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研究成果の概要：多結晶の融液成長過程における結晶方位や結晶粒界の形成機構と制御因子を
結晶成長学の観点から明確にし、得られた知見に基づき、結晶方位・粒界性格分布を制御した
バルク多結晶の成長技術の開発を行った。実際に、結晶欠陥を低減した Si バルク多結晶を実現
し、太陽電池の変換効率の向上を示すことで、多結晶組織を制御することがマクロ特性の改善
に有用であることを実証した。 
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１．研究開始当初の背景 
(1) バルク多結晶材料は、半導体材料、鉄鋼
材料、セラミックスなど、多くの工業材料と
して実用され、我々の日常生活を支えている。
単結晶と比較した場合の、多結晶の重要な特
徴は、多数の結晶粒（個々の結晶粒は単結晶）
と結晶粒界のネットワークにより構成され
たシステムと見なすことができる点であり、
その巨視的な物性は、構成要素である結晶粒
や粒界の微視的な幾何学的配置に強く依存
する。 
(2) バルク多結晶の特徴を最大限に生かし、
特性の優れた多結晶材料を実現するには、物
性の制御因子である結晶粒や粒界の幾何学

的配置を任意に設計し、設計した多結晶を人
工的に実現すること（バルク多結晶組織アー
キテクチュア）が効果的である。そんな夢の
ような結晶成長技術が確立できたならば、広
範な多結晶材料において、高性能化・新機能
発現に繋がる新技術として、材料科学の進展
と産業の振興に大きな寄与ができる。 
 
２．研究の目的 
(1) 太陽電池の主材料であるシリコンバル
ク多結晶を研究対象として、結晶方位や結晶
粒界の形成機構と制御因子を結晶成長学の
観点から明確にし、得られた知見に基づいて、
結晶方位・粒界性格分布を制御したバルク多



結晶成長技術の開発を行う。 
(2) 結晶方位・粒界性格分布を制御すること
が、多結晶材料を利用したデバイスの高性能
化に有用であることを、結晶方位を揃え、か
つ、粒界性格を電気的に不活性な対応粒界に
制御したシリコンバルク多結晶を創製し、太
陽電池に加工した場合の変換効率の向上に
より実証する。 
 
３．研究の方法 
(1)モデル結晶成長実験として、複数の単結
晶を組み合わせ粒界構造を規定した複合種
結晶を利用し、シリコンバルク多結晶を、フ
ローティングゾーン成長、およびブリッジマ
ン成長により成長した。得られた結晶を切断
し、成長過程における粒界構造の変化を、X
線回折法やエッチピット観察により評価を
行った。 
(2) 成長過程における粒界構造の変化と、種
結晶の粒界構造との関係から、太陽電池特性
に悪影響を及ぼす亜粒界の発生メカニズム
を検討した。 
(3) 高感度 CCD カメラを新規導入し、多結晶
の電気的特性の空間分布のイメージングシ
ステムを構築した。このシステムを利用し、
シリコンバルク多結晶の微細組織と電気的
特性の関係の解明に活用した。 
(4)本研究で得られた知見に基づき、結晶成
長の初期過程と成長過程の適切な制御によ
り、結晶方位・粒界性格分布が制御された高
品質シリコンバルク多結晶の成長を行った。 
(5)簡便なプロセスにより太陽電池を試作し
特性評価を行い、バルク多結晶組織の制御に
よりデバイスのマクロ特性の改善が可能で
あることの実証を試みた。 
 
４．研究成果 
(1) モデル結晶成長実験によって得られた
結晶に対し、高い角度分解能を有する X線回
折法を用いて粒界構造の評価を行ったとこ
ろ、粒界を挟んでロッキングカーブのピーク
位置が変化する様子が観測された（図 1）。こ
れは、結晶成長過程において、微細な粒界構

造変化が生じ、粒界近傍の結晶方位が変化す
ることを示している。この結晶方位の変化は、
転位もしくは歪みに由来すると考えられる
が、エッチピット観察により、多数の転位、
さらには転位が集合した亜粒界の存在を確
認した。さまざまな構造の種結晶に対して同
様の評価を行った結果、結晶成長に伴う、粒
界構造変化、転位・亜粒界発生の程度と方向
は、粒界構造に強く依存していることがわか
った。 
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図 2 計算に用いた多結晶モデル 

