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一、前言

III-V 族氮化物半導體擁有許多優越的光電性
質，例如 GaN、AlN 與 InN 分別具有 3.4 eV、6.2 

eV 與 0.7 eV，幾乎涵蓋了紫外光至紅外光譜，極
適合應用於光電轉換元件。其中 InN 材料因具有
相當優越的光電特性與前瞻性，近十年中引起世界

各國研究單位興趣並相繼地投入相關研究。InN 屬
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氮化銦為一直接能隙半導體，其能隙約為 0.7 eV，適合應用於紅外光區之光電元件中，因沿 c 軸生長之
極性 InN 具有較大的自發性極化效應，會降低電子電洞的複合機率，因此可利用半極性或非極性 InN，
增加光電效率。半極性 InN 之研究中，以鋁酸鑭 (LaAlO3，LAO)(112) 單晶做為基板，在不同溫度成長半
極性 InN(101̄3) 薄膜。當半極性 InN 薄膜沉積在 510 °C 時有最佳結晶性，其 (101̄3) 與 (0002) 半高寬分別
約為1408 與 1830 arsec，且會有兩組 180 度對稱之晶域 (Domain)，其磊晶關係為 (101̄3)InN // (112)LAO 與
 [12̄10]InN // [111̄]LAO。另外，LAO 與 InN 之間有極低晶格不匹配率 ([12̄10]InN 方向約為 7.75%，[3̄032]InN 
方向約為 0.2%)，電性方面，半極性 InN 成長溫度於 510 °C 有最高之電子遷移率與最低載子濃度。光學
特性經由 PL 光譜在 10 K 量測結果顯示，NBE 訊號範圍約為 0.72 至 0.81 eV。在 510 °C 所沉積之 InN 在
所有的樣品中有最強的放射訊號與窄的半高寬值。因此，本研究主要在探討半極性 InN 生長於 (112) 鋁酸
鑭 (LaAlO3, LAO) 單晶基板上時所呈現出不同的光電與顯微結構特性。藉由其展現之光電與顯微結構之特
性與行為便瞭解薄膜成長機制，有助於提升 InN-based 磊晶薄膜之品質。

InN material is a direct energy gap semiconductor which is potential for optoelectronics and electronics application.  
Semipolar InN(101̄3) films were prepared on LaAlO3(112) substrate by varying the substrate temperature. The 
results show that semipolar InN(101̄3) layers can be grown at 510 °C with the (0002) FWHMs value of 1830 arcsec 
and (101̄3) XRC FWHMs value of 1408 arcsec. Also, the InN fi lm is in epitaxy with LAO substrate with orientation 
relationships of InN(101̄3) // LAO(112) and [12̄10]InN // [111̄]LAO. The lattice mismatch between InN and LAO can 
then be estimated to be 7.75 % along the [12̄10]InN direction and 0.2 % along the [3̄032]InN direction.  Electronic 
properties showed that the InN film grown at 510 °C exhibits the highest electron mobility of 494 cm2/V-s and 
lowest carrier concentration of 2.4  1019 cm3. PL spectra at 10 K showed the peaks of near band-edge emission at 
energies between 0.72－0.81 eV. However, InN grown at 510 °C has the highest peak intensity and the narrowest 
FWHM of these samples which has better quality.  
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於三五族化合物半導體材料，其晶體結構為六方晶

系纖鋅礦結構 (wurtzite)，空間群為 P63mc，其晶
格參數 a = 3.54 Å，c = 5.706 Å。InN 之纖鋅礦結
構是由 In 原子與 N 原子沿 c 軸方向交互堆疊，一
般通常⋯ABAB⋯表示。目前 III-nitride 半導體材
料通常以 c-plane 為生長方向稱之為“極性”面，
除了極性面之外，其他晶面則稱為半極性或非極

性晶面。圖 1 顯示不同晶軸方向的晶體示意圖，
一般沿 c 軸 [0001 ] 方向成長所得之 c-plane 纖鋅礦
結構則為極性面磊晶薄膜，若磊晶薄膜沿著 a 軸 
112̄0 方向或 m 軸 101̄0 方向成長所得之 a 或 m 
面向則為非極性面磊晶薄膜，而磊晶面為斜面，如 
(11̄02)、(101̄1) 與 (112̄2) 等則為半極性面。然而，
現階段所發展的發光二極體元件多數是以 c-plane 
成長方向之氮化物薄膜，主要是因為六方晶系在 c 
面是最易堆積面，表面自由能最低，因此除了特殊

製程外，一般都是以 c 軸為優選方向。 
另外，極性 InN 通常可區分為 In-polar 與 

N-polar 兩種，由於 In-polar 與 N-polar 有著不同
的表面形貌、光電特性與化學及熱穩定性。極

性面之極化效應包含自發性極化場 (spontaneous 
polarization field) 與壓電極化場 (piezoelectric 
polarization fi eld)，舉例來說，當成長方向為 [0001̄] 
時，具有較高的自發性極化場，此外，In-face與 
N-face 相比之下 In-face InN 具有較優的耐腐蝕

