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一、前言

單晶材料一直是每個國家的重要戰略物資，同

時也是發掘新穎材料的重要途徑。晶體生長是一項

科學與藝術結合的學科，欲生長出高品質的單晶，

除了需要晶體生長的經驗之外，包含物理、化學、

熱力學、結晶學及材料科學等各個學科的相關知

識都必須包含其中。由於單晶生長是一項曠日費

時的研究工作，沒有 turn-key solution，且不易發
表論文，因此過去台灣在單晶材料的研究多仰賴

國外提供的樣品，國內並無專門生長單晶的研究

機構。自 2008 年起，在國科會自然處及中山大學
的支持下，中山大學已建立一新穎單晶生長方法

的研究平台，包含柴氏提拉法 (Czochralski method, 
Cz) (如圖 1)、電阻式加熱浮區法 (resistance heating 
fl oating zone, RHFZ) 及助溶劑生長法 (fl ux growth) 
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(如圖 2)、五段式坩鍋下降法 (bridgman method 
with five heating zones)、微拉法 (micro-pulling 
method)、氫化物汽相磊晶法 (hydride vapor phase 
epitaxy, HVPE) (如圖 3)、分子束磊晶法 (molecular 
beam epitaxy, MBE) 以及六台專門生長奈米材料的
化學氣相沉積爐與紅外線高溫生長爐 (如圖 4)。
新穎單晶可分為兩大類：第一是從無到有，創

造一種新的單晶材料；第二是此類晶體已存在，但

若能夠生長出比其他研究單位品質更佳的晶體，也

是一項重要成就及指標。本實驗室在晶體生長的研

究主要分為幾個方向：

(1) III-V 族 (GaN、InN and AlN)、II-VI 族 (ZnO) 
化合物半導體的單晶基板： LiAlO2、LiGaO2、

LiAl5O8 及 ScAlMgO4 等。
(2) Pervoskite 及 spinel 結構的單晶基板：LaAlO3、

SrTiO3、(La0.3, Sr0.7) (Al0.65, Ta0.35) O3 (LSAT) 
等。

(3) 雷射晶體：Nd:GdxY1xVO4、Ho:YLiF4 (YLF) 及 
Cr:Y3Al5O12 (YAG)。

(4) 非線性光學晶體：Nd and Yb:YCa4O(BO3)3 
(YCOB)、GdCa4O(BO3)3 (GdCOB) 等。

(5) 壓電晶體：La3Ga5SiO14、Ca3NbGa5Si2O14、

La3Ga5.5Ta0.5O14 等。
(6) 閃爍晶體：高能物理及生醫科技。
(7) 離子導體 (ion conductor)：La1xSrxGa1yMgyO3 

(LSGM)、La1xNdxGaO3。

圖 1. 
柴式提拉爐 (Czochralski, Cz)。

圖 2. 
電阻式加熱浮區法及助溶劑生長法。
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(8) 非極性 (nonpolar) InN、GaN 及 ZnO 單晶。
(9) 多孔隙 (porous) GaN 單晶。
此外，因為每種單晶都有其獨特性，若只是購

買國外的設備，不僅價格昂貴，且較難生長出新穎

且特別的單晶材料。因此本研究團隊的另一個特色

是能夠針對不同用途的晶體，自行設計開發長晶爐

體，並可自由地調整爐體結構，以生長各類不同用

途的晶體。

二、 研究成果

1. 柴氏提拉法
柴氏提拉法 (Cz) 屬於熔體生長法，是一種在

單成分物質的熔點 (melting point) 或者多成分物質
的共熔點 (congruent point) 下，將物質進行分子重
新排列形成單晶的晶體生長方法，可以在短時間

內生長出大尺寸且高品質的單晶體。因此 Cz 法廣
泛地被應用工業界上生產單晶，亦是本實驗室目

前主要的生長方法。目前的開發成果包含藍寶石 
(sapphire, Al2O3)、鋁酸鋰 ( -LiAlO2, LAO)、鎵酸鋰 
( -LiGaO2, LGO) 以及閃爍晶體 (scintillator) 等單晶
生長技術。