(2) 本研究において観察された、結晶成長過
程における粒界からの亜粒界の発生は、シリ
コンの結晶化時の体積膨張に起因した、成長
方向に垂直な面内の 2次元圧縮応力が、すべ
り面上にせん断応力を生じさせ、そのせん断
応力を駆動力として、粒界から亜粒界が発生
したのではないかと考えた。 
このメカニズムの妥当性を検証するため、

図 2 のように、中心に粒界がある二つの結晶
粒からなる円筒状のモデルを設定し、側面か
ら一定の圧縮応力をかけたときのすべり面
上に働くせん断応力を計算した。これは結晶
成長時にシリコンが坩堝から受ける応力を
想定している。計算は、結晶方位を系統的に
変化させ、方位に対応する弾性定数を設定し
応力解析を行った。 
図 3 は、実験で観測された X 線回折のピー

ク位置のシフト量と、計算により求めた粒界
近傍のせん断応力の相関を示したものであ
る。明確な正の相関が見えることから、成長
過程における粒界からの亜粒界発生には、坩

 
図 1 粒界周囲の X 線回折ピーク位置の分布 
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図 3 X 線のピークシフト量と計算により 
求めたせん断応力の大きさとの相関 



堝から受ける成長方向に垂直な面内での等
方圧縮応力による、すべり面上に働くせん断
応力が強く影響しているといえる。 
(3) さらに粒界形状と転位密度との関係に
ついて調べたところ、粒界の曲率の増加に伴
い転位密度が増加する傾向が見られた。この
現象についても、粒界近傍のすべり面にはた
らくせん断応力の大きさが強く影響してい
ることが確かめられた。 
(4) 高感度 CCD カメラを新規導入し、多結晶
の電気的特性の空間分布のイメージングシ
ステムを構築した。この装置を利用すると、
結晶粒内の電気的に活性な粒界や、亜粒界で
は、発光強度が弱いため、黒いコントラスト
として視覚化でき、粒界や亜粒界の空間分布
を反映した画像を取得できる。また検出波長
を変化させてエレクトロルミネッセンスイ
メージングを行うことにより（図 4）、ランダ
ム粒界と亜粒界の電気的特性が異なること
が明らかとなった。特に、亜粒界は、少数キ
ャリアの再結合中心となるだけでなく、シャ
ント抵抗を低下させ、太陽電池特性を低下さ
せる重大な欠陥であることが確かめられた。 
（5）結晶成長の初期過程と成長過程の適切
な制御により、結晶方位・粒界性格分布が制
御された高品質 Si バルク多結晶の成長を行
った。得られた結晶をウェハー状に加工し、
フォトルミネッセンスイメージングにより
評価したところ、暗線部の少ない高品質な結
晶であることが確認できた。また、リン拡散
による不純物ゲッタリングを行ったところ、
通常の多結晶と比較して少数キャリア拡散
長の増加率が大きく、不純物のゲッタリング
が効果的に行うことができることがわかっ
た。これは、不純物をピニングするような結
晶欠陥が少ないことに起因し、多結晶組織の
制御は、不純物を多く含む低コスト原料を利
用した太陽電池に対しても有用であること
が示唆された。 
(6) 簡便なプロセスにより太陽電池を試作
し特性評価を行ったところ、通常の多結晶の
ベースライン値と比較してエネルギー変換
効率の絶対値で 1%以上の増加が確認できた。

以上により、バルク多結晶組織の制御により
デバイスのマクロ特性の改善が可能である
という本研究のコンセプトの実証例が得ら
れた。 

図 5(a) 新成長法 (b) 従来法により成長した

多結晶の方位分布、粒界分布、および 
エレクトロルミネッセンスイメージング 

図 4 エレクトロルミネッセンスによる 
電気的特性の空間分布評価 

(a) 960nm の短波長カットフィルターを利用 
(b) 800nm/960nm のフィルターを利用した 
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