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シリコン結晶育成時における転位密度の種結晶依存性 
 

中野 智 
 

 

要 旨 

太陽電池用シリコン結晶にとって、変換効率を低下させる転位は大きな問題である。この太

陽電池用シリコンの結晶成長において、種結晶を用いた種結晶成長法は、コストが低く高品

質なため、現在多用されている方法である。シリコン結晶中の酸素が増加すると、転位の運

動速度が減少し、転位の増殖が抑制されることが報告されている。本報告では、種結晶成長

法に用いる種結晶の酸素濃度と転位密度との関係について解析を行った。 
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１. はじめに 

化石燃料の枯渇とその大量消費による環境破

壊が、エネルギー問題や地球環境問題に大きな影

響を与えている現在、再生可能エネルギーの 1 つ

である太陽光発電に大きな注目が集まっている。

この太陽光発電の更なる普及のためには、コスト

の削減と変換効率の向上が重要である。金属結晶

内部にある原子の並びが線上に乱れた領域を転

位というが、この転位が太陽電池の変換効率低下

の大きな要因となっている。このため、転位の低

減は喫緊の課題である[1]。 

シリコン結晶成長には多くの方法が用いられ

ているが、低コストで大量生産が可能な一方向性

凝固法は、太陽電池用多結晶シリコンインゴット

の代表的な結晶育成法である。一方向性凝固法は、

石英坩堝にシリコン原料を充填し、ヒーターを用

いて加熱、原料を融解させる。その後、ヒーター

パワーの制御、あるいは坩堝を降下させることに

よって結晶中温度場を制御して融液を冷却し、坩

堝下部から上部に向かってシリコン融液を凝固

させ、結晶を成長させる方法である。近年は、種

結晶を用いた結晶育成法[2, 3]である種結晶成長法

が盛んに利用されるようになってきている。この

方法は、単結晶シリコンを種結晶として坩堝底部

に設置し、多結晶シリコン原料を種結晶上に充填

した後、一方向性凝固法を用いて結晶成長を行う

方法である（図 1 参照）。この方法を用いること       

   
 

図 1 多結晶シリコン原料、および 
種結晶シリコン設置図 

 
によって、単結晶シリコンと同等の変換効率の結

晶を安価に育成することが可能であり、現在普及

している方法である。この方法を用いて得られた

結晶は、疑似単結晶シリコンと呼ばれている。種

結晶成長法では、酸素濃度が高い CZ 結晶、およ

び酸素濃度が低い FZ 結晶の 2 つの単結晶が、種

結晶として主に用いられている。転位は、不純物

と相互作用を起こすことが知られている[4, 5]。転

位は、原子配列の局所的な乱れであるため、転位

近傍ではひずみ場が発生する。ここに不純物の固

溶原子が配置されるとひずみが緩和され、原子配

列が安定し、転位の運動が抑制される。このよう

な不純物の代表として酸素があげられる。シリコ

ン結晶中の酸素が増加すると、転位の運動速度は
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減少し、転位の増殖が抑制されることが報告され

ている[2]。 

本研究に対する技術支援として、種結晶成長法

に用いる種結晶の酸素濃度と転位密度との関係

について、酸素拡散を考慮した転位密度数値計算

コードの開発と計算データの解析を実施したた

め、その内容について報告する。 

 
２. 数値計算方法 

当該研究では、安価な太陽電池を作成する鋳造

法の一種である一方向性凝固法（垂直ブリッジマ

ン法）を数値解析対象とした。一方向性凝固法に

用いる軸対称炉の基本的な構成を図 2 に示し、炉

のヒーターパワーと坩堝位置の履歴を表す結晶

成長プロファイルを図 3 に示す。育成した結晶高

さは約 80mm、直径は約 105mm である。 

 

 

 
図 2 一方向性凝固炉内構成図 

 

 
 

図 3 結晶成長プロファイル 

酸素濃度計算の境界条件を以下に示す（図 4

参照）。 

 

 
 

図 4 酸素濃度の境界条件 
 

一般的に石英坩堝と結晶の固着を防ぐために、

窒化珪素でできた離型剤を坩堝に塗布している。

このため、石英坩堝―融液界面における酸素平衡

濃度（坩堝壁面からの酸素溶出）の境界条件とし

て、窒化珪素と石英坩堝、シリコン融液との化学

反応を考慮した以下の式を用いた[6]。 

   (1) 

( )- -= ×oa 1.32 exp 7150 / T 6.99 ,   (2) 

ここで oC は酸素濃度を示す。石英坩堝と種結晶界

面における酸素平衡濃度は 0 としている。融液表

面からの酸素の蒸発には、以下の式を用いた[7]。 

∂− ⋅ = ε ⋅
∂
C

D (T) C,
n

   (3) 

ここでDは融液中の酸素の拡散係数、C は融液表

面の酸素濃度、 ε(T)は酸素の蒸発速度[7]である。

蒸発速度 ε(T)には以下の式を用いた。 

 

