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In diesem Kapitel werden die wichtigsten Simulationsergebnisse vorgestellt, die das Schichtenab-
sorptionsmodell unter den im letzten Kapitel beschriebenen Voraussetzungen erzielt hat. Zu Beginn
wird an einer stochiometrischen Cu(In,Ga)Ses-Probe, die keine tiefenabhéingigen Zusammenset-
zungsgradienten enthélt, gezeigt, dass die iiber die Apparatefunktion gegebene Form der Reflexe
nicht nur am Al O g-Standard, sondern auch am Cu(In,Ga)Seg-Diinnfilm zu den gemessenen Reflex-
en passt. Anschlieflend werden Zusammensetzungsgradienten untersucht, die sich iiber die gesamte
Schichtdicke erstrecken. Dies erfolgt fiir solche im Anionengitter (S, Se) und solche im Kationen-
Untergitter (Cu,Ga, In) getrennt. Schliefslich werden Zusammensetzungsgradienten untersucht, die
sich auf die Oberfliche des Cu(In,Ga)Seg-Diinnfilmes beschrinken. Mit Hife der Modellierung kann

eine Cu-verarmte Oberfliche bei In-reichen Proben nachgewiesen werden.

8.1 Stochiometrisches Cu(lng ;s Gay.25)Sey

Abb. 8.1 stellt die gemessenen und die simulierten Spektren des 112-Reflexes an stéchiometrischem
Cu(Ing.75 Gag.g5 )Ses dar. Es handelt sich dabei um die im Abschnitt 7.2.7 beschriebene Cu-reich
geitzte Referenzprobe. Aufgrund der homogenen Abscheidebedingungen wahrend des Cu-reichen
Schichtwachstums sind Zusammensetzungsgradienten in der Tiefe ausgeschlossen. Die Halbwerts-
breite der Simulation ist konstant und wird nur durch die Auswahlregel in der Gleichung 7.8 bei
einem Einfallswinkel unter 1.5° mit den in Tabelle 7.1 angegebenen Werten nach oben korrigiert.
Zur Kompensation von Rauigkeiten und Brechung wurden die simulierten Profile fiir jeden Ein-
fallswinkel der gemessenen Intensitét angepasst und in die optimale 26-Position verschoben. Die
simulierten Spektren wurden bei verkleinertem Schichtabstand zur Oberfliche hin {iber 100 Schich-
ten berechnet. Die gemessenen und simulierten Spektren stimmen in der Form sehr gut iiberein.
Der iiber alle zehn Spektren ermittelte GOF-Wert betriigt 4.5, was eine gute Ubereinstimmung von
Modell und Messung indiziert. Abb. 8.2 stellt die gemessenen und simulierten Halbwertsbreiten und
integralen Intensitéten des 112-Reflexes dar. Die Halbwertsbreite der Simulation ist fiir den Einfalls-
winkel o > 2° konstant (0.165°), steigt aber, wie oben beschrieben, fiir kleinere Einfallswinkel an,
um die abnehmende Probentransparenz zu kompensieren. Da die Anderung der Halbwertsbreiten
aufgrund des Transparenzeffektes durch Simulation zuvor an dem gemessenen Datensatz ermit-
telt wurde, kommt der Ubereinstimmung von simulierten und gemessenen integralen Breiten die
Bedeutung eines Selbstkonsistenztestes zu. Das Schichtenabsorptionsmodell simuliert die gemesse-
nen Spektren einer Probe, bei der alle Tiefenprofile konstant und alle iibrigen geometrischen und
materialspezifischen Parameter bekannt sind, korrekt und in sehr guter Ubereinstimmung.
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Abbildung 8.1: Gemessene und simulierte Spektren des 112-Reflexes an stéchiometrischem Cu(Ing 75-

Gag.25)Ses. Die Probe wurde unter Cu-Uberschuss hergestellt und die Sekunddrphase Cug,Se anschlieffend

durch KCN-Atzen entfernt.
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Abbildung 8.2: Gemessene und simulierte Halbwertsbreiten und integrale Breiten des 112-Reflexes an sto-

chiometrischem Cu(Ing 75 Gag.25)Ses.
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8 Messung und Modellierung im Vergleich

8.2 Gradierungen der gesamten Diinnschicht

Nachfolgend geht es um tiefenabhéingige Zusammensetzungsédnderungen, die sich iiber die gesamte
Schichtdicke erstrecken. Die Empfindlichkeit der Simulation beziiglich Anderungen im Tiefenprofil

wird in zwei unterschiedlichen Féllen getestet.

8.2.1 Gradierungen des Anionen-Untergitters

In Abschnitt 6.2 wurden die gemessenen GIXRD-Spektren eines stark gradierten Cu(In,Ga)(S,Se)s-
Diinnfilmes vorgestellt. Aus dem in Abb. 6.5 wiedergegebenen SIMS-Tiefenprofil ldsst sich ein stu-
fenartiges Tiefenprofil im Anionen-Untergitter ableiten. Die Verteilung der Metalle in der Tiefe ist
bis auf einen schwachen Ga-Gradienten konstant. Die gemessenen Spektren dieser Diinnschicht wur-
den simuliert. Grundlage der Simulation sind die mit SIMS gemessenen Tiefenprofile fiir Cu, Ga, In,
Se und S sowie die mit dem S-Anteil korrelierte tiefenabhingige Halbwertsbreite. Letztere wurde
proportional zum gemessenen S-Anteil gewdhlt. Die Halbwertsbreite fiir den S-armen Volumenan-
teil (1.5 pwm und tiefer) orientiert sich am Detailreichtum des gemessenen 10°-Spektrums und liegt
bei 0.18°. Stufenweise wird die Halbwertsbreite zuerst auf 0.21° und dann auf 0.26° erhéht, was der

Breite der Profile bei einem Einfallswinkel von 0.3° entspricht.

Simulation mit SIMS-Tiefenprofilen. Abb. 8.3 a) stellt die gemessenen und simulierten Spek-
tren des 112-Reflexes dar. Die Ubereinstimmung zwischen Simulation und Messung ist zwar qualita-
tiv gegeben, aber nicht zufriedenstellend. Die Abfolge der Maxima und die sich mit dem Einfallswin-
kel verdindernde Formgebung stimmt nur sehr grob iiberein. Auffallend ist auch, dass die integrale
Breite aller simulierter Spektren die Breite der gemessenen nicht ausfiillt, was darauf hindeutet,

dass der mit SIMS und EDX gemessene ‘Legierungshub’ der Gitterkonstanten zu klein ist.

