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Вплив карбонізації філаментів на CVD-
алмазні товсті плівки, виготовлені методом 
HFCVD 

CVD-метод з гарячою ниткою розжарювання (філаментом) має 
багато переваг – просте обладнання, легкість експлуатації, низькі витрати. Це 
робить його методом, що найбільш широко використовують при отриманні 
товстих алмазних плівок. У роботі філамент з танталу використовували в апа-
раті хімічного осадження із парової фази для карбонізації при різній темпера-
турі протягом різного часу, експерименти із осадження проводили на молібде-
новій підкладці. SEM- та EDS-методи використовували для спостереження за 
морфологією поверхні й аналізу компонентів карбонізованого філамента і підк-
ладки. Результати дослідження показали, що тривалість часу карбонізації мо-
же поліпшити щільність осадження товстої алмазної плівки, адгезія алмазної 
плівки також збільшилася. Електричний опір філамента після карбонізації може 
бути використаний як критерій для визначення того, чи є він повністю карбоні-
зованим чи ні. 

Ключові слова: хімічне осадження з парової фаза, філамент, 
товста алмазна плівка, карбонізація, SEM, щільність зародкоутворення алмазу. 

ВСТУП 

Алмаз має дуже високу твердість і зносостійкість, його чудові 
механічні властивості сприяють його широкому застосуванню в галузі меха-
нічної обробки [1]. Практичне застосування алмазної плівки, отриманої мето-
дом хімічного осадження з парової фази (англ. Chemical vapor deposition, 
CVD), поділяється на її використання як звичайної алмазної плівки і товстої 
алмазної плівки. CVD алмазна плівка зазвичай наноситься безпосередньо на 
поверхню карбідної підкладки, тому поліпшення адгезії між плівкою і підк-
ладкою все ще є предметом подальшого дослідження [2–6]. Окрема товста 
алмазна плівка може бути нанесена на потрібну підкладку за допомогою тех-
нології пайки, що усуває недоліки, які пов’язані з тим, що міцність з’єднання 
між CVD алмазною плівкою і підкладкою важко задовольнити виробничим 
вимогам до інструментів. Саме тому діапазон застосування CVD товстої ал-
мазної плівки в інструментах для механічної обробки розширено [7–10].  

Виготовлення алмазної плівки методом CVD з гарячою ниткою розжарю-
вання (філаментом) є простим і недорогим, його можна використовувати для 
отримання товстої алмазної плівки у великих обсягах як основний метод для 
застосовування у виробництві [11–14]. Загальна товщина товстих алмазних 
плівок, що утворюються методом CVD з гарячим філаментом, може досягати 
сотень мікрон або навіть сантиметрів, тому час осадження є тривалим. Фак-
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тором, що визначає час осадження, є термін служби філамента, тому продов-
ження терміну експлуатації філамента є однією з ключових задач технологій 
приготування товстої алмазної плівки [15–19]. Карбонізація філамента не 
тільки впливає на термін його служби, але також збільшує щільність зарод-
коутворення алмазу і зменшує забруднення матеріалу філамента від зразка, 
що є найбільш критичною і ефективною перевагою карбонізації філамента. 
Тому дослідження впливу карбонізації філамента на CVD товсту алмазну 
плівку має велике значення [20–22]. У нашій роботі танталовий дріт, що міс-
тив 10 %∗ вольфраму [23], було відібрано для карбонізації в одноступеневому 
HFCVD апараті та для зародкоутворення на підкладці. Морфологію філамен-
та після карбонізації та швидкість зародкоутворення на поверхні підкладки 
спостерігали за допомогою растрового (сканувального) електронного мікрос-
копа (Scanning electron microscope (SEM)). 

