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 近年，環境・エネルギー問題への関心の高まりから，持続可能なクリーンエネルギーと

して太陽光発電が注目されており，太陽電池産業は急速に拡大している．その中で，コス

ト性に優れた多結晶 Si を基板材料とする太陽電池が全体の 6 割以上を占めており，現在も

シェアを拡大している．しかしながら，多結晶 Si 太陽電池の光電変換効率はまだ理論効率

には及ばず，品質の改善が課題となっている．多結晶 Si 太陽電池の品質改善のためには，

品質を正しく評価し，品質低下の原因がどこにあるかを調べる必要がある．本論文では半

導体基板の品質を高感度に評価できるフォトルミネッセンス（PL）法を応用して，多結晶

Si 太陽電池の品質を調査した．まず初めに，最近の多結晶 Si 太陽電池の品質を低下させて

いるものが何であるか詳細に調べ，原因を明らかにした．次にそれらを高速に評価するた

めの新評価法を開発した．さらに，多結晶 Si 太陽電池だけでなく，様々な太陽電池の品質

評価にもそれを応用し，新手法の有効性を実証した．下記にそれぞれの概要を述べる． 

 

・太陽電池の品質低下要因の解明 

 多結晶 Si 太陽電池の特性には多結晶 Si 基板の品質が大きく関与している．そこで，何が

基板品質を低下させているか調べるために多結晶 Si インゴットから切り出した基板を用意

し，高空間分解能を有する PL マッピング法によりバンド端 PL 強度の 2 次元分布を調べた．

PL マッピングによる評価は少数キャリアライフタイム分布や少数キャリア拡散長分布など

の電気特性とよく一致しており，基板の品質を正確に反映していることを確認した．PL マ

ッピングから，インゴット外周部はルツボ不純物の拡散により，上部はインゴット中の不

純物の偏析により品質が低下していることが，また，インゴット中央部は高密度に密集し

た欠陥により大きく品質低下していることが明らかとなった． 

 次に欠陥の構造を調べるため，PL マッピングと基板の薄片化を繰り返し，欠陥の 3 次元

的な構造を解析した．その結果，欠陥は面状に分布した構造をしており，結晶成長方向に

伸びる筒状の形状であることがわかった．これらの欠陥の構造は，結晶成長条件により異

なり，低速に凝固したインゴットでは少数の大きい構造の欠陥が発生するが，高速に凝固

したものでは小さい構造の欠陥が高密度に集まることがわかった． 

 さらに，欠陥の起源を突き止めるため，PL マッピングに加え後方散乱電子回折像測定に

より結晶方位分布を調べた．また，ダッシュエッチングを施しエッチピット観察を行った．

 



その結果，PL マッピングで見られた欠陥は亜粒界に起因する転位クラスターであることが

判明した．次に，欠陥部分にて低温 PL スペクトル測定を行い，軽度に重金属汚染された転

位から発生する D ラインが観測されたことから，転位にさらに重金属汚染が関与している

ことがわかった．また，室温の PL スペクトル測定において欠陥部分から酸素析出物に起因

する発光が見られ，欠陥に酸素析出も関与していることが明らかになった． 

 

・太陽電池の高速品質評価手法の開発 

 太陽電池の高品質化のためには基板のどこにこれらの汚染や欠陥が発生しているか評価

する必要がある．評価の目的は太陽電池製造工程のそれぞれを評価し，最適な作製条件を

導くことと，品質の悪い基板を製造ライン初期で除外しコストを下げるという 2 つの側面

がある．そのためには，すべての製造工程に適用可能で，高速かつ高空間分解能な評価法

が求められる． 

 現在，太陽電池産業の要求をすべて満たす評価手法はなく，革新的な評価技術が渇望さ

れている．そこで，本研究では PL 法を応用してこれらの要求をすべて満たす，PL イメー

ジング法の開発を行い，測定時間数秒，空間分解能 100 μm 程度で基板にも適用可能な評価

法をめざした．本手法は，一様な光を試料全面に照射し，発生した PL 像の写真をとるとい

う非常にシンプルな手法である．これにより，非破壊・非接触で高速かつ高空間分解能に

試料の品質を評価することができる． 

 まず，本手法の実証のため，PL イメージング測定装置を作製した．励起光としては高出

力 LED アレイを用い，試料から発生した PL はバンドパスフィルタで選別し，近赤外領域

に感度を持つ冷却 CCD カメラにて PL 像を撮像した． 

 次に，実際の太陽電池や基板を用いて本手法の実証を試みた．単結晶 Si 太陽電池および

多結晶 Si 太陽電池の品質を評価し，試料 1 枚あたり空間分解能 50 μm，測定時間 1 秒で評

価できることを示した．単結晶 Si 太陽電池については，結晶性の面内均一性が非常に良好

であることが確認され，多結晶 Si 太陽電池については，品質を低下させる結晶欠陥の分布

を評価することができた． 

 デバイス化される前の表面パッシベーション膜付多結晶 Si 基板においても，太陽電池同

様の高速・高空間分解能評価が可能であることがわかったが，表面状態が劣悪な基板の場

合，表面再結合の影響で測定時間が数十秒と長くなってしまい，雑音が多く，正確な測定

が困難であることがわかった．このように，製造段階初期の基板を評価する場合，新たな

工夫が必要であることがわかった． 

 

