Oberflächen zu berechnen, wurde ein Ray-Tracing-Modell basierend auf
geometrischer Optik entwickelt. Das Modell ist in Abbildung 4.2 schematisch
skizziert. Lässt man die Strahlen analog zum Experiment von der Glasseite
senkrecht einfallen, werden diese daraufhin an den individuellen Ebenen des
rauen Übergangs TCO-Luft reflektiert oder transmittiert.

Abbildung 4.1: Links: Bestimmung der Ebenen aus jeweils drei AFM-
Rasterpunkten. Rechts: Definition des Neigungswinkels α einer durch drei
Rasterpunkten definierten Ebene.
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Abbildung 4.2: Skizze des verwendeten Ray-Tracing-Modells für ein Glas-
TCO-System auf der Basis von geometrischer Optik. Die Topographie der
rauen TCO-Luft-Grenzfläche ist durch AFM-Daten definiert. Die eingezeich-
nete rote Linie zeigt einen möglichen Strahlenverlauf.

Über den berechneten Einfallswinkel lässt sich der Streuwinkel durch das
Snellius’sche Brechungsgesetz nesin(θe) = ntsin(θt) (Gleichung 2.52) und die
Brechungsindizes der beteiligten Materialien nTCO, nLuft, nGlas bestimmen.
Des Weiteren werden die Fresnel-Funktionen (Gleichungen 2.53 und 2.54)
zur Bestimmung der Reflexionskoeffizienten und das Lambert-Beer’sche Ge-
setz (Gleichung 2.42) zur Berechnung der Absorption in Abhängigkeit zum
zurückgelegten Strahlenweg verwendet.

Dafür wurde an jedem Grenzflächen-Übergang in einem Monte-Carlo-Modul
jeweils die Wahrscheinlichkeit der Reflexion bzw. Absorption für die betrach-
teten Strahlen berechnet und mit gewichteten Zufallszahlen der jeweilige Fall,
z.B. Transmission oder Reflexion, zufällig bestimmt. Bei senkrechtem Licht-
einfall entsprechen die Neigungswinkel α der jeweiligen Ebenen genau den
Einfallswinkeln θe der Lichtstrahlen bei dem ersten Auftreffen auf die lokalen
Ebenen.
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Im weiteren Programmverlauf werden Mehrfachwechselwirkungen der Strah-
len mit der rauhen Oberfläche sowie Mehrfachreflexionen in der TCO- und
Glas-Schicht berücksichtigt. Die resultierenden Streuwinkel zur z-Achse θz

werden zur statistischen Auswertung benutzt.

4.1.2 Neigungswinkel der Oberflächen

Eine Wahrscheinlichkeitsverteilung für die Neigungswinkel α der Schichto-
berflächen, lässt sich durch die Summierung der auftretenden Winkel in
den Intervallen [0 : 1

2
), [1971

2
: 180] und allgemein [α − 1

2
: α + 1

2
) mit

1
2
≤ α < 1971

2
bestimmen. Für die hier verwendeten Daten-Felder von 512

Zeilen und 512 Spalten, ergeben sich insgesamt die Neigunsgwinkel über
2 × 511 × 511 = 522242 Ebenen.

In Abbildung 4.3 und Tabelle 4.1 sind die Verteilungen und die zugehöri-
gen Maxima und Halbwertsbreiten (HWB) verschiedener TCO-Schichten zu
sehen. Zur Auswertung wurden AFM-Scans der Fläche 7×7µm2 verwendet.
Qualitativ lässt sich über die Schichten aussagen, dass Schichten vom Typ
II eine breite Winkelverteilung mit verhältnismäßig steilen Neigungswinkeln
aufweisen, während alle Typ I-Schichten eine vergleichsweise schmale Vertei-
lung mit kleineren Neigungswinkeln zeigen.

Überrraschenderweise ist bei den Zinkoxid-Proben dieser Ätzserie mit einem
Maximum um 20◦ die Neigungswinkel-Verteilung näherungsweise unabhängig
von der Ätzzeit. Nur die 3 und 6 Sekunden geätzten Schichten weichen von
den übrigen Proben mit einem Maximum bei 10◦ und 23◦ ab. Betrachtet man
die AFM-Aufnahmen aus Abbildung 3.1, so ist diese Abweichung auch im
AFM-Bild zu erkennen. Für diese kurz geätzten Schichten liegen die Krater
nicht wie bei höheren Ätzzeiten direkt nebeneinander. Sie sind durch fast
ebene Bereiche, in denen die Säure (noch) nicht angegriffen hat, voneinan-
der getrennt. Möglicherweise könnten diese sich abwechselnd rauen und fast
ebenen Bereiche auch die Erklärung für die abweichenden Haze-Fitfaktoren
(c,Γ) dieser kurz geätzten Schichten liefern (vergleiche Abschnitt 3.2).

Interessant ist auch, dass für alle Schichten um 0◦ nahezu keine Ebenen
gezählt werden. Winkel bei 0◦ sind jedoch notwendig, um den spekular ge-
streuten Lichtanteil (siehe Abschnitt 2.2.2) mit geometrischer Optik zu ver-
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Abbildung 4.3: Berechnete Neigungswinkel von Typ I-Schichten aus ZnO mit
verschiedenen Ätzzeiten (links) und verschiedener Typ II-Schichten (rechts).

Schicht HWB [◦] Maximum [◦]

ZnO-3s 29 10
ZnO-6s 28 23
ZnO-10s 22 20
ZnO-20s 22 20
ZnO-40s 16 20
ZnO-50s 15 20
ZnO-70s 15 20







Typ I

LPCVD-ZnO 1 43 28
LPCVD-ZnO 2 33 28
LPCVD-ZnO 3 39 27
LPCVD-ZnO 4 20 55
Asahi 30 37







Typ II

Tabelle 4.1: Halbwertsbreiten (HWB) und Maximumspositionen der Nei-
gungswinkelverteilungen verschiedener Schichten.
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stehen. Daher sollte betont werden, dass durch das vorgestellte Ray-Tracing-
Modell nur der diffus gestreute Lichtanteil beschrieben werden kann. Die
ADF wird im Folgenden auf das 1. Maximum normiert, um die Streuwin-
kel von unterschiedlichen Schichten miteinander vergleichen zu können. Eine
Information über den quantitativen Anteil des diffusen Lichts ist durch die
Haze-Funktion H(λ) in Abschnitt 2.2.2 gegeben.

4.1.3 ZnO-40s und Asahi (SnO2)

Basierend auf dem in Abschnitt 4.1.1 beschriebenen Modell wird die Win-
kelverteilungsfunktion ADF (siehe Abschnitt 2.2.2) von Asahi und einer 40
Sekunden geätzten Zinkoxid-Schicht (ZnO-40s) exemplarisch für eine Wel-
lenlänge von 550 nm berechnet. Die verwendeten Brechungsindizes sind nGlas =
1.5, nLuft = 1.0, nZnO = 1.85 und nAsahi = 1.92. Die ähnlichen Brechungs-
indizes beider Schicht-Materialien erlauben es, die Winkelverteilungsfunktio-
nen der zwei TCO-Schichten im Folgenden in gleicher Weise diskutieren zu
können.

In Abbildung 4.4 und 4.5 sind die Ergebnisse der Simulation (links) und die
experimentell bestimmte ADF (rechts) dargestellt. Hierbei wurde die ADF
für senkrecht einfallendes Licht auf die Glasseite und auf die TCO-Seite be-
stimmt. Die Winkel zwischen 0◦ und 90◦ bezeichnen transmittiertes Licht,
Winkel zwischen 90◦ und 180◦ bezeichnen reflektiertes Licht. Man

erhält aus den Rechnungen mit Beleuchtung von beiden Seiten für die ZnO-
Schicht schmale Verteilungen mit einem Maximum bei kleinen Winkeln. Für
Asahi beobachtet man verhältnismäßig breite Verteilungen mit Maxima bei
großen Winkeln 1. Diese unterschiedlichen Halbwertsbreiten (HWB) der ADF
lassen sich auf die unterschiedlichen HWB der Neigungswinkelverteilungen
der Schichten zurückführen (vergleiche Tabelle 4.1): Ein schmaler Bereich
von kleinen Neigungswinkeln der ZnO-40s-Schicht wird durch das Snelli-
us’sche Brechungsgesetz auch in eine schmale Verteilung der Brechungswin-
kel abgebildet. Die geringfügig unterschiedlichen Brechungsindizes der beiden
Schichtmaterialien spielen dabei für das Streuverhalten eine untergeordnete
Rolle. Unabhängig von der Einfallsrichtung des Lichts, zeigen die simulierten
Trends der ADF für beide Schichten eine gute Übereinstimmung mit den Mes-

1Die Halbwertsbreiten wurden aus direkt aus den Grafiken 4.4 und 4.5 bestimmt.
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Messung Simulation

Maximum ZnO Glasseite: 14◦ 19◦

Maximum ZnO TCO-Seite: 14◦ 20◦

Maximum Asahi Glasseite: 37◦ 26◦

Maximum Asahi TCO-Seite: 37◦ 33◦

HWB ZnO Glasseite: 20◦ 18◦

HWB ZnO TCO-Seite: 21◦ 17◦

HWB Asahi Glasseite: 51◦ 31◦

HWB Asahi TCO-Seite: 55◦ 32◦

Tabelle 4.2: Maximumspositionen und Halbwertsbreiten (HWB) der Winkel-
verteilungsfunktion ADF für ZnO-40s und Asahi in Simulation und Experi-
ment.

sungen. Sowohl in den Rechnung als auch im Experiment findet man leicht
unterschiedliche ADF für die unterschiedlichen Beleuchtungsseiten vor. Die
Maxima und Halbwertsbreiten der ADF in Transmission sind für Simulation
und Messung in Tabelle 4.2 eingetragen.

ZnO-40s: Betrachtet man die Simulationsresultate der ZnO-40s-Schicht
genauer, findet man auch im Detail zahlreiche Übereinstimmungen mit den
Messungen für die beiden Beleuchtungsseiten:� Bei kleinen Winkeln sind die ADF für Glas- und TCO-Seite in Trans-

mission nahezu identisch;� Es werden höhere Beiträge für große Streuwinkel bei Beleuchtung von
der Glasseite in Transmission beobachtet;� Es resultieren insgesamt höhere Beiträge für die Beleuchtung von der
TCO-Seite als von der Glasseite in Reflexion.

Diese Ergebnisse können Rahmen des Modells verstanden werden. Die Un-
terschiede zwischen den Beleuchtungsseiten von Glas- und TCO-Seite resul-
tieren im Wesentlichen darin, dass an der rauen Grenzschicht bei der Be-
leuchtung von der Glasseite ein Übergang vom optisch dichten in ein optisch
dünnes Medium vorliegt. Bei der Beleuchtung von der TCO-Seite hingegen,
handelt es sich bei der Streuung an der Grenzfläche um einen Übergang vom
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Abbildung 4.4: Simulierte und gemessene Winkelverteilungsfunktion ADF
für ZnO-40s mit Einfall von Glas- und TCO-Seite.
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Abbildung 4.5: Simulierte und gemessene Winkelverteilungsfunktion ADF
für Asahi mit Einfall von Glas- und TCO-Seite.
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optisch dünnerem in ein optisch dichteres Medium. Bei der Beleuchtung
von der Glasseite verbleiben aufgrund eines Totalreflektionswinkels von ≈ 32◦

an der Grenzfläche TCO-Luft, ein großer Teil der Strahlen zu Mehrfachre-
flexionen im Glas-TCO-System. Durch die Mehrfach-Wechselwirkungen mit
der rauen Oberfläche erhält man auch größere Streuwinkel 2.
Für die Beleuchtung von der Glasseite resultiert ein kleinerer Reflexionsan-
teil als für die TCO-Seite, da die an der rauen Schicht reflektierten Strah-
len durch Mehrfachreflexionen das Glas-TCO-System trotzdem an der rauen
TCO-Luft-Grenzfläche verlassen können und dann als transmittierte Strah-
len gezählt werden.
Beim Vergleich von Simulation und Messung werden jedoch auch Unterschie-
de beobachtet. So werden in der Simulation beispielsweise große Winkelbei-
träge und Reflexionsbeiträge unterschätzt. Auch die Position des Maximums
weist in der Simulation im Gegensatz zur Messung eine Differenz von 6◦−7◦−
auf.

Asahi: Die Trends der Messresultate für die Asahi-Schicht können im Rah-
men des Modells ebenfalls verstanden werden. Auch hier findet man für die
Simulationsresultate der Asahi-Schicht im Detail Übereinstimmungen mit
den Messungen:� Die ADF in Transmission mit Beleuchtung von der TCO-Seite ist ge-

genüber der Glasseite zu größeren Winkeln verschoben;� Die ADF in Reflexion besitzt höhere Beiträge für die Glasseite als für
die TCO-Seite.

Die steilen Neigungswinkel der Asahi-Schicht (siehe Tabelle 4.1) führen bei
Beleuchtung von der Glasseite an der rauen Grenzschicht überwiegend zu
Totalreflexionen. Deshalb resultieren für die Glasseite auch hohe Reflexi-
onsbeiträge. Bei Beleuchtung von der TCO-Seite resultieren an der rauen
Grenzfläche derart hohe Brechungswinkel, dass diese ebenfalls zu Mehrfach-
reflexionen an den glatten Schichten führen und das Glas-TCO-System in
großen Streuwinkel verlassen. 3

Simulierte und gemessene ADF weisen für die ADF jedoch auch deutliche

2Mit großen Streuwinkeln werden hier (für Transmission und Reflexion) Winkel nahe
90◦ bezeichnet.

3Der Einfluss der Neigungswinkel auf des Streuverhalten der Schichten wird im Absatz
Erste Wechselwirkung näher erläutert.
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Unterschiede auf: In den Rechnungen unterschiedliche Positionen des Maxi-
mums (26◦ und 33◦), welches im Experiment nicht so deutlich gezeigt ist.
Zudem werden auch hier große Winkelbeiträge und Beiträge in Reflexion un-
terschätzt. Die Abweichungen zwischen Simulation und Messung liegen wahr-
scheinlich in der Größe der Oberflächenstrukturen begründet, die teilweise
kleinere Dimensionen als die Wellenlänge aufweisen. Bei größeren Struktu-
ren erhält man demzufolge eine bessere Näherung durch die Strahlenoptik.
Darauf weist auch die bessere Beschreibung der ZnO-40s-Schicht im Vergleich
zur Asahi-Schicht durch die Simulationen hin. ZnO-40s besitzt Strukturen im
Bereich von 500 bis 2000 nm, während auf der Asahi-Oberfläche die Struk-
turen eine Größe von etwa 300 nm besitzen. Die größeren Abweichungen bei
Asahi können allerdings auch durch die Mehrfachreflexionen im Asahi verur-
sacht werden. Durch die mehrfache Anwendung der geometrischen Optik an
der rauen Oberfläche können sich die Fehler der Nḧerung weiter fortpflanzen.
Die Abweichungen zwischen Simulation und Messung können auch in loka-
len Variationen des Brechungsindex begründet sein. Eine andere Möglichkeit
sind Einfüsse der durch den Wachstumsprozess bedingten Kristallstruktur
(vergleiche dazu auch Abbildung 2.6). Zusätzlich existieren Fehlerquellen im
Simulationsmodell: Während in den Simulationen die beleuchtete Fläche 72

µm2 bis 102 µm2 groß ist, findet man im Experiment einen Laserspot mit
der Ausdehnung von 1 mm2.

