濺鍍功率對Zn2TiO4薄膜微結構與介電特性的影響
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摘    要
[bookmark: OLE_LINK248][bookmark: OLE_LINK249][bookmark: OLE_LINK250]本論文利用射頻磁控濺鍍系統，製備Zn2TiO4介電薄膜，觀察在退火溫度900 ℃下，不同濺鍍功率為50 W、75 W和100 W，對介電薄膜微觀結構及介電特性之影響。由本實驗結果可得知，當Zn2TiO4薄膜濺鍍功率100 W，退火溫度為900 ℃，量測頻率為1 MHz時，具有介電特性:介電常數為16.7;介電損耗為0.11;漏電流密度為1.13×10-6 A/mm2。
關鍵詞：薄膜、濺鍍、介電特性


本範例依據2017新版會刊文章格式說明編寫


一、前言
隨著科技迅速發展，電路及元件的微小化勢必成為趨勢。然而元件尺寸不斷縮小，密度不斷提升的情況下，許多電子元件皆因物理條件限制，在實際應用下有一定的侷限性。以電路設計中電容元件為例，為了增加單位面積的電容量，可用以下幾種方式解決：(1)降低介電層厚度、(2)增大電容之表面積、(3)以更高介電常數之材料取代。其中，前兩者方式分別有著漏電流增加及製作難度提升的缺點。因此，研究具有高介電常數、低介電損耗及低漏電流密度等良好特性的介電材料便成為研究重點。
	近年來，微波介電材料受到廣泛的研究與應用，由於該材料具有一個高的介電常數(εr)、高品質因數(Q×f)以及趨近於零的諧振頻率溫度係數(τf)。
	微波介電材料中，反尖晶石化學通式為A2BO4 (A = Mg2+、Zn2+、Ni2+、Co2+, B = Sn4+、Ti4+、Zr4+)，Zn2TiO4與Zn2SnO4具有良好的微波介電特性，其中，Zn2TiO4的微波介電特性：εr~21, Q×f~20,000 GHz, τf~-60 ppm/℃[1]；。
	本論文將利用射頻磁控濺鍍系統，製備Zn2TiO4介電薄膜，探討不同濺鍍功率於退火溫度900 ℃對微觀結構及介電特性之影響。

二、實驗方法
[bookmark: OLE_LINK197][bookmark: OLE_LINK198][bookmark: OLE_LINK199][bookmark: OLE_LINK251][bookmark: OLE_LINK252][bookmark: OLE_LINK235][bookmark: OLE_LINK236]2.1 Zn2TiO4陶瓷靶材製備
	本實驗採用傳統固態反應法(Conventional Solid-State Method)。使用高純度的起始粉末ZnO及TiO2來進行樣品的製備。依照Zn2TiO4所需莫耳比例秤重，放入廣口瓶中，並添加蒸餾水與氧化鋯球，之後將其放置於三軸式球磨機，球磨12小時，使粉末能均勻混合。球磨後的粉末以溫度100 ℃將水份烘乾。烘乾後，將粉末置入氧化鋁坩鍋內進行煆燒，煆燒溫度為900 ℃，持溫2小時，升溫速率為10 ℃/min。煆燒後的粉末再次球磨12小時，最後將其放入熱風循環烘箱進行烘乾。烘乾完成的粉末加入適量的有機黏劑(PVA-聚乙烯醇)混合，以瑪腦缽進行搗磨，再放入200 mesh的篩網進行過篩，最後將粉末以10,000 kg/cm2的壓力壓製成直徑63 mm、厚
度5 mm的生胚。壓模成型的生胚置入高溫爐中燒結，升溫速率為10 ℃/min，先升溫至650 ℃持溫2小時，以去除黏結劑，之後再繼續升溫至燒結溫度1350 ℃並持溫2小時，最後自然降至室溫。

[bookmark: OLE_LINK202][bookmark: OLE_LINK203][bookmark: OLE_LINK204][bookmark: OLE_LINK237][bookmark: OLE_LINK238]2.2 Zn2TiO4薄膜試片製備
[bookmark: OLE_LINK200][bookmark: OLE_LINK201]本實驗Zn2TiO4薄膜以射頻磁控濺鍍製備，薄膜沉積溫度為100 ℃，待腔體壓力抽至5.0×10-6 torr，進行濺鍍。濺鍍前為了使電漿穩定並清除靶材表面雜質，需做預濺鍍10分鐘。反應氣體為氬氣，流量為30 sccm。預濺鍍完後開始濺鍍，濺鍍壓力為15 mtorr，濺鍍功率分別為50、75、100 W，濺鍍時間為90分鐘，濺鍍完成後將試片放入管狀爐中，在氮氣環境下進行退火，退火溫度為900 ℃，升溫速率為3 ℃/min，持溫時間為 90 分鐘，最後自然降至室溫。製備完成之薄膜，進行X-ray繞射(Rigaku D/MAX-2200 X-Ray Diffraction Meter)、α-step(Kosaka ET-4000)、場發射掃描式電子顯微鏡(JEOL JSM-6500F)、薄膜厚度之物理特性分析。 

2.3 Zn2TiO4薄膜電極製備
本實驗採用高純度Al(99.99 %)鋁錠，以蒸鍍製備上下電極，將薄膜基板放入腔體中，腔體壓力抽至為5.0×10-6 Torr，進行蒸鍍，起始蒸鍍電流設置約60 A，待鋁錠液化後，調整電流量將蒸鍍速率控制於1 nm/s，蒸鍍時間為5分鐘，蒸鍍厚度約300 nm。製備完成結構為Al/Zn2TiO4/Si/Al的MIS電容結構，進行電特性分析。

