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研究成果の概要（和文）：Si 基板上に高品質なGaAsを成膜するための新規III-VI族バッファ層として、層状
In2Se3をGaAs(111)基板、およびSi(111)基板上で成膜した。微傾斜基板の使用により、双晶形成が抑制された。
層状In2Se3上にGaAsを成膜し、エピタキシャル成長を確認したが、GaAsは島状成長し、双晶が発生した。さら
に、層状In2Se3の劈開性を利用して、成膜したGaAs層の薄層剥離に成功した。

研究成果の概要（英文）：Layer structured In2Se3 was grown on GaAs(111) and Si(111) as a novel buffer
 layer for high quality GaAs growth on Si. The twin crystal formation can be suppressed by use of a 
vicinal substrate. The GaAs layer can be grown epitaxially on the layer structured In2Se3, though 
the GaAs layer shows island growth and twin crystal formation. In addition, we successfully 
demonstrated the peeling off of the epitaxial GaAs layer from the substrate by the cleavage of the 
layer structured In2Se3.

研究分野：半導体材料
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１．研究開始当初の背景 
III-V 族化合物半導体による多接合構造太
陽電池は、全ての太陽電池の中で光電変換効
率が最も高く、46.5％の変換効率が記録され
ている。しかし、これらの高効率多接合構造
太陽電池では、成膜時の基板として GaAsや
Ge が使われており、コストが高い要因の１
つとなっている。そこで、安価で汎用に使わ
れている Siを基板として用いることや、基板
上に結晶成長した太陽電池層を剥離（エピタ
キシャルリフトオフ（ELO））して別な支持
基板に転写することでコスト低減をはかる
ことが期待されている。Si 基板を用いた
III-V族化合物/Siモノリシック型の太陽電池
は、GaAs/Si の組み合わせを中心に、従来か
ら数多くの研究が行われてきた。しかし、
GaAs と Si との間の格子ミスマッチや熱膨
張係数差などの問題のため、実用化に必要な
高品質な GaAs/Si 太陽電池は未だに実現し
ていない。 
そこで我々は、独自の新構造として、Si と

GaAs との間に、III-VI族層状化合物のバッ
ファ層を挿入することを検討してきた。
III-VI族化合物の(InxGa1-x)2Se3は、Inと Ga
の組成比により異なる結晶構造をもち、
Ga2Se3ではGa空孔が一列に規則配列した欠
損性閃亜鉛鉱構造となるのに対して、In2Se3

では閃亜鉛鉱構造の(111)面に沿ってファン
デルワールス結合層が規則的に入った２次
元層状化合物となる。層状構造を持った
(InxGa1-x)2Se3を GaAs/Si 界面のバッファ層
に用いることにより、GaAs と Si との間の
格子ミスマッチや熱膨張係数差により生じ
る歪を、ファンデルワールス面で有効に緩和
することが期待できる。 
また、層状化合物の劈開性を利用して、成
膜した III-V 族化合物層をメカニカルに薄層
剥離して、支持基板に転写することが可能で
ある。この場合、成膜に使用する Si基板は再
利用することができ、III-V 族化合物太陽電
池の大幅なコスト低減が可能である。 
しかし、層状(InxGa1-x)2Se3のエピタキシャ
ル成長は、これまでの研究例が少ない材料系
であり、その成膜条件、格子定数とバンドギ
ャップの相関関係など、多くが未解明である。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、層状 In2Se3、および In2Se3

上 GaAsの成膜条件を確立すること、In2Se3

膜における双晶の評価と抑制を目的に研究
を行った。なお、研究開始当初は、
(InxGa1-x)2Se3 系の格子定数とバンドギャッ
プの相関関係、結晶構造の In 組成依存性を
明らかにすることも目的にしていたが、研究
の進展にともない、In2Se3膜における双晶の
抑制が重要であることが明らかになったた
め、双晶の課題を中心に研究を進めた。 
 
３．研究の方法 
 In2Se3 の成膜には、分子線エピタキシー

（MBE）法を用いた。基板には、GaAs(111)B
基板、GaAs(111)B 微傾斜基板（[-1-12]方向
に 2oオフ）、Si(111)基板、Si(111)微傾斜基板
（[-1-12]方向に 4oオフ）を用いた。微傾斜基
板では、基板表面の原子ステップにより、ス
テップフロー成長を促進し、双晶形成を抑制
することが期待できる。作製した In2Se3薄膜
試料は、X線回折（XRD）測定、走査型電子
顕微鏡（SEM）、原子間力顕微鏡（AFM）、
ラマン散乱分光測定により評価した。 
  
４．研究成果 
 GaAs(111)B基板（just基板、微傾斜基板）
上に成膜した In2Se3膜のX線回折測定（-2
スキャン）の結果を図 1 に示す。just 基板、
微傾斜基板ともに、基板温度 400～450℃、
VI族元素（Se）と III族元素（In）の原料供
給比（VI/III比）が 150程度で、層状構造（
型）の In2Se3膜が成膜できることが確認でき
た。いずれも、In2Se3膜のファンデルワール
ス面は基板表面の(111)面に平行方向に配向
して成膜した。一方、層状構造-In2Se3以外
にも、欠損性ウルツ鉱構造の型 In2Se3のピ
ークが僅かに検出されたことから、異相であ
る-In2Se3 の分布を、ラマン散乱分光のマッ
ピング測定により調べた（図２）。その結果、

 

