
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１１３０１

若手研究(A)

2016～2013

mono-like Si結晶におけるシード境界からの転位発生メカニズムの解明

Elucidation of dislocation generation mechanism from seed boundaries in 
mono-like Si crystals

００４６３７９５研究者番号：

沓掛　健太朗（Kutsukake, Kentaro）

東北大学・金属材料研究所・助教

研究期間：

２５７０６０１８

平成 年 月 日現在２９   ６ １２

円    17,100,000

研究成果の概要（和文）：モノライク法は、複数の単結晶Siを種結晶に用いて、ルツボ内で低コストに擬似単結
晶Siを製造する、太陽電池用Si結晶の新しい育成法である。本研究では、モノライクSiの転位密度低減に向け
て、結晶成長中に種結晶境界（粒界）から転位が発生する機構の解明を目指した。(1)様々な種結晶境界でのモ
ノライクSiの成長と評価、(2)PLイメージングによる転位・粒界特性の定量評価、(3)有限要素法による応力解析
を行ない、粒界構造と転位に働く応力および転位発生との関係を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Mono-like method is a next-generation manufacture process for solar cells to
 grow quasi-single crystalline silicon in a crucible with low production cost. The purpose of this 
study is to reveal generation mechanism of dislocations from seed joints (grain boundaries) during 
crystal growth of mono-like silicon. We performed (1) growth and characterization of mono-like 
silicon crystals with various grain boundary structure, (2) quantitative characterization of 
dislocations and grain boundaries using PL imaging, and (3) stress analysis using finite element 
method. We found correlations between grain boundary structure and stress applied on dislocations 
and between the structure and dislocation generation.

研究分野： 結晶工学
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１．研究開始当初の背景 
モノライク Si（mono-like Si。 mono-cast, 

seeded cast, quasi-mono とも呼ばれる）は、
ルツボ底に敷いた単結晶 Si の種結晶から一
方向成長することで巨大な単結晶インゴッ
トを得る、太陽電池用の新しい結晶成長法で
ある。従来の多結晶 Si と同一の製造装置、
製造プロセスが利用できるうえ、多結晶 Si
太陽電池と比較して絶対値で約 1%の変換効
率向上が得られる。これらのことから 2012
年版の太陽光発電技術ロードマップ(ITRPV 
(http://www.itrpv. net/)）では、2020 年に
は結晶Si太陽電池材料の約50%がモノライク
Si になると予測されていた。結晶 Si 太陽電
池全体のシェア予測（約 90%）を考慮すると、
2020 年では、モノライク Si があらゆる太陽
電池材料の中で最も使用される材料である。
（＊ただし、2016 年現在ではモノライク Si
への期待は薄れ、ロードマップでのモノライ
ク Si の予測シェアは 5％以下（2026 年）に
とどまっている。） 
このような背景から、世界各国でモノライ

ク Si の激しい開発競争が行なわれている。
その結果、モノライク Si の課題が(1)転位密
度、(2)多結晶化、(3)底面からの不純物拡散、
(4)種結晶の再利用、であることがはっきり
し、これらの課題解決競争に争点が移ってい
る。これらのうち、本研究では「転位密度」
に課題を絞った。(3)、(4)は純度や種結晶品
質の問題のため生産技術的な要素が大きく、
(2)は申請者は別のプロジェクトで研究を進
めている。｢転位密度｣の課題は、転位発生と
いう学術的な要素が大きく、本科研費をもっ
て研究を進めた。 
モノライク Si の転位は、ほとんどが種結

晶境界（シード境界）に形成される粒界から
発生する。モノライク Si は一般に約 1m 角の
巨大なルツボ内で育成されるが、このような
大きな単結晶の種結晶を CZ 成長では作製で
きないため、太陽電池用ウエハサイズ
(15.6cm角)の単結晶Si板をCZ結晶から切り
出し、ルツボ底に複数敷いて種結晶として用
いている。これらの種結晶の境界は、結晶方
位が異なる粒界として結晶中にも形成され、
結晶成長中に転位の発生源となる。この粒界
からの転位発生は、多結晶 Si でも主要な転
位密度増加の原因であり、共通の課題である。
しかし、転位発生機構は次の部分が明らかで
なかった。 
多結晶 Si 中（シード境界も含む）の転位

