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研究成果の概要（和文）：本研究は、太陽電池用Si多結晶インゴットの高品質化・高均質化成長技術の開発に対
して有用な知見を得るために、Si多結晶の固液界面現象を基礎的に解明することを目的として実施された。約
1400℃という高温でSi多結晶の固液界面を直接観察するための「その場」観察装置を開発した。本装置を用い
て、結晶粒界が結晶成長や組織形成に及ぼす影響を明らかにした。この基礎研究で得られた知見をSi多結晶イン
ゴットの成長技術に反映させて、従来のSi多結晶に比較して約3倍の少数キャリアライフタイムを示す高品質Si
多結晶インゴットが実現された。

研究成果の概要（英文）：The fundamental melt growth mechanisms of multicrystalline Si (mc-Si) were 
investigated to obtain valuable information for the development of crystal growth technology of 
mc-Si ingots for solar cells. We newly developed an in situ observation system for the direct 
observation of crystal/melt interface at high temperature as 1400℃. The effect of grain boundaries 
on the crystal growth behaviors was clarified. On the basis fo the fundamental understanding of 
crystal growth mechanisms, we developed a crystal growth technology for mc-Si ingot. We obtained 
high quality mc-Si ingot in comparison with the conventional one.

研究分野： 結晶成長物理学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
世界の太陽電池生産量の約 6割を占める Si

多結晶太陽電池の更なる高効率化のために
は、基板材料である Si 多結晶の高品質化が
急務の課題となっている。一般に、Si 多結晶
インゴットはキャスト法と呼ばれる一方向
凝固法で製造されており、現在、世界各国で、
欠陥の少ない高品質 Si 多結晶インゴットを
得るための技術開発競争が行われている。し
かしながら、Si 多結晶中の、粒サイズ、粒方
位、粒界性格などのマクロ組織や、転位、亜
粒界、双晶界面、不純物分布などのミクロ組
織が、Si 融液から Si 多結晶が結晶成長して
いく動的過程で、どのようなメカニズムで形
成されていくのかは、ほとんど理解されてい
ない為、現状では、インゴットの製造技術開
発は経験則に頼っている部分が大きい。この
現状を打破するために、近年、国際的に Si
多結晶の融液成長メカニズムを解明しよう
という機運が高まっている。 
 

２．研究の目的 
本研究では、太陽電池用 Si 多結晶インゴ

ットの成長技術開発の礎となる学理を構築
することを目的としている。本目的のために、
Si 融液から Si 多結晶が成長する様子を直接
観察することが可能な「その場」観察装置を
開発し、本実験手法を用いて、Si 多結晶の融
液成長過程に生じる様々な現象を明らかに
する。 
 

３．研究の方法 
 Si 多結晶の融液成長過程を直接観察する
ために、図 1 に示すような装置を新規に開発
する。本装置では、Si 融液の入った石英ルツ
ボの下から水冷管を導入することにより、局
所的に融液を冷却することが可能となり、核
形成の位置を制御できる。デジタルマイクロ
スコープを用いることにより、500 倍まで拡
大して観察できる。ハイスピードカメラを用
いることにより、結晶成長の動的過程を詳細
に明らかにすることができる。 

４．研究成果 
（1）新規「その場」観察装置の開発 
図 2 は、本研究で導入した新規の「その場」

観察装置である。当初は図 1 に示すように結
晶成長炉の上部からのみ炉内を観察するこ
とを想定していたが、炉の側面からも炉内を
観察することにより、より広範な結晶成長の
様子を観察できると考え、図 2 に示すように
2 つのデジタルマイクロスコープを用いて 2
方向から観察できるようにした。 

 
（2）Si 融液とルツボの濡れ性の観察 
太陽電池用 Si 多結晶インゴットは、窒化

ケイ素でコーティングされた石英ルツボ内
で一方向凝固させることによって作製され
ている。したがって、ルツボと Si 融液の濡
れ性は、凝固後の Si 多結晶の結晶組織に大
きく影響を及ぼす。本研究では、新規に導入
したその場観察装置を用いて、Si 融液とルツ
ボの濡れ性を直接観察した。 
図 3 は、窒化ケイ素をルツボにコーティン

グする際の焼成温度が異なる 2種類のルツボ
上における Si 液滴の様子を観察した結果で
ある。図 3 左では、Si 液滴は球状であり、ル
ツボとの濡れ性が悪いことがわかる。一方、
図 3 右では、Si 液滴はルツボと完全に濡れて
いる。 

実際の太陽電池用 Si 多結晶インゴットの
成長においては、ルツボからの不純物の混入
や応力発生が問題となっている。図 3 左のよ
うに、Si 融液とルツボが濡れない条件を明ら
かにできれば、これらの問題を解決すること

 
図 1 新規に開発する「その場」観察装置 

 
図 2 新規に導入したその場観察装置 

 
図 3 2 種類のルツボ上での Si 液滴の様子 



ができる。現在、Si 融液とルツボの濡れ性に
関する研究は継続中であるが、窒化ケイ素の
焼成温度だけではなく、炉内の雰囲気にも大
きく影響されることが分かってきている。 
 
