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摘  要 

本研究運用 Emcore D-180 型之磊晶程式成長氮化銦薄膜於藍寶石基板上，改變緩衝層條件

如：多晶系與單晶系氮化鎵、氮化銦鎵及漸變生長之氮化銦鎵薄膜，探討對氮化銦薄膜的影響。

實驗說明以漸變氮化銦鎵薄膜為緩衝層，能降低磊晶層與基板之晶格常數及熱膨脹係數的差

異，改善表面型態及光性。SEM 量測薄膜表面之島狀顆粒(Island Grain)有明顯變大（2.5 um 至

4.5 um），AFM 量測其均方根粗糙度也有相同趨勢；低溫 20K 之 PL 量測得知氮化銦薄膜能隙

為 0.757 eV、半高寬為 76 meV。 

關鍵詞：有機金屬化學氣相沉積，載子濃度，載子遷移率 
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ABSTRACT 

  In this study, InN was grown on sapphire substrate by homemade Low pressure vertical reactor 
Metal Organics Chemical Vapor Deposition system with the EMCORE D-180 epitaxy programs. The 
proposes are to discuss and improve the characteristics of InN thin film through the different buffer 
layers as poly crystal GaN, Single crystal GaN, InGaN and gradient growth of InGaN thin film. It was 
observed that the gradient growth of InGaN thin film as buffer layer could reduce the lattice mismatch 
and the difference of thermal expansion coefficient between the epitaxy film and the substrate from 
the result of our experiments. It also obviously showed that the surface morphology and optical 
property of InN film were improved. The island size of InN thin film was apparently grow up from 
2.5um to 4.5um by SEM measurement, and the root mean square of surface roughenss by AFM 
measurement was the same trend, too. From the measurement of Low Temperature PL (20K), it 
showed that the bandgap of InN thin film was 0.757 eV and the FWHM of PL was 76 meV. 
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一、前  言 

自1989年日亞(Nichia)化學公司的中村

修二博士(Professor Nakamura)正式投入藍色

發光二極體的研究[1]，（GaN）氮化鎵半導體

材料正式活躍於光電半導體族群，該團隊於

1991年3月成功的研製出第一顆P-N同質接面

的藍色發光二極體在藍寶石（Sapphire,Al2O3）

基板上[2]；於1992年底以InGaN/GaN雙異質

接面(Double Heterojunction,DH)結構，構裝出

高亮度藍光LED。在InGaN中，藉由改變In的
組成比例，就可以改變其發光波長，並利用

Zn的摻雜可以將 InGaN發光波長之波峰從

430nm（2.9ev）改變到約520nm(2.4ev)，發光

顏色從紫色到綠色都可以形成，所以只要把

雜質摻雜作為發光中心，就可以使InGaN廣範

圍的改變發光波長；又為了增加發光的量子

效率，在元件中加入披覆層(Cladding Layer) 
AlGaN，如此既完成InGaN/ AlGaN高亮度DH 
LED[3]，在此之後，三族氮化物半導體材料

之研究快速發展，相關的氮化銦鎵(InxGa(1-x)N)
系列的化合物半導體之組成研究，已成為構

成藍光及紫外光發光二極體(LEDs)、雷射二

極體(LDs)和高速電子元件的熱門材料。 
最近幾年，氮化銦(InN)半導體材料更是

備受注目，因為氮化銦材料的能隙至今仍具

爭議，且成長技術尚在探討，受限於成長技

術的限制，早期利用濺鍍方式成長氮化銦薄

膜，發現其能隙接近2eV附近，主因是於薄膜

沈積時氧的成分參與反應，並且薄膜結構多

為 非 晶 系 （ Amorphous ） 及 多 晶 系

（Polycrystalline）所致；後續隨著磊晶技術

的發展與進步，單晶高品質的氮化銦薄膜也

孕育而生，經相關團隊研究發現，確認氮化

銦半導體的能隙(Band Gap)並非如早期文獻

被認定為的2 eV(電子伏特)，而是低很多的

0.7eV（電子伏特）[4-5]，此偶然的發現說明

著：結合銦、鎵及氮之合金的材料（InGaN
之類的結構），改變In 與Ga 的比例便可獲得

由0.7 eV 到3.4 eV 這區域內各種不同能隙的

材料，光譜涵蓋範圍為太陽光的全光譜，可

以由圖1 能隙與晶格結構關係圖得知，發光

波段可由近紅外光區到紫外光區，除對各種

光電領域的應用，如全彩顯示與白光照明的

發光二極體 (LED) 、多接面太陽能電池

（tandem solar cell）等研究有突破性的發展

外，也可以製作出光通訊波段所須之光源，

於是促使更多人投入氮化銦(InN)薄膜的研

究。 
 

 
圖1.三族氮化物能隙與晶格常數關係對應圖。 

氮化銦薄膜的研究，並非近幾年才開

始，從氮化銦薄膜文獻回顧[6]中提到，最早

在1938 年，由 R. Juza 和H. Hahn 團隊利用

InF6(NH4)3沈積出纖鋅礦(Wurtzite)的氮化銦

薄膜，後續還有許多團隊分別利用濺鍍、化

學沈積及蒸鍍的方式進行氮化銦薄膜的備

製。早期研究的結果，由於薄膜成長技術的

限制，所沈積出來的氮化銦薄膜品質較差，

但值得一提，在1984年由Tansley 與Foley團
隊利用射頻濺鍍技術成長出最佳的氮化銦

（ InN）薄膜，其電子的移動率為 (2700 
cm2/V-S) 及 最 低 的 載 子 濃 度 為 （ 5x1016 
cm-3)[7]。直至1989年由Matsuoka與Wakahara
團隊，利用金屬有機氣相沈積法（MOVPE）
開始備製單晶氮化銦薄膜[8-10]，在後續的