Winkelverteilung im Silizium Die diskutierten Schichten Asahi und
ZnO-40s werden erfolgreich in Solarzellen als TCO-Frontkontakt eingesetzt.
Um Streuverteilungen – wie sie in einer Solarzelle auftreten können – zu
berechnen, wird das Medium Luft an der rauen TCO-Grenzschicht durch Si-
lizium ersetzt. Als Brechungsindex wird nSilizium = 4.0 verwendet.

In Abbildung 4.6 sind die resultierenden Winkelverteilungsfunktionen ADF
der TCO-Schichten ZnO-40s und Asahi dargestellt. Man sieht, dass das Licht
an Luft in deutlich größere Winkel als im Silizium gestreut wird. Dies kann
dadurch erklärt werden, dass die Strahlen im optisch dichteren Medium Silizi-
um zur optischen Achse hin gebrochen werden, während die Strahlen an Luft
vom Lot weg gebrochen werden. An Luft erhält man mit den hier gegebe-
nen Neigungswinkeln deshalb weitaus größere Streuwinkel θz. Eine Methode,
die ADF oder den Haze einer TCO-Silizium-Grenzfläche im Silizium expe-
rimentell zu bestimmen, ist derzeit noch nicht bekannt. Aus diesem Grund,
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Abbildung 4.6: Simulierte Winkelverteilungsfunktion ADF in Transmission
für ZnO-40s- und Asahi-Schichten an Luft und im Silizium im Vergleich.

ist es schwierig, die Gültigkeit eines Streumodells für eine TCO-Silizium-
Grenzfläche zu überprüfen. Die Interpretation des an Luft gemessenen Streu-
verhaltens für die Anwendung in der Zelle gestaltet ist daher problematisch.
Dennoch weiss man, dass die effektive Wellenlänge λSilizium = λLuft/nSilizium

im Silizium kleiner als an Luft ist. Aufgrund des veränderten Verhältnisses
von Wellenlänge und Strukturgrößen sollte die mit Strahlenoptik berechnete
ADF deshalb zu besseren Resultaten tendieren als für die an Luft berechne-
ten ADF.

In Abbildung 4.6 zeigt sich, dass die ADF an Luft von der im Silizium gemes-
senen ADF deutlich verschieden ist. Die Anwendung von an Luft gemessenem
Haze und ADF und deren Implementierung in Programme zur Modellierung
von Solarzellen [77–79] gestaltet sich daher schwierig.

Erste Wechselwirkung Für eine detailliertere Diskussion der aus den Si-
mulationen resultierenden Streuverteilungen an Luft betrachten wir nun die
ADF der Strahlen direkt nach der ersten Wechselwirkung mit der rauen TCO-
Luft-Grenzfläche. Abbildung 4.7 links zeigt das analysierte System für den
Fall des senkrechten Auftreffens von der Glasseite.
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Abbildung 4.7: Links: Bei der erstes Wechselwirkung mit der rauen Ober-
fläche betrachtet man nur die Winkel, die unmittelbar nach der Wechsel-
wirkung in Transmission und Reflexion gestreut werden. Rechts: Berechnete
Neigungswinkel/Einfallswinkel von ZnO-40s und Asahi. Die gepunktete Linie
markiert den Totalreflexionswinkel.

Der überwiegende Teil der Strahlen erreicht die raue Oberfläche ohne an
den glatten Grenzflächen 4 reflektiert zu werden. Sie treffen dann unter ver-
schiedenen Einfallswinkeln θe auf die raue Schicht. Dabei entsprechen der
Einfallswinkel θe der einzelnen Strahlen dem lokalen Neigungswinkel α, de-
ren Verteilungen in Abbildung 4.7 rechts aufgetragen sind.

Für jede Ebene wird der Ausfallswinkel θr bzw. θt unter Berücksichtigung
des Reflexionskoeffizienten bestimmt. Die transmittierten und reflektierten
Strahlen werden dann bezüglich der z-Achse θz berechnet. In Abbildung 4.8
sieht man die ADF (θz) nach der ersten Wechselwirkung für Asahi und die
40 Sekunden geätzte Zinkoxid-Schicht ZnO-40s. Die Lichtstrahlen mit einem
Einfallswinkel θe (bzw. Neigungswinkel α) zwischen 0◦ und 25◦, gekennzeich-
net durch ”T, θe = 0◦−25◦”, werden überwiegend transmittiert in Winkel θz

zwischen 0◦ und 29◦.

Der Grund dafür ist der winkelabhängige Transmissionskoeffizient, der für

4Glas-Luft oder Glas-TCO-Grenzfläche
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Abbildung 4.8: Winkelverteilung ADF von reflektierten (R) und transmittier-
ten (T) Lichtstrahlen nach der ersten Wechselwirkung mit der rauen Ober-
fläche.

beide Schichttypen für derart kleine Winkel bei etwa 90 % liegt (vergleiche
dazu auch Abbildung 2.13). Nur wenige Strahlen, die unter diesen Winkeln
auftreffen, werden in Winkel θz zwischen 130◦ bis 180◦ (R, θe = 0◦ − 25◦)
reflektiert. Für Einfallswinkel θe zwischen 25◦ und 32◦, die nahe dem To-
talreflexionswinkel ≈ 32◦ liegen, fällt der Transmissionskoeffizient rapide ab.
Folglich wird mit zunehmendem Winkel θe weniger und weniger Licht in
Winkel zwischen etwa 30◦ bis 60◦ transmittiert und mehr und mehr Licht in
Winkel zwischen 116◦ bis 130◦ reflektiert.

Alle Strahlen mit 32◦ < θe < 45◦ werden an der TCO-Luft-Grenzfläche
reflektiert. Diese Strahlen werden im nächsten Schritt auf die TCO-Glas-
Grenzfläche treffen und verbleiben somit zur Mehrfachreflexion in dem Glas-
TCO-System. Strahlen, die auf Ebenen mit steilen Neigungswinkeln zwischen
45◦ und 60◦ treffen, werden an der TCO-Luft-Grenzfläche in Vorwärtsrich-
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tung totalreflektiert. Dann treffen sie ein zweites Mal auf die raue Schicht
ohne vorher auf die glatte TCO-Glas Grenzschicht reflektiert zu werden. In
diesem Fall wechselwirkt der Lichtstrahl mindestens zwei Mal mit der rau-
en Oberfläche, bevor er das Glas-TCO-System verlässt. Die wenigen Strah-
len mit 60◦ < θe < 90◦ (vergleiche Abbildung 4.7 rechts) wurden in Ab-
bildung 4.8 nicht gekennzeichnet, jedoch in die Berechnung miteinbezogen.
Diese Strahlen werden analog zu Strahlen mit 45◦ < θe < 60◦ behandelt.

Vergleicht man die ADF für die erste Wechselwirkung der beiden Schich-
ten miteinnander, beobachtet man deutliche Unterschiede: Für Asahi wer-
den mehr als 50 % der Strahlen ins Sample zurückreflektiert und verbleiben
zu Mehrfachreflexionen im Glas-TCO-System. Zinkoxid besitzt überwiegend
kleine Neigungswinkel bzw. Einfallswinkel unter 30 Grad. Daher werden auch
nur weniger als 25 % des Lichts in das Glas-TCO-System zurückreflektiert. Im
Gegensatz zum Asahi beobachtet man keine Reflexion in Vorwärtsrichtung.
Auch die Anzahl der Strahlen, die für Mehrfachreflexionen in der Schicht
verbleiben, ist beim ZnO erheblich niedriger als bei der Asahi-Schicht.

Da die skalare Streutheorie Mehrfachreflexionen in einem Glas-TCO-System
nicht berücksichtigt, könnten Mehrfachreflexionen eine mögliche Erklärung
dafür sein, dass Asahi derart von der Theorie abweicht (vergleiche Abschnitt
3.2), während man für die Zinkoxid-Schicht eine gute Übereinstimmung erhält.
Diese Mehrfachrefexionen könnten – wie bereits diskutiert – auch der Grund
der Abweichungen zwischen der simulierten und gemessenen ADF sein, da
sich der Fehler der Näherung durch die geometrische Optik bei mehrfacher
Wechselwirkung mit der Oberfläche fortpflanzt.

Reflektierende Schichten Das Streuverhalten der texturierten TCO-Ober-
flächen ZnO-40s und Asahi kann auch untersucht werden, indem eine etwa
100 nm dicke Silberschicht aufgedampft wird. Dadurch werden interne Refle-
xionen in der TCO- oder der Glas-Schicht und Einflüsse eventueller lokaler
Variationen des Brechungsindex in den Schichten ausgeschlossen.

In Abbildung 4.9 oben und sind die beschichteten Texturoberflächen und
in Abbildung 4.9 unten ihre Neigungswinkelverteilungen abgebildet. Die De-
position von Silber verursacht eine leichte ”Glättung” der Oberflächenstruk-
turen, d.h. die Ag-Deposition ist nicht vollständig konform. Die Rauhigkeits-
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Abbildung 4.9: Oben: SEM-Bilder von ZnO-40s (links) und Asahi (rechts)
jeweils mit einer 100 nm dicken aufgedampften Silberschicht. Unten: Nei-
gungswinkel der beschichteten und der unbeschichteten Oberflächen. Die Nei-
gungswinkel wurden hier exemplarisch für jeweils nur eine AFM-Scanposition
ausgewertet.
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Abbildung 4.10: Gemessene (links) und simulierte (rechts) Winkelverteilungs-
funktion ADF für die mit 100 nm Silber beschichteten ZnO-40s und Asahi.

werte verringert sich leicht: für ZnO-40s von 135 nm auf 106 nm, für Asahi
von 45 auf 41 nm 5. Gleichzeitig ist in Abbildung 4.9 oben auf der ZnO-40s-
Textur durch die Silber-Deposition eine feine Substruktur zu erkennen. Die
Neigungswinkel verschieben sich im Vergleich zu den unbedampften Schich-
ten hin zu etwas flacheren Winkeln.

Bestimmt man nun experimentell die winkelabhängigen Streuverteilungen
mit Beleuchtung von der Silber-beschichteten Seite, so ergeben sich die in
Abbildung 4.10 links gezeigten ADF. Man beobachtet eine breite Verteilung
für die Asahi-Textur und eine schmale Verteilung für die ZnO-40s-Textur.
Das Maximum der Asahi-Textur ist in etwas gegenüber dem Maximum der
ZnO-40s-Textur in größere Winkel 6 verschoben.

Die berechneten ADF sind in Abbildung 4.10 rechts dargestellt. Auch hier
beobachtet man eine breite Verteilung der Streuwinkel für die Asahi-Textur
und eine verhältnismäßig schmale Verteilung für die ZnO-40s-Textur. Al-

5Die Rauigkeitswerte der einzelnen Texturen wurden aus Mittelungen über jeweils 3 an
verschiedenen Positionen gemessenen AFM-Scans bestimmt. Der maximale Unterschied
zwischen zwei Rauigkeitswerten der beschichteten Oberflächen war 22 nm (ZnO+Ag) und
4 nm (Asahi+Ag)

6große Winkel bezeichnen hier Winkel nahe 90◦
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lerdings ist das Maximum der Asahi-Textur gegenüber dem Maximum der
ZnO-40s-Textur hier in etwas kleinere Winkel (Winkel näher zu 180◦) ver-
schoben. Die Halbwertsbreiten und Positionen der ADF aus Simulation und
Experiment sind in Tabelle 4.3 zusammengefasst.

Asahi + Ag ZnO-40s + Ag

Neigungswinkel [◦]: 20 21
HWB Messung [◦]: 58 45
HWB Simulation [◦]: 59 35
Maximum Messung [◦]: 143 148
Maximum Simulation [◦]: 140 136

Tabelle 4.3: Halbwertsbreiten (HWB) und Maximumspositionen der ADF
für mit Silber bedampften Schichten Asahi und ZnO-40s in Simulation und
Experiment.

Vergleicht man simulierte und experimentell bestimmte ADF der ZnO-
40s-Textur miteinander, so ergeben sich sowohl für die simulierte, als auch für
die gemessene ADF verhältnismäßig schmale Verteilungen. Die genaue Halb-
wertsbreite der gemessenen Verteilung wird leicht unterschätzt. Die Position
des Maximums ist in der Messung im Vergleich zur Rechnung zu kleineren
Winkeln hin verschoben. Der gleiche Trend wurde auch für die unbeschich-
tete ZnO-40s-Textur beobachtet (vergleiche Tabelle 4.2). Dort zeigte sich
ebenfalls, dass die gemessene Position des ADF-Maximums gegenüber der
Simulation zu kleineren Winkeln hin verschoben ist.

Der Grund für diese Abweichungen der Rechnung vom Experiment ist dem-
nach wahrscheinlich nicht in den Materialkonstanten oder der Kristallstruk-
tur der ZnO-40s-Schicht zu suchen. Für die Asahi-Textur hingegen kann die
gemessene ADF sogar verhältnismäßig genau wiedergegeben werden. Die Po-
sition des ADF-Maximums kann anhand der Position des Neigungswinkel-
maximums erklärt werden. Zur Veranschaulichung ist die Berechnung des
Maximumswinkels für Asahi in Abbildung 4.11 dargestellt.

Die gute Übereinstimmung von Simulation und Messung ist deswegen über-
raschend, da sich für die unbeschichtete Asahi-Textur eine eher schlechtere
Beschreibung der ADF durch die Simulation ergibt. Dies könnte darauf
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Abbildung 4.11: Erklärung der Position des ADF-Maximums der Asahi-
Textur durch das Maximum der Neigungswinkelverteilung.

hindeuten, dass die kommerziell erhältliche Schicht über eine oder mehre-
re Zwischenschichten mit unterschiedlichen optischen Eigenschaften verfügt,
die vom Hersteller nicht angegeben werden. Durch den Aufwachsprozess be-
dingte optische Inhomogenitäten sind auch denkbar. Eine andere mögliche
Ursache für die hier bessere Beschreibung der Messung durch die Rechnung
der Asahi-Textur kann auch die Veränderung der Oberflächentextur durch
die Deposition des Silbers darstellen: Die Neigungswinkel werden zu deutlich
kleineren Winkeln verschoben und die spitzen Strukturen abgerundet. Eine
andere mögliche Erklärung ist, dass durch die Beschichtung kleinere latera-
le Strukturen ”weggeglättet” werden, sodass die Strahlenoptik aufgrund der
nun vorhandenen größeren lateralen Ausdehnungen das Streuverhalten bes-
ser beschreiben kann. Im nächsten Abschnitt soll zunächst die Auswirkung
der Strukturgrößen auf der Oberfläche untersucht und diskutiert werden.

