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 Abstract Unlocking the full electrochemical potential of diamond-like carbon (DLC) thin films hinges 

on a nuanced understanding of their synthesis parameters. This study meticulously investigates the 

profound influence of the methane-to-hydrogen gas ratio on the electrocatalytic performance of DLC 

films precisely fabricated via direct current plasma-enhanced chemical vapor deposition 

(DCPECVD). A systematic exploration across methane flow rates from 0.5 to 4.5 sccm revealed a 

dramatic impact on the film’s microstructure, particularly its sp³/sp² hybridization ratio and grain 

morphology. The morphology and structure of the samples were studied by scanning electron 

microscopy (SEM) and Raman spectroscopy, while electrochemical behavior was quantitatively 

assessed via electrochemical impedance spectroscopy (EIS) and Mott–Schottky analysis. The findings 

unequivocally establish a direct correlation between methane concentration and both the structural 

attributes and electrochemical efficacy of the DLC coatings. Strikingly, an optimized methane 

concentration of 0.5 sccm yielded DLC films with an excellent microstructure, marked by a higher 

sp³/sp² ratio and finely uniform grain structures, which in turn facilitated markedly enhanced 

electrocatalytic activity. Furthermore, consistent n-type semiconductor conductivity was observed 

across all investigated DLC samples. 

   https://doi.org/10.30501/jamt.2026.562840.1348                  URL: https://www.jamt.ir/article_245753.html 
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1. INTRODUCTION 

Diamond-like carbon (DLC) has attracted 

considerable attention in various engineering and 

electrochemical applications due to its unique 

combination of diamond-like properties, including high 

hardness, excellent wear resistance, and good chemical 

stability. These characteristics are particularly important 

in applications such as electroanalysis and water 

treatment (Jo et al., 2018; Pillaca et al., 2024; Zeng et 

al., 2014). Compared to diamond, the production of 

DLC is significantly more cost-effective, which has led 

to its widespread use as a protective coating in a variety 

of applications, including optical components, magnetic 

storage media, automotive parts, biomedical implants, 

and microelectromechanical systems (MEMs) (Zeng et 

al., 2014). 

Structurally, DLC consists of a disordered network 

of sp²- and sp³-bonded carbon atoms, and its properties 

are strongly influenced by deposition parameters  

(Dennison et al., 1996). The sp³/sp² bonding ratio is one 

of the key factors governing the mechanical, electrical, 

and chemical properties of DLC coatings. Modifying 

this ratio can lead to improved surface properties; 

however, its effect depends on deposition conditions 

such as temperature, pressure, and the composition of 

precursor gases during the deposition process. In this 

context, numerous studies have demonstrated that 

methane (CH₄) concentration plays a crucial role in 

controlling the structure and, consequently, the 

properties of DLC coatings, leading to changes in 

hardness, electrical conductivity, and optical 

characteristics, i.e., features that are highly relevant for 

electronic and electrochemical applications  (Dezfuli, 

2022; E. Mohagheghpour et al., 2021; Park et al., 2013; 

Pillaca et al., 2024). Previous reports indicate that 

variations in CH₄ flow rate significantly affect various 

characteristics of DLC electrodes. These characteristics 

include crystalline morphology, grain size, and film 

thickness (Guinea et al., 2009), the sp³/sp² bonding ratio 

(Mansano et al., 2000), electrocatalytic activity (Feng et 

al., 2011; Naragino et al., 2012), and even the type of 

semiconducting behavior (Ferreira et al., 2002). In 

general, an excessive CH₄ flow rate can adversely affect 

surface quality; however, optimizing the CH₄ ratio 

during the deposition process can substantially improve 

the structural quality and electrochemical performance 

of DLC coatings. Therefore, a systematic investigation 

of the effect of CH₄ concentration aimed at optimizing 

the electrochemical performance of DLC electrodes and 

potentially reducing production costs is highly 

desirable. 

In recent years, considerable research efforts have 

been devoted to improving the wear resistance, 

corrosion resistance, and electrochemical properties of 
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DLC coatings (G. Capote et al., 2016; Han et al., 2021). 

Despite these advances, several research gaps remain. In 

particular, a comprehensive understanding of the 

relationship between CH₄ concentration, microstructural 

evolution, and the electrochemical and semiconducting 

responses of DLC coatings, especially for DLC 

deposited on titanium substrates, has not yet been fully 

established. Addressing this issue is essential for 

advancing emerging applications of DLC, such as water 

treatment and energy conversion, and for providing 

guidelines for material selection and design in specific 

electrochemical applications. 

DLC coatings can be synthesized using various 

techniques, among which plasma-enhanced chemical 

vapor deposition (PECVD) is especially attractive due 

to its capability to coat substrates with complex 

geometries (Pillaca et al., 2024). Previous studies have 

shown that the use of a DC-PECVD system can lead to 

improved DLC coating quality (G. Capote et al., 2016; 

G. Capote et al., 2016; Lugo et al., 2017) . In the present 

work, DLC coatings were deposited on grade 2 titanium 

substrates using a DC-PECVD technique with different 

CH₄ flow rates. Although the effect of the CH₄/H₂ ratio 

on the structural and some electrochemical properties of 

DLC coatings has been reported in previous studies, the 

focus of the present research is on providing an 

integrated analysis of the structural, electrochemical, 

and semiconducting behavior of DLC coatings 

deposited on titanium substrates. The main novelty of 

this work lies in the simultaneous correlation of the 

bonding structure (sp²/sp³) with electrochemical 

impedance spectroscopy (EIS) and Mott–Schottky 

responses within a single coating–substrate system. 

Furthermore, the observation of a mixed n–p-like 

semiconducting behavior under a specific processing 

condition (an aspect rarely addressed in prior studies) 

reveals a new dimension of the electrochemical 

performance of DLC coatings. Accordingly, the 

objective of this study is to identify optimal processing 

conditions for achieving DLC coatings with enhanced 

electrochemical performance and to provide a deeper 

understanding of the relationship between bonding 

structure and electrochemical responses. 

2. Experimental procedures 

Titanium plates were mechanically ground, and 

DLC films were deposited using a DC-PECVD system 

with varying CH4 concentration, utilizing Ar, H₂, gases 

at controlled flow rates, pressure (0.4 Pa), and 

temperature (700 °C). The key parameters used for 

coating DLC anodes are summarized in Table 1. 

Table 1. Deposition parameters of DLC anodes. 

S/N a b c d e 

CH4 0.5 1 1.5 3 4.5 

H2 /Ar flow (sccm) 30/30 

Pressure (Pa) 0.4 

Temperature (˚c) 700 

Voltage (V) 500 

Time (hour 6 

The resulting films were characterized for surface 

morphology via SEM and for sp³/sp² ratio via Raman 

spectroscopy. Electrochemical characterization was 

performed using a potentiostat in a three-electrode 

system (Ag/AgCl, Pt, DLC working electrode) at 25 °C. 

EIS was performed in 0.5 M H₂SO₄ (100 kHz to 10 mHz, 

±10 mV). Brugg et al.'s equations (1) and (2) served as 

the basis for calculating the effective capacitance 

(Hirschorn et al., 2010): 

𝐶𝑑𝑙 = (𝑄,𝑑𝑙)
(1 𝑛)⁄  ×  [

𝑅𝑐𝑡  ×  𝑅𝑠

𝑅𝑐𝑡 + 𝑅𝑠

]
((1−𝑛) 𝑛)⁄

 
(1) 

𝐶𝑒𝑓𝑓 = (𝑄,𝑐)(1 𝑛)⁄  ×  𝑅𝑐((1−𝑛) 𝑛)⁄  (2) 

The Helmholtz relation (Eq. (3)) indicates that the 

effective capacitance increases proportionally with the 

coating's specific surface area and the dielectric constant 

of the filler, and inversely proportional to its thickness 

(Hirschorn et al., 2010). 

𝜀𝜀0𝐴 𝑑⁄  = Ceff (3) 

This relation defines ε0 as the vacuum permittivity 

(8.89 × 10⁻¹²), 𝜀 is the dielectric constant, A is the 

capacitor plate area, and d is the distance between the 

plates (Hirschorn et al., 2010). 

Mott-Schottky tests were conducted in the same 

electrolyte (-0.2 to 1.5 V, 1-20 kHz, 10 mV) to 

determine defect density (Nd) using Equation (4) 

(Gelderman et al., 2007; Williamson & Isgor, 2016). 

1/𝑐2
𝑠𝑐

=
2

ɛɛ0eN𝑑
(V − V𝑓𝑏 −

K𝐵T

e
)  (4) 

where e is the electron charge; ε and ε₀ are the 

permittivity of the semiconductor and of vacuum, 

respectively; and V is the potential. Other parameters 

are Vfb (the flat band potential), kB (the Boltzmann 

constant), and T (the temperature). 

3. RESULTS AND DISCUSSION 

The comprehensive analysis of Raman spectroscopy 

results provided critical insights into the structural 

evolution of diamond-like carbon (DLC) as a function 

of methane concentration during the deposition process. 

