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*+," - ./," 多层膜由相同沉积条件下的电子束蒸发方法制备而成，通过改变多层膜中高（*+,"）、低（./,"）折射率

材料膜厚组合周期数的方法，研究了沉积在熔石英和 01(玻璃基底上多层膜中残余应力的变化 2 用 *34,光学干
涉仪测量了基底镀膜前后曲率半径的变化，并确定了薄膜中的残余应力 2 结果发现，该多层膜中的残余应力为压
应力，随着薄膜中膜厚组合周期数的增加，压应力值逐渐减小 2 而且在相同条件下，石英基底上所沉积多层膜中的
压应力值要小于 01(玻璃基底上所沉积多层膜中的压应力值 2 用 5射线衍射技术测量分析了膜厚组合周期数不同
的 *+," - ./," 多层膜微结构，发现随着周期数增加，多层膜的结晶程度增强 2 同时多层膜的微结构应变表现出了与

所测应力不一致的变化趋势，这主要是由多层膜中，膜层界面之间复杂的相互作用引起的 2
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! E 引 言

周期性多层膜结构由于其独特的光学、磁学、电

学及力学等性质而被广泛应用于不同的技术领

域［!—&］，在薄膜生长及界面形成等方面的研究中引

起了广泛关注 2 在多层膜结构的应用中，残余应力
是一个必须考虑而且需要最终控制的参数，因为残

余应力的存在会对薄膜元件的应用性能带来很大的

威胁，残余应力过大会使薄膜表面起鳞甚至使薄膜

破裂 2 同时应用于精密光学仪器及大型光学系统中
的薄膜元件的基底必须保持高度平整，这一点对于

基底表面形变会导致反射入射波前发生畸变的光学

仪器来说更是非常关键的 2 而实际上，由于残余应
力的存在改变了薄膜元件基板的原始面形加工精

度，引起基底面形发生弯曲导致其光学性能及测量

精度下降 2 通过对薄膜中残余应力的研究，可以了
解薄膜的破坏机理，并从沉积工艺及沉积参数上对

应力进行控制，以减小残余应力对薄膜性能的影响 2
已经有许多研究人员在这一方面做了大量的工

作［(，%］2 4F/<G等人［H］对溅射沉积在硅基底上的 I- J
多层膜中的应力及退火对其中的应力释放的影响做

了研究，指出溅射沉积的 I- J多层膜中的应力为压
应力，对样品在 6$$K下退火并没有明显的应力释
放，但是当将镀有 I缓冲层的样品进行退火时则出
现了明显的应力释放，这主要是因为退火过程中 I
缓冲层中出现了!8I晶体的缘故 2 I/ALM等人［!$］对
不同背景气压下溅射的 N> - ./多层膜中的应力变化
进行了研究，发现随着压强的增大多层膜中的应力

向张应力方向发展并逐渐增大，其主要原因是薄膜

中的氢原子聚集造成的，另外随着气压增大，薄膜表

面原子的迁移率减小，对残留气体原子的吸收增强，

这是影响多层膜应力变化的另一个重要原因 2 除了
对多层膜中的宏观应力进行研究外，对其界面结构

及界面应力的研究也正在引起越来越多研究人员的

兴趣 2 .D=OF/MG等［!!］对 P? - Q/多层膜中的界面应力
进行了研究，用轮廓法及 </A"!法确定了多层膜中
的界面应力，所得的界面应力结果与理论计算值不

符，而且与其他文献报道的实验结果也不一致，同时

发现界面应力与界面粗糙度之间有密切联系 2 但是
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具体原因还有待进一步分析 ! 另外 "#$#% 等［&’］对
()*+,与 (-*.) 多层膜中的界面结构进行了研究 !
通过以上例子可以发现，对多层膜应力的研究主要

集中在金属组合多层膜，对于介质膜的研究还不多

见 ! 在 /01’，2,1’ 单层膜应力研究的基础上
［&3—&4］，

为了明确多层膜中应力发展与单层膜应力状态及界

面之间的关系，本文对 /01’ 5 2,1’ 多层膜中的应力发

展情况与单层膜中应力的状态进行了比较，对沉积

在不同基底上的 /01’ 5 2,1’ 多层膜中的应力进行了

研究，并通过改变薄膜中高、低折射率材料膜厚组合

周期数的方法，找出了薄膜中应力的变化规律，对多

层膜应力产生的原因作了初步分析 !