発生は、次のプロセスで生じると考えられて
いる。結晶成長中の温度差・凝固膨張・熱膨
張係数差で歪みが発生 → 粒界(シード境
界)周辺に応力集中 → 応力が臨界を越える
と粒界から転位発生 → 転位増殖。このプロ
セスで、結晶方位と粒界面方位が応力集中に
影響を与えて転位発生を左右することを、申
請者も含むグループは明らかにしている(I. 
Takahashi et al., JCG 312 (2010) 897.)。
しかし、どの程度の応力がどのような機構で

集中するのか、また粒界微細構造は転位発生
にどのような影響を与えるのかは不明であ
り、モノライク Si を含めた Si インゴットの
転位制御のためには、転位発生機構をより本
質的に理解する必要があった。 
 
２．研究の目的 

以上の研究開始当初の背景のもと、本
研究では、モノライクSiについて、粒界
（シード境界）から転位が発生するメカ
ニズムを解明することを目的とした。特
に、粒界の巨視的な構造と転位に働く応
力の関係、粒界の微細構造と転位発生の
関係に絞って、メカニズムの解明を進め
た。 
 
３．研究の方法 
本研究では、結晶方位変化に対応した構造

変化の違いを踏まえて、粒界をランダム粒界
と小角粒界・対応粒界に分け、それぞれに対
して転位発生機構を研究した。 
ランダム粒界は、結晶粒の方位関係が粒界

に特定の再構成構造を持たないような関係
にある粒界である。したがって、結晶方位変
化に対して、微視的な粒界構造の影響の変化
は小さく、巨視的な応力集中の影響の方が大
きく変化すると考えられる。つまり、実際の
インゴット中で頻繁に観察されるランダム
粒界ごとの転位発生の有無は、巨視的な結晶
方位の違いによる応力集中の有無が強く影
響していると予想される。そこで本研究では、
有限要素法を用いて、モノライク Si をモデ
ル化した結晶内の応力分布を求め、粒界近傍
で転位に働く応力を計算した。さらに、結晶
方位を様々に（0～90°）変化させた計算に
よって結晶方位の影響を調べるとともに、単
結晶と比較した応力の増分（結晶粒界が存在
することによる応力の増加）を見積もった。
計算には、市販の有限要素解析ソフト ANSYS
（東北大学金属材料研究所計算材料学研究
センター共同利用）を使用し、以下の条件を
用いた。モデル結晶のサイズ：10 × 10 × 6 
cm3、要素構造：四面体、要素数：30 万、弾
性定数：Si の融点近傍の値、境界条件：側面
からの 2 軸圧縮ひずみ 0.1％、抽出応力（転
位に働く応力）：結晶高さ中央断面での Si の
12 すべり系に働くせん断応力の最大値。 
小角粒界は結晶粒の方位差が 10°以下の

粒界、対応粒界は特定の結晶方位関係を持ち、
安定構造をとる粒界である。いずれも微小な
結晶方位の変化によって、粒界の微細構造が
変化する。そのような微小な結晶方位変化で
は、弾性定数はほとんど変わらないため、結
晶内の応力分布も変化しないと考えられる。
したがって、これらの粒界において転位発生
の有無を支配するのは、粒界の微細構造の影
響であると予想される。そこで本研究では、
微小な結晶方位の違いを有する粒界を含む
結晶を育成し、その粒界構造と転位発生を調
べることで、両者の関係を明らかにした。成



長した結晶は、成長方向が（100）、サイズが
10 × 10 × 6 cm3のモノライク Si で、24 の
Σ5粒界を含む。成長した結晶をスライスし、
それぞれの粒界に対して、XRD 法を用いて結
晶方位差を高精度で調べ、PL イメージ法によ
って転位発生の有無を特定した。 
なお、本研究は平成 25-28 年度の 4年計画

