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 마이크로웨이브 플라즈마에서 나노결정다이아몬드 입자의 박막 성장 기구
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초록: Ar/CH4 마이크로웨이브 플라즈마 하에서 나노결정다이아몬드 박막의 미세구조 형성 과정에 대하여 연구하였다. 
실리콘 기판 위에 불균일 핵생성을 위해 만든 스크래치 자리에 생성된 나노결정 크기의 다이아몬드 입자는 시간의 경
과에 따라 성장하고 이웃하고 있는 입자들 간에 접촉이 일어나 표면을 완전히 채우게 되면 다이아몬드 박막이 형성되
고 지속적인 박막 두께의 성장이 일어나게 된다. 입자들의 높이(혹은 직경)는 증착시간의 제곱근에 비례하는 것으로 
나타났다.    

1. 서론 

나노결정다이아몬드(nanocrystalline diamond: NCD) 박막에 대한 많은 연구에도 불구하고 NCD 박막의 미세구조 형
성 과정에 대해서는 아직 완전하게 이해되고 있지 않다. 그 이유는 플라즈마 상태에서 존재하는 반응 종이 다양하고 
반응이 복잡하기 때문으로 믿어지고 있다. 본 연구에서는 낮은 성장속도 영역에서 일련의 실험을 통하여 NCD 핵이 
성장하여 마이크로미터 크기의 입자가 되고 이 입자들이 다시 성장(coalescence)하여 박막으로 변화하는 과정의 조직 
변화를 관찰하여 NCD 박막의 성장 기구를 연구하였다. 

2. 본론

불균일 핵생성 자리를 부여하기 위해 나노다이아몬드 분말을 분산시킨 에탄올 용액에 Si (100) 웨이퍼를 담근 후 초음
파세척기 내에서 1시간 동안 전처리를 실시한 후, 웨이퍼 기판을 마이크로웨이브 플라즈마 CVD 시스템에 장착하고 
Ar/CH4 조성비 200/2 sccm, 작업압력 110 torr, 마이크로웨이브 전력 1.2 kW 조건에서 처음에는 기판을 가열하지 않
고 플라즈마 자체 에너지만으로 증착을 실시하였다. 기판을 놓는 Mo holder 아래에 설치된 열전대로 온도를 측정한 
결과 1시간 이내에 400℃에 도달하고 그 이후에는 같은 온도를 유지하였다. 시간을 30분, 1, 2, 4, 16시간으로 변화시키
며 증착을 실시하였다. 다음에 Mo holder 밑에 설치된 graphite heater에 전원을 연결하여 기판의 온도를 600℃로 예
열시킨 후 증착시간을 30분, 1, 2, 4, 16시간으로 변화시켰다. 이렇게 준비된 각각의 시편에 XRD 분석을 실시함으로 기
판 위에 다이아몬드 결정이 증착됨을 확인하였고, 나노결정질 다이아몬드 입자를 FESEM으로 관찰하였다.

Fig. 1. FESEM images of the NCD films grown for different times at 400℃. 



Fig. 1은 400℃에서 시간을 변화시켜 가며 NCD를 증착한 시편의 표면을 FESEM으로 관찰한 결과이다. 시간의 경과에 
따라 입자의 크기가 성장하고 4시간 이후에는 입자들이 서로 붙어 완전한 박막을 형성함을 알 수 있다. 증착 시간의 
증가에 따라 단위면적 당 입자들의 숫자는 감소하고, 기판 위에서 입자들이 차지하는 면적의 합은 증가하였다. Fig. 2는 
400℃와 600℃에서 증착한 시편의 NCD 입자(혹은 박막)의 높이(두께)를 증착시간의 제곱근의 함수로서 나타낸 것이
다. 이로써 입자의 높이(h)는 증착시간(t)과 h2=kt의 관계를 갖는다고 볼 수 있다. 여기서 k는 일종의 반응(성장)속도 
상수이다. 이러한 반응속도 식으로부터 성장하는 입자를 향해가는 어떤 활성 반응 종의 확산 단계가 전체 성장 과정을 
지배하는 것으로 유추할 수 있으나 구체적인 성장 기구를 규명하기 위해서는 성장속도의 온도 의존성과 활성 종의 분
석 등 추가적인 연구가 요구된다. 위의 실험결과로부터 다이아몬드 입자는 전형적인 불균일 핵생성과 성장 과정을 거친
다는 것을 알 수 있다. 속도상수 k는 기판온도, 플라즈마 전력, 가스 압력, 성분 가스 분압 등에 따라 변하게 되는데, 이 
값이 클수록 연속적인 박막이 더 짧은 시간에 형성된다. 그 이후에는 박막 두께의 증가가 일어나는데 이때의 성장 기구
는 다른 kinetics를 보일 것으로 사료된다.

 Fig. 2. Change of average height of NCD crystallites (or films) as a function of the square root of growth times. 

3. 결론

Ar/CH4 마이크로웨이브 플라즈마 하에서 실리콘 기판 위에 형성되는 나노결정다이아몬드 박막은 다이아몬드 입자의 
전형적인 불균일 핵생성과 성장 과정을 거쳐 형성된다는 것을 알 수 있었다. 입자의 높이(h)와 증착시간(t) 간에 h2=kt
의 관계를 얻었다. 성장 속도상수 k 값이 클수록 연속적인 박막이 형성되는 시간이 짧아지고 양질의 박막을 얻을 수 있
음을 유추할 수 있다. 
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