Verfeinertes SIMS-Tiefenprofil. Wegen der nicht zufrieden stellenden Ubereinstimmung wurde
das gemessene SIMS-Tiefenprofil in vereinfachter Form, d.h. iiber acht Stiitzstellen, in einer Tabelle
abgelegt und durch wiederholtes Berechnen der simulierten Spektren verfeinert. Aufgrund der in
Kapitel 3 angesprochenen Matrixeffekte, die bei SIMS-Messungen an Cu(In,Ga)(S,Se)2-Schichten
das Cu- und Ga-Verhéltnis verfélschen konnen, wurden die ggi- und cgi-Tiefenprofile konstant
gesetzt. Das entspricht auch den wahrend der Aufdampfung konstant gehaltenen Cu- und Ga-Raten.
Abb. 8.3 b) stellt das Ergebnis des Verfeinerungszyklus dar!. Das verfeinerte S/(S + Se)-Tiefenprofil
und das Original gibt Abb. 8.4 wieder.

Die in Abb. 8.3 b) hervortretende ausgezeichnete Ubereinstimmung zwischen Simulation und
Messung ist fast ausschlieflich auf das Verfeinern des S/(S + Se)-Tiefenprofiles zuriickzufiihren.
Ein Zwischenschritt (nicht dargestellt), bei dem die cgi- und ggi-Tiefenprofile konstant gesetzt
wurden, aber das original SIMS-Tiefenprofil fiir sse Verwendung fand, ergab nur wenige, geringfiigige
Verénderungen gegeniiber den in a) dargestellten simulierten Spektren. Dagegen ist die in b) erzielte
Ubereinstimmung bis in kleinste Details {iberzeugend, wobei zu bedenken ist, dass zur Simulation

bis auf den Einfallswinkel fiir alle zehn Spektren identische Parameter verwendet wurden. Der

! Es waren rund 300 Simulations-Runs notwendig.
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Abbildung 8.3: Gemessene und simulierte Spektren des 112-Reflexes einer in Stufen gradierten Cu(In,Ga)-
(S,Se)2-Schicht. a) Simulation unter Verwendung der gemessenen SIMS-Tiefenprofile aus Abb. 6.5. b) Simu-
lation mit verfeinertem SIMS-Tiefenprofil fir S/(S+Se) (= sse) aus Abb. 8.4 und konstanten Ga/(Ga+In)
(= g9t) und Cu/(Ga+In) (= cgi).
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Abbildung 8.4: Gemessenes und verfeinertes S/(S+Se) Tiefenprofil einer Cu(In,Ga)(S,Se)s-Dinnschicht.
Das zugehirige komplette SIMS-Tiefenprofil ist in Abb. 6.5 dargestellt. Das verfeinerte Tiefenprofil wurde

stark vereinfacht. Es ist iber acht Stiitzstellen definiert, deren Position und S-Gehalt variiert wurde.

GOF dieser Simulation liegt bei einem sehr guten Wert von 2.2. Ein besonders wichtiges Indiz ist
die Ubereinstimmung der Intensititsverhiltnisse bei den Profilen, die zwei ausgeprigte Maxima
aufweisen (a = 1°-5°). Die vorliegenden Abweichungen der maximalen Intensitdt bei 20 = 27.5°
und den Spektren bei 3°, 4°und 5° Einfallswinkel kénnen wahrscheinlich durch eine Erhéhung der
Zahl der Stiitzstellen des Verfeinerungsprofiles mit etwas Geduld eliminiert werden.

Der Verfeinerung des sse-Tiefenprofiles mag eine gewisse Willkiir unterstellt werden. Dagegen
sprechen aber eine ganze Reihe von Beobachtungen. Auffallend ist ndmlich, dass die simulierten
Spektren bei unverindertem maximalen und minimalen S-Gehalt an der Oberfliche und im Volu-
men die integrale Breite der gemessenen Spektren ausfiillen. Die im vorstehenden Abschnitt geédu-
Kerte Vermutung eines zu geringen ‘Legierungshubes’ trifft also nicht zu. Auch kann die nun korrekt
simulierte integrierte Breite nicht auf Anderungen des Tiefenprofils der Halbwertsbreite zuriickge-
fithrt werden. Dieses wurde gegeniiber der Simulation in Abb. 8.3 a) nur in Bezug auf die Tiefe der
Stufen im Profil, nicht aber hinsichtlich des Wertes der Halbwertsbreite angepasst. Entscheidend
ist hier die Position der Stufen zwischen Stiitzstellen 2 und 3 sowie 4 und 5 im sse-Tiefenprofil
von Abb. 8.4. Diese sind gegeniiber dem SIMS-Profil nach vorne zur Oberfliche hin verschoben.
Damit ist der Anteil einer stark S-reichen Deckschicht geringer, und bei grofen Einfallswinkeln tritt
der S-arme Volumenanteil frither und weniger gedampft hervor. Die in der Verfeinerung zum Zuge
gekommenen Verdnderungen des gemessenen Tiefenprofiles lassen die charakteristischen Merkmale
deutlicher hervortreten. Die Stufe von 2 nach 3 ist zudem steiler, und die S-reiche Deckschicht, die

sich iiber die Stiitzstelle 1 und 2 erstreckt, ist ausgeprigter. Somit kénnen die Verdnderungen alle
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8.2 Gradierungen der gesamten Diinnschicht

einen durch SIMS gegebenen Verschleppungseffekt kompensieren. Die ‘Auswaschung’ von SIMS-
Tiefenprofilen kann zum Beispiel durch préferentielles Sputtern auftreten. Auch ist die Definition
der Sputtertiefe infolge von Oberflichenverunreinigungen gerade am Anfang des Sputterprozesses
stark fehlerhaft.

Alle genannten Griinde legen die Schlussfolgerung nahe, dass es sich bei dem verfeinerten SIMS-
Profil fiir S und Se auch wirklich um eine Verfeinerung handelt und nicht etwa um eine Anpas-
sung beliebiger (und physikalisch bedeutungsloser) Fit-Parameter. Diese Schlussfolgerung wird im
folgenden Abschnitt, der die Empfindlichkeit der Simulation gegeniiber kleinen Anderungen des

Tiefenprofiles demonstriert, noch untermauert.