1990年間，高品質單晶氮化銦薄膜已廣泛的

被研究成長在藍寶石基板上（Sapphire）。值

得注意的就是利用有機金屬氣相沈積

（MOVPE）備製氮化銦薄膜，其薄膜的磊晶

品質可與分子束磊晶沈積技術不相上下；目

前氮化銦磊晶之主要技術為分子束磊晶法

(molecular beam epitaxy, MBE)、有機金屬化

學氣相沉積法(Metal-Organic Chemical Vapor 
Deposition, MOCVD) 、化學束磊晶系統

(Chemical Beam Epitaxy, CBE)等，由於成長機

制不同，故技術特性與產品種類的應用面不

同，也有其優劣點及侷限性。因為高品質的 
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InN磊晶對於成長條件(如：溫度、壓力、基

板的選擇等)相當嚴苛，一般的磊晶設備並不

適合進行氮化銦的成長，因此也限制此一領

域的研究發展，即使磊晶設備與技術不斷的

進化，並不意味著氮化銦薄膜可以很容易的

備製；因為沒有適合的基底可以提供氮化銦

薄膜運用（晶格匹配問題）及熱膨脹係數的

差異；另外氮化銦薄膜具有較低的熱解溫

度，一般生長溫度都低於650℃以下[6]，當磊

晶成長溫度更低時(約400 )℃ ，因為氨氣的裂

解不足，無法提供足夠的五族活性氮原子與

三族參與反應，因此容易使銦原子在薄膜表

面因動能不足來不及與五族發生反應而形成

聚集，銦的微粒（In Droplet），產生高背景雜

質濃度的N型氮化銦薄膜（約 1019至 1020 
cm-3），相對的P型氮化銦薄膜就不容易形成。 

在III-V族氮化物系列的化合物半導體材

料(Al, Ga, In) N系統中，氮化銦(InN)被預測

有較低的有效質量[12]，相對的表示氮化銦

(InN)具有較高的電子遷移率(Mobility)和較

高的飽和速率(Saturation Velocity)[13]，所以

在光電元件中擁有許多的應用性，因為這些

優異的性質，可以作為場發射電晶體的候選

之一，如：HEMT、MOSFET等，理論上，用

它來做多接面的太陽電池，將可以達到非常

高的效率。 
另外，氮化物材料之抗酸鹼的特性佳，

且氮化銦材料的元素都是無毒的材料，當加

熱至650℃時，便開始分解成液態的銦(In)與
氣態的氮(N2)，具有易於回收的優點，也能滿

足現今的綠色能源概念，因此也可以運用製

作成太陽能電池(Solar Cell)，若是與Si 基板

配合作成多層接合結構，將能使太陽能電池

的效率再往上提高，Yamamoto 團隊就利用

氮化銦薄膜與矽基板薄膜串接成雙接面太陽

電池，獲得光電轉換效率超過30％[14]，進ㄧ

步提高太陽電池的光電轉換率。 
氮化銦材料至今仍有許多的物理性質是

尚未確定或是未知的，我們針對磊晶方法研

究與材料特性進行分析還只是個開端，尚有

許多研究方向是需要努力的。從氮化鎵薄膜

發展的歷史來看，當磊晶初步成功時，就會

有更多的團隊參與並投入研究，但如何更進

ㄧ步的去改善氮化銦磊晶的品質，並對其結

構、物理性質和光、電的特性探討，正是本

實驗的一大目標。本研究中利用有自製的有

機金屬化學氣相沉積系統(MOCVD)來成長

氮化銦薄膜，探討各種成長條件對氮化銦薄

膜品質的影響，主要是以不同緩衝層來觀察

是否會對氮化銦薄膜的磊晶有所影響，並且

討論其光學上、電性上和表面型態的分析。 

二、研究方法及理論 

2.1 MOCVD 簡介 

    化學氣相沉積(CVD)就是利用氣體反應

源(Gaseous-Reactants)的化學反應於基板表面

生成固態物質，用以獲得所欲生成之材料或

是用以保護基材為目的的一種技術。而有機

金屬化學氣相沉積法 (MOCVD)就是經由

Manasevit[15]等人於 1968 年改良 CVD 磊晶

技術而成為新的磊晶方法。經過幾十年不斷

的系統改良與反應腔(Reactor)重新的設計，使

MOCVD 成為今日主要的薄膜磊晶法，尤其

是應用在Ⅲ-Ⅴ族化合物半導體材料的研

究，並廣泛的運用在各種不同的結構元件

上。MOCVD 系統所使用的反應物都是有機

金屬分子源，如 TMGa、TMAl、TMIn、TMSb…
等；或者是氫化物分子源，如 AsH3、PH3、

H2Se、NH3…等。由於 MOCVD 磊晶的成長

速率快，薄膜厚度控制性及均勻度佳，適合

大面積及大量生產。 

2.2 MOCVD 基本反應過程 

    氣相磊晶技術依質傳方式可以分為MBE
及 CVD 兩種，而 MBE 磊晶生長受限於超高

真空度的必要條件影響，其薄膜磊晶成長速

率甚低，如果將系統壓力提高至數百個 Torr
甚至於接近常壓，也就是利用載流氣體

(Carrier Gas)將反應物分子源傳輸至生長基板

上，就可以增加薄膜磊晶速率，有機金屬化

學氣相沉積(MOCVD)法，就是利用此一原

理，以有機金屬化合物及氫化合物分子源當

作反應分子源，藉由載流氣體的乘載，於特

定的流速、溫度與壓力下，將反應物源傳輸

至磊晶的基板上成長半導體薄膜。 
    以三元化合物的反應為例，其磊晶的基

本化學反應式如下列所示: 
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(X)ARn + (1-X)BRn + CR，