性；而 N-face InN 的熱穩定性比 In-face InN 優(1)。

文獻上得知，半極性與非極性的自發性極化場小於

極性面(2)，與極性 InN 相比，半極性與非極性 InN 
有雙重對稱的結構，而與 c-plane InN 之六重對稱
結構不同，因此在型態與結構上的表面也不同。因

此要成長出高品質、低缺陷密度的半極性與非極性

材料是相當具有挑戰性的。

由於不同極性面有著不同特性，因此控制極性

面的成長是相當重要的。一般而言，控制極性面成

長主要是以長晶技術、基板與參數為主。目前控制

成長 In-face 與 N-face InN 的極性面主要以 Ga-face 
或 N-face之 GaN 緩衝層為主，然而對於 In-face 
InN 的相關研究相當多，也已證實 In-face InN 的載
子遷移率在室溫下可達 2100 cm2/V-s，並且電子濃
度低於 3  1017 cm3 (3)。而 N-face InN 具有防表面
雜質汙染與較優的熱穩定性，但成長溫度與難度

較高(4)。由文獻中說明(5)，以 RF-MBE 成長 In-face 
InN 之溫度約為 450 °C，而成長 N-face InN 溫度約
為 550－600 °C，Naoia 等人解釋是因為在成長過
程 In-face InN 與 N-face InN 時表面的 N 原子與下
層的 In 原子有著不同的鍵結結構，因此成長溫度
亦不相同。

在極化效應方面，不同的半／非極性的氮化

物材料有分別有較小與無自發性極化效應，而沿 
c-plane 方向長晶的結構擁有較強的內部電場，表

圖 1. (a) InN 極性、半極性與非極性晶面，(b) 本論文所成長之極性與半極性 InN 晶面。
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示其結構內部存在較多極化電荷。由於極性 InN 
的內建電場會導致導電帶與價電帶彎曲，而導電帶

與價電帶越不平整，電子與電洞在量子井中便會分

開侷限，這會降低電子與電洞在空間中再結合的機

率，再結合所放射出的光子數也會減少，影響發光

效率；而沿著半極性或非極性方向磊晶可以降低極

化效應與能帶彎曲的機率，使電子電洞複合機率提

高，可以提高量子效率進而提升發光元件的發光效

率(6)。另外，由於 InN 的表面已證實有電荷堆積現
象 (surface electron accumulation)(7, 8)，並且會影響 
InN 光學性質與元件的靈敏度和穩定性。關於此一
奇特的現象， Segev 與 Van de Walle 利用第一原理
理論計算(9)，發現除了極化場，影響 InN 表面電荷
堆積的原因還有表面的銦與氮成份比例 (In/N)，只
有在非極性方向且適當銦氮成份比的情況下，InN
表面電荷堆積的效應才有可能會消失，但是新的研

究結果說明，Mg 的摻雜可能會與表面施子形成補
償作用而降低表面電子堆積效應(10)。雖然現階段

研究證實(11)，半極性 InN 薄膜在發光效率上確實
優於 c-plane InN 薄膜，但目前尚無明確地看到有

關半極性 InN 元件的報導，是因為半極性材料成
長方向極難控制，以及高缺陷密度與表面粗糙度過

大等因素，因此要成長高品質之半極性 InN 材料
並應用於元件仍然是相當困難的。

另一方面，由於晶格不匹配所造成的應力會產

生內建電場，而此極化電場會在生長方向產生一壓

電極化效應(12)，因此會使電子、電洞波函數重疊

機會降低，造成內部量子效率降低與發光效率不

佳等，此現象稱為量子侷限史塔克效應 (quantum 
confi ned stark effect, QCSE)，因非極性面之自發性
極化效應極小，因此在 a 或 m 晶面上該效應大幅
地降低 (圖 2)(13)。在 Waltereit 等人於 2000 年研究
論文中指出(14)，改變長晶方向可以有效地降低極

化電荷效應，並增加元件的內部量子效應。同時

指出 a 與 c 兩種不同的長晶方向具有不同的光電特
性。當 a 面為磊晶成長方向時，可以避免自發性極
化的產生，因此 a 與 m 面稱為非極性面。並經過
光電特性分析後證實，非極性材料確實可以有效提

升材料發光效率，因此開始了 III-V 族材料開始以
半/非極性材料為研究方向。

圖 2. 不同晶面之電子電洞複合機制示意圖。
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根據文獻可知，In-polar InN 之 [0001] 自發性
極化值約為 0.032 C/m2 (15) 或 0.042 C/m2 (16)，但