8.2.2 Gradierungen des Kationen-Untergitters

8.2.2.1 SIMS-Tiefenprofil mit starken Matrixeffekten. Analog zu der im letzten Abschnitt
beschriebenen Probe mit stufenweisen S-Gradienten wurde eine Diinnschicht mit starkem Ga-
Gradienten hergestellt und mit SIMS tiefenprofiliert. Wéahrend der Wachstumsphase wurde bis zur
Halbzeit fast ausschlieklich Ga und kein In verdampft. Wahrend der zweiten Hélfte wurde die Ga-
Rate kontinuierlich um zwei Drittel gesenkt und die In-Rate sehr ziigig auf ein Maximum eingestellt.
Es ist ein durch die Diffusion verstérkt ausgewaschener Gradient im ggi—Tiefenprofil zu erwarten.
Die Cu-Rate wurde wihrend des gesamten Abscheideprozesses konstant gehalten. Abb. 8.5 stellt
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Abbildung 8.5: Gemessenes und simuliertes Ga/(Ga+In)- und Cu/(Ga+In)-Tiefenprofil einer gradierten
Cu(In,Ga)Ses-Diinnschicht.

die gemessenen SIMS- und die durch Modellierung verfeinerten Tiefenprofile fiir Ga und Cu dar.
Der zur Oberfliche hin abnehmende Ga-Gehalt ist deutlich erkennbar. Mit dem Ga-Gehalt nimmt
allerdings auch der mit SIMS gemessene Cu-Gehalt stark ab. Der Gradient fiir Cu ist sogar stirker
ausgeprégt als der Ga-Gradient. Dies steht nicht im Einklang mit experimentellen Erfahrungen und
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8 Messung und Modellierung im Vergleich

ist mit Sicherheit auf die bereits beschriebenen Matrixeffekte zuriickzufiihren, die bei simultanem
Absputtern von Cu und Ga auftreten. Der Cu-Gehalt einer Cu(In,Ga)(S,Se)2-Verbindung ist im
Volumen des Materials weitgehend konstant, was auf den Gesetzméifbigkeiten des Wachstums be-
ruht, insbesondere der enorm hohen Mobilitdt von Cu bei Substrattemperaturen oberhalb 450°C
[65]. Zusammensetzungséinderungen an der Oberfliche betreffen nur die obersten 30-60 nm, wie an

In-reich gewachsenen Cu(In,Ga)Seq-Diinnfilmen im néchsten Abschnitt gezeigt wird.

Modellierung des Ga-Gradienten. Fiir die Modellierung hat das gemessene SIMS-Tiefenprofil
fiir Ga mithin nur qualitative Bedeutung. Der Cu-Gehalt wurde konstant gesetzt und in Uberein-
stimmung mit integralen EDX-Messungen auf 18 At% festgelegt. Das ggi-Diffusionsprofil wurde

durch eine empirische Verteilungsfunktion

99i = ggio + 99 max (8.1)

— AN\ V
1+ exp (zm zl)

simuliert, die symmetrisch zum Wendepunkt z,, ist. Das ggi-Verhéltnis der i-ten Schicht mit Tiefe
z; ist damit durch ggi; gegeben. Ein konstanter Untergrund des Ga-Gehaltes kann iiber ggig, und
der maximale Ga-Gehalt durch ggin,., beeinflusst werden. Die Steigung des Ga-Diffusionsprofiles
kann {iber den Exponenten v eingestellt werden. Das ggi-Profil wurde mit den vier Parametern
Zms 990, 99imaz und v durch wiederholte Berechnung simulierter Spektren und anschlieffender

Priifung auf Ubereinstimmung mit den gemessenen Spektren optimiert.

Ubereinstimmung von Simulation und Messung. Abb. 8.6 a) stellt die gemessenen und die
mit dem optimierten Ga-Gradienten simulierten Spektren des 112-Reflexes eines Cu(In,Ga)Seo-
Diinnfilmes dar. Die Ubereinstimmung zwischen simulierten und gemessenen Spektren ist wiederum
sehr gut. Kleine Abweichungen ergeben sich fiir die Nebenmaxima der 2°-, 3°-, 4°- und 5°-Spektren
bei 260 = 27.56° und fiir die rechten Peaktails der Messungen kleiner Einfallswinkel (26 < 1°). Da
das Ga-Diffusionsprofil einer genauen physikalischen Grundlage entbehrt und in diesem Falle rein
empirisch angewendet wird, kénnten sehr wahrscheinlich Verbesserungen in der Ubereinstimmung
zwischen Messung und Simulation durch eine erweiterte Profilfunktion mit mehr Freiheitsgraden
erzielt werden. Hier geht es jedoch zunichst darum, die Zahl der freien Parameter mdoglichst klein
und das Modell fiir das Tiefenprofil so einfach wie mdglich zu halten.

Modellierung der Halbwertsbreite. Die Halbwertsbreite wurde dem Ga-Gradienten angepasst.
Fiir Schichten, die tiefer als 0.5 pum liegen, wurde ein konstanter Wert von 0.24° eingesetzt. Fiir
Schichten, die nahe der Oberfliche sind, nimmt die Halbwertsbreite zu. Das Profil der Halbwerts-
breite hat einen dem Ga-Profil komplementéiren Verlauf, was mit den Legierungseigenschaften be-
griindet werden kann. Nahe ggi = 0.5 besteht ein Minimum der Kristallitgrofie. Nahert sich die
Legierung den terndren Eckverbindungen CulnSeg oder CuGaSeg, nimmt die Kristallitgrofe wie-
der zu [92|. Dieser Zusammenhang wurde auch durch die Untersuchungen dieser Arbeit bestétigt,

wie den integralen Breiten aus Tabelle 5.3 zu entnehmen ist.
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Abbildung 8.6: Gemessene und simulierte Spektren des 112-Reflexes eines Cu(In,Ga)Seg-Filmes mit einem

Ga-Gradienten. a) Simulation mit optimiertem Ga-Profil. b) Simulation mit dem in der Form unveranderten
Ga-Profil aus a), welches aber um 50 nm zur Oberfliche hin verschoben wurde. Die Pfeile bei 20 = 27.56°

deuten auf signifikante Anderungen in den Spektren.
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8 Messung und Modellierung im Vergleich

Tiefenempfindlichkeit der Simulation. Um die hohe Empfindlichkeit der simulierten Spektren
beziiglich des Verlaufs und der Tiefe des Ga-Gradienten zu demonstrieren, wurde eine Simulation
mit dem optimierten Ga-Diffusionsprofil aus Abb. 8.5 gerechnet, bei welchem der Wendepunkt zy,
um genau 50 nm zur Oberfliche hin verschoben ist. Die simulierten Spektren sind zusammen mit
den gemessenen Spektren in Abb. 8.6 b) wiedergegeben. Die Ubereinstimmung zwischen Simulation
und Messung ist in guter Naherung noch gegeben. Es treten aber vor allem bei den Nebenmaxima
(20 = 27.56°) deutlich sichtbare, mit Pfeilen gekennzeichnete, Abweichungen auf.

