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化學束磊晶系統成長氮化銦磊晶薄膜
之製程研究
Investigation of InN Epilayer Grown on Ga-face 
GaN by RF-CBE

陳維鈞、田志盛、吳岳翰、郭守義、賴芳儀、蕭健男、張立
Wei-Chun Chen, Jr-Sheng Tian, Yue-Han Wu, Shou-Yi Kuo, Fang-I Lai, Chien-Nan Hsiao, Li Chang

III-V 族半導體中的氮化銦 (Indium nitride, InN) 在光電與電子元件中是具有相當潛力的材料，如高載子遷
移率、高漂移速度峰值、低電子質量與 0.65－0.7 eV 之能隙等優點。而目前大多數的 InN 樣品是使用分子
束磊晶 (MBE) 與有機金屬氣相沉積 (MOCVD) 方式製備，但受限於 InN 本身之物理性質，要成長高品質 
InN 是具有挑戰性的，由於 InN 之熱裂解溫度約為 600 °C，無法於高溫中成長，因此目前成長高品質 InN 
仍然是以 MBE 為主要鍍膜方法。本研究中使用的磊晶方式為電漿輔助化學束磊晶系統，可結合 MBE 與 
MOCVD 兩者之優點成長 InN ，使用三甲基銦與電漿解離之氮原子做為 V 族與 III 族之來源，而影響 InN 
結晶品質優劣的重要因子有基板種類、緩衝層、製程溫度與 V/III 流量比等。因此成長極性 InN 薄模，並
分析其結構與光電特性。實驗結果指出，在 V/III 流量比於 1.81 時有最佳結晶品質，其 (0002) 與 (101̄2) 
x-ray rocking curve 半高寬分別為 455 arcsec 與 1070 arcsec。由穿透式電子顯微鏡 (TEM) 之分析，可知 
InN 與 GaN 緩衝層之磊晶關係為：(0002)InN//(0002)GaN 與 [112̄0]InN//[112̄0]GaN，並且 InN 中含有高密度之
基面疊差。另一方面，當 V/III 流量比約為 1.81 時， InN 有較高之沉積速率，約為 1.9 m/h，並且會隨著 
V/III 流量比減少而增加。

Indium nitride is a III-V semiconductor which is potential for optoelectronics and electronics application due to its 
high electron mobility, high peak drift velocity, low effective electron mass and narrow bandgap of 0.65－0.7 eV.  
InN has been grown using metalorganic chemical vapor deposition (MOCVD) and molecular beam epitaxy (MBE). 
It has been known that InN has a low dissociation temperature at 600 °C, such that the growth temperature is limited 
by the desorption of nitrogen and the thermal decomposition of the films. Therefore, the high-quality InN is usually 
obtained by using MBE. Various processing parameters may affect the quality of InN, such as substrate, buffer layer, 
substrate temperature, pressure, and V/III flow ratio. In this study, polar and semipolar InN films were prepared by 
plasma-assisted metal-organic molecular beam epitaxy (PA-MOMBE) which can have a high growth rate. Detailed 
characterizations of structural and optical properties of the grown polar InN films were carried out. The results 
indicated that In-polar InN films grown with the V/III ratio of ~1.81 has the smallest full width at half maximum 
(FWHM) value of 455 arcsec for (0002) X-ray rocking curve (XRC) andFWHMs value of 1070 arcsec for (101̄2). 
The epitaxial relationship of InN with GaN substrate is (0002)InN//(0002)GaN and [112̄0]InN//[112̄0]GaN as determined 
by selected area electron diffraction. Additionally, the InN growth rate decreases from 1.9 to 1.4 m/h when the 
ratio increases from 1.81 to 4. 
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一、前言

現今蓬勃發展的科技時代中，材料的研發是當

前重要的一環，不論於能源、光電產業中，開發

新穎材料是現今學者專家所極力研究的。而目前

III-V 族氮化物材料為半導體產業中的熱門材料，
因 III-V 族光電半導體化合物材料同時具有高發光
效能、生命週期長、能隙調變範圍大、元件結構小

與價格低廉等優點，逐漸成為光電材料應用上之主

流。由於其能隙分佈極廣，如圖 1 所示，從氮化銦 
(0.7 eV) 到氮化鎵 (3.4 eV) 再到氮化鋁 (6.2 eV) ，
近乎涵蓋了全光譜。因此 III-V 族化合物材料受到
光電產業青睞。 
而目前以氮化物材料為主流的發光元件主要是

可見光波段的氮化鎵材料 (GaN) 具有其優勢，並
且於能源方面也逐漸慢慢地受到重視；隨著應用層

面的延伸，從可見光延伸至紅外光已是現今發展的

趨勢，因此具有窄能隙的氮化銦材料逐漸受到重

視，InN 能隙於近年來被證實期能隙約為 0.7 eV，
此光學能隙幾近涵蓋太陽光譜，更能衍生出紅外

波段之光電元件。例如，以 GaN、AlN 與 InN 三
者所互相搭配之 III-V 族三元混晶材料 InxGayAlz 系
統，可藉由改變銦 (In) 的成分比例進而得到各種不
同的發光波長，調變範圍涵蓋可見光至紅外光及部

分紫外光。由於此一特殊性質，使得 III-V 族半導
體材料成為最有潛力的光電材料，可應用於全光譜

太陽能電池 (solar cell) 與發光二極體 (LEDs)。
早期 InN 在發展初期主要是以濺鍍或蒸鍍為

主要製程方式，透過 PVD 製程方式所得到的 InN 
量測到其能隙約為 2.0 eV，主要是受到真空背景中
的氧所影響，進而形成氧化銦 (In2O3) ；另外，受
限於薄膜與基板之間的晶格錯配 (lattice mismatch) 
與磊晶技術及系統的問題，無法成長出高品質 InN 
薄膜。隨著磊晶技術與方式不斷地精進，在 1970 
年初由貝爾實驗室的 John Arthor 及華裔的卓以和
博士(1)共同發展分子束磊晶系統後正式開啟了高品