關於半極性 InN 相關材料之自發性極化值研究較
少，Romanov 等人於 2006 年的研究報告中顯示
(2)，他們計算了不同 In 濃度之半極性 InGaN 薄膜
的極化效應，當隨著 inclination angle 的不同可以
看見壓電極化效應與總極化效應會於 0° 最大，而
在 45° 與 90° 則會趨近於 0，並且自發性極化效應
影響程度極低，此結果說明，半極性/非極性面向
材料確實可有效降地極化效應。另一方面，由於 
InN 裂解溫度低，成長技術門檻較高，非極性材料
發展較為緩慢，且一般常以 r-plane 藍寶石作為基
板，因兩者間的晶格不匹配度較大，因此 Lu 等人
(17) 用 r-plane 藍寶石基板先成長出 a-plane GaN，
接著以 GaN 為緩衝層成長出 a-plane InN，其結果
顯示 a-plane InN 與 GaN 的晶格不匹配沿著 [1̄100 ] 
與 [0001] 方向為 10.2% 與 11%，並透過分析其光
電特性上顯示都優於 c-plane InN。Takagi 研究團隊
(18) 利用 LiAlO2(100) 基板在 450 °C 富銦的條件下
成功長出 m-plane InN(101̄0)，並分析出其晶位關係
為 [0001]InN // [010]LiAlO2 與 [12̄10]InN // [001]LiAlO2。

另外，2008 年 Koblmüller 等人(11) 已成功的利用 
MBE 成長出 m-plane 的 InN 於 free-standing GaN 
上，以其目前的研究成果指出，當 m-plane InN 成
長溫度低於 445 °C，並沒有發現 In 金屬沉積，當
超過 445 °C 時，表面有大量的 In 金屬堆積現象，
因此可能是非極性 InN 裂解溫度較極性 InN 低。
在光學能隙部分，結晶性佳的非極性的 InN 薄膜
確實有較佳的發光效率，並且由吸收光譜與螢光

光譜結果發現，非極性 InN 薄膜吸收限約為 0.67 
eV，PL 發光波長約為 0.6 eV，此紅移現象可能與 
(能) 帶尾態 (band-tail state) 有關。
雖然文獻上可知，高品質之半／非極性 InN 

可提高 In-rich InGaN 與其相關之半導體元件能
力，但因為成長高品質之半極性 InN 較為困難，
因此關於半極性  InN 的文獻相當少。Dinh 於 
m-plane 藍寶石基板上成功以 MOVPE 方式製備出 
InN(10 1̄ ̄3) 磊晶薄膜(19)，並從 HRXRD 中發現，
m-plane 藍寶石基板在 1050 °C 經過 2 – 4 分鐘表
面氮化處理後，會得到表面相當粗糙的 InN(101̄3̄) 

磊晶薄膜。而 InN(101̄3̄) 磊晶薄膜會呈現兩個晶域 
(domain)，並且相互旋轉約 180°。並且其磊晶關
係為 [3̄032]InN // [12̄10]sapphire 與 [12̄10]InN // [0001]

sapphire。然而光學特性上發現，半極性 InN 的發光
波長會較極性 InN 紅移約 0.1－0.4 eV。另外，因
為薄膜與基板在結構上的差異，會使 InN(10 1̄3) 
在磊晶成長時出現兩組晶域並分別傾斜一個小角

度。如 Cho 等人(20) 指出，以 GaAs(110) 為基板成
長 InN 時，InN 會以 (101̄3) 為主要生長方向，其
原因為 InN(101̄3) 與 GaAs(110) 僅有 11% 的晶格
不匹配率，然而 InN(112̄0) 與 GaAs(110) 晶格差
異也約略為 11 %，因此同時會出現兩組晶面，
特別的是，透過含有氫氣的載流氣體可以抑制 
InN(112̄0) 的成長。另外，由 HRXRD 發現，有兩
組 InN(101̄3) 晶相並相差 180°，且 InN(101̄3) 晶面
成長時，傾斜了約 1.1 －1.4°。

由於 InN 具有多項優越光電特性的氮化物材
料，若是可有效提升其晶體品質將會有助於光電

元件的效率與壽命。然而，如何提升 InN 磊晶的
光電特性亦是一個熱門的題目，在眾多的研究報

告中提到除了使用不同的異質緩衝層除了可以降

低 InN 本身在磊晶過程的晶格不匹配度可提升光
電特性外，製作半極性材料也可以有效增加元件光

電特性。目前有關於 InN 的研究報告中大多數使
用 AlN、GaN 與 Si-based 等材料，但因為在各軸上
晶格參數與熱膨脹係數差異的關係以及 InN 其解
離溫度低於其他氮化物材料(21)，以致於無法成長