 (4) 

 

酸素の偏析係数は 1.0 とした[8, 9]。酸素の初期

濃度は融液中では 0、CZ 種結晶中は 1x1018 

(atoms/cm3)、FZ 種結晶中は 1x1015 (atoms/cm3)

と設定した。 

本数値計算では、炉内構造物全ての部材の熱伝

導、熱輻射の計算を行い、融液対流も考慮した 2

次元非定常総合伝熱解析を行った。この数値計算

で得られた温度分布データから熱応力分布を、最

後に Haasen-Alexander-Sumino (HAS) モデル

- ×ε = ×  
 

4
7 4.1559 10

(T) 5.9152 10 exp .
T

= × ×
−

23 o
o

o

a
C 0.5 10 ,

1 a
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[10, 11]を用いて転位密度分布、および残留応力分布

を求めた。坩堝に離型剤を塗布するため、結晶と

坩堝が固着していない状態を坩堝―結晶間の境

界条件として与えて、転位密度解析を行った。計

算式の詳細については前回の技術報告に記載し

ているが、今回は転位密度におよぼす酸素濃度の

影響を以下のように定義した。 

転位のすべり速度vの式を以下に示す。

α
α τ

= −
τ

( )
( ) meff

0
0 b

U
v v ( ) exp( ),

k T
   (5) 

=0v 5000m / s 、 τ =0 1MPa 、 =m 1 、

=U 2.2eV 、 − −= × 5 1
bk 8.617 10 eVK 、[12]である。 

実効応力の式他を以下に示す。 

α α ατ = τ − τ( ) ( ) ( )
eff int ,   (6)   

α α α ατ = τ + τ + τ( ) ( ) ( ) ( )
int i b o ,   (7) 

ατ( )
eff は実効応力、 ( )ατ は分解せん断応力、 ( )ατi は短

領域の障害を越えるのに必要な応力、 ( )ατb は可動

転位によって生じる長領域の弾性応力である[12-

14]。また、 ( )ατo は転位の増殖を抑制する酸素の固着

効果を考慮した Unlocking stress である。

Unlocking stress は以下の式で表される。 

α ατ = ×( ) ( )
o of (T) C ,   (8)                                  (9)  
( )ατo は、式(8) に示すように、転位芯の酸素濃度と

係数 f (T)によって定義する[15, 16]。転位芯とは、転

位の中心における特にひずみが大きい領域を指

すが、この転位芯に不純物が集まるため、酸素原

子は転位に固着する。転位近傍の酸素原子が転位

に固着することによって、転位周辺では酸素原子

の濃度勾配が生じるため、転位に向かった酸素原

子の拡散が起こる（図 5 参照）。転位芯への酸素

の駆動は、拡散による駆動が支配的であるため[5]、

転位芯における酸素濃度は以下の式で表される[5]。 

∂ ∂ ∂
= +

∂ ∂∂

2
o O o

o 2

C C C1
D ( ),

t r rr
 (10) 

ここで、 oD は拡散定数である。拡散定数は、以下 

の値を用いた[15]。 

 

 
図 5 酸素原子拡散モデル図 

− −= × ×4
o

b

2.53
D 0.13 10 exp( ),

k T
  (11) 

図 5 に示すように、転位を円柱と考え、その半径

を rcとする。 >>R rc となるようなR を用いて、

その領域内での拡散を考える。rcとR は以下のよ

うに仮定した[4]。ここで、bはバーガースベクトル

の大きさである。 
=rc 5b,   (12) 

−= = × 5
oR D t 4 10 .   (13) 

転位芯表面の酸素濃度は、結晶表面と同じである

と仮定し、シリコン結晶中の酸素固溶度と仮定す

る。また、 =r Rにおいては、酸素濃度は変化し

ないとする[17]。式(14)、 (15)に境界条件を示す。

式 (14) はシリコン結晶中の酸素の固溶度である

[18, 19]。 

                                      (14) 

                  (15) 

酸素濃度分布から転位芯に流入する酸素原子の

流束を計算し、転位芯における酸素濃度を求めた。 

 
３. 結果・考察 

図 6 (a)、(b) は、CZ 単結晶、FZ 単結晶を種結

晶に用いた場合における 3次元結晶中転位密度分

布図、図 6 (c)、(d) は、CZ 単結晶、FZ 単結晶を

種結晶に用いた場合における種結晶底部の転位

密度分布図である。図より、種結晶部分、特に結

晶底部の転位密度分布が大きく異なることがわ

−= × ×22

b

0.29
f(T) 9.44 10 exp( ),

k T

=
crystalo oC (R,t) C .