’ 6 实验过程

!"#" 样品制备

/01’ 5 2,1’ 多层膜样品是在 //27*899: 型真空
物理气相沉积（;<=*;>?@,A#B <#CD0 =ECD@,%,DF）镀膜系
统中用电子束蒸发方法制备得到，基底材料分别为

GHI玻璃和熔融石英玻璃 ! 多层膜由高（J）、低（"）
折射率材料交替沉积而成，膜厚控制采用 & 5 K波长
光控法，控制波长为 449FL，单个高折射率 /01’ 层

的厚度为 MN FL，单个低折射率 2,1’ 层的厚度为 NK
FL，膜系分别为（J"）O 3’J，（J"）O 4’J，（J"）O I’J，
（J"）O N’J，也就是说，膜厚组合周期数分别为 3，4，
I，N，所有镀膜过程的本底真空度为 369 P &9Q 3 ;#，充
氧后真空度为 469 P &9Q 3;#，沉积温度为 349R !

!"!" 应力测试

当薄膜沉积在具有一定厚度和弹性的基片上

时，由于应力的作用将发生弯曲，由弯曲的方向可以

确定薄膜中的应力状态，压应力使基底向内侧弯曲，

张应力使薄膜向内侧弯曲 ! 通过对这个弯曲量的测
量可以得到薄膜应力的大小 ! 在已知膜厚和曲率半
径的情况下，应力可由 2%DFE?公式给出：
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式中 " @ 和 " T 分别为基底和薄膜的厚度，! @（8&U;#）
和"@（96’98）分别为基底的弹性模量和泊松比，#&，

#’ 分别为镀膜前后基片的曲率半径 ! 当应力值为
负时，薄膜受到压应力；当应力值为正时，薄膜受到

张应力 !

所有样品基底的曲率半径均利用 /VU1数字波
面干涉仪测得 ! 其原理是：一束平面光束入射到被
测样品上，由于样品表面发生了一定弯曲，因此反射

光线发生偏移，产生干涉条纹，通过干涉条纹的偏

移，就可以算出基底的曲率半径，从而通过上式计算

出薄膜中的应力 !

!"$" 结构检测

采用 W7;&8(J:型 X射线衍射仪，在 .) $!辐
射条件下，测量分析了 /01’ 薄膜的微结构变化 ! 薄
膜材料的晶面间距可由布拉格衍射公式确定：

’%@,F# S$， （’）
其中$为 .)$!射线波长，% 为晶面间距，#为布拉
格衍射角 !
由 7Y= 谱拟合出衍射峰的半高宽，根据

2A>E00E0公式，/01’ 晶粒尺寸 & 可表示为

& S ’$ 5（%AD@#）， （3）
其中系数 ’ S 96N；%为衍射峰半高宽；$ S 96&4K&8
FL，#为布拉格衍射角 !

3 6 结果与讨论

图 &所示为不同膜厚组合周期数情况下石英基
底与 GHI玻璃基底上沉积 /01’ 5 2,1’ 多层膜中的残

余应力变化曲线 ! 由图可以看出，在本实验条件下，
/01’ 5 2,1’ 多层膜中的应力性质为压应力，压应力值

随周期数的增加逐渐减小，GHI基底上多层膜中的
压应力值由 Q 39MW;#逐渐减小为 Q &9&W;#，石英基
底上沉积多层膜中的压应力值由 Q &IKW;#降低为
Q I46MW;#! 相比之下，沉积在石英基底上的多层膜
中的残余应力值要小于 GHI 基底上多层膜中的应
力值 !