出高品質且低缺陷密度的磊晶薄膜，因此，發展

半/非極性 InN 相當重要，主要原因為：(1) 因成長 
InN 薄膜時，由於晶格不匹配所造成的應力會產生
內建電場，然而，極化電場會在生長方向產生一壓

電極化效應 (piezoelectric polarization)(12)，因此會

使電子、電洞波函數重疊機會降低，造成內部量子

效率降低與發光效率不佳等；(2) 是因為 InN 的表
面會有電荷堆積的現象；(3) 非極性 InN 通常具有
高密度的平面缺陷與刃差排密度。基於上述原因，

會降低 InN 相關元件的性能。為達到較佳品質之
半極性 InN 磊晶薄膜，目前大多數的研究都以半
極性 GaN 當緩衝層(22)。但是，關於半/非極性 InN 
的研究論文目前仍較少(23)，主要是因為沒有適合
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圖 3. 以成長極性 InN 之製程溫度進行測試成長半極性 InN 薄膜。
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的基板，並且半極性 InN 的成長溫度與 V/III 流量
比要求較為嚴苛，因此相當不容易成長出高品質及

表面平整之半極性 InN 磊晶薄膜。本研究將利用
自組裝之金屬有機分子束磊晶系統進行半極性 InN 
薄膜成長，並利用不同基板溫度測試成長，同時以

先進之分析技術進行材料微結構與光電特性探討。 

二、實驗方式

本實驗使用電漿輔助有機金屬分子束磊晶系統

成長半極性 InN 磊晶薄膜與 LaAlO3(112) 基板上。
三族來源使用三甲基銦 (trimethyl-indium, TMIn)，
五族使用射頻 (13.56 MHz) 氮氣電漿所產生的活化
氮。實驗進行前，先行將 1  1 cm2 大小之 LAO 基
板分別置入丙酮與異丙醇有機溶劑中並加熱至 70 
°C 約 20 分鐘去除表面殘留油脂與微粒，以得到乾
淨表面。接著置入預備腔進行抽氣約一個工作天，

當壓力抽至小於 109 Torr 時即透過傳輸手臂送至
成長腔體。開始成長前，在成長腔體先將 LAO 基
板在 550 °C 進行表面熱清潔約 30 分鐘，去除基
板表面殘存有機物質。由於製程參數包含:基板溫
度、電漿功率、V/III 比流量與工作距離都與 InN 

結晶品質息息相關，為了減少變數，依據成長極性 
InN 之實驗結果與文獻判定。由文獻得知，半／非
極性 InN 最佳成長溫度約為 450－550 °C，而利用 
RF-MOMBE 系統可成長 InN 之溫度亦從先前的實
驗結果得知落在 300－550 °C，另外，由先前的實
驗得知(24)，高功率雖然可以增加 N2 解離的效率，
但是使用低電漿功率、高 N2 流量可以補足解離效
率不足的問題。因此，在製程溫度的選擇上，透過

先期測試成長發現當使用成長極性 InN 之最佳溫
度 500 °C 會出現微弱 InN(0002) 與 InN(0004) 訊號
峰，當溫度升高至 530 °C 時，(0004) 繞射峰強度
則減弱許多，如圖 3 所示，因此本章節實驗製程溫
度設定將略高於成長極性 InN 之製程溫度。故以 
465 °C、510 °C 與 540 °C 三種不同製程溫度成長
半極性 InN 薄膜約兩個小時。成長 InN 薄膜之總
工作壓力為 2.0  105 Torr，氮氣分壓與射頻電源
於製程中皆保持固定數值，分別為 1 sccm  (對應腔
體壓力為 1.0  105 Torr) 與 350 W，TMIn 流量為 
~0.5 sccm。製程溫度量測主要以熱電偶接觸加熱
片背面溫度並於螢幕上監控。實驗參數與實驗流程

分別如表 1 與圖 4 所示。
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圖 4. 成長半極性 InN 薄膜之實驗流程圖。
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三、結果與討論

經由 RF-MOMBE 系統以不同基板溫度將 InN 
沉積於 LAO 基板上，並參考極性 InN 之製程參
數，N2 使用 1 sccm，TMIn 流量固定於 0.5 sccm，
V/III 流量比約為 2。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逐

項討論。

1. 薄膜晶體結構
圖 5 為不同製程溫度條件下成長之 InN 沉積

於 LAO(112) 基板之  -2  XRD 圖。由繞射圖得
知，所有製程溫度下條件並無明顯 In 金屬訊號
峰，且當 InN 薄膜製程溫度設定在 465 °C 時，InN 
薄膜於 2  約 56.9 與 31.3° 出現兩根繞射峰，經比
對後確認為 c-plane InN (0002) 與 semi-polar InN 
(101̄3)。經計算繞射峰強度積分面積後得到 I(0002) = 
33.9% 與 I(101̄3) = 59.66%，因此可知在該溫度下是 
InN(101̄3) 為優先成長方向，推測因為 InN(101̄3) 
晶面與 LAO(112) 基板間晶格不匹配率僅有 0.2%，
遠小於 InN(0002) 與 LAO(112) 基板間約 34% 晶
格不匹配率，因此在兩晶面間會互相競爭成長之

