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中文摘要及關鍵詞

利用脈衝式雷射鍍膜技術可以在 r-面之藍寶石基板上成長磊晶之肥非極性 ZnO 與

ZnMgO 之多層膜結構，從穿透式電子顯微鏡等分析結果，得知 ZnO/ZnMgO 有良好的

品質，差排密度、界面特性亦加以探討，並分析 ZnMgO 其中 Mg 之組成，以了解鍍膜

之靶材與薄膜之關係。

Abstract

Epitaxial growth of non-polar ZnO and ZnMgO multilayer structure on r-plane sapphire has

been successfully demonstrated using pulsed laser deposition. The results of transmission

electron microscopy show that ZnO/ZnMgO has of good qualities. Also, the dislocations

and interfaces have been studied in detail. The composition of Mg in ZnMgO has been

measured to understand the relationship of the film deposition with the targets.

關鍵詞: 脈衝式雷射鍍膜，磊晶，氧化鋅、穿透式電子顯微鏡
Keywords: pulsed laser deposition , epitaxy, zinc oxide, transmission electron microscopy

報告內容：

前言

氧化鋅(ZnO)具有纖鋅礦結構(wurtzite)，為一直接能隙半導體材料，其能隙值於室

溫下為 3.37 eV，且該材料之激子束縛能為 60 meV。對於發光波段需於紫外光附近之光

電半導體元件而言，ZnO 因此具有極高的研究與應用價值。近年來非極性氧化鋅磊晶薄

膜之製備受到相當大的注目，傳統纖鋅礦結構之光電半導體磊晶薄膜(如: III 族氮化物或

ZnO)主要沿[0001]方向生長而成，然而沿[0001]方向成長的六方對稱結構中存在一自發

性的壓電極化效應，此一極化效應在所應用的發光元件活化層中會產生一靜電場，進而

嚴重影響其發光效能[1]。為了避免此一極化現象，生長非極性的磊晶薄膜已成為許多研

究致力的目標[2~4]。目前 )1021( 面藍寶石(Al2O3, sapphire)基板是主要採用來沉積非極

性六方纖鋅礦結構的基板之ㄧ。而在調整 ZnO 能隙方面，目前大多數研究主要以 ZnMgO

與 ZnCdO 為主。本研究便對生長於 )1021( Al2O3 基板上的非極性 ZnO 磊晶薄膜之微結



構進行分析探討，接著更進一步於 )1021( Al2O3 基板上製備多重 ZnMgO/ZnO 量子井

(multiple quantum wells, MQWs)結構，並使用穿透式電子顯微鏡(TEM)對一系列不同結

構之非極性 ZnO 與 ZnMgO/ZnO 磊晶薄膜進行其微結構鑑定，以了解使用 PLD 方式所

沉積之非極性 ZnO 之結構特性與其可行性。

實驗方法

本研究主要是利用脈衝雷射沉積法(pulsed laser deposition, PLD)製備ZnO與ZnMgO

磊晶薄膜於 )1021( Al2O3 基板上。該 PLD 系統搭配波長為 248 nm 之氟化氪(KrF)準分子

雷射，系統背景壓力抽至 10-8 torr。在單純生長 ZnO 薄膜 (sample A)時，使用 ZnO 陶瓷

靶，首先於 450℃下沉積低溫 ZnO 緩衝層接著升溫至 700℃沉積高溫 ZnO 薄膜。對於摻

雜 Mg 製備 ZnMgO 方面，其 PLD 靶材為 Zn0.8Mg0.2O 陶瓷靶。在本實驗中主要製備三

種結構之 ZnMgO/ZnO 薄膜，其分別為 Zn0.8Mg0.2O/ZnO 雙層結構 (sample B)，5-pair

Zn0.8Mg0.2O-ZnO MQWs/ZnO (sample C)與 10-pair Zn0.8Mg0.2O-ZnO MQWs/ZnMgO/ZnO

(sample D)。於此三種結構中最底層之 ZnO 皆於 800℃下沉積，而 ZnMgO 與 ZnMgO/ZnO

MQWs 沉積溫度皆為 650℃。以上一系列 ZnO 磊晶薄膜則使用 TEM 進行結構與成份上

的鑑定與分析。

結果與討論

對於非極性 ZnO 生長於 )2110( Al2O3 基板上之晶體方位關係可由橫截面 TEM 的選

區繞射圖樣(selection diffraction pattern, SAD)進行鑑定，圖一(a)與(d)分別為於兩互相垂

直晶面所得之 ZnO/Al2O3 (sample A)界面 SAD。由圖一 (a)與 (d)可明確鑑定出於

)2110( Al2O3 基板上所沉積得到之 ZnO 為非極性 )0211( ZnO(a-plane ZnO)，且兩者關係

為
32OAlZnO 102)1//()0211( ，

32OAlZnO 20)11//()1001( 與
32OAlZnO 01]1//[1]0001[ ，由 SAD 與

TEM 影像可確定 a-plane ZnO 為具有厚度約為 300 nm 之單晶薄膜。於兩垂直觀察方向

下所得之各別 g-3g 暗視野影像呈現於圖一(b)、(c)、(e)與(f)。根據 TEM 之分析，於 a-plane