質氮化物材料門檻。隨著分子束磊晶的發展，高

品質的 InN 亦隨之被驗證是一具有窄能隙之 III-V 
族化合物半導體材料，因此開拓了全光譜光電元

件的夢想。隨後更有利用電將輔助分子束磊晶(2)，

脈衝雷射蒸鍍法(3)，金屬有機化學氣相沉積(4)、物

理氣相沉積(5) 與電漿輔助金屬有機分子束磊晶系
統 (RF-MOMBE) (6) 等方式製備 InN 薄膜。另外，
InN 亦具有低載子濃度與高電子遷移率特性，在室
溫下之理論值可達 4000 cm2/V-s，可應用於高速電
子元件與高頻元件等等，而在 Lu 等人(7) 的研究論
文中，更指出 InN 材料可應用於化學與生物感測
器。但是要成長出高品質的 InN 材料是相當不容
易的，除了基板不匹配度與機台因素外，其裂解溫

度相較於其他化合物半導體偏低 (~600 °C)，因此
在長晶過程中，需外加即時監控設備，藉以掌控磊

晶成長。

III-V 族半導體中常見的磊晶基材為  SiC、
GaAs、ZnO 與 Al2O3 等，研究報告指出

(8)，SiC 可
提供高品質的氮化物磊晶成長，因其具有與多數的

氮化物較低之晶格差異，但因其成本過高，使得

無法大量生產，因此較不受到青睞；而 III-V 族光
電半導體材料較常使用藍寶石 (Al2O3) 做為基材，
其原因是因為藍寶石具有高能隙值 (8.8 eV) ，其
穿透光譜從 145 nm 一直延伸到 5200 nm(9)，因此

在此區間的光波長並不會被藍寶石吸收，由此一

特性延伸得知，藍寶石基材對於 III-V 族氮化物的
發光波長具有一種不吸光的性質。因此，許多研

究人員以及廠商便以藍寶石為基板來成長纖新礦 
(Wurtzite) 結構的氮化物發光元件，但是因為藍寶
石基材與 III-V 族半導體材料具有較大的晶格不匹
配度，不易成長出高品質的材料，近幾年多數的研

究人員投入如何使用藍寶石基材提升 III-V 族磊晶
材料品質的研究，由研究結果得知，利用二階段式 

圖 1. III-V 族半導體能隙分布圖。
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(Two step) 長法(10) 或是引入同質及異質緩衝層(11) 
可有效減低晶格差異；再者，可利用具有斜切角度 
(miscuting) 基板(12) 亦可成長出高品質磊晶。而 Si 
晶圓基板雖有較佳的導熱係數，但因 III-V 族氮化
物製程皆為高溫製程，其兩者之間的熱膨脹差異甚

大，易使磊晶在降溫過程中崩裂，因此使用 Si 晶
圓成長磊晶是一項極具挑戰的技術。

然而，目前有許多適合成長 III-nitride 族半導
體的基板材料，因氮化物材料與 Al2O3 基材之間的
晶格差異相當大，以 Al2O3 基材來說，當 InN 成
長於 Al2O3 基板上時，其在水平方向晶格不匹配度
就高達 25.5%，因此若是直接成長在 Al2O3 基材上
的話，會因為晶格不匹配度造成高密度的缺陷，

形成不完整晶體或是多晶結構。而目前最普遍使

用 Al2O3 基板進行磊晶成長的是氮化鎵 (Gallium 
nitride, GaN) 相關的發光二極體元件，雖然 GaN 
與 Al2O3 之間的晶格差異甚大，不過已經可以透過
緩衝層 (buffer layer) 引入與二階段式成長法，克
服晶格不匹配的問題。由晶格參數來看， InN 與 
GaN 在水平軸上的晶格不匹配度約為 10%，比起 
InN 與 Al2O3 在水平軸上的晶格不匹配度 25.5% 小
許多，因此產生的錯配差排密度亦會較低。而且

目前已知利用 MOCVD 可成長出對稱軸 (0002) 半
高寬約 288 arcsec 與非對稱軸 (101̄2) 半高寬約 733 
arcsec 之高品質 GaN 薄膜，並利用 RF-MBE 系統
將 InN 成長於 GaN 上，亦可得到對稱軸 (0002) 
半高寬約 385 arcsec 與非對稱軸 (101̄2) 半高寬約 
1364 arcsec 之品質甚佳的 InN 磊晶薄膜，且其自
由電子濃度與遷移率分別為 4  1017 cm3 與 1910 
cm2/V-s，在光學上也得到近能帶邊緣放射訊號 
(near band edge, NBE) 約為 0.67 eV(13)。透過缺陷分

析可以知道， InN 成長於 GaN 上之貫穿式差排密
度約為 2  1010 cm2(14)。

同時也有文獻指出， In/N 的流量是成長高品
質 InN 磊晶的極重要參數(15)，以 RF-MBE 成長 
InN 為例，當成長溫度低於 520 °C、 In/N 流量比
低於 1 時，因解離率低於成長速率，則可讓 InN 
繼續成長(16)，然而往往影響磊晶薄膜的光電性質