・フッ酸水溶液浸 PL イメージング法の開発 

 ここで，PL 強度に対する表面再結合速度の影響を理論的にシュミレーションし，どのよ

うな影響があるか調べた．その結果，表面再結合速度が高い場合，基板の高品質領域にて

PL 強度は飽和してしまい正確な品質評価が困難であることがわかった．また，基板厚が薄

 



い場合特に表面再結合の影響を大きく受けることも確認された．それに対し，表面再結合

速度が抑制されることにより，PL 強度が約 2 桁増加し，PL 強度と少数キャリアライフタイ

ムが正比例するようになり，さらに基板厚の影響も除去できるということがわかった． 

 そこで，表面再結合の抑制が重要な鍵となるが，デバイスの製造工程で一般に用いられ

る HF 水溶液が非常に良好な表面状態を作り出すことに着目した。そして，試料を希薄な

HF 水溶液に浸し，表面状態を最良にしたまま品質を評価する HF 水溶液浸 PL イメージング

法を開発した。そして，HF 水溶液浸 PL イメージング法を実際の試料を用いて検証し，表

面パッシベーション膜なしの多結晶 Si 基板においても，品質を空間分解能 100 μm，測定時

間 1 秒で評価できることを示した．シミュレーションの結果通り，表面再結合を抑制する

ことにより，約 2 桁の PL 強度の増加が確認された．また，HF 水溶液濃度は 5 %が最も表

面再結合抑制効果があることがわかった． 

 HF 水溶液浸 PL イメージング法の開発により，アズスライスド基板を高速に評価できる

ようになったことから，多結晶 Si インゴット断面の結晶品質評価やインゴットから切り出

した数百枚の連続する基板をすべて評価することが可能となった．これにより評価から製

造へのフィードバックが格段に高速化された．様々な成長条件で作製された多結晶 Si イン

ゴットの品質を評価した結果，凝固速度やルツボの種類が結晶性に大きく影響しているこ

とが明らかになった．また，連続した基板それぞれの 2 次元結晶性分布を取得し，それら

を組み合わせることで，インゴットスケールにおける不純物汚染や結晶欠陥の 3 次元分布

を明らかにした．さらに，リンゲッタリング前後の 3 次元結晶性分布を評価し，ルツボか

らの不純物汚染がゲッタリングによって除去される様子を示し，インゴット下部において

ゲッタリングが非常に有効であることを明らかにした． 

 以上より，多結晶 Si 太陽電池のすべての製造工程を評価できる評価法が実現したが，本

手法は相対値評価であるという問題があった．そこで，絶対値評価をめざし，本手法の定

量化を図った．その結果，表面再結合速度を抑制した場合，抵抗率とライフタイムが既知

の標準試料を用意することで，誤差は大きいが PL 強度からライフタイムへの変換が可能で

あることがわかった． 

 

・選択励起 PL イメージング法の開発 

 最後に，光学系を拡張し，複数の波長の光源と適切な光学フィルタを用意することで，

本手法を結晶 Si 太陽電池だけでなく，次世代太陽電池として注目される InGaP/GaAs/Ge 多

接合太陽電池や CuInGaSe 太陽電池の品質評価にも応用した．これらの太陽電池は複数の異

なる半導体材料が積層した構造をしているため，複数の波長の光を用いて選択的に各層を

評価できる選択励起 PL イメージング法を開発した．これにより，多層構造を有する試料の

各層選択評価も実現した． 

 本手法を用いて InGaP/GaAs/Ge 多接合太陽電池の InGaP トップ層と GaAs ミドル層を評

価し InGaP 層に黒い斑点状の欠陥が多く見られることがわかった．それに対し，GaAs 層は

 



 

目立った欠陥はほとんどなく，面内均一性が優れていることがわかった．CuInGaSe 太陽電

池については CdS バッファー層と CuInGaSe 光吸収層を評価できることを示した．CdS 層に

ついては溶液成長で発生したと思われる筋状のムラが観測され，CuInGaSe 層については面

内均一性が良好であることが確認された．また，本手法により太陽電池の直列抵抗，並列

抵抗成分の分布も評価できることがわかった． 

 

 以上，PL イメージング法とさらにそれを拡張した HF 水溶液浸 PL イメージング法，選択

励起 PL イメージング法により，結晶 Si 太陽電池や化合物太陽電池におけるすべての工程

の品質評価を可能とした．本手法は太陽電池の品質評価に非常に有用であることが示され，

高効率・高品質化に向けた太陽電池製造プロセスの改善に大きく貢献できると思われる． 


