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研究成果の概要（和文）：  シリコン（Si）結晶をSiではない異種基板上、例えば安価なガラス基板上に形成すること
を目的として研究を行った。
　具体的には、アルミニウム誘起層交換成長法を利用し、石英ガラス基板上へのSi結晶の形成実験を行った。結晶化の
条件を透過電子顕微鏡（TEM）、電子後方散乱（EBSD）およびラマン分光により調べた。その結果、（111）方向に面内
垂直配向した最大384μmのグレインを形成することができた。この値は、これまでにAIC関連で報告されている中で最
大のグレインサイズである。こ更に、形成できたSi多結晶膜をテンプレートとした固相エピタキシャル成長およびSiナ
ノワイヤの成長も実証できた。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to form crystalline Si layer on foreign substrates. 
To realize this, Si crystal growth on quartz substrates was carried out by using aluminum induced 
crystallization (AIC). The characterizations were done by transmission electron microscope (TEM), 
electron backscattering diffraction (EBSD), and Raman spectroscopy. The orientation fraction and grain 
size were controlled by modulating the annealing temperature and sample thickness. We successfully formed 
(111)-orientated grains up to 0.384 mm in size at a rate of 99% in a 50 nm-thick sample annealed at 
673-1003 K. Furthermore, the real applications of AIC poly-Si as a growing template were demonstrated 
through silicon thin-film and nanowire formations.

研究分野：半導体物性工学

キーワード： 結晶成長　シリコン　多結晶　太陽電池

  ３版
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１．研究開始当初の背景 

太陽電池は２１世紀のクリーンエネルギ
ーの代表であり、多結晶シリコン（Si）が原
料の安全性、資源の豊富性、製造コストおよ
び変換効率の観点で太陽電池材料の主流と
なっている。多結晶 Si の代わりに結晶 Si を
利用すれば変換効率を上げることができる
が、生産コストの上昇は避けられない。また
多結晶/単結晶型ともに、バルク状の結晶から
ウェハーを切り出す際の削りしろが原料 Si

の半分程度を占め、削りしろの問題解決も Si

太陽電池では重要である。そこで、Si 使用量
の削減と変換効率の向上を両立できる新規
Si 系太陽電池材料の開発が求められている。
もし、Si ナノ構造体を利用できれば、Si 材料
の大幅削減ができる。これまでに、Si ナノ構
造を利用した太陽電池の研究例が多数報告
されているが、変換効率は 3－5％程度のもの
が多く、最大でも 10％程度である。 

研究代表者は、2002 年から Si ナノワイヤ
の研究を開始し、Si ナノワイヤの成長制御、
不純物ドーピングによる pn 制御、ナノワイ
ヤ中の不純物の状態評価技術を確立した。以
上の技術を応用し、2009 年から国内におい
て逸早くナノワイヤを利用した太陽電池研
究を開始した。現時点で、動径方向内部に pn

接合を形成したSiナノワイヤ太陽電池及びp

型有機導電性ポリマーとのハイブリッド太
陽電池において 7.0%、9.3％の変換効率を達
成できている。何れの値も、Si ナノ構造を利
用した太陽電池では高い値となっている。し
かし、Si 基板を使用している限りでは、Si

使用量の大幅削減はできない。そこで、ガラ
ス基板上に Si 太陽電池セルを形成するため
の Si 薄膜形成技術が重要であった。 

 

２．研究の目的 

研究開始当初の背景でも述べたように、現
在の太陽電池の主流は多結晶 Si を用いたも
のであるが、材料の種類・構造等の革新なく
してはこれ以上の性能向上は見込めない。本
研究では、自動径方向内部に pn 接合を形成
した Si ナノワイヤからなる新しい太陽電池
材料を開発し、最終的には Si ナノ構造からな
る太陽電池をガラス基板上に形成するため
の技術を確立する。ガラス基板上への形成に
よりSi材料の使用量を現行の1/100程度まで
削減でき、構造制御による変換効率の向上を
も両立したこれまでに無い新しい次世代シ
リコン太陽電池材料開発における基礎・基盤
技術を確立することが目的である。Al 誘起層
交換（AIC: Al Induced Crystallization）成
長を利用してガラス基板上に p+-Si 結晶膜を
形成し、ドライエッチング技術によりガラス
基板上に形成された Si 薄膜をナノワイヤ化
或いは Si 薄膜上にナノワイヤを成長するこ
とが本研究の特徴である。 

