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摘要 : 采用微波等离子体化学气相沉积 (MPCVD)法在氧化铝陶瓷衬底上沉积金刚石膜 ,并制作梳状电极的α粒

子探测器. 通过优化薄膜生长条件 ,发现酒精浓度为 018 %、沉积温度为 850 ℃时 ,金刚石薄膜的介电常数最接近单

晶金刚石膜 ,X射线衍射、喇曼光谱及扫描电子显微镜测试表明金刚石膜的质量较好. 探测器的 I2V 测试结果表明

暗电流在 10 - 8～10 - 7 A 之间 ,α粒子 (241 Am 515MeV)辐照下电流为 10 - 5～10 - 4 A.
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1 　引言

金刚石禁带宽度为 515eV ,截止波长为 227nm ,

具有太阳盲区的特性 ,且辐射硬度及击穿场强都很

高 ,是高能粒子 (射线)探测器的理想材料之一. 金刚

石探测器[1～4 ] 因其优异的物理、化学及机械性能适

用于极端恶劣的环境 ,如宇宙射线探测、核废料辐射

探测、准分子激光束监测等.

近二十年来 ,CVD 技术的发展越来越成熟 ,使

生长大面积高质量多晶金刚石膜成为可能[ 5 ,6 ] . 由

于硅与金刚石的晶格匹配较好 ,且硅技术发展成熟 ,

故目前用于探测器的金刚石膜绝大多数是在硅片上

生长的. 然而 , Si 衬底的存在会严重影响金刚石薄

膜探测器的性能 ,所以无衬底支撑金刚石薄膜是理

想的探测器结构. 因此 ,为提高多晶金刚石薄膜的质

量 ,许多研究者都设法除去硅衬底 ,减少硅元素对薄

膜质量的影响. 然而单纯的金刚石薄膜是多晶结构 ,

机械强度不高 ,且容易在制作探测器的过程中引入

大量缺陷 ,影响该类器件的广泛应用. 为探索金刚石

薄膜探测器发展的新途径 ,有研究者[7 ] 采用凳子型

结构以弥补无衬底支撑金刚石薄膜结构的不足 ,本

文则首次尝试采用以 Al2 O3 陶瓷片为衬底的金刚

石薄膜来制作探测器. 与金刚石膜/ 硅片材料的探测

器相比 ,金刚石膜/ Al2 O3 探测器具有更强的耐酸碱

腐蚀的特性 ,有更好的热导率 ,更高的机械强度 ,适

应范围更广.

本文通过测定金刚石薄膜的介电常数 ,优化金

刚石薄膜的生长工艺参数包括碳源浓度、沉积温度

等 ,同时用 X 射线衍射 ( XRD) 、喇曼光谱、扫描电子

显微镜 ( SEM) 分析金刚石膜的质量 ,并对梳状金刚

石膜/ Al2 O3 探测器做了 I2V 特性测试.

2 　实验

采用 MPCVD 法在经过碳离子束注入的 Al2 O3

陶瓷片上生长晶粒尺寸约二十几微米的多晶金刚石

薄膜. 图 1 给出了氧化铝衬底上金刚石膜表面的
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SEM 形貌图.

图 1 　氧化铝衬底上金刚石表面的 SEM 形貌图

Fig. 1 　SEM picture of diamond film on Al2 O3

所使用的 Al2 O3 陶瓷基片主晶相为α2Al2 O3 ,

纯度为 95 % , 平均晶粒尺寸约 2μm , 厚度为

014mm. 金刚石的晶体结构与氧化铝陶瓷相差甚

远 ,热膨胀系数也存在较大差异 ,在降温过程中界面

处会产生很大的热应力. 如果不经过适当的表面处

理 ,生长的金刚石薄膜会因为界面处的应力集中而

发生开裂甚至脱落. 采用我们提出的碳离子注入技

术[8 ,9 ]对氧化铝陶瓷表面进行处理 ,可以缓解金刚

石膜与氧化铝之间的应力集中. 这不仅提高了金刚

石薄膜与氧化铝衬底的附着力 ,同时降低了金刚石

膜中的残余应力 ,从而使在氧化铝陶瓷衬底上沉积

相当厚度的金刚石薄膜成为可能.