ЕКСПЕРИМЕНТ 

Підкладкою, що використовували в цьому експерименті, був диск з моліб-
дену, діаметром 114×25 мм. Перед осадженням підкладку очищали дезакти-
ваційним порошком, після чого шліфували алмазним порошком з частинками 
розміром 5 мкм протягом 30 хв і, нарешті, очищали розчином ацетону протя-
гом 15 хв. Танталові дроти діаметром 0,5 мм, що містили 10 % вольфраму, 
використовували як гарячі філаменти. Їх шліфували і заздалегідь вирівнюва-
ли наждачним папером, після чого очищали ацетоном. Філаменти спочатку 
карбонізували з використанням ацетону як джерела вуглецю, а потім наклею-
вали на підкладку в одноступеневому апараті хімічного осадження з парової 
фази. Поперечний переріз вуглецевого філамента спостерігали за допомогою 
SEM, а також було проведено аналіз спектру EDS. У той же час, спостере-
ження SEM було використано для аналізу зародкоутворення алмазу на пове-
рхні підкладки. Експериментальні параметри карбонізації філамента і проце-
су зародкоутворення матриці наведено в табл. 1. 

Таблиця 1. Параметри карбонізації філамента та зародження CVD 
товстих плівок  

Параметри 
Процес карбонізації 

філамента 
Процес росту  

зародкоутворення 
Потік водню, мл/хв 900–1200 1000–1400 

Співвідношення вуглеводнів, % 8 6 

Температура розжарювання, °С 2000–2200 2200 

Температура підкладки, °С 100–500 800 

Фоновий вакуум, кПа 1–4 1–4 

Робочий тиск, кПа 4 4 

Розмір філамента і підкладки, мм 20–30 5 

Час, хв 10–1800 5 

РЕЗУЛЬТАТИ ТА ЇХ АНАЛІЗ 

SEM-спостереження карбонізованого філамента 

Процес карбонізації філамента тісно пов’язаний з матеріалом філамента, 
температурою карбонізації, концентрацією джерела вуглецю, робочим тис-
                                                           
∗ Тут і далі склад матеріалів приведено у % (за масою). 
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ком та іншими факторами під час CVD-процесу. На рис. 1 показано морфоло-
гію танталового дроту, карбонізованого при 2000–2200 °С, співвідношення 
вуглець-водень становило 8 %, тиск робочого газу – 4 кПа. Видно, що після 
карбонізації філамент має очевидну шарувату структуру. Результати аналізу 
спектру енергії щодо відповідного положення кожного шару (рис. 1, б) на 
локальній збільшеній карті показано на рис. 2 і в табл. 2. Видно, що відсотко-
вий вміст атомів вуглецю у нитці поступово зменшується від поверхні до 
середини філамента, а вміст атомів танталу поступово збільшується, поверх-
невий шар є повністю вуглецевим і не містить компонентів філамента, що 
свідчить про те, що процес карбонізації філамента пройшов через Ta→ 
Ta2C→TaC, тоді як на поверхні утворюється шар вуглецю. На рис. 3 показано 
фотознімки поперечного перерізу філаментів при різному часі карбонізації. 
Видно, що товщина шару вуглецю збільшується зі збільшенням часу карбоні-
зації, а діаметр поверхні поділу Ta2C/Ta і TaC/Ta2C поступово зменшується. 
Під час прогресування карбонізації Ta і Ta2C зникають, залишаючи лише 
TaC, що відповідало висновкам Takahiro [24]. Поперечний переріз тантало-
вого дроту при різній температурі карбонізації також спостерігали за допо-
могою SEM (рис. 4). З рис. 4 випливає, що за температури карбонізації,  
 

300 мкм Енергетичний спектр 1 

Енергетичний спектр 2 

Енергетичний спектр 3 

Енергетичний спектр 4

 
                                а                                                                 б 
Рис. 1. SEM-зображення поверхні руйнування цілої (а) і частини (б) філамента з танталу 
після карбонізації. 

