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一、簡介

科技部自然司為整合國內新穎材料之開發，於 
2009 年開始透過學者專家同儕嚴格審查，找出可
為台灣提升國際競爭優勢與產業價值之新穎材料成

長與研發研究團隊，給予相對充裕的經費支持。在

單晶與薄膜材料製備與應用之研究領域，挑選出聲

譽技術與經驗皆具國際水準之國內團隊，積極進行

新穎材料相關研究之發展，並加速國內新穎材料研

究成果產業化之腳步。最近十年來，已有數個台灣

頂尖團隊分別在單晶成長與薄膜磊晶製備上嶄露頭

角，其成果達到甚至領先現有國際水準。在科技部

縝密挑選下，由科技部自然司補助這些具各個不同

專長之實驗室的建置並成立尖端晶體材料聯合實驗

室。此尖端晶體材料聯合實驗室的設立之目的為透

過領先國際之技術，高端設備之集中，並利用人才

群聚之聚落效應，藉以推動國內新穎材料開發之中

長期計畫，穩定支持國內前瞻研究之新穎材料取得

需求，並整合國內新穎材料研發團隊，使台灣科學

界各團隊充分發揮各自專長，扶植擴大我國在此領

域之研究影響力，更可作為相關新興產業於新穎材

料開發之後盾。而功能性氧化物磊晶薄膜因具有豐

富的物理性質而被視為未來可能取代矽基半導體之

新興材料之一，能提供更省電，更有效率且功能更

多元之元件，因此也被視為此計畫的研究開發重點

之一。

在科技部自然司支持下，建立於交通大學之功

能性氧化磊晶成長平台已經成立接近 8 年，研究成
果豐碩。除了在開發新穎氧化物材料屢屢有突破之

外，更結合國內外研究團隊，形成一個大型新穎材
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料研發平台，專注於新穎氧化物材料之開發，相關