经过 C12
+ 离子束轰击的 Al2 O3 并没有产生新

的相 ,且氧化铝表面没有明显的非晶化倾向. 碳离子

注入过程对退火气氛、退火温度和退火时间十分敏

感. 在氮气等惰性气氛中 1050 ℃高温退火 30min 有

利于碳元素向表面的扩散聚集 ,使氧化铝中产生的

压应力集中于衬底表面 ,改善薄膜与衬底的附着特

性. 在用 MPCVD 法沉积金刚石膜之前 ,我们用金

刚石粉的丙酮悬浊液对氧化铝陶瓷基片表面进行超

声处理以提高成核密度. 通过优化 MPCVD 的各种

参数 ,得到具有一定厚度的高质量金刚石膜.

用 H2 O2 和浓 H2 SO4 混合溶液对金刚石薄膜

进行氧化处理 ,以除去薄膜表面的含氢导电层. 用溅

射法沉积厚度约 200nm 的 Au/ Cr 复合金属层 ,使

用标准光刻技术制成梳状电极结构 ,条宽及间距都

是 150μm. 图 2 为部分梳状结构的光学显微镜

(OL YMPOS/ BX60F5)图 (放大 100 倍) .

用红外椭圆偏振光谱仪 (215～1215μm) 对金刚

石膜的光学参数进行表征 ,得到了最优化的碳源浓

度和衬底温度. 金刚石薄膜的 XRD 测试采用的是

图 2 　部分梳状结构光学显微镜图

Fig. 2 　Part of interdigited detector by optical micro2
scope

Rigaku D/ Max23C 型 X 射线衍射仪. Raman 光谱则

是由 SPEX21403 型 Raman 光谱仪采用背散射方式

在室温下测得的. I2V 特性测试采用 Keit hley 42002
SCS 半导体性能表征系统.α粒子源是特征能量为

515MeV 的241 Am 源.

3 　结果与讨论

3 . 1 　氧化铝陶瓷上金刚石薄膜的生长工艺优化

方志军[10 ,11 ] 等人在考虑了金刚石薄膜表面粗

糙度、空隙和杂质等影响的基础上 ,建立了四层结构

的模型 : (氧化铝) | (氧化铝 + 金刚石 + sp2 碳 + 空

隙) | (金刚石 + sp2 碳) | (金刚石 + sp2 碳 + 空隙) ,

对薄膜的红外椭偏光学参量进行了拟合 ,并计算了

薄膜的介电系数和杂质含量. 结果表明 :金刚石膜的

介电常数在红外波段基本保持恒定 ,但对薄膜中

sp2 等非金刚石相的含量比较敏感 ;随着 sp2 杂质含

量的上升 ,金刚石膜的介电系数也相应增高. 因此 ,

我们可以通过测试金刚石膜的介电常数来摸索氧化

铝上生长金刚石薄膜的沉积工艺包括碳源浓度、衬

底温度等.

图 3 给出了金刚石薄膜介电系数随沉积过程中

碳源浓度的变化情况. 从图中可以看出 ,金刚石薄膜

的介电系数在整个波段范围内变化比较平稳 ,且随

碳源浓度的升高而上升. 这主要是因为当碳源浓度

升高时 ,金刚石薄膜中的 sp2 碳等非金刚石相杂质

的含量也增高 ,从而使薄膜的介电系数上升.

图 4 给出了沉积温度对介电系数的影响. 沉积

温度过低时所得薄膜中金刚石相含量少 ,大部分是

以 sp2 等非金刚石碳形式存在 ,这些杂质的存在会
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图 3 　金刚石薄膜介电系数随沉积过程中碳源浓度的变化

Fig. 3 　Dependence of dielect ric coefficient of diamond

films on carbon source concentration

使薄膜的介电系数偏高. 当温度逐渐升高 ,沉积薄膜

的质量不断提高 ,薄膜中金刚石含量增高 , sp2 等非

金刚石杂质含量由于原子氢的加速刻蚀而变得很

少 ,此时薄膜的介电性质逐步接近 517. 当温度过分

升高时 ,由于金刚石表面起稳定作用的 C —H 键发

生断裂而使薄膜发生石墨化 ,从而使薄膜中的 sp2

碳等非金刚石杂质的含量又趋于上升 ,则介电系数

也随之增高.

图 4 　金刚石薄膜介电常数随沉积过程中衬底温度的变化

Fig. 4 　Dependence of dielect ric coefficient of diamond

films on the deposition temperature

从上面得到的结果可知 ,在 MPCVD 工艺条件

下 ,碳源浓度为 018 % ,沉积温度为 850 ℃时 ,在氧化

铝衬底上得到的金刚石薄膜中 sp2 等非金刚石杂质

含量最少 ,薄膜的质量最好.