是因為製程中無意摻雜的 C、H 與 O 原子(17)，將

於未來討論之。由於 V/III 流量比是成長高品質 

InN 薄膜一項重要的參數，Singh 等人(18) 指出，當
使用較高的 V/III 流量比可填滿多數的氮空缺，因
此可提升 InN 電性的表現。反之，隨著 TMIn 的
增加，亦會使薄膜中 C 與 H 含量增加，因此呈現
高電子濃度。另外，低 V/III 流量比會減少 In 在基
板表面的擴散長度，因此會影響 InN 在基板表面
的成核密度；反之，高 V/III 流量比會提高 InN 在
基板表面的成核密度(19)。Wang 等人於 500 °C 將 
InN 沉積在 GaN 上，以不同流量比進行 InN 成核
密度之結果顯示，在低的 V/III 流量比時， InN 成
核密度低，但卻有較大的晶粒尺寸，隨著 V/III 流
量比的增加，會逐漸提高成核密度及減小晶粒尺寸
(20)。另一方面，由 RHEED 觀察在高 V/III 流量比
時薄膜在成長初期會呈現三維結構 (2－3 ML) ，當
厚度增至 10 ML 時，會發現薄膜呈現多晶結構，
且晶粒為奈米尺寸(21)。另外，V/III 流量比對結
晶品質的影響亦可以由 Jain 等人的研究報告中看
見，當 TMIn 流量增加時，可有效地提升 InN 薄膜
品質與沉積速率(22)。

因此，藉由以上文獻說明，溫度與 V/III 流量
比對於 InN 薄膜的結構與光電特性相當重要，而
透過基板溫度的實驗後得到 500 °C 為適合成長高
品質 InN 的成長溫度，因此本研究使用電漿輔助
化學束磊晶系統 (RF-CBE) 成長高品質磊晶 InN 薄
膜於氧化鋁 (Al2O3) 基材上，並以 GaN 異質緩衝
層降低磊晶成長時的應力累積效應，同時討論 InN 
薄膜於不同 V/III 流量比下所表現出之結構、表面
形貌與微結構，並加以分析，進而了解其流量比對

成長 InN 的影響。

二、實驗設備與製程

化學束磊晶技術係  1984 年由  AT&T Bell 
Laboratories 之華裔科學家曾煥添博士 (Dr. W. T. 
Tsang) 發展成功的一項新技術，它係結合分子束
磊晶成長法 (molecular beam epitaxy, MBE) 及有
機金屬氣相磊晶法 (metal organic chemical vapor 
deposition, MOCVD) 之多項優點而成的一項新技
術，是屬於較特殊之系統，其 III-V 族來源皆使用
氣態進行沉積，因此可有效且快速地沉積磊晶材
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料。本論文所闡述之磊晶機台為國研院儀器科技

研究中心之 CBE 系統 (圖 2)，此套系統為自行設
計，並結合分子束磊晶系統與金屬有機化學氣相沉

積系統優點組裝而成，同時具有高真空環境與高沉

積速率。化學束磊晶系統其 III 族與 V 族均為氣態
分子源，III 族氣體來源使用有機金屬氣體，V 族
則為活化氮原子 (N*)，經由氣體輸送環，可有效
地將氣體源以特定角度輸出至基板上沉積出磊晶薄

膜，其主要為化學反應方式沉積薄膜，故定名為化

學束磊晶系統。該套磊晶系統背景壓力值可達約 9 
1010 torr，其中 V 族活化氮原子來源是採用射頻
氮氣電漿源取代傳統 MOCVD 設備中使用的氨氣 
(NH3) ，此舉不僅一次解決氨氣需高溫裂解及效率
不彰的問題，且高潔淨度的反應腔體，更可確保磊

晶品質的優越性。依據系統可概分為下列幾個部分：

1. 傳輸腔
化學束磊晶系統所使用的樣品輸送腔，使用高

抽氣效率之渦輪分子幫浦，並搭配乾式幫浦，進行

前級抽氣，並能快速將氣體從 1 大氣壓抽至高真空
環境，約為 1 109 torr。使用乾式幫浦，可避免
油氣回滲的問題，進而使傳輸腔中保持乾燥與高真

空環境；與樣品輸送腔結合另有一試片支撐承載

座，經過特殊設計，可在輸送腔與成長腔之間快速

取放試片。

2. 磊晶室
本套磊晶系統主要進行 III-V 族氮化物，如 

GaN、AlN 及 InN 等，系統組件包括氮氣電漿源、
基板加熱裝置、自行設計之氣體源環 (source ring) 
與氮氣光譜監測系統等等，如圖 3 所示。在 V 族
元素的來源是高度純化過的氮氣，經由電漿產生器

提供活化的氮原子電漿 (N*)；而 III 族元素所使用
的金屬有機氣體 (MO source)，經由自行設計之氣
體源環，以特定角度將 III 族有機金屬氣體分子，
以環形束狀引導至被加高溫的基板表面和氮原子

電漿進行反應，而成長出高品質磊晶薄膜。此種

成長方式可以提供足夠及均勻的活化反應物到達

反應區，因此可以提供接近 MOCVD 系統的磊晶
速度。另外，成長腔體以 MBE 系統超高真空環境
為設計基礎，可提供極高品質與純度的薄膜，亦

可成長奈米級的精細結構，例如量子井 (quantum 
well)、量子點 (quantum dot) 結構或成長氮化物
半導體元件結構中用來抑制磊晶缺陷的超晶格 
(superlattice) 結構。此外，本系統採用高抽氣速率
的真空渦輪幫浦，在氮氣電漿源及有機氣體皆通入

腔體內的情況下，主腔體的真空度仍能保持在低於

3 105 torr 的環境下。
在磊晶基板的支撐座，是一可穩定控制基板加

熱溫度及精細調整位置的承載模組，以配合由輸送

腔體將基板傳送至主腔體的基板支撐座時，能精準

圖 2. 
電漿輔助化學束磊晶系統實體圖。
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對位及固定。氮氣電漿源建置在磊晶基板的正下