 

３．研究の方法 

本研究では、動径方向内部に pn 接合を有

し、成長軸方向にテーパー構造を持つ Si ナノ
ワイヤをガラス基板上に形成することで、Si

使用量の削減と変換効率の向上を両立した
新しい太陽電池材料の開発を行う。初年度は、
１）Al 誘起層交換成長法を利用して、ガラス
基板上に p+-Si 結晶薄膜を形成し、２）この
p+-Si 結晶薄膜をバッファ層として、化学気
相堆積（CVD: Chemical Vapor Deposition）
法により p 型 Si 結晶膜を形成するための成
長条件と、３）ナノインプリント法を利用し
たナノワイヤの形成条件を確立する。次年度
以降は、ナノワイヤ表面への位置制御ドーピ
ング技術を利用することでn型シェル層を形
成し、ガラス基板上への新規太陽電池材料を
形成する。最終的には、ナノワイヤ太陽電池
表面に電極を形成することで太陽電池特性
を評価する。各プロセスでの変換効率向上の
妨げになっている因子を徹底的に洗い出し、
それを改善することで変換効率の向上につ
なげる。 

 
４．研究成果 
①Al 誘起層交換（AIC）法による石英ガラ
ス基板上への Si 結晶薄膜の形成 
 AIC の条件最適化を行なうために、以下の
実験を行なった。試料としては、石英ガラス
基板上に Al をスパッタリングにより堆積し、
その後 Si を堆積することで作製した。膜厚は
ともに 50-100 nm の範囲で変化させた。次に、
400-600℃の範囲で層交換のためのアニール
を行い、膜厚、アニール温度、アニール時間
に対する結晶化の条件を透過電子顕微鏡
（ TEM: Transmission Electron 

Microscope）観察、電子後方散乱（EBSD: 

Electron Back Scattering Diffraction ）測定
およびラマン分光測定により調べた。AIC に
よる石英ガラス基板上への Si 結晶薄膜の
形成過程に関しては図 1 に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 まず、Al/Si 膜厚に関して調べた結果を図 2

に示す。電子線後方散乱（EBSD）測定を詳
細に行った結果（図 2（a））、Al50 nm/Si50 nm

を 425℃で 100時間、AICを行った場合には、
面内垂直方向は 97％の割合で(111)に配向
した Si 多結晶薄膜が形成されていることを
明らかにできた。一方、Al/Si 膜厚が増大し
た Al200 nm/Si200 nm の場合には、Si 多結
晶薄膜は(100)方向に優先配向することが分
かった。また、粒径サイズに関しては、Al/Si

