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摘 要：以甲烷为碳源气体，用直流等离子射流法制备了金刚石膜?研究了不同甲烷浓度对金刚石膜的表

面形貌和热导率的影响?结果表明，在甲烷浓度!（BC=）为!&)D时，可以获得较高热导率的金刚石膜?
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"8级天然金刚石在导热材料中热导率最高（约""EFG<!H<!），是常用高热导材料.%’
和IJ+的!(倍多，铜的)倍多?金刚石还具有极好的绝缘性、热稳定性和化学稳定性等优点，

是最理想的热沉材料［!］?人工合成的优质金刚石膜具有与"8级天然金刚石相同的热导率?随
着高科技的发展和技术的进步，对微电子、光电子器件功率要求越来越高，需要有更高热导率

的基片?国际上已有批量的金刚石膜热沉片上市，但市场上的金刚石膜热沉片总的来说热导率

还不高，一般在;#!(EFG<!H<!之间，远远没有达到天然金刚石的热导率?目前在金刚石膜

高导热性能的研究和开发中还存在着许多难题，需要各国的科技人员进行进一步的深入研

究［"，@］?沉积金刚石膜的方法有微波法、热丝法和直流等离子射流法等，其中直流等离子射流法

以其具有高沉积速率、沉积膜质量高等特点，被认为是具有工业化前景的工艺方法?本文研究

了甲烷浓度对直流等离子射流法制备金刚石膜的表面形貌和热导率的影响?

! 试验方法

金刚石膜采用直流等离子射流（B#2）法制备?基体材料试样为直径>(GG、厚度大于!(
GG的烧结钼块（其颗粒平均粒径约为")$G）?试样表面先经不同号数的水磨砂纸和金刚石微

粉研磨，再用丙酮清洗，然后放入沉积室进行金刚石膜沉积?主要沉积工艺参数见表!?
采用BC=，C"和.K混合气源进行试验?钼基体放在水冷样品台上，基体温度用红外测温

仪来测量?金刚石膜的表面形貌用L/@(041扫描电子显微镜观察?金刚石膜热导率用M725
<"型热导测试仪测试?
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表! 金刚石膜沉积工艺参数
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456"7 658 6 944 $858 7 9 $4
注：$）甲烷浓度!（!"#）:&（!"#）／（&（!"#）;&（"&））5
&）压差指罗茨泵口与沉积室之间压力差5

3 结果与讨论

35! 甲烷浓度对金刚石膜表面形貌的影响
在沉积温度944.下，不同甲烷浓度沉积所得的金刚石膜生长面的<=>照片见图$5从图

$（2）中可以看出，当甲烷浓度较低时（!（!"#）:4?6%），晶粒刻面十分完整、鲜明，没有二次形

核；当甲烷浓度!（!"#）升高到$%和$?8%时，晶粒刻面仍然清晰，棱角比较分明，但大晶粒上

图! 不同甲烷浓度沉积的金刚石膜

4+56! @)2(A*BC)D(BEFAG)HEB)*B)CCE-E*HIA*IE*H-2H)A*GAC(EH32*E
2—!（!"#）:456%；J—!（!"#）:$%；I—!（!"#）:$58%；B—!（!"#）:&%；E—!（!"#）:7%
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偶尔有二次形核生长而成的小晶粒，见图!（"，#）；甲烷浓度!（$%&）为’(时，大晶粒的刻面

上，基本上都有二次晶核长成的小晶粒，见图!（)）；当甲烷浓度!（$%&）升到*(时，“晶粒”呈

球形、无大晶面，见图!（+），这时的“晶粒”实质上是由许多微晶组成的，每个微晶都是有刻面

的,可见，随着甲烷体积分数的升高，膜的二次形核增多，晶形变差,
!,! 金刚石膜热导率与甲烷浓度的关系

图! 金刚石膜热导率与甲烷浓度的关系

"#$%! -+./0123"+04++305+05+67/.#23)8#01910:2;
)1/723) ;1.7< /3) 05+ #23#+306/0123 2;
7+05/3+