Damit wird deutlich, dass das Schichtenabsorptionsmodell dazu geeignet ist, Zusammenset-
zungsdnderungen in der Tiefe sehr genau zu lokalisieren. Bestehende SIMS-Tiefenprofile kénnen
quantitativ aussagekriftig verfeinert werden. Da der Wendepunkt der Ga-Verteilung mit 0.75 um
bereits relativ tief unter der Oberfliche liegt, ist die Empfindlichkeit der Modellierung durch den
langen Absorptionsweg herabgesetzt. Es ist davon auszugehen, dass Zusammensetzungsinderungen,
die in kleineren Tiefen auftreten, noch genauer durch die Simulation erfasst werden kénnen. Was
das Schichtenabsorptionsmodell in dieser Hinsicht an Cu(In,Ga)Sez-Diinnfilmen zu leisten vermag,
wird im folgenden Abschnitt ausgefiihrt.

8.3 Cu-Veramung der Cu(In,Ga)Se,-Oberflache

Um das Auftreten einer an Cu verarmten Oberflichendefektschicht strukturell nachzuweisen, wurde
eine Serie von vier Proben untersucht, die sich im Wesentlichen nur durch das integral mit EDX be-
stimmte cgi-Verhdltnis unterscheiden. In einem einzigen 3P-Prozess konnten reine CulnSeg-Proben
gewonnenen werden, die ein cgi-Verhiltnis von 0.87, 0.79 und 0.75 aufweisen (Proben A, B und
C). Die Unterschiede der Stochiometrie sind auf laterale Zusammensetzungsgradienten der bis zu
10 x 7 ¢m? groken Diinnfime zuriickzufiihren?. Als stochiometrische Probe, fiir die cgi = 1 ist,
wurde die Cu-reich gewachsene und anschliefend geétzte Probe aus Abschnitt 8.1 ausgewéhlt (Pro-
be D). Das ggi-Verhiltnis von 0.25 beeintrachtigt die Vergleichbarkeit mit den anderen drei reinen
CulnSe-Diinnfilmen nicht, da die Ga-Verteilung in der Tiefe konstant ist. Alle vier Proben wurden
durch einfallswinkelabhingige GIXRD-Messungen untersucht. Mit dem Schichtenabsorptionsmodell
wurde anschlieffend versucht, bei konstanter Halbwertsbreite einen iiber die Gleichung 8.1 definierten

Cu-Gradienten an der Oberfliche (Tiefe < 100 nm) zu optimieren.

8.3.1 Morphologie der Oberflichen

Da ein Oberflacheneffekt untersucht werden soll, ist es notwendig die Oberflichenmorphologie der
verschiedenen Proben auf Vergleichbarkeit zu {iberpriifen. Rasterelektronenmikroskopische Aufnah-
men unter 10 000facher Vergréferung von den Proben A, B, C und D sind in Abb. 8.7 einander
gegeniibergestellt. Die In-reichen Proben A, B und C weisen kaum Unterschiede in der Morphologie

auf. Sowohl die Grofe der Kristallitfacetten als auch die Rauigkeiten sind kaum verschieden. Die

2 Der unterschiedliche Cu-Gehalt kommt durch laterale Abweichungen der Cu-Rate auf der Substratfliche wihrend
des Aufdampfens zustande. Diese Abweichungen sind bei punktférmigen Verdampferquellen unvermeidbar, aus
materialwissenschaftlicher Sicht aber durchaus erwiinscht.
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Abbildung 8.7: Oberflichenmorphologie verschieden In-reicher CulnSeg-Proben. a) cgi = 0.87, b) cgi =
0.79, ¢) cgi = 0.75 und d) cgi = 1.0. In d) ist zusatzlich ggi = 0.25; in den ibrigen drei Proben ist ggi = 0.

Cu-reichste Probe A weist jedoch etwas glattere Facetten auf als die Proben B und C. Probe D zeigt
jedoch deutlichere Unterschiede im Vergleich zu den Proben A-C. Die Oberfliche erscheint rauer
und ist von kleinen Leerrdumen unterbrochen, welche vermutlich durch das Atzen der Cu-reichen
Sekundérphasen Cu,Se entstanden sind. Die Kristallite sind etwas kleiner, was auf einen Ga-Anteil
von 0.25 beruhen kann. Insgesamt sind die Unterschiede aber bei weitem nicht so grofs, wie die in
Abb. 7.3 a)-c) gezeigten. Die Morphologien der Proben A-D lassen sich in Bezug auf Abb. 7.3 zwi-
schen b) und ¢) kategorisieren. Dem Vergleich von GIXRD-Spektren sind aufgrund der Morphologie

keine Grenzen gesetzt.

8.3.2 Gemessene und simulierte Spektren

In den Abb. 8.8 a)-b) und 8.9 a)-b) sind die gemessenen und simulierten Spektren der vier Proben
D, A, C und B in dieser Reihenfolge abgebildet. Die Abszissen sind alle gleich skaliert, und zwar
so, dass die Maxima der 10°-Spektren in Abb. 8.8 a)-b) ungefédhr zur Deckung kommen. Bei Probe
D sind die Reflexe aufgrund des Ga-Anteiles zu hoheren Beugungswinkeln verschoben. Wihrend
die In-reichen Proben alle ungeféhr gleiche Verhéltnisse maximaler Reflexintensitéten aufzuweisen
haben, sind signifikante Unterschiede nur bei der Probe D sichtbar. Allerdings bestétigt sich nicht,
dass Probe D als entscheidend rauer einzustufen ist, wie ein Vergleich des Intensitédtsverh&ltnisses

Lo /Iy 30 auf einen Blick belegt. Im Gegensatz zur stéchiometrischen Probe sind bei allen In-reichen
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Abbildung 8.8: Gemessene und simulierte Spektren des 112-Reflexes von a) stiochiometrischem Cu(In,-
Ga)Ses (cgi = 1) und leicht In-reichem CulnSes (cgi = 0.87). Die 20-Achsen sind gleich skaliert. Durch

den Ga-Gehalt von ggi = 0.25 sind alle Spektren der stochiometrischen Probe zu héheren Beugungswin-

keln verschoben. Durch die Cu-Verarmung der Oberfliche sind die Reflexe der In-reichen Probe bei kleinen

Einfallswinkeln nach rechts verschoben (Pfeile). Die integrale Breite nimmt ebenfalls zu.
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Abbildung 8.9: Gemessene und simulierte Spektren des 112-Reflexes von a) In-reichem CulnSes (cgi =
0.79 ) und stark In-reichem CulnSes (cgi = 0.75 ). Die 20-Achsen sind gleich skaliert. Durch die zunehmende
Cu-Verarmung der Oberfliche sind die Reflexe stark verbreitert und die Spektren bei kleinen FEinfallswinkeln

sind ebenfalls zunehmend nach rechts verschoben (Pfeile).
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8 Messung und Modellierung im Vergleich

Proben die Reflexe bei Einfallswinkeln von 0.3°-0.8°deutlich zu héheren Beugungswinkeln verscho-
ben. Wie unterhalb des Pfeiles bei 20 = 27.0° sichtbar wird, nimmt die Reflexverschiebung mit
abnehmendem integralen Cu-Gehalt zu. Die integrale Breite der Reflexe scheint ebenfalls mit ab-
nehmendem cgi-Verhéltnis stark zuzunehmen. Insgesamt steigt der Anteil gebeugter Rontgenstrah-
lung im Winkelbereich von 26.8°-27.1° stark an. Da im Kapitel 3 die Uberpriifung der Giiltigkeit
des Vegard’schen Gesetzes fiir das System CulnSes und CulngSes erfolgte, liegt es nahe, aufgrund
der in der Literatur vorliegenden Befunde [35, 24| die in den Beugungsspektren vorgefundenden

Verdnderungen alleine auf eine Cu-arme Oberfliche zuriickzufiihren.