4.1.4 ZnO-Ätzserie

Für das Streuverhalten rauer Schichten ist der Einfluss der lateralen Struk-
turgrößen von erheblichem Interesse. Hier soll untersucht werden, welche
Tendenzen sich im Vergleich von Messung und Simulation für größere oder
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kleinere Strukturen ergeben. In Abschnitt 3.1 wurde bereits gezeigt, dass
man mithilfe der Ätzzeit von gesputterten ZnO (Typ I) die Strukturgrößen
in einem gewissen Bereich variieren kann. Dies wird in dem vorliegenden
Abschnitt zur Untersuchung des Einfluss der Strukturgrößen auf die ADF
verwendet.

Berechnet man die ADF mit geometrischer Optik, so erhält man die der
in Abbildung 4.12 exemplarisch gezeigten Verteilungen. Zum Vergleich sind
die experimentellen Ergebnisse für die verschiedenen Ätzzeiten aufgetragen.
Man sieht, dass die Winkelverteilungen der 10 und 50 Sekunden geätzten
Schicht durch die Rechnungen gut angenähert werden, während die 3 Se-
kunden geätzte Schicht deutlich von den Simulationen abweicht. Für alle
Schichten der Ätzserie, insbesonders für solche mit kleinen Strukturgrößen
(Ätzzeiten < 20 s), werden Beiträge mit großen Winkeln durch die Rechnung
deutlich unterschätzt. Die simulierte ADF hat ein Maximum bei 9◦ bei einer
Ätzzeit von 3 Sekunden. Bei größeren Ätzzeiten bewegt sich das Maximum
zu einem Winkel von etwa 18◦.

Die experimentellen Daten hingegen zeigen für größer werdende Ätzzeit einen
Trend der Maximumsposition hin zu kleineren Winkeln. Die 3 Sekunden
geätzte Schicht hat sein Maximum bei 30◦, was mit zunehmender Ätzzeit
bis zu einem Winkel von 7◦ für die 70-Sekunden-Probe abnimmt. Tabelle
4.4 fasst die simulierten und experimentell beobachteten Maximumspositio-
nen als Funktion der Ätzzeit zusammen. Trotz dieses gegenläufigen Trends
erhält man insgesamt mit zunehmender Ätzzeit qualitativ die bessere Über-
einstimmung von Experiment und Simulation je größer die Ätzzeit. Zusam-
menfassend läßt sich über das winkelabhängige Streuverhalten sagen, dass
man für die Typ I-Schichten mit unterschiedlicher Ätzzeit zwei Effekte beob-
achtet, die nicht ausreichend durch geometrische Optik beschrieben werden
können:� Schichten mit niederigen Ätzzeiten zeigen für die ADF große Beiträge

zwischen 40◦ und 90◦ in Transmission. Diese Beiträge nehmen mit zu-
nehmender Ätzzeit ab.� Das experimentell beobachtete ADF-Maximum für lange Ätzzeiten (≥
20 s) ist im Vergleich zur Simulation bei kleineren Winkeln lokalisiert,
obwohl mit zunehmenden Strukturgrößen für die geometrische Optik
eine bessere Übereinstimmung erwartet wird.
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Abbildung 4.12: Simulierte und gemessene Winkelverteilungsfunktionen ADF
für verschiedene Ätzzeiten der Typ I-Schichten. Die Simulationen wurden mit
Hilfe von drei unterschiedlichen AFM-Scans an verschiedenen Positionen auf
der Oberfläche durchgeführt.



KAPITEL 4. ANALYSE DES STREUVERHALTENS IM FERNFELD

Generell beobachtet man eine bessere Übereinstimmung von Experiment und
Simulation mit steigenden Strukturgrößen.

Um die unterschiedliche Position des Maximums lang geätzter Proben näher
zu untersuchen, betrachtet man die lokalen Winkelverteilungen auf der Ober-
fläche. Eine solche Analyse soll Aufschluss über die Herkunft kleiner Streu-
winkel geben, die für die Verschiebung des Maximums lang geätzter Proben
verantwortlich ist. Zur Berechnung der lokalen Winkelverteilung wird die
Oberfläche in ein Gitter von 100×100 nm2 kleinen Flächen unterteilt. Für je-
de dieser Flächen wird der häufigste Neigungswinkel ermittelt. In Abbildung
4.13 ist die Topographie (links) und die lokale Winkelverteilung (rechts) von
7 × 7µm2 AFM-Scans dargestellt Zum besseren Vergleich von Topographie
und Winkeln sind die Kraterränder mit grünen Kreuzen markiert. Die Ätz-
zeit der ausgewerteten Schichten betrug 6 und 60 s.

Man erkennt anhand der Grafiken, dass die 6 Sekunden geätzte Schicht
nicht nur über eine höhere Kraterdichter verfügt als die 60 Sekunden geätzte
Schicht, sondern auch über deutlich höhere Winkel. Bei beiden Schichten fin-
det man jedoch in der Nähe der Kraterböden (blaue Bereiche in Abbildung
4.13 links) niedrigere Winkel (≈ 15◦) als an den Kraterrändern (> 25◦) vor.
Dieses typische Oberflächenmerkmal ist anhand des in Abbildung 4.14 abge-
bildeten Kraterprofils deutlich zu erkennen: An den Kraterrändern findet

Schicht Experiment Simulation

ZnO-3s 29 8
ZnO-6s 14 11
ZnO-10s 16 14
ZnO-20s 10 16
ZnO-40s 10 16
ZnO-50s 9 16
ZnO-60s 9 17
ZnO-70s 7 17

Tabelle 4.4: Maximumsposition der ADF für eine Ätzserie (Typ I) in Simu-
lation und Experiment.
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Abbildung 4.13: Links: Topographie einer 6 (oben) und einer 60 Sekun-
den (unten) geätzten ZnO-Probe. Rechts: Lokale Winkelverteilung auf der
6 (oben) und 60 Sekunden (unten) geätzten ZnO-Probe. Die grünen Kreuze
sind zur Orientierung entlang der Kraterränder eingezeichnet.

man verhältnismäßig steile Winkel, während im Minimum, dem Kraterzen-
trum, die Winkel deutlich flacher sind. In den Messungen der ADF von Pro-
ben mit ausgeprägten Kraterstrukturen bestimmt man nun ein Maximum
bei einem Winkel von etwa 10◦. Um einen Streuwinkel von 10◦ durch geo-
metrische Optik und nTCO = 1.8 zu erzielen, ist ein Neigungswinkel von 5.5◦

notwendig. In Tabelle 4.5 ist der Bruchteil der Fläche mit Winkeln zwischen
4.5◦ und 6.5◦ als Funktion der Ätzzeit geplottet.

Überraschenderweise zeigen Schichten mit langen Ätzzeiten nicht den höchsten
Winkel-Anteil bei einem Winkel von 5.5◦. Für Ätzzeiten länger als 20 Sekun-
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den besteht weniger als 5 % der Oberfläche aus Neigungswinkeln um 5.5◦.
Das heisst, dass die gemessene Verschiebung der Position des Maximums im
Vergleich zur Simulation bei Proben mit langer Ätzzeit nicht alleine durch
geometrische Optik der lokalen Ebenen erklärt werden kann. Eine mögli-
che Erklärung für die Unterschiede in Simulation und Experiment könnte in
der Zusammensetzung von lang ausgedehnten Flächen (Kraterwänden) und
Spitzen/Kanten (Kraterränder) liegen: Geometrisch-optische Wellenfronten
können sich möglicherweise an den Kraterwänden ausbreiten, während die
Ausbreitung geometrisch-optischer Wellenfronten nahe oder auf Ecken, Spit-
zen und Kanten behindert wird.
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Abbildung 4.14: Typisches Kraterprofil auf einer der geätzten Schichtober-
flächen.

Schicht Winkel zwischen 4.5◦

und 6.5◦ [%]

ZnO-3s 10.2
ZnO-6s 4.7
ZnO-10s 3.0
ZnO-20s 1.3
ZnO-40s 1.0
ZnO-50s 0.6
ZnO-60s 0.7
ZnO-70s 0.7

Tabelle 4.5: Anteil der Fläche mit Neigungswinkeln zwischen 4.5◦ und 6.5◦.
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Dimension der Wellenlänge Richtet man einen Laserstrahl auf eine un-
texturierte gesputterte ZnO-Schicht, wird dieser erfahrungsgemäß vollständig
spekular gestreut (siehe Abbildung 3.3), obwohl diese Schicht keine vollkom-
men glatte Oberfläche aufweist 7. Diese Beobachtung hängt vermutlich mit
der Dimension der Wellenlänge zusammen, die verhältnismäßig kleine Struk-
turen nicht abbilden kann. Der Einfluss der Dimension der Wellenlänge soll
anhand der Modellvariante der Größeren Ebenen überprüft werden. Mit die-
sem Modell soll die ADF der Ätzserie untersucht werden.

Abbildung 4.15: Das Modell der größeren Ebenen verwendet zur Berechnung
der ADF statt der ursprünglichen Kathetenlänge l0 nm (schwarzes Dreieck)
Ebenen mit größerer Kathetenlänge lk (rot umrandetes Dreieck).

Für das modifizierte Modell werden nicht die vom AFM durch die laterale
Auflösung ursprünglich vorgegebenen Kathetenlänge l0 des AFM-Scans für
die Simulation verwendet, sondern ein Vielfaches lk = n · l0 (n = 1, 2, 3...).
Die ursprüngliche Kathetenlänge l0 beträgt für die hier verwendeten AFM-
Scans 13 nm. In Abbildung 4.15 ist dieses Modell schematisch in Aufsicht
auf die AFM-Rasterpunkte eines Scansausschnitts skizziert. Das schwarze
Dreieck entspricht dem ursprünglich verwendeten Ebenenraster mit l0. Eine
Ebene mit doppelter Kathetenlänge lk ist durch eine rote Umrandung mar-
kiert.

Abbildung 4.16 zeigt die mit verschiedenem lk berechneten ADF einer 3
Sekunden (links) und einer 40 Sekunden (rechts) geätzten Schicht in Trans-
mission. Man sieht, dass sich mit zunehmendem lk das Maximum der ADF
zu kleineren Winkeln hin verschiebt. Dies wird dadurch verursacht, dass die

7Es wurden Wellenlängen im Bereich 300-1300 nm untersucht.
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Abbildung 4.16: Berechnete ADF in Transmission für ZnO-3s (links) und
ZnO-40s (rechts) mit verschiedenen Kathetenlängen, jeweils im Vergleich zur
gemessenen ADF mit λ = 550 nm.

Neigungswinkel über AFM-Datenpunkte größerer Distanzen bestimmt wer-
den. Dieser Verschiebungseffekt ist besonders ausgeprägt für Schichten mit
kleineren Strukturgrößen (d.h. kleinen Ätzzeiten), da die Ebenengrößen sehr
schnell die Peak-zu-Peak-Distanzen überschreiten und die Neigungswinkel
sich dadurch schnell verkleinern.

Für ZnO-40s und alle anderen lang geätzten Proben (t > 10 s) beschreibt
der größere Ebenen-Ansatz mit etwa 400 nm Kathetenlänge korrekt die Po-
sition des Maximums der Messung mit λ = 550 nm. Beiträge für große Winkel
werden in den Rechnungen im Vergleich zur Messung jedoch unterschätzt.
Für die 3 Sekunden geätzte Schicht ist keine bessere Übereinstimmung von
Rechnung und Messung durch das modifizierte Modell möglich. Mit zuneh-
mendem lk weichen Simulation und Messung immer stärker voneinander ab.
Bei schon lk = 403 nm liegt das ADF-Maximum bei gerade mal 1◦.

Für alle kurz geätzten Schichten (t ≤ 10 s) kann keine Anpassung durch
das modifizierte Modell erreicht werden. Dennoch können die Ergebnisse der
ADF zum qualitativen Verständis des spekular gestreuten Lichtanteils bei-
tragen. Die für ZnO-3s berechnete ADF mit lk = 403 zeigt ein Maximum
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bei 1◦. Dieser Anteil würde an einem Spektrometer mit Ulbricht-Kugel als
spekularer Anteil gemessen (siehe Abschnitt 2.2.2). Tatsächlich misst man
bei untexturierten und kurz geätzten Schichten einen sehr hohen spekular
gestreuten Anteil (vergleiche Abbildung 3.4).

Der Modellansatz der größeren Ebenen kann also teilweise wichtige Eigen-
schaften der gemessenen ADF erklären, die vermutlich mit der Ausdehnung
der Wellenlänge zusammenhängen. Eine vollständige Erklärung für die Ab-
weichungen von Simulation und Messung, insbesondere für Schichten mit
kleinen Strukturgrößen liefert dieses Modell jedoch nicht.

4.1.5 Sol-gel-Texturen

Eine alternative Texturierung kann durch SiO2-Nanokugeln erreicht werden,
die mittels Solgel-Prozess [95–97] aufgebracht werden können. Die mit die-
sem Verfahren erzielte Textur bietet auch die Möglichkeit zu evaluieren, ob
beispielsweise spitze Strukturen auf der Oberfläche die Anwendbarkeit der
Strahlenoptik beeinträchtigen.

Eine SEM-Aufnahmen der hier untersuchten Sol-gel-Oberflächentextur ist
in Abbildung 4.17 links an einer Bruchkante dargestellt. Die Textur besteht
aus einer auf der Oberfläche zufällig verteilten Halbkugel-Strukturen, welche
etwa einen Durchmesser von etwa 770 nm und eine Höhe von circa 400 nm
besitzen. Die Rauhigkeit δrms beträgt etwa 180 nm.

Die Ergebnisse der mit dem geometrisch-optischen Simulationsmodell ermit-
telten ADF sind in 4.17 rechts dargestellt. Durch die Inhomogenität der Tex-
tur auf einer AFM-Scanfläche von maximal 15µm weichen die berechneten
Streuverteilungen unterschiedlicher Scans verhältnismäßig stark voneineinder
ab. Die Trends des winkelabhängigen Streuverhaltens können im Vergleich
zum Experiment gut wiedergegeben werden. Offensichtlich können Winkel-
beiträge bei großen Winkeln für diese Struktur im Rahmen der Simulation
beschrieben werden. Das ist bei Texturen durch Ätzen von ZnO-Schichten
nicht der Fall. Diese Ergebnisse könnten die Vermutung aus Abschnitt 4.1.4
bestätigen, dass an den spitzen Strukturen der Kraterränder der geätzten
ZnO-Schichten die Ausbreitung der geometrisch-optischer Wellenfronten be-
hindert wird.
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Abbildung 4.17: Links: SEM-Aufnahme einer Solgel-Glas-Oberfläche. Rechts:
Durch die Verwendung von zwei unterschiedlichen AFM-Scans simulierte
Winkelverteilungsfunktion ADF im Vergleich zu experimentellen Daten.

