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Введение 
В настоящее время кремний является основ-

ным материалом в производстве солнечных эле-
ментов. Кремний для солнечных элементов про-
изводится в основном методом его восстановле-
ния из трихлорсилана или моносилана [1-3]. Эти 
методы характеризуются использованием ток-
сичных и взрывоопасных материалов [1].  В свя-
зи с этим актуальной является разработка эколо-
гически безопасных, экономически эффектив-
ных, масштабируемых технологий очистки ме-
таллургического кремния до уровня кремния 
солнечного класса (SoG-Si) [1-3]. Известны ме-
тоды очистки кремния металлургического класса 
(MG-Si), основанные на направленной кристал-
лизации [4-6], обработке расплава кремния 
плазмой или потоками газа, содержащими хими-
чески активные примеси [7-11], вакуумном ра-
финировании расплава [12-14]. Общим для дан-
ных методов является то, что очистка кремния 

от примесей происходит на границе раздела двух 
фаз. Так, метод вакуумного рафинирования ос-
нован на испарении примесей с поверхности 
раздела фаз «жидкий кремний»/«вакуум». 

Метод вакуумного рафинирования эффекти-
вен для очистки кремния от примесей с высоким 
давлением насыщенных паров при температуре 
выше температуры плавления кремния – прежде 
всего, фосфора, цинка, алюминия, щелочных и 
щелочноземельных металлов [1, 12-14]. 

Методу вакуумного рафинирования кремния 
посвящен ряд работ [12-14]. В указанных рабо-
тах осуществлялась очистка малых объемов 
кремния (менее 1 кг). В работе [13] выполнен 
детальный количественный анализ физических 
процессов происходящих в процессе вакуумного 
рафинирования, но при расчете режимов очист-
ки принималось условие идеализированного 
массопереноса примеси из объема примеси на 
поверхность расплава. Это допущение справед-
ливо при условии очень интенсивного переме-
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шивания расплава, которое может быть обеспе-
чено при малых объемах обрабатываемого крем-
ния, что представлено в работах [12, 14]. Эффек-
тивным методом бесконтактного перемешивания 
расплава кремния является магнитогидродина-
мическое перемешивание [3, 5, 9, 15, 16]. При 
обработке больших объемов кремния в условиях 
максимальной линейной скорости перемешива-
ния порядка 10-60 мм/с [15, 16] необходим рас-
чет транспорта частиц примеси в объеме крем-
ния к поверхности расплава. 

В настоящей работе представлены результа-
ты математического моделирования процесса 
вакуумного рафинирования расплава кремния в 
условиях МГД-перемешивания с учетом транс-
порта примесей в объеме кремния за счет диф-
фузии и направленного массопереноса, индуци-
руемого силой Лоренца. 

Математическая модель 

Исследование процессов вакуумного рафи-
нирования расплава кремния в условиях МГД-
перемешивания проводилось методом муль-
тифизического математического моделирования, 
учитывающего гидродинамику, электродинами-
ку несжимаемой жидкости и процессы массопе-
реноса примесей в объеме кремния. 

Все электромагнитные процессы, происхо-
дящие при МГД-перемешивании, описываются  
уравнениями Максвелла в дифференциальной и 
интегральной формах. 

Под действием переменного магнитного по-
ля в объеме жидкого кремния возникает элек-
тродвижущая сила (ЭДС) индукции: 

 -dФε= ,
dt

 (1) 

где ε – ЭДС индукции, Ф – магнитный поток,  
t – время. 

Вследствие ЭДС индукции в объеме распла-
ва кремния появляется индукционный ток, при 
наличии которого на каждый элементарный объ-
ем расплава кремния воздействует сила Лоренца, 
плотность которой будет равна [Н/м3]: 
 LF = j B,  (2) 
где B – величина магнитной индукции, j – плот-
ность тока, величина которой может быть 
найдена из закона Ома для изотропно движу-
щихся сред: 
 j = σ(E+ u B),  (3) 
где σ  – электропроводность жидкого кремния,  
Е − напряженность электрического поля, u – 
скорость движения заряженной частицы в объе-
ме кремния. 

Под действием силы Лоренца в расплаве 
кремния возникает индуцированный массопере-

нос. Гидродинамика потоков жидкого кремния 
описывается уравнением Навье − Стокса для не-
сжимаемой жидкости: 

 m
u η 1u ( u) u p+F ,
t ρ ρ


       



     (4) 

и уравнением непрерывности: 

 ρ (ρ u) 0,
t


   


  (5) 

где u  − векторное поле скоростей, η  – коэффи-
циент динамической вязкости, ρ  – плотность,  

p – давление, mF


 – векторное поле массовых сил. 
В состав векторного поля массовых сил входят 
силы вязкого трения между слоями жидкости. 

Математическая модель массобмена внутри 
расплава основана на аксиально-симметричном 
приближении и описывается данными уравнени-
ями в двухмерном аксиально-симметричном 
приближении. 

