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要!采用微波等离子体化学气相沉积法%以氢气和甲烷为主要反应气源进行了大面积金刚石膜的沉积%研

究了基片温度$微波功率和沉积气压对大面积金刚石膜均匀性的影响
8

采用红外测温仪测量基片不同区域的

温度%利用扫描电子显微镜表征金刚石膜不同区域的表面形貌
8

结果表明!较高的微波功率有利于提高金刚石

膜的沉积面积和沉积质量%但随着微波功率的提高%基片温度的均匀性也逐渐降低
8

在对装置的基片台和天线

结构进行优化改进后%获得了均匀性较好的基片温度
8

在改进后的装置中产生的等离子球状态稳定%利用合

适的工艺参数沉积得到了均匀性较好的大面积金刚石膜
8

关键词!化学气相沉积'均匀性'金刚石膜
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言

金刚石优异的物理化学性能使其成为炙手可

热的新型材料%而化学气相沉积"

@+2B>3,6a,

E

5Y

Z2

E

5/>0>5-

%

@4=

#金刚石由于与天然金刚石具有

相似的优异物理化学性能而受到各研究领域的广

泛关注(

%!

)

8

在众多的
@4=

沉积方法中%微波等离

子体化学气相沉积法"

V>3Y5h,a2

E

6,/B,@4=

%

VP@4=

#以其无极放电%等离子体能量集中%等离

子体纯净等独特的优点%成为制备高质量大面积

金刚石膜的首选之法%因而受到广大研究者的关

注(

&"

)

8

目前制约国内在此领域获得突破的关键因

素是大面积微波等离子体化学气相沉积设备的研

制以及对相应工艺参数的系统研究(

9:

)

8

在大面积

金刚石膜的沉积过程当中%需要关注的是金刚石

膜沉积过程中的均匀性
8

为了获得较好的均匀性%

则需要着重考虑金刚石膜沉积过程当中基片温度

的分布以及等离子体球中能量分布的均匀性
8

本

论文针对上述问题%利用实验室自制的圆柱形多

模腔式
%$_)

微波等离子体化学气相沉积装置%

对大面积金刚石膜的均匀沉积进行了深入研究%

并根据相关实验的具体情况对装置进行了合理的

改进%以实现大面积金刚石膜的均匀沉积%为工业

化沉积大面积
@4=

金刚石膜提供了实验参考
8

%

!

实
!

验

实验采用圆柱形多模腔式
%$_)iVP@4=

装置来进行大面积金刚石膜均匀性的研究
8

该装

置的特点是能进行大功率的微波馈入%从而实现

金刚石膜的大面积沉积
8

实验所用基片为
P

型单

面镜面抛光的"

%$$

#单晶硅片%基片直径为
9A

"

%$$BB8

实验开始前先用粒度为
$8A

!

B

的金刚

石粉对单晶硅片进行机械研磨
A

"

9B>-

%然后将

硅片置于丙酮%乙醇和去离子水中分别超声处理

AB>-

%最后用氮气将硅片吹干后静置晾干%备用
8

实验中反应气体为甲烷和氢气%其中甲烷的体积

分数控制在
%8$K

"

&8$K

%基片温度为
":$

"

;#$I8

本实验主要用光学显微镜"

R

E

0>3,6B>O

3Y5/35

Ê

%

RV

#和扫描电子显微镜"

b3,-->-

J

2623O

0Y5-B>3Y5/35

Ê

%

bSV

#对金刚石膜的表面形貌进

行表征
8

同时用红外测温仪实时监测基片表面的

温度变化
8

#

!

结果与讨论

#8%

!

基片温度的均匀性

在大面积
@4=

金刚石膜的沉积过程中%基片

温度是制备高质量均匀金刚石膜的重要因素之

一(

;%$

)

8

在具体实验过程中不难发现%基片温度的
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高低和均匀性与其他许多因素相关%例如等离子

体球的场分布%微波功率与沉积气压的高低%基片

台的设计等
8

因此为了获得较为均匀的基片温度

以沉积得到均匀的大面积金刚石膜%必须对多

模腔中在不同工艺参数下的基片的温度进行系统

研究
8

如图
%

所示%在给定的沉积气压下%基片温度

随着微波功率的上升而增加%同时对于给定的微

波功率%基片温度也会随着沉积气压的增加而增

加
8

因此可以观察到%为了使基片温度为
:A$I

%

至少可以选择以下两种工艺参数%即微波功率为

!8A_)

%沉积气压为
A8$_P,

和微波功率为

!8!_)

%沉积气压为
"8$_P,8

同时可以从图
%

观

察到%直径为
%$$BB

的基片上的温度分布是随微

波功率和沉积气压而有改变的
8

随着沉积气压与

微波功率的增加%基片温度的均匀性也随之降低
8

另外在具体实验过程中发现%等离子体球的大小

也与微波功率与沉积气压有密切关系
8

其一般规

律是%当微波功率一定时%沉积气压越高%等离子

体球越小'当沉积气压一定时%微波功率越大%等

离子体球越大
8

注!图中棒状代表直径为
%$$BB

的硅片上的最高温度与最低温度

图
%

!