4.1.6 Zusammenfassung

In diesem Abschnitt wurde ein Raytracing-Modell zur Bestimmung der ADF
auf der Basis von geometrischer Optik und AFM-Daten vorgestellt. Die
Trends der experimentell bestimmten ADF konnten mit den Modellrechnun-
gen für die Proben Asahi und ZnO-40s gut wiedergegeben werden. Auch im
Detail können zahlreiche Eigenschaften der Messungen in den Simulationen
wiedergegeben werden. Es ergeben sich – vor allem für Schichten mit kleiner
Rauigkeit (z.B. Asahi) – aber auch Abweichungen, die im Rahmen des Mo-
dells nicht erklärt werden können.
Bei der Betrachtung der ersten Wechselwirkung der Strahlen mit der rauen
Oberfläche können im Rahmen des Modells viele Eigenschaften der gemes-
senen ADF verstanden werden. Dabei spielen interne Mehrfachreflexionen
in den Schichten eine große Rolle, welche auch ein möglicher Grund für die
unterschiedlichen Fitfaktoren der skalaren Streutheorie (siehe Abschnitt 3.2)
der Asahi-Schicht sein könnten. Die internen Mehrfachreflexionen können
auch ein Grund der Abweichungen von berechneter und experimentell be-
stimmter ADF für Asahi darstellen. Die Untersuchungen der mit Silber be-
dampften Texturen weist zusätzlich auch auf optische Inhomogenitäten in-
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nerhalb der Asahi Schicht hin. Zur Erforschung der Ursachen der auftre-
tenen Abweichungen von Simulation und Experiment, wurden verschiedene
Ansätze betrachtet, in denen die Rolle der Strukturgrößen, Dimension der
Wellenlänge und die Rolle spitzer Strukturen auf der Oberfläche diskutiert
werden. Die Betrachtungen führen zu der Vermutung, dass spitze Strukturen,
wie z.B. die Kraterränder von Typ I-Schichten die Ausbreitung der geometri-
schen Wellenfronten behindern. Diese Vermutung soll im folgenden Abschnitt
anhand eines Modells näher untersucht werden.

4.2 Mie-erweiterte Strahlenoptik

In Abschnitt 4.1.4 wurde eine Ätzserie mit nahezu gleichen Winkelverteilun-
gen, jedoch unterschiedlichen lateralen Strukturgrößen untersucht. Es hat
sich gezeigt, dass durch die geometrische Optik die generellen Trends der
Messungen bei lang geätzten Proben (t & 20 s) gut wiedergegeben werden
können. Dennoch beobachtet man Abweichungen zwischen Rechnung und
Experiment, die mit kleiner werdender Ätzzeit zunehmen. Der Grund für
die zunehmenden Abweichungen ist vor allem darin zu suchen, dass das ver-
wendete Ray-Tracing-Modell für kleinere Strukturengrößen eine schlechtere
Näherung darstellt. Ziel ist es nun, für die untersuchten TCO-Schichten mit
Strukturen auf Nanometerskala durch ein modifiziertes Ray-Tracing-Modell
die Streuprozesse auch an kleinen Strukturen zu beschreiben. Auf der Suche
nach dem richtigen Ansatz sind folgende Beobachtungen festzuhalten:� In den Messungen nehmen mit abnehmender Ätzzeit die ADF-Beiträge

für große Winkel in Transmission deutlich zu. Dies wird durch die Si-
mulationen nicht wiedergegeben.� Für abnehmende Strukturgrößen nimmt ebenfalls der diffuse Anteil des
reflektierten Lichts (90◦ − 180◦) im Vergleich zum diffusen Transmissi-
onsanteil zu (Rückstreuung).� Kurz geätzte ZnO-Schichten besitzen eine hohe Dichte von Spitzen oder
Kanten auf der Oberfläche. Lang geätzte ZnO-Schichten verfügen da-
gegen durch die großen Krater über ausgedehnte Flächen und eine ge-
ringere Dichte von Spitzen (siehe auch Grafik 4.13 links).

Da die nanotexturierten Schichten in der Regel Strukturen in der Größen-
ordnung der betrachteten Wellenlängen besitzen, soll überprüft werden, ob
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Abbildung 4.18: Mie-Streueffizienz von sphärischen ZnO-Partikeln an Luft
für verschiedenen Mie-Parameter x, der zwischen 0.6 und 8.0 varriiert wurde.

die Beobachtungen mit Mie-Streuung an kleinen Partikeln erklärt werden
können. Aus der Mie-Theorie für das Streuverhalten an Partikeln resul-
tieren ebenfalls große Winkelbeiträge, sowie eine erhöhte Rückstreuung für
einen festgelegten Streuquerschnitt [80–82]. Details zur Berechnung der Mie-
Streuintensitäten sind in Abschnitt 2.3.2 aufgeführt. Eine Kenngröße zur
Darstellung des Streuverhalten nach Mie ist der Mie-Parameter x, welcher
bei sphärischen Partikeln durch das Verhältnis von Wellenlänge und Parti-
kelradius rPartikel gegeben ist:

x =
2π · rPartikel

λ
(4.1)

In Abbildung 4.18 ist die Streueffizienz für ein Zinkoxid-Partikel an Luft
mit verschiedenen Mie-Parametern x und λ = 550 nm dargestellt 8. Mit
zunehmendem x werden die Streuwinkel kleiner, d.h. die Beiträge um 90◦

nehmen ab. Im folgenden Abschnitt wird ein Streumodell für texturierte
TCO vorgestellt, das Mie-Streuung mit geometrischer Optik kombiniert.

8für den ZnO-Brechungsindex wurden die im Anhang dargestellten Werte verwendet
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4.2.1 Modell

Für den veränderten Modellansatz der Strahlenoptik werden Spitzen und
Kanten, d.h. lokale 2D-Maxima, als Mie-Streuer auf der Oberfläche markiert
9. Ein lokales 2D-Maximum liegt hier vor, falls in x- oder y-Richtung des
AFM-Datenfelds z(x,y) , z einen maximalen Wert annimmt. An den restlichen
Bereichen wird das Streuverhalten mit geometrischer Optik behandelt. In
Abbildung 4.19 ist dieser Modellansatz schematisch skizziert.

Abbildung 4.19: Modellskizze: An lang ausgedehnten Flächen werden die
Lichtstrahlen analog zur geometrischen Optik paralell zueineinder gebrochen,
während an den Spitzen die Mie-Streuverteilung angewendet wird.

Beim Festlegen der Mie-Streubereiche soll die Einteilung der rauen Ober-
fläche in Ebenen erhalten bleiben (vergleiche Kapitel 4.1). Deshalb werden
die den Spitzen benachbarten Ebenen als Mie-Streubereiche gekennzeichnet.
Die restlichen Bereiche sind Bereiche, die der geometrischen Optik zugeordnet
werden. In Abbildung 4.20 links ist diese Einteilung in Aufsicht dargestellt.
Die grünen Kreuze markieren lokale Maxima, während die roten Ebenen die
Mie-Streubereiche darstellen. Rechts ist diese Einteilung im Profil dargestellt.
Ein freier Parameter für die Markierung der Mie-Bereiche um eine Spitze ist
rSpitze, welcher die Göße des quadratischen Mie-Bereichs um ein lokales Ma-
ximum festlegt. In Abbildung 4.21 ist exemplarisch eine 3 eine 20 Sekunden
geätzte ZnO-Schicht mit markierten Spitzen dargestellt.

9Lokale Minima, dh. inverse Spitzen, werden hier nicht berücksichtigt.
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Abbildung 4.20: Links: Definition der Mie-Streubereiche (rote Ebenen) und
Streubereiche der geometrischen Optik (blaue Ebenen) um die Spitzenpunkte
(grüne Kreuze) in Aufsicht. Rechts: Definition der Streubereiche analog zu
linker Grafik im Profil.

Abbildung 4.21: Markierte Spitzen bzw. Kraterränder (grüne Kreuze) der
Schichten ZnO-3s und ZnO-20s.
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Man sieht, dass die kurz geätzte Schicht eine verhältnismäßig hohe Dichte
an lokalen Maxima aufweist. Die 20 Sekunden lang geätzte Schicht zeigt
eine deutlich geringere Dichte von 2D-Maxima. Für rSpitze = 100 nm und
rSpitze = 200 nm ergeben sich für die bereits diskutierte Ätzserie prozentual
zur Gesamtfläche des AFM-Scans für die Mie-markierten Streubereiche die
in Tabelle 4.6 aufgeführten Werte.

Schicht Mie-Bereiche [%] Mie-Bereiche [%]
rSpitze = 100 nm rSpitze = 200 nm

ZnO-3s 77 97
ZnO-6s 56 87
ZnO-10s 51 87
ZnO-20s 39 82
ZnO-40s 25 60
ZnO-50s 18 44

Tabelle 4.6: Flächenanteil an Spitzen und Kraterrändern der verschiedenen
Schichten für rSpitze = 100 nm und rSpitze = 200 nm.

Die für Mie-Streuung gekennzeichneten Streubereiche nehmen mit der Ätz-
zeit deutlich ab, welches gleichzeitig eine Zunahme der Bereiche der geome-
trischen Optik zur Folge hat. Auf die Mie-markierten Streubereiche soll nun
statt des Snellius’schen Brechungsgesetzes die Mie-Verteilung eines sphäri-
schen Partikels angewendet werden. Zur Berechnung der Mie-Streuverteilung
wird der von Bohren und Huffmann 1983 [81] veröffentlichte Fortran-Pro-
grammcode für sphärische Partikel verwendet. Das Streuverhalten sphäri-
scher Partikel nach Mie ist in erster Näherung auch für Strukturen anderer
Symmetrien anwendbar [81]. Ein weiterer freier Parameter ist hier neben der
Wellenlänge λ der Radius des sphärischen Partikels rPartikel. In dem vorge-
stellten Modell wird die Richtung der Strahlen, die auf die Mie-markierten
Bereiche treffen, nach dem Monte-Carlo-Verfahren bestimmt. Dabei werden
die Wahrscheinlichkeiten für die Streuwinkel nach der Streueffizienz für einen
ZnO-Partikel an Luft (siehe Abbildung 4.18) gewichtet. Weitere Details zum
verwendeten Algorithmus findet man in [81] und [83].
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4.2.2 ZnO-Ätzserie

Das Modell wurde zunächst für eine 10 Sekunden geätzte ZnO-Schicht mit
verschiedenen Partikelradien und bei einer Wellenlänge λ = 550 nm getestet.
Die Parameter rSpitze und rPartikel wurden gleichgesetzt, sodass jede Spit-
zenumgebung durch einen etwa gleich großen sphärischen Partikel ersetzt
wird10. Die Simulationsergebnisse sind in Abbildung 4.22 im Vergleich zur
Messung abgebildet.

Für große rPartikel erhält man eine breite ADF in Transmission, mit gleichzei-
tig einem hohen Anteil in Reflexion. Für kleine rPartikel tendiert die ADF zu
schmäleren Verteilungen und einem niedrigeren Reflexionsanteil. Dies liegt
daran, dass für kleiner werdende rPartikel auch gleichzeitig rSpitze kleiner wird
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Abbildung 4.22: Simulation einer 10 Sekunden geätzten Zinkoxid-Schicht mit
verschiedenen Partikelradien rPartikel.

10Die Spitzenumgebung ist durch einen quadratischen Bereich definiert, der Partikel be-
sitzt eine Kugelform. Daher hat man keine exakt gleich große Fläche der Spitzenumgebung
und der Partikelquerschnittsfläche.

95



4.2. MIE-ERWEITERTE STRAHLENOPTIK

und damit die Mie-markierten Bereiche. Eine verhältnismäßig gute Überein-
stimmung in Reflexion und Transmission erhält man für rPartikel = 100 nm.
Das entspricht für den Partikel der Streuverteilung x = 1.1 aus Abbil-
dung 4.18. Die Modellrechnungen wurden jetzt für die gesamte Ätzserie mit
rPartikel = rSpitze = 100 nm durchgeführt. In Abbildung 4.23 sind die Ergebnis-
se für eine 3, 10 und 50 Sekunden geätzte Schicht abgebildet. Zusätzlich zum
Gesamtergebnis wurden anteilig der rein geometrisch-optische Anteil und der
Mie-Streubeitrag aufgetragen. Man erkennt, dass das erweiterte Modell (ro-
te Kurven) die experimentell bestimmten ADF (schwarze Kurven) weitaus
besser beschreibt als für den rein geometrisch-optischen Ansatz in Abschnitt
4.1, Abbildung 4.12.

Sowohl in der Rechnung als auch im Experiment nehmen die Streubeiträge
zwischen 40◦ und 90◦ mit kleiner werdender Ätzzeit deutlich zu. Aus den
Simulationsergebnissen ergibt sich, dass für Proben mit t < 10 s der Mie-
Anteil (grüne Kurven) das Streuverhalten dominiert, für lang geätzte Proben
(t > 10 s) hingegen das Streuverhalten überwiegend durch den geometrischen
Anteil beschrieben wird. Im mittleren Bereich (t ≈ 10 s) findet man eine in
etwa gleichberechtigte Überlagerung der beiden Streuanteile vor. Der Mie-
Streuanteil hat sein Maximum bei 0◦ und fällt bei 90◦ auf eine Intensität von
Null ab. Bei den kurz geätzten Proben, die sehr viele Spitzen auf der Ober-
flächentextur aufweisen (vergleiche Abbildung 4.6), ist dieser Anteil sehr hoch
und führt daher auch zu einer Erhöhung der Streubeiträge für Winkel zwi-
schen 40◦ und 90◦.

Trotz der guten Beschreibung der experimentellen Daten, ergeben sich den-
noch Unterschiede zwischen Simulation und Messung. Für kurz geätzte Pro-
ben beobachtet man beispielsweise in den berechneten Streuverteilungen eine
Schulter zwischen 40◦ und 90◦, die im Experiment nicht so ausgeprägt ist.
Für die lang geätzten Proben mit t > 20 s, ist auch eine korrekte Beschrei-
bung der Maximumsposition im Rahmen des Mie-erweiterten Modells allein
nicht möglich.

Kombiniert man jedoch das Mie-erweiterte Modell mit dem Modell der größe-
ren Ebenen aus Abschnitt 4.1.4, kann eine gute Übereinstimmung des gemes-
senen und berechneten ADF-Maximums für lang geätzte Schichten erzielt
werden. In Abbildung 4.24 ist sind die berechnete ADF der ZnO-50s-Schicht
für das Mie-erweiterte Modell mit größeren Ebenen der Kathetenlänge
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Abbildung 4.23: Simulierte Winkelverteilungsfunktion ADF einer 3, 10 und
50 Sekunden geätzten Zinkoxid-Schicht. Dargestellt sind die berechneten Ver-
teilungen mit rPartikel = 100 nm, sowie die einzelnen Streuanteile im Vergleich
zum Messresultat. λ = 550 nm.
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Abbildung 4.24: Simulierte Winkelverteilungsfunktion ADF einer 50 Sekun-
den geätzten Zinkoxid-Schicht mit den in Abbildung 4.23 gewählten Mie-
Parametern unter Verwendung von einer größeren Kathetenlänge lk = 800 nm
im Vergleich zur ADF-Messung.

lk = 806 nm im Vergleich zur Messung dargestellt. trotz der beobachteten
guten Übereinstimmung bleibt unklar, ob sich die simulierte Verschiebung
des ADF-Maximums gegenüber den Messungen ausschließlich oder auch nur
teilweise durch die in Abschnitt 4.1.4 diskutierte Dimension der Wellenlänge
erklären lässt.