n  A(X)B(1-X)C 
+nRH+nR，H(or A(X)B(1-X)C+nRR，) 

其中 A、B 表示為化合物半導體中Ⅲ族元素

的原子，C 表示為Ⅴ族元素的原子，R 及 R，

表示有機分子鍵，X 表示為 A 原子所佔Ⅲ族

元素的比例。例如成長 AlGaN，我們可以將

化學平衡反應式寫成: 

(X)Al(CH3)3+(1-X)Ga(CH3)3+NH3(V)  
Al(X)Ga(1-X)N+3(CH4)  

在磊晶的過程當中，所產生的(CH4)是一

穩定的有機產物，這些有機產物都將會被載

流氣體帶走，於是氮化鋁鎵薄膜就沉積在藍

寶石基板上。通常在氣相磊晶的過程中，五

族反應源要比三族反應源通入的流量要多，

主要目的是為了防止高溫生長時對基板的破

壞與抑制生長薄膜中五族原子的散逸，所以

整個反應過程及磊晶速率都取決於三族反應

源的通入流量。有機金屬分子源都被封裝在

bubbler 內並放置於恆溫槽中，以便獲取穩定

及所需的蒸氣壓。因為氫氣容易被純化，所

以攜帶三族有機反應源及五族氫化合物反應

源大都是利用氫氣作為載流氣體，但是沉積

氮化銦薄膜需要使用氮氣當作載流氣體。本

系統的主管路又分為二，一為三族有機反應

源的主幹線，稱之為 Alkyl line；另一為五族

氫化合物反應源的主幹線，稱之為 Hydride 
Line；兩個主管路分別將反應分子源送至反

應腔(Reactor)內反應，經由反應腔內的高溫而

形成熱分解(Dissolution)，然後傳輸至基板

上；基板上的高溫會使得傳輸氣體在此一區

域內因黏滯係數快速上升而形成邊界層

(Boundary Layer)，造成反應物分子氣相密度

於基板上方差異甚大而產生傳輸擴散作用，

達成薄膜磊晶的目的。 
    在整個磊晶反應過程中，可產生並改變

磊晶機制的因素甚多，並非利用簡單的模型

就可以完全了解或控制整個薄膜成長，而是

來自於磊晶實驗的經驗累積。除此之外，我

們亦可以透過理論性的分析，如熱力學、動

力學、質傳擴散等三方面，對 MOCVD 系統

的磊晶機制，有一概略性的了解。 

2.2.1 熱力學 

    熱力學的分析可以用來描述磊晶過程進

行的驅動力(Driving Force)，就是化學反應所

產生的自由能改變，進而預測磊晶製程的可

行性及提供整個製程的定量參考資料。熱力

學平衡的定義就是在系統內的狀態下，每莫

耳的吉氏自由能(Gibbs Free Energy)為最小

值。表示式如下： 

    G=H-T S 
    H=U+P V 

公式中 G 為吉氏自由能 (Gibbs Free 
Energy)，H 為焓(Enthalpy)，S 為熵(Entropy)，
T 為溫度，U 為內能，V 為體積，P 為系統內

的壓力。基本上對於 MOCVD 的磊晶成長相

圖，可以由通入反應腔的三族與五族反應物

分子源的莫耳流量及磊晶溫度來決定。一般

而言，五族元素的揮發性遠大過於三族元

素，因此在薄膜磊晶成長的過程當中，五族

元素的莫耳流量要遠大於三族元素的莫耳流

量，這就是為何磊晶時需要較高 /Ⅴ Ⅲ比值的

原因，才能使固相中的元素具有一定的百分

比，且無原子過剩現象。在此一條件下，薄

膜磊晶成長的速率取決於三族反應物源的莫

耳流量，與五族氣相莫耳流量無關。 
    不考慮其他因素的影響下，單從熱力學

的觀點來分析，一個系統的反應是朝著建立

平衡狀態的路徑來進行，所以反應分子源會

不斷的沉積在基板上而達成磊晶的目的，這

才能將磊晶速率都控制在熱平衡的驅動力

上。 

2.2.2 動力學 

    在 MOCVD 反應系統中，動力學的限制

往往大於熱力學的影響，在氣體流動的反應

系統亦然，也就是熱力學預測什麼反應可能

發生，事實上反應的進行則由動力學來決

定。在磊晶成長過程中，整個反應的進行是

由一連串的步驟所完成，於系統條件不同

時，反應進行的機制就有很大的差異，而反

應又大致上可以分為氣相中的同質反應

(Homogeneous Reaction)和固相表面的非均質

反應(Heterogeneous Reaction)。大部分的磊晶

沉積反應為非均質反應，可以經由圖 2[16]的
MOCVD 系統中反應步驟模型加以說明，亦

可以由下列幾項過程來瞭解： 
(一)輸入氣體反應源至反應區，自由與強輸對
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流(Free and Forced Convection)。 
(二)反應氣體由主氣流經由邊界層傳輸至基