(1) 藍寶石單晶
藍寶石單晶普遍應用在發光二極體  ( l i gh t 

emitting diode, LED) 產業。過去台灣藍寶石多仰

賴國外進口，或者自俄羅斯技術轉移。自 2010 年
初，LED 電視製造技術突破，藍寶石單晶基板的
市場需求量劇增，國內許多機構便開始發展藍寶石

單晶的量產技術，如 Cz 法、泡生法 (Kyropoulos, 
KY) 以及熱交換法 (heat exchange method, HEM) 
等，其中 KY 及 HEM 法的良率皆不及柴氏提拉法
高。且 HEM 生長的藍寶石在降溫過程中，常因坩
鍋的擠壓，易產生內應力。此外，KY 及 HEM 法
所生長的藍寶石方向為 A 軸，需先沿著 C 軸鑽成
晶棒再行加工，所以成本較高。而 Cz 法可直接生
長高品質之 C 軸藍寶石，省去此段加工製程。在 
Cz 法的生長過程中，晶體不與坩鍋接觸，因此較
無內應力問題。圖 5(a) 及 (b) 分別為實驗室以 Cz 
法所生長的 2 吋和 3.5 吋 C 軸藍寶石單晶。未來將
持續發展 4－6 吋，甚至更大尺寸藍寶石單晶生長
技術，以期滿足 LED 照明產業的市場需求。

(2) 鋁酸鋰及鎵酸鋰單晶
鋁酸鋰及鎵酸鋰單晶皆是目前被看好做為 

III-V 族化合物半導體 (AlN、GaN、InN) 以及氧化
鋅 (ZnO) 磊晶基板的材料之一(1-2)。目前在光電領

域，特別是 LED，GaN 的磊晶基板是以藍寶石為
主流。相較於 LAO 及 LGO 單晶，藍寶石晶體的
成分簡單且化學穩定性較高，因此普遍地被業界

採用。但由於藍寶石基板與 GaN 的晶格失配率相
當高 (15%)(1)，造成 GaN 的磊晶製程中需先藉由圖
案化藍寶石基板 (pattern sapphire substrate, PSS) 以

圖 3. 氫化物汽相磊晶爐 HVPE。

圖 4. 化學汽相沉積及紅外線高溫生長爐。
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及緩衝層 (buffer layer) 等製程來降低 GaN 磊晶層
的缺陷密度(3)，且降低的幅度有限。此外，目前

從 C 軸藍寶石基板上磊晶的 GaN 為極性 (polar) C 
方向，此極性和晶格失配產生的應力會導致 GaN 
元件產生量子侷限史塔克效應 (quantum confined 
Stark effect, QCSE)(4)，導致發光波長產生紅位移並

降低 LED 的發光效率。為了解決此問題，尋找替
代基板成為一解決之道。

LAO 及 LGO 單晶與 GaN 的晶格失配率遠小
於藍寶石 (LAO < 2%，LGO < 4%)(2, 5, 6)，加上在 
LAO 及 LGO 單晶基板上生長的 GaN 能控制在非
極性 (nonpolar) 方向，因此理論上不需藉由 PSS 
以及緩衝層製程即可降低 GaN 磊晶層內的缺陷密

度，並去除量子侷限史托克效應。此外，LAO 單
晶的原料成本、生長成本以及基板加工成本皆低於

藍寶石 30－40 %，有潛力可成為藍寶石基板的替
代品，或做為非極性高效率之 GaN 元件的磊晶基
板。

LAO 單晶的生長難度在於 Li 成分的易揮發
性，造成 LAO 單晶在生長過程中成分易偏移，
導致晶體包覆了大量的第二相 (second phase)。
而 LGO 單晶生長的困難點除了螺旋生長 (spiral 
growth) 以外，晶體熱膨脹係數的異向性較大，造
成晶體容易龜裂。以上生長問題使國際間能夠提供 
LAO 及 LGO 單晶基板的單位鮮少。本實驗室藉由
生長爐內坩鍋設計之改良、添加少量特殊元素以及

調整生長環境中的溫度梯度等方法，已能克服這些

問題，使得本研究團隊具有提供該兩種新穎單晶

基板的能力(7, 8)，並進一步提供國內外的學者進行

磊晶研究技術的開發(5, 6, 9-13)。圖 6(a) 及 (b) 分別為 
LAO 及 LGO 單晶。

(3) 正 子 斷 層 顯 影 術 (Positron Emission 
Tomography, PET) 的接收器－閃爍晶體
閃爍晶體 (scintillator, Ce:Lu2xYxSiO5, L(Y)SO) 