下，InN(101̄3) 有優先成長的趨勢。其餘在 2－
53.2°與 2－58.4° 均出現微弱訊號，經比對後確
認為 X 光中 K 射線所分別產生之 LAO(112 ) 與 
InN(0004) 訊號。當製程溫度在 510 °C 成長 InN 薄
膜時，可以清楚地於 XRD 圖譜中觀察到除了基板
訊號外，InN 薄膜在 2  約 56.9° 呈現單一方向的繞
射，因此可知，該溫度下可抑制 InN(0002) 晶面生
長，並經由分析後確認該樣品為單純之高優選方向 
InN(101̄3) 薄膜。當成長溫度高於 540 °C，InN 薄

膜出現 (101̄3) 及較微弱 (101̄0) 與 (0002) 繞射峰訊
號，由於 InN 已趨近於熱裂解溫度，同時該溫度
也是接近 LAO 二階相變化之溫度，因此需透過更
完整與詳細的分析才能得知產生微弱 (101̄0) 訊號
是否與其相關。另外，伴隨著微弱訊號峰在 2－
50.85° 經確認後為 K 射線所產生之 InN(101̄3) 訊
號。因此，由 XRD 結果分析，成長溫度為 510 °C 
較有利於半極性 InN 的成長。 另外，藉由布拉格

表 1. 成長半極性 InN 磊晶的實驗參數。

基板溫度對磊晶性質之影響

Substrate LaAlO3(112)
Base pressure (Torr) 5  109

Substrate temperature (°C) 465, 510, 540
Radio frequency power (W) 350

Growth time (min) 120
Nitrogen to trimethylindium (TMIn) 2
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定律計算 (101̄3) 之面間距約為 0.1617 nm，此值相
當接近InN 塊材所得到的值(25)，因此可得知，InN 
在成長時所累積之應力已藉由差排釋放。

因由圖 5 得知，465 °C 成長之 InN 顯示為多
晶結構，無法測得薄膜單一繞射峰半高寬訊號，因

此可知之其結晶性較差。圖 6 分別顯示 510 °C 與 
540 °C 所成長之 InN(101̄3) 與 InN(0002) 的 XRC
量測結果，當 X 光入射方向沿著 [12̄10]InN，可測 
InN(101̄3) 之 XRC。結果顯示，當溫度約為 540 
°C，(101̄3) 與沿著 c 軸方向都具有高密度缺陷；然
而製程溫度在 510 °C 時，InN(101̄3) 與 InN(0002)
之 XRC 值分別為 1408 與 1830 arcsec，均為本組
實驗中最小值，因此可知該溫度所成長之半極性 
InN 在本組實驗中可得到最佳結晶品質，而 Cho 等
人以 MOVPE 方式成長 InN(101̄3) 於 GaAs(110) 基
板上得到最佳結晶品質約為 3300 arcsec(26)，因此

使用 LAO(112) 基板所成長之 InN(101̄3) 優於使用
GaAs(110) 基板成長之 InN(101̄3) 磊晶薄膜(20, 27)。

為了進一步確認成長於 LAO(112) 基板上之
InN(101̄3) 是否為單晶成長，以 X 光進行   角掃
瞄 (Phi-scan)。圖 7(a) 顯示為 510 °C 與 540 °C 所
成長之薄膜 InN(0002) 與基板 LAO(001) 之 X 光 
Phi-scan 圖譜。如圖所示，InN(0002) 繞射峰於 0－

360° 出現兩組繞射峰並相隔 180°，因此可以得知
InN 薄膜是磊晶成長於LAO基板上，其磊晶之相對
關係分別為：InN(101̄3) // LAO(112) 及 [101̄0]InN 
// [111̄]LAO、 [1 2̄10]InN ⊥ [1 1̄0]LAO。同時，可發

現 InN(101̄3) 薄膜成長在 LAO(112) 基板上出現了
兩組晶域 (Domain)，並相隔 180°，如圖 7(b) 所
示。再者，圖 7(c) 為利用搖擺曲線以入射光沿著 
[3̄032]InN 方向時，可量得兩組 (101̄3) 晶域之搖擺
曲線 (黑線)，其第一組與第二組晶域的 值分別為
0.55° (左) 與 0.545° (右)；當平面旋轉 90° 時，入
射光即沿著 [12̄10]InN 方向時，可測得兩組晶域重
疊之 InN(101̄3) 薄膜搖擺曲線 (紅線)，其   值約為
0.39°，與目前文獻上以 m-plane 藍寶石為基板成長
之 InN(101̄3) 薄膜結果相似(28)。

2. 鋁酸鑭 (112) 基板與氮化銦 (101̄3) 晶向關
係
然而，由 Phi-scan 得知 InN 與 LAO 之間的

晶位關係後，藉由 CrystalMaker 軟體進行 LAO 
與 InN 晶面排列組合模擬，LaAlO3(112) 之原子組
態如圖8 所示，各原子間的排列組合為一 6.566  
5.360 Å2 的矩形；另外，InN(101̄3)5 之原子組態
是 In 與 N 為一 7.075  21.634 Å2 的矩形，當沿著 