物理問題之探索，與可能應用元件之設計與製作，

為目前國際上在此領域相當著名之研究團隊。本文

將介紹建置於交通大學之成長平台之核心技術，希

望藉此可以開發更多平台的潛在使用者，凝聚國內

氧化物磊晶的研發實力，進而開發新穎的材料系統

與元件，以助我國尖端科技技術之提升。

關鍵材料之取得攸關國家科學發展，因此近年

來世界各國皆大力推廣材料基因計畫(1)，建立大數

據資料庫，加速材料開發速度。過去材料的開發過

程曠日費時，因此各國建立快速的材料篩選機制便

成了關鍵研發能力。建立於交大之氧化物磊晶成長

平台為本計畫關鍵之研發平台，因此必須具備快速

開發氧化物材料之能力，所以在製程的建置上，選

用雷射剝鍍薄膜製程 (Pulsed Laser Deposition)(2-4)，

來當作主要材料開發的方法，因為該製程方式具有

以下優點：

(a) 高鍍膜速率。
(b) 可以準確的轉移靶材成分。
(c) 可以在一個系統內形成複雜之多層膜。
(d) 藉由雷射之能量轉移增加原子之撞擊係數與表
面遷移率。

在材料開發的評估上，該製程相對於單晶製

程、塊體製程與其他薄膜製程可更快速成長具有高

品質之樣品，因此相當適合快速開發成分複雜之氧

化物薄膜 。
雷射剝鍍薄膜製程主要可以分為三個階段，整

個示意圖如圖 1(a) 所示：第一階段為雷射與靶材
間之作用，促使物種由靶材飛濺出來；第二階段為

飛濺物種於腔體內之傳遞；第三步驟為薄膜於基板

上之成長。完成此三階段後即可完成薄膜的基礎成

長，然唯有精確控制此三階段才能得到品質優良之

薄膜。

第一階段之控制，主要從雷射光源與靶材表面

之交互作用著手。雷射光源可以控制參數有三個：

第一為雷射之波長，第二為雷射能量密度，第三為

雷射光點之大小，這些參數皆須依鍍製之薄膜材料

特性調整，才有辦法最佳化。因此，為了讓雷射能

量不在行經過程中散佚，使鍍膜情況難以掌握，必

須特別注意雷射導引裝置的設計，如聚焦鏡、反射

鏡、視窗等的特性均需符合此波長要求。理想狀態

下，在使用雷射的過程中，輸出能量必須維持穩

定。然而實際上，當使用一段時間後，雷射能量會

下降，原因為：(1) 在不斷的使用下，氣體原始比
例改變。(2) 雷射真空腔內鏡片之污染。(3) 真空腔
漏氣。除了漏氣外，其他兩項原因是無法避免的。

所以為了維持雷射光的能量，須定期更換氣體與鏡

片拋光，再做能量的校正，確定能量的輸出是穩定

且正確的。另外，雷射光的輸出須為平行束線，其

截面為長方形，能量沿著短軸方向成高斯分佈，即

為中央能量最強，兩邊較弱。然而在使用一段時間

後，輸出光束可能會有發散、均勻性變差等狀況。

因此需要定期做校準的工作。靶材的表面一般要緻

密與平坦，因為雷射光與靶材在作用過程中，會造

成表面之改變，經常造成週期性結構之產生，有可

能會改變表面之粗糙度，因此一開始就不平坦之靶

材有可能加劇此一問題之產生。這樣之情形可能會

導致薄膜成分改變且不如預期，或者造成鍍膜速率

不穩定，嚴重的話還有可能導致物種飛濺方向之改

變，或者是顆粒物之產生。

第二部分之控制，主要靠腔體內之氣壓來控制

飛濺物種於腔體內之傳遞。大部分之物理鍍膜皆會

遇到物種分布不均之問題，基本上物理鍍膜之物種

分布皆遵循於餘弦定律 (cosn )，隨著物理鍍膜撞
擊源之能量增加，其 n 值亦隨之增大，顯示薄膜越
不均勻，如圖 1(b) 所示。利用腔體內之氣壓大小
可以調整物種之能量大小，物種之分布，改變電漿

區域之形狀與大小，可視鍍膜情況而調整之。

第三部份之控制，主要為基板之控制，而物種

飛濺於基板，與基板之作用可如圖 1(c) 所示。為
了讓薄膜可以順利於基板成長，可以加熱基板，提

升薄膜成核成長之驅動力，然而需注意熱量之提供

也有助於物種離開薄膜之能力。此外，鍍膜薄膜之

冷卻速率，亦是要注意之一環，因為此一參數有時

會影響薄膜結晶之方向，而且如果薄膜與基板之熱

膨脹係數差異很大，也有可能因為冷卻速率過快，

而導致應力之產生，而破壞薄膜結構。

雷射鍍膜亦有其缺點，主要有兩點：

(a) 顆粒物之產生。
(b) 物種分布不均。
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這兩種缺點，會造成薄膜厚度與成分之不均

勻，是阻礙此製程商用的關鍵問題。顆粒物之產生

通常有三種方式，第一為氣相中凝結產生，第二為

靶材之破裂，第三為靶材於雷射作用下造成表面熔

解，最後由液滴之形式噴出而凝結於基板上。解決

顆粒物產生方法有可利用低雷射能量來降低此情形

之產生，或者是加裝機械旋轉之過濾器，因為顆粒

物較物種大，故飛濺之速率較物種緩慢而可利用此

方法來過濾，或者利用另一支雷射粉碎顆粒。上述

之方法皆要添加設備，如考慮成本簡單的方法可採

用離軸法來克服。物種分布不均之問題產生原因可

歸納為兩類，第一為因為雷射能量與雷射光點之幾

何形狀所造成之結果，第二為物種本身特性之不

同，即使接收同樣之能量也會造成彼此分布上之差

異。主要之克服方法亦為離軸法，即可藉由稍微偏

離蕈狀雲電漿中心便可得到較均勻的薄膜厚度與成

分。 
最後，良好的雷射剝鍍系統製備薄膜可歸納以

下幾個實務經驗：

(a) 靶材：高緻密與表面平坦。
(b) 基板溫度：0.3 Tm－0.5 Tm。

(c) 基板至靶材之距離：5－10 cm。
(d) 腔體鍍膜氣壓：電漿區域收縮於基板前。
藉由這些準則，便可以開始使用雷射剝鍍製備

薄膜。利用此製程可以在幾天內的時間，測試出薄

膜成長的條件，因此被大量採用於新穎薄膜材料之

開發。

近年來，為了可以更精準地控制薄膜的成長，

臨場檢測變成是一門關鍵技術。譬如雷射剝鍍薄膜

製程中，雷射與靶材的作用造成飛濺物種於腔體內

之傳遞時，同時會產生電漿，所以可以利用光譜

儀，來監控電漿的放光的波長與強度，進而推斷出

電漿內物種，做為製程參數調控使用並得到正確的

薄膜計量比組成(5)。另外，磊晶薄膜在基板的成長

臨場檢測主要以反射式高能電子繞射儀 (Reflection 
High Energy Electron Diffraction, RHEED) 來觀察薄
膜的即時成長資訊(6)，傳統上利用此技術需要在高