It was unequivocally determined that an optimal CH4 

flow rate range, specifically between 1 to 1.5 standard 

cubic centimeters per minute (sccm), was paramount for 

achieving a superior diamond-like structure within the 

coatings. This optimum signifies a balanced 

composition where the advantageous sp3 bonding 

(characteristic of diamond) is maximized relative to sp2 

(graphit) bonding. 

Further investigation revealed that exceeding this 

optimal CH4 flow rate window led to a discernible 

detrimental shift in the coating's intrinsic 

microstructure. Specifically, an elevated CH4 flow rate 

consistently correlated with a significant increase in the 

intensity ratio of the D to G peaks (ID/IG ratio) in the 

Raman spectra. The D peak typically signals disorder 

and defects within graphitic sp2 carbon structures, while 

the G peak originates from the in-plane stretching of sp2 

carbon atoms in more ordered graphitic networks. 

Consequently, a rising ID/IG ratio directly indicated a 

decrease in the overall sp3/sp2 bond ratio within the 

coating, thereby reducing its desired diamond-like 

character and increasing its undesirable graphitic 

content. These structural changes were further 

corroborated by a shift of the G peak towards higher 

frequencies, often attributed to increased internal 

compressive stress or alterations in the average bond 

91 



A. Sarshar Noshahr & K. Jafarzadeh / Journal of Advanced Materials and Technologies (JAMT): Vol. 14, No. 4, (Winter 2026), 90-104  

 
 

angles within the sp2 network. Concurrently, a reduction 

in the G peak width was observed, which can signify the 

formation of larger or more ordered graphitic clusters. 

Collectively, these spectroscopic indicators pointed 

towards an increase in the size and prevalence of non-

diamond (i.e., graphitic) clusters throughout the coating. 

Despite these variations related to the CH4 flow rate, the 

study consistently demonstrated that the diamond-like 

carbon samples generally possessed a dense and 

compact structure, exhibited low porosity, and 

maintained excellent surface uniformity under 

controlled deposition conditions. These inherent 

qualities are highly advantageous for protective 

coatings. The findings underscored that precise and 

meticulous control of the CH4 flow rate played a pivotal 

role in fabricating high-quality DLC coatings with a 

desirable morphology and robust structural integrity. 

However, it was also observed that an increase in the 

CH4 flow rate negatively impacted the macroscopic 

surface quality of the coatings. For instance, at lower 

flow rates, specifically 0.5 and 1 sccm, the coatings were 

continuous and characterized by fine, densely packed 

grains, contributing to an excellent surface finish and 

enhanced protective capabilities. In stark contrast, 

escalating the CH4 flow rate beyond 1.5 sccm resulted in 

a noticeable decline in the surface quality of the 

coatings, suggesting the formation of larger, less 

uniform grains, increased surface roughness, or the 

introduction of macroscopic defects due to an excess 

carbon precursor during deposition. 

Moving beyond structural and morphological 

attributes, the study also meticulously investigated the 

electrochemical performance of these DLC coatings, as 

visually represented in Figure 1. It was conclusively 

found that increasing the CH4 flow rate led to a 

significant diminution in the electrochemical active 

surface area, implying a reduced number of available 

sites for electrochemical reactions and, consequently, a 

decrease in catalytic efficiency. Concurrently, a 

substantial increase was observed in both the charge 

transfer resistance (Rct) at the electrode-electrolyte 

interface and the bulk coating resistance (Rc). Elevated 

resistances are critical limiting factors in 

electrochemical applications, as they impede electron 

transfer kinetics and overall device performance. These 

increased resistances, in turn, instigated a reduction in 

the double-layer capacitance (Cdl), which quantifies 

charge accumulation at the interface, and the overall 

coating capacitance (Cc). Interestingly, the sample 

prepared with a 0.5 sccm CH4 flow rate exhibited the 

highest effective double-layer capacitance (Ceff, dl) and 

the greatest electrocatalytic activity, highlighting this 

specific deposition condition as potentially optimal for 

electrochemical applications demanding high activity 

and efficient charge storage. 

 

 
Figure 1. shows the Nyquist plots of diamond-like carbon 

samples under different CH4 gas fluxes. 

Finally, the semiconductor behavior of the DLC 

samples was thoroughly analyzed, as illustrated in 

Figure 2. With one notable exception, all diamond-like 

carbon samples consistently displayed n-type 

semiconductor behavior, indicating that electrons 

functioned as the majority charge carriers. The 

significant exception was the sample deposited with a 

0.5 sccm CH4 flow rate, which uniquely exhibited n-

type behavior up to a potential of 0.5 V, subsequently 

transitioning to p-type behavior (where holes act as 

majority carriers) at higher applied potentials. This 

distinctive biphasic semiconductor response at 0.5 sccm 

suggests a specific and intricate electronic band 

structure or a nuanced balance of donor and acceptor 

states at this particular CH4 concentration. For the 

predominantly n-type samples, a clear trend emerged: 

increasing the CH4 flow rate was accompanied by a 

proportional increase in the majority carrier density 

(Nd). This enhancement in carrier density in the n-type 

samples is likely correlated with the increased graphitic 

(sp2) content, as graphitic clusters are known to 

contribute significantly to the electrical conductivity by 

providing more free charge carriers. 

 
Figure 2. Mott-Schottky curves of DLC layers in 0.5M 

sulfuric acid solution under different CH4 gas fluxes. 

4. CONCLUSION 

In this study, it was demonstrated that the methane 

flow rate is a decisive parameter in controlling the 

structure, electrochemical properties, and electronic 

behavior of diamond-like carbon (DLC) coatings. 

Proper adjustment of this parameter leads to the 

formation of dense, uniform coatings with high surface 

quality, whereas an excessive increase in methane flow 

rate results in reduced structural order, increased non-

diamond phases, and weakened electrochemical 

performance of the coatings. 
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Raman spectroscopy results and electrochemical 

tests indicated that a methane flow rate of 0.5 sccm, as 

the optimal value, provides the highest fraction of sp³ 

bonds, the lowest amount of non-diamond clusters, and 

the greatest active surface area and electrocatalytic 

activity. Furthermore, investigation of the electronic 

behavior of the samples revealed the predominance of 

n-type semiconducting behavior in the diamond-like 

carbon coatings, such that variation of the methane flow 

rate enables tuning of the carrier density and conduction 

type. 

Overall, these findings highlight the importance of 

precise control of methane flow rate for the 

simultaneous optimization of the structure and 

performance of diamond-like carbon coatings. 
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 شرفته یپ  یهایفناور  و  مواد  فصلنامه 
J o u r n a l  H o m e p a g e :  w w w . j a m t . i r 

 ی پژوهش کامل مقاله

 nنوع  یرسانامه ین  DLCپوشش  عملکرد الکتروکاتالیستیو  شناسیریخت زساختار،یر

   PECVD قیاز طر ومیتانی ت یبر رو شدهنشانیلایه
 

   *2کوروش جعفرزاده، 1رضا سرشار نوشهرعلی 

 

 تهران، ایران دانشگاه صنعتی مالک اشتر،  ،های ساختمجتمع دانشگاهی مواد و فناوریدانشجوی دکتری مهندسی مواد و متالورژی،  1
 تهران، ایران دانشگاه صنعتی مالک اشتر،  ،های ساختمجتمع دانشگاهی مواد و فناوری، دانشیار 2

 

 : مقاله خچه یتار
 25/09/1404: هیاول ثبت

 20/11/1404: بازنگری

 26/03/1405: یقطع  رشیپذ

و    ق ی ( در گرو فهم دقDLCالماس )نازک کربن شبه  یهاهیلا  ییایمیالکتروش   ل ی از پتانس  یاستفاده حداکثر       هدیچک 

 دروژن یمتان به ه   ینسبت فاز گاز  ق یعم  ریتأث  یبه بررس  دقّتبهپژوهش    نیها است. اآن  ینشانهیلا  یاز پارامترها   فیظر

(CH₄/H₂بر عملکرد الکتروش )یهاهیلا  ییایم ی  DLCی با پلاسما   شدهتیبخار تقو  ییایمیش  ینشانهیلااز    ستفاده، که با ا  

  ی شارهادر    مندنظام  یبررس  کی  .پردازدیاند، مشده  جادیا  ومیتان یت   ی هاهیرلایز   ی( بر رو DCPECVD)  می مستق  انیجر

و    sp³/sp²  ونیداسیبری نسبت ه  ژهیوبه  ،هیلا  زساختاریرا بر ر  یر یچشمگ  ری، تأث sccm  5/4  تا  5/0از    مختلف گاز متان

( SEM)  یروبش  یالکترون  کروسکوپیبا استفاده از م   یزساختاریجامع ر  یاب ی. مشخصهکردآن، آشکار    ةدان  یشناسختیر

 یی ایم یامپدانس الکتروش یسنجفیبا استفاده از ط یکمّ صورتبه ییایمیرفتار الکتروش  و  رامان انجام شد یسنجفی و ط

