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研究了沉积温度对热舟蒸发氟化镧薄膜结构和光学性能的影响，沉积温度从 #$$)上升到 %*$)，间隔为 *$) +
采用分光光度计测量了样品的透射率和反射率光谱曲线，并在此基础上进行了光学损耗、光学常数以及带隙和截

止波长的计算 +采用表面轮廓仪进行了表面形貌和表面粗糙度的标定，采用 , 射线衍射（,-.）方法测量了不同沉

积温度下样品的微结构 +发现在短波长波段，随着沉积温度的升高，光学损耗增加，晶粒尺寸增大，表面粗糙度略有

增加 +不过散射损耗在光学损耗中所占比例均很小，光学损耗的增加主要由吸收损耗引起 +随着沉积温度的升高，

折射率与消光系数增大，带隙变小，相对应的截止波长向长波方向移动 +
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! E 引 言

在深紫外F真空紫外（.GHFHGH）波段 /01% 材料

是最主要的高折射率薄膜材料，很多研究人员对该

材料采用不同的沉积方法进行了研究，包括热蒸发

沉积、离子辅助沉积（IJ.）、离子束溅射沉积（I4K）

等［!—&］+至今为止，采用 I4K 方法及 IJ. 方法制备的

氟化物薄膜的散射损耗明显下降，然而在 .GHFHGH
波段的吸收损耗明显高 于采用优化的传统热蒸发

工艺制备的薄膜 +真空热蒸发沉积在所有的沉积方

法中是最适合于沉积 HGH 波段低光学吸收薄膜的

方法之一［!—!%］+在与 L=1# 等低折射率材料组成的交

替膜 系 中，/01% 膜 层 主 导 着 多 层 膜 的 光 学 性

能［’—!#］，因此有必要进一步降低真空热蒸发方法沉

积的 /01% 薄膜的吸收损耗 +
我们通过对沉积速率与沉积温度这两个主要工

艺参数的对比实验，发现不同的沉积温度对氟化镧

薄膜光学性能有着比较显著的影响，因此重点研究

了沉积温度对 /01% 薄膜性能的影响 +
本文采用热舟蒸发方法沉积了氟化镧材料的单

层膜，沉积温度选择光学薄膜通常采用的温度范围，

从 #$$)上升到 %*$)，间隔为 *$) +测量了样品的

透射率和反射率光谱曲线，标定了样品的表面形貌

和表面粗糙度，同时在此基础上进行了光学损耗的

计算分析 +进行了不同工艺条件下的光学常数计算，

并对带隙及相应的截止波长进行了拟合 +另外测量

了不同沉积温度下样品的微结构 +研究的目的是对

沉积温度这一主要沉积工艺参数进行优化 +

# E 样品制备与测量方法

()*) 样品制备

氟化镧材料的单层膜采用热舟蒸发方法在高真

空镀膜系统（镀膜机型号为 .L.53*$）中沉积，基底

材料为 M2K! 型熔融石英，尺寸为!%$ 77 N % 77，氟

化镧材料的纯度标定为 (( +(O + 镀膜时的本底真空

度为 #E& N !$P % Q0，工作真空度为 3E( N !$P % Q0，残

余气 体 为 空 气 + 沉 积 温 度 依 次 为 #$$)，#*$)，

%$$)和 %*$)，调整蒸发能量使沉积速率保持在

$E%# <7F: +监控波长为 &’$ <7，目标光学厚度为七

个四分之一波长 +
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!"!" 测量方法

!"!"#" 光谱测量

光 谱 测 量 均 由 $%&’() *+,%& 公 司 生 产 的

-.,/0.122 光谱测试仪获得，仪器的波长分辨率为

3 2"24 ),5为防止空气中的水、氧气等对测量结果

的影响，测量过程中充入高纯氮气，氮气流量在测量

过程中保持在 6—#2 -7,()5对每个样品在镀膜前后

均进行严格的透射率光谱测量，光谱曲线测量范围

为 #12 ),—822 ),，同时对镀膜后的样品进行了相

对反射率的测量 5
! "!"!" 表面粗糙度

退火前及不同退火温度下薄膜的表面形貌和表

面均方根粗糙度 &,9 由 :%%;< 公司生产的 =>?@
AB##22 型光学轮廓仪进行测量 5
! "!"C" 微结构

氟化 镧 薄 膜 的 微 结 构 随 沉 积 温 度 的 变 化 由

DEFG?H7IGJKCL 型 J 射线衍射仪（JDM）进行测量

分析，衍射角 !!变化范围为 2N—12N，步长为 2"2!N5