Cu-Gradienten der Oberfliche. Mit dem Schichtenabsorptionsmodell wurden Cu-Tiefenpro-
file durch sukzessive Verfeinerung der in Gleichung 8.1 definierten Profilfunktion gewonnen. Der
einzige freie Parameter aufer dem Cu-Tiefenprofil war die {iber die gesamte Tiefe konstant model-
lierte Halbwertsbreite. Die iibrigen Tiefenprofile fiir den S-Gehalt (sse) und den Ga-Gehalt (ggi)
sind konstant Null, mit Ausnahme von Probe D mit ggi = 0.25 (konstant). Im weiteren Verlauf
wurden nur die vorgegebenen geometrischen Paramter in die Simulation mit einbezogen, wie die
Schichtdicke, die bei der Justage gemessene Probenverkippung A« und die Liange der Probe. Die
Anzahl der simulierten Schichten war bei allen Proben 100, und die Dichte der Schichtung nahm
zur Oberflache hin zu. Die Abbildungen 8.8 a)-b) und 8.9 a)-b) zeigen die simulierten Spektren
zusammen mit den gemessenen. Die Simulationen stimmen ausgezeichnet mit den gemessenen Da-
ten iiberein, was auch durch sehr gute GOF-Werte bestétigt wird (GOF < 4). Neben der genauen
Wiedergabe der mit einem Pfeil gekennzeichneten Reflexverbreiterung bei kleinen Einfallswinkeln
(27.0° Beugungswinkel), ist insbesondere die durch das Modell genau reproduzierte Auffacherung
der 2°-) 3°-, 4°- und 5°-Spektren bei Beugungswinkeln zwischen 26.8° und 26.9° hervorzuheben.
Abb. 8.10 stellt die optimierten cgi-Tiefenprofile fiir alle vier Proben einander gegeniiber. Das hohe
Mak an Ubereinstimmung zwischen Messung und Simulation ist im Wesentlichen auf die Auspri-
gung der Cu-Profile zuriickzufithren. Die Tiefe der Cu-verarmten Oberflichendefektschicht nimmt
mit abnehmendem und integral gemessenen Cu-Gehalt zu. Die Steigung im Wendepunkt der Ver-
teilungen wird mit zunehmender Cu-Verarmung kleiner. Es ergibt sich ein konsistentes Bild: Je
kleiner der integrale Cu-Gehalt, desto weiter und ausgeprégter reicht die Oberflichendefektschicht
in die Tiefe. Fiir die Cu-reich gewachsene und anschlieffend geétzte Probe fiihrt jeder noch so kleine

Cu-Gradient an der Oberfliche zu einer Verschlechterung des Simulationsergebnisses.

8.3.3 Reflexverschiebung und integrale Breiten

8.3.3.1 Gemessene und simulierte Verschiebung der Maximums-Position

Gemessene Reflexverschiebungen. In Abb. 8.11 a) sind die gemessenen Positionen des Medians
der vier Proben gegeniiber dem FEinfallswinkel aufgetragen. Zu beachten ist, dass die Auswertung
des Medians an den gemessenen Daten und an den simulierten Spektren bei guter Ubereinstim-
mung der Reflexform nahezu identische Ergebnisse liefert, da ein Minimierungsalgorithmus jedes

einzelne Spektrum so verschiebt, dass die quadratische Abweichung zwischen Simulation und Mes-

% Die Korrektur der abnehmenden Probentransparenz wurde iiber die Auswahlregel 7.8 vorgenommen.
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Abbildung 8.10: Verlauf der optimierten Cu-Tiefenprofile der obersten 75 nm von Simulationen verschie-
den In-reicher Proben. Die Tiefe der Cu-verarmten Oberflichendefektschicht nimmt mit abnehmendem und
integral gemessenen Cu-Gehalt zu. Nur bei der Cu-reich gewachsenen und anschlieffend gedtzten Probe
(cgi = 1.0) fiihrt jeder noch so kleine Cu-Gradient an der Oberfliche zu einer Verschlechterung des Si-

mulationsergebnisses.

sung minimal wird. Um die Kurven miteinander vergleichen zu kénnen, wurden die Positionen der
Cu-reich gedtzten Probe um 0.35° zu kleineren Beugungswinkeln nach unten verschoben. Damit ist
die Reflexverschiebung durch den Ga-Gehalt von 0.25 kompensiert, und die Ausgangsposition fiir
das 10°-Spektrum entspricht der einer reinen CulnSeg-Probe mit cgi = 1 und ggi = 0. Nicht alle
Messpunkte der Proben A-D haben gleiche Einfallswinkel. Durch die logarithmische Auftragung
tritt bei kleinen Einfallswinkeln die bei der Justage ermittelte Verkippung A« sehr deutlich in Er-
scheinung. Um komplizierte Umschreibungen bei den winkelabhingigen Messungen zu vermeiden,
wird dennoch ein 0.3°-, 0.4°-Spektrum usw. referenziert. Aus Abb. 8.11 a) ergibt sich ein konsisten-
tes Bild fiir alle einfallswinkelabh&ngigen Messungen: Je kleiner der integral gemessene Cu-Gehalt,
desto stérker ist die relative Reflexverschiebung zwischen dem 0.3°- und dem 10°-Spektrum einer
Probe. Die kleine absolut gemessene Reflexverschiebung der 10°-Spektren aller vier Proben befin-
det sich in Ubereinstimmung mit dem Vegard’schen Gesetz fiir das CulnSegs-CulngSe 5-System.
Der abnehmende integrale Cu-Gehalt hat eine kleinere Gitterkonstante und damit einen hoheren

Beugungswinkel zur Folge.