板表面(擴散或對流)。 
(三)反應氣體吸附於基板表面。 
(四)反應物之間的吸附或是分解，及吸附反應

物與氣相反應物之間所產生的化學反應

(表面反應)。 
(五)核凝結(Nucleation)。 
(六)一些反應物自基板表面脫離。 
(七)經由邊界層將反應過後形成的氣體產物

傳輸至主流層。 
(八)傳送反應過後的氣體產物離開反應區。 

 
圖 2. MOCVD 系統反應步驟模型。 

上述的反應過程可能有數項反應是同時

發生，而反應機制可能為一個或是數個的合

成。依據反應的性質，又可以將整個反應過

程區分為四個主要的機制： 
(1)熱力學控制機制，就是反應物源的輸入控

制(Mass Input Rate Control)，條件在非常低

的流速或是高溫沉積等情形發生。 
(2) 表 面 反 應 動 力 控 制 (Surface Reaction 

Kinetic Controlled)機制，條件為磊晶成長

速率比反應氣體進入反應腔內或進入邊界

層的質傳速率慢時發生。 
(3)質傳擴散控制 (Mass Transfer Diffusion 

Controlled)機制，通常存在於高溫、高壓的

情況下發生。 
(4)核凝結控機制，在低過飽和濃度的情況下

發生。 
在磊晶的過程當中，反應速率又會隨著

溫度的高低不同而由不同的機制所控制。在

低溫磊晶時，反應速率為表面反應動力所控

制；當溫度漸漸升高時，反應物的擴散過程

限制了磊晶速率，主要是因為擴散速率為溫

度的指數函數，此時的反應速率為質傳效應

所控制，成長高品質的晶體，大部分都控制

在此機制下進行；當磊晶溫度達高溫區時，

原子從晶體表面逸出機率變大，高溫下的寄

生反應亦會增加，反應速率將為表面的脫逸

及寄生反應所控制。 

2.2.3 質傳擴散 

    在 MOCVD 系統中，氣體反應源的流動

狀 態 主 要 是 依 據 邊 界 層 理 論 (Laminar 
Boundary Layer)。當磊晶溫度升高時，基板

上方會形成一薄層流(Laminar Flow)，反應源

氣體在接觸基板的流速為零，流速隨著離開

基板表面的距離而迅速增加，在某一距離時

達到原來的流速，如圖 3[17]所示。相對於主

氣流而言，於基板上方所形成的邊界層亦可

稱為滯留層。又因為滯留層內溫度甚高，使

得三族反應源分子空乏，必須利用擴散方式

將反應物從滯留層外穿過滯留層後傳輸至磊

晶層表面，所以磊晶的速率就是受限於三族

源反應物至磊晶生長介面的傳輸速率，而此

一速率的快慢由氣相中反應物的濃度及滯留

層的厚度所決定，這稱之為質傳限制(Mass 
Transport Limited)。 

 
圖 3. 反應腔內邊界層示意圖。 

三、氮化銦薄膜的備製 

    本章將描述成長氮化銦薄膜磊晶實驗機

台簡介及磊晶方法分析，其中包括磊晶參數

及磊晶實驗步驟。 

3.1 磊晶系統簡介 
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    本實驗的氮化銦薄膜磊晶生長系統是採

用中山科學研究院 Emcore D-180 型之有機

金 屬 化 學 氣 相 沉 積 系 統 (Low Pressure 
Metal-Organic Chemical Vapor Deposition, LP 
-MOCVD)串接自行設計的垂直式反應腔，利