(EISتحل و  و    CH₄/H₂نسبت    نیب را    میمستق   یبستگهم  کی  وضوحبه  هاافتهی.  دیگرد  یاب یارز  یشاتک-تام  لی ( 

 sccm  نهی نسبت به  ،چشمگیری   طرزبه.  کنندیم  دیی تأ،  DLC  یهاپوشش  ییایمی الکتروش  ییو کارا  یساختار  یهایژگیو

  کنواخت یو    زیر  یا دانه  یبالاتر و ساختارها  sp³/sp²برتر، نسبت    زساختاریبا ر  DLC  یهاهیلا  دیمنجر به تول   متان  5/0

 nنوع  ییرسانامهین  خواص ،نیبراعلاوهداد.  شیافزا یتوجهقابل طوربهرا   یستیالکتروکاتال تی خود، فعال   ةنوببهکه  شد

 مشاهده شد.  کنواختی ،یبررس مورد DLC یها در تمام نمونه

  https://doi.org/ 10.30501/jamt.2026.562840.1348             URL: https://www.jamt.ir/article_245753.html 

 :هادواژه یکل

 ، الماسکربن شبه 

با  شدهت یتقوشیمیایی بخار   نشانیلایه

 ، میمستق انیجر یپلاسما

 ، میکروساختار

 ، شناسیریخت

 عملکرد الکتروکاتالیستی 

مقدمه  -1
از خواص    ی ادارا بودن مجموعه  لیدلبه 1الماس کربن شبه

الماس،    ژهیو سا  یسخت   ازجملهمشابه  به  مقاومت  و    شیبالا، 

گسترده  ییایمیش  یداریپا توجه  کاربردها  یا مناسب،  در    ی را 

الکتروش  یمختلف مهندس کرده است.    ییا یمیو  به خود جلب 

 هیو تصف  لیالکتروتحل  رینظ  ییهادر حوزه  ژهیوبه  ها یژگ یو  نیا

اهم )Pillaca et al.,; Jo et al., 2018 دارند    زیادی  ت یآب 

.)Zeng et al., 20142024;   دیتول  ندیفرا با الماس،    سهیدر مقا 

 
1. Diamond-Like Carbon (DLC) 

2. Microelectromechanical systems (MEMS) 

DLC   امر موجب شده    نیو هم  است تر  صرفهبهمراتب مقرونبه

  ی هاعنوان پوششطور گسترده بهبه DLC یهاپوشش  تااست  

کاربردها در  اجزا  ییمحافظ    ی هارسانه  ،ینور  یهمچون 

خودرو،    ،یسیمغناط  یسازرهیذخ   یها کاشتنیقطعات 

سامانه  یپزشکست یز مورد   2میکروالکترومکانیکی   یهاو 

 . )Zeng et al., 2014( رندیاستفاده قرار گ 

 یوندهایشبکه نامنظم از پیک  شامل   DLC ،یساختار  ازنظر

mailto:kjafarzadeh@mut.ac.ir
http://www.jamt.ir/
https://doi.org/10.30501/jamt.2026.577674.1360
https://www.jamt.ir/........................
https://www.jamt.ir/........................
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sp² و sp³ شدت تحت آن به  یهایژگ یو و  ت ی فیاست که ک   یکربن

 Dennison et)  ردیگ یقرار م  ینشانهیلا  ندیفرا  یپارامترها  ریتأث

al., 1996)  .پن کل  یکی  sp³/sp²یوندهایسبت  عوامل    ی دیاز 

مکان  کنندهنییتع ش  یکیالکتر  ،یکیخواص    ن یا  ییای میو 

به بهبود    تواندینسبت م  نی. اصلاح اشودیها محسوب مپوشش

  ط یآن وابسته به شرا  ریهرچند تأث  ؛منجر شود  یخواص سطح

ترک   رینظ  یندیفرا   ن یدر ح  مادهشیپ  یگازها  ب ی دما، فشار و 

اند که ، مطالعات متعدد نشان دادهراستانیدرااست.    ینشانهیلا

متان مهم (CH₄) غلظت  تغ  ینقش    فاء یا DLC خواص  رییدر 

 یکیالکتر  ت یهدا  ،یدر سخت  ی راتییمنجر به تغ  تواندیو م  کندیم

و و  ینور  یهایژگ یو  شود؛  برا  یی هایژگ یپوشش    ی که 

 دارند  یاژهیو  ت ی اهم  ییایمیو الکتروش   یکیالکترون  یکاربردها

)Pillaca et al., 2024; Park et al., 2013( .نیشیپ یهاگزارش 

تغ  از  یحاک  که  است  جر  رات ییآن  نرخ   ریتأث CH₄ انیدر 

  ن یدارد. ا DLC یمختلف الکترودها  یهایژگ ی بر و  ی توجهقابل

  ه یضخامت لا  ،اندازه دانه  ،یبلور  یشناسخت یرشامل    هایژگ یو

)Guinea et al., 2009(2  یوندهای، نسبت پsp/3sp  (Mansano 

et al., 2000) ،  یستیالکتروکاتال   ت یفعال  ; Feng et al., 2011(

)Naragino et al., 2012    یی رسانا مهین  رفتارنوع    یحتّو  

)Ferreira et al., 2002(  ازحدشیب  شیافزا   ،یکلطوربه.  هستند 

جر ک   تواندیم CH₄ انینرخ  پوشش  ت ی فیبر  منف  ،سطح   یاثر 

  ند یفرادر   CH₄ نسبت   یسازنهیو به  می، تنظحالنیبااداشته باشد؛  

قابلبه   تواندیم  ینشانهیلا ک   یتوجهطور  بهبود    تیفیموجب 

الکتروش   یساختار عملکرد  شود.   DLC یهاپوشش  ییا یمیو 

غلظت   یبررس  یبرا  مندنظام   ةمطالع  ک یانجام    رو،نیازا  اثر 

CH₄ به هدف   یالکترودها  ییا یمیالکتروش  یی کارا  یسازنهیبا 

DLC   رسدی به نظر م  یضرور  د،یتول  یهانهی هز  بالقوهّو کاهش. 

با تمرکز بر بهبود    یمتعدد  یهاپژوهش  ر،یاخ  یهادر سال

سا به  خوردگ   ش،یمقاومت  به  خواص    ی مقاومت  و 

) G. Capote  انجام شده است   DLCیهاپوشش  ییای میالکتروش

)Han et al., 2021; et al., 2016  .هنوز    ها، شرفت یپ  نیا   وجود  با

ا  ی توجهقابل  یقاتیتحق  یهاشکاف دارد  نیدر  وجود    ؛ حوزه 

م   ژه،یوبه ارتباط  از  جامع  تغCH₄غلظت    انیدرک    رات یی، 

و    یی ایمیالکتروش   ی هاو پاسخ DLC یهاپوشش  یزساختاریر

 
1. Plasma-enhanced chemical vapor deposition    
2. Electrochemical Impedance Spectroscopy 

3. Mott-Schottky   

س  خصوصبهها،  آن  ییرسانامهین    DLCیهاستمیدر 

طور کامل حاصل  به  ،یومیتانیت   یهاهیرلایز  یشده رو دادهوبرس

به ا پرداختن  در   ینقش مهم  تواندیموضوع م  نینشده است. 

  د ی آب و تول  هیدر تصف  ازجمله،  DLC  نوظهور  یتوسعه کاربردها

مواد    یانتخاب و طراح   یبرا  یمناسب   یکند و راهنما  فاءیا  ،یانرژ

 .خاص فراهم آورد ییای میالکتروش یدر کاربردها

کرد    دیتول  یمختلف  یهابه روش  توانیرا م DLC یهاهیلا

لاانیمنیدراکه   پلاسما   ییا یمیش  ینشانهی،  کمک  با   1بخار 

(PECVD)   هندسه  یدهپوشش  ت یقابل   لیدلبه با    یهاسطوح 

اهم  ده،یچیپ است    یاژهیو  ت یاز   ,.Pillaca et al)برخوردار 

 ینشانهیلا  اند که استفاده از سامانهمطالعات نشان داده .  (2024

ک   تواندیم  میمستق  انی جر  بخار   یی ایمیش بهبود  به    تیفیمنجر 

) Lugo et ; G. Capote et al., 2016  شود  DLCیهاپوشش

)al., 2017 .  اثر نسبت   نیشیپ  هایپژوهش در    هرچندCH₄/H₂  

 DLC ی هاپوشش  ییا یمیخواص الکتروش  یبر ساختار و برخ

چارچوب    کیمطالعه در ارائه    نیا  نوآوریاست،    شده  یبررس

ساختارهم  ی بررس  یبرا  یتجرب  یاسهیمقا رفتار    ، یزمان 

و  ییای میالکتروش  یهاپاسخ   یی رسانامهین  یهایژگ یو 

زدادهرسوب   DLC یهاپوشش بر  نهفته    ،ومیتانیت  هیرلایشده 

  ی وندیساختار پ  لیحاصل از تحل  جیپژوهش، نتا  نیاست. در ا

(sp²/sp³)2یی ای میامپدانس الکتروش  یسنجفی، ط(EIS)   و آزمون

  ،واحد  یةرلایز–پوشش  سامانه  ک ی  قالب   در  3ی شاتک–مات

  صورت به  هاداده  نیا  انیم  شده مشاهده  یروندها  و  گزارش

بررس  کردیرو  نیا  .اندشده  سهیمقا  مندنظام   یتجرب  یامکان 

پاسخ  یساختار  ی پارامترها  انی م  یبستگهم    ی هاو 

  کسان ی یندیفرا  طیرا در شرا   DLCیهاپوشش ییای میالکتروش

 ةدیپدیک    یمعرف  بریمبن  ییادعا  آنکه  بدون  ؛دکنیمفراهم  

شود.    دیجد  یادیبن رفتار    ةمشاهد،  نیبراعلاوهمطرح 

عنوان  به  ،یندیفرا   طی از شرا  یکیدر   (n–p) یبیترک   ییرسانامهین

به  یتجرب  افتهی  کی و  شده  در  گزارش  محتاطانه  صورت 

داده گرفته است   موردبحث   ،شدهارائه  ی هاچارچوب    بر   .قرار 

تما اساسهمین   ادب  نیا  زی،  به  نسبت  در    ،موجود  اتیمطالعه 

از   آمدهدست به ی هاداده سهیو مقا  کپارچه ی لی تمرکز آن بر تحل

 طیشرا  تحت   Ti-DLC  ستمی س  کی  یروش مکمل برا  نیچند
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 .است  نهفته ،شدهکنترل یندیفرا