 
図１ GaAs(111)B基板上に成膜した In2Se3

膜の X線回折測定（-2スキャン）結果 
（上：just基板、下：微傾斜基板） 



微傾斜基板の方が、-In2Se3 の形成領域が減
少していることが分かった。 
次に、In2Se3のエピタキシャル成膜の確認、
およびファンデルワールス面内で 180o 回転
した双晶形成の有無を、X線回折の極点図測
定により調べた。極点図測定では、ある特定
の結晶面が、基板上でどの方向を向いている
かを調べることができる。測定に用いる結晶
面は、In2Se3(1 0 17)面とした。In2Se3(1 0 17)
面は、ファンデルワールス面に垂直な方向
（In2Se3の[001]方向、GaAsの[111]方向）を
回転軸にして、３回対称性を有する。図３に
測定結果を示す。just基板上では、In2Se3(1 0 
17)回折ピークは基板の[11-2]方向、および
[-1-12]方向にほぼ等しい強度で観測され、６
回対称性を示した。一方、微傾斜基板上では、
[11-2]方向の回折ピークの強度に比べて、
[-1-12]方向の回折ピークの強度は僅かにし
か観測されなかった。このことは、両基板で
In2Se3はエピタキシャル成長していることが
確認できたものの、just基板上では、双晶ド

メインがほぼ同じ割合で形成されたダブル
ドメイン構造になっていること、微傾斜基板
を用いることにより、双晶ドメインの形成を
抑制できることを示している。また、このこ
とは、双晶ドメインは In2Se3膜の成膜中に形
成されるのではなく、成膜初期の基板界面で
形成されることを意味している。 
成膜した In2Se3 膜の表面モフォロジーを

AFM観察した結果を図４に示す。Just基板
上では、In2Se3がスパイラル成長しているの
に対して、微傾斜基板上では、ステップフロ
ーで成長していることが分かる。微傾斜基板
において、異相の形成、および双晶ドメイン
の形成が抑制された上記の結果は、この成長
モードの違いによるものと考えられる。 

GaAs 基板上での層状構造-In2Se3の成膜
条件がほぼ確立できたことから、次に Si基板
上 In2Se3の成膜を試みた。基板に Si(111)微
傾斜を用いて成膜した In2Se3膜の X 線回折
の極点図測定の結果を図５に示す。測定に用
いる結晶面は、In2Se3(1 1 21)面とした。
In2Se3(1 1 21)面は、ファンデルワールス面に
垂直な方向（In2Se3 の[001]方向、GaAs の
[111]方向）を回転軸にして、６回対称性を有
する結晶面であるため、双晶ドメインの評価
はできなかったが、Si(111)基板上でも、
In2Se3がエピタキシャル成長していることを
確認できた。 
そこでさらに、Si基板上に成膜した In2Se3

上に GaAsの成膜を試みた。GaAsの最適な
成膜温度は 550℃程度であるが、In2Se3が高
温で安定な-In2Se3 に構造変化する可能性を
避けるため、層状構造-In2Se3の成膜温度に
等しい 450℃で GaAsを成膜した。この試料
のX線回折の極点図測定の結果を図６に示す。
測定に用いる結晶面は、GaAs(331)面とした。

 
図２ ラマン散乱スペクトルにおける
-In2Se3の 147cm-1ピーク強度の２次元空間
マッピング 

 

 

 
図３ In2Se3/GaAs(111)Bにおける In2Se3 (1 
0 17)面の XRD極点図 
（上：just基板、下：微傾斜基板） 

 
図４ In2Se3/GaAs(111)Bの表面 AFM像 
（左：just基板、右：微傾斜基板） 

 

 
図５ In2Se3/Si(111)微傾斜基板における
In2Se3(1 1 21)面の XRD極点図 



GaAs(331)面は、GaAs の[111]方向を回転軸
にして、３回対称性を有する結晶面である。
測定結果は６回対称性を示しており、In2Se3

上に成膜したGaAsは双晶ドメインがほぼ同
じ割合で形成されたダブルドメイン構造に
なっていることが示された。この膜の表面モ
フォロジーを SEM 観察した結果を図７に示
す。In2Se3上に成膜した GaAsは島状成長し
ていることが分かる。この結果から、In2Se3

上で高品質な GaAs膜を得るには、成膜条件
の最適化とともに、２段階成長などの成膜方
法の検討が必要であることが示された。 

In2Se3上でGaAs膜はダブルドメイン構造
となったものの、エピタキシャル成長は確認
できたことから、層状化合物の劈開性を利用
して、成膜した GaAs層の薄層剥離（エピタ
キシャルリフトオフ）を試みた。基板裏側を

ガラス基板に、GaAs 膜表面をアクリル基板
にそれぞれ接着剤で貼り付け、手で引き剥が
すことにより、In2Se3界面での薄層剥離に成
功した（図８）。本手法は、従来のウェット
エッチングでのGaAs層の薄層剥離法に比較
して、簡便・安価に薄層剥離を実現できるこ
とから、化合物半導体デバイスの大幅な低コ
スト化やフレキシブル・エレクトロニクスへ
の展開が期待できる。 
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図６ GaAs/In2Se3/Si(111)微傾斜基板にお
ける GaAs(331)面の XRD極点図 
 

 
図７ GaAs/In2Se3/Si(111)微傾斜基板の表
面 SEM像 
 

 
図８ GaAs/In2Se3/Si(111)試料のGaAs層を
In2Se3界面で薄層剥離 