真空的環境下使用，但是高品質氧化物磊晶通常需

要在高氧壓之成長環境進行，這樣磊晶薄膜才會具

有正確的氧計量比，進而展現優異之物理特性，因

此此技術因為環境的不匹配，在氧化物磊晶薄膜之

製備上，無法提供類似於半導體材料成長之關鍵訊

息。近年來，開始利用兩段式或是漸進式的抽氣系

統，加上縮小電子束到偵測器之距離，讓反射式高

能電子繞射儀之操作壓力可以接近到 1 torr，滿足
利用雷射剝鍍氧化物磊晶成長之環境，因此開始大

量使用於氧化物磊晶之臨場監控(7)。反射式高能電

子繞射儀的工作原理，主要是有一束高能的電子

束 (10－50 kV)，以低掠角 (< 3°) 與試片表面產生
繞射，再利用螢光屏幕與 CCD 做繞射訊號之收集
與分析。收集的訊號即為電子束之反射，加上高能

電子束與材料表面晶格所產生之繞射訊號，如圖 2 
所示。由於此臨場監測技術對表面具有相當高的靈

敏度，因此藉由高能電子繞射訊號的收集，可以用

來判斷樣品之結晶特性為磊晶、多晶還是非晶。一

般來說，磊晶材料會有線狀或是點狀繞射圖紋的產

生，多晶材料則會產生環狀圖紋，非晶材料之繞射

圖紋則會消失。藉由訊號之圖紋，也可以用來判斷

薄膜表面的平整度。舉例來說，如果表面具有原子

尺度的平整性，經由二維材料繞射產生之圖紋，將

為線狀，但若薄膜表面不平整，則會產生三維材料

所產生之點狀圖紋(8)。藉由反射或是繞射訊號隨著

圖 1. (a) 雷射剝鍍示意圖，(b) cosn  隨 n 變化分布圖，(c) 飛濺之物種與基板之間之作用。
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時間的變化，可以用來判定薄膜成長模式，圖 2 顯
示常見的幾個薄膜成長模式與圖紋強度隨著時間的

變化。為此，善用臨場分析提供的有效資訊，可以

快速達成薄膜成長之優化。一般來說，高品質薄膜

的成長必須以層狀成長 (layer-by-layer) 模式或是階
梯流 (step fl ow) 模式為主(9)。 
具備方便的臨場檢測工具，在薄膜成長前，基

板的準備作業便更形重要。為了要達到原子尺度

的控制，基板表面的平整度也必須達到原子平整

等級。然而多數商用之基板如：SrTiO3，表面雖平

整，但是未達原子平整等級，因此必須進行相關基

板表面之處理。SrTiO3 屬於鈣鈦礦結構 (ABO3)，
沿著 [001]，表面的成分可以是 AO 或是 BO2 層，
因此要達到薄膜成長的準確控制，就必須控制基板