Процесс очистки кремния от примесей  при 
вакуумном рафинировании расплава кремния 
заключается в удалении примесей с поверхности 
путем их испарения с поверхности расплава. 
Примеси в поверхностный слой расплава посту-
пают в результате диффузии и направленного 
массопереноса. Процесс транспорта частиц i-й 
примеси в расплаве кремния описывается урав-
нением непрерывности: 

 i
i i i i

c ( D c ) u c R ,
t


      


  (6) 

где iD  – коэффициент диффузии i-ой примеси, 

ic  – концентрация i-й примеси, u  – векторное 
поле плотности конвективного потока массы, 
определяющее индуцированную силой Лоренца 
составляющую переноса частиц в объеме рас-
плава кремния, iR – скорость изменения концен-
трации примеси. Второй член правой части 
уравнения определяет транспорт частиц за счет 
диффузии, третий – за счет направленного пото-
ка внутри расплава, член в правой части уравне-
ния – уход частиц с поверхности. 

В модели рассмотрены очистка кремния от 
следующих примесей: P, Zn, Na, Al, Mg, Ca, Cu.  

Для примесей Al, Mg, Ca, Cu в модели ис-
пользовано граничное условие потока примеси с 
поверхности расплава в соответствии с уравне-
нием, представленным в [13] и основанным на 
уравнении Герца − Кнудсена: 
 i c,i iN =K c ,  (7) 

 
o

i si i
c,i

si i

γ M pK ,
ρ 2πM RT

  (8) 

где c,iK  – коэффициент испарения i-й примеси 
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(м/с), iγ  – коэффициент активности, siM – моляр-

ная масса кремния, o
ip  – давление насыщенных 

паров i-й примеси, siρ  – плотность жидкого крем-
ния, iM  – молярная масса i-й примеси, R – уни-
версальная газовая постоянная, T – температура. 

Для примесей P, Zn, Na в модели использо-
вано граничное условие полного ухода примеси 
с поверхности расплава, поскольку расчетные 
значения коэффициента испарения для данных 
примесей превышали единицу: 
 ic =0.  (9) 

Численный расчет процесса очистки выпол-
нен для условий; формат слитка кремния − G5 
(825 мм x 825 мм x 290 мм), масса слитка –  
450 кг, температура принималась постоянной по 
всему слитку и равной 1560 °С, начальное зна-
чение концентрации для примеси фосфора P 
принималось равным 30 ppmw, для цинка Zn, 
натрия Na, алюминия Al, магния Mg, кальция 
Ca, меди Cu – 1000 ppmw, различные условия 
МГД-перемешивания (без МГД-перемешивания, 
при максимальной скорости на поверхности  
Vs = 33 мм/с и 51 мм/с). Использованные при 
расчетах значения параметров: плотность жид-
кого кремния – 2480 кг/м3, динамическая вяз-
кость – 5,24·10-4 Па·с, электропроводность – 
1,23·106 См/м. Значения коэффициентов актив-
ности для исследуемых примесей в расплаве 
кремния взяты из [13]. 

Математическое моделирование выполня-
лось с использованием метода конечных элемен-
тов в среде с использованием программного 
комплекса COMSOL Multiphysics. 

Расчетная сетка в объеме расплава кремния 
представлена на рисунке 1. Особенностью рас-
четной сетки является использование слоев 
«boundary layer» на границах расплав-тигель, 
расплав-вакуум для валидного расчета процес-
сов трения близи стенок и особенно процессов 
диффузии в приповерхностном слое. 

 
Рисунок 1  Расчетная сетка в объеме 

 расплава кремния 

В работе исследовано осесимметричное МГД-
перемешивание бегущим магнитным полем, со-
здаваемое кольцевыми индукторами [5, 6, 16]. Ис-
следовано направление перемешивания, в котором 
поток кремния направлен вниз по оси слитка. 

Результаты и обсуждение 

На рисунке 2 представлены полученные в 
ходе математического моделирования распреде-
ления силы Лоренца и скорости потока кремния 
в условиях МГД-перемешивания. 

 
а 

 
б 

Рисунок 2  Распределение среднего значения 
 силы Лоренца (а), скорости потока кремния (б) 
 в условиях МГД-перемешивания внутри тигля 
 в установившемся режиме (частота магнитного 

поля – 50 Гц) 

Из рисунка видно, что в результате взаимо-
действия бегущего магнитного поля с расплавом 
кремния возникает сила Лоренца, воздействую-
щая на объем кремния преимущественно в при-
стеночных областях у поверхности расплава и у 
дна слитка,  приводящая к торообразному дви-
жению расплава кремния в тигле. При этом ин-
тенсивность движения расплава кремния в цен-
тре слитка существенно меньше по сравнению с 
областью вблизи боковых стенок. Распределение 
скорости движения по поверхности расплава 
кремния представлено на рисунке 3. Макси-
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мальное значение скорости достигается на рас-
стоянии, составляющем примерно 12-15 % от 
длины слитка, скорость на поверхности умень-
шается от максимума к центру слитка практиче-
ски по линейному закону. 