 
Енергетичний спектр 1 Енергетичний спектр 2 

0            2             4            6            8           10   кеВ 0            2             4            6            8           10   кеВ  
                                а                                                                 б 

Енергетичний спектр 3 Енергетичний спектр 4 

0            2             4            6            8           10   кеВ 0            2             4            6            8           10   кеВ  
                                а                                                                 б 

Рис. 2. EDS-спектри у різних шарах філамента з танталу після карбонізації. 
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що перевищує 2400 °С, поверхня карбонізованого танталового дроту має 
гладку поверхню, а не покриття з вуглецю. Тому можна зробити висновок, 
що поява шару вуглецю пов’язана з дифузією вуглецю в тантал і змінюється 
в залежності від температури. Зі збільшенням температури дифузія вуглецю в 
танталовому дроті прискорюється і може не накопичуватися на його по-
верхні. 

Таблиця 2. Склад (ат. %) елементів у різних шарах філамента  
з танталу після карбонізації 

 Елемент Карта 1 Карта 2 Карта 3 Карта 4 
 С 94,11 82,5 70,32 40,12 

 О 5,89    

 Та  17,5 29,68 59,88 

 Загальна кількість 100,0 100,0 100,0 100,0 

 

300 мкм 300 мкм 

 
                                а                                                                 б 
Рис. 3. SEM-зображення поверхні руйнування філаментів із танталу після карбонізації при 
10 (а) та 30 (б) хв. 

 

 

300 мкм
300 мкм 

 
                                а                                                                 б 
Рис. 4. SEM-зображення поверхні руйнування філаментів із танталу за температури карбо-
нізації 2000–2200 °C за 1 год (а) та 2400–2500 °С протягом 3 год (б). 
 

Критерії повної карбонізації філамента 

Зміну опору філамента в процесі карбонізації можна виміряти за допомо-
гою дослідження in situ, опір можна обчислити за законом Ома R = U/I, на-
пругу живлення U та струм I під час процесу карбонізації філамента можна 
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виміряти відповідно [25]. На рис. 5 показано залежність між опором тантало-
вого дроту і часом карбонізації. На початку карбонізації опір філамента різко 
зріс і досягнув максимального значення приблизно на 30-й хвилині. Із продо-
вженням карбонізації філамента його опір почав знижуватися. Коли час кар-
бонізації становив 200 хв, опір філамента став стабільним і не змінювався. 
Існує певна залежність між карбонізацією філамента і концентрацією джере-
ла вуглецю. Зі збільшенням концентрації джерела вуглецю швидкість карбо-
нізації філамента прискорюється, а час, необхідний для досягнення достат-
ньої карбонізації (опір, як правило, є постійним), скорочується, і крива трохи 
зміщується вліво. Явище, при якому опір філамента змінюється з часом кар-
бонізації, головним чином пов’язане зі зміною Ta→Ta2C→TaC, різним опо-
ром металу танталу і відповідних карбонізованих продуктів. Питомий опір 
танталу становив 12,5 Ω⋅см, Ta2C – 80,0 Ω⋅см, а TaC – 25,0 Ω⋅см. Коли карбо-
нізація танталового дроту знаходилася на початку процесу (до 30 хв), вуглець 
і гарячий філамент вступали в пряму реакцію і карбонізація була дуже інтен-
сивна, тим самим збільшувався опір; через 30 хв опір філамента поступово 
зменшувався, що вказувало на те, що Ta2C почав змінюватися на TaC; на 200-й 
хвилині опір філамента не змінюється, а залишається постійним, що свідчить 
про те, що перехід Ta2C в TaC було завершено. Таким чином, можна розці-
нювати зміну опору філамента як важливе свідчення того, чи є філамент пов-
ністю карбонізований, чи ні. 
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Рис. 5. Зміна електричного опору філамента з танталу з часом карбонізації. 

