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Vorrichtung und Verfahren zum Kristallisieren von Nichteisen-

metallen

Die Erfindung betrifft eine Vorrichtung zum Schmelzen und/oder Kristalli-
sieren von Nichteisenmetallen, insbesondere von Silizium. Ferner betrifft
die Erfindung ein Verfahren zum Schmelzen und/oder Kristallisieren von
Nichteisenmetallen, insbesondere von Silizium. Des weiteren betrifft die
Erfindung die Verwendung des nach dem erfindungsgemiBen Verfahren
kristallisierten Nichteisenmetalls, insbesondere des Siliziums, in der

Photovoltaik.

Es ist seit Langem bekannt, Silizium in Quarzkokillen einzuschmelzen und
kristallisieren zu lassen, um multikristalline Siliziumbldcke fiir die Weiter-
verarbeitung in der Photovoltaik herzustellen. Wihrend des Kristallisierens
und Abkiihlens des Siliziums erfolgt die Wéarmeabfuhr durch Abstrahlung
von Wirme an den Aulenwénden der Kokille und der Oberfliache des Sili-
ziums. Nachteilig bei diesem Verfahren ist, dass das Silizium héufig un-
gleichmidBig abkiihlt, sodass starke thermische Spannungen entstehen, die
eine Versetzungsbildung und Versetzungsmultiplikation begiinstigen und
Risse im erstarrten, blockférmigen Silizium verursachen. Auerdem be-
giinstigt die ungleichméaBige Abkiihlung eine Riickdiffusion von Fremd-
stoffen, insbesondere Metallen, aus Randbereichen in das Innere des block-
formigen Siliziums. Sowohl die Versetzungen als auch die riickdiffundier-
ten Fremdstoffe wirken als Rekombinationszentren und reduzieren den

photovoltaischen Wirkungsgrad von Solarzellen.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, eine Vorrichtung und ein Ver-
fahren zum Schmelzen und/oder Kristallisieren von Nichteisenmetallen,

insbesondere von Silizium, derart weiterzubilden, dass die Giite des erstarr-

PCT/EP2006/002258
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ten Nichteisenmetalls und der daraus resultierende photovoltaische Wir-
kungsgrad von aus dem Nichteisenmetall hergestellten Solarzellen erhoht

wird.

Diese Aufgabe wird durch die Merkmale der unabhéngigen Anspriiche 1
und 10 geldst. Der Kern der Erfindung besteht darin, dass das Kristallisie-
ren des Nichteisenmetalls gesteuert wird. Steuern irﬁ Sinne dieser Erfin-
dung bedeutet Steuern im engeren Sinne ohne eine Riickkopplung einer das
Kristallisieren kennzeichnenden Messgrof3e, aber auch Regeln mit einer
Riickkopplung einer das Kristallisieren kennzeichnenden Messgrofe. Zur
Steuerung des Kristallisiervorgangs ist mindestens ein steuerbares Kiihl-
Element vorgesehen, das zur aktiven Abfuhr von Wirme aus dem Nicht-
eisenmetall dient. Durch das gesteuerte Kristallisieren des fliissigen Nicht-
eisenmetalls werden thermische Spannungen vermindert, was zu einer
Reduzierung von Versetzungen und von in das Innere des blockférmigen
Nichteisenmetalls zuriickdiffundierten Fremdstoffen fiihrt. Dadurch wer-
den weniger Rekombinationszentren erzeugt, sodass die Giite des erstarrten
Nichteisenmetalls und der photovoltaische Wirkungsgrad von aus dem
Nichteisenmetall hergestellten Solarzellen verbessert wird. Gleichzeitig ist
eine Verringerung der Zykluszeit beim Kristallisieren des fliissigen Nicht-
eisenmetalls und bei der anschlieBenden Abkiihlung des erstarrten, block-

formigen Nichteisenmetalls mdéglich.

Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen ergeben sich aus den Unteranspri-

chen.

Zusitzliche Merkmale und Einzelheiten der Erfindung ergeben sich aus der

Beschreibung eines Ausfithrungsbeispiels anhand der Zeichnung.
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Fig.1  zeigt eine schematische Darstellung einer Vorrichtung zum

Schmelzen und/oder Kristallisieren von Nichteisenmetallen.