不同微波功率与沉积气压下基片温度的变化

\>

J

8%

!

b*[/0Y,0202B

E

2Y,0*Y2a,Y>,0>5-,0

a,Y>5*/B>3Y5h,a2

E

5h2Y,-ZZ2

E

5/>0>5-

E

Y2//*Y2

根据图
%

所示的实验结果与具体实验中所观

测的实验现象%可以认为当微波功率一定时%沉积

气压越低%基片温度均匀性越高的原因是因为大

尺寸的等离子体球更为均匀的覆盖了基片表面
8

但是当微波功率一定时%较高的沉积气压能获得

较高的基片温度从而有效的提高沉积速率
8

一种

有效的解决这种矛盾的方法可能是在给定的沉积

气压下%尽量提高微波功率使得达到同时增加等

离子体球的尺寸以及提高基片温度的目的
8

#8#

!

基片台的改进

较高的微波功率能激发较多的有利于金刚石

膜沉积的基团(

%$

)

%但却能使基片上的温度差变得

更为明显
8

现考虑对基片台进行改进%使其在高功

率下%提高基片温度的均匀性
8

!!

考虑到石英和钼两种金属材料的热导率不同

"石英
$

V5

#%根据实验的具体情况%按照图
#

的

示意图设计了一种可拆卸的基片台
8

将不同直径

的基片放置于原有基片台上和经过改进的基片台

上%并在甲烷浓度为
&K

左右的沉积环境下%分别

观察不同基片温度下%两种基片台上的基片温度

分布的变化情况
8

具体结果如表
%

所示%表
%

中

<>

$

=>

$

\>

代表样品是放置于改进的基片台上进行

研究的结果
8

"

,

#侧视图

"

[

#俯视图

图
#

!

改进后的基片台结构示意图

\>

J

8#

!

b>Z25]0+2>B

E

Y5a2Z/*[/0Y,02+56Z2Y

表
%

!

在不同基片台上进行沉积时的基片温度的变化情况

1,[62%

!

P,Y,B202Y/5]Z>,B5-Z]>6BZ2

E

5/>0>5-h>0+

,-Zh>0+5*0>B

E

Y5a2Z/*[/0Y,02+56Z2Y

样品
样品直

径&
BB

4

32-02Y

&

I

微波功

率&
_)

沉积气

压&
_P,

基片温

差&
I

M

<>

A$

:A$

:"A

&8# &8$

A$

#A

@

=>

9A

:"$

:9#

&8! &8#

9:

&"

S

\>

%$$

:9A

:;$

&8& &8A

%#%

";

!!

如表
%

所示%放置于改进后的基片台上的基

片温度的温差明显小于直接放置于原先基片台上

的基片温度的温差
8

同时样品
<>

$

=>

和
\>

的中央

区域的温度较样品
M

$

@

和
S

分别有略微的升高
8
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这是由于该装置中的基片温度主要由等离子体加

热和基片台水冷散热间的平衡状态获得%而在这

种改进的基片台上进行沉积时%基片与水冷基片

台并没有直接接触%因此在这个改进后的基片台

上进行沉积时所获得的基片温度%将会更高并且

能保持更长的时间
8

同时由于基片中央区域的冷

却速率要高于基片边缘区域的冷却速率%这也在

一定程度上降低了基片中央区域与边缘区域的温

差
8

另外%基片台上方的钼薄片也消除了因不同散

热材料而导致的基片上不同温度区域间的间隔

带
8

综上所述%利用改进的基片台%在保持其他工

艺参数不变的情况下%可以获得较高的基片温度%

同时有利于在基片上获得较为均匀的温度分布
8

#8!

!

装置的整体改进

进一步考虑到对喇叭口天线的加工较为困

难%稍有加工精度的偏差就会导致所产生的等离

子体球状态不稳定%这会对大面积金刚石膜的均

匀沉积产生重大影响
8

且从高功率长时间沉积金

刚石膜方面考虑%也需要对装置的整体结构进行

改进%使其可以满足工业化沉积的要求
8

图
!

具体显示了装置改进后的结构示意图
8

如图
!

所示%装置的天线由喇叭口型结构改成了

垂直型结构%这种天线结构明显降低了加工的难

度%同时通过计算机模拟%进一步稳定了等离子体

球的状态%保证在降低加工的难度的同时%装置依

旧能获得稳定的大尺寸等离子体球%从整体上提

高了装置运行的稳定性
8

图
!

!

%$_)OVP@4=

装置改进后的结构示意图

\>

J

8!