 
Початкова температура карбонізації філамента не може бути занадто ви-

сокою, інакше це прискорить розчинення вуглецю у середині філамента, що 
зробить розширення об’єму філамента занадто швидким, внаслідок чого 
з’являться більше мікротріщин, це призведе до передчасного руйнування 
філамента, а таким чином, термін служби філамента скоротиться. Зазвичай, 
якщо необхідно, щоб філамент був повністю карбонізованим і мав більший 
термін експлуатації, потрібно поступово збільшувати температуру філамента, 
тобто щоразу через регулювання температури філамента добиватися стійкос-
ті філамента до постійного стану, поки його температура не досягне робочого 
рівня (2200 °C). Таке регулювання температури може зробити об’ємне роз-
ширення філамента сталим під час процесу карбонізації, що дозволить не 
тільки уникнути розриву філамента, але й збільшити вихід гарячих електро-
нів, щоб збільшити швидкість росту алмазу і продовжити термін експлуатації 
філаментів. 
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Вплив карбонізації філамента на зародкоутворення алмазу 

На рис. 6 показано взаємозв’язок між часом карбонізації філамента і 
щільністю алмазних ядер на внутрішній кремнієвій підкладці за 5 хв. Специ-
фічними параметрами зародження алмазу є температура філамента – 2200 °C, 
співвідношення C/H – 4~6 %, температура підкладки – 800 °С, тиск – 4 кПа, 
потужність осадження – 16 кВт. Через різний термін карбонізації філамента 
щільність зародкоутворення алмазу, отримана за один і той же час осаджен-
ня, сильно відрізняється. На рис. 6 видно, що щільність осадження алмазу 
зростає з часом карбонізації за геометричною прогресією. В реальному екс-
периментальному процесі, з врахуванням охорони навколишнього середови-
ща, якості філамента і експериментального зразка, вибраний час карбонізації 
філамента становить 120 хв. 
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Рис. 6. Зміни щільності зародження алмазу протягом 5 хв з часом карбонізації філамента з 
танталу. 

 
На рис. 7 представлено SEM-знімок зародкоутворення алмазу на кремніє-

вій підкладці під час процесу осадження для різного часу карбонізації філа-
ментів відповідно до рис. 6. Як видно, зі збільшенням часу карбонізації філа-
ментів швидкість зародкоутворення алмазу різко зростала. 

На рис. 8 показано зростання зародкоутворення алмазу для карбонізова-
них і некарбонізованих філаментів за однаковими параметрами нуклеації. 
Видно, що щільність осадження алмазу досягає 108 см–2 за 5 хв після двого-
динної карбонізації, але філамент, що не карбонізували, протягом 5 хв не 
сприяє зародкоутворенню алмазу. 

Експериментальні дані показують, що довга карбонізація філаментів, ймо-
вірно, сприятиме зародкоутворенню алмазу, скорочує період часу зародкоут-
ворення алмазу, внаслідок чого щільність осадження алмазу зростає за геоме-
тричною прогресією. Це може бути пов’язано зі збільшенням випромінюван-
ня електронів після карбонізації. Площа поверхні філамента зросла вдвічі 
через карбонізацію, волокноподібні мікротріщини, що з’являються на повер-
хні філамента, також збільшують площу поверхні філамента, зменшують 
функцію роботи електронів, збільшуючи тим самим кількість гарячих елект-
ронів, що випромінюються з поверхні філамента. Ці гарячі електрони можуть 
не тільки стимулювати утворення атомного водню і утворення попередника 
CH3+ в алмазі, але й бомбардують поверхню підкладки, модифікують мікро-
структуру поверхні підкладки, сприяють зародженню алмазу, гальмують 
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утворення графіту. Отже, карбонізація філамента може скоротити період 
зародкоутворення алмазу, збільшити щільність зародження і це означає, що 
TaC, що утворюється в процесі карбонізації, може виробляти більше тепла і 
атомного водню, ніж сам дріт із танталу. Зрозуміло, що чим вище ефектив-
ність карбонізації філамента, тим вища ефективність розкладання реакційно-
го газу і тим скоріше утворюються атомна воднева та метилова групи, і мен-
ша ймовірність того, що метилові групи будуть захоплені філаментом. В ре-
зультаті період зародкоутворення алмазу буде коротшим, а щільність зарод-
коутворення буде більшою. 
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Рис. 7. SEM-зображення зародкоутворення і росту алмазу через 5 хв після часу карбоніза-
ції 30 (а), 60 (б), 90 (с) і 120 (г) хв. 
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Рис. 8. SEM-зображення алмазу після зародження протягом 5 хв з використанням філаме-
нтів без карбонізації (а) та з карбонізацією протягом 2 год (б). 
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Карбід танталу, у порівнянні з танталом, має високу температуру плав-
лення, високу твердість, високу електропровідність і теплопровідність, хо-
рошу хімічну стійкість, тому карбонізований філамент є більш стабільнішим 
при високій температурі і термін його служби значно збільшується. Оскільки 
він є єдиним джерелом енергії в експерименті, то сприяє високій ефективнос-
ті використання електроенергії. 