Effekt von Cu-Gradient und Brechung. Nachfolgend wird belegt, dass eine Cu-verarmte
Oberfliche bei kleinsten Einfallswinkeln (a0 < 1°) mindestens ebenso starke Reflexverschiebungen

verursachen kann wie die Brechung an einer rauen Oberfliche. In Kurve D* aus Abb. 8.11 a) sind
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Abbildung 8.11: a) Gemessene Mediane von Proben A-D und nach Gleichung 4.17 berechnete Brechungs-
korrektur D* fiir Probe D. b) Messung der Reflex-Positionen von Probe C mit verschiedenen Abschitzungen
des Einflusses von Brechung und Cu-Gradient auf die Reflexverschiebung: C; = Simulation der Verschiebung
durch den Cu-Gradienten ohne Brechungskorrektur. Co = berechnete Verschiebung durch Brechungskorrek-
tur. Cg = Verschiebung durch den simulierten Cu-Gradienten und die gemessene (teilweise) Brechungs-
korrektur (‘Cy+D’). C; = Verschiebung durch den simulierten Cu-Gradienten und berechnete (volle) Bre-
chungskorrektur (‘C1+Cz’). Die gemessene (teilweise) Brechungskorrektur ist durch die Kurve D (cgi = 1.0)
gegeben.
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8.3 Cu-Veramung der Cu(In,Ga)Sez-Oberfliche

zusitzlich die Mediane dargestellt?, die sich fiir die Probe D durch die Anwendung der Brechungskor-
rektur nach der Gleichung 4.17 ergeben, wenn man eine idealisierte glatte Oberfliche zugrunde legt®.
Die Verschiebung der Mediane in Kurve D* wird aufgrund des konstanten Cu-Gehaltes (cgi = 1.0)
also allein durch die Brechungskorrektur verursacht. Dicht oberhalb des Grenzwinkels der Totalre-
flexion (ap = 0.324°) betrégt die Verschiebung bei einem Einfallswinkel von 0.355° A20 = 0.14°.
Die tatsdchlich gemessene Verschiebung ist aber um den Faktor 3 kleiner (A20 = 0.047°). Dies ist
ein klarer Nachweis dafiir, dass Oberflachenrauigkeiten (vgl Abb. 8.7) den Brechungseffekt stark
beeintriachtigen. Zusitzlich sind in Abb. 8.11 b) beziiglich der gemessenen Mediane der Probe C aus
Abb. 8.11 a) Abschitzungen der Reflexverschiebung aufgrund der Brechung und des Cu-Gradienten
gezeigt. Die bei Oberflachenrauigkeiten vorliegende unvollstdndige Verschiebung durch Brechung er-
gibt sich aus der gradientenfreien Probe in Kurve D (cgi = 1.0). Die Reflexverschiebung, welche
allein dem Cu-Gradienten an der Oberfliche zugerechnet werden kann, wurde durch Simulation be-
stimmt und ist in Kurve C; fiir Probe C dargestellt. Analog zur Probe D kann auch fiir die exakten
Einfallswinkel der Probe C die Brechungkorrektur nach Gleichung 4.17 bestimmt werden. Diese ist
in Kurve Cy wiedergegeben. Die an der Probe D gemessene Brechungskorrektur und der simulierte
Effekt der Cu-armen Oberfliche ergeben die Kurve Cs. Die so abgeschitzte Gesamtverschiebung
liegt nahe der gemessenen Kurve C, ist aber fiir alle Einfallswinkel kleiner als C selbst. Diese Ab-
weichung ist jedoch so klein, dass sie durch Unterschiede der Oberflichenrauigkeit von Probe D und
C erklirt werden kann (vgl. Abb. 8.7). Die fiir die Probe C berechnete Brechungskorrektur und
der simulierte Effekt der Cu-armen Oberfliche ergibt die Kurve C4. Alle Verschiebungen in Kurve
Cy4 sind grofer als die Gemessenen der Probe C. Das muss so sein, denn die Verschiebung durch
Brechung an einer idealen und glatten Oberflache zusammen mit dem Effekt des Cu-Gradienten ist
die unter diesen Voraussetzungen maximal mogliche.

Insgesamt wird deutlich, dass die Reflexverschiebungen durche eine Cu-arme Oberfliche in der
selben Grofenordnung liegen, wie die durch Brechung an einer rauen Oberfléche verursachte Reflex-
verschiebung. Auferdem liegt die gemessene Reflexverschiebung innerhalb der notwendigen Grenzen,
die durch die zu kleine gemessene (C3) und die zu grofke berechnete Brechungskorrektur (Cy4) gesetzt
sind. Weiterhin wird deutlich, dass fiir Reflexverschiebungen durch makroskopische Spannungsef-

fekte beziiglich weiterer Effekte wenig Spielraum vorhanden ist.

Korrelation von Reflexverschiebung und Cu-Gehalt. Kapitel 7 versuchte, die Reflexver-
schiebung iiber das Intensitéitsverhaltnis Ip,q..(3°)/Imaz. (0.3°) mit der Oberflichenrauigkeit in einen
Zusammenhang zu bringen. Dies gelang nur fiir Proben, die Cu-reich gewachsen und anschlieftfend
gedtzt worden sind. Diese Diinnfilme weisen also, im Gegensatz zu den im vorangegangenen Ab-

schnitt beschriebenen In-reichen Proben A, B und C, keine Zusammensetzungsgradienten an der

* Da eine Totalreflexion unterhalb des Grenzwinkels (or = 0.324°) an Cu(In,Ga)Ses-Diinnfilmen nicht beobachtet
wurde, ist die nach der Gleichung 4.17 bestimmte Brechungskorrektur auch unterhalb des Grenzwinkels der Total-
reflexion angewandt worden. Damit kénnen die vorgefundenen Reflexverschiebungen fiir alle kleinen Einfallswinkel
diskutiert werden.

5 Die Reflexe wurden in diesem Fall nach der Berechnung nicht durch den Minimierungsalgorithmus auf die gemes-

senen Maximums-Positionen verschoben.
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8 Messung und Modellierung im Vergleich

Oberflache auf. Nun ldsst sich aber belegen, dass einer an Cu verarmten Oberfliche bei In-reichen
Proben ein universeller Charakter beizumessen ist, wobei die Auspriagung und Tiefe der Oberflachen-
defektschicht iiber den integralen Cu-Gehalt gesteuert wird. Es ist sogar so, dass aus den einfallswin-
kelabhangigen GIXRD-Spektren tendenziell abgelesen werden kann, ob ein Cu(In,Ga)Se o-Diinnfilm
eine ausgeprigte Cu-arme Oberflichendefekschicht hat oder nicht. Dies zeigt sich an den Reflexver-
schiebungen zwischen dem 3°- und dem 0.3°-Spektrum von In-reichen Proben, die keine zusétzlich
eingebrachten Zusammensetzungsgradienten aufweisen. In Abb. 8.12 ist die Reflexverschiebung ge-
geniiber dem Integral des mit EDX bestimmten Ga/(Ga + In)-Verhéltnisses aufgetragen. Wie die
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Abbildung 8.12: Korrelation zwischen integral mit EDX gemessenem Cu-Gehalt und der Reflexverschiebung
an homogen gewachsenen In-reichen und Cu-reich gedtzten Proben. Die drei in diesem Abschnitt beschrie-
benen In-reichen Proben A, B, C erfiillen die Voraussetzungen besonders gut und liegen auf der errechneten

Ausgleichsgeraden.