 ق یتحق روش و مواد -2
 سازی آند آماده  -1-2

  صورت به(  متریلی م  2×    40×    40)با ابعاد    ومیتانیت  یهاورق

  800تا    200  یزبر  ةدرجبا    ی یهابا سنباده  بیترتبهو    یکیمکان

-هیلا  دستگاه  کیبا استفاده از    ینشانه یلا  ندیفراشدند.    دهییسا

پلاسما  ییایمیش  ینشان ولتاژ    ةدامن)با    میمستق  انیجر  یبخار 

  ، ینشانهیلااز    شیآمپر( انجام شد. پ  0-10  انیولت و جر  500-0

الماس    یسطح  ات یعمل پودر    تی تقو   یبرا  کرومتریم  0/ 5با 

واکنش  ییزاهسته گاز  گرفت.  موردصورت  استفاده،  دهنده 

عنوان منبع کربن بود.  و متان به  دروژنیه،  آرگوناز    یمخلوط

،  1/ 5،  1،  0/ 5)  متانمتفاوت    انی جر  ی هابا نرخ DLC  ةنمونپنج  

شدندsccm  5 /4و    3 آماده    ان یجر  یهانرخ  که یدرحال  ؛( 

شدند.   sccm  30در    آرگونو    دروژنیه داشته  نگه  ثابت 

سطح    فشار  ،نیبراعلاوه دما    0/ 4در  درجه   700پاسکال، 

 . ساعت حفظ شد 6 یدهو زمان پوشش سلسیوس

 آنالیز  -2-2

ها از  نمونه  یشناسخت یرو    یزساختاریر  یابیارز  منظوربه

به   1یدانیم  لیگس  ی روبش  یالکترون  کروسکوپیم مجهز 

تفکفیط بهره    TESCANشرکت    VEGA3مدل    ،کیسنج 

  یها ساختار پوشش  قیدق  یبررس   منظوربه  نیهمچنگرفته شد.  

DLC  ه ساختار  یکربن   یهاونیداسیبری و  در    ن یا موجود 

دستگاه  پوشش از  رامان طیف  آزمونها،  Takram مدل  2سنج 

P50C0R10     ساخت شرکت تکسان (TEKSAN)   .استفاده شد

 ةبازنانومتر و    532  موجطولبا   Nd:YAG این دستگاه از لیزر

 .کرداستفاده   100-4600رامان  شیفت 

 ییایمیالکتروش  یابی مشخصه  -2-3

دما  ییای میالکتروش  یآزمونها  تمام   ة درج  25ثابت    یدر 

پتانس  سلسیوس از  استفاده   Biologic-VSP 300  واستاتی با 

راکنترل توسط    ی الکترودسه    ستمیس  کیانجام شد.    انهی شده 

 ن،یپلات  شمارنده، الکترود  Ag/AgClمتشکل از الکترود مرجع  

فعال    DLC  ةنمونو   مساحت  به  متریسانت  1)با  عنوان  مربع( 

ها  نمونه  ها،شیتمام آزما  یبه کار گرفته شد. برا  یالکترود کار

 
1. Field Emission Scanning Electron Microscope (FE-SEM) 

2. Raman spectrometry   

به حداقل  آزمون  از  پتانس  قهیدق  30مدت  قبل  باز   لیدر  مدار 

نرم   داریپا و  و داده  یآورجمع  یبرا  EC-Labافزار  شدند  ها 

 مورد استفاده قرار گرفت.  هیپردازش اول

الکتروش  یسنجفیط  آزمون  -   آزمون   :ییایمیامپدانس 

الکتروش  یسنجفیط   100  یبسامد  ةگستردر    ییا یمیامپدانس 

انجام    ولت یلیم  ± 10  لیپتانس  ة دامنبا    هرتزیلیم   10تا    لوهرتز یک 

استفاده،   مورد  محلول  بود.    0/ 5  کیدسولفوریاسشد.  مولار 

نرم  آزمون  یهاداده از  شدند.   لیتحل  ZView2افزار  با استفاده 

گ و  اتوسط بر  افته یتوسعه  معادلاتبا استفاده از    ،مؤثر  ت یظرف

)  ،همکاران )1)معادلات  و   )2  ))(Hirschorn et al., 2010) 

 محاسبه شد: 

(1 ) 
𝐶𝑑𝑙 = (𝑄,𝑑𝑙)

(1 𝑛)⁄  ×  [
𝑅𝑐𝑡  ×  𝑅𝑠

𝑅𝑐𝑡 + 𝑅𝑠

]
((1−𝑛) 𝑛)⁄

 

  

(2 ) 𝐶𝑒𝑓𝑓 = (𝑄,𝑐)(1 𝑛)⁄  ×  𝑅𝑐((1−𝑛) 𝑛)⁄  

مؤثر    ت یکه ظرف  کندیم  انی(( ب3هلمهولتز )معادله )  ةرابط

  بیپوشش و ضر  ةژیوبا مساحت سطح    میمستق  طوربهخازن  

خازن متناسب و با ضخامت    ةصفحدو    نیپرکننده ب   کیالکترید

 .(Hirschorn et al., 2010)دارد  عکسنسبت  ،آن

(3 ) 𝜀𝜀0𝐴 𝑑⁄  =effC 

  ε(،  8/ 89×10-12)  خلأدر    یگذرده  ب ی ضر  0ε،  رابطهنیدرا

مساحت    Aخازن،    ةصفحدو    نیپرکننده ب  کیالکتر ید  ب یضر

  dپوشش( و    ةژیوصفحات خازن )متناسب با مساحت سطح  

صفحات خازن )متناسب با ضخامت پوشش( است    نیب  ةفاصل

(Hirschorn et al., 2010). 

 ةمحدوددر    یشاتک-تام  یآزمونها  :یشاتک-تام  آزمون  -

  ة دامنو    لوهرتزیک   20تا    1  یبسامدهاولت،    1/ 5تا    -0/ 2  لیپتانس

 انجاممولار    0/ 5  کیدسولفوری اسمحلول    در  ولت یلیم  10ولتاژ  

برا تکرارپذ  نانیاطم  یشد.  شدند.   هاشیآزما  ،یریاز  تکرار 

دهنده   dN  ریمقاد برا  یها)تعداد  نوع    یالکترون    nپوشش 

معادل  بامکعب(    متریسانت  برحسب از  به دست  4)  هاستفاده   )

 .(Williamson & Isgor, 2016 ;Gelderman et al., 2007) دآم
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(4 ) 1/𝑐2
𝑠𝑐

=
2

ɛɛ0eN𝑑

(V − V𝑓𝑏 −
K𝐵T

e
) 

 e،  خلأ  یرینفوذپذ  ε₀  ک،ی الکتریثابت د  ε،  همعادل  نیدر ا

باند   لیپتانس   fbV  ،شدهاعمالولتاژ    Vالکترون،    کی  یکیبار الکتر

 است.  نیکلو   برحسب دما   Tو  ثابت بولتزمن Bkمسطح، 

 بحث  و  جینتا -3

 رامان  آزمون -1-3

نمونهکانولوتید  یهافیط به  مربوط    کربن   یهاشده 

  1در شکل    ب یترتبهمختلف گاز متان    یالماس در شارهاشبه

 .اندداده شده نمایش)الف تا ث( 

   
 یهاشده مربوط به نمونه کانولوت ی د یهافیط ری تصاو .1شکل 

،  1، ب:  0/ 5 الف: مختلف گاز متان یتحت شارها الماسشبه  کربن

 . sccm  5/4و ث:  3، ت: 5/1پ:  