であったが、最終年度前年度応募した科研費
が採択されたため、本研究は平成 27 年度で
終了した。以下では平成 27 年度までの成果
を報告する。 
 
４．研究成果 
研究の方法で述べた結晶モデル、計算条件、

応力の抽出方法を用いて、結晶成長中に転位
に働く応力を様々な結晶方位・結晶粒サイズ
のモノライク Si について調べた。まず、粒
界近傍に応力が集中する機構を、歪み方向・
粒界配置・結晶方位の影響に分け、生じる応
力の成分を解析することで検討した。その結
果、粒界近傍の応力集中は、1)弾性定数の非
対角成分によって生じるせん断応力の方向
が粒界を挟んで急峻に変わる、2)坩堝によっ
て結晶外形が束縛される、ことで発生するこ
とを見出した。次に、結晶方位が異なるモノ
ライク Si において、転位に働く応力をそれ
ぞれ計算し、0°（方位差なし、すなわち単
結晶）を基準としたときの、応力の大きさを
求めた。さらに粒界を含まない単結晶の結晶
方位を変えたときの影響として、シュミット
因子の角度依存性を求めた。図 1はそれらを
まとめたものである。面内最大・最小値は結
晶の高さ中央断面内の最大・最小の応力値を
示す。断面において最大値を示す場所はほと
んどが粒界近傍に位置し、逆に最小値は粒界
から離れた場所で観察された。すなわち、面
内最大値は粒界における応力集中を表わし、
この応力が粒界からの転位発生に影響する
と考えられる。一方、面内最小値はシュミッ
ト因子とほぼ同じ結晶方位依存性を示すこ
とから、単結晶の結晶方位が変わった事によ
る弾性定数の変化の影響であると考えられ
る。図から分かるように、基準の結晶方位の
単結晶に対して、粒界が存在するモノライク
Si（多結晶 Si）では応力が最大 1.43 倍にな
りえることが示された。さらに上での議論か
ら、1.43 倍のうち、単結晶の結晶方位が変わ
った事による影響は 1.25 倍、粒界での応力
集中による影響は 1.14 倍であるといえる。
すなわち、同じ条件で育成した結晶であって
も、粒界が存在することによって応力が 1.14
倍になり得ることが示唆された。このような
具体的な値を示した報告はこれまでにはな
く、これらの知見はモノライク Si の応力制
御に対して明確な指針を与え、転位密度低減
に向けて大きく寄与できると考える。 
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図 1 転位に働く応力およびシュミット因
子の結晶方位（結晶回転角度）依存性。 
 
 対応粒界からの転位発生機構を調べるた
め、Σ5粒界を含むモノライク Si を成長方向
に垂直な断面でウェーハにスライスし、X 線
回折法を用いて種結晶位置でのΣ5方位関係
からのずれ角を（0.001°）の精度で測定し
た。また、ある程度結晶が成長した位置の断
面においてΣ5粒界からの転位発生の有無を
PL イメージ法によって調べた。得られた両者
の関係を図2にまとめる。横軸は傾角方向（す
なわち粒界に平行な軸周りでの結晶方位回
転）のずれ角、縦軸はねじれ方向（すなわち
粒界に垂直な軸周りでの結晶方位回転）のず
れ角を表わす。図中の点一つが一つの粒界に
対応し、赤丸は転位が発生しなかった粒界、
黒三角は転位が発生した粒界を表わす。粒界
の分布から転位が発生していない粒界は横
軸、縦軸に沿って多く分布していることがわ
かる。範囲に区切って転位発生の有無をカウ
ントすると、ずれ角のいずれか一方が 0.02°
以下の範囲の粒界では、転位発生ありは 1、
なしは 10 と、ほぼ転位発生がなかった。一
方、両成分のずれ角がともに 0.02°よりも大
きい粒界では、転位発生ありは 10、なしは 5
と、発生数の多少は逆転した。すなわち、転
位発生を抑制するためにはどちらかのずれ
角は大きくても良いが、少なくとも一つのず
れ角は非常に小さくする必要があることが
示唆された。その理由は、成分の異なるずれ
角によって粒界に導入される種類の異なる
転位同士が相互作用し、ピン留めされるなど
の効果によって、より転位が発生しやすくな
るためであると考察される。 
 以上のように、本研究では有限要素応力計
算によって粒界構造と転位に働く応力の関
係を、X線回折および PL イメージングによ
る粒界評価によって粒界構造と転位発生の
関係を明らかにした。得られた知見は太陽
電池用のモノライク Si および多結晶 Si の
転位密度低減に対して具体的な示唆を与え、
これらの材料を用いた太陽電池変換効率向
上に対して貢献が期待される。 
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図 2 Σ5 粒界のずれ角と転位発生の有無の
関係 
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