圖 5. 不同製程溫度下成長 InN 之 XRD 圖。
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[12̄10]InN 方向時，InN 與 LAO 之間的晶格不匹配
度約為 7.75 %；當旋轉 90° 後也就是沿著 [3̄032]

InN 方向時，InN 與 LAO 之間的晶格不匹配度僅約
0.2%，因此可得知在 [3̄032]InN 方向時兩者之間晶
格不匹配率極小。另外，透過模擬結構圖可得知 
In 與 N 原子分別在 InN(101̄3) 上排列情況。另外，
如圖 9 所示，會發現 InN(101̄3) 並非為一個原子級
平整晶面，因此以 InN(101̄3) 為成長方向時，可能
會使薄膜表面粗糙度較高。因此由模擬結果顯示，

LAO(112) 基板可能是有利於半極性 InN 薄膜的磊
晶成長。

3. 半極性 InN(101̄3) 薄膜表面形貌
然而，薄膜表面形貌影響著材料各項特性，

因此利用 SEM 觀察不同溫度製備之 InN 薄膜沉積
於 LAO 基板表面與橫截面形貌。由圖 10 所示，
InN 之表面形貌觀察到隨著不同製程溫度產生急劇
的變化，並且表面相當地粗糙。在 465 °C 所成長
之 InN 表面形貌清楚地顯示，薄膜表面有與奈米
柱相似之結構，且該柱狀晶以接近垂直基板的方

向成長，對應 XRD 圖譜可知，此奈米柱為 0001 
指向，另一方面從橫斷面可發現，薄膜內部有許

多孔洞，推測是因為 (0002) 晶面與 (101̄3) 晶面交

界處因無繼續生長而留下的空隙。然而，特別的

是，在 510 °C 與 540 °C 所成長之 InN 表面形貌觀
察到有相當明顯非連續平台狀晶面。並且也觀察

到 540 °C 所成長之 InN 表面形成大量的六邊形晶
體，其尺寸分佈範圍約 2－3 m，同時透過量測
InN 晶體與基板表面傾斜的角度約為 31.8°，也符
合 InN(0002) 與 InN(101̄3) 之夾角；而 465 °C 所沉
積的 InN 晶粒其尺寸約為 150 nm。另一方面，透
過橫截面形貌計算出所有製程溫度所成長 InN 之
平均沉積速率約為 1.2 m/h。
此外，利用  TEM 分析  InN(10 1̄3) 成長於 

LAO(112) 基板之橫截面微觀結構。圖 11 為橫截面
明視野 TEM 影像，電子束入射方向接近 [3̄032]InN 
and [11̄0]LAO。可清楚地從圖得知，薄膜厚度約為

570 nm，並且顯示薄膜表面相當不平整，且在界面
處有明顯較高密度的缺陷。另外，薄膜與基板之間

的界面並無明顯看到有反應物生成，因此可得知，

在此溫度下 LAO 基板與薄膜之間熱穩定性佳。
圖  12(a)  為沿著接近區軸為  [ 3̄032] InN 與

[11̄0]LAO 之高解析 InN/LAO 橫截面影像圖，圖中
可清楚地看到 InN 與 LAO 之間為磊晶成長，並
且無界面無反應物，圖 12(b) 與圖 12(c) 為 InN 薄
膜與 LAO 基板之 FFT 影像，經定義後的圖顯示 

圖 6. 510 °C 與 540 °C 製程溫度下成長 InN 之 XRC 圖。 
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圖 7. (a) 製程溫度 510 °C 所成長 InN 之 Phi-scan 圖譜，(b) 磊晶示
意圖，(c) 沿不同 X 光入射方向測得之 XRC 圖。
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圖 8. (a) LAO(112) 與 (b) InN(101̄3) 原子組態示意圖。 
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InN(101̄3) 平行於 LAO 基板 (112)，與 InN(12̄10) 
平行於  LAO 基板  (11 1̄)  等。另外，由於沿著 
[12̄10]InN 方向時，InN 與 LAO 之間的晶格不匹配
度約為 7.75%，因此透過圈選圖 12(b) 中 ±(12̄10)
InN 與 圖 12(c)±(111̄)LAO 之 FFT 訊號點所形成
的界面 IFFT 影像如圖 12(d) 所示，圖中直線條紋
分別代表 InN(12̄10) 與 LAO(111̄) 晶面所構成的晶
格條紋，同時在界面處可以看見 InN 與 LAO 之間
晶格不匹配下異質界面所出現的錯配差排。

圖 13(a) 為沿著接近區軸為 [12̄10]InN 與 [111̄]