   DLC یهاهیلا  زساختاری ر  لیتحل  یرامان برا  یسنجفیط

استفاده شد.   ،)الف تا ث(  1شکل   CH₄ مختلف  یهادر غلظت 

)Pillaca; Cataldo, 2001  یبا استفاده از دو تابع گوس  هافیط

)et al., 2024 یبه باندهاD  وG  شدند تا نسبت شدت  کیتفک

  تیموقع  ،G(FWHM(  G  باند  ی، پهناI)G  )GI/D  و  Dیباندها

که    نییتع  sp²یهامتوسط خوشه  ةانداز  ( وGω) G باند شود، 

توز  ةدربار  یاطلاعات خوشه  ع یاندازه،  نظم  ارائه   sp² یها و 

 .دهدیم

افزا تغsccm  5 /4به    0/ 5از   CH₄ غلظت   شیبا    رات یی، 

تحول    ة دهندنشانرامان مشاهده شد که    یهافیدر ط  یمحسوس

  1/ 05از     GI/DIاست. نسبت   2sp غالب    یکربن  ةشبکدر ساختار  

اندازه    شیبه افزا  تواندیج( که م-1)شکل    افتی  شیافزا   1/ 5   به

  ش یافزا  نیهرچند ا  ؛نسبت داده شود 2sp یها خوشه  ییبازآرا  ای

به مستقلزوماً   2sp/3sp نسبت در    ی کمّ  رییتغ   انگریب   میصورت 

  ی نظمیب  شیمانند افزا  یعوامل  ریتأثو ممکن است تحت   نیست 

   )Mansano et   ردیقرار گ   زیها نخوشه  ةانداز  رییتغ  ا ی  یساختار

)al., 2000.  کیپ  نیهمچنG    1  به  1595از-cm  1605  جا هجاب  

  به باتوجهو  شود  منجر    یداخل  تنش کاهش    تواند بهمیکه    شد

در ساختار    رییتغ  ة دهندنشان  ، نیمحقق  ریمتعدد سا  هایگزارش

را از   sp³/sp² قی بتوان نسبت دق  نکهیابدون    ؛باشد  یکربن  ةشبک

کرد استنباط  در  با .  آن   شدن  ی تیگراف  ، زین GFWHM کاهش 

نواحشد    ت یتقو   Wu et)  گردید  شتریب  ،ترکنواخت ی  sp²یو 

al., 2018) .یهاهمتوسط خوش ةانداز  نیهمچنsp²  شده محاسبه  

(Qi et al., 2017; Miyai et al., 2009)    نانومتر    1/ 8به    1/ 4از

  ی هادر غلظت  sp² یهاخوشه  دهدیکه نشان م  ، افت ی  شیافزا

منظم بزرگ،   CH₄بالاتر و  اتر  هستند.  ب  جینتا  نیتر    انگر یتنها 

ساختار    یفیک   راتییتغ سازگار    یروندها  .است  sp² ةشبکدر 

شبکه  مشاهده در  م  اًیقو   sp²شده  غلظت   دهدینشان   یهاکه 

طول    CH₄بالاتر   تشک  ،ینشانه یلادر  به   sp²  ینواح  لیمنجر 

منظم بزرگ گرافتر،  .  شودیم  DLC  یةلادر ساختار    تریتیتر و 

کربن آمورف    یهالمی در مورد ف  ی قبل  قاتیبا تحق  هاافتهی  نیا

شبهa-C:H)  دروکربنیه  ةیپابر کربن  و    (DLC)الماس  ( 
; Jarman et al., 1986; Ferrari & Robertson, 2000(

 Yamamoto et al.,; Wu et al., 2018; Robertson, 1991

  تر نییپا  ی هاکه، غلظت یاگونهبه  ؛دارند  ی کل  یهمخوان  1988(

CH₄  تشک به  منجر    و   تریالماسشبه  یساختارها  لیمعمولاً 

به    لیو تما   sp² یباعث گسترش نواح،   CH₄بالاتر  یهاغلظت 

)Mansano et al., 2000;   .دنشو یم  تریتیگراف   یساختارها

)Robertson, 1991; Noori & Eshraghi, 2023.   لازم به ذکر

نسبت    قیدق  یکمّ  نییامکان تع  یی تنهارامان به  ل یتحل  است که
2sp /3sp  ت یقطعو نبود اطلاعات مربوط به عدم  کندیرا فراهم نم 

همچن  یتجرب  یهاداده پوشش   دروژنیه  زانی م  نیو  ها  در 

 ریتفس  ن،یبنابرا  ؛کندرا محدود    یساختار  ریدقت تفس  تواندیم

در نظر گرفته    یفیعنوان شواهد ک صرفاً به  دیرامان با  یهافیط

مکمل    یهابه روش  ازین sp³/sp² نسبت   یکمّ  نییتع  یشود و برا 
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ها، هرگونه  داده  نیا  ابیدر غ.  وجود دارد   EELS 2ای XPS 1مانند

کننده  گمراه  تواندیم sp³/sp² نسبت   ةدربار  یکمّ  یریگ جهینت

 .باشد

 ی روبش یالکترون کروسکوپیم آزمون -2-3

تا  -2  ریتصاو   یهاهیلاسطح    یشناسخت یرث،  -2الف 

DLC  دب در  ط  یهایرا  و  متان  گاز  ساعت    6  یمختلف 

م  ،یدهپوشش از  استفاده    ی روبش  یالکترون  کروسکوپیبا 

(SEMنشان م )دهندی . 

  شده هیالماس تهکربن شبه  یهانمونه  ر،یتصاو  نیا   براساس

  ک ی  یالف و ب( دارا  ری)تصاو  sccm  1  تا  0/ 5گاز متان   یبا دب

متان    ی دب  شی، با افزادرمقابلو همگن هستند.    کنواخت یساختار  

ساختار  یک  پ، ت و ث(،    ر ی)تصاو  sccm  5 /4و    3،  1/ 5به  

حفرهنامنظم با  نقصتر  و  مشاهده    شتر یب  یساختار  یها ها 

و  شودیم از  چگال  یهایژگ یکه  و  آمورف  )تراکم(    یساختار 

 الماس است. در کربن شبه جیرا ترنییپا

 

 

 

 

 

الماس  کربن شبه یروبش یالکترون کروسکوپیم ری تصاو .2شکل 

و   3، ت:  5/1، پ:  1، ب: 5/0الف:  مختلف گاز متان یشارها تحت

 .sccm 5 /4ث: 

 

 
1. X-ray photoelectron spectroscopy 

2. Electron energy loss spectroscopy 

3. Scanning Electron Microscope 

4. constant phase element 

نمونه  ن،یبنابرا دب   ییهادر  پا  یبا   ریتصاو  ن،ییمتان 

  تروستهیپهمذرات به  ،(SEM)  3ی روبش  یالکترون  کروسکوپیم

تراکم و   یکل  شیافزا  ازیکه حاک   دهندی را نشان م  یترو متراکم

لا در  تخلخل  شبه  یپوشش  ةیکاهش  ا کربن  است.    نیالماس 

  ل ی( و تما ی نسب  ینگیبلور  ای)   ینظم ساختار  شیبا افزا  هاافتهی

در    یسطح از ساختار آمورف به سمت نانوبلور  یشناسخت یر

 الماس مطابقت دارند. کربن شبه یهاهیلا

 یی ایم یالکتروش امپدانس آزمون -3-3

  مدار معادل   ةاروو طرح ست ییکوینا یهایمنحن 3شکل  در

- 4)  شکل  و  ،الماسکربن شبه  یهانمونه  یبرا  شدهگرفتهدر نظر  

امپدانس-باد  یهاینحمن(  لفا بادب-4)  ،مدول  فاز    یةزاو-( 

حاصل از    یهابرازش داده  جیو نتا  متانمختلف    یتحت شارها

رو  یی ایمیالکتروش  امپدانسآزمون   معادل    یبر  مدار 

 نشان داده شده است.  ،دو ثابت زمانه ییای میالکتروش

بهنمونه  نیا  ییای میالکتروش  امپدانس  یهافیط   ل یدلها 

را    یخازنرفتار شبه  ،ییهاپوشش  نیموجود در چن  یهاینظمیب

انحراف از حالت خازن   ةدهندنشان  ،رفتار  نی. ادهندینشان م

معروف به    ،گریعنصر مدار د  کیآن با    ینیگزی( و جاC)  آلدهیا

امپدانس عنصر فاز   نییتع  ی( است. برا CPE)  4عنصر فاز ثابت

)Hirschorn et al., 2010 ;  شود یاستفاده م  ریز  ولثابت، فرم 

)Yousefi et al., 2019.; Hsu & Mansfeld, n.d : 

(5 ) 1

𝐶𝑃𝐸(𝑗𝜔)𝑛 =𝑍𝐶𝑃𝐸 

عنصر فاز ثابت و    CPE  ، یاهیزاو  بسامد  ωفرمول،    نیا  در

n    توانCPE  بر    یمیمستق  ریتأث  ،است. سطح فعال پوششdlC  

پوشش مشترک  رابط  انحراف  خازن   محلول-دارد.  رفتار  از 

انحراف از رفتار خازن    نی. اشودی نشان داده م  nبا مقدار    ،آلدهیا

انرژ  عیتوز  لیدلبه  ،آلدهیا نقاط    یسازفعال  یهایناهمگن  در 

 ،دهدیم  نشان  را  سطح  یزبر  زانیو م   سطح است   یواکنش رو

ا آن  کیصفر و    نیب  یعدد  ،مقدار  نیکه  مقدار صفر    ، است. 