方，與基板的距離將配合有機金屬氣體源環的位置

與環上氣孔，將氣體引入腔體時的角度，以確保膜

層厚度的均勻性。氮氣電漿產生的同時，下方另有

一視窗將電漿光譜經由光纖傳送至個人電腦的光譜

卡進行監測與分析，以確保磊晶品質，圖 4 與圖 5
是透過各種功率與流量的條件下所得到的電漿光譜

圖，由於磊晶成長時，無法由肉眼得知氮氣電漿解

離資訊，因此通常會架設一組由光纖頭、訊號處理

卡與電腦所組成的光譜儀，藉由氮氣電漿解離後所

發出的光訊號聚焦到光纖頭，然後將光由光纖導入

光譜儀中，由光譜儀分析電漿組態，因此可以得到

清楚的電漿組態資訊。由不同電漿功率與氮氣流量

的光譜圖中顯現了數根訊號峰，並分別標示了分子

氮與原子氮躍遷的訊號峰，而在幾個明顯的主要波

長為 740、820、860 nm 是屬於原子氮的訊號峰，
因此透過光譜的監控，使用者可以知道通入的 N2 

大部分被射頻電漿解離成氮化物磊晶薄膜所需的原

子氮，可知所輸送氮氣已大部分轉化為磊晶薄膜中

所需要的氮原子，特別是高流量 N2 可解離出較多
的活化氮。

3. 人機介面控制
本系統透過圖案化控制軟體 Labview 進行介面

控制撰寫，透過軟體的連結，可由人機介面控制所

有閥門的開關與管路溫度，並監控管路的溫度，如

圖 6 所示，系統共區分為五組獨立管路，目前配置
三甲基銦、三甲基鋁與三乙基鎵，此三種管路上的

閥門可單獨作動。同時由介面上可同步讀出管路壓

力值與管路溫度，不需額外使用壓力讀表，可減少

系統體積與成本。並且第二頁 program 選單中可寫
入製程方式，主要控制尾端進氣閥門開啟與關閉的

時間，如圖 7，當沉積單一化合物時，若需要先成
長一層緩衝層時，可先設定緩衝層氣體種類及沉積

時間，以及沉積完後停留時間，最後再依序通入所

需成長材料的氣體源，並且可選擇連續進氣成長或

間歇性進氣成長等方式；而成長多元合金時，則可

以選擇同時進氣、輪流進氣與交互進氣等方式，並

可以迴圈 (loop) 的形式設定次數來達到所需的製程
時間。

而成長 InN 材料，影響其結晶性之優劣有許
多因素，如：工作壓力、基板溫度、V/III 流量
比、基板、氣環及電漿源之間的距離等。而利用 
CBE 製備 InN 氮化物磊晶具有高沉積速率之優

(Source Ring)

(Plasma Spectrum)

(Plasma )

(Sample Holder)

Substrate

Source ring

MO source

Flux meter

Plasma gun

Manipulator

Heater

Load-lock
chamber

RHEED
screen

Pyrometer

SpectrometerN2圖 3. 
電漿輔助化學束磊晶系

統示意圖。
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圖 4. 電漿功率 (a) 350 W 與 (b) 400 W 分別通入 0.5 ~ 1 sccm 氮氣流量之電漿 OES 光譜圖。
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點，因相同溫度下，氮氣電漿源更能提供成長時所

需要之活化氮，而利用高溫解離氨氣除效率不彰

外，更無法於高溫中成長 InN 磊晶。除此之外，
在成長磊晶薄膜時，基板的選擇是一個相當重要的

實驗參數。對於大部分之半導體材料而言，要找到

晶格常數匹配的基板並不容易，所以一般在晶格常

數不同的基板上之磊晶過程大都可歸類為異質磊晶 
(heteroepitaxy)。異質磊晶所造成的晶格錯配 (lattice 
mismatch)，往往容易造成磊晶製程之困難。
目前有關 III-V 族氮化物磊晶之研究的最大的

癥結仍在於基板選擇的問題，良好的基板材料必須

在晶格常數、結晶結構及熱膨脹係數上都能和薄膜
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圖 5. 電漿功率 (a) 450 W 與 (b) 500 W 分別通入 0.5 ~ 1 sccm 氮氣流量之電漿 OES 光譜圖。
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有很好的搭配。由於大尺寸的 InN 尚無法大量製
造生產，此類材料在磊晶基板的選擇上仍都採用有

相當晶格錯配量的六方晶系 c-sapphire (藍寶石) 與 
SiC。由於考慮到價格與耐熱性質的特點，因此在
磊晶製程實驗中仍以藍寶石為主要研究基板。但因

藍寶石基材導熱較矽基材差，且晶格錯配也較大，

而  InN 在氮化物系統中具有較低之熱裂解溫度

度，因此較不適宜以 MOCVD 方式進行成長，然
而，本文所利用的電漿輔助化學束磊晶系統 (RF-
CBE) 是利用環束型氣流設計，可將金屬有機氣體
均勻地分布於基板表面，以及使用射頻電漿源可於

低溫將氮氣解離為製程所需之活化氮，如此可免去

解離氨氣之高溫製程。因此透過 RF-CBE 系統磊晶
成長模式，可有效的製鍍高品質大面積且均勻性良
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好之 InN 磊晶片。
本研究中使用 (0002)Ga-face GaN 磊晶薄膜為

製備 InN 磊晶之緩衝層。GaN 是利用 MOCVD 於 
2 吋 Al2O3 基材上成長出。經分析儀器量測後，確
認為六方晶系纖鋅礦結構之 GaN 晶體，厚度約為 
4 m，半高寬約為 340 arcsec。並將分別切割成 2

吋之 1/4 片，共四片。成長 InN 磊晶薄膜前將 GaN 
磊晶片置入 RF-CBE 系統的試片，準備腔體預抽
至背景壓力約為 5  109 torr 約一天，待腔體壓力
達到平衡時，將連接成長腔體之閘閥開啟，運用

機械手臂將 GaN 磊晶基板推入成長腔體後即可準
備進行 InN 磊晶成長。成長 InN 磊晶的三族來源

圖 6. 
RF-CBE 磊晶系統人
機介面與壓力、溫度

監控程式介面。

圖 7. 
磊晶製程進氣方式程

式控制介面。



28 科儀新知 198期 103.3

20             30            40             50            60             70            80