(如圖 7) 可應用在影像類臨床診斷儀器、藥物臨床
前研發、農業生技、工業檢測、保安檢查與高能物

理量測等輻射影像探頭相關技術的產業，而這當中

最主要是做成正子斷層顯影術的接收器，PET 為
醫界診斷癌症及神經精神疾病的重要工具。閃爍晶

體由於生長溫度非常接近坩鍋的工作溫度，而且組

成的元素較為複雜，需精確地控制其成分配比，方

能順利生長閃爍晶體。因此目前僅美、日、澳及中

等四國具此晶體的生長技術。

針對以上生長問題，本研究團隊開發出由三層

不同類型保溫材料所組成的隔熱場，用以生長閃爍

晶體，同時也降低了坩鍋在生長過程中的氧化速率

及電力成本。此外，Ce 離子在晶體中的價數控制
為 PET 探頭性能優劣的關鍵。我們開發了雙摻雜 
(double doping) 的方法來控制 Ce 離子的價數，並
已獲得美國專利。閃爍晶體的開發補足了原先國內

缺乏的晶體材料，國內的相關研究包含正子斷層顯

影術及高能物理將不需依賴國外進口之上游晶體，

可帶動本土高階影像醫療器材的發展。

圖 5. (a) Cz 法生長的 2 英吋 C 軸藍寶石單晶。(b) 
Cz 法生長 3.5 英吋的 C 軸藍寶石單晶。

(a)

(b)
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2. 氫化物汽相磊晶法
氫化物汽相磊晶法是 III-V 族化合物半導體 

(AlN、GaN、InN) 的磊晶方法。由於 III-V 族半
導體皆具有高熔點和極大的裂解壓 (dissociation 
pressure) 特性(14)，因此難以使用熔體生長法加以

生長。國際間普遍使用磊晶的方法生長 III-V 族半
導體單晶薄膜。相較於其他生長方法 (如：MBE、
MOCVD)，HVPE 磊晶兼具高生長速率以及低缺
陷密度的特色(15)，但技術門檻較高。本實驗室利

用自行開發生長的 LAO 及 LGO 單晶，加工成表
面達原子級平整的磊晶基板，以 HVPE 方法進行 
GaN 以及 InN 磊晶生長的研究。

(1) 非極性氮化鎵單晶生長
GaN 單晶在光電領域扮演了非常重要的角

色，特別是應用在發光二極體及高效能電子元件
(16-20)。而提升 GaN 單晶品質以及克服量子侷限史
塔克效應更是目前改善 GaN 元件性能的有效方
法。我們自行開發出具有五段式加熱區的 HVPE 
磊晶爐，並針對 GaN 薄膜特性，在 HVPE 爐心設
計出不同幾何結構之石英管，做為磊晶時氣體反應

的混合腔體。我們成功在 LAO 及 LGO 單晶基板
上生長低缺陷密度的獨立式 (free standing) 非極性 
GaN 單晶 (如圖 8(a) 及 (b))，是目前國內少數同時
能夠生長單晶基板及非極性 GaN 單晶的單位(13, 21)。

圖 6. (a) Cz 法生長的 2 吋 LiAlO2 單晶，(b) Cz 法
生長的直徑 2.5 吋 LiGaO2 單晶。

圖 7. 
Cz 法生長的閃爍晶體。

(a)

(b)
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(2) 非極性氮化銦單晶生長
在所有 III-V 族半導體中，InN 具有最小有效

電子質量 (effective mass)、高電子遷移率 (electron 
drift velocity) 以及最小能帶 (band gap)，因此在高
頻、長波長電子元件的應用上，具有很大的發展潛

力(22-24)。但是高品質的 InN 單晶不易獲得，除了因
為 InN 裂解壓力極高(25-26)，難以用傳統拉晶技術生

長之外，InN 本身的熱穩定性亦不佳，容易在長晶
過程中開始分解(27)。使用 HVPE 方法生長 InN 的
技術與生長化學穩定性較佳的 GaN 截然不同。除
了需大幅減少氫氣等高還原性氣體的使用量，以

圖 8. (a) 非極性 m 面 (10-10) 氮化鎵 GaN 單晶圖，(b) 非極性 a 面 (11-20) 氮化鎵 GaN 單晶。

避免長出的 InN 薄膜快速被還原分解之外(28)，在 
III 族磊晶源的選擇上，具有較高磊晶速率的 InCl3 

(18.5 m/hr)(29-30) 會比 InCl (< 0.1 m/hr)(31) 還適
合。

在磊晶基板的選擇上，目前國際間主要依

然是藍寶石基板，其與  InN 的晶格失配率高達 
25%(32)。而 LGO 其晶格結構類似 III-V 族半導體
的纖鋅礦結構(1)，如圖 9，因此理論上 (100) LGO 
以及 (010) LGO 基板皆可用以生長出非極性 InN。
其晶格失配率經計算 (100) LGO // (10-10) InN 為 
13.9%，(100) LGO // (10-10) InN 亦為 13.9%，皆