表面的化學環境，確認單一的化學成長環境。要達

到此目標，透過化學溶液的選擇性侵蝕與清洗，配

合適當的高溫退火製程，多數的基板可以達到原子

尺度等級之平坦度(10)。以 SrTiO3 為例，本實驗室
利用氫氟酸緩衝液進行蝕刻，利用清水清洗完畢，

在超過 1000 °C 高溫爐進行適當時間的退火，即可
以達到原子尺度平坦等級的基板表面，且具有都是

TiO2(BO2) 層的原子台階表面，每一個台階高度差
約 0.4 nm，即為一個單胞之高度，如圖 3 所示。

相關的製程，在各個實驗室的配方會稍有不同，微

調即可。

具備原子等級平坦的基板，配合臨場檢測工具

反射式高能電子繞射儀，透過成長參數的調控，即

可如前面所述，快速找到材料成相的製程窗口。在

製程窗口內，可以藉由反射式高能電子繞射儀強度

的隨著時間與圖紋之變化，進一步確認薄膜模式為

層狀成長或其他成長模式，調整合適的成長模式即

可製作出高品質之薄膜。舉例來說，如圖 4 所示，
利用上述的觀念，可以找到 SrRuO3 與 BiFeO3 之
層狀成長製程窗口，如果兩個材料窗口有重疊處，

便可以利用此窗口來製作多層結構。近年來，元件

的尺寸越來越小，對於薄膜的厚度控制精準度的要

求也越來越高。透過層狀成長模式來生長樣品，藉

由反射式高能電子繞射儀反射強度對著時間的變化

震盪，便可以準確知道材料厚度的堆疊速率，因此

可以在薄膜厚度上達到原子尺度的監控，進而開發

出只具有數個晶胞厚度且連續之超薄膜，如圖 5 所
示(11)，以利後續元件之開發。利用電子隧穿現象

的元件製作尤其對厚度控制要求相當高，如：隧穿

二極體，磁隧道結，鐵電隧道結，皆屬於這類元

件。

 接下來在結合不同材料形成異質結構時，要

圖 2. 雷射剝鍍系統與 RHEED 系統之成長臨場檢測示意圖。
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注意材料的接面，尤其是複雜的氧化物，如鈣鈦礦

結構 (ABO3) 中沿著 [001]，會發現可能具有兩種
不同的接面，如果異質結構的物理特性對於界面很

敏感，準確地控制接面便成了一個關鍵技術。要達

到此目的基板必須要具有原子平坦且單一接面的要

素，再者薄膜的成長必須是層狀的成長，並透過一

層一層的成長控制，才能在成長中一直保有單一接

面來與下一個材料對接。如果要換不同的接面，必

須參考材料的表面特性，適當的插入半層材料，才

會達到接面轉換的目的。換言之，在鈣鈦礦材料的

對接上，是可以長出具有同樣材料構成的異質結

構，但是在界面處卻是不同的接面組成，並各自對

應著不同的物理特性。幾個著名的例子，第一個為

成長 LaAlO3 在 SrTiO3 上，兩個材料傳統上都是絕
緣體，如果是 TiO2 與 LaO 的接面，則會形成二維
電子氣，另一個 SrO 與 AlO2 接面，則維持不導電

圖 3. 
具有原子等級平坦度

SrTiO3 基板處理流程。

圖 4.
SrRuO3 與 BiFeO3 材料
成長時 RHEED 隨時間
變化與相對應的薄膜表

面形貌。
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的特性(12)。在 BiFeO3 與 (La,Sr)MnO3 多鐵異質結
構也有類似的現象，BiO 與 MnO2 的接面，相對於 
(La,Sr)O 與 FeO2 的接面，具有完全不同的磁電耦
合特性(13, 14)。在鐵磁材料 (La,Ca)MnO3 與超導材
料 YaBa2Cu3O7x 的結合時，如圖 6 所示(15)，不同