由 JDM 谱图拟合，得出衍射峰的半高宽（O=PI）5

根据 Q;R%&&%& 公式，晶粒的平均尺寸 ! 可由公

式! S "!7";<9#求出 5其中常数 " S 2"1，"为衍射

峰半高宽，!LT ?" S 2"#U8#4 ),，#为 V&.WW 衍射角 5

C " 实验结果

#"$" 光谱特性、光学常数与带隙

图 # 所示为不同沉积温度下的透射率光谱曲

线 5从图中可以看出，沉积温度对样品的透射率光谱

曲线影响较大，随着沉积温度的升高，透射率光谱曲

线远离基底，光学损耗增加 5

图 # 不同沉积温度下 -.OC 薄膜的透射率光谱曲线

折射率和消光系数采用光度法计算得出［#8］，表

# 给出不同沉积温度下在典型波长处的折射率和消

光系数，沉积温度在 !U2X和 C22X时光谱曲线变化

不大，因此表中给出了三组数据 5可见折射率（ #）和

消光系数（"）都随沉积温度的升高而增加 5

表 # 不同退火温度与典型波长的折射率与消光系数

沉积温

度7X

CUU ), !84 ), #1C ),

# " # " # "

!22 #5Y2 Z #2 [ 8 # 5Y# 2"222Y # 5Y8 2"22C!

C22 #5Y2 2"222C # 5YC 2"22## # 5Y4 2"22CU

CU2 #5Y# 2"2228 # 5Y8 2"22#8 # 562 2"228U

采用 B.T; 作图法推出薄膜的带隙及对应的截

止波长［#8］，图 ! 给出了不同沉积温度下的带隙和截

止波长，可见带隙随沉积温度的升高而减小，截止波

长随沉积温度的升高而向长波方向移动 5

图 ! 不同沉积温度下的带隙和截止波长

图 C 所示为不同沉积温度下的反射率（$）光谱

曲线 5光学损耗（%）可以通过 % S # [ & [ $ 式计算

得出，表 ! 中给出了在典型波长 CUU),，!84), 及

#1C),处不同沉积温度时的样品的光学损耗，所有

基底选用同一块石英材料通过相同的抛光工艺加工

而成，因此基底的影响可以忽略不计 5
表 ! 不同沉积温度时样品在典型波长处的光学损耗

沉积温度7X !22 !U2 C22 CU2

#1C ), #"Y4C \ #2[# #"64Y \ #2[# !"2#2 \ #2[# !"!CU \ #2[#

!84 ), U"C2 \ #2[! Y"U1 \ #2[! Y"64 \ #2[! 4544 \ #2[!

CUU ), #"2# \ #2[! #"2U \ #2[! #"8U \ #2[! #"Y2 \ #2[!

可见在短波长范围光学损耗随沉积温度的升高

而增加，并且这种增加的趋势随着波长的增加而减

弱 5也就是说，波长越短沉积温度对光学损耗的影响

越大，因此在进行短波长薄膜的研究过程中，尤其要
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图 ! 不同沉积温度下 "#$! 薄膜的反射率光谱曲线

注重工艺参数的优化 %

!"#" 表面形貌与散射损耗

为了区别沉积温度对散射损耗与吸收损耗的影

响，对不同沉积温度下样品的表面形貌和表面粗糙

度进行了测量 %样品在不同沉积温度下的表面粗糙

度见图 &，可见随着沉积温度的升高，表面粗糙度略

有增加，变化幅度不明显 % 另外，薄膜的表面粗糙度

情况还与膜层的厚度相关 %

图 & 不同沉积温度下样品的表面粗糙度

通常称为 ’()（*+*#, -.*/01#*/2 34#**/1-.0）的总积

分散射，与表面粗糙度密切相关 %在满足以下三个前

提条件的情况下，可得关系式（5）：

5）表面粗糙度要小于测量波长；

6）表面是理想的反射态；

!）表面高度呈高斯分布 %

’() 7 &!!( )"

6
， （5）

其中!表示表面粗糙度，"表示对应的波长 %
不同的沉积温度下薄膜在典型波长处的散射损

耗情况见表 ! ，从中可以看出，随着沉积温度的增

加，总积分散射略有增加 %

表 ! 不同沉积温度下样品在典型波长处的散射损耗

沉积温度89 6:: 6;: !:: !;:
5<! .= :>::?? :>::?@ :>::A6 :>::A@
6&@ .= :>::&: :>::&5 :>::&& :>::&A
!;; .= :>::5< :>::6: :>::65 :>::6!