在沉积温度=>>?时，金刚石膜热导率与

甲烷浓度的关系见图’,从图’可看出，随着甲

烷浓度!（$%&）从>@A(增大到!@B(，热导率

逐渐增大并达到最大值；甲烷浓度继续增大，金

刚石膜的热导率反而减小,试验结果表明，在本

研究的沉积工艺条件下，!（$%&）为!@B(左右

时沉积得到的金刚石膜的热导率最高,
!,& 讨论

根据固体物理理论，金刚石膜的导热主要

依靠晶格导热，其热导率"可表示为［!］：

!C"!D#’$／*
式中，"是金刚石膜的密度，!D是金刚石膜的比

热，#是声子的平均速度，$是声子的平均自由

程"研究表明［!，’］，对于$EF金刚石膜这种良好的绝缘体，"，!D和#随金刚石膜结构的差异变

化不大，可以近似认为是常数"因此，从热导率公式可看出，这时金刚石膜热导率大小主要由声

子的平均自由程$来决定"而影响声子平均自由程$的主要影响因素有金刚石膜中杂质对声

子的散射、晶界对声子的散射、缺陷对声子的散射和声子与声子之间的散射等几大因素"在较

低温度下，由于声子运动反向过程减少，使声子与声子之间的散射作用减少，此时金刚石膜中

的杂质、晶界、缺陷等对声子的散射起主要作用"甲烷浓度的变化影响着金刚石膜的晶粒尺寸、

晶形、晶粒取向、纯度、致密度和缺陷密度等，造成对声子的散射，影响声子的平均自由程$，从

而影响金刚石膜的热导率,因此甲烷浓度的变化将最终影响金刚石膜的热导率,在甲烷浓度低

时（!（$%&）C>@A(），虽然所制备的金刚石膜纯度较高，非金刚石相杂质如石墨等对声子的散

射较小，但从图!/可见，金刚石晶粒尺寸小、晶界面积大、空隙多，这些造成对声子的散射严

重，导致金刚石膜的热导率不高,当甲烷浓度高时（图!+），金刚石膜纯度变差，杂质含量增高，

同时金刚石膜二次形核增多，从表面上看，虽然金刚石颗粒不小，但其大颗粒中包含了许多金

刚石微晶，晶界面积大，因此杂质、晶界、空隙对声子的散射严重，也导致金刚石膜热导率不高,
而当甲烷浓度适中时（图!#），金刚石膜纯度高、颗粒大、二次形核不多、密度也较大，此时杂质、

晶界、空隙对声子的散射较少，从而使声子的平均自由程较大，金刚石膜热导率高，从图’可以

见到这种趋势,金刚石膜热导率是随着甲烷浓度的增加而增大，甲烷浓度!（$%&）达到!@B(
时，其热导率达到最大值,随后，热导率随着甲烷浓度的增加而减小,

& 结论

（!）在沉积温度=>>?时，甲烷浓度对金刚石膜的晶形、晶粒尺寸、晶粒取向和纯度均有影

响,随着甲烷浓度的升高，晶粒尺寸逐渐增大，但甲烷浓度!（$%&）超过!@B(时，晶形变差，逐
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渐趋向于球形!
（"）在沉积温度#$$%时，随甲烷浓度增大，沉积金刚石膜的热导率先逐渐增大，到某个最

大值后，再逐渐变小!!（&’(）为)*+,时，沉积的金刚石膜具有最高热导率!
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560%+)$%：-2/18A/@?<4AS/9?:.3>3A3R<:/03Â D5&R9@:?@[30B:/4L?302@43@:1@>̂<4:<B>13!
=SS310<S?302@431<41340>@0/<4<4?<>R2<9<L/3:@4A023>?@91<4AB10/C/0D<S023A3R<:/03A02/18
A/@?<4AS/9?:.3>3:0BA/3A!-23>3:B90::2<.:02@002/18A/@?<4AS/9?:A3R<:/03A./02)*+,

（C<9B?3S>@10/<4/42DA>L34）?302@432@C32/L23>023>?@91<4AB10/C/0D!

7#48&+10：?302@43；A/@?<4AS/9?:；?<>R2<9<LD；023>?@91<4AB10/C/0D

$" 广 东 有 色 金 属 学 报 "$$"

万方数据