用 Emcore D180 系統所磊晶程式 Emcore 
systemTM 5505 成長磊晶程序(recipe)。氫化物

反應分子源是存放在高壓鋼瓶內（NH3），有

機金屬反應分子源則是放置於恆溫槽內的

bubbler 中，以獲取設定溫度下的蒸氣壓。在

成長氮化銦薄膜時，反應過程所使用的載流

氣體(Carrier Gas)為氮氣(N2)，將高壓氮氣通

入氮氣純化器中純化，然後才導入至系統內

或是至bubbler中乘載有機金屬反應分子源至

各主管線，再由主管路的載流氣體來稀釋反

應分子源。本系統的主管路又分為二，一為

三族有機反應源的主幹線，稱之為 Alkyl 
line；另一為五族氫化合物反應源的主幹線，

稱之為 Hydride Line；兩個主管路分別將反

應分子源送至 Showerhead，透過 Showerhead
的獨特設計，將三族與五族氣體重新規劃使

其均勻的交錯分佈後（如圖 4），反應氣體才

從 Showerhead 的出口進入反應腔(Reactor)內
參與反應，Showerhead 的氣體出口為半圓形

孔洞設計，為使三族與五族之氣體能均勻的

混和到達反應區，故三族與五族氣體的孔洞

是分開及交錯排列，孔洞與孔洞的中心間隔

是 0.5 mm，孔洞直徑長約 0.2 mm、圓弧的半

徑約 0.085 mm，整個孔洞的分佈範圍直徑約

10 公分，可涵蓋磊晶生長所放置的 2 吋基底

晶片，氣體離開 shower head 表面進入反應腔

至磊晶晶片的表面距離約 2 公分，這樣的設

計，可以降低氣體流動路徑，減少不必要的

渦流產生，亦可以藉由氣體噴流的壓力，產

生較厚的滯留層，抑制銦原子因高溫而散

逸，有助於氮化銦薄膜（InN）的沈積，三族

與五族氣體的流量大小皆由流量控制器

(Mass Flow Controller, MFC)來調整。此系統

設計為垂直式反應腔（如圖 5），利用熱解式

氮化硼板(PBN)於作為磊晶成長的加熱源，形

狀為圓形片狀，位置位於反應腔體的上緣；

加熱板上緣為了可以放置SiC-Coating的石墨

承載器(Graphite Susceptor)，因此利用陶瓷材

料的中空圓柱體（我們稱之為 Holder）來支

撐承載器以防止並隔絕熱源向下傳導，而加

熱板的位置於陶瓷環的中心，利用溫控器對

PBN 執行加熱，透過 PBN 加熱板底部中心位

置之熱電偶(Thermal Couple)所量測溫度，回

授給溫控器，藉此可以控制磊晶生長的溫

度。反應腔主體是不銹鋼製，透過三根不銹

鋼柱將反應腔體懸空固定在手套箱（Glove 
Box）載台上，Showerhead 則在固定鎖在反

應腔體上方，因此試片的取出與置放，就必

須透過中心承軸的升、降，將承載器的區塊

整體向下移動脫離反應腔主體，當中心承軸

將承載器區塊下移至底部時，會與反應腔主

體產生不重疊的間隙約 10 公分，此時可將承

載器取出，便於 2 吋磊晶基底晶片的置放，

完成後，再依反程序將中心承軸升起與反應

腔主體接合即可。Showerhead 與反應腔周圍

皆有冷卻系統(Cooling System)經過，主要是

利用水的循環來達成冷卻的用途，使反應區

域形成溫度梯度的分布，產生滯留層，有利

於反應物的分解與反應物源的傳輸控制。反

應過後的有機及有毒廢氣，都將傳送至潔淨

室（Scrubber）內加以吸附及中和，然後才排

放於大氣中。在整個磊晶的過程當中，如磊

晶的時間、溫度及反應腔體壓力的控制、系

統內氣體流量的控制、反應分子源的開關及

切換等，均由電腦的程式所控制，只需將磊

晶的程序（Recipe）的步驟寫好，再由電腦執

行整個磊晶的過程，磊晶時可以經由電腦螢

幕監控各種磊晶的執行狀況並記錄之。 

 
    圖 4. 三族與五族氣體管路經 Showerhead 

          之出口分佈圖。 
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圖 5. 垂直式反應腔設計結構圖。 

3.2 磊晶參數 

    進行氮化銦薄膜磊晶的實驗之前，我們

必須先對影響磊晶品質的相關參數加以瞭

解，這些參數包括莫耳流量、 /Ⅴ Ⅲ比值及磊

晶溫度等，以作為磊晶時的參考依據，亦可

以改變這些參數去探討不同的變因對氮化銦

薄膜有何種影響。 

3.2.1 莫耳流量與Ⅴ/Ⅲ比值 

對於低壓系統 MOCVD 系統，要知道有

機金屬反應分子源的莫耳流率，就必須先計

算有機金屬反應分子源的飽和蒸氣壓，本實

驗所使用的有機金屬源為 Trimethyl-indium 
(TMIn)三甲基銦，其飽和蒸氣壓計算公式如

下： 

( ) ( )kT
abtorrPsource −=10log  

Psource為有機金屬反應分子源的飽和蒸氣

壓，單位為 torr，a 與 b 為實驗常數，可以經

由查表得知，分別為 3014 及 10.52，T(k)為放

置 TMIn 的橫溫槽內所設定的溫度，單位為

絕對溫度，本實驗設定 TMIn 的存放溫度為

25℃，計算後可以求出有機金屬反應源的飽

和蒸氣壓 Psource=2.546(torr)。而有機金屬反應

源的莫耳流率的計算公式表示如下： 

22400
F

PP
P

sp

s ×
−

=molar flow rate 

    Pp 為有機金屬反應分子源的壓力

控制裝置所設定的壓力，單位為 Torr，因為

Ps的壓力單位為 Torr；F 為有機金屬分子源的

設定流量，單位為 Sccm，22400 為理想氣體

每莫耳的單位容積。對於氫化物反應分子源

的莫耳流率的計算公式如下： 

%
22400

CF
× = molar flow rate  

    C%為氫化物氣體的濃度，所謂的

/Ⅴ Ⅲ比就是五族的莫耳流率對三族的莫耳流

率的比值，是影響磊晶品質好壞的重要磊晶

參數。因為五族分子的飽和蒸氣壓較高，磊

晶過程中很容易從磊晶表面散逸出，造成磊

晶表面五族分子的缺乏，所以在磊晶時，為

了防止此一現象發生，都會增加五族反應分

子源的莫耳流量以提高 /Ⅴ Ⅲ比，因此磊晶時

的速率與三族的莫耳流量有關，和五族的莫

耳流量無關；此一前提為假設五族與三族的

反應分子源之間不會有副反應發生。 

3.2.2 磊晶溫度 

    由於氮化銦薄膜成長於藍寶石結

構上，因為晶格常數不匹配高達 25%，為了

降低基板與氮化銦薄膜之間的晶格不匹配問

題，會先以成長氮化鎵[18]亦或氮化鋁薄膜

[19]為緩衝層，再接續生長氮化銦薄膜；再者

也可選擇不同材料為基底如 Si(111)晶片

[20]，其目的都是為了降低晶格常數的差異。

氮化鎵薄膜磊晶分為二階段[21]，先以低溫磊

晶一層約 20nm 的非晶質的氮化鎵薄膜作為

緩衝層，而磊晶溫度的選擇將會影響高溫沉

積單晶氮化鎵薄膜時的重要參數，溫度範圍

大約為500~550℃之間，然後再升溫至1000℃

以上磊晶成長單晶的氮化鎵薄膜，這兩段磊

晶溫度的選擇會隨其他不同的磊晶參數如反

應腔的壓力、 /Ⅴ Ⅲ、摻雜物的流量等的改變

而產生不同的影響；當高品質氮化鎵緩衝層

磊晶完成後，後續才降至較低的溫度範圍約

400℃至 650℃生長氮化銦薄膜，所以在磊晶
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成長的過程中，對於溫度的控制，如升溫及