接面亦會導致不同的電荷轉移現象，進而對兩層材

料的耦合作用發生很大的影響。因此適當的控制異

質結構的接面，將有助於元件結構的設計。

此外，對氧化物磊晶薄膜的物理特性而言，基

板的選用亦會造成非常大的影響。主要的原因在於

基板材料與薄膜材料之間晶格常數的不匹配，這樣

會使得薄膜材料之晶格產生形變或扭曲。雖然晶格

扭曲程度會隨著樣品厚度變厚而慢慢變小，但是伴

隨產生的界面缺陷之密度，會因此影響薄膜材料之

品質。由於無法避免這個問題，因此很多研究反而

著重於利用基板與薄膜之晶格不匹配來調控材料之

物理特性，因此基板的選用便成了可控的參數之

一。舉例來說，鐵電材料 BaTiO3，可藉由基板的

選擇來調整適當的應變，進而調控其鐵電的居里溫

度(16)。順電材料 SrTiO3 也可以藉由基板所提供的
應變，來誘發其原先不具有的室溫鐵電性(17)。多

鐵材料 BiFeO3，其體相為菱形晶系，具有鐵電特

性與反鐵磁特性，藉由基板的壓應力或張應力之施

加，可以調控其晶格成類正方晶相或是正交晶系，

其鐵電特性與反鐵磁特性，皆會跟著改變，使其擁

有更多元的可調控參數(18, 19)。本實驗室在各式基

板的處理上，亦累積了相當的經驗，可以將不同晶

格常數的基板，配合適當的製程，得到具有原子尺

度平坦的各式基板，如圖 7 所示，讓氧化物磊晶薄
膜的開發，多了一個可控的自由度(20)。

要超脫大自然的限制，就必須開發新穎的人工

材料，透過適當的材料設計與材料製程的精進，夢

幻材料的產生就越來越近。例如超晶格材料的開

發，便是一種可以展現出與體材性質截然不同的新

人工材料(21, 22)，因此吸引相當多的學者投入。傳

統的雷射剝鍍製備樣品時，如未同時利用臨場監控

工具，將無法準確地控制厚度與界面，因此會造成

厚度上的不準確性與粗糙的界面，這都會增加材料

研究的困難度。有了臨場監控工具，不僅可以藉由

層狀的成長模式準確地控制厚度與界面，也可以快

速得到超晶格的基本晶體結構資訊，因此能大幅增

加超晶格材料開發之準確度，如圖 8 所示，為本
實驗室所開發之 (La,Sr)MnO3/SrRuO3 之超晶格材
料(23)。配合接面轉換的控制，更可以在人工超晶

圖 5. 高品質 SrRuO3/BiFeO3/SrRuO3 異質磊晶。(a) 表面形貌圖，(b) 
高解析穿透式電子顯微鏡圖，用來確認材料界面平坦度，(c)
低倍率穿透式電子顯微鏡圖，證明超薄膜的連續性。
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圖 6. 掃描穿透式電子顯微鏡觀察 (La,Ca)MnO3/YaBa2Cu3O7x 接面圖。(a) 
MnO2 終止的接面，(b) (La,Ca)O 中止的接面。利用訊號的平均強
度，可以確認接面的結構如 (c)、(d)。

圖 7. 常見商用基板之晶格常數與處理過的表面形貌。
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格內，設計各式各樣的界面，增加材料設計的自由

度。

最後，為了要快速的開發材料系統，一個樣品

上有系統地在空間上變化成分，便成了材料開發者

的夢想(24, 25)。近年來多靶材雷射剝鍍系統，搭配

臨場檢測工具與多工化擋板，可以藉由軟體的控制

在一個試片上，進行兩種到四種材料的成分混合，

如圖 9 所示 ，其結果便是我們得以在指定的空間
上製作材料的相圖成分分佈。此類技術在各國的材

料基因計畫的架構下越形重要，但是要注意後續的

量測分析也必須具有空間解析度，比如說材料結構

鑒定的 X 光繞射儀，材料表面粗糙度的分析如掃
瞄探針系統，材料的電性量測系統，這樣才能快速

地建立資料庫，找到關鍵材料與成份對其物理特性

之影響。

二、結論

功能性氧化物磊晶成長平台設立之基本想法即

是藉由計畫主持人豐富的氧化物開發經驗，透過平

台的分享來幫助國內外研究團隊，節省開發時間與

研究經費。主要的服務對象有三大類：(1) 有好的
研究主題，卻沒有合適的樣品。這樣的需求可以藉

由平台，直接取得樣品，以利後續研究。(2) 有合
適的主題進行研究，不確認是否長期需要此製程的

建立。這樣的需求，可以藉由人員的培訓，取得平

台的使用資格，以利研究主題之進行，無需建立

昂貴之設備。(3) 有意建立相關製程，卻無相關經
驗。這樣的研究團隊，也可以透過人員的培訓，在

平台進行初期之開發。待有結果後，評估相關設備

的建立，藉由平台的認證，可以確認設備的規格，

圖 8. (a) (La,Sr)MnO3/SrRuO3 超晶格結構在 SrTiO3 與 LaAlO3 基板示意
圖與表面形貌，(b) 高解析穿透式電子顯微結構圖，(c)垂直與平行
於膜面的 X 光繞射圖，可以探測到由超晶格材料的週期性所造成
的額外繞射訊號。
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以利後續經費之規劃。目前平台規劃完善，資源集

中，成果經驗豐富，可以快速大量地開發新穎氧化

物磊晶薄膜與未來可能的元件。希望透過此文全面

性地簡介本平台在材料開發上的特點與技術，以吸

引共多志同道合的研究團隊，善加利用此平台。
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