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二元銅化合物半導体は、アニオン種によってバンドギャップとキャリア極性を柔軟に制御でき

るため、光電変換素子の構成材料として有望視されている。たとえば、閃亜鉛鉱構造の CuI はバ

ンドギャップが 3.1 eVと大きく、正孔移動度が高い p型透明導電体である 1。一方、逆酸化レニ

ウム構造の Cu3Nはバンドギャップが約 1.0 eVで、可視光に対して高い光吸収係数を示す n型半

導体である 2。これまで、結晶配向が揃った二元銅化合物半導体の高品質薄膜は主に真空合成技術

を用いて合成されてきたが 2,3、揮発性が高いアニオンの組成制御が難しい。そこで、本研究では

大気圧溶液プロセスであるミスト化学気相成長法を用いた CuI および Cu3N 配向薄膜の合成条件

を探索した。 

CuI薄膜はホットウォール式の構成で、CuI のアセトニトリル溶液ミストを 100 ºC に加熱した

α-Al2O3(0001)単結晶基板上に搬送することで合成した。一方、Cu3N薄膜はファインチャネル式の

構成で、添加物を加えた銅アセチルアセトナート水溶液およびアンモニア水の 2 種類の溶液ミス

トを 500 ºCに加熱した α-Al2O3(0001)、YSZ(111)単結晶基板上に搬送して薄膜を合成した。 

X線回折（XRD）測定の結果、アセトニトリル純溶媒を用いて合成した CuI薄膜は複数の結晶

面の回折を示す多結晶性の薄膜であるのに対し、N,N-ジメチルホルムアミドを添加することで 

(111)配向の CuI薄膜が成長することが分かった（Figure 1）。一方、Cu3Nは α-Al2O3(0001)基板上で

は(111)配向のエピタキシャル薄膜として成長したのに対し、YSZ(111）基板上では(100)配向薄膜

が得られた（Figure 2）。講演では、前駆体溶液中の添加物が結晶成長に与える効果やそれぞれの

薄膜の詳細な結晶性を議論する予定である。 
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Figure 1 XRD θ–2θ patterns of CuI thin films 
synthesized on α-Al2O3(0001) single crystal 
substrates from precursor solutions with various 
solvents. 

Figure 2 XRD θ–2θ patterns of Cu3N thin films 
on α-Al2O3(0001) and YSZ(111) single crystal 
substrates. 
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