(  زبر   و  کنواخت یر یسطح پوشش غ  ةدهند)نشان  الآدهیمقاومت ا

  را (  کنواخت ی  پوشش)سطح    آلدهیا  خازن  ،آن  کی  مقدار  و

 الف

 ب

 ت پ

 ث

 الف
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Hsu & Mansfeld,; Hirschorn et al., 2010 )  کندیم  یتداع

n.d).. 

 

الماس تحت  کربن شبه یهانمونه ستییکوی نا یهایمنحن .3شکل 

حاصل از آزمون   یهابرازش داده  جی و نتا متان گازمختلف  یشارها

EIS دو ثابت زمانه.  ییایمیمدار معادل الکتروش یبر رو 

مختلف   یشارهادر    ست ی کو ینا  ی، نمودارها3شکل    طبق

وجود    لیدلاحتمالاً به  که  هستند  رهیاز دا  یشکل کمانبه،  متانگاز  

  ی خازنرفتار شبه  ای  نییپا  یها فرکانس  در  یزمانثابت    نیچند

از  یناش تواندیرفتار م نیاسطح است.  یاز ناهموار یناش ، آند

پوشش  یامپدانس  یهاپاسخ  یپوشانهم  به  ، فصل DLCمربوط 

  شده لیتشک  رفعال یغ  ای  فعال  یها هیلا  و  هیرلایز–مشترک پوشش

امپدانس-باد  یها یدر منحن  .باشد  هیناح  نیا  در )شکل   مدول 

  مقاومت  انگری ب  تواندیم  فرکانس  نی، امپدانس در کمترالف(-4

نرخ    یدارا  یهانمونه  .باشد  یخوردگ   برابر  در  ستمیس   کل

دارا کمتر  متان  گاز  کمتر  یشارش  در  فرکانس    نیامپدانس 

کاهش مقاومت به خوردگی در   ةاند که اثبات کنندبوده  یکمتر

نمونه است.این  )شکل    هیزاو-باد  ینمودارها  ها    ( ب -4فاز 

دو   ةدهندنشانکه    کندیرا آشکار م  یا قلهو دو  یاپله  رساختا

سطح فلز و    یبرا   نییپا  یهافرکانسدر    ی کیاست:    یثابت زمان

واقع    یثابت زمان  پوشش.  یبالاتر برا   یهافرکانسدر    یگرید

الکتروش  ،بالا  یهافرکانس  یةناحدر   پاسخ   پوشش  ییا یمیبه 

DLC نییپا یهافرکانسپاسخ   کهیدرحال ؛شودینسبت داده م ،  

الکتروش  ةدهندبازتاب  تواندیم و    ومیتانیت  یةرلایز  ییا یمیرفتار 

  ن یا  .باشد  هیرلایز–در مرز پوشش  شدهل یتشک  یسطحنیب  یةلا

مواز  نیوجود چند  ةدهندنشان  ،امر مدار   یخازن/مقاومت  در 

 است.  ییایمیمعادل الکتروش

پارامترها  نییتع  یبرا   آزمون   جینتا  ،ییای میروشالکت   یبهتر 

مدارها با  نشان  یامپدانس  شکل  دادهمعادل  در  منطبق    ،3شده 

مدار معادل   به خوبی بر ،نتایج حاصل از آزمون امپدانس .شدند

 لیدلشد که احتمالاً به  منطبق  ،(3)شکل    شدهداده  نشان  یمواز

باز،    یهاتخلخل  لیدلها بهنمونه  نیا  ها است.  پوشش آن  یچگال

 .اندنشان داده  یتربرازش مطلوب  ،یمدار معادل مواز  یبر رو

 زمان پوششاز مشارکت هم  یناش  تواندیانطباق م  نیا  نیهمچن

DLC   باشد ستمیس یدر پاسخ امپدانس یسطحنیب یةناح و. 

 

 
فاز  هی زاو- مدول امپدانس و )ب( باد-)الف( باد یهایمنحن .4شکل 

 . متان گازمختلف  یالماس تحت شارهاکربن شبه یهانمونه

متخلخل،    ی هااز پوشش  یاوارهطرح  برعلاوه،  5در شکل  

 نیارائه شده است. ا  زیها نپوشش  یشده برامدار معادل انتخاب 

و در   ستمیس  یرفتار امپدانس  قیدق  فیمنظور توصبه  ، مدار معادل

  ، یزمان  یهاثابت   آلدهیرایغ  عیسطح و توز  ینظر گرفتن ناهمگن

از عنصر    ،آلدهیخازن ا   یجا، بهراستانیدراانتخاب شده است.  

ثابت  زبر (CPE) فاز  اثر  تا  شد  ناهمگن  یاستفاده    ی سطح، 

توز  یساختار پوششثابت   یزمان  عیو  مشترک  فصل  در  –ها 

طور  به هیرلایز–پوشش یسطحنیب  یةناحدر  ن یو همچن محلول

  ی تجرب  یهاداده  برازش  ت یفی ک   .شود  یسازمدل  ،یترنانهی بواقع
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شد    ی ابیارز   χ² پارامتر  از   استفاده  با  ،شدهانتخاب  معادل  مدار  با

مقاد با    ةدهندنشان  ،آمدهدست به  ریکه  مدل  مناسب  انطباق 

 شده:. در مدار معادل ارائهاست   EIS یهاداده

  sRالکترود کار و مرجع  نینشده ب: مقاومت جبران 

  ctR مقاومت انتقال بار در فصل مشترک پوشش و محلول : 

  PEdlC  در فصل مشترک    یکیالکتر  ةگاندو  یةلا: عنصر فاز ثابت

 پوشش و محلول 

  cR هیرلایز  یرو رفعالیغ یةلا: مقاومت 

 cCPE هیرلایز یرو رفعالی غ یةلا: عنصر فاز ثابت 

 
 شدهگرفته مربوط به مدار معادل در نظر  یهاواره طرح. 5شکل 

 . DLC یهاه ی لا یبرا

  برازش حاصل از    ییایمیالکتروش  امپدانس  یهاداده   1جدول  

(  ث -1)شده در شکل  دادهنشان  یکیبا مدار معادل الکتر  هافیط

 .دهدیرا نشان م

بالا  یدما  بهباتوجه درجه   700)  ینشانهیلا  ینسبتاً 

–نازک در مرز پوشش  یسطحنیب  یةلا  کی  لی تشک،  سلسیوس(

 ای TiO₂ رینظ ییفازها شامل  تواندیم که  است  محتمل ،هیرلایز

TiC     .یة ناح   کیعنوان  به  تواندیم  ی اهیلا  نیحضور چنباشد  

الکتر  با خواص  بار،    کندعمل    ،ز ی متما  یکیواسط  انتقال  و در 

  ه یرلایز–پوشش  ستمی کل س  یی رسانامهیو رفتار ن  یپاسخ خازن

  از   شدهاستخراج  یپارامترها  رو،نیااز  باشد؛  داشته  نقش

  ستم یعنوان پاسخ مؤثر کل سبه  ،مطالعه  نیدر ا EIS یآزمونها

 یهاستمیاند که در سنشان داده  نیشیمطالعات پ  .شوندیم  ریتفس

 ای TiC رینظ Ti یحاو  ی سطحنیب  ی، فازهاDLC/Ti بر  یمبتن

در انتقال    یو نقش مهم  شوند  لی تشک  توانندیم،   Ti–Oیوندهایپ

 . )Jo et al., 2018( کنند فاءیا  ییایمی بار و رفتار الکتروش

 

 