结合表 ! 中样品的总的光学损耗来看，随着沉

积温度的升高，样品的总的光学损耗和散射损耗都

呈现增加趋势 %但是从具体的数值来看散射损耗相

对很小，在总的光学损耗中所占的比例基本上可以

忽略不计 %因此，随着沉积温度的升高，样品的光学

损耗的增加主要是由吸收损耗所引起 % 表明样品的

沉积温度不同，吸收也有很大的差别，样品的吸收率

随沉积温度的升高而增加 %

!"!" 微结构

在不同沉积温度下样品的微结构测量结果如图

; 所示，由图可见所有样品均有明显的不同取向的

衍射峰出现，说明薄膜呈多晶态结构 %通过对四方相

*（555）和立方相 *（66:）晶向衍射峰半高宽的拟合，

扣除仪器几何宽度和试样应变的影响，计算出了不

同沉积温度下 "#$! 薄膜的平均晶粒尺寸，其变化情

况如表 & 所示 % 从中可以看出，随沉积温度升高，薄

膜晶粒平均尺寸不断增大 %

图 ; 不同沉积温度下 "#$! 薄膜的 BCD 图谱

表 & 不同沉积温度下 "#$! 薄膜的平均晶粒尺寸

沉积温度89
*（555） *（66:）

#8（E） !8.= #8（E） !8.=

6:: :>&6 5< %6@ :>&@ 5@ %55
6;: :>!< 6:>A@ :>&? 5@ %<:
!:: :>!? 66>;: :>!< 66>6<
!;: :>!? 66>;: :>!@ 66>@@
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!" 分析讨论

由于沉积温度的不同，薄膜的许多性质都随之

发生变化 #从分子动力学的角度来看，薄膜内部原子

排列是否有序，取决于蒸发原子或分子在基片表面

的迁移状态，这个状态受到蒸发原子或分子之间相

互作用，蒸发原子或分子与基片相互作用等多种因

素的影响，不同的迁移状态导致薄膜性能的差异 #
从以上实验结果可知，沉积温度对薄膜表面粗

糙度、微结构及光学常数等都有着一定的影响 #在我

们的研究中，由于所有样品都是在保持其他参数恒

定而只改变单一沉积工艺条件下沉积所制得，所以

沉积中由于沉积温度不同造成分子在基片表面迁移

率不同是薄膜微结构和其他性质产生差异的主要原

因 #在高的沉积温度下，蒸发分子到达基片表面前动

能较大，表面迁移率较高，此时蒸发分子将在基片表

面不断迁移，直至找到使系统能量最低的位置并停

留下来，这有利于结晶并形成大的晶粒 #此时薄膜的

生长呈现出准二维生长机理，一般是生长完一层后

再生长下一层，所以这样可达到较高的堆积密度 #随
着沉积温度的降低，膜料分子在到达基片过程中动

能减小，沉积分子在基片表面的迁移减弱，不易形成

大的晶粒，所以表面粗糙度降低，这样易于形成空隙

率高的柱状结构 #堆积密度的差异引起折射率的差

异，因此薄膜折射率随沉积温度的降低而减小 #
本文所讨论的几个典型波长均没有达到氟化镧

材料的短波截止带，处于材料的透明区，在该区间

中，光量子的能量不足以使价电子激发 #此时，除了

少量杂质吸收或自由载流子吸收外没有其他吸收能

量的机理，吸收大小由材料的化学计量和纯度决定 #
本实验中，采用不同的沉积温度时，初始材料的纯度

相同 #因此随着沉积温度的升高吸收损耗增加，主要

是由于化学计量比缺陷引起 #沉积温度升高时，薄膜

材料在蒸发时的离化和分馏作用加强，在沉积成薄

膜之后，化学计量比与大块材料的偏离程度加强，非

化学计量比缺陷的产生使薄膜的吸收随之增加 #

$ " 结 论

研究了热舟蒸发氟化镧薄膜在不同的沉积温度

时的紫外光学特性 #不同沉积温度蒸发时，薄膜均呈

现多晶结构，随着沉积温度的升高，晶粒尺寸增加，

表面粗糙度增加，不过散射损耗在光学损耗中所占

比例均很小 #吸收损耗在短波长区域随沉积温度增

加而增加明显，并且随着波长向长波方向移动，这种

趋势减弱 #因此，波长越短，沉积温度对吸收的影响

越大 #随着沉积温度的升高，折射率与消光系数增

大，带隙变小，相对应的截止波长向长波方向移动 #
也就是说，要想获得较高的薄膜折射率，就要容

忍随之而来的光学损耗的增加，在具体的薄膜设计

及制备的过程中，要兼顾两方面的因素进行工艺参

数的优化选择 #
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