4.2.3 Diskussion und Zusammenfassung

Die Erweiterung des geometrisch-optischen Modells mit Mie-Streuung an den
Spitzen scheint im Rahmen der Strahlenoptik ein richtiger Ansatz zu sein: Mit
abnehmender Ätzzeit nehmen Streubeiträge in großen Winkeln sowohl in den
Rechnungen als auch im Experiment zu. Im Rahmen dieses Modells lässt sich
die Streuung in große Winkel und erhöhte Rückstreuung, also an den Spitzen
und Kanten der Oberfläche lokalisieren. Qualitativ lässt sich auch der speku-
lar gestreute Anteil verstehen, der diesem Modellansatz zufolge ebenfalls an
den Spitzen lokalisiert sein muss. Trotz der besseren Beschreibung der expe-

98



KAPITEL 4. ANALYSE DES STREUVERHALTENS IM FERNFELD

rimentellen Daten, ergeben sich jedoch auch gewisse Unterschiede zwischen
Simulation und Messung. Das könnte daran liegen, dass für eine exaktere Be-
schreibung die Partikeldurchmesser zu unterschiedlichen Kraterrändern nach
Form und Größe differenziert werden müssen. Nachteilig für diesen Model-
lansatz ist, dass die Parameter rSpitze und rPartikel an die ADF-Messung an-
gepasst werden müssen. Somit sind exakte Vorhersagen zum Streuverhalten
selbst anhand dieses erweiterten Modells an TCO-Silizium-Grenzfläche eher
schwierig.

4.3 Schlussfolgerungen der Analysen

Untersucht wurden Typ I- und Typ II-TCO-Schichten, Solgel-Texturen und
mit Silber beschichtete Texturen. Mit dem vorgestellten geometrisch-optischen
Modell wurde die winkelabhängige Streuung simuliert und jeweils mit Mes-
sungen verglichen. Die Tendenzen der Streueigenschaften aller Schichten konn-
ten mit Ausnahme der Typ I-Schicht ZnO-3s gut wiedergegeben werden.
Die resultierenden Winkelverteilungen können durch Betrachtung der ersten
Wechselwirkung analysiert und verstanden werden.

Ätzserien zeigen, dass mit steigender Ätzzeit, also mit zunehmenden Struk-
turgrößen die Streuverteilungen der Simulationen besser mit dem Experiment
übereinstimmen. Für die Position des Maximums resultiert jedoch für große
Strukturgrößen eine Abweichung des ADF-Maximums in den Simulationen
im Vergleich zur Messung. Bei kleinen Strukturgrößen beobachtet man in
den berechneten Streuverteilungen, dass Winkelbeiträge in großen Winkeln
(zwischen 40◦ und 90◦) deutlich unterschätzt werden.

Um das Streuverhalten der Schichten auch für kleine Strukturgrößen zu be-
schreiben, wurde ein Modell vorgestellt, bei der das Streuverhalten durch
eine Kombination von geometrischer Optik und Mie-Streuung beschrieben
wird. Bei dem Mie-erweiterten Ray-Tracing-Modell werden Spitzen auf der
Oberflächentopographie als Mie-Streuer markiert. Die Erweiterung des rein
geometrischen Modells durch Mie-Streuung ist im Rahmen der Strahlenoptik
ein erfolgreicher Ansatz: Die Tendenzen der Streuverteilungen werden durch
das neue Modell richtig wiedergegeben. Allerdings ist noch nicht geklärt, ob
die an Luft berechneten Streuverteilungen auf das Streuverhalten an anderen
Grenzflächen z.B. in der Solarzelle übertragbar sind.
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Kapitel 5

Nahfeld-Optik

Bisher wurde das Streuverhalten der TCO-Schichten im Fernfeld betrach-
tet. Moderne Techniken auf Nanometerskala erlauben es aber auch, mit
dem in Abschnitt 2.2.1 vorgestellten Nahfeldmikroskop (SNOM) die Inten-
sitäten im Nahfeld lokal über der Oberflächenstruktur abzubilden. Die An-
wendung der geometrischen Optik soll anhand von solchen Nahfeldaufnah-
men im Abschnitt 5.1 an realen Strukturen diskutiert werden. Die berech-
neten und gemessenen Ergebnisse werden auch im Vergleich zu der exak-
ten Maxwell-Lösung mit der Rigorous Diffraction Theory besprochen. Zum
besseren Verständis dieser Resultate werden in Abschnitt 5.2 Rechnungen
der Maxwell-Lösungen nach der Chandezon-Methode direkt mit Lösungen
der geometrischen Optik an einfachen 2-dimensionalen periodischen Struk-
turen diskutiert. Zuletzt wird in Abschnitt 5.3 das Streuverhalten von TCO-
Silizium-Grenzflächen betrachtet.

5.1 SNOM-Experiment und Strahlenoptik

5.1.1 Methode

Bereits vorhandene SNOM-Aufnahmen von texturgeätztem Zinkoxid aus [98]
und [101] sollen mit Ergebnissen der Strahlenoptik verglichen werden. Die
TCO-Schicht wird von der Glasseite aus beleuchtet, während von der an-
deren Seite lokal die Intensitäten mit der SNOM-Spitze detektiert werden
(vergleiche dazu auch Abbildung 2.10). Um die Messergebnisse im Rahmen
des Ray-Tracing-Modells diskutieren zu können, wurden das Modell an das
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Abbildung 5.1: An das SNOM-Experiment angepasste Ray-Tracing-Modell.
Es werden lokal die Strahlen als Intensität ausgewertet, die im Intervall ∆x
die Ebene z0 erreichen.

SNOM-Experiment angepasst. Das neue Programmschema ist in Abbildung
5.1 in 2 Dimensionen skizziert. Die Abbildung zeigt einen möglichen Topogra-
phieverlauf, an der in z-Richtung parallel einfallende Strahlen (rote Pfeile),
gestreut werden. Im Folgenden werden nicht die Streuwinkel ausgewertet,
sondern die Intensitäten in einer bestimmten Höhe z0. Dazu zählt man die
Anzahl der Strahlen, die im Intervall ∆x in der Höhe z0 ankommen. In den
hier vorliegenden drei Dimensionen wird die Anzahl der Strahlen notiert,
die bei z0 die quadratische Fläche ∆x ·∆y schneiden. Die Anzahl der Strah-
len wird dann der physikalischen Größe Intensität zugeordnet. Rastert man
nun die Probe über die gesamte Topographiefläche in der Höhe z0 ab, erhält
man ein Intensitätsbild, dessen laterale Auflösung von der Rasterweite und
der Größe der Fläche ∆x ·∆y bestimmt wird. Der tiefste Topographiepunkt
zmin ist für die Höhe z als Nullpunkt festgelegt. Den Rechnungen liegt die
mit dem SNOM zuvor aufgenommene Topographie der Probe zugrunde. Die
SNOM-Intensitäten wurden in verschiedenen Entfernungen zur Oberfläche
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aufgenommen.

5.1.2 Verwendete Topographie

Für die Simulationen wurde hier keine AFM-Topographie, sondern eine durch
das SNOM gemessene Topographie verwendet. In Abbildung 5.2 ist die an-
hand einer SNOM-Messung ermittelte Oberflächentopographie einer gesput-
terten und geätzten ZnO-Schicht in Aufsicht dargestellt. Rechts daneben
befindet sich eine SEM-Aufnahme des verwendeten aluminiumbeschichte-
ten Faserspitzentyps. Zum Vergleich kann man in Abbildung 2.9 die SEM-
Aufnahme einer in dieser Arbeit verwendeten AFM-Spitze aus Silizium an-

Abbildung 5.2: Links: Die aus einer SNOM-Messung resultierende 10×10µm2

Topographie einer gesputterten und geätzten Zinkoxid-Schicht in Aufsicht.
Diese Topographie wurde für die Rechnungen der Strahlenoptik verwendet.
Rechts: SEM-Aufnahme einer typischerweise verwendeten SNOM-Spitze der
Firma Veeco.

sehen. Die Ausmessungen der SNOM-Spitze sind sehr viel größer als die einer
AFM-Spitze. Kleine Krater und feinere Strukturen können somit schlechter
oder nicht erfasst werden. Auf der hier zu sehenden 10 × 10µm2-Aufnahme
kennzeichnen dunkle Punkte die tiefen Kraterstrukturen, während die hell ge-
kennzeichneten Pixel die hoch liegenden Topographiepunkte darstellen. Der
Abstand zwischen höchstem gemessenen Punkt und niedrigstem gemessenen
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Punkt beträgt für diese Topographie 1084 nm. Man sieht, dass die auf dem
Scan als dunkle Flecken erkennbaren Kraterstrukturen eine Größe zwischen
etwa 500 nm bis 2µm aufweisen.

5.1.3 Ergebnisse und Diskussion

Verwendet man das in Abbildung 5.1 skizzierte Modell, so erhält man typi-
scherweise die in Abbildung 5.3 dargestellten Intensitätsverteilungen (Einhei-
ten in gezählten Strahlen). Zur Berechnung wurden verschiedene Öffnungs-
größen ∆x =30, 60, 120 und 300 nm bei gleicher Rasterweite (10 nm) verwen-
det. Diese haben einen entscheidenden Einfluss auf die berechneten Profile
besitzen. Bei ∆x = 30 nm beobachtet man ein relativ 1 diffuses Bild, bei der
nur wenige oder gar keine Strahlen die Fläche der Größe (∆x)2 schneiden
und über Maximalpunkten tendenziell kleine Fokuspunkte mit hohen Inten-
sitäten aufweisen.

Bei großem ∆x wirkt das Bild weniger diffus, da an den einzelnen Rasterpo-
sitionen über mehr Strahlen gemittelt wird. Zusätzlich erhöht sich dadurch
mit steigendem ∆x die Intensität aufgrund der erhöhten Anzahl der gezähl-
ten Strahlen pro Rasterpunkt und die Breite der Fokuspunkte.

In allen Bildern ist tendenziell zu erkennen, dass sich Intensitäten über den
Topographie-Erhebungen bündeln, während die Vertiefungen eher dunkel
bleiben. Diese Intensitätserhöhungen sind in der Form großer oder kleiner
Flammen über den Maxima der Topographie zu erkennen. Mit zunehmen-
dem ∆x verbreitern sich die Flammen. Die Intensitätserhöhungen lösen sich
mit zunehmender Höhe auf. Erklären lassen sich diese Verteilungen dadurch,
dass Strahlen, die auf die rauhe ZnO-Luft-Grenzschicht treffen, vom Lot weg
und somit den Maxima hin gebrochen werden. Dies ist auch in Abbildung
5.1 veranschaulicht.

Vergleicht man die Rechnungen mit Messungen des Rastersondennahfeld-
mikroskops für den gleichen Topographieausschnitt, so erhält man die in
Abbildung 5.4 gezeigte Verteilung. Die Schrittweite in z-Richtung beträgt
in z-Richtung 350 nm [101]. In den Aufnahmen von Rechnung und Experi-
ment zeigen sich viele Gemeinsamkeiten. Man beobachtet in Abbildung 5.4

1Alles ist relativ!
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genau wie in der Simulation Intensitätserhöhungen über den Topographie-
Erhebungen. Die Vertiefungen erscheinen hingegen dunkel, wie man es auch
in den Rechnungen beobachtet. Im Unterschied zu den Rechnungen existieren
im Experiment jedoch auch in großen Höhen z noch Punkte mit verstärkter
Intensität. Die beste Übereinstimmung von Messung und Experiment erhält
man für die maximal gewählte Größe ∆x = 300 nm der Öffnung. Laut Her-
stellerangaben (Veeco) beträgt die tatsächliche Öffnung allerdings nur 50-80
nm.

Die bezüglich der verwendeten Topographie berechneten exakten Intensitäten
erhält man anhand der Lösung der Maxwell-Gleichungen [101]. In Abbildung
5.5 wurde für jeden Raumpunkt die aus dem elektrischen Feld bestimm-
te Intensität aufgetragen. Man beobachtet auch hier verstärkte Intensitäten
über Erhebungen der Topographie und dunkle Kraterböden. Dennoch zei-
gen sich nicht die Flammen-förmigen Strukturen, die in der SNOM-Messung
und auch den Rechnungen der geometrischen Optik zu sehen sind. Die In-
tensitätserhöhungen haben eher Kreis- oder Ellipsenformen und liegen an
einigen Stellen paarweise nebeneinander.

Für die SNOM-Messungen scheint sich eine bessere Übereinstimmung mit
der Strahlenoptik zu ergeben. Das liegt jedoch nicht in der ”Überlegenheit
der geometrischen Optik” begründet, sondern wahrscheinlich in der groben
Schrittweite der SNOM-Aufnahme von 350 nm in z-Richtung. Durch die gro-
be Rasterung erscheinen beispielsweise zwei dicht übereinander liegende In-
tensitätserhöhungen als eine in der Messung typischen Flammenform. Ver-
gleicht man in Maxwell-Rechnung und Experiment die Ausdehnungen der
Intensitätserhöhungen, so fällt auf, dass diese im Experiment sowohl in late-
raler, als auch in meridiale Richtung deutlich größer erscheinen. Der Grund
dafür kann nicht die räumliche Ausdehnung der SNOM-Spitzenöffnung (50-
80 nm) im Experiment sein. Eine Erklärung liefert sehr wahrscheinlich die
Wechselwirkung von SNOM-Spitze mit dem umgebenden elektrischem Feld.
Effektiv werden auch schon in der Nähe erhöhter Intensitäten erhöhere Werte
detektiert, obwohl dort keine oder nur eine schwache Intensität vorhanden ist.

Die Intensitäten kann man auch in Aufsicht betrachten. In Abbildung 5.6
links sind exemplarisch für drei Höhen Intensitätsbilder aus SNOM-Messsungen
dargestellt, auf der rechten Seite sind die aus den Simulationen ermittelten
Daten aufgetragen.
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Abbildung 5.3: Mit geometrischer Optik berechnete Intensitätsprofile für ver-
schiedene Öffnungsgrößen ∆x. Die Intensitäten wurden auf Basis der Topo-
graphie in Abbildung 5.2 in drei Dimensionen bestimmt. Aus den Ergebnis-
sen der gesamten Topographie ist hier exemplarisch ein Querschnitt darge-
stellt. Die Intensitäten sind in Einheiten der gezählten Strahlen dargestellt;
λ = 780 nm.



Abbildung 5.4: Mit dem SNOM gemessenes Intensitätsprofil aus [101] an der
gleichen Querschnittsposition wie in Abbildung 5.3. λ = 780 nm, Intensitäten
in beliebigen Einheiten.

Abbildung 5.5: Maxwell-Lösung aus [101] an der gleichen Querschnittsposi-
tion wie in Abbildung 5.3. λ = 780 nm, Intensitäten in beliebigen Einheiten.