降溫速率的快慢、溫度的穩定狀態及生長溫

度的調變等，均為磊晶條件不可不掌握控制

的重要關鍵，因此磊晶溫度亦為重要的磊晶

參數之一。 

3.3.3 磊晶實驗步驟 

    在三族氮化物的半導體材料中，以氮化

銦薄膜的生長是最困難的，因為在氮化銦的

生長條件下具有高的氮氣平衡蒸汽壓與較低

的熱解溫度(650 )℃ ，此外，也沒有適當的基

底可以提供氮化銦薄膜運用（晶格匹配問

題），熱膨脹係數的差異也很大。一般而言，

氮化銦的磊晶生長要高於 400℃，因為三甲基

銦（TMIn）在 400 [2℃ 2]以上會完全分解；因

此當磊晶生長溫較低時（400℃），容易在氮

化銦薄膜表面形成銦的微粒（In Droplet），主

要是因為缺少反應的氮原子（氨的裂解不

足），因此在低溫生長時需要較高的五、三比

生長條件就是為了增加反應氮原子的比例；

氮化銦薄膜在較低的溫度生長更不容易，因

為低溫就會降低的沈積原子的移動力使沈積

更不易發生。當氮化銦薄膜的生長溫度高於

650℃以上，就有助於氨的裂解增加反應氮原

子，但相對的也增加產生氫氣(H2），因為氫

氣的增加會使氮化銦薄膜形成逆反應而產生

熱分解或熱蝕刻（Thermal Etching），因此要

避免氫氣的產生[23]，故載流氣體（Carrier 
Gas）都改使用氮氣(N2)，所以在高溫生長氮

化銦薄膜時，較低的五、三比是需要的。在

成長氮化銦薄膜時，分別以 NH3 及有三甲基

銦 TMIn 為五族及三族的反應分子源,其中

TMIn 放置於維持 25℃的恆溫槽內，相對應

的飽和蒸氣壓為 2.546 torr，而載流氣體使用

為氮氣。五族及三族反應分子源的流量可以

作為改變的磊晶參數，當磊晶溫度、反應腔

內的壓力及磊晶的時間都確定後，寫成電腦

執行的磊晶的處方(Recipe)，就可以執行磊晶

程序。因為每個磊晶程序其磊晶參數設定都

不一樣，所以都會先將不同的磊晶程序設定

好，並記錄成電腦可以執行的檔案，再經由

電腦讀取後執行。 
本實驗規劃是探討不同的緩衝層對氮化

銦薄膜的磊晶影響，共計有四個磊晶試片

T0009、T0010、T0011 及 T0023 進行分析討

論。其中 T0009 與 T0010 的氮化銦薄膜磊晶

時序圖相同（圖 6），不同的只是緩衝層（基

底）的條件，T0009 是以多晶系氮化鎵薄膜

為基底，而 T0010 則以單晶系氮化鎵薄膜為

基底，敘述如後：T0009 是以低溫 520 ℃成

長氮化鎵薄膜 40 分鐘，再經過 980℃高溫回

火（Annealing），使低溫氮化鎵薄膜成由非晶

質 結 構 （ Amorphous ）， 重 新 晶 格 化

（Re-crystalline）變成多晶系(Poly-Crystal)結
構，以此為基底成長氮化銦薄膜。T0010 則

是以一般的二階段方式成長高品質氮化鎵薄

膜當作基底，後續再成長氮化銦薄膜；氮化

銦薄膜的磊晶時序如圖 6 所示，首先會將五

族反應分子源 NH3 的通入反應腔內，並將反

應腔的溫度升高至 800℃，對基板表面進行去

吸附 (Desorbe)及清除 (Clean)的作用，因為

NH3 在高溫時分解成氮及氫，氮氣在高溫時

具有穩定基板表面的作用，而氫氣可以對基

板表面進行還原的工作，並除去表面殘餘的

氧化層，這個程序會執行 10 分鐘；10 分鐘過

後溫度迅速下降至 600℃並維持三分鐘後，確

認溫度及各主管路之氣體分流穩定，後續才

開始成長氮化銦薄膜 90 分鐘，此時反應腔體

壓力為 400 Torr、 /Ⅴ Ⅲ的控制在 12000 至

15000 之間。 

 
圖 6. T009、T0010 之氮化銦磊晶時序圖。 