In
N

 (0
00

2)
In

N
 (0

00
2)

In
N

 (0
00

2)

In
N

 (0
00

4)
In

N
 (0

00
4)

In
N

 (0
00

2)

G
aN

 (0
00

2)
G

aN
 (0

00
2)

G
aN

 (0
00

2)
G

aN
 (0

00
2)

G
aN

 (0
00

4)
G

aN
 (0

00
4)

G
aN

 (0
00

4)
G

aN
 (0

00
4)

A
I 2

O
3 

(0
00

6)
A

I 2
O

3 
(0

00
6)

A
I 2

O
3 

(0
00

6)
A

I 2
O

3 
(0

00
6)

430 °C

470 °C

500 °C

540 °C

為賽孚思公司所生產之有機金屬氣體 99.9999% 的
三甲基銦 (trimethylindium, TMIn)，由於 TMIn 之
蒸氣壓在 0－50 °C 時較高，經不同溫度測試其
蒸氣壓後如表 1 所示。鋼瓶使用恆溫水槽保持在 
50 °C。 TMIn 傳輸方式未靠任何載流氣體 (carrier 
gas) ，單純使用兩端壓力差的方式，由氣體源高
壓力端流向高真空壓力端磊晶腔體；而 N2 則是使
用13.56 MHz 射頻電漿源將通入的高純度氮氣 (N2) 
解離成活化氮 (N*)，以提供製程所需的原子氮。
成長 InN 磊晶前，先將腔體預熱至 600 °C，進行
表面熱清潔約 30 分鐘，待時間到達後，使用通入 
N2 流量為 1 sccm (約為 1  105 torr)、電漿功率為 
350 W 的參數，進行基板表面處理約 10 分鐘，隨
即降至 500 °C 準備進行 InN 磊晶成長，依照不同
的製程溫度成長 InN 所得到的結果如圖 8 與圖 9 
可知，以 RF-CBE 系統成長 InN 材料其製程溫度

低於 500 °C 時，InN 薄膜沉積速率較慢，而當溫
度在 500 °C 時可得到高指向性且品質較優之 InN 
薄膜，而溫度於 540 °C 時，(0002) 與 (101̄2) 半高
寬數值則輕微地增加，不同基板溫度所成長之 InN 
所使用之製程條件與此實驗不盡相同，但基於使用

同樣系統與 GaN 薄膜，因此該實驗結果具有相當
程度的參考價值。因此本次實驗將固定成長溫度

在 500 °C。成長時，分別設定 TMIn 流量為 0.25、
0.35、0.45 與 0.55 sccm 四個條件，通入氣體時間
為 30 分鐘。同時透過電漿光譜即時監控可得知，
在本實驗設定的參數之下，可得到超過 50% 的活
化氮。

另外，由圖 4 可以發現，當 N2 流量設定在 1 
sccm 時，從不同的電漿功率光譜圖，可觀察到較
強的原子氮訊號，且差異不大；而當 N2 流量低
於 0.75 sccm 時，其解離效率就明顯降低。另一方
面，雖然較高的電漿功率通入較低的 N2 流量亦可
得到相同結果，但考慮到電漿使用壽命與其工作壓

力 (< 5  105 torr) ，因此將本研究的 N2 流量與電
漿功率分別固定為 1 sccm 與 350 W。

4. 實驗參數
本章節所沉積之 InN 磊晶薄膜參數如表 2 所

示，為確定 InN 薄膜沉積時所受到之變數最小，

Temperature
(°C) 18.6 20 25 30 35 40 45 50

Vapor Pressure
(Torr) 2.87 3.05 3.56 4.41 5.41 7.2 8.8 10.6

表 1. TMIn 於不同溫度對應之蒸氣壓 (torr)。

圖 8. 430－540 °C 不同製程溫度下成長 InN 薄膜 
XRD 分析。
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以不同 V/III 流量比成長 InN 磊晶
Substrate GaN/Al2O3(0001)

Base pressure (Torr) 5  109

Substrate temperature (°C) 500
Radio frequency power (W) 350

Growth time (min) 30
Nitrogen gas flow to 

trimethylindium (TMIn) 1.81, 2.22, 2.86, 4

表 2. 成長 InN 磊晶的實驗參數。
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因此實驗中僅改變 V/III 流量比，也就是不同 TMIn 
流量。其於條件如基板溫度、電漿功率、工作距

離、成長時間與氮氣流量等皆是固定數值。

三、結果與討論

經由 RF-CBE 系統以不同 V/III 流量比將 InN 
沉積於 GaN 上，並將成長溫度固定於 500 °C，同
時利用各式分析技術進行薄膜特性分析，將其各項

分析結果整理後，並於以下章節逐項討論。

1. 薄膜晶體分析
由於基板或緩衝層材料品質的優劣會直接影響

後續薄膜的磊晶品質，因沉積物最先接觸的是基板

／緩衝層表面，因此若是基板／緩衝層的表面粗糙

度過大，且薄膜晶體品質不佳，會使沉積物原子在

表面遷徙受到阻礙，而造成磊晶缺陷增加或呈現多

晶成長，故在沉積 InN 前先行使用 XRD 進行 GaN 
晶體結構確認。

圖 10 為 GaN 磊晶薄膜經 X 光搖擺曲線 (x-ray 
rocking curve, XRC) 量測後結果，可觀察到在 GaN 
對稱面 (0002) 的半高寬約為 320 arcsec；而非對稱
面 (101̄2) 的半高寬約為 380 arcsec，相較於一般
以 HVPE 製備的 GaN 基板，其對稱面 (0002) 約為 
90－100 arcsec(23) 來看，二維形式成長的 GaN，
其結晶品質已是甚佳。因此以不同 V/III 流量比所
沉積的 InN 薄膜晶體分析如圖 11。結果顯示在圖