 
= × × − 

 
21

o
b

1.038
C (rc,t) 2.899 10 exp ,

k T



シリコン結晶育成時における転位密度の種結晶依存性  中野 智 

- 10 - 

 

図 6 (a) CZ 単結晶、 (b) FZ 単結晶を種結晶に用

いた場合における 3 次元結晶中転位密度分布図、

および(c) CZ 単結晶、(d) FZ 単結晶を種結晶に用

いた場合における種結晶底部の転位密度分布 

 
かる。この結果について、詳細を以下に示す。図

7 は、結晶中転位密度・残留応力の鉛直方向分布

図（平均値）、図 8 は、転位密度最大増加時におけ

る結晶の 3 次元熱応力分布図である。図 7 より、 

CZ 単結晶、FZ 単結晶どちらを種結晶に用いた場

合においても、種結晶底部で転位密度が最大とな

っていることがわかる。また、図 8 より、結晶底 

部の熱応力が、他の領域と比較して大きいことが 

わかる。これは、一方向性凝固法が結晶底部から 

冷却することによって結晶成長を行う方法であ

る 

 

 
図 7 CZ 種結晶、 FZ 種結晶を用いた場合におけ

る結晶中転位密度・残留応力の鉛直方向分

布図（平均値） 

 
 

図 8 転位密度最大増加時における結晶の 
3 次元熱応力分布図 

 
るため、結晶底部における熱流束が大きいことが、

結晶底部での熱応力、および転位密度が増大する

要因だと考えられる。また、図 7 より、CZ 種結

晶を用いた場合、FZ 種結晶を用いた場合と比較

して、結晶底部における転位密度が大きく低減し

ていることがわかる。これは、種結晶中の酸素濃

度の違いが大きく影響を及ぼしていることが考

えられる。図 9 に、CZ 種結晶、 FZ 種結晶を用

いた場合における結晶中酸素濃度の鉛直方向分

布図（平均値）を示す。図より、CZ 種結晶を用い 

た場合、種結晶底部における酸素濃度が高いこと

によって、Unlocking stress が作用し、種結晶底 

 

 

 
図 9 CZ 種結晶、 FZ 種結晶を用いた場合におけ

る結晶中酸素濃度の鉛直方向分布図（平均

値） 
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部における転位密度を低減する要因となること

がわかった。また、図より、鉛直方向結晶中央・

上部における酸素濃度分布は、種結晶の影響をほ

ぼ受けないことがわかった。 

図 10 は、CZ 種結晶を用いた場合における結晶

中転位密度、酸素濃度、Unlocking stress の鉛直

方向分布図（平均値）である。また、図 11 は、最

大転位密度と結晶中酸素濃度との関係を示した

図である[20]。図 10 より、種結晶領域の酸素濃度 

が約 2x1017減少しただけで、Unlocking stress が 

ほぼ 0 近くまで減少していることがわかる。この 

現象は、既往の研究結果である図 11 においても

酸素濃度が約 1x1018から 8x1017に減少しただけ 

 

 

 
図 10 CZ 種結晶を用いた場合における結晶中転

位密度、酸素濃度、Unlocking stress の鉛

直方向分布図（平均値） 
 

 

 
図 11 最大転位密度と結晶中酸素濃度[20] 

で、転位密度が 1 桁以上減少していることからも

理解できる。このように、酸素の固着効果を示す

Unlocking stress は、酸素濃度に大きく依存する

ことがわかった。図 12 は、CZ 種結晶を用いた場

合における結晶中心鉛直方向と結晶端部鉛直方

向の転位密度分布の計算結果と実験結果を比較

した図である。図より、結晶端部の転位密度 

分布は、計算結果と実験結果が同様な傾向を示し

ていることがわかる。これに対して、結晶中心部

における鉛直方向結晶上部・中央部領域では、結

晶端部同様、計算結果と実験結果が同じ傾向を示

すが、種結晶領域では、異なる傾向を示すことが

わかった。この点については、今後も引き続き検

討する必要がある。 

 

 
 

図 12 CZ 種結晶を用いた場合における結晶中心

鉛直方向と結晶端部鉛直方向の転位密度

分布の計算結果と実験結果 
 
４. 結論 

種結晶中酸素濃度が結晶中転位密度に及ぼす

影響について明らかにすることを目的とし、酸素

拡散と酸素による転位の固着を考慮した転位密

度数値計算コードの開発と計算データの解析を

実施した。その結果、酸素濃度が高い CZ 種結晶

を用いた場合の方が、酸素濃度が低い FZ 種結晶

を用いた場合より、転位密度が減少することがわ

かった。これは、酸素濃度が増加すると、

Unlocking stress が急激に増加し、転位の増殖を

抑制するためだということが判明した。さらに、

CZ 種結晶を用いた場合における結晶中心鉛直方
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向と結晶端部鉛直方向の転位密度分布の計算結

果と実験結果を比較した。その結果、結晶端部の

転位密度分布は、計算結果と実験結果が同様な傾

向を示すが、結晶中心部では、鉛直方向結晶上部・

中央部領域のみ計算結果と実験結果が同様な傾

向を示すことが明らかになった。 
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