の膜厚が減少するに伴って増大することが
分かった。以上の結果から、大粒径の Si 多結
晶薄膜を得るためには、Al/Si の膜厚を減少

図 1. Al 誘起層交換（AIC）法による石英ガラス基

板上への Si 結晶薄膜の形成過程 



させる必要があるといえる(図 2（b）)。 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

次に AIC を行なう層交換温度であるアニ
ール温度依存性について調べた結果を図 3に
示す。アニール温度が減少にするにつれて、
より(111)に配向した Si 多結晶薄膜が形成さ
れることが分かった。それに伴って、粒径サ
イズも大きくなることが分かった。以上の結
果から、大粒径の Si 多結晶薄膜を得るために
は、AIC を行なう相交換温度をできる限り低
温にする必要があるといえる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 以上の AIC 薄膜の結晶性を評価するため
に行なったラマン測定の結果を図 4 に示す。
図 4 に示すように、Al を利用した AIC 成長
では、約 519cm-1の位置に Si 光学フォノンピ
ークを観測できた。バルクの Si 結晶の光学フ
ォノンピークは約 520 cm-1 の位置に観測さ
れることから、低波数シフトの原因として、
石英ガラス基板による引張応力および多結
晶化に起因する閉じ込め効果が考えられる。
一方、AIC 成長を利用せずに石英ガラス上に
直接 Si 薄膜を形成し、AIC と同じ温度、時
間でアニール行なったものは約 470 cm-1 に
アモルファス Si に由来するピークが観測さ
れており、石英ガラス基板上に Si 結晶を形成
できていないことが分かる。 

 

 

 

 

 

 

AIC で石英基板上に形成された Si 多結晶
薄膜の TEM 観察結果を図 5 に示す。図 5（b）
に示すようにはっきりとした格子縞が観測
されていることから結晶性は良好であると
いえ、図 4 のラマン測定の結果と一致してい
る。 
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図 2. AIC により作製された多結晶 Si 薄膜の(a) 

EBSDマッピングのAl/Si膜厚依存性の結果と（b）

解析結果. 

500

400

300

200

100

0

G
ra

in
 s

iz
e

 (
n

m
)

460440420400
Annealing temperature (°C)

100

80

60

40

20

0

1
1
1
 O

rie
n
tatio

n
 (%

)

99 %

384 m

(b) 

図 3. AIC により作製された多結晶 Si 薄膜の(a) 

EBSD マッピングのアニール温度依存性の結果と

（b）解析結果. 
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図 4.（a）AIC により作製された多結晶 Si 薄膜と

AIC 無しの場合のラマン測定結果、(b) AIC により

作製された多結晶Si薄膜とバルクSiの比較のラマ

ン測定結果. 

図 5. 多結晶 Si 薄膜の（a）低分解能、（b）高分解

能 TEM 像. （c）電子線回折パターン. 



②AIC 法による形成された Si 多結晶薄膜
上への Si 厚膜および Si ナノ構造の形成 

 AIC で形成できる Si 結晶薄膜の膜厚は、
粒径サイズおよび面内垂直配向を考慮する
と、50-100 nm 程度が限界といえる。ガラス
基板上への Si 太陽電池の形成を考えると、更
なる厚膜形成が必要といえる。そこで、AIC

後に固相エピタキシャル（SPE: Solid Phase 

Epitaxy）成長を行なった。実験方法として
は、AIC 後に 1μm のアモルファス Si 膜を
スパッタ法で堆積し、500－1000℃でアニー
ルを行い、結晶化過程をラマン分光測定によ
り調べた。700℃以上のアニールで、Si 光学
フォノンピークが観測され、アニール温度の
上昇に伴って Si 光学フォノンピークが先鋭
化かし、結晶性の改善が顕著に観測された。
以上の結果から、AIC薄膜上に SPEにより、
Si 多結晶薄膜の形成に成功したといえる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

次に、ドライエッチング法を利用してナノ
構造の形成を行なった結果を示す。図 7 に走
査電子顕微鏡（SEM: Scanning Electron 

Microscope）により観察を行なった結果を示
す。ワイヤ上の構造が形成できていることが
分かる。ただし、今回の実験でナノワイヤを
形成した領域は 10 mm 角の領域で、内部に
所々ナノワイヤが欠損する領域が観察され
た。更なる大面積での形成には、AIC で形成
された Si 多結晶薄膜の表面ラフネスを低減
させる必要があるといえる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

更に、AIC で石英基板上に形成された Si

多結晶薄膜上への Si ナノワイヤの成長を化
学 気 相 堆 積 （ CVD: Chemical Vapor 

Deposition）法で行なった結果を図 8に示す。
図8のSEMによる観察結果から、直径 50 nm

以下の Si ナノワイヤが AIC 層をテンプレー
トとして高密度に成長できていることが分
かる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 以上の結果から、AIC により形成された多
結晶 Si 薄膜の有用性を示すことができたと
いえる。 
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