 
Рисунок 3  Распределение скорости движения 

кремния на поверхности расплава  

На рисунке 4 представлены распределения 
концентрации примеси на примере фосфора в 
различные моменты времени. 

Анализ результатов моделирования показыва-
ет, что в условиях данного МГД-перемешивания 
очищенный приповерхностный слой погружается 
в объем расплава в центре и далее за счет меха-
низмов диффузии и направленного массопереноса 
снова частично обогащается в объеме кремния 
примесями и снова выходит на поверхность. 

 
а 

 
б 

 
в 

Рисунок 4  Распределение концентрации примеси 
(фосфор) в объеме расплава кремния в различные 

моменты времени: а - 30 с; б - 100 с; в - 25000 с. 
Максимальная скорость на поверхности  

Vs = 33 мм/с 

На рисунке 5 представлены временные зави-
симости уменьшения средней по объему концен-
трации примеси (фосфор) при различной интен-
сивности МГД-перемешивания. 

 
а 

 
б 

Рисунок 5  Временные зависимости уменьшения 
средней по объему концентрации примеси  

(фосфор) при различной интенсивности МГД-
перемешивания: без МГД перемешивания,  

при максимальной скорости на поверхности  
Vs = 33 мм/с и 51 мм/с: а – линейный масштаб; 

 б – логарифмический масштаб 
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Видно, что при отсутствии перемешивания 
среднее значение концентрации фосфора умень-
шается примерно на 10 % за выбранный времен-
ной интервал очистки 72000 с (20 часов). В усло-
виях МГД-перемешивания обеспечивается эффек-
тивное уменьшение концентрации примеси на  
2 − 4 порядка при рассмотренных условиях очист-
ки. Удаление примесей в случае МГД-перемеши-
вания происходит фактически по экспоненциаль-
ному закону. Увеличение скорости перемешива-
ния приводит к значительному росту эффективно-
сти очистки. Это обусловлено увеличением интен-
сивности массообмена с поверхностью расплава. 

На рисунке 6 показана динамика уменьшения 
среднего значения концентраций различных типов 
примесей по объему слитка. Видно, что наиболее 
эффективно удаляются примеси, имеющие высо-
кие значения коэффициента диффузии и интен-
сивно испаряющиеся с поверхности расплава.  

 
Рисунок 6  Временные зависимости уменьшения 
средних по объему нормированных концентраций 

различных типов примесей в условиях МГД-
перемешивания (максимальная скорость  

на поверхности Vs = 33 мм/с):  
логарифмический масштаб 

В результате проведенных расчетов уста-
новлены следующие закономерности процесса 
вакуумного рафинирования кремния в условиях 
МГД-перемешивания: 

 установлено, что при отсутствии переме-
шивания механизм диффузии не обеспечивает 
эффективной очистки кремния от примесей; 

 показано, что для условий больших объе-
мов кремния (формат тигля G5) в условиях 
МГД-перемешивания c характерными скоростя-
ми на поверхности 10-50 мм/с обеспечивается 
уменьшение средней концентрации примеси 
фосфора с 30 ppmw до 0,1 ppmw за время поряд-
ка 12 − 20 часов. В этих же условиях содержание 
примеси алюминия уменьшается более чем в 10 
раз, а кальция – практически в 100 раз; 

 для примесей со сравнительно малыми зна-
чениями коэффициентов испарения (к которым 
относятся медь, алюминий, кальций) основным 

фактором, лимитирующим скорость очистки, яв-
ляется процесс испарения примеси с поверхности 
расплава, а для легко испаряющихся примесей (к 
которым относятся фосфор, цинк, натрий) – 
транспорт частиц к поверхности расплава. 

Заключение  

В результате проведенных исследований про-
цесса вакуумного рафинирования кремния в усло-
виях больших объемов кремния, соответствую-
щих формату слитка G5, установлены основные 
закономерности очистки кремния от примесей 
имеющих высокое давление насыщенных паров 
при температурах, выше температуры плавления 
кремния на примере P, Zn, Na, Al, Ca, Mg, Cu. 
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The paper presents research results of vacuum refining of silicon melt in the conditions of magnetohy-
drodynamic stirring. The results of silicon purification dynamics from impurities with high saturated vapor 
pressure at the temperature above the melting point of silicon are presented (for example, P, Zn, Na, Mg, 
Ca, Al, Cu). The influence of stirring speed on the rate of silicon purification is determined. Basic regulari-
ties and factors that limit the rate of cleaning are shown. The studies were carried out by mathematical mod-
eling using COMSOL Multiphysics programs. 
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