三、結果與討論
3.1 Zn2TiO4介電薄膜之XRD分析
圖1為退火溫度900 ℃，沉積在不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電薄膜X-Ray繞射圖。以ICDD-PDF#86-0155比對，繞射峰皆為主相，沒有二次相的產生。且隨著濺鍍功率增加繞射峰有增強的趨勢，由於較高的濺鍍功率，濺射的粒子有較高的能量可以在基板表面自由移動，所以薄膜結構較完整。
[image: ]
圖1  退火溫度900 ℃，沉積在不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電薄膜X-Ray繞射圖

圖2為不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電薄膜平均晶粒大小，如圖1所示，利用Scherrer Formula計算平均晶粒大小，隨著濺鍍功率增加，晶粒逐漸變小。主要受到兩種因數影響，一是濺射粒子的成核，另一是晶粒的生長。濺射功率提高，原子遷移能力增加可以填補孔隙，而不與現有晶粒結合，因此濺射功率提高可降低晶粒尺寸且得到較光滑的表面[2]。

3.2 Zn2TiO4介電薄膜之SEM分析
	圖3為退火溫度900 ℃及不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電薄膜SEM圖。在SEM圖當中晶粒大小無明顯的變化，由於薄膜的晶粒尺寸微奈米粒徑，因此SEM所觀察到的晶粒可能是團聚型態的晶粒大小，導致觀察到的晶粒大於Scherrer Formula計算的平均晶粒大小[3]。

3.3 Zn2TiO4介電薄膜之AFM分析
圖4為退火溫度900 ℃及不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電薄膜AFM圖。由圖4中可發現在退火溫度為900 ℃時，隨著濺鍍功率增加粗糙度由2.4332 nm下降至1.5104 nm。

3.4 Zn2TiO4介電薄膜之薄膜膜厚分析
	圖5為退火溫度900 ℃及不同濺鍍功率之
[image: ]圖2  退火溫度900 ℃在不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電薄膜平均晶粒大小圖
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圖3  退火溫度900 ℃與不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電薄膜SEM圖。(a)50 W(b)75 W(c)100 W
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圖4  退火溫度900 ℃於不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電薄膜AFM圖。

Zn2TiO4薄膜膜厚關係圖，在固定退火溫度時，隨著濺鍍功率增加薄膜厚度跟著增加。當濺鍍功率增加時，濺射粒子具有較高的能量，導致沉積速率增加，因此隨著濺鍍功率增加膜厚增加。

3.5 Zn2TiO4介電薄膜之介電常數分析
	圖6為退火溫度900 ℃及不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電常數關係圖。量測頻率為1 MHz，退火溫度在900 ℃時，介電常數變化範圍為9.6-16.7。隨著濺鍍功率增加結晶性越好，導致濺鍍功率增加介電常數跟著增加。

3.6 Zn2TiO4介電薄膜之介電損耗分析
	圖7為退火溫度900 ℃及不同濺鍍功率之Zn2TiO4薄膜介電損耗關係圖。介電損耗量測頻率在1 MHz，退火溫度900 °C的介電損耗變化範圍為0.11-0.17。介電損耗受到許多因素所影響，如二次相、薄膜缺陷、結晶性、晶粒大小及表面粗糙度。退火溫度固定時，隨著濺鍍功率增加介電損耗逐漸下降，主要受到表面粗糙度的影響。
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圖5  退火溫度900 ℃及不同濺鍍功率之Zn2TiO4薄膜膜厚關係圖
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圖6  退火溫度900 ℃及不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電常數關係圖

3.7 Zn2TiO4介電薄膜之漏電流密度分析
	圖8為退火溫度900 ℃及不同濺鍍功率之Zn2TiO4介電薄膜漏電流密度-電場關係圖。漏電流密度會受到許多因素影響，如薄膜缺陷、結晶性、晶粒大小及表面粗糙度。本研究漏電流密度主要受到晶粒大小的影響，隨著濺鍍功率增加，晶粒大小逐漸變小，晶界變多導致漏電流逐漸增加，量測頻率在1 MHz，電場-0.1 MV/cm，當退火溫度900 ℃，漏電流密度範圍為1.22×10-8 -1.13×10-6 A/mm2。
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圖7  為900 ℃退火溫度及不同濺鍍功率之Zn2TiO4薄膜介電損耗關係圖
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圖8  為900 ℃退火溫度及不同濺鍍功率之Zn2TiO4電流密度關係圖

四、結論
本論文成功利用射頻磁控濺鍍系統製備Zn2TiO4介電薄膜於p-type(100)矽基板，並研究Zn2TiO4介電薄膜物理特性及介電特性。Zn2TiO4介電薄膜，由XRD分析可觀察到所有的繞射峰都為主相，繞射峰隨著濺鍍功率的增加，結晶性跟著變好。晶粒大小隨著濺鍍功率增加而變小。AFM分析觀察到隨著濺鍍功率增加粗糙度逐漸下降。α-step分析觀察到，膜厚隨著濺鍍功率增加跟著增加。當濺鍍功率為100 W，退火溫度為900 ℃，量測頻率為1 MHz時，具有介電特性:介電常數為16.7;介電損失為0.11;漏電流密度為1.13×10-6 A/mm2。
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Effect of RF Power on the Microstructures and Dielectric Properties of Zn2TiO4 Thin Films by RF Magnetron Sputtering
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Abstract
In this study, Zn2TiO4 thin films were deposited by RF magnetron sputter. The effects of different RF power of 50 W, 75 W and 100 W on the microstructure and dielectric properties of thin films were observed at annealing temperature 900 ℃. The Zn2TiO4 thin films had a dielectric constant of 16.7, tangent loss of 0.11 and leakage current of 1.13×10-6 A/mm2 measured at 1 MHz when RF power and annealing temperature for 100 W and 900 ℃, respectively.
Keywords: thin films, sputtering, dielectric properties
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