Вплив карбонізації філаментів на дію адгезії алмазів 

На рис. 9 приведено електронні мікрознімки адгезії на плівці, отримані 
методом індентування в різні періоди карбонізації. Експерименти проводили 
на філаментах з різним часом карбонізації при осадженні алмазної плівки і з 
однаковими параметрами процесу осадження. Видно, що зі збільшенням часу 
карбонізації філамента зростає щільність алмазного ядра, заглиблення зміню-
ється від глибокого до мілкого, а властивість адгезії алмазної плівки поступо-
во покращується. Чим довший час карбонізації філамента, тим більш достат-
ньою є його карбонізація, тому чим вище щільність зародкоутворення алмазу 
на підкладці, тим сприятливіше утворення суцільної і рівномірної алмазної 
плівки, тим вища якість формування плівки, і тим вища міцність з’єднання 
основи плівки з підкладкою. В результаті цього при індентуванні розмір і 
глибина відбитка зменшуються. 
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Рис. 9. Морфологія індентування осаджених алмазних плівок при різному часі карбоніза-
ції: 30 (а), 60 (б), 90 (в), 120 (г) хв. 
 

ВИСНОВОК 

Під час карбонізації танталового дроту проходить процес дифузії 
Ta→Ta2C→TaC, а площа поверхні є полікарлетним шаром. Виникнення шару 
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вуглецю пов’язане з температурою філамента. Температура зростає, швид-
кість дифузії вуглецю прискорюється і він не накопичується на поверхні тан-
талового дроту. 

Зміна опору філамента є важливим свідченням того, чи є філамент повніс-
тю карбонізованим, чи ні. Коли карбонізація філамента достатня, опір зали-
шається постійним. Поступове підвищення температури філамента може 
продовжити термін його експлуатації. 

Зі збільшенням часу карбонізації філамента щільність зародкоутворення 
алмазу на поверхні матриці збільшується за геометричною прогресією, також 
зростає адгезія алмазної плівки. 
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Effects of carbonization of filaments on CVD diamond thick 
films prepared by HFCVD method 

Hot filament CVD method has many advantages such as simple equipment, 
easy operation and low expenses, which make it the most widely used method in industrial pro-
ducing diamond thick film. In this paper, tantalum filament is used in the hot filament chemical 
vapor deposition apparatus to carbonize under different temperature for different time, then 
nucleation experiments are carried out on molybdenum substrate. SEM and EDS are used to 
observe the surface morphology and analyze the components of the carbonized filament and 
substrate. The results show that lasting the carbonization time can improve the nucleation den-
sity in preparing diamond thick film，the adhesion of the diamond film also increases. Electrical 
resistance of the filament after carbonization can be used as a criterion to determine whether it 
is fully carbonized or not. 
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