Abbildung 5.6: Intensitätsaufnahmen auf einer Fläche von 10×10µm2. Dar-
gestellt sind experimentelle Aufnahmen im Vergleich zu Rechnungen der
Strahlenoptik für drei ausgewählte Höhen z0 und ∆x = 30 nm. λ = 488 nm,
Intensitäten in beliebigen Einheiten.
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In den Messungen zeigen sich für niedrigere Höhen in den Intensitätsbil-
dern scharfe Ringstrukturen. Vergrößert man den Abstand von Oberfläche
und Messspitze, bleiben die Ringstrukturen noch bis zu einer Höhe von
z ≈ 2050 nm erhalten. Vergleicht man das erste Intensitätsbild mit der To-
pographie aus Abbildung 5.2 sieht man, dass die Positionen der Ringe in
etwa auf den Positionen der Kraterränder lokalisiert sind. Im Rahmen der
geometrischen Optik können die in der Messung auftretenden charakteristi-
schen Ringstrukturen und deren Position können offenbar bei z=1250 nm
gut durch die Simulation wiedergegeben werden.

Die Intensitätserhöhungen an den Maxima wurde bereits in der Querschnitts-
darstellung in Abbildung 5.4 diskutiert: Die Ringstrukturen können also im
Rahmen der geometrischen Optik dadurch erklärt werden, dass Strahlen an
den Kraterwänden vom Lot weggebrochen werden und deshalb zu den Ma-
xima, also den Kraterrändern hinlaufen. Für größere Entfernungen (z=2050
nm und z=2900 nm) zur Oberfläche lösen sich diese Ringstrukturen größten-
teils auf und es bilden sich stattdessen deutliche ”Intensitätspunkte”, die
zunächst auf den ursprünglichen Ringen liegen, aus. Mit weiterer Entfernung
lösen sich jegliche ringförmige Ordnungen auf (nicht gezeigt).

In den Rechnungen beobachtet man bei einer Höhe von 1250 nm ähnliche
Ringstrukturen wie in den Messungen der gleichen Höhe. Im Gegensatz zur
Messung bilden sich mit zunehmender Höhe keine Intensitätsspots aus. Statt-
dessen beobachtet man, dass die Ringstrukturen zunehmend diffus werden
und schließlich nicht mehr zu erkennen sind. Mit zunehmender Distanz be-
obachtet man jedoch charakteristische Merkmale im Experiment, die in den
Rechnungen nicht wiedergegeben werden:� Intensitäten über den Kraterrändern bleiben mit zunehmender Höhe

bestehen ohne ein diffuses Bild zu ergeben.� Auf den Kraterrändern bilden sich mit zunehmender Höhe deutliche
Intensitätsspots aus, deren Positionen sich mit der Variation der Höhe
verändern.

Da die Intensitätserhöhungen mit der Variation der Höhe tendenziell auf
den Kraterrändern lokalisiert bleiben, liegt die Vermutung nahe, dass an
den Kraterrändern Licht spekular gestreut wird. Diese Vorstellung ist be-
reits durch das erfolgreich angewendete erweiterte Ray-Tracing-Modell in Ab-
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schnitt 4.2 bekannt, bei dem an den Kraterrändern die Lichtstreuung anhand
von Mie-Streuung an einem Partikel berechnet wurde. Aus der verwendeten
Mie-Verteilung resultierte an den Kraterrändern ebenfalls ein Teil speku-
lar gestreuten Lichts, welcher auch die bestehen bleibenden Intensitäten der
SNOM-Messung auf den Kraterrändern erklären könnte.

Bei den Messungen sollte man allerdings beachten, dass die Intensität kei-
nen Aufschluss über die Ausbreitungsrichtung oder Herkunft des Lichts (der
Photonen) gibt und kohärente Effekte eine große Rolle spielen. Diese wer-
den in der Modellvorstellung der geometrischen Optik nicht berücksichtigt.
Kohärente Effekte könnten jedoch die scharfen Intensitätsspots erklären, de-
ren Position sich mit der Höhe verändert. Sollte an den Spitzen ein Teil des
Lichts spekular gestreut werden, sind Interferenz von spekularem Licht und
an den Kraterwänden gebeugtem Licht wahrscheinlich. Aber auch Gangun-
terschiede durch unterschiedlich lange Lichtwege im ZnO sind möglich, die
zu Interferenzerscheinungen führen. Die Überprüfung der Vermutungen ist
allerdings nur mit einem Ray-Tracing-Modell möglich, welches die Phasenin-
formation des Lichts mitberücksichtigt.

Die Abweichungen von Simulation und Messung können neben dem stark
vereinfachten Modellansatz der Strahlenoptik auch noch in anderen Fakto-
ren begründet liegen. Beispielsweise werden in der Simulation Streubeiträge,
die nicht von dem Scanausschnitt herrühren, sondern von der Oberfläche über
den Rand des Scans hinaus, nicht berücksichtigt. Deshalb beobachtet man in
den Rechnungen in Abbildung 5.6 rechts auch mit zunehmender Höhe einen
größer werdenden dunklen Bereich an den Rändern der Scanfläche.

Die Messspitze im SNOM-Experiment hingegen, detektiert auch Intensitäten,
die von Oberflächenstrukturen herkommen, die nicht auf der Fläche des To-
pographiescans liegen. Eine andere Erklärung für Abweichungen kann auch
eine asymetrische Öffnung der SNOM-Messspitze darstellen. Auch ist die
Auflösung der SNOM-Topographie, welche den Simulationen zugrunde liegt,
aufgrund der Geometrie der SNOM-Spitze, die beispielsweise deutlich nied-
rigere Auflösungen als ein AFM besitzt, sehr beschränkt. Im Experiment ist
eine Beeinflussung einer metallisierten SNOM-Spitze auf die lokalen Lichtin-
tensitäten am Ort der Spitze möglich, welche im Modell nicht berücksichtigt
wird. Abschließend läßt sich zu den Untersuchungen dieser Struktur und Wel-
lenlänge sagen, dass die Strahlenoptik eine alternative Methode mit wenig
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Rechenaufwand bietet, die die qualitative Beschreibung und ein grundlegen-
des Verständnis des Streuverhaltens auch im Nahfeld ermöglicht.

5.1.4 Zusammenfassung

Die Simulationen der geometrischen Optik besitzen bei Strukturen im Na-
nometerbereich einen gewissen Gültigkeitsbereich: Die experimentell ermit-
telten Intensitäten und die berechneten Intensitäten zeigen insbesondere nah
über der Oberfläche bei etwa z = 1250 nm eine gute Übereinstimmung von
Experiment und Rechnung. Die in der Messung auftretenden charakteristi-
schen Ringstrukturen und deren Position können offenbar gut durch die Si-
mulation wiedergegeben werden. Mit zunehmender Höhe z entstehen u.a.
aufgrund der fehlenden kohärenten Effekte im Modell Abweichungen zum
Experiment, da Interferenzen und Beugung dort offenbar eine zunehmende
Rolle spielen.
Insgesamt gesehen bietet die Strahlenoptik jedoch eine alternative Methode
mit wenig Rechenaufwand, die die qualitatives Verständnis des Streuverhal-
tens auch im Nahfeld ermöglicht.

5.2 Maxwell-Lösungen und Strahlenoptik für

periodische Strukturen

Eine exakte Beschreibung für das TCO-Streuverhalten stellt die Lösung der
Maxwell-Gleichungen dar. Im Gegensatz zur geometrischen Optik werden
hier z.B. Beugung und Interferenzen mitberücksichtigt. Die Ergebnisse der
geometrischen Optik im Nahfeld sollen hier anhand einer periodischen Struk-
tur in 2 Dimensionen diskutiert werden.

5.2.1 Methode

Es werden Maxwell-basierte Rechnungen einfacher periodischer Strukturen
von K. Bittkau et al. [98] mit Modellrechnungen der Strahlenoptik verglichen.
Die Maxwell-basierten Rechnungen wurden mit der Chandezon-Methode [99,
100] realisiert, die eine kontinuierliche Lösung der Maxwell- Gleichungen er-
laubt, indem die Periodizität der Strukturen ausgenutzt wird. Durch eine
Transfomation in ein an die Symmetrie angepasstes krummliniges Koordina-
tensystem, kann eine Fourierentwicklung der aus den Maxwell-Gleichungen
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STRUKTUREN

berechneten Felder vorgenommen werden. Alle untersuchten Strukturen sind
periodische Dreieckstrukturen. Dreieckstrukturen mit großer Periode, dh.
großer Entfernung zueinander werden im Folgenden jedoch als Einzelstruk-
tur bezeichnet, während direkt aneinander angrenzende Dreieckstrukturen im
Folgenden als periodische Strukturen bezeichnet werden 2. Die untersuchten
periodischen Strukturen besitzen eine Dreiecksform mit einer Höhe von 850
nm und einer Breite von 3µm. Die sich daraus ergebenden Neigungswinkel
betragen ≈ 29.5◦ für die symmetrischen Strukturen und 25.2◦ und 35.3◦ für
die hier gewählte asymmetrische Struktur. Die Intensität wird für das Modell
der geometrischen Optik als Anzahl der Strahlen definiert, während man für
die Maxwell-Rechnungen das Quadrat des elektrischen Feldes ~E, d.h. ‖ ~E‖2

verwendet. Um für die auf geometrischer Optik basierten Rechnungen höhe-
re Intensitäten zu erhalten, wird über fünf Programm-Durchläufe gemittelt
3. Die Intensitäten sind jeweils auf die einfallende Strahlung normiert. Als
Materialen wird eine ZnO-Luft-Grenzfläche angenommen mit nTCO = 2.0,
nLuft = 1.0 und aTCO = aLuft = 0.0. Es wird dann eine Intensitätsverteilung
in Luft berechnet, wobei die einfallende, kohärente Welle senkrecht aus dem
TCO auf das Interface fällt. Die verwendete Wellenlänge entspricht 658 nm.

5.2.2 Ergebnisse

In Abbildung 5.7 links sind Intensitätsprofile für das Modell der geometri-
schen Optik dargestellt. Die rechte Seite in Abbildung 5.7 stellt die Ergeb-
nisse der Maxwell-basierten Rechnungen im Nahfeld dar. Das TCO-Material
ist schwarz markiert. Für die drei gewählten Strukturen wird folgendes be-
obachtet:� Man erkennt für die mit geometrischer Optik berechnete Intensität

der symmetrischen Einzelstruktur, dass die höchste Intensität in Rau-
tenform unmittelbar über der Spitze liegt. Diese Raute kreuzen zwei
breite Strahlenbündel, die von den Flanken der Dreiecksstruktur aus-
gehen. Links und rechts neben der Dreiecksstruktur findet man eine
verhältnismäßig niedrige, homogene Intensitätsverteilung vor, die sich
an den Stellen erhöht, an denen die von der Struktur kommenden Strah-
lenbündel diesen Bereich schneiden. In den übrigen Regionen verschwin-

2Die Periode der ”Einzelstrukturen” beträgt 18 µm.
3Durch die Monte-Carlo-Module der Absorptions- und Reflexionskoeffizienten kommt

es zu Unregelmäßigkeiten in den Intensitätsprofilen (siehe Abschnitt 4.1.1).
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Abbildung 5.7: Geometrische Optik (links) und Maxwell-Lösungen (rechts)
für eine einzelne Struktur (oben), eine periodische Struktur (Mitte) und ei-
ne asymmetrische, einzelne Struktur (unten). Die Verteilungen sind auf die
einfallende Intensität (links), bzw. auf die einfallende Energiedichte (rechts)
normiert.
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det die Intensität. Die Maxwell-Rechnung der Einzelstruktur hingegen
zeigt nahezu in allen Bereichen Intensitätswerte größer Null. Aber auch
hier findet man unmittelbar über der Spitze die erhöhte Intensitäts-
werte vor. Die Intensitätsverteilungen gehen scheinbar strahlenförmig,
ausgehend von der Dreieckstruktur, in alle Richtungen, wobei sich helle
und dunkle Bereiche untereinander abwechseln.� Die Ergebnisse der geometrischen Optik für die Einzelstruktur lassen
sich direkt auf die periodische Struktur übertragen. Man findet auf
und neben den Spitzen die gleichen Intensitätsverteilungen vor. Zwi-
schen den Dreiecksstrukturen findet man rautenförmige Regionen, in
denen die Intensität Null wird. Diese Regionen findet man ansatzwei-
se auch in den Maxwell-Rechnungen wieder. Auch findet man die mit
der geometrischen Optik berechneten Intensitätserhöhungen über den
Spitzen in der Maxwell-Lösung wieder. Ein auffälliger Unterschied sind
die hellen und dunklen Bereiche in den Maxwell-Rechnungen, die sich
mit der geometrischen Optik nicht reproduzieren lassen.� Im Unterschied zur symmetrischen Einzelstruktur zeigt die asymmetri-
sche Einzelstruktur keine Intensitätserhöhung über der Spitze für die
geometrische Optik. An der Flanke mit der flacheren Neigung geht ein
breites Intensitätsbündel von der Spitzenflanke nach rechts oben. Die
Maxwellrechnung hingegen zeigt im Unterschied dazu noch immer eine
Intensitätserhöhung über der Spitze, jedoch etwas nach links verscho-
ben. Die Seite mit der steileren Flanke zeigt zwar niedrigere Intensiäten
als auf der Seite der flacheren Flanke, jedoch ist - im Gegensatz zu den
Rechnungen der geometrischen Optik - ein nichtverschwindender In-
tensitätsanteil eindeutig vorhanden.

Mie-erweitertes Ray-Tracing-Modell im Nahfeld Zum Vergleich des
in Abschnitt 4.2 vorgestellten Mie-erweiterten Modells wurde exemplarisch
die asymmetrische Dreiecksstruktur ausgewertet. Die resultierende Inten-
sitätsverteilung ist in Abbildung 5.8 gezeigt. Man erkennt, dass im Gegensatz
zum rein geometrisch-optischen Modell (siehe Abbildung ??) die Intensitäts-
erhöhung über der Spitze verhältnismäßig gut wiedergegeben werden kann.
Allerdings beobachtet man hier keine hohen Intensitätswerte in den durch
die geometrisch-optische Rechnung dunklen Bereiche, die in der Maxwell-
Rechnung klar zu erkennen sind.
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Abbildung 5.8: Simulation der asymmetrischen Zacke durch das Mie-
erweiterte Ray-Tracing-Modell mit rPartikel = rSpitze = 100 nm (Intensitäten
in beliebigen Einheiten).

5.2.3 Diskussion

Bei den auffälligen strahlenförmigen Intensitäten in den Maxwell-Rechnungen
könnte man vermuten, dass es sich um Beugungsordnungen analog zu den
Beugungsordnungen eines Gitters handelt. Die Winkel der ersten ”Inten-
sitätsstrahlen” liegen bei 0◦, 9◦, 18◦ und 27◦. Bei der hier vorhandenen Peri-
odizität P=18 µm und λ = 658 nm erhält man jedoch nach Gleichung 2.11
die Winkel Φl= 2.1◦, 4.2◦, 6.3◦, 8.4◦, 10.5◦, 12.7◦, 14.8◦, usw. Diese liegen
jedoch viel zu dicht nebeneinander. Die ”Intensitätsstrahlen” sind also nicht
in den Beugungsordnungen eines Gitters begründet.