مدار   یآزمون امپدانس بر رو  یسازمدل حاصل از  جی نتا  .1جدول 

 متان گازمختلف  یتحت شارها DLC ییایمیمعادل الکتروش

 (sccm) متان  شارش نرخ

5/0 1 5/1 3 5/4 

)2-(µF .cm eff, dlC 

35 /1988 69 /1420 95 /1334 16 /999 62 /764 

)2(kohm.cmct R 

47 /10 12 /12 98 /20 09 /33 87 /60 

dln 

86 /0 88 /0 89 /0 91 /0 93 /0 

)2-.cm n(µS.sec dlY0 

33 /724 76 /624 32 /635 32 /557 43 /493 

)2-(µF .cm c ,effC 

4/6338 53 /1196 64 /451 37 /345 15 /196 

)2(Ohm.cmc R 

51 /2 68 /2 73 /2 89 /2 01 /3 

cn 
74 /0 79 /0 79 /0 81 /0 85 /0 

)2-.cm n(µS.sec cY0 

33 /512 61 /219 32 /101 99 /92 32 /75 

)2(ohm.cms R 

73 /0 7/0 66 /0 67 /0 69 /0 

 :(eff,dlC) یک یالکتر ة گاندو یةلامؤثر  تیظرف

 ت ینرخ شارش متان، مقدار ظرف  شی، با افزا1مطابق جدول  

م )eff,dlC (یکیالکتر   ةدوگان  یةلامؤثر    ازآنجاکه.  ابدییکاهش 

خازن مشارکت    ریتأثتحت   تواندیم   شده یریگ اندازه  یپاسخ 

پوششهم  گ   یسطحنی ب  یةلاو   DLC زمان   کاهش  رد،یقرار 

eff,dl Cر ییپوشش و تغ  یزساختاریر راتییاز تغ  یناش  توانیرا م  

خازن پاسخ  پوشش  یسهم  مشترک  ت.  دانس  هیرلایز–فصل 

)معادله    براساس  هلمهولتز  کاهش3مدل   ،) eff,dlC تواند یم  

سطح    ةدهندنشان مساحت  باشد.   ةژیوکاهش  الکترود  مؤثر 

 عیدر تسر  ینقش مهم  ،فعال  مساحت سطح   شیافزا  ازآنجاکه

 ت یمعمولاً با فعال   eff,dlCبالاتر  ریردوکس دارد، مقاد  یهاواکنش

. (Mirseyed et al., 2022)  همراه هستند  شتری ب  یستی الکتروکاتال

متانراستانیدرا شارش  نرخ  با  نمونه   ، sccm 5 /0  ،ن یشتریب  

نرخ شارش    شیبا افزا  کهیدرحال  ؛دهدیرا نشان م   eff,dlC مقدار

 .ابدییکاهش م یطور محسوسپارامتر به نی، اsccm 5 /4متان 
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زمان از اثر هم  یناش  توانیرا م eff,dlC شده درکاهش مشاهده

فصل    یو مشارکت احتمال DLC پوشش  یزساختاریر  راتییتغ

پوشش   ؛ دانست   ستمیس  یخازن  پاسخ  در  هیرلایز–مشترک 

  راهبرد   کی  عنوانبه  همچنان  متان  غلظت   یسازنهیبه  ن،یبنابرا

 هرچند  ؛است   مطرح  یستیالکتروکاتال  عملکرد   بهبود   یبرا  مؤثر

س  دیبا  پارامتر  نیا  ریتفس کل  رفتار  چارچوب  انجام    ستمیدر 

 .شود

 (: ctRانتقال بار ) مقاومت

 محلول–در فصل مشترک پوشش )ctR (مقاومت انتقال بار

 محسوب  یستیالکتروکاتال  ت ی فعال  یدیکل  یهاشاخص  از  یکی

انتقال   ل یتسه  ةدهندنشان،  ctR کمتر   ریمقاد  که یطوربه  ؛شودیم

فعال و  است.    یستی الکتروکاتال  ت یالکترون    براساس بالاتر 

افزا1جدول    یهاداده با  مقدار  شی،  متان،  شارش     ctR  نرخ 

ا  ،ابدییم  شیافزا ب  نیکه  فعال  انگریامر    تیکاهش 

 شیبه افزا  تواندیروند م  نیها است. ا پوشش  یستی الکتروکاتال

متان  انیبالاتر جر یهادر نرخ  sp³ نسبت به sp² یوندهایسهم پ

تغ به  منجر  که  شود،  داده  الکترون  ریینسبت  ساختار    ی کیدر 

م  یهاتفاوت.  (McLaughlin et al., 2021)  شودیپوشش 

در نرخ شارش    ژهیوها، بهنمونه  بین ctR  ریشده در مقادمشاهده

sccm  5 /4   ًاحتمالا عوامل    یامجموعه  به متان،    ازجمله: از 

ها به مراکز  دهندهواکنش  یسطح، دسترس  یشناسخت یر  راتییتغ

  ی کیدر خواص الکترون رییتغ،  (Baluchova et al., 2019) فعال

 ( Nankya et al., 2019; Jana et al., 2013)  پوشش و انتقال بار

به اشباع مراکز    تواندیمتان که م  انیجر  ینرخ بالا  یاثرات منف  و

,.Feng et al )  انتقال بار منجر شود  ریموانع در مس  جادیا  ایفعال  

 ری شده در مقادمشاهده  یهاتفاوت  . شودنسبت داده می  ،(2011

 ctR  ی هایژگ یپوشش، به و  یساختار  راتییتغ  برعلاوه  تواندیم  

  ی طیدر شرا  ژهیوبه  ؛مرتبط باشد  زین  یسطحنیب  یةلا  یکیالکتر

 .رساناتر داشته باشدکم ای  رسانامهین ت یماه ،هیلا نیکه ا

 (: eff,cCمؤثر پوشش ) تیظرف

کمتر1جدول    طبق با  نمونه  در                 eff,cC  مقدار  ن ی، 

(2-µF.cm  51 /196 جر نرخ  بالاتر  متان  ان ی(،  خود    نیدر  حد 

(sccm 5 /4 است )مقدار  نیدر نمونه با بالاتر کهیدرحال ؛eff,cC 

(2-µF.cm 40 /6338نرخ جر ،) حد خود   نیترنییدر پا متان انی

(sccm  5 /0قرار دارد. همچن )اشاره شد که کاهش    نیeff,cC    به

 شیافزا   گر،ید یسو است. از  ژه یکاهش مساحت سطح و  یمعنا

و سطح  تسر  تواندیم  ژهیمساحت  ردوکس   یهاواکنش  عیبه 

 انی گرفت که هرچه نرخ جر  جه ینت  توانیم  ن،یبنابرا  ؛کمک کند

توجه    دیبااست.    شتری ب  یستیالکتروکاتال   ت ی کمتر باشد، فعال  متان

– پوشش  ستمیکل س   یپاسخ خازن  ةدهندبازتاب eff,c Cداشت که

  ز ین  یسطحنیب  یةلا  مشارکت   ریتأثتحت   تواندیم  و  است   هیرلایز

  ی پارامترها  عنوان به  دیبا  آمدهدست به  ر یمقاد  ،رونیازا  رد؛یگ  قرار

  ی ذات  یهایژگ یوعنوان  به  صرفاً  نه  و  شوند  ریتفس  ستمی س  مؤثر

 .  DLCپوشش

 (:cRپوشش ) مقاومت

م  جینتا پوشش  دهدینشان  مقاومت  تمام c(R (که    ی در 

مناسب    یک یالکتر  ییرسانا  انگریاست که ب  نییها نسبتاً پا نمونه

انتقال بار و بهبود    لیبه تسه  تواندیو م  است  DLC یهاپوشش

 متان  انی کمک کند. نمونه با نرخ جر  یی ایمیالکتروش   ی هاواکنش

sccm 5 /0،  مقدار  نیکمتر cR م نشان  با    کهیدرحال  ؛دهدیرا 

و در نمونه با   افتهی  شیافزا cR متان، مقدار  انینرخ جر  شیافزا

 .رسدیمقدار خود م نیشتر یبه ب، sccm 5 /4 نرخ

  ر ییتغ  رینظ  یبه عوامل  تواندیم cR شده درمشاهده  شیافزا

  ی ساختار  راتییتغ  ای  یونی  ییدر ضخامت پوشش، کاهش رسانا

شود.   داده  نسبت  پوشش  ذات  برعلاوهدر   پوشش  یخواص 

DLC  در مقاومت    تواندیم  زین  یسطحنیب  یةلا، سهم مقاومت

باشد  شده یریگ اندازه  مؤثر  داشته  عنوان به cR ن،یبنابرا   ؛نقش 

ترک  ،هیرلایز–یسطحنیب  یةلا–پوشش  ستمیس   یبیمقاومت 

  ان یبالاتر جر   یهادر نرخ cR شیافزا   ،جهیدرنت  .شودیم  ریتفس

احتمالاً   فعال  یکیمتان  کاهش  در  مؤثر  عوامل    تیاز 

 .ها استنمونه نیا یستی الکتروکاتال

 یآزمون مات شاتک -3-4

مات  ج ینتا  ریتفس  یبرا   پاسخ  ، یشاتک–آزمون 

  ة سامان  کیعنوان  به  دیبا DLC یهاپوشش  ییای میالکتروش

و   TiO₂ یسطحن یب  یةلا،  DLC  شامل  هیچندلا  ناهمگن 

حاصل   ،شدهیری گ اندازه ت یدر نظر گرفته شود. ظرف ت یالکترول

خازن  DLC  مؤثر  ییبارفضا  یة ناحخازن    یسر  ب یترک    یة لا، 

  به باتوجهاست.    یکیالکتر  ییدوتا  یةلاو خازن   TiO₂ یدیاکس

چگال   DLCآمورف  ت یماه   ، یموضع  یهاحالت   یبالا  ی و 

 نوع TiO₂ یةلاو  است محدود  ،آلدهیا  ییبارفضا  یةناح لیتشک
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n   ،غالب  تواندی م م  ینقش  کنترل  پاسخ   یکیالکتر  دانیدر  و 