!

b3+2B,0>3Z>,

J

Y,

E

+5]

0+2>B

E

Y5a2Z%$_)OVP@4=

图
&

显示了该装置的具体实物照片图%并拍

摄得到了工艺参数下放电时的等离子体照片图
8

从图中不难看出随着功率增加氢等离子体球的颜

色逐渐从红色变为淡蓝色再变成亮白色%这说明

此时氢等离子体的能量在逐渐升高%等离子体也

变得更为浓稠
8

注!"

#

#微波功率
%$$$)

%腔体气压
%8$_P,

时%空气放电的等离子体照片图'"

$

#微波功率
%A$$_)

%腔体气压
#8$_P,

时%氢等离子体

的照片图'"

%

#微波功率
&$$$)

%腔体气压
A89_P,

时%氢等离子体的照片图

图
&

!

不同工艺参数下放电的照片图

\>

J

8&

!

P+505

J

Y,

E

+/5]0+2Z>/3+,Y

J

2h>0+Z>]]2Y2-0

E

,Y,B202Y/

!!

在改进的
VP@4=

装置中%利用了改进的基

片台设计%使基片台的水冷效果从中央区域到边

缘区域呈现梯度降低的趋势%从而在等离子体球

能量分布较为均匀的情况下%进一步降低了基片

上的温差
8

图
A

具体显示了在改进的装置中%直径

为
%$$BB

的基片上%温度的变化及分布情况
8

!!

从图
A

中可以看出%随着微波功率和沉积气

压的升高%基片温度均呈现上升趋势%其基片温度

升高的趋势与图
!

的变化趋势基本一致%这在一

定程度上说明%经过改进后的装置中所产生的等

离子体球的状态保持了多模等离子体球的特点
8

同时不难发现%在所测试的工艺参数范围内%基片

表面温度的变化始终控制在
#$I

以内%这在一定

注!图中棒状代表直径为
%$$BB

的硅片上的最高温度与最低温度

图
A

!

不同工艺参数下基片温度及其均匀性的变化

\>

J

8A

!

b*[/0Y,0202B

E

2Y,0*Y2a,Y>,0>5-,0

a,Y>5*/B>3Y5h,a2

E

5h2Y,-ZZ2

E

5/>0>5-

E

Y2//*Y2
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程度上保证了金刚石膜的均匀沉积
8

特别的是%在

较高的沉积气压下%随着微波功率的升高%基片表

面温度的差异性变化较小%基本保持在
%$ I

左

右%且等离子体球的直径依旧保持在
%#$BB

左

右
8

由此可见%经过对装置的改进%增大了适合金

刚石膜沉积的气压范围%使得在较高的沉积气压

下均匀沉积大面积金刚石膜成为可能%而提高沉

积气压在一定程度上也意味着增加金刚石膜的沉

积速率
8

因此%在改进后的这台装置中%所形成的

等离子体球能够满足实验沉积金刚石膜的要求
8

利用合适的工艺参数%可以实现高质量大面积金

刚石膜的沉积
8

#8&

!

大面积金刚石膜的均匀沉积

在经过改进的
VP@4=

设备中%进行大面积

@4=

金刚石膜沉积的前期实验%实验中均选用基

片直径为
%$$BB

的单晶"单面抛光#硅片作为实

验基片%基片厚度为"

&$$j#$

#

!

B8

在实验室前期实验过程当中%分别在形核密

度较高和形核密度较低的金刚石膜样品上进行了

大面积金刚石膜的沉积实验%使其沉积得到不同

晶粒尺寸的大面积金刚石膜
8

表
#

为金刚石膜沉

积的相应工艺参数
8

表
#

!

金刚石膜沉积的工艺参数

1,[62#

!

P,Y,B202Y/5]Z>,B5-ZZ2

E

5/>0>5-

样品
形核密度&

3B

i#

微波功率&

)

沉积气压&

_P,

甲烷流量&

"

BD

&

B>-

#

氢气流量&

"

BD

&

B>-

#

基片温度&

I

沉积时间&

+

M

<

%

%$

%$

"8&C%$

"

"

%8$C%$

9

#"$$ A8"

:8$

!8$

#$$

"

:&"j9

#

A

!!

沉积完成后%首先对样品
M

和样品
<

分别进

行了表面形貌的
bSV

表征%图
"

显示了样品
M

不

同区域的表面形貌图
8

注!"

,

#中央区域%"

[

#距离中央区域
#ABB

%"

3

#距离中央区域
&ABB

'

"

Z

#%"

2

#和"

]

#分别是"

,

#%"

[

#和"

3

#所对应区域的高放大倍数的
bSV

照片

图
"

!

样品
M

不同区域内的表面形貌图

\>

J

8"

!

b*Y],32B5Y

E

+565

J

>2/5]Z>]]2Y2-0,Y2,/

!!