（3）結晶粒界が固液界面形状および不純物
濃縮に及ぼす影響の解明 
 太陽電池用 Si 多結晶インゴットにおいて
は、結晶粒界において不純物濃度が高いこと
が知られているが、その原因については理解
されていない。本研究では、Si 多結晶が一方
向凝固する過程を直接観察することにより、
不純物が結晶粒界に濃縮するメカニズムを
明らかにすることを目的とした。 
 図 4は Geを不純物として含んだ Si融液か
ら Si 多結晶が一方向凝固する過程を観察し
た結果である。t（時間）＝0ｓの図中に赤丸
で囲んだ部分は結晶粒界が存在している領
域である。この粒界部には小さな溝が形成さ
れていることがわかる。結晶成長が進行する
につれ、この溝が深くなっていく様子が観察
された。 

 一方向凝固が完全に終了した後に、SEM－
EBSP 法を用いて粒界性格を調べたところ、図
4 で固液界面に溝を形成した粒界はランダム
粒界であることが分かった。また、図 4 で観
察したランダム粒界の溝の周囲を組成分析
した（図 5）。図 5 から、粒界部分の Ge 濃度
が高くなっていることがわかる。一方、Σ3
粒界は固液界面に溝を形成することはなく、
不純物が粒界に濃縮することもなかった。こ
れらの結果から、結晶粒界に不純物が濃縮す
る理由は、一方向凝固過程に固液界面に溝を
形成するため、溝内の融液に不純物が濃縮さ
れるためであることが明らかとなった。なお、
Σ27 粒界においても、ランダム粒界（図 4）
の結果と同様、固液界面に溝が形成され、不
純物濃度が高くなっていた。また、溝を形成
する粒界においても、結晶成長速度を制御す
ることによって、溝の深さを制御できること
が明らかになった。粒界における不純物濃縮
を防ぐためには、溝の深さが浅い状態で結晶
成長させることが重要である。 
 

（4）結晶粒界が双晶界面形成に及ぼす影響
の解明 
 太陽電池用 Si 多結晶インゴットにおいて
は、結晶粒界近傍に高密度な双晶界面が存在
することにより、太陽電池特性が低下してい
ることが知られている。しかしながら、双晶
界面が形成されるメカニズムは理解されて
いない。本研究では、粒界から双晶界面が形
成される様子を直接観察することに成功し
た。 
 図 6 は、Si 多結晶の一方向凝固過程におい
て、固液界面の粒界部に形成された溝の形状
変化を詳細に観察した結果である。赤丸で囲
んだ粒界の溝の深さが結晶成長の進行とと
もに深くなっていき、その後、溝内の融液が
急速に結晶化する様子が観察された。この急
速成長が起こった後に、溝を形成していた
｛111｝面から新たな界面が伸びていく様子
が観察される。図 7 は、結晶化後に方位解析
を行った結果である。急速な結晶成長により
形成された、新たな界面は｛111｝面を双晶
面に持つ双晶界面であることが分かった。結
晶化過程の詳細な解析により、結晶成長速度
を実測し、｛111｝面上でのステップフロー成
長モデルを用いて急速な結晶成長が起こっ
た際の融液の過冷却度を見積もった結果、溝
内の融液の過冷却度が局所的に大きくなる
ことが明らかとなった。一方向成長過程にお
いては、結晶の成長方向に対する温度勾配は
正であるため、粒界部に形成される溝が深く
なると、溝内の融液の過冷却度が大きくなり、
局所的に急速な結晶成長が起こる。これによ
り、粒界部に双晶界面が形成されることが明
らかとなった。 
 
 
 

 
図 4 Si 多結晶の一方向凝固過程の観察

結果 

 

図 5 ランダム粒界周辺の不純物濃度 



ができる。現在、Si 融液とルツボの濡れ性
に関する研究は継続中であるが、窒化ケイ素
の焼成温度だけではなく、炉内の雰囲気にも
大きく影響されることが分かってきている。 

 
（5）太陽電池用 Si 多結晶インゴットの成長
技術開発 
 上記した（1）～（4）で得られた結晶成長
メカニズムの基礎研究で得られた知見に基
づいて、太陽電池用 Si 多結晶インゴットの
成長技術開発を行った。特に、Si 融液とルツ
ボの濡れ性の制御および固液界面形状の制
御を行い、Si 多結晶インゴットを作製した。

図 8 は本研究により作製した Si 多結晶イン
ゴットである。Si 多結晶インゴットはルツボ
内で作製される為、成長後のインゴット上部
は不純物で覆われている。一方、本研究で作
製した Si 多結晶インゴットでは、ルツボと
Si 融液の濡れ性を制御することにより、不純
物の混入が抑制されたため、インゴット表面
が不純物に覆われることなく輝いている。こ
の Si 多結晶インゴットから太陽電池用基板
を切り出し、国内太陽電池メーカに結晶評価
を依頼したところ、従来の Si 多結晶に比べ
て少数キャリアのライフタイムが 3倍以上高
いことが分かった。つまり、この技術が完成
されれば、従来の Si 多結晶太陽電池の特性
を遥かに上回る太陽電池が実現される目途
が立った。 
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