圖 9. 
500 與 540 °C 之 InN 
薄膜 (0002) 與 (101̄2) 
XRC 分析。scan(arcsec)
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圖 10. GaN 緩衝層對稱面 (0002) 與非對稱面 (101̄2)
之 XRC。
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圖 11. 不同 V/III 流量比沉積之 InN 薄膜於 GaN 緩
衝層上的  -2  X 光繞射圖。
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譜中只看見 InN(0002)、InN(0004)、GaN(0002)、
GaN(0004) 與 Al2O3(0006) 五根繞射峰，因此可以
判定在所有的 V/III 流量比條件下所成長的 InN 薄
膜都以 c 軸為主要生長方向，同時圖譜中並無看
見銦金屬 (Indium metal) 的訊號 (2~32°)，代表
此製程條件下用來沉積 InN 所使用的 III 族前驅
物-TMIn， 都能與製程腔體中的活化氮進行反應，
因此從繞射圖譜中沒有發現銦金屬的訊號。相較

於 Wu 等人的結果(24)，以 RF-MBE 系統成長 InN 
之後，發現氮原子數量無法滿足 In 的需求，因此
發現其表面有 In 金屬堆積的現象。藉由 XRC 量測
模式之量測結果可由圖 12 所知，在所有條件下所
成長的 InN 磊晶薄膜顯示對稱面 (0002) 的半高寬
數值與非對稱面 (101̄2) 的半高寬分別為 455－1167 
arcsec 與 1070－1170 arcsec 之間，當 V/III 流量比
固定在 1.81 時，顯示 InN 擁有比其他條件小的半
高寬值，其 (0002) 與 (101̄2) 分別為 455 arcsec 與 
1070 arcsec，此值略高於 GaN 緩衝層，可能的原
因是因為 InN 薄膜在沉積時因與 GaN 之間的晶格
不匹配所產生的錯配差排所影響。然而 Tuna 等人
(25) 利用 MOCVD 與 Wang 等人(26) 以 RF-MBE 成長 
InN 於 GaN 上所得到的半高寬分別為 InN (0002) 
－750 arcsec、InN(10 1̄2)－2900 arcsec 與 InN 
(0002)－350 arcsec、InN(101̄2)－1750 arcsec。與文
獻結果相比較可知，以 CBE 成長的 InN 其結晶品
質與目前發表高品質 InN 的結果相似。
另外，當 V/III 流量比在 2.86 時，所得到 InN 

之半高寬數值最大，因此可推論，在該條件下的 
InN 晶體內部的原子堆疊與排列較為雜亂，因此
其結晶性較差。然而，透過 XRC 量測雖然可以得
知 InN 晶體的結晶品質與缺陷，但由於缺陷型態
包含點、線與面缺陷，因此利用 XRD 分析儀器
測得的 XRC 數值包含了上述提到的缺陷型態，
然而缺陷密度的高低不單純只是差排的影響，故

只能利用 XRC 結果粗略地計算薄膜內的差排密

度。由於 XRC 所測量的半高寬數值包含著貫穿式
差排 (threading dislocation) 密度的訊息(27)，而貫

穿式差排通常包含：螺旋差排 (screw dislocation) 
通常沿著  c  軸產生並垂直於基板表面，其伯格

斯向量 (Burgers vectors,


b


) 為 b


 = ，而
當 c 軸方向傾斜 (tilt) 角度過大時，則 XRC 所
測得的半高寬值就會越大；同理，刃差排 (edge 
dislocation) 通常沿著 a 軸產生並平行於基板表面，

其 b


 = 1/3<112̄0>，當扭轉 (twist) 角過大時，則 
XRC 所測得的半高寬值就會越大；另外，還有混

合 (mixed dislocation) 差排，其伯格斯向量為 b


 = 
1/3̄，其是由螺旋與刃差排所組合而成的。

而傾斜角與扭轉角可分別透過以下公式(28) 求
得：

 tilt[ ] = cos1[cos2( )cos()+sin2( )]   (1)

 twist[ ] = cos1[sin2( )cos()+cos2( )]   (2)

式中  為傾斜角、  為扭轉角與   為 Lattice 
plane inclination ，並且將得到的數值代入公式 (3) 
與 (4) (29) 可以概略地求得貫穿式差排的密度。

                                                                   
        (3)

2

2

2

2

N
4.35

N
4.35

s

e










b

b




          

(4)                                                    

上式中  為扭轉角、 為傾斜角， b


 為伯格斯
向量，Heinke 指出(30)，以   的搖擺曲線可以作為
扭轉角的指標，因此在計算式中將使用 InN (101̄2) 
的搖擺曲線值代入公式 (2) 式計算後所得到的值。 

根據公式 (3) 與 (4) 式計算後，可估算出螺旋
差排與刃差排密度，分別為列於表 3 中，由列表
中發現，螺旋差排密度約為 3.8  108 至 2.1  109 

表 3. 
螺旋差排與刃差排密度。

V/III Screw component dislocation (cm2) Edge component dislocation (cm2)
4 2.13  109 5.15  1010

2.86 2.73  109 5.29  1010

2.22 6.63  108 4.43  1010

1.81 3.77  108 4.23  1010
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cm2；而刃差排密度約為 4.2 至 5.1  1010 cm2，

當 V/III 流量比在 2.86 時，由 XRC 量測可知，其
晶體在傾斜角與扭轉角值均為最大，由此可判定，

材料內部的晶格所受到的應變程度較大，因此差排

密度最高；反之，而當 V/III 流量比較低時，可間
接減少 InN 中的差排密度。
另外，同樣是透過 2 -  量測所得到的值可透

過公式 (5) 計算出六方晶系 InN 之 a 軸與 c 軸晶格

(a) (b)

(c) (d)

(e)

圖 12.
 不同 V/III 流量比 (a) 1.81、(b) 2.22、
(c) 2.86 與 (d) 4 之條件下所沉積之 
InN 薄膜於 GaN 緩衝層的 XRC 結
果；(e) 為 XRC 數值與 V/III 流量關
係圖。
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參數，如下所示：