In Abbildung 5.7 links sind die für die geometrische Optik typischen par-
allelen Strahlenverläufe gut zu erkennen. Solange sich zwei Strahlenbündel
nicht kreuzen, beobachtet man eine konstante Intensität entlang des Strah-
lenverlaufs. In Bereichen, die nicht von Strahlenbündeln durchlaufen werden,
ist deshalb die Intensität gleich null. Die erhöhte Intensität über der Spitze
liegt in dem Überkreuzen der zwei Strahlenbündel begründet, die von den
Flanken der Dreiecke zur Spitze hin (vom Lot weg) gebrochen werden. Diese
Intensitätserhöhung über der Spitze ist qualitativ in guter Übereinstimmung
mit den Maxwell-Rechnungen. In der Maxwell-Rechnung beobachtet man al-
lerdings etwa doppelt so hohe Intensitätswerte über der Spitze als für die
Rechnung der Strahlenoptik. Dies ist wahrscheinlich durch konstruktive In-
terferenz zu erklären, die dann eintritt, wenn der Weg der Strahlen in den
einzelnen Medien, und damit auch die Phasen identisch sind.
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STRUKTUREN

Die Maxwell-Rechnung liefert Intensitätswerte an nahezu allen anderen Stel-
len im Bildausschnitt, wo nichtverschwindende Intensitätswerte durch die
geometrische Optik nicht erklärbar sind. Besonders auffällig ist, dass in der
Maxwell-Lösung oberhalb der Spitze die Intensität auch mit zunehmender
Höhe nicht vollständig verschwindet. Der gleiche Effekt wurde auch schon in
Abschnitt 5.1.1 an den Spitzen der Kraterränder beobachtet, bei denen In-
tensitäten auf den Kraterrändern auch mit zunehmender Höhe noch erhalten
blieben. Dies wird auch für die asymmetrische Dreieckstruktur beobachtet,
bei der das Intensitätsmaximum allerdings etwas nach links verschoben ist.

An der hier verwendeten asymmetrischen Struktur ist das Streuverhalten
sogar nahezu unabhängig vom Neigungswinkel der Struktur. An der rech-
ten Flanke der asymmetrischen Struktur findet analog der geometrischen
Optik aufgrund des Neigungswinkels von 35.5◦ Totalreflexion statt. Für die
Maxwell-Lösung findet man aber auch dort durchgehende Intensitäten,wo die
Intensitäten für die geometrische Optik Null sind. Da es in den Rechnungen
für die geometrische Optik aufgrund der Totalreflexion an einer Pyramiden-
flanke keine Überlagerung von zwei Strahlenbündeln gibt, beobachtet man
auch keine Intensitätserhöhung über der Spitze. Diese Intensitätserhöhung
wird für das Mie-erweiterte Ray-Tracing-Modell hingegen gut wiedergegeben,
da hier an der Spitze vorwärtsgerichtete Strahlen generiert werden, die sich
mit dem geometrischen Anteil überlagern. Dennoch sieht man anhand von
Abbildung 5.8, dass die Beugung 4 durch das Mie-erweiterte Modell nicht voll-
kommen beschrieben wird. Die Lichtausbreitung analog zum Mie-erweiterten
Modells müßte mit weit höheren Intensitäten in alle Richtungen des Raums
erfolgen. Die sich abwechselnden, hellen und dunklen Intensitätswerte in al-
len Bildern der Maxwell-Lösung können durch keines der auf Strahlenoptik
basierten Modelle reproduziert werden. Dies liegt vermutlich vor allem dar-
an, dass die hier verwendeten Ray-Tracing-Modelle keine kohärenten Effekte
berücksichtigen. Diese Bereiche sind höchstwahrscheinlich durch konstruktive
bzw. destruktive Interferenzen der elektromagnetischen Felder zu erklären.

4Mit Beugung wird hier die Richtungsänderung der Lichtstrahlen beim Übergang von
einem Medium in ein anderes bezeichnet, welche nicht gemäß dem Snellius’schen Bre-
chungsgesetz geschieht.
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5.2.4 Zusammenfassung

Die geometrische Optik liefert besonders an Stellen maximaler Intensität
für die symmetrischen Strukturen eine qualitativ gute Übereinstimmung.
Auch die Tendenzen an der asymmetrischen Spitze für die Seite der stei-
len Flanke werden tendenziell richtig wiedergegeben. Dennoch tauchen auf-
grund der starken Vereinfachungen des Modells der geometrischen Optik als
Ausbreitung der Intensitäten in parallelen Strahlenbündeln im hier betrach-
teten Nahfeld zahlreiche Unterschiede zwischen den Modellrechnungen auf,
die durch Beugung und Interferenzen begründet sind. Die Beugugseffekte
können jedoch im Rahmen des Mie-erweiterten-Ray-Tracing-Modell in bes-
sere Näherung wiedergegeben werden.

Durch den Vergleich von geometrischer Optik und Maxwell-Lösung konnte
weiterhin das Verständis der SNOM-Messresultate vertieft werden.

5.3 Strahlenoptik in Solarzellen

Nach den umfangreichen Betrachtungen von Strahlenoptik und Maxwell-
Lösung stellt sich die Frage, inwieweit die geometrische Optik in der Solarzelle
anwendbar ist. Zur Beschreibung der Lichtstreuung in Solarzellen existieren
bereits zahlreiche Veröffentlichungen [51,102,109–115]. Der Schwerpunkt liegt
hier auf der Anwendung der geometrischen Optik.

In Abschnitt 4.1.3 wurden bereits die Winkelverteilungen der realen Schich-
ten Asahi und ZnO-40s im Silizium diskutiert. Diese Ergebnisse konnten nicht
mit Messungen im Silizium verglichen werden, da bisher noch keine Messme-
thode von Streumessungen im Silizium entwickelt werden konnte. Anhand
der Lösung der Maxwell-Gleichung im Nahfeld bietet sich nun eine Methode,
die Gültigkeit der geometrischen Optik zu überprüfen. Dazu wird hier exem-
plarisch nur eine Wellenlänge von 644 nm untersucht und die in Abschnitt
5.2 verwendete symmetrische Dreiecksstruktur diskutiert. In die Diskussion
werden Reflexionsverluste am Rückkontakt [106–108] miteinbezogen.

5.3.1 Ergebnisse

Zur Diskussion der geometrischen Optik in Solarzellen werden Rechnungen
der geometrischen Optik und Lösungen der Maxwell-Gleichungen an einer
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Grenzschicht von Zinkoxid auf amorphem Silizium betrachtet. Die einfal-
lende, homogene Welle ist entlang der z-Achse orientiert und erreicht die
Grenzfläche vom ZnO-Material aus kommend. Es wurde nur der Fall einer
Wellenlänge mit λ = 644 nm behandelt. Die Intensitätsprofile wurden für die
geometrische Optik über jeweils fünf Programmdurchläufe gemittelt und für
beide Rechenmethoden (Maxwell / geometrische Optik) jeweils auf die einfal-
lende Welle normiert. Es werden nur die Intensitäten im Silizium berechnet.
Die verwendeten Brechungsindizes sind nZnO = 2.0, nSi = 4.5, die Extinkti-
onskoeffizienten κZnO = 0.0 und κSi = 0.21974. Aus dem Extinktionskoeffi-
zienten wurde der für die Strahlenoptik notwendige Absorptionskoeffizient a
bestimmt:

a =
4π

λ
κ = 42878 cm−1. (5.1)

Um die Normierungen beider Rechnungen zu überprüfen, wurde zunächst
eine glatte Grenzschicht gerechnet. Die Ergebnisse dazu sind in Abbildung
5.9 oben dargestellt. Bei z = 0 befindet sich die Grenzfläche, z > 0 zeigt
die Intensitätsverteilungen im Silizium. Man sieht, dass die Intensitäten im
Silizium in beiden Rechnungen sehr gut übereinstimmen. Die leicht inhomo-
gene Struktur in der Rechnung der geometrischen Optik resultiert aus den
einzelnen Strahlen, die durch die Monte-Carlo-Module für Reflexion und Ab-
sorption statistische Abweichungen zeigen. In Abbildung 5.9 unten sind die
über alle N x-Werte gemittelten Intensitäten Ix(z) als Funktion der Höhe z
für beide Rechnungen aufgetragen mit

Ix(z) =
1

N

xN∑

x1

Ix n = 1, 2, 3, .., N (5.2)

Man sieht, dass die gemittelten Intensitätswerte Ix(z) der geometrischen Op-
tik und der Maxwell-Lösung genau übereinander liegen. Nur beim niedrigsten
Wert für z gibt es Abweichungen. Dies liegt daran, dass bei dem Simulati-
onsprogramm der geometrischen Optik direkt auf der Grenzfläche keine In-
tensitäten mehr gezählt werden. Der restliche Kurvenverlauf ist mit dem der
Maxwell-Lösung identisch.
In Abbildung 5.10 oben sind die Ergebnisse für Maxwell-Lösung (links) und
geometrische Optik (rechts) für die symmetrische Dreiecksstruktur aus Ab-
schnitt 5.2 an einer ZnO-Silizium-Grenzschicht dargestellt. Es zeigen sich in
den Intensitätsabbildungen beider Rechnungen sehr gute Übereinstimmun-
gen. Im Gegensatz zu den Resultaten in Abschnitt 5.2 beobachtet man keine
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Abbildung 5.9: Oben: Maxwell-Lösung (links) und Rechnungen mit geome-
trischer Optik (rechts) beim Übergang ZnO-Silizium an einer glatten Grenz-
schicht mit λ = 644 nm. Unten: Über x gemitteltes Intensitätsprofil für die
glatten Grenzflächen.

Intensitätserhöhungen über der Spitze der Struktur, sondern eher ein ge-
genteiliger Trend mit verschwindender Intensität in der Spitzenumgebung.
Eine leichte Erhöhung der Intensitäten findet man an den Sockeln der Drei-
ecksstruktur vor. Die gute Übereinstimmung der beiden Rechnungen liegt
höchstwahrscheinlich in der effektiven Wellenlänge des amorphen Siliziums
λSilizium = λLuft

nSilizium

= 144 nm begründet. Durch eine mehr als viermal kleinere
Wellenlänge im Silizium als in Luft, ändert sich das Verhältnis Struktur-
größe - Wellenlänge und erlaubt eine bessere Näherung durch die geometri-
sche Optik. Die Trends der Intensitätsverteilungen lassen sich im Rahmen der
geometrischen Optik damit begründen, dass das Licht an der Grenzschicht
ZnO-Silizium jetzt zum Lot hin gebrochen wird und nicht wie beim Übergang
ZnO-Luft vom Lot weg. Dies bedeutet, dass die Strahlen sich von der Spitze
der Dreiecksstruktur wegbewegen. In Abbildung 5.10 unten ist die Differenz
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Abbildung 5.10: Oben: Maxwell-Rechnungen (links) und Rechnungen mit
geometrischer Optik (rechts) beim Übergang ZnO-Silizium an einer struktu-
rierten Grenzschicht. Unten: Differenz der Intensitäten aus beiden Rechnun-
gen. λ = 644 nm.

der Maxwell-Lösung und der Strahlenoptik ∆I aufgetragen mit

∆I = ‖IMaxwell − Igeom. Optik‖ (5.3)

Es wurde jeweils die gleiche Skalierung wie in Abbildung 5.10 oben gewählt.
Die Abweichungen sind verhältnismäßig klein. Leichte Abweichungen beob-
achtet man vor allem an der Spitze und den zwei Sockeln der Struktur. Außer-
dem gibt es durch die Monte-Carlo-Module in den Rechnungen der geometri-
schen Optik feine Inhomogenitäten einzelner Strahlen, die durch Mittelungen
über mehr Programmdurchläufe kleiner werden.

Die gute Übereinstimmung von geometrischer Optik und Maxwell-Lösung
führt zu dem Schluss, dass für die hier untersuchte Struktur und Wellenlänge
ein spekularer Anteil im Silizium nur durch den Neigungswinkel 0◦ auf der
Grenzfläche TCO-Silizium entstehen kann. An Luft hingegen wurde ein sehr
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hoher spekularer Anteil gemessen, auch wenn die Oberflächen fast keine Nei-
gunsgwinkel bei 0◦ aufwiesen (vergleiche Abbildungen 3.4, 3.4 und 4.3). Diese
Tendenz weist auf ein stark unterschiedliches Streuverhalten an Luft im Ver-
gleich zum Streuverhalten im Silizium hin.

Bei der Betrachtung der Intensitätsverteilungen in Abbildung 5.10 stellt sich
unmittelbar die Frage, auf welche Weise eine Texturierung nun Absorptions-
gewinne in der Solarzelle bringt. Da die exakte Lösung anhand der Maxwell-
Gleichungen eine gute Übereinstimmung mit dem Ray-Tracing-Modell an der
vorher betrachteten Struktur ergibt (siehe Abbildung 5.10), kann diese Frage
anhand der geometrischen Optik diskutiert werden. Eine erhöhte Absorption
folgt im Rahmen der geometrischen Optik aus einer Wegverlängerung in der
Silizium-Schicht gemäß dem Lambert-Beer’schen Gesetz (Gleichung 2.42).

5.3.2 Diskussion

Das optische Verhalten einer TCO-Texturierung in der Solarzelle soll anhand
der bereits untersuchten Dreiecksstruktur mit einer Breite von 3 µm und
einer Höhe von 850 nm diskutiert werden. Geht man von einer darauf 350
nm dicken konform abgeschiedenen Silizium-Schicht aus, so lässt sich der Weg
von an der Dreieckstruktur gebrochenen Strahlen durch den Einfallswinkel
θe und θt bestimmen. Die sind aufgrund der Dimensionen der diskutierten
Struktur festgelegt auf θe = 29.5◦ und θt = 12.6◦. In Abbildung 5.11 ist die
gesuchte Strecke x als grüner Pfeil eingetragen. Man erhält

y = 350 nm · cos θe = 304.6 nm und (5.4)

x =
y

cos θt
= 312.1 nm. (5.5)

Gegenüber einer glatten Struktur hat man also für die hier angenommenen
Parameter und Struktur eine Wegverkürzung von 350 nm − x = 37.9 nm.
Berücksichtigt man auch, dass der Strahl am Rückreflektor zurückreflektiert
wird, ergeben sich 75.8 nm, also eine um 10.8% verkürzte Weglänge im Ver-
gleich zu einer glatten Schicht.
Eine andere Situation stellt sich ein, wenn Strahlen in der Nähe einer Spitze
gebrochen werden. Dieser Fall ist in Abbildung 5.12 links eingezeichnet. Für
einen optimierten Neigungswinkel der Struktur ist es möglich, den Strahlen-
verlauf so zu manipulieren, dass er nach der Reflexion nahezu parallel zur
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Abbildung 5.11: Erklärung zur Berechnung der Weglänge eines Strahlenver-
laufs.