Ausgleichsgerade andeutet, besteht zwischen den Parametern eine signifikante und eindeutige Kor-
relation. Die in den vorangegangenen Abschnitten beschriebenen In-reichen Proben A, B und C
erfiillen die Voraussetzungen besonders gut und liegen auf der errechneten Ausgleichsgeraden. Da-
mit ist belegt, dass die Reflexverschiebungen an In-reichen Proben ohne zusétzliche Gradienten
der Zusammensetzung in engem Zusammenhang mit einer Cu-verarmten Oberflichendefektphase

zu sehen sind.

8.3.3.2 Gemessene und simulierte integrale Breiten. Inhomogenitidten der Zusammensetzung
haben, wie im Kapitel 7 herausgearbeitet wurde, auf die integrale Breite eines Reflexes einen starken
Einfluss. Da die zunehmend Cu-verarmte Oberfliche auch eine zunehmend starke Inhomogenitét
der Zusammensetzung bedeutet, ist eine Abhéngigkeit der integralen Breite vom Grad der Cu-
Verarmung an der Oberfliche zu erwarten. Abb. 8.13 stellt die gemessenen und die an den simu-

lierten Spektren ermittelten integralen Breiten einander wieder fiir alle vier Proben A-D gegeniiber.
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Abbildung 8.13: Gegeniiberstellung von gemessenen und simulierten integralen Breiten der Proben A-D in
Abhédngigkeit vom Einfallswinkel. Fir die In-reichen Proben wird der erwartete Zusammenhang zwischen Cu-
Verarmung der Oberfliche und integraler Breite bestdatigt: je ausgeprigter die Cu-Verarmung, desto gréfier

die bei einem bestimmten Einfallswinkel gemessene integrale Breite der Beugungsrefleze.

Fiir Probe D ergibt sich gegeniiber den in Abb. 8.2 dargestellten integralen Breiten nichts Neues.
Die Kurve wurde zu Vergleichszwecken mit den In-reichen Proben A-C in Abb. 8.13 aufgenommen.
Fiir die In-reichen Proben wird der erwartete Zusammenhang zwischen Cu-Verarmung der Oberfla-
che und integraler Breite bestétigt: je ausgeprigter die Cu-Verarmung, desto grofer die bei einem
bestimmten Einfallswinkel gemessene integrale Breite der Beugungsreflexe. Dieser Zusammenhang
ist zwar nahezu unabhéngig vom Einfallswinkel, tritt jedoch am deutlichsten bei kleinsten Einfalls-
winkeln hervor. Die aus den simulierten Spektren ermittelten integralen Breiten stimmen fiir die
einzelnen Proben unterschiedlichen Cu-Gehaltes sehr gut iiberein. Alle In-reichen Proben (A-C)
wurden mit einer iiber die Tiefe konstanten Halbwertsbreite modelliert, die kleiner als 0.170° ist.
Damit sind die Halbwertsbreiten fiir Einfallswinkel o < 1.5° durch die Auswahlregel aus der Glei-
chung 7.8 und den Werten in Tabelle 7.1 bestimmt. Das hohe Maf der Ubereinstimmung zwischen
den gemessenen und den simulierten integralen Breiten kann als weiterer Nachweis gewertet werden,
dass das Schichtenabsorptionsmodell alle mafgeblichen Faktoren richtig erfasst. Abweichungen, die
insbesondere bei kleinen Einfallswinkeln zu erkennen sind, kénnen auf nicht beriicksichtigte Effekte,
wie mikroskopische Verspannungen, oder auf Fehler in der Kompensation einfallswinkelabhéngiger

Probentranparenz, die auf unterschiedlichen Oberflichenrauigkeiten beruhen, zuriickgefiihrt werden.
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8.3.4 Qualitdt der Modellierung

Zur quantitativen Beurteilung der Genauigkeit der Anpassung sind der R,-Wert und der Goodness
of Fit (GOF) nur bedingt brauchbar, da bei Einzelreflexanalysen der Anteil von Datenpunkten im
Untergrund und der Anteil von Datenpunkten, die zum Reflex selbst gehoren, stark schwanken kon-
nen. Den genannten Werten kommt also nur fiir sukzessive Verfeinerungen an ein und demselben
Messdatensatz eine Bedeutung zu. Verdnderungen der Modellierungsparameter, die zu einer Ver-
grokerung der Giitefaktoren fithren, werden verworfen. Verinderungen, die zu einer Verkleinerung
der Giitefaktoren fiihren, kénnen bei verbesserter visueller Ubereinstimmung beibehalten werden.
Mithin ist es nicht sinnvoll, die verschiedenen GOF-Werte der Simulationen zum Vergleich anzuge-
ben. Um dennoch beurteilen zu kénnen, ob die Anpassung gelungen ist und keine prizipiellen oder
systematischen Fehler vorliegen, ist es am besten, die Differenz zwischen simulierten und gemesse-
nen Spektren direkt zu beurteilen. Da dies bei jeweils zehn einfallswinkelabhédngigen Spektren und
vier Simulationen eine sehr platzraubendes Unterfangen ist, wurde auf die absolute Auftragung des
Beugungswinkels verzichtet. Die gemessenen und simulierten Spektren wurden mit zunehmendem
Einfallswinkel einfach aneinander gereiht. Bei dieser Art der Darstellung kann die Differenz direkt
den jeweiligen Spektren zugeordnet werden. Abb. 8.14 a)-c) stellt die Spektren mit dreifach vergro-
Kerter Differenz fiir die drei In-reichen Proben A, B und C fiir kleine Einfallswinkel bis 0.8° einander
gegeniiber. Die iibrigen Messungen bei groferen Einfallswinkeln sind in Abb. 8.15 a)-c) nach dem-
selben Schema aneinander gereiht. Die Differenz zwischen gemessenen und simulierten Spektren ist
fiir alle drei Proben im Bereich kleiner Einfallswinkel sehr klein. Die Ubereinstimmung der Form
von simulierten und gemessenen Reflexen ist sehr gut. Es sind keine systematischen Abweichungen
erkennbar, die auf einen signifikanten Fehler in der Beschreibung der Reflexform oder bei der Model-
lierung hinweisen. Lediglich bei den 0.4°-Spektren scheint die rechte Schulter der simulierten Reflexe
zu stark zu sein. Bei den Spektren mit gréfseren Einfallswinkeln liegen erheblichere Abweichungen
nur fiir die 3°- und 4°-Spektren vor. Es wird aber noch einmal betont, dass die Differenz im Vergleich
zum Mafsstab der simulierten und gemessenen Spektren in dreifacher Vergroferung aufgetragen ist.
Die durch den Pfeil markierte starke Abweichung an manchen Peaktails ist ein Artefakt der auf
einen kleineren Winkelbereich eingeschrinkten Simulation. Im Vergleich zur Rietveld-Verfeinerung

eines Pulverspektrums sind die Abweichungen in dieser willkiirlichen Auftragung eher gering.