圖 9. 
LGO 結構和纖鋅礦結構示意圖。

(a) (b)
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O ab b
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小於藍寶石。目前國際間尚未有使用 (100) 以及 
(010) LGO 生長非極性 InN 的文獻。圖 10(a)－(d) 
為利用 HVPE 方法分別在 (100) LGO 以及 (010) 
LGO 基板上磊晶生長 InN 的 X 光繞射分析 (X-ray 
diffraction, XRD) 以及掃描式電子顯微鏡 (scanning 
electron microscope, SEM) 分析。其結果皆顯示在 
LGO 基板上生長出的 InN 薄膜為非極性，且磊晶
晶向與理論推測結果一致。

(3) 多孔隙氮化鎵單晶
多孔氮化鎵的接觸表面積大，適合做為光電、

化學等偵測器，做為磊晶的基板時可降低磊晶的

差排密度與應力，形成高品質的磊晶層。在 LED 
中，多孔氮化鎵的孔洞結構釋放了因晶格失配造成

的應力，使其減少壓電場效應，進而提高內部量子

效應。孔洞結構也使得其表面粗化，造成光的全反

射機率降低，進而提升發光效率(33-34)。我們利用不

同方向的 LiGaO2 (LGO) 基板與氨氣 (NH3) 在高溫
下進行氮化及擴散反應，而形成極性與非極性的多

孔隙 GaN，化學反應式如下：

2LiGaO2(s) + 2NH3(g)  2GaN(s) + Li2O(g) + 3H2O(g)

圖 10. (a) 在 (100) LGO 基板上生長的非極性 m 面 InN (10-10) 單晶 XRD 繞射圖。(b) 在 (100) LGO 基板上生
長的非極性 m 面 InN (10-10) 單晶 SEM 影像。(c) 在 (010) LGO 基板上生長的非極性 a 面 InN (11-20) 
單晶 XRD 繞射圖。 (d) 在 (010) LGO 基板上生長的非極性 a 面 InN (11-20) 單晶 SEM 影像
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圖 11(a) 是多孔隙 GaN 樣品的 SEM 圖，與傳
統 c 面的六角形結構不同，樣品表面多呈現三角
形孔洞，且朝同一方向。圖 11(b) 是樣品橫截面的 
TEM 影像，從 SAD 繞射圖中得知，當 zone axis = 
(0001) 時，GaN 與 LGO 基板有 (100) LGO // (10-
10) GaN 與 (010) LGO//(11-20) GaN 的晶向關係。
我們計算出 GaN 的晶面間距 (d-spacing) 為：d (10-
10) GaN = 0.28 nm 與 d (11-20) GaN = 0.16 nm；
LGO 基板的晶面間距為：d (100) LGO = 0.54 nm
與 d (010) LGO = 0.64 nm，均與理論值相符合。圖 
11(c) 是 X-ray 繞射光譜，也指出所合成的 GaN 為
非極性 m 面 (10-10)。

圖 11(d) 是在不同生長壓力下的拉曼光譜，共
有 A1 (TO)、E1 (TO) 與 E2 (high) 三種模式(35)。E1 
(TO) 的峰位並不明顯，與 E2 (high) 重疊，這是因
為樣品是直接從 LGO 基板轉變成多孔 GaN，而非
透過磊晶過程。從低壓到高壓 (樣品 a 至 c) 可看
出三個峰值皆變強，LGO 基板的峰值強度隨之下
降，E2 (high) 的半高寬也變小。以此趨勢來說，在
低壓的生成條件是較好的。E2 (high) 通常用以判斷
樣品內部應力。以上三個試片的 E2 (high) 峰值皆
大於 567 cm1，說明樣品內部存在壓縮應力，尤其

以 C2 試片的位移量最大，故在高壓條件下，試片
容易存在壓縮應力。

圖 11. (a) 多孔氮化鎵的 SEM 影像圖，(b) 多孔氮化鎵的 TEM 影像圖，(c) 多孔氮化鎵的 XRD 分析，(d) 多
孔氮化鎵的拉曼光譜，樣品 (a)、(b) 及 (c) 的反應壓力分別是 50 Torr、200 Torr 及 400 Torr。
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三、結語

由於國科會及中山大學的支持，我們已建立一

多功能性的單晶生長實驗室。我們的理念是希望國

內的單晶生長自主化，不需仰賴國外研究單位。我

們的願景則是希望成為國際上最著名的單晶生長研

究單位，提升台灣在各式新穎單晶研究領域的知名

度，並進一步將研究成果技術移轉至產業界。未

來，也將持續開發新穎單晶，以提供學界及業界使

用，進一步提高國內的競爭力。
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