LAO 之高解析 InN/LAO 橫截面影像圖，可於圖中

清楚地觀察到有兩個晶域，並且兩個晶域之 (0002) 
面與 LAO(112) 相差約 58.2°，而晶域交界處有
較高密度的缺陷。圖 13(b) 與圖 13(c) 為 InN 薄
膜與 LAO 基板之 FFT 影像，經定義後的圖顯示 
InN(3̄032) 平行於 LAO (11̄0)。圖 13(d) 為圈選圖 
13(a) 白色框處 ±(3̄032)InN 與 ±(11̄0)LAO 之 FFT 
訊號點所形成的界面 IFFT 影像，圖中直線條紋分
別代表 InN(3̄032) 與 LAO(11̄0) 晶面所構成的晶格
條紋，因沿著 [3̄032]InN 方向時，InN 與 LAO 之間
的晶格不匹配度約為 0.2%，因此幾乎看不到 InN 
與 LAO 之間因晶格不匹配所造成的錯配差排。

Viewing along[1210]lnN

圖 9. 模擬 InN(101̄3) 原子組態示意圖。
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圖 10. (a) 465 °C、(b) 510 °C 與 (c) 540 °C 所成長半極性 InN 薄膜之 SEM 表面形
貌與橫截面影像。
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圖11. 510 °C 成長 InN 之明視野 TEM 橫截面影像。
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4. 半極性 InN(101̄3) 薄膜光電特性分析
由霍爾量測所得不同溫度成長半極性 

InN(101̄3)之載子濃度與遷移率結果如圖14。其中
可見，當溫度在 465 °C 時，InN 薄膜表現出最低
遷移率，約為 80 cm2/V-s；反之，當 InN 在 510 °C 
成長時，表現出最高遷移率，約為 494 cm2/V-s，
同時所對應之載子濃度約為 2.4  1019 cm3，亦是

所有樣品中最低的。其原因與該溫度下所成長InN
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圖 12. 510 °C 成長 InN 並沿著區軸為 [3̄032]InN 與 [11̄0]LAO 之 (a) 高
解析界面 TEM 橫截面影像，(b) 圈選 (12̄10)InN 與 (111̄)LAO 
之 FFT 訊號點所形成的界面 IFFT 影像，(c) 與 (d) 為 InN 與 
LAO 之 FFT 影像。
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圖 13. 510 °C 成長 InN 並沿著區軸為 [12̄10]InN 與 [111̄]LAO 之 (a) 高解析
界面 TEM 橫截面影像，(b) 圈選 (3̄032)InN 與 (11̄0)LAO 之 FFT 
訊號點所形成的界面 IFFT 影像，(c) 與 (d) 為 InN 兩組晶域之 FFT 
影像。

(a)

(b)

(d)

(c)

Domain 1

Domain 1

Domain 2

Domain 2

near zone axis [12̄10] near zone axis [12̄10]

101̄0InN 101̄0InN

101̄3InN
101̄3InN

0002InN

0002InN

3̄032InN 3̄032InN



98 科儀新知 208期 105.9

的結晶品質有極大的關係，另外，推測可能受到有

機金屬前驅物雜質影響較少或較少的氮空缺，因此

有高於 c-plane InN 的電子遷移率。540 °C 成長的
InN 顯示其電子遷移率 (143 cm2/V-s) 只略高於 465 
°C 成長的 InN 電子遷移率 (80 cm2/V-s)，雖然結晶
性優於 465 °C 成長的 InN，但推測因為表面晶體
不連續，以致於被量測出較低電子遷移率。

另外在 10 K 低溫下進行半極性 InN 薄膜 PL 
光學特性量測，如圖 15 所示，所有樣品所量測到
的近帶隙發光波長 (near-band-edge emission, NBE) 
落於 0.73－0.81 eV，與 InN (112̄2) 及 Dinh 等人發
表的 InN(101̄3̄) 的結果相當接近(19, 29)。另一方面，

分析所有樣品的發光波峰的半高寬後得知，465 °C
成長的 InN 其發光波長之半高寬約為 110 meV、
510 °C 成長的 InN 其發光波長之半高寬約為 100 
meV 與 540 °C 成長的 InN 其發光波長之半高寬
約為 150 meV。然而，發光波長對應到 InN 的自
由電子濃度，最顯著的是 510 °C 所成長的半極性 
InN，因其自由電子濃度最低，因此從圖 15 看到
其發光波長最長；而 465 與 540 °C 所成長的半極
性InN，雖然電子濃度與 510 °C 所成長的 InN 並
無差異太大，是因為 465 °C 成長的 InN 結晶性較
差，而540 °C 所成長的 InN 薄膜自由電子濃度略
高於 510 °C 所成長的 InN，且兩者的結晶性並無
差異很大，因此可看見發光波長略短於 510 °C 所

成長的 InN 薄膜。
由於不能確認載子濃度是否影響半極性 InN 

發光機制以及低溫 PL 光譜所發現的不對稱峰，因
此利用 50 mW 之雷射功率進行變溫 (10－300 K)
光激發螢光光譜量測所有半極性 InN 樣品。如圖
16 所示，所有的樣品可清楚地看見隨著量測溫度
越低，波形越明顯且明顯不對稱，特別是在 10 K 
時，可明顯觀察到 PL 波峰的不對稱，並可分類
出一主峰是由兩至三個小波峰所組成，當量測溫