شده از  استخراج  ی پارامترها  ن، یبنابرا  ؛کند  فاءیاسامانه    یخازن

عنوان  به   دیبا fbV و dN مانند   یشاتک–مات  یهایمنحن

شوند،   ریتفس  ، ت یالکترول  DLC/TiO₂/مؤثر سامانه    یپارامترها

با رفتار    ریتفس  نی. ا ییتنهابه DLC پوشش  یذات  یها یژگ ینه و

آزمونمشاهده  آلدهیرایغ  یخازنشبه در  سازگار    زین EIS شده 

 .است 

 یهاهیلا  vs. V)-(C ²  یشاتک –مات  یهایمنحن  6شکل  

DLC  شارهادادهرسوب تحت  )  یشده  متان  تا    0/ 5مختلف 

sccm  5 /4  )یخط  یةناح  کیها،  . در اغلب نمونهدهدینشان م  را  

ش م  ب یبا  مشاهده  غالب   شود یمثبت  رفتار  به  معمولاً  که 

  ی رساناهامهیدر ن  رایز  شود؛ینسبت داده م   n نوع   ییرسانامهین

مثبت    ب ی و با ش  یصورت خطبه  لیبا پتانس 2C− ، رابطه    nنوع

  ی هادهنده  ی طور معکوس با چگالبه  بیش   نیو ا  کندیم  رییتغ

است   یالکترون سامانهحالنیباا  ؛متناسب  در    ی ها، 

  بیش  براساسصرفاً  که    ریتفس  نیا  ه،یچندلا  ییای میالکتروش

و لازم است نقش    تلقی شودانگارانه  ساده  تواندیم  باشد،  یمنحن

در نظر گرفته    ستمی کل س  یدر پاسخ خازن  یسطحنیب  یهاهیلا

 .شود

  رایز  ؛انجام شود  اطیبا احت  دیبا  جینتا  نیا  ری، تفسحالنیباا

خود TiO₂ یع یطب  یةلا  یدارا   ومیتانیت  یةرلایز که    ک ی،  است 

م   nنوع  یرسانامهین م  شودیمحسوب  سهم   تواندیو 

خازن  ی توجهقابل پاسخ  باشد  ،شدهیریگ اندازه  یدر    داشته 

)Itaya et al., 1984( .  در آزمون   شدهیریگ ، خازن اندازه درواقع

،  DLC  یهاخازن  یسر  حاصل  عنوانبه  توانیم  را  یشاتک–مات

  تیدر مرز الکترول  یکیالکتر  ة گاندو   یةلاو   TiO₂ یسطحنیب  یةلا

الزاماً بمثبت مشاهده  بیش  ن،یبنابرا  .در نظر گرفت    انگر ی شده 

ن رفتار  ؛  ست ین  DLC یذات  ییرسانامهینوع  بازتاب  بلکه 

سامانه    یکیالکتر   ن یا  است.  ت یالکترولDLC /TiO₂/ مؤثر 

حضور    کهییجا  ؛دارد  یهمخوان  زین EIS آزمون  جیموضوع با نتا

 داده  نسبت   یسطحنیب  یةلا  به  ،مجزّا  یخازن–یمقاومت  ةمؤلّف  کی

 .شودیم

  ی (، منحنsccm  5 /0شار متان )  نیبا کمتر  شدههیته  ةنموندر  

در   کهیطوربه   دهد؛یم  نشان  دوگانه  یرفتار  یشاتک–مات

  بی ش  ،بالاتر  یهالیمثبت و در پتانس  ب یش  ،نییپا   یهالیپتانس

م  یمنف اشودیمشاهده  ش  رییتغ  نی.   تواندیم  ب یعلامت 

)رفتار مؤثر   متفاوت  یکیبا پاسخ الکتر  یوجود نواح  ةدهندنشان

  ع یتوز  ،یساختار  یاز ناهمگن  ی( باشد که احتمالاً ناش p و n نوع

بار    یهاتله  ای  یسطح  یها، حالت sp³یوندهایپ  کنواخت یریغ

پوشش  قیعم )Pleskov et al., 2007 ;است    DLCدر 

)Robertson, 2002 . 

– مات  یها یمثبت در منحن  ب ی با ش  یخط  یة ناح  براساس 

 باند مسطح  لیو پتانس d(N (یالکترون  یهادهنده  یچگال  ،یشاتک

) fb(V    جدول  در  و  ،محاسبه  یشاتک– مات  ةمعادلبا استفاده از 

  متان،   شار  شیافزا  با  که  دهدیم  نشان  ج ینتا.  است   شده  ارائه  2

و    وبیع  یچگال  شیامر با افزا  نیکه ا  ابدیی م  شیفزاا  dN  مقدار

پ DLC در  یساختار  ینظمیب سهم  کاهش   sp³ یوندهایو 

 fb Vییجاجابه  ن،ی. همچن)Robertson, 2002(دارد    یهمخوان

مقاد به افزا  ،تریمنف  ریسمت  تغ  یهاتله  شی به  ثابت    ر ییبار، 

 TiO₂ هیرلایاثر ز  ت یمؤثر پوشش متخلخل و تقو   کیالکترید

 . شودینسبت داده م n نوع

 
  5/0در محلول   DLC یهاهی لا یشاتک-مات یهایمنحن. 6 شکل

 متان. گازمختلف  ی تحت شارها کی دسولفوریاسمولار 

نمونهدرمجموع اکثر  در  اگرچه  غالب   ،ها،   n نوع  رفتار 

با  نیا  شود،یمشاهده م الکتروش به  دیرفتار    ییا یمیعنوان پاسخ 

 یةلا  ،شود  که در آن  ریتفس  هیچندلا  سامانه ناهمگن   کیمؤثر  

توز  یسطحنیب و    ةریذخ  ،یکیالکتر   دانیم  عیدر    سازوکار بار 

 نوع یبیرفتار ترک  ةمشاهد. کندیم فاءیا یدینقش کل ،انتقال بار

n/p   زساختار، یکه ر  دهدیشار متان نشان م  نیدر نمونه با کمتر  

  ی دیاکس  یةلابا   DLC کنشبرهم  و   یسطح  یها حالت   ،تخلخل

 دارند  یشاتک–آزمون مات  جی در نتا  یاکنندهن یینقش تع  ،هیرلایز

 تواندیم DLC یذات  ییرسانامهین  نوع  بریمبتن  ساده  ریتفس  و

 .کننده باشدگمراه
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با استفاده  یالکترون یهادهنده  یچگال ةشدمحاسبه ری مقاد .2جدول 

  DLC یهاه ی لاباند مسطح،  ل یو پتانس یشاتک-مات یهایاز منحن

 متان گاز مختلف یتحت شارها

)3-(cmdN 
باند مسطح   لیپتانس

(fbV) 

شارش گاز متان   نرخ

(sccm) 

1/1˟1018cm-3 034/0  5/0 

2/3 ˟1018 cm-3 0013/0  1 

2/8 ˟1018 cm-3 0076/0 -  5/1 

2/9 ˟1018 cm-3 055/0 -  3 

4/0 ˟1018 cm-3 057/0 -  5/4 

 یریگجهینت -4

پارامتر   ،پژوهش نشان داده شد که نرخ شارش متان نیدر ا

و رفتار    ییای میدر کنترل ساختار، خواص الکتروش  یاکنندهنییتع

تنظکربن شبه  یهاپوشش  یکیالکترون است.  مناسب    میالماس 

و    کنواخت یمتراکم،    ییهاپوشش  لی منجر به تشک  ،پارامتر  نیا

ک  م  یسطح  ت ی فیبا    ازحد شیب  شیافزا  کهیدرحال  ؛شودیبالا 

ساختار نظم  افت  باعث  متان    ی فازها  شیافزا  ،یشارش 

تضع  یرالماسیغ الکتروش  فیو  ها  پوشش  ییایمیعملکرد 

نتاگرددیم و    یسنجفیط  جی .    یی ای میالکتروش  یآزمونهارامان 

  نه، یعنوان مقدار به به  متان sccm  5 /0نشان دادند که نرخ شارش  

و    ی رالماسی غ  ی کلاسترها  نی ، کمترsp³یوندهای سهم پ  ن یشتریب

را فراهم   یستیالکتروکاتال  ت یمساحت سطح فعال و فعال   نیبالاتر

همچنکندیم الکترون  یبررس  نی.    از یحاک ها  نمونه  یکیرفتار 

ن رفتار  بودن  پوشش n نوع  یهادمهیغالب  کربن    یهادر 

است شبه متان  ریی تغ  کهیطوربه  ؛الماس  شارش  امکان   ،نرخ 

فراهم  حامل  یچگال  میتنظ را  رسانش  نوع  و  .  دکنیمها 

 یشارش متان را برا  قیکنترل دق  ت یاهم  جینتا  نی، ادرمجموع

پوششهم  یسازنهیبه عملکرد  و  ساختار  کربن    یهازمان 

 .کندیالماس برجسته مشبه

 سپاسگزاری 
پشت  پژوهش  نیا آزما  نیمسئول  یبانیبا    شگاه یمحترم 

خوردگ   PECVD  ینشانهیلا و    مجتمع  ی و    ی هایفناورمواد 

انجام شده است و    یساخت دانشگاه صنعت تهران  مالک اشتر 

 . دارندیم  ابراز  هاآن  یهمکارمقاله کمال تشکر را از    سندگانینو 
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