Eine als Ganzes mit 1 bezeichnete Vorrichtung zum Schmelzen und/oder
Kristallisieren eines Nichteisenmetalls 2, insbesondere von Silizium, weist
eine als Behailter 3 ausgebildete Kokille auf, die im Wesentlichen in Form
eines nach oben offenen Quaders ausgebildet ist und einen im Wesentli-
chen quaderférmigen Innenraum 4 nach fiinf Seiten begrenzt. Die Kokille 3
ist einstiickig aus Quarz ausgebildet und weist einen Kokillen-Boden 5 und
zwei einander gegeniiberliegende Kokillen-Seitenwiénde 6 sowie zwei ein-
ander gegeniiberliegende Kokillen-Stirnwénde 7 auf. Gegentiberliegend zu
dem Kokillen-Boden 5 ist zum Befiillen der Kokille 3 eine Kokillen-Off-
nung 8 vorgesehen. Der Innenraum 4 der Kokille 3 ist anndhernd bis zu der

Kokillen-Offnung 8 mit Silizium 2 befiillt.

Die jeweiligen Auflenwinde des Kokillen-Bodens 5, der Kokillen-Seiten-
winde 6, der Kokillen-Stirnwinde 7 und der Kokillen-Offnung 8 werden
nachfolgend auch als Seitenflachen bezeichnet, wobei diese im Wesentli-
chen parallel zu korrespondierenden Auf3enflichen des Siliziums 2 inner-

halb des Innenraums 4 sind.

Parallel zu den Seitenfldchen ist beabstandet von diesen jeweils ein elek-
trisch beheizbares Heiz-Element 9 angeordnet, das zur aktiven und geziel-
ten Zufuhr von Wirme in das Silizium 2 steuerbar ist. Alternativ kénnen
mindestens ein, insbesondere mindestens zwei, insbesondere mindestens
vier Heiz-Elemente 9 beabstandet zu einer korrespondierenden Anzahl von
Seitenflichen angeordnet sein. Jedes Heiz-Element 9 erstreckt sich im We-
sentlichen iiber die gesamte zugehdrige Seitenfliche. Die Heiz-Elemente 9

sind mit Ausnahme des der Kokillen-Offnung 8 gegeniiberliegenden Heiz-
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Elements 9 relativ zu der Kokille 3 festgelegt. Alternativ kann vorgesehen
sein, dass jedes Heiz-Element 9 entweder manuell oder automatisch mittels
eines nicht dargestellten Antriebes entlang den Seitenflichen bewegbar ist,
sodass in einem deaktivierten Zustand die Heiz-Elemente 9 den zugehori-

gen Seitenfldchen nicht gegeniiberliegen.

Zwischen jedem Heiz-Element 9 und der zugehorigen Seitenflidche ist zur
aktiven Abfuhr von Wirme aus dem Silizium 2 ein steuerbares Kiihl-Ele-
ment 10 angeordnet. Jedes Kiihl-Element 10 ist im Wesentlichen parallel
und beabstandet zu der zugehdrigen Seitenfldche angeordnet, wobei sich
das Kiihl-Element 10 iiber die gesamte Seitenfldche erstreckt. Die Kiihl-

Elemente 10 sind mit Ausnahme des der Kokillen-Offnung 8 gegeniiber-

| liegenden Kiihl-Elements 10 relativ zu der Kokille 3 festgelegt. Alternativ

kann vorgesehen sein, dass jedes Kiihl-Element 10 entweder manuell oder
automatisch mittels eines nichtdargestellten Antriebes entlang den Seiten-
flichen bewegbar ist, sodass in einem deaktivierten Zustand die Kiihl-Ele-

mente 10 den zugehorigen Seitenfldchen nicht gegeniiberliegen.

Alternativ zu der Anordnung der Kiihl-Elemente 10 zwischen den Heiz-
Elementen 9 und den zugehérigen Seitenflichen kann vorgesehen sein,
dass gegeniiber einer Seitenflache entweder ein Heiz-Element 9 oder ein
Kiihl-Element 10 angeordnet ist. Beispielsweise konnen zwei Heiz-Ele-
mente 9 gegeniiberliegend zu den Kokillen-Seitenwinden 6 und zwei
Kiihl-Elemente 10 gegeniiberliegend zu dem Kokillen-Boden 5 und der

Kokillen-Offnung 8 angeordnet sein.

Jedes Kiihl-Element 10 weist ein midanderférmig ausgebildetes Kiihl-Rohr
11 auf, das zur Abfuhr von Wirme von einem Kiihl-Fluid, insbesondere

einem Kiihl-Gas 12, durchstromt wird. Die Kiihl-Rohre 11 bestehen ent-
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weder aus einem hochtemperaturbestindigen, nicht metallischen Material,
insbesondere aus Graphit, oder aus einem hochtemperaturbestindigen, me-
tallischen Material. Ein hochtemperaturbestindiges Material im Sinne die-
ser Erfindung weist eine Schmelztemperatur von mehr als 1600° C, insbe-

sondere von mehr als 2000° C und insbesondere von mehr als 2400° C auf.