2 2 2

2 2 2
( )

1 4
3hkl

h hk k l
d a c

 
 

      
(5)                                                  

上式中，d(hkl) 表示繞射晶面，a 與 c 為晶格參數。
經計算後結果如圖 13 所示，當 V/III 流量比在 

1.81 時，成長的 InN 薄膜其 a 與 c 軸晶格參數分
別 5.706 Å 與 3.538 Å，此值相當接近化學計量比 
(stoichiometry)(31)，因此可知在該條件下所成長的 
InN，具有高品質結構，並且在成長初期所承受的
應變 (strain) 已幾乎在成長後期鬆弛 (relaxed) ，當
提高 V/III 流量比至 2.22 與 4 時，顯示此條件下的 
InN 薄膜的 a 與 c 軸皆呈現被壓縮，使晶格體積減
小，推論可能的原因是由於 InN 在此條件下為非
化學計量比的成長，因此晶體內可能有大量的 In 
空缺，而導致晶格體積呈現三個方向的收縮；

另一方面，透過縱深元素的分析可以發現 (未顯示
於文中)，此兩個條件所沉積之 InN 薄膜含 C 量濃
度均偏高，因此有可能是 C 原子在 InN 薄膜中而
影響了其晶體品質。雖然 Duan(33) 透過理論計算可
以得知，置換型碳原子佔據 N 位置 (substitutional 
carbon on N sites, CN) 其是一個低形成能之淺層受
體 (shallow acceptor) ，但因為 C4+ 與 N3+ 之離子半
徑均為 0.016 nm，因此 CN 的存在應是屬於少數，
並且這種情況下，其晶格參數改變程度通常會較低。

特別在 V/III－2.86 時，可以發現趨勢與其他
條件不同，其晶格參數顯示三個方向的膨脹，有可

能在成長的過程中，產生多餘之 N 空缺 (Nitrogen 
vacancy)，進而提高疊差密度，而使 a 軸與 c 軸晶
格參數變大。

2.表面與橫截面形貌
圖 14 顯示各條件下所成長之 InN 薄膜表面與

斷面形貌。由圖中清楚地發現，薄膜表面沒有明

顯的 In 金屬堆積現象，此結果與 XRD 分析結果一

圖 13. 不同 V/III 流量比所沉積之 InN 薄膜 a 軸與 c 
軸晶格參數。
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圖 14. 各 V/III 流量比所成長之 InN 以 SEM 觀測 
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致。另外，薄膜表面呈現相當粗糙，且為不規格

島嶼狀，推測 InN 可能以三維島狀成長，而較大
島嶼的形成是當通入流量較大的 TMIn 時 (V/III－
1.81)， In 原子停留在基板表面的數量亦會相對較
多，進而形成 In 團簇的數量與體積就會更大而形
成三維團簇，當 In 團簇不斷的與表面的 In 或 N 原
子碰撞與聚集到臨界值時，就會以島嶼狀成長，並

銜接鄰近的團簇而形成連續膜。

為了進一步了解表面形貌特徵，可由圖 15 原
子力顯微鏡所測量的 5 5 m2 均方根 (root-mean-
square, RMS) 表面粗糙度得知，當 V/III－1.81 時，
RMS 值約為 25.4 nm；反之，V/III－4 時，InN 之 
RMS 值約為 12.3 nm，因此可知，當 InN 薄膜表面
粗糙度 RMS 值隨著 V/III 流量比增加而減少。當
低 V/III 流量比時，顯示 InN 晶粒尺寸較大，且成
核密度較低，此結果與多數文獻所看到的趨勢相

似。然而，較大的表面粗糙度可能是因為 InN 島
嶼的密度較低、尺寸較大，因此在成長時有晶粒彼

此間有較大的深寬比所造成。

另一方面，由斷面形貌可以知道， InN 薄膜
的厚度隨著 TMIn 的流量增加而增加，在 V/III－
1.81 與 2.22 時，厚度約為 1 m；在 V/III－2.86 
時，約為 850 nm；在 V/III－4 時，約為 730 nm。
依據得到不同流量比成長的 InN 厚度，根據圖面
標示尺度換算了各流量比率之沉積速率，並繪製在

圖 16，由圖可知，沉積速率從 1.4 至 1.9 m/h，並
且會隨著 TMIn 流量增加而增加，主要是因為在製
程中提供了更多的 III 族來源與 V 族反應，然而當
進一步的增加 TMIn 流量時 (V/III < 2.22)，沉積速
率就不再增加，是由於活化氮的不足，而無法使由 
TMIn 裂解後多餘的 In 與 N* 形成 InN 分子。

圖 15. 
AFM 影像及不同 V/III 
流量比所成長之 InN 表
面粗糙度。
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圖 16. 500 °C 所成長之 InN 薄膜在不同流量比下之
沉積速率。
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圖 17. 
(a) V/III 流量比在 1.81 下所沉積之 
InN/GaN 薄膜明視野橫截面 TEM 圖，
(b) InN/GaN 薄膜之擇區繞射圖。

3. 晶體缺陷與微結構分析
圖 17(a) 為 V/III 流量比 1.81 所沉積之 InN/

GaN 的穿透式電子顯微鏡 (TEM) 明視野橫斷面圖 
(near two-beam condition with g = 112̄0 InN) ，由圖
可觀察到 InN 薄膜表面相當粗糙與量測的膜厚約
為 1 m，相同於由 SEM 所得到的表面與斷面影像
所測量的厚度值。並且 InN 與 GaN 之間的界面清

晰，確認沒有界面反應層的生成，同時觀察在 InN 
膜層中亦沒有明顯的 In 金屬團簇，對應到與 XRD 
的分析結果沒有出現 In 金屬繞射訊號一致，表示
該條件以下所成長的 InN 薄膜並沒有因為大量的
金屬前驅物而使 In 金屬過飽和析出，而膜層中有
部分對比顯示較暗的區域，可能是晶體產生了小角