$"#" 膜厚组合周期数对多层膜残余应力的影响

对于沉积在不同基底上的多层膜来说，一般情

况是随着薄膜层数的增加，膜越容易破裂，而在本实

验条件下沉积的 /01’ 5 2,1’ 多层膜中，随着膜厚组合

周期数的增加，也就是膜层界面数的增加，残余应力

却表现出了逐渐减小的趋势，可见薄膜的破裂不仅

仅是宏观应力的作用，不同膜料层与层界面及基底

与膜层之间的复杂作用也是影响薄膜表面质量的一

个重要因素 ! 多层膜中的最终总应力来自于不同膜
料组成的膜层及膜层之间可能出现的界面应力，界
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图 ! 石英基底与玻璃基底上 "#$% &’($% 多层膜中残余应力与膜

厚的关系

面应力等于单位界面上产生单位应变变形所需要消

耗的功［!)］* 对于由两种材料 ! 和 " 交替沉积而成
的多层膜来说，如果 !，" 膜料厚度为 #!，#" 的单膜

层中的应力分别为!!，!"，单个组合周期的膜厚为

$，%!"为 !，" 膜层的界面应力，当薄膜总厚度 # + 远

远小于基底厚度时，那么有 & 个界面的多层膜中的
应力可表示为［!,］

! - #!

$!
! .

#"

$!( )" . &
# +

%!"， （/）

等号右面第一项为各膜料膜层中的平均应力，第二

项是平均界面应力 * 因此多层膜中所测得的总的应
力为来自于膜层中的沉积应力及界面间的相互作

用 * 根据相同实验条件下 "#$%，’($% 单层膜应力实

验结果［!0—!1］，多层膜中的平均应力要小于单层膜中

的平均应力，也就是说，在多层膜的沉积过程中，界

面之间的应力对最终应力起到了补偿作用 * 当界面
之间的这种相互作用力很大时，即使补偿了膜层中

的应力，但由于膜层之间的变形不匹配，实际测得的

应力值虽然很小，膜层同样会破裂 *
另外，从图 ! 还可以看出，沉积在 23, 玻璃基

底上多层膜中的压应力值要大于相同周期下沉积在

石英玻璃上的多层膜中的压应力值，这可能是由于

基底热膨胀系数不同使得多层膜中的热应力不同引

起的 * 根据热应力计算公式

!45 -
’ +

! 6"( )
+
# -

’ +

! 6"( )
+
（$+ 6$7）（(! 6 (8），

（1）
式中 ’ +，"+ 分别为薄膜的杨氏模量和泊松比，$7，$+

分别为基底和薄膜的热膨胀系数，(!，(8 分别为薄

膜的沉积温度和测量时的温度 * 在本实验中，23,

玻璃与石英玻璃基底的热膨胀系数分别为 ,9! :
!86 , &3，89; : !86 )36 !，’($%，"#$% 热膨胀系数分别为

89; : !86 ) 36 !，!89% : !86 ) &3，根据（1）式就可以得
出，石英基底上多层膜中的热应力为张应力，而 23,
基底上，’($% 层的热应力为压应力，抵消了 "#$% 层

引起的张应力，因此，相同周期数情况下，石英基底

上多层膜中的压应力值要小于 23, 基底上多层膜
中的压应力值 *

!"#" 不同基底上沉积多层膜的结构变化

图 %，图 0分别给出了沉积在 23,玻璃及熔石
英基底上 "#$% < ’($% 多层膜的 =>?衍射谱 * 由图可
以看出，"#$% &’($% 多层膜在两种基底上的结晶取向

相同，在衍射角 08@处出现了四方相（ 4A4#BCDEBF）
4（!!!）晶向的衍射峰 * 而在 18@及 )8@衍射角的地方
分别对应单斜相（GDEDHF(E(H）的 G（!%%）及 G（08%）晶
向的衍射峰 * 随着膜厚组合周期数增加，各衍射峰
的强度增加，在衍射角为 01@附近出现了 4（%88）晶向
的衍射峰 * 这主要是因为随着周期数的增加，基底
温度升高，生长表面的能量密度增大，使得沉积粒子