Jedes Kiihl-Element 10 weist weiterhin ein Durchflusssteuer-Element 13 in
Form eines steuerbaren Ventils zur Steuerung der Durchflussmenge des
Kiihl-Gases 12 auf. Weiterhin ist zur Steuerung des Druckes des Kiihl-
Gases 12 ein Drucksteuer-Element 14 in Form einer steuerbaren Pumpe
vorgesehen. Jedes Kiihl-Element 10 ist mit dem Kiihl-Rohr 11 an einen
nicht dargestellten Wirmetauscher angeschlossen und bildet einen ge-
schlossenen Kreislauf fiir das Kiihl-Gas 12 aus, wobei in dem Warmetau-
scher die von den Kiihl-Gas 12 aufgenommene Wirme abgefiihrt wird.
Alternativ kénnen die Kiihl-Elemente 10 auch einen offenen Kreislauf fir

das Kiihl-Gas 12 ausbilden, sodass das Kiihl-Gas 12 stdndig ersetzt wird.

Im Folgenden wird die Funktionsweise der erfindungsgemidBen Vorrich-
tung 1 beschrieben. Zunéchst wird die Kokille 3 mit pulver- oder granulat-
formigem Silizium 2 befiillt. Hierzu sind das der Kokillen-Offnung 8
gegeniiberliegende Heiz-Element 9 und Kiihl-Element 10 derart positio-
niert, dass die Kokillen-Offnung 8 zum Befiillen frei zugénglich ist. Nach
dem Befiillen wird das der Kokillen-Offnung 8 gegeniiberliegende Heiz-
Element 9 und Kiihl-Element 10 zum Beheizen und Kiihlen des Siliziums 2
parallel und gegeniiberliegend zu der Kokillen-Offnung 8 angeordnet. Die
Heiz-Elemente 9 werden nun derart elektrisch beheizt, dass dem Silizium 2
aktiv Wirme zugefiihrt wird und dieses vollstandig aufschmilzt. Die War-

me strémt dabei zwischen den mianderformigen Kiihl-Rohren 11 der
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Kiihl-Elemente 10 hindurch. Alternativ dazu kann auch bereits aufge-

schmolzenes und fliissiges Silizium 2 in die Kokille 3 eingefiillt werden.

Nach dem Aufschmelzen des Siliziums 2 liegt dieses fliissig innerhalb der
Kokille 3 vor. Es folgt das gerichtete und gesteuerte Kristallisieren und
Erstarren des Siliziums 2. Gerichtet im Sinne dieser Erfindung bedeutet
von unten nach oben, also entgegen die Schwerkraft. Zum gesteuerten
Kristallisieren des fliissigen Siliziums 2 wird mittels der steuerbaren Kiihl-
Elemente 10 aktiv Wirme aus dem fliissigen Silizium 2 abgefiihrt. Das
durch die Kiihl-Rohre 11 strdmende Kiihl-Gas 12 nimmt die abgestrahlte
Wirme des Siliziums 2 auf und transportiert diese ab. Als Kiihl-Gas 12
sind prinzipiell beliebige Gase oder Gasgemische einsetzbar, wie bei-

spielsweise Argon.

Zur Steuerung der Abfuhr von Wirme wird die Durchflussmeﬂge des
Kiihl-Gases 12 mittels des Ventils 13 und/oder der Druck des Kiihl-Gases
12 mittels der Pumpe 14 gesteuert. Die Kiihl-Elemente 10 werden mit ei-
nem Druck des Kiihl-Gases 12 von 10 mbar bis 10 bar, insbesondere von
500 mbar bis 8 bar, und insbesondere von 1 bar bis 5 bar betrieben. Wei-
terhin werden die Kiihl-Elemente 10 mit einer Durchflussmenge des Kiihl-
Gases 12 von 1 m*/h bis 10000 m’/h, insbesondere von 50 m*/h bis

5000 m>/h, und insbesondere von 100 m*/h bis 1000 m’/h betrieben.

Die Kiihl-Elemente 10 werden beim Kristallisieren derart angesteuert, dass
dieses gerichtet erfolgt. Insbesondere wird das dem Kokillen-Boden 5 ge-
geniiberliegende Kiihl-Element 10 derart angesteuert, dass es eine im Ver-
gleich zu den anderen Kiihl-Elementen 10 verstarkte Kiihl-Wirkung auf-
weist. Durch das gesteuerte Kristallisieren des fliissigen Siliziums 2 wer-