度的旋轉，而偏離區軸所產生的影像對比。同時

可發現底層 GaN 的貫穿式差排被異質界面阻斷而
沒有延伸進入 InN 晶體中，因此可初步判定， InN 
薄膜大多數的缺陷是來自於成長初期與 GaN 之間
的晶格不匹配與後期 InN 薄膜成長時所產生的。
另外，圖 17(b) 是 InN/GaN 之擇區繞射圖譜 

(selected-area electron diffraction, SAED)，當入射
電子束沿著 112̄0 晶軸方向時可清楚地看到，所
有的繞射點都清楚地被呈現，並無發現其他繞射

雜點，因此可再次確認橫截面圖沒有發現界面反

應層的生成與 In 金屬的堆積，同時 InN 的繞射點
呈現一組規則的陣列，並且是對準著 GaN 的繞射
點往外沿伸，因此可確認 InN 是單晶晶體，並與 
GaN 之間是磊晶關係，其 in-plane 磊晶關係為：
(0002)InN//(0002)GaN、(1̄100)InN//(1̄100)GaN 與 112̄0

InN//112̄0GaN。然而，從 SAED 圖譜中觀察到沿著 
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c 軸方向出現明亮的條紋線，此現象代表在 InN 薄
膜中存在著高密度的平面缺陷。

圖 18 為 V/III 流量比 1.81 之 InN 於高倍率 
TEM 影像，並以 g = 0002 與 g = 1̄100 雙電子束
繞射 (two-beam) 條件為主。在圖 18(a) 中，當 g = 
0002 為繞射條件時，可以清楚地看到高密度的貫
穿式差排聚集在 InN 的底層；同時由圖 18(b)，當 
g = 1̄100 為繞射條件時，可以觀察到平面缺陷，
如基面疊差 (basal stacking fault, BSFs) 或差排環 
(dislocation loops) 等，當經過估算後，其密度約為 
1.5  106 cm1，相比於 RF-MBE 所沉積高品質之 
GaN 其平面缺陷密度約為 105 cm1，此條件下所成

長之 InN 薄膜中的基面疊差約高 GaN 一個級量，
而產生如此高密度的基面疊差的原因，推測是來自

於空孔的團簇與高濃度的雜質所引起的。

圖 19 是以 [112̄0]InN and GaN 為晶軸方向觀察
之高解析橫截面 TEM 晶格條紋 (lattice fringes) 
影像與快速傅立葉轉換圖 (fast-Fourier-transform 
pattern, FFT)。由 (0002)InN 的晶格條紋圖中，可
以清楚地看到 In 原子是隨著...ABABAB...之堆疊
順序做有序推疊與排列，此堆疊方式符合六方晶

系堆疊方式，因此可確認其為六方晶系纖鋅礦結

構；由 (0002)InN 的晶格條紋圖中，可得知 c 軸
晶格參數約為 0.57 nm，此值相當接近 InN 塊材
之晶格參數(34)，且與 XRD 量測並計算後所得到
的值相似。此外，進一步從晶格條紋影像中觀

察可以發現，當...ABABABAB...堆疊順序轉換
成...ABABCBCB...的堆疊順序，是由於轉換成基面
疊差的緣故，並且透過疊差型態的分析後，可確

認其為 I1 type。而反傅立葉快速轉換影像顯示，錯
配差排均勻地分布在 InN 與 GaN 的界面，而這些
錯配差排彼此之間的平均距離約為 2.76 nm，與理
論計算 InN 成長在 GaN 上之間晶格錯配 (~9%) 的
結果相同。此一結果說明，錯配差排的產生有效

地容納大部分因晶格錯配所引起的錯配應變 (misfit 
strain)。

四、結論

本文利用 RF-CBE 以四種不同條件之 V/III 流
量比成長 InN 薄膜於 GaN 緩衝層上，並針對四種
不同條件所成長的 InN 薄膜針對表面形貌、結構
特性、光電特性分別進行分析與探討。

InN 表面粗糙度會隨著 TMIn 流量增加而增
加，且沉積速率範圍約為 1.4 至 1.9 m/h。XRD 
與 TEM 結果顯示，當 V/III 流量比於 1.81 時，InN 
有最佳的結晶品質，並且可知 InN 是單晶晶體與 
GaN 之間是磊晶關係，其 in-plane 磊晶關係為：
(0002)InN//(0002)GaN、(1̄100)InN//(1̄100)GaN 與 112̄0

InN//11¯20GaN，平均總差排密度為 4.26 1010 cm2。

綜合以上得知，以 RF-CBE 所沉積之 InN 結
晶品質與 RF-MBE 方法所沉積之 InN 結晶品質相
似，甚至在沉積速率上優於 RF-MBE，但相對 C、
H 污染相對嚴重許多，使得薄膜載子濃度高於 RF-
MBE 所成長之 InN，因此未來需透過製程調整，
以減少雜質元素濃度，如 : 沉積前腔體預抽與熱清
潔時間增加、加大晶片與氣體環之間距離與降低 
TMIn 與 N2 流量等。

圖 18.
 V/III 流量比  1.81 所沉積之 
InN 橫截面明視野 TEM 影像
圖，並以 (a) g = 0002 與 (b) 
g = 1̄100 雙電子束繞射 (two-
beam) 為拍攝條件。
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圖 19. (a) V/III 流量比 1.81 所沉積之 InN/GaN 界面
高解析 TEM 影像圖，(b) 為圖 (a) 之快速傅
立葉轉換，(c) 選用圖 (a) 白色虛線矩形框中
之 InN 與 GaN 的 (1̄100) 之 FFT 訊號點所
形成的 IFFT 影像，顯示錯配差排平均間距
約為 2.76 nm。

(a)

(b)

(c)
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