8.3.5 Zusammenfassung

Dieser Abschnitt hat mit Hilfe des Schichtenabsorptionsmodells gezeigt, dass sich die Reflexverschie-
bungen und -verbreiterungen an In-reichen Proben durch eine Cu-verarmte Oberflichenschicht mit
einer Ausdehnung von 5-50 nm in hervorragender Ubereinstimmung mit den gemessenen Spek-
tren erkldren lassen. Werden die von Schmid et al. [35] an In-reich gewachsenen Cu(In,Ga)Se -
Diinnschichten nachgewiesenen Cu-armen Oberflichenstochiometrien mit in Betracht gezogen, er-
gibt sich zwingend, dass die in den Beugungsspektren gefundenen Verdnderungen als struktureller

Nachweis einer Cu-armen Oberflaichendefektphase zu bewerten sind.
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8.3 Cu-Veramung der Cu(In,Ga)Sez-Oberfliche
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Gemessene und simulierte Beugungsspektren In-reicher Proben fir Einfallswinkel < 1°.
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a) cgi = 0.87,b) cgi = 0.79, ¢) cgi = 0.75. Die Differenz zwischen Simulation und Messung ist gegeniiber

dem Mafstab der Messung dreifach vergrifiert. Die aneinander gereihten Spektren sind gegeniiber einem

relativen Beugungswinkel aufgetragen.

Abbildung 8



8 Messung und Modellierung im Vergleich
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Abbildung 8.15: Gemessene und simulierte Beugungsspektren In-reicher Proben fir Einfallswinkel > 0.8°.
a) cgi = 0.87, b) cgi = 0.79, ¢) cgi = 0.75. Die Differenz zwischen Simulation und Messung ist gegeniiber
dem Mafstab der Messung dreifach vergrofert. Die durch den Pfeil markierte starke Abweichung an manchen

Peaktails ist ein Artefakt der auf einen kleineren Winkelbereich beschrinkten Simulation.
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Ausblick

Die im letzten Kapitel beschriebenen Simulationen gemessener GIXRD-Spektren befassen sich aus-
schlieflich mit dem Cu(In,Ga)(S,Se)s-Legierungssystem. Die Modellierungsmethode muss aber
nicht auf Cu(In,Ga)(S,Se)qo-Diinnfilme beschrénkt bleiben. Die Erweiterung des Simulationspro-
grammes auf mehrere Reflexe unterschiedlicher Phasen ist problemlos mdglich. In der Simulation
wird dann jeder Schicht zusétzlich noch eine Phasenzugehérigkeit zugeordnet. Damit kann eine
qualitative und quantitative Erfassung von Schichtstapeln in Gegenwart verschiedener Materialien
durchgefiihrt werden, wie es z.B. in Abb. 6.3 angedeutet ist. Hierbei handelt es sich in gewisser Wei-
se sogar um den einfacheren Anwendungsfall, weil sich die quantitative Analyse auf die Auswertung
integraler Intensitiiten von Reflexen ohne Uberlappungsbereich beschrinkt.

Die Einbeziehung mehrerer Phasen ist wiederum fiir die Modellierung von Beugungsspektren
an Cu(In,Ga)(S,Se)2-Proben, die einem Herstellungsprozess mit Cu-reichem Wachstum entsprin-
gen, sehr niitzlich, da es widhrend des Schichtwachstums iiber lingere Zeitrdume eine Koexistenz
mehrerer Phasen (IngSeg, Cug_;Se und CulnSez) geben kann. Diese Arbeit liefert also auch das
notwendige Werkzeug, um beispielsweise die Dynamik des komplizierten Rekristallisationsprozes-
ses, der zu qualitativ hochwertigen Cu(In,Ga)Seg-Solarzellen fiihrt, systematisch in einer Reihe von
Abbruchexperimenten zu untersuchen.

Eine weitere Anwendung des Modellierungsalgorithmus besteht in der eingehenden Untersu-
chung von Oberflachenrauigkeiten und deren Einfluss auf die Brechung von Rontgenstrahlen bei
kleinen Einfallswinkeln. In dieser Arbeit konnte ja auf eine genaue Quantifizierung der Effekte ver-
zichtet werden. Da zu diesem Thema bisher kaum Veroffentlichungen zu finden sind, wére es aus
wissenschaftlicher Sicht sehr niitzlich, wenn Oberflichenrauigkeiten und Brechungseffekte in Zu-
kunft genau quantifiziert werden kénnten. Ebenso wire auch die Untersuchung von Verspannungen
an geeigneten polykristallinen Proben mit Hilfe der Modellierung eine interessante Aufgabe fiir die
Zukunft. Allerdings setzen solche Untersuchungen genauer definierbare Oberflichenmorphologien
voraus.

Schlieflich ist es moglich, die Verfeinerung von strukturellen Tiefenprofilen zu automatisie-
ren. Dies wiirde ganz analog zum Verfahren nach Rietveld verlaufen. Anstatt die Strukturdaten
der Elementarzelle zu verfeinern, wiirden eben strukturelle Tiefenprofile der Zusammensetzung,
der Orientierung oder der Halbwertsbreite usw. verfeinert. Prinzipiell erfolgt die Automatisierung
dieses Vorganges durch die Minimierung der quadratischen Abweichung von simulierten und ge-
messenen Spektren. Dazu ist es jedoch notwendig, den bestehenden Algorithmus umzuprogram-
mieren, um ihn fiir diesen Zweck zu beschleunigen. Auf diese Weise liefse sich in der Produktion
von Cu(In,Ga)(S,Se)s-Solarzellen eine hochwertige Qualitétskontrolle von in der Tiefe gradierten
Cu(In,Ga)(S,Se)2-Dinnfilmen realisieren.
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