den thermische Spannungen aufgrund eines zu schnellen oder ungleichma-
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Bigen Abkiihlens verhindert. Dadurch werden Versetzungen und Risse im
erstarrten Silizium 2 reduziert. Die gesteuerte Abfuhr von Wirme an der
der Kokillen-Offnung 8 gegeniiberliegenden und frei liegenden AuBenfl-
che des Siliziums 2 fiihrt zusétzlich dazu, dass die Riickdiffusion von
Fremdstoffen, insbesondere von metallischen Fremdstoffen, aus einem
Randbereich des blockférmigen Siliziums 2 in das Innere wéhrend der Ab-
kiihlung reduziert wird. Die geringere Anzahl an Versetzungen und Fremd-
stoffen reduziert die méglichen Rekombinationszentren und erhoht den
photovoltaischen Wirkungsgrad von aus dem blockférmigen Silizium 2
hergestellten Solarzellen. AuBerdem wird durch die aktive und steuerbare
Abfuhr von Wirme aus dem Silizium 2 die Zykluszeit bei der Herstellung
von blockfdrmigen, festen Silizium 2, insbesondere in der Abkiihlphase des
bereits erstarrten Siliziums 2, reduziert. Au3erdem wird durch die flexibel
und schnell steuerbare Abkiihlung des Siliziums 2 eine gezielte Einstellung
und Anpassung der Giite des erstarrten Siliziums 2 in Abhéngigkeit der

Abkiihlraten moglich.

Alternativ zu dem oben beschriebenen Ausfiihrungsbeispiel kann das Auf-
schmelzen und das Kristallisieren des Siliziums 2 auch in separaten Vor-

richtungen stattfinden.
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Patentanspriiche:

1. Vorrichtung zum Schmelzen und/oder Kristallisieren von Nichteisen-
metallen (2), insbesondere von Silizium, umfassend
a. einen Behilter (3) zur Aufnahme des Nichteisenmetalls (2),
b. mindestens ein steuerbares Heiz-Element (9) zur aktiven Zufuhr
von Wirme in das Nichteisenmetall (2), und
c. mindestens ein steuerbares Kiihl-Element (10) zur aktiven Ab-

fuhr von Wirme aus dem Nichteisenmetall (2).

2. Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der Be-
hilter (3) im Wesentlichen die Form eines Quaders mit sechs Seitenfli-

chen (5, 6, 7, 8) aufweist.

3. Vorrichtung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass das
mindestens eine Kiihl-Element (10) im Wesentlichen flichig und paral-‘

lel zu mindestens einer Seitenfliche (5, 6, 7, 8) angeordnet ist.

4. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 2 oder 3, dadurch gekenn-
zeichnet, dass das mindestens eine Kiihl-Element (10) zumindest an
der mindestens einen Seitenfldche (8) angeordnet ist, zu der hin der Be-

hilter (3) offen ist.

5. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 2 bis 4, dadurch gekennzeich-
net, dass jeweils zwei Kiihl-Elemente (10) an einander gegeniiberlie-

genden Seitenfldchen (5, 6, 7, 8) angeordnet sind.
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6. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeich-
net, dass das mindestens eine Kiihl-Element (10) zwischen dem Behil-

ter (3) und dem mindestens einen Heiz-Element (9) angeordnet ist.

7. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeich-
net, dass das mindestens eine Kiihl-Element (10) mindestens ein Kiihl-

Rohr (11) zum Durchstromen eines Kiihl-Gases (12) aufweist.

8. Vorrichtung gemiB Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass das
mindestens eine Heiz-Element (9) und/oder das mindestens eine Kiihl-
Element (10) entlang mindestens einer Seitenfldche (5, 6,7, 8) beweg-

bar ist.

9. Verfahren zum Schmelzen und/oder Kristallisieren von Nichteisenme-
tallen (2), insbesondere von Silizium, umfassend die Schritte:

a. Bereitstellen eines Behilters (3) zur Aufnahme des festen
und /oder fliissigen Nichteisenmetalls (2),

b. Aufschmelzen des Nichteisenmetalls (2) in dem Behélter (3)
oder Einfiillen des bereits aufgeschmolzenen und fliissigen
Nichteisenmetalls (2) in den Behilter (3),

c. Aktives Abfithren von Wirme aus dem fliissigen Nichteisenme-
tall (2) mit mindestens einem steuerbaren Kiihl-Element (10),

und

d. Gesteuertes Kristallisieren des fliissigen Nichteisenmetalls (2) in

dem Behilter (3) durch die Steuerung der Wérmeabfuhr.

10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass das min-
destens eine Kiihl-Element (10) zumindest teilweise von einem Kiihl-

Fluid (12) durchstrémt wird.
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11. Verfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, dass das akti-
ve Abfithren von Wirme durch den Druck des Kiihl-Fluid (12)
und/oder die Durchflussmenge des Kiihl-Fluid (12) gesteuert wird.

12. Verwendung des nach dem Verfahren gemif3 einem der Anspriiche 9
bis 11 kristallisierten Nichteisenmetalls (2), insbesondere Siliziums, in

der Photovoltaik.
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