T0011 的磊晶時序圖如圖 7 所示，首先

在藍寶石基板上沈積低溫的氮化鎵薄膜 30分
鐘，再經過 930℃高溫回火後，降溫至 780℃

沈積氮化銦鎵薄膜（InGaN）50 分鐘，作為

氮化銦薄膜之緩衝層，藉由銦成分的加入可

以降低氮化銦薄膜與藍寶石基板之間的晶格

常數的差異，後續再降溫至 600℃成長氮化銦

薄膜 90 分鐘，此時反應腔體壓力為 400 torr、
/Ⅴ Ⅲ的控制在 12000。 
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圖 7. T0011 磊晶時序圖。 

T0023 的磊晶時序圖如圖 8 所示，在藍

寶石基板先沈積低溫的氮化鎵薄膜 10 分鐘，

再經過 950℃高溫回火後，降溫至 900℃沈積

高溫的氮化鎵薄膜 30 分鐘，之後再由 900℃

降至 600℃以漸變溫度方式沈積氮化銦鎵薄

膜（InGaN）共計 57.5 分鐘，降溫速率為每

1 /7.5℃ 秒，其中在 800℃與 700℃各停留 10
分鐘作為步階式沈積，利用漸變降溫的方式

使氮化銦鎵薄膜的成分，由銦含量較少，隨

著溫度的降低相對的銦含量會逐漸增加，其

目的就是希望更能降低氮化銦薄膜與基底之

晶格與熱膨脹係數差異，作為氮化銦薄膜之

緩衝層，後續再降溫至 600℃成長氮化銦薄膜

60 分鐘，此時反應腔體壓力為 200 Torr、 /Ⅴ Ⅲ

的控制在 12000。 
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           圖 8. T0023 磊晶時序圖。 

實驗的磊晶試片，分別將會以掃描式電

子顯微鏡（SEM）、原子力顯微鏡（AFM）、

X 光繞射分析（XRD）、霍爾量測（Hall 
measure）及光激發螢光頻譜分析量測（PL），

探討氮化銦薄膜之表面型態、電性及光性等

特性。 

四、實驗結果與討論 

我們沈積的試片由外觀顯示為黑色不透

光之薄膜，為了了解成長出之氮化銦薄膜的

表面形貌是否會受到不同的緩衝層影響，我

們做了 SEM 實驗，來做進ㄧ步的分析。首先

我們將試片 T0009、T0010、T0011 透過掃描

式電子顯微鏡分析（如圖 9），針對緩衝層的

結構先加以瞭解：T0009 為多晶系氮化鎵薄

膜、T0010 為單晶系氮化鎵薄膜、T0011 為氮

化銦鎵薄膜，在 5 萬倍的倍率下，氮化銦薄

膜表面形貌呈現不規則的錐狀凸起；再透過

更高倍率 20 萬倍的 SEM 觀察（如圖 10），
T0009 與 T0010 試片的表面結晶顆粒的大小

約在 100nm 範圍，T0011 試片的表面顆粒大

小則約在 170 至 200nm 範圍；這說明了隨著

緩衝層結構愈接近氮化銦的晶格常數，則氮

化銦薄膜結晶的島狀大小（Island Size）就會

愈來愈大顆，這表示氮化銦薄膜愈容易由 3D
轉成 2D 方向沈積。 

圖 9. 掃描式電子顯微鏡（SEM）俯視試片之表面 

     形 貌：5萬倍（a）T0009(b)T0010(c)T0011。 

圖 10.掃描式電子顯微鏡（SEM）俯視試片之表面 
     形貌：20 萬倍（a）T0009(b)T0010(c)T0011。 

另外我們也使用 AFM 量測來分析試片

的表面形貌(如圖 11)，觀察緩衝層種類與均

方根粗糙度的變化；多晶系氮化鎵薄膜為緩

衝層時（T0009），其表面均方根粗糙度為

16.2nm，單晶系氮化鎵薄膜為緩衝層時，其
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表面均方根粗糙度增加為 30.0nm，氮化銦鎵