Abbildung 5.12: Links: Wegverlängerung von Strahlen, die in der Nähe der
Spitzen gebrochen werden. Rechts: Ungünstige Reflexion am Rückkontakt,
die zu Absorptionsverlusten am Rückkontakt führt.
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Abbildung 5.13: Wegverlängerung von Strahlen durch steile Neigungswinkel.

Struktur in der Silizium-Schicht verläuft. Auf diese Weise ist es möglich, den
Lichtweg um ein Vielfaches zu verlängern. Um jedoch keine dominante We-
geverkürzung – wie in Abbildung 5.11 diskutiert – zu erhalten, ist eine hohe
Dichte an Spitzen notwendig. Erhöht man jedoch die Dichte der Spitzen,
um diesen Effekt auszunutzen, muss dabei beachtet werden, dass Strahlen
möglichst nicht, wie in Abbildung 5.12 rechts dargestellt, doppelt am Rück-
reflektor reflektiert werden, um parasitäre Absorption zu vermeiden.

Günstiger wäre es, eine Wegverlängerung der Strahlen schon vor der Re-
flexion am Rückkontakt, zu erhalten. Dies erreicht man durch steilere Nei-
gungswinkel. In Abbildung 5.13 ist dieser Fall anhand eine Beispiel-Textur
skizziert. Der Stahl wird direkt nach dem 1. Auftreffen so gestreut, dass er
dem Verlauf der Struktur folgt. Dadurch kann die Absorptionswahrschein-
lichkeit des Strahls erhöht werden, bevor dieser am Rückkontakt angelangt
ist und möglicherweise dort absorbiert wird (und somit nicht zur Ladungs-
träger-Generierung beiträgt). Ein Vorteil der Wegverlängerung durch steile
Neigungswinkel liegt darin, dass bei konformer Abscheidung des Siliziums
auf der TCO-Schicht, die Distanzen zwischen den Kontakten effektiv verrin-
gert werden (Abbildung 5.13, rote gepunktete Linie). Dadurch werden auch
Ladungsträger eingesammelt, die kleinere Diffusionslängen besitzen.
Für sehr niedrige Absorptionskoeffizienten wird eine Wegverlängerung durch
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Light Trapping wichtig. Dabei muss die Struktur so gewählt werden, dass das
Licht bei der Rückkehr zur Silizium-TCO-Grenzschicht in Winkel gebrochen
wird, die über dem Totalreflexionswinkel der Grenzschicht Silizium-TCO lie-
gen. Dieser Fall ist an einem Beispiel mit nichtkonformer Silizium-Silber-
Grenzschicht in Abbildung 5.14 links gezeigt. Betrachtet man die Brechungs-
indizes nTCO = 2.0 und nSilizium = 4.5, so erhält man die in Abbildung 5.14
rechts abgebildete Reflektivität als Funktion des Einfallswinkels. Der Total-
reflexionswinkel liegt hier bei 26.4◦. Dieser Winkel muss für eine Lichtfalle
bei dem Auftreff vom Silizium auf die TCO-Grenzfläche überschritten wer-
den, damit die Grenzfläche wie ein Reflektor wirkt.

Dass es sich bei den in Solarzellen eingesetzen Texturierungen meistens um
random-texturierte Strukturen handelt, erschwert die systematische Berech-
nung optischer Lichtwege und damit deren Optimierung. Nicht nur eine
Strategier zur Wegverlängerung, sondern eine Kombination ist bei random-
texturierten Strukturen wahrscheinlich. Dennoch können bei einer vorliegen-
der Struktur und festgehaltener Wellenlänge mithilfe der geometrischen Op-
tik lokal die Lichtwege und dominante Prozesse analysiert und im nächsten
Schritt gegebenenfalls experimentell verbessert werden.
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Abbildung 5.14: Links: Wegverlängerung von Strahlen durch eine Lichtfalle.
Rechts: Reflektivität an der Silizium-TCO-Grenzfläche für paralell polarisier-
tes (Rp) und senkrecht polarisiertes (Rs) Licht.
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5.3.3 Zusammenfassung und Schlussfolgerungen

Die in der vorherigen Abschnitten diskutierten Ergebnisse für die Grenz-
fläche TCO-Luft konnten zwar die Trends von Messergebnissen vorhergesagt
werden, es zeigten sich dennoch deutliche Unterschiede, die insbesondere in
Abschnitt 5.2 klar zu erkennen sind. In diesem Abschnitt wurde jedoch ge-
zeigt, dass die geometrische Optik an einer TCO-Silizium-Grenzfläche hinge-
gen ein sehr gut geeignetes Modell zur Beschreibung der Lichtstreuung bzw.
der Lichtwege für die untersuchte Struktur und Wellenlänge darstellt.
Der in der Solarzelle auftretende Übergang vom optisch dünneren Medium
in ein optisch dichteres Medium zeigt ein vollkommen anderes Streuverhal-
ten als an Luft, bei dem ein Übergang von einem optisch dichtem Medium
in ein optisch dünnes Medium vorliegt: An Luft beobachtet man - sowohl
in Messung, als in Simulation - eine Intensitätserhöhung über den Maxi-
ma der Struktur, während im Silizium die Intensität über den Maxima Null
wird. Aufgrund dieser und anderer Unterschiede sollte der Nutzen von Streu-
messungen an Luft, wie sie im Allgemeinen praktiziert werden, nocheinmal
überdacht werden.

Um Aussagen über die Qualität der Lichtstreuung einer Texturierung machen
zu können, ist man auf Simulationen beschränkt, da direkte Streumessungen
im Silizium nicht möglich sind. Die geometrische Optik bietet dazu gute
Möglichkeiten, auch um bisherige Arbeiten von Verknüpfungen der Struk-
turgrößen mit dem Streuverhalten [20,102,109] fortzusetzen. Dennoch ist die
Strahlenoptik auf den Vergleich der Maxwell-Lösung angewiesen,� da sichergestellt werden muss, dass geometrische Optik für die vorge-

fundenen Parameter (Struktur, Wellenlänge, Brechungsindex, Absorp-
tionskoeffizient) anwendbar ist� da die Absorption zum Quadrat des elektrischen Feldes proportional ist
und möglicherweise ungünstige (destruktive) oder günstige (konstruk-
tive) Überlagerungen von Feldern aufgrund der Texturierung diskutiert
werden müssen.

Doch auch umgekehrt sind die Ergebnisse der Maxwell-Lösung für ein detail-
liertes Verständnis auf ein Modell der Strahlenoptik angewiesen,� um Informationen über die Richtung der Lichtausbreitung zu gewinnen,
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5.3. STRAHLENOPTIK IN SOLARZELLEN� um kohärente und nichtkohärente Effekte trennen zu können und� um eine Korrelation des Streuverhaltens im Nah- und Fernfeld herzu-
stellen.

In den zwei vorhergehenden Abschnitt wurden drei verschiedene Optimie-
rungsstrategien der Optik in der Solarzelle durch die TCO-Texturierung dis-
kutiert, welche hier nocheinmal aufgezählt sind:� Wegverlängerung durch Reflexion von Strahlen, die in der Nähe der

Spitzen in die Silizium-Schicht eingekoppelt werden (vergleiche Abbil-
dung 5.12)

– Nachteil: Relativ frühe Absorptionsverluste am Rückkontakt durch
die Erhöhung der Spitzendichte wahrscheinlich� Wegverlängerung durch steile Neigungswinkel (vergleiche Abbildung

5.13)

– Vorteile: Wegverlängerung und damit erhöhte Absorptionswahr-
scheinlichkeit im Silizium schon vor Erreichen des Rückkontakts;
bei konformer Silizium-Rückkontakt-Grenzfläche wird die Distanz
zwischen Front- und Rückkontakt verringert und erlaubt so die
Abführung von Ladungsträgern auch mit kleinerer Diffusionslänge.� Wegverlängerung durch eine Lichtfalle (vergleiche Abbildung 5.14).
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Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde das Streuverhalten verschiedener realer und fikti-
ver Frontkontakt-Texturen untersucht. Im Vordergrund der Forschungsar-
beiten stand die Relation der Oberflächenstruktur zum Streuverhalten der
texturierten Schichten und die Anwendbarkeit der geometrischen Optik für
TCO-Grenzflächenstrukturen. Dazu wurde eine Software auf der Basis von
geometrischer Optik und AFM-Daten zur Analyse des Streuverhaltens ent-
wickelt. Die Simulationsdaten wurden anhand von winkelabhängigen Mes-
sungen (Fernfeld), Messungen mit dem SNOM (Nahfeld) und analogen Rech-
nungen durch die Lösung der Maxwell-Gleichungen (Nahfeld) analysiert. Be-
trachtet wurde bezüglich der Messungen eine TCO-Luft-Grenzschicht, bei
den Simulationen wurde zusätzlich auch eine TCO-Silizium-Grenzschicht dis-
kutiert, wie man sie auch in Solarzellen vorfindet.

Die Tendenzen der Streueigenschaften für die analysierten Schichten konnten
im Fernfeld mit dem Modell der geometrischen Optik weitestgehend verstan-
den werden. Im Detail weichen Rechnung und Simulation jedoch voneinander
ab. Die Differenzen zwischen Messung und Simulation konnten mithilfe ei-
nem durch Mie-Streuung erweiterten Modell erklärt werden, wobei dabei den
Spitzen und Kanten auf der Oberflächenstruktur ein besonderes Streuverhal-
ten zugeordnet wird.

Im Nahfeld konnten SNOM-Messergebnisse für die Intensitäten vor allem
dicht über der Oberfläche durch die Rechnungen der geometrischen Optik
reproduziert werden. Bei größeren Abständen von der Oberfläche erhält man
jedoch eine schlechtere Übereinstimmung von Messung und Simulation, die
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auch durch den Vergleich mit der Maxwell-Lösung von periodischen Struk-
turen deutlicher wird.

Angewandt auf eine TCO-Silizium-Schicht in der Solarzelle im Nahfeld, er-
gibt sich im Vergleich mit der Maxwell-Lösung jedoch eine sehr gute Über-
einstimmung mit den Rechnungen der geometrischen Optik. Dies liegt vor
allem in der effektiven Wellenlänge der Silizium-Schicht begründet, die um
ein Vielfaches kleiner als an Luft ist. Aus den Rechnungen der Maxwell-
Lösung ergibt sich auch ein vollkommen anderes Streuverhalten für eine
TCO-Silizium-Grenzschicht als für eine TCO-Luft-Grenzschicht. Diese Er-
gebnisse weisen darauf hin, dass die üblichen Methoden der Streumessungen
an Luft nocheinmal überdacht werden sollten. Zuletzt konnten mit der geo-
metrischen Optik Strategien der Wegverlängerung durch die Frontkontakt-
Textur in der Solarzelle diskutiert werden.

Zukünftige Forschungsarbeiten können sich mit einer Spektralanalyse befas-
sen, um die Wellenlängenbereiche, in denen die geometrische Optik für die in
Solarzellen tyischerweise verwendeten Texturen eine gute Näherung darstellt,
zu definieren. Zum besseren Verständis der lokalen Einflüsse von Beugung, In-
terferenz und Dimension der Wellenlänge ist beispielsweise die Implementie-
rung der Phaseninformation in das Ray-Tracing-Modell notwendig. Parallel
sollte versucht werden, die bisher verwendeten TCO-Texturierungen durch
die im vorigen Abschnitt diskutierten Streumechanismen auch im Experi-
ment zu verbessern.
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graphie, Springer-Verlag GmbH (1985).

[32] C. K. Carniglia, Scalar Scattering Theory for Multilayer Optical Coa-
tings, Optical Engineering, 18, 2, 104-115 (1979).

[33] H. Stiebig, M. Schulte, C. Zahren, C. Haase, B. Rech, P. Lechner,
Light trapping in thin-film silicon solar cells by nano-textured inter-
faces, Photonics for Solar Energy Systems Book Series, 6197, 19701-
19701 (2006).

[34] M. Zeman, R. A. C. M. M. Van Swaaij, M. Zuiddam, J. W. Metselaar,
R. E. I. Schropp, Effect of interface roughness on light scattering and
optical properties of a-Si : H solar cells, Material Research Society
Symposium Proceedings, 557, 725-730 (1999).
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Abkürzungen

Kürzel Bedeutung

A Absorbanz
a Absorptionskoeffizient
ADF Angular Distribution Function (Winkelverteilungsfunktion)
AFM Atomic Force Microscope (Rasterkraftmikroskop)
Ag Silber
APCVD Atmospheric Pressure Chemical Vapour Deposition
Ar Argon
Asahi TCO-Schicht der Firma Asahi Glass mit Textur vom Typ U

aus Zinndioxid
CIGS Copper Indium Gallium Diselenid
δrms Root Mean Square Roughness
~E elektrisches Feld
ǫ0 Permittivität des Vakuums
ǫ relative Permittivität
H Haze
HWB Halbwertsbreite
ITO Indium Tin Oxide (Indiumzinnoxid)
λ Wellenlänge
LPCVD Low Pressure Chemical Vapour Deposition
MSL Mean Surface Level
µ0 Permittivität des Vakuums
µ0 relative Permittivität
n Brechungsindex
neff Effektive Masse eines Elektrons im Medium
nIm Imaginärteil des Brechungsindex
nRe Realteil des Brechungsindex
PbS Bleisulfid
PDS Photothermische Deflexions-Spektroskopie
PECVD Plasma Enhanced Chemical Vapour Deposition
rPartikel Partikelradius sphärischer Mie-Streuer
Rtotal Totale Reflexion
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Kürzel Bedeutung

SEM Scanning Electron Microscopy (Rasterelektronen-
-mikroskopie)

SnO2 Zinndioxid
SNOM Scanning Near-field Optical Microscope
TCO Transparent Conducting Oxides
θz Streuwinkel bezüglich der z-Achse, die durch die

Richtung des einfallenden Lichtsstrahls definiert ist.
Tdiffus Diffuse Transmission
Tspekular Diffuse Transmission
Tgesamt Totale Transmission
Typ I-Schichten Gesputterte und geätzte Zinkoxid-Schichten
Typ II-Schichten Mit dem APCVD oder LPCVD deponierte Zinnoxid-

oder Zinkoxid-Schichten
ZnO Zinkoxid
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Optische Konstanten der TCO
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Abbildung 7.1: Brechungsindex n (oben) und Absorptionskoeffizient (unten)
von gesputtertem Zinkoxid und der Asahi-Schicht (Zinndioxid).
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Vorabveröffentlichungen

[ 1] M. Schulte, C. Zahren, H. Stiebig, Light Scattering of Nano-Textured
Substrates for Solar Cell Application, Proceedings of the 21th European Pho-
tovoltaic Solar Energy Conference, Dresden (2006).

[ 2] M. Schulte, S. Jorke, C. Zahren, J. Hüpkes, H. Stiebig, Analysis of the
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dem Forschungszentrum Jülich, durch dessen zahlreichen, experimentellen
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