具有更大的表面扩散能力，更易于形核结晶 * 与多
层膜相比，相同条件下沉积的单层 "#$% 薄膜更趋向

于 4（%88）方向的生长，随着周期数增加，其结构也有
向单层膜结构发展的趋势 * 这种生长结构上的差
别，主要是由 ’($% 膜层的介入使得界面消耗的能量

增大，影响了 "#$% 结构的发展引起的 *
表 !给出了不同基底上 "#$% < ’($% 多层膜晶粒

尺寸与晶面间距随膜厚组合周期数的变化 * 根据表
!所列数据，23, 基底上沉积的多层膜的晶面间距
随周期数增大表现出了逐渐减小的趋势，晶粒尺寸

有增大的趋势，当周期数为 I时增大最明显；沉积在
石英基底上的多层膜的晶面间距随周期数增大而增

大，晶粒尺寸受周期数影响不明显 * 根据 J射线衍
射的测量原理，测得的晶面间距是与膜面平行方向

上的晶面之间的距离，因此，23,基底上沉积的多层
膜的结构变化与其表现出的应力发展是一致的，而

石英基底上沉积的多层膜的结构变化却表现出了与

其宏观应力相反的发展趋势 * 引起多层膜中的应力
可由生长过程、基底与膜料热膨胀系数不匹配、界面

之间的相干应变、界面应力等因素引起的，所有这些

应力都参与了多层膜系统中力的平衡过程，并引起

基底发生弯曲，但是由相干应力（HD5A#AEHK 74#A77）引
起的力在多层膜各组元中是大小相等、方向相反的，
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对基底的弯曲没有影响 ! 也就是说，通过基底弯曲
法测得的应力中不包括相干应力的作用，而 "射线
应力测量则对界面应力及界面之间的相互作用不敏

感，也就是说这些应力不影响薄膜的晶格参数［#$］!
因此沉积在石英基底上的 %&’( ) *+’( 多层膜的微观

应变与宏观应力的不一致是由于界面之间复杂的相

互作用引起的 ! 其作用机理目前还没有定论，有待
于进一步深入研究 !

图 ( ,-$玻璃基底上不同厚度多层膜的 ./0衍射谱

表 # 不同基底多层膜的晶粒尺寸与晶面间距

（12）周期数 3 4 $ 5

,-$基底晶面间距678 9:#43(# 9:#43#4 9:#43#9 9:#439(

,-$基底晶粒尺寸678 ##:(; #9:$; ##:<5 #;:<;

石英基底晶面间距678 9:#4395 9:#43#= 9:#43(;

石英基底晶粒尺寸678 #4:#; #(:54 #3:9$

图 3 石英基底上不同厚度多层膜的 ./0衍射谱

;: 结 论

在本实验条件下，沉积在石英玻璃及 ,-$玻璃
基底上的不同膜厚组合周期数的 %&’( ) *+’( 多层膜

中的残余应力为压应力；相同条件下沉积在石英基

底上的 %&’( ) *+’( 多层膜中的压应力值明显小于沉

积在 ,-$玻璃基底上的 %&’( ) *+’( 多层膜；同时多

层膜中的压应力值随着膜厚组合周期数的增加而减

小；经过对其结构的 ./0检测，发现薄膜微结构应
变与最终残余应力并没有表现出一致的变化趋势，

这主要是因为多层膜界面之间的相互作用非常复

杂，而宏观应力和微观应变有各自不同的影响因素

造成的 !

［#］ 2>?>@ *， ,ABCDE@ F， G+HHEI , >7J KLA8>I ’ (99; !"#$%&’

(’&)#$’**$’ !" $#$

［(］ /E+7L>&@ F - >7J 2AM>7 / N #5$3 + ! ,%%* ! -./0 ! ## 3#$#

［3］ O+7J+IBL8>77 1 #55# + ! 1’" ! !"$ ! 2)".34* ! N $ (;3#

［;］ GE+IP Q F，-DEBL K F >7J 2>M>HHR S G #55; + ! ,%%* ! -./0 ! %!
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