度 20 K 時，可看見 InN 之 PL 波峰明顯些微的藍
移 (Blue shift)，而量測溫度上升至 60 K 左右時，
PL 峰值則會開始呈現紅移 (red shift)，使其呈現一 
s 形狀，稱之為 s 形狀 (s-shaped) 變化。由於 InN 
在 晶過程中， 產生許多N空缺而使施體數目增
加，形成能帶尾巴 (band tail)，雜質缺陷造成 位能
波動，使載子有機會侷限在價帶的能帶尾巴(30)，

因此這可能是因為能帶產生了侷限化 (localize) 之
故，因此當溫度升高時，被束縛之載子因獲得能量

有機會得以逃脫受侷限化之區域，躍遷至較高的能

態處或未經鬆弛至較低得能態處即複合，因而產生

藍移的現象。待溫度升高至一定後，則因熱效應所

產生之晶格震動使得能帶變寬而產生紅移。故由 
PL 分析得知，半極性 InN 之載子傳輸有著複雜的
複合機制。

然而，由變溫 PL 量測可以得知所有 InN 樣品

圖 14. 不同製程溫度下成長 InN 之電子遷移率與載子濃度分布。
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圖 15. 不同製程溫度下所成長 InN 薄膜於 10 K 之 PL 光譜。
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包含之發光波長，但仍無法確認其發光機制，因

此，透過調變雷射功率並分別針對每一主峰與組

成峰進行 PL 光譜量測。由圖 17(a) 可發現，P2 峰
值在不同功率下所得到的 PL 波長位置經擬合後其
k 值分別為 1.1(465 °C) 與 1(510 與 540 °C)，透過
文獻得知(31)，NBE 波長於不同激發源功率下量測
時，經擬合後 k 值會約為 1。因此可以確認 P2 波
長為 NBE，當可以確認 NBE 波長後就可以由能帶
發光機制得知在 Near-band-edge 右邊之波峰為 Free 
to band。然而 Near-band-edge 跟 LO phonon 之間相
差 70－73 meV(32) 所以可以確定 540 °C 所成長 InN 
其 P1 為 LO 訊號。因此可以透過以上推論分析得
知各種製程溫度下 PL 波峰所包含的發光機制種類
如表 2 所示。由此結果來推論，InN(101̄3) 發光波
長受到自由載子濃度的影響程度較小，主要發光機

制是 NBE。

四、結論

利用射頻電漿有機金屬分子束磊晶系統成功

於 LAO(112) 基板上以 465－540 °C 成長出半極性
InN(101̄3) 薄膜，由各項分析結果得知，薄膜結晶
品質及表面形貌跟成長溫度有高度相關性；而當

成長溫度約 510 °C，可得到較佳結晶品質與光電
特性。InN(101̄3) 薄膜在 LAO(112) 基板上由 Phi-
scan得知具有相差約 180° 之兩組晶域，並且可得
兩者之間可有磊晶關係為：InN(101̄3) // LAO(112) 
及 [12̄10]InN // [111̄]LAO、[121̄0]InN ⊥ [11̄0]LAO。由 
PL 分析得知，InN(101̄3) 薄膜具有高載子濃度進而
使能帶變大，且發光波長的不對稱性具有 NBE 與 
Free to band 發光機制；同時由變溫 PL 結果得知，
NBE 波長於低溫時會先藍移，待溫度上升時又會
出現紅移現象。綜合來談，InN(101̄3) 薄膜其載子

表 2. PL 變溫量測所得到之 LO 聲子、Near-band-edge 與 Free to band 發光波長。

P1 P2 P3
LO 聲子 Near-band-edge Free to band

465 °C 0.77 eV 0.83 eV
510 °C 0.73 eV 0.78 eV
540 °C 0.68 eV 0.75 eV 0.82 eV

Peak number
Temperature
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圖 16. 不同製程溫度下所成長之 InN 於 10－300 K 變溫 PL 光譜。
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圖 17. (a) 所有 InN 樣品之主峰於不同激發源功率量測結果。(b)、(c)、(d) 不
同製程溫度成長 InN 其主峰經擬合後之 PL 光譜。
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傳輸方式有著複雜的複合機制。由於半極性 InN 
之相關研究才剛起步，仍有許多未知的特性值得研

究，藉由目前已知的研究成果來推論：要成長半極

性 InN，主要取決於基板的結構特性，並且只要能
夠發現減少極化電荷的方法，例如長晶方向、摻雜

濃度、應力改善等，與克服長晶時因晶格不匹配所

產生的缺陷與熱膨脹差異，即有機會可以得到高品

質的半極性磊晶薄膜。
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