薄膜為緩衝層時，表面均方根粗糙度增加至

57.9nm，由 AFM 的數據得知，氮化銦薄膜的

表面粗糙度以氮化銦鎵為緩衝層的最大，所

以表面的島狀物大小（Island Size）也最大，

可與 SEM 所量測的表面型態趨勢相同。

圖 11.原子力顯微鏡（AFM）量測試片之表面粗糙     
     度狀態（a）T0009（b）T0010（c）T0011。 

我們也將試片透過 XRD 量測，分析不同

緩衝層對氮化銦薄膜結構的影響，由圖 12 可

以很明顯的得知氮化銦薄膜為多晶系（Poly 
Crystalline），因此每組 X 光 2Θ 繞射圖形，

均有兩組以上不同的晶面（有些晶面文章內

不顯示），我們比對 JPCDS 資料顯示，34.588°
為氮化銦的（002）晶面、33.373°為氮化銦

（101）晶面、34.726°為氮化鎵（002）晶面、

34.33°為氮化銦鎵薄膜之特定晶面，因此利用

光激發螢光頻譜分析（PL）薄膜時，均無法

量測得到相關數據，這就是因為氮化銦薄膜

之單晶特性不明顯所致。由 XRD 分析，我們

也可以得到一些訊息：(1)若以 LT GaN 當緩

衝層，成長 InN 薄膜，晶面（101）面會比（002）
面要強，且呈現偏多晶性及銦金屬性質。（2）
若以高品質單晶 GaN 薄膜當緩衝層，僅發現

氮化鎵（002）晶面及氮化銦（002）晶面，

但強度而言，氮化銦（002）晶面較弱。（3）
若以氮化銦鎵當緩衝層，會有氮化銦鎵波峰

及氮化銦（002）晶面，強度則以氮化銦（002）
晶面較強。 

      
圖12. 不同緩衝層成長氮化銦薄膜試片之X光2Θ

繞射圖。 

綜合 XRD 分析結果可以得知，以氮化銦

鎵薄膜為緩衝層，會比以往常使用氮化鎵薄

膜為緩衝層，成長單晶氮化銦薄膜的機會愈

大，因為銦含量的加入有助於降低氮化銦薄

膜與基板之間的晶格常數與熱膨脹係數，減

少應力產生。由上述結論，我們規劃了以漸

變方式成長氮化銦鎵薄膜為緩衝層(T0023 試

片)，從高溫 900℃緩慢降溫方式至 600℃成

長氮化銦鎵薄膜，磊晶時序如圖 8，利用漸變

降溫的方式使氮化銦鎵薄膜的含銦量隨著溫

度的降低相對的逐漸增加，其目的就是希望

更能降低氮化銦薄膜與基底之晶格與熱膨脹

係數差異。 

利用掃描式電子顯微鏡檢視 T0023 成長

之氮化銦薄膜表面形貌如圖 13 所示，在倍率

1 萬倍的觀察下，可以很明顯的看到表面仍有

許多角錐及不規則三角狀之凸起，比較重要

的一點就是可以觀察到表面島狀顆粒（island 
grain）變的更大顆，範圍約從 2.5um 至

4.5um；這結果也符合上述的推論，當緩衝層

的晶格常數愈接近磊晶層時，因為磊晶應變

(Strain)之故與降低了熱膨脹係數的差異，有

助於氮化銦薄膜的沈積，相對的磊晶品質就

會提升。 

圖 13. 掃描式電子顯微鏡（SEM）俯視 T0023 試 
片之表面形貌 1 萬倍。 

另外用原子力顯微鏡觀察 T0023 試片之

表面形貌（如圖 14），其表面均方根粗糙度為

112.75nm，數據顯示比 T009、T0010、T0011
試片要大很多，量測結果也與 SEM 所量測的

表面型態趨勢相同。 
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圖14.原子力顯顯微鏡量測試片T0023之表面粗糙 
度狀態。 

並將 T0023 試片利用光激發螢光(PL)進
行低溫 20K 量測（圖 15），在 0.757 ev 有一

個氮化銦薄膜產生的能隙波峰，波峰的半高

寬(FWHM)為 76meV，這結果顯示，以漸變

氮化銦鎵薄膜為緩衝層，比氮化鎵、氮化銦

鎵薄膜為緩衝層更能顯著改善氮化銦薄膜的

發光特性。 

圖 15. T0023 試片低溫 20K 光激發螢光頻譜量測。 

最後我們利用利用霍爾量測（ Hall 
measuremet）分析磊晶薄膜電性，從表 1 得

知，本次實驗的氮化銦薄膜之載子遷移率都

偏低，因為我們使用的磊晶溫度在 600℃，一

般來說偏高，比較接近氮化銦薄膜的熱解溫

度，但還是需要依不同機台特性而有不同溫

度範圍，有文獻提及[23]氮化銦磊晶時的熱解

會影響控制薄膜的電性，因此我們的氮化銦

薄膜電性較差；另外氮化銦載子濃度偏高約

6.5×1019cm-3至 1.86×1020 cm-3 ，相對的載子遷

移率就會降低，因為氮化銦薄膜磊晶時會產

生本質缺陷（native defect），就是氮原子的空

缺（Nitrogen Vacancy）而形成 N 型氮化銦薄

膜[24]，因此也會降低氮化銦薄膜的電性。這

些結果需要說明的就是 T0023 試片，因為

T0023 試片在磊晶表面型態上結晶顆粒有明

顯的變大，在光性上的量測也明顯的變好，

結構上晶面的分析也有改善，但電性卻無明

顯增加，因為漸變生長氮化銦鎵薄膜緩衝層

的關係，其含銦量的組成會隨溫度降低而增

加改變至磊晶氮化銦層，因此所量測到的電

性是整體的結果（包含了氮化銦鎵與氮化銦

薄膜）。 

表 1.不同緩衝層成長氮化銦薄膜試片之電性一覽 
表

 

五、結論 

 氮化銦薄膜因為沒有合適的基板可

用，因此需要透過緩衝層的沈積來改善薄膜

與基板之間的晶格常數差異。從實驗結果得

知，運用不同緩衝層確實可以改善氮化銦薄

膜的磊晶特性，但仍以降低磊晶薄膜與基板

之晶格常數差異，方能有效改善氮化銦薄膜

品質。因此，漸變式氮化銦鎵薄膜的磊晶方

式作為緩衝層，確實能明顯改善後續氮化銦

薄膜的沈積，可由表面型貌（AFM、SEM）

及光性上（低溫PL量測）的結果得到較佳之

數據。  
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