ZnO/Al2O3 中，主要之線缺陷是具有布格向量為  02113/a 與 0001 之差排，而面缺

陷為具有滑移向量為  32206/a 之 type I1 的疊差。

圖一(a)、區軸為 ZnO]1001[ 之 SAD，於 ZnO]1001[ 區軸附近所得之(b) 0002g 與(c) 0211g 之暗視

野影像。圖一(d)、區軸為 ZnO]0001[ 之 SAD，於 ZnO]0001[ 區軸附近所得之(e) 0211g 與(f) 1001g

之暗視野影像。

另外 a-plane ZnO/Al2O3 界面結構方面則使用高解析 TEM(high resolution TEM,

HR-TEM)進行觀察，在此探討溫度對於 a-plane ZnO/Al2O3 界面之影響，不同溫度之界面

HR-TEM 影像呈現於圖二(a)~(d)。於低溫(low temperature, LT) 450℃下沉積之 a-plane

ZnO/Al2O3 (sample A)界面處在沿 ZnO]1001[ 方向上可明顯看出界面的應力並無完全釋放

因此出現如箭頭所指之成對錯配差排(Misfit dislocations, MDs)，由 HR-TEM 可看出一對

MD 形成一應變場，而於高溫(high temperature, HT) 800℃下所沉積之 ZnO (sample C)，

則可看出 MD 單一形成並滑移至平衡位置，MDs 平均間距約為 1.32 nm。



圖二(a)區軸為 ZnO]0001[ 之低溫 ZnO/Al2O3 界面 HR-TEM 影像，(b) 選取 ZnO)1001( 與
32OAl20)11( 繞

射點所得相對於(a)之反傅立葉影像。圖二(c) 區軸為 ZnO]0001[ 之高溫 ZnO/Al2O3 界面 HR-TEM 影像，(b)

選取 ZnO)1001( 與
32OAl20)11( 繞射點所得相對於(c)之反傅立葉影像。

對於 sample B~D 三種不同結構下摻雜 Mg 而形成 ZnMgO 之膜層則以 TEM 中之能

量散佈光譜儀(energy dispersive spectrometer, EDS)確定其 ZnMgO 中之 Mg 含量為

Zn0.8Mg0.2O。在 ZnO 與 Zn0.8Mg0.2O 層狀結構鑑定方面，則使用 TEM 中所搭配之掃描穿

透式電子顯微鏡(scanning TEM, STEM)之高角度環狀偵測器取得原子序對比(Z-contrast)

影像加以分析。圖三(a)與(b)分別為 sample B 之橫截面 TEM 明視野影像與 Z-contrast 影

像。於 Z-contrast 影像中，其影像亮度(強度)與材料原子序之間關係為 1.7ZI  ，由

Z-contrast 影像中可看出 Zn0.8Mg0.2O 厚度約為 140 nm 與 ZnO 厚度約為 80 nm，其界面

明確平整，界面並無形成相分離。

圖三(a)區軸為 ZnO]1001[ 之 TEM 明視野影像，(b) STEM Z-contrast 影像。



在多重量子井部分(sample C 與 D)，圖三(a)與(b)分別為 5-pair Zn0.8Mg0.2O-ZnO

MQWs/ZnO (sample C)之橫截面明視野與 Z-contrast 影像。根據 TEM 量測結果顯示，於

Zn0.8Mg0.2O-ZnO MQWs 中 Zn0.8Mg0.2O 厚度為 8.3 nm，ZnO 發光層則為 5.6 nm。圖四為

針對 5-pair MQWs 進行 EDS 線掃描之成份分佈曲線。由 Z-contrast 影像與 EDS 線掃描

結果可確定 MQWs 層狀結構分明，其多層結構之間並無交互擴散。

圖三(a)區軸為 ZnO]1001[ 之 sample C TEM 明視野影像，(b) sample C 之 STEM Z-contrast 影像。

圖四、5-pair MQWs EDS 線掃描曲線

圖五(a)與(b)分別為 sample D之橫截面TEM明視野與Z-contrast影像，如同於 sample

C 中所得到之結果，10-pair Zn0.8Mg0.2O-ZnO MQWs 相同具有明確之層狀結構。根據 TEM

與 Z-contrast 影像，於 MQWs 中 Zn0.8Mg0.2O 厚度為 2.3 nm，ZnO 發光層則為 1.8 nm。

由 sample A~D 之 TEM 與 Z-contrast 影像可得知，在不同溫度下生長 ZnO 與 Zn0.8Mg0.2O

之雙層或 MQWs 結構，其結構與成份分佈明確。

由以上結果可以得知 PLD 製程鍍出之薄膜組成可以精確的反應出靶材之成分，在

控制上特別是量子井結構之多層膜較為容易做到所需之組成。



圖五(a)區軸為 O/ZnOMgZn 0.20.8
]1001[ 之 sample C TEM 明視野影像，(b) sample D 之 STEM Z-contrast 影像。

結論

本研究計畫成功的於 )1021( Al2O3 基板上使用 PLD 法方沉積出非極性 a-plane ZnO

磊晶薄膜，其微結構及缺陷已使用 TEM 進行分析。在改變 ZnO 能隙方面，Zn0.8Mg0.2O

也成功的使用相同成份的靶材沉積於 ZnO/ )1021( Al2O3 上，對於光電元件的應用製備其

可行性的確定方面，具有不同厚度的 5-pair 與 10-pair Zn0.8Mg0.2O-ZnO MQWs 更進一步

的成功製備，其結構明確且完整。
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