3 . 2 　金刚石薄膜的表征

我们对采用优化条件生长的金刚石薄膜做了 X

射线衍射及喇曼光谱分析. 图 5 给出了氧化铝衬底

上生长金刚石薄膜的 X 射线衍射图 ,由图可以看出

金刚石薄膜的取向是任意的 ,但绝大多数是沿 (111)

方向.

图 5 　氧化铝衬底上金刚石薄膜的 X 射线衍射图

Fig. 5 　X2ray pattern of diamond films on Al2 O3

图 6 中曲线 a 和 b 分别表示人造金刚石和氧化

铝陶瓷衬底上金刚石薄膜的 Raman 光谱. 曲线 b中

出现清晰的金刚石特征峰 ,有不明显的背景光谱. 这

说明金刚石膜的质量较好 ,但含有少量的 sp2 非金

刚石相. 对比 a 和 b 可以看出 ,氧化铝上金刚石膜的

Raman 散射峰向高波数方向漂移 ,这是因为该薄膜

中存在压应力的缘故.

图 6 　Raman 光谱　曲线 a :人造金刚石 ;曲线 b:氧化铝上金

刚石膜

Fig. 6 　Raman spect rum 　Curve a : synthetic diamond ;

Curve b :diamond film on Al2 O3

3 . 3 　电学性能的测试

入射到金刚石上的带电粒子或光子能量大于禁

带宽度时 ,将会在金刚石内起离化作用 ,产生电子2
空穴对. 这些载流子被电极间的电场分隔开来 ,部分

被金刚石内的缺陷、晶界捕获 ,形成空间电荷 ,其他

则被电极收集 ,形成光导电流.

图 7 给出了我们研制的金刚石膜/ 氧化铝探测

器的 I2V 特性测试结果. 横坐标是加在梳状电极上

的电压 ,纵坐标是所测的电流 ,曲线 a 是α粒子光电

流分布 ,约为 10 - 5～10 - 4 A ;曲线 b 是暗电流分布 ,
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在 10 - 8～10 - 7 A 之间.

图 7 　电流随电压的变化情况　曲线 a :α粒子光电流分布 ;曲

线 b:暗电流分布

Fig. 7 　Current2voltage characteristics of diamond film

on Al2 O3 under theα2particle irradiation (curve a) and

in the dark (curve b)

影响电流分布的原因很多 ,其中分布在多晶薄

膜内的晶内缺陷、杂质及晶界密度等都会影响金刚

石薄膜的光导性能. 晶内的杂质或缺陷会在禁带中

引入深能级 ,作为光生载流子的陷获或复合中心 ,而

晶界则会散射带电载流子和声子 ,限制载流子的传

输性能.

4 　结论

采用 MPCVD 法在氧化铝陶瓷衬底上沉积金

刚石膜 ,并制作梳状电极的α粒子探测器. 通过优化

金刚石膜的生长条件 ,发现碳源浓度为 018 %、沉积

温度为 850 ℃时 ,金刚石薄膜的介电常数最接近

517 ,sp2 非金刚石相的含量最少. XRD 测试分析表

明 ,金刚石薄膜的取向是多方向的 ,但绝大多数是沿

(111)方向. 同时 ,通过与单晶金刚石的喇曼光谱曲

线对比发现 ,研制的氧化铝上金刚石膜的质量较好.

探测器的 I2V 测试结果表明暗电流在 10 - 8～10 - 7 A

之间 ,α粒子 (241 Am 515MeV)辐照下电流为 10 - 5～

10 - 4 A.
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Optimization for Growth of CVD Diamond on Al2 O3 and Response

to Alpha Particle Irradiation 3

Lou Yanyan , Wang Linjun , Zhang Minglong , Gu Beibei , Su Qingfeng , and Xia Yiben

( School of M aterials Science and Engineering , S hanghai Universit y , S hanghai 　200072 , China)

Abstract : A diamond film is grown on alumina ceramic by micro2wave plasma chemical vapor deposition (MPCVD) method and

is fabricated into an interdigited alpha2particle detector. By optimizing growth parameters in MPCVD ,we find that under the

conditions with 018 % in carbon source (alcohol/ hydrogen) concentration and 850 ℃at deposition temperature ,the best quality

of diamond film can be obtained. X2ray diff raction , Raman spect roscopy , scan elect ron microscopy are utilized to monitor the

quality of diamond film. Photocurrent underα2particle irradiation is in the range of 10 - 5～10 - 4 A within 100V ,and dark current

is about 10 - 8～10 - 7 A.
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