从图
"

可以看出%样品
M

不同区域内的表面

形貌均表现出明显的晶粒团聚现象%且这种现象

随着离中央区域的距离增加而变得更为明显
8

这

种表面形貌说明%所沉积的金刚石膜具有较高的

二次形核%样品的结晶度不高%非金刚石相较多%

这与沉积过程中%甲烷浓度与形核密度较高有关
8

可以观察到%相对于图
"

"

[

#和图
"

"

3

#%图
"

"

,

#的

晶粒团聚现象并不明显%在高放大倍数下%图
"

"

Z

#

中依旧还能观察到晶粒较为细小的晶粒
8

随着中

央区域的距离增加%图
"

"

3

#比图
"

"

[

#的团聚现象
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更加明显%且从高放大倍数下的
bSV

照片可以看

出%图
"

"

3

#的团聚体大于图
"

"

[

#的团聚体
8

从实验过程中可以看出%基片上高温区域与

低温区域存在将近
%AI

的温差
8

导致这种温差的

主要原因是%等离子体中央区域的能量大于边缘

区域%且腔体中的气体流量也更多的从基片中央

区域的抽气口抽出%上述两个原因均增加了基片

中央区域的温度%这在一定程度上提高了金刚石

膜结晶度的提高
8

随着距离基片中央区域的距离

增加%基片温度逐渐降低%在金刚石膜沉积过程中

其二次形核现象也将更为明显%因此增加晶粒的

团聚现象%出现如图所示的表面形貌
8

但从总体上

来说%在所用到的工艺参数下%得到的金刚石膜在

不同的区域内保持了表面形貌较好的一致性%均

匀性较好
8

图
9

为样品
<

不同区域的
bSV

照片图
8

图
9

"

,

#和图
9

"

[

#分别是基片中央区域与距离中

央区域
&$BB

的金刚石膜表面形貌图%图
9

"

3

#和

图
9

"

Z

#分别是图
9

"

,

#和图
9

"

[

#所对应的高放大

倍数下的
bSV

照片图
8

!!

从图
9

中可看出%所获得的金刚石膜的晶粒

均有明显的增大%且中央区域与边缘区域所表现

出的形貌较为相似%金刚石膜均匀性较好
8

同时可

以看出%中央区域的晶粒尺寸较大于边缘区域的

晶粒尺寸%其原因可认为是中央区域具有较高的

温度和较为集中的含碳气流
8

但不难看出%虽然甲

烷浓度有明显的降低%但金刚石膜的团聚现象与

二次形核现象均很明显%且所获得的晶粒也并不

规则
8

这种现象说明%在当前实验条件下%所沉积

的金刚石膜的结晶度较差
8

根据前期研究所获得

的结论%认为产生上述现象的原因极有可能是%所

用的微波功率较低%没有在金刚石膜的沉积环境

中产生足够多的有效活化基团%从而使金刚石膜

沉积过程中晶粒的长大与生长速率较慢%继而导

致沉积过程中
/

E

# 结构相的增加%二次形核率的提

高
8

同时%由于较低的微波功率所产生的基片温度

很低%难以抑制金刚石膜在沉积过程之中的二次

形核以及晶粒团聚现象%因此所获得的金刚石膜

表面形貌较为杂乱
8

另外%从图
9

中不难看出%金

刚石膜的晶粒均有较为明显的刻蚀现象%其原因

可能是在具有较高温度的沉积膜环境中%腔体中

可能产生出了含有对金刚石相具有强烈刻蚀的杂

质气体
8

注!"

,

#中央区域%"

[

#距离中央区域
&$BB

'"

3

#和"

Z

#分别是"

,

#和

"

[

#所对应区域的高放大倍数的
bSV

照片

图
9

!

样品
<

不同区域内的表面形貌图

\>
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从总体上来说%前期的实验研究可以证明%经

过改进的
VP@4=

装置提高了沉积金刚石膜的均

匀性%已可沉积大面积金刚石膜
8

!

!

结
!

语

在圆柱形多模谐振腔
%$_)OVP@4=

装置

中%通过研究基片温度与微波功率以及沉积气压

之间的关系%发现随着微波功率和沉积气压的升

高%基片温度也随之提高%而基片温度均匀性降

低
8

因此对基片台的结构进行了改进%提高了基片

表面温度的均匀性
8

在此基础上对实验装置进行

了整体改进%优化了装置的结构%降低了装置的加

工难度
8

在改进的装置中进行了大面积金刚石膜



第
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期 汪建华%等!微波法金刚石膜的均匀沉积
%;

!!!

均匀沉积的前期研究%研究结果表明%经过改进的

VP@4=

装置所产生的等离子体球状态稳定%在

合适的工艺参数下能沉积得到直径为
%$$BB

的

大面积均匀金刚石膜
8

致
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