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摘要　利用热力学统计理论及薄膜生长理论，给出了薄膜堆积密度、折射率与基底温度之间的关系。在实验中采

用电子束热蒸发技术，在不同的沉积速率和基底温度下制备了单层二氧化硅薄膜。研究了沉积速率与薄膜表面均

匀度及折射率的关系，并着重分析了基底温度对薄膜折射率、透射率、表面形貌及微观结构的影响。实验结果表

明：基底温度升高，薄膜表面粗糙度减小，晶粒间隙缩小，折射率增加，透射率提高，吸收度降低。且当基底温度为

５００℃时，在可见光区域ＳｉＯ２ 薄膜的透射率可达９９．４％以上。对实验数据进行拟合，理论计算与实验结果符合得

很好。
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１　引　　言

ＳｉＯ２ 是一种低折射率的氧化物材料，制成薄膜

后在可见光和近红外区域透明度高，具有光吸收小，

附着力强，硬度大，抗磨耐腐蚀，抗激光损伤阈值高

等优点，是一种理想光学薄膜，因此在微电子器件、

光学元件等领域得到广泛应用［１－４］。目前制备ＳｉＯ２

薄膜的方法主要有电子束热蒸发、离子束反应溅射，

磁控溅射法等［５－７］。随着科技的发展，光学以及电

子元器件越来越精细，这对薄膜质量提出了更高的

要求。制膜工艺是影响薄膜质量的关键，薄膜沉积

过程中基底温度［８－１１］，沉积速率［１２］，气体压力［１３］等

因素，以及对薄膜退火处理［１４］等都能影响薄膜的结

构和性能。

电子束热蒸发技术易操作，效率高，所制备薄膜

纯度高、质量好，被人们广泛采用。采用电子束热蒸

发方法，以Ｋ９玻璃为基底制备ＳｉＯ２ 薄膜。并利用

热力学统计及薄膜生长理论，构建了薄膜堆积密度、

折射率与基底温度之间的理论模型。研究了薄膜折

射率、粗糙度随沉积速率的变化关系，着重分析了基

底温度对薄膜形貌、微观结构及光学性能的影响；并

将实验数据进行了拟合。

２　理论分析

基于气体动力学的薄膜堆积理论，在薄膜生长过

程中，膜分子与空气分子的竞争在一定程度上对薄膜

的生长起着主导作用［１５］。假设犞ｓ、犞ｇ分别为薄膜中

膜分子和空隙的体积，则薄膜的堆积密度狇为

狇＝
犞ｓ

犞ｓ＋犞ｇ
， （１）

文献中记载，薄膜堆积密度狇与薄膜折射率狀呈线

性关系［１６］

狀＝狀ｇ＋狇（狀ｓ－狀ｇ）， （２）

式中狀ｓ为薄膜固体部分折射率，狀ｇ为薄膜空隙部分

折射率

２．１　膜材蒸发粒子体积

若蒸发出的膜材分子数为犣０，在迁移途中发生

碰撞的分子数为犣１，蒸发距离为犾，则发生碰撞的分

子数与总蒸发分子数比率［１７］为：

犣１
犣０
＝１－ｅｘｐ －

犾（ ）λ ， （３）

式中λ＝
犽犜

槡２π犘犱
２
，犽为玻尔兹曼常数，犘为气压值，犱

为分子直径。

薄膜在沉积时，总有一部分原子或分子会产生

解析，而不能百分百地凝结，设蒸发粒子的凝结系数

为α１，它与基板温度，沉积速率以及基板性质有

关［１６］。单位时间内凝结在基板上分子总数犣ｓ为

犣ｓ＝α１（犣０－犣１）＝α１犣０ｅｘｐ －
犾（ ）λ ． （４）

　　设单个膜材粒子的体积为狏ｓ，则薄膜分子的总

体积为

犞ｓ＝狏ｓ犣ｓ＝狏ｓα１犣０ｅｘｐ －
犾（ ）λ ＝

狏ｓα１犣０ｅｘｐ －
槡２π狆犱

２犾（ ）
犽犜

． （５）

２．２　薄膜空隙体积

将薄膜中的空隙部分近似看作气体分子填充，

根据气体分子运动论，对处于热平衡状态，压强为犘

的气体，单位时间内碰撞单位面积器壁的分子数为

犑＝
１

４ρ
νａ＝

犘

２π槡 犿犽犜
， （６）

式中ρ是分子密度，νａ是算术平均速度，犿是分子质

量，犽为玻尔兹曼常数。

设单个气体分子的体积为狏ｇ，吸附系数为α２ 故

单位时间单位面积气体分子总数犣ｇ 及气体分子所

占总体积犞ｇ为

犣ｇ＝
α２犘

２π槡 犿犽犜

犞ｇ＝
α２狏ｇ犘

２π槡 犿犽犜
， （７）

将（５）式、（７）式代入（１）式得堆积密度为

狇＝
犞ｓ

犞ｓ＋犞ｇ
＝

狏ｓα１犣０ｅｘｐ（－槡２π狆犱
２犾／犽犜）

狏ｓα１犣０ｅｘｐ（－槡２π狆犱
２犾／犽犜）＋α２狏ｇ狆／２π槡 犿犽犜

，

（８）

将（８）式代入（２）式即可得出薄膜折射率狀与基底温

度的关系。

３　实验过程

ＳｉＯ２ 薄膜制备采用中科院沈阳科仪公司生产

的ＤＳＺ５００型电子束蒸发与电阻蒸发复合镀膜系

统淀积到 Ｋ９ 玻璃上，分别用乙醇和丙酮超声

１５ｍｉｎ清洗 Ｋ９玻璃基板，然后用二次去离子水冲

洗、氮气吹干。电子束热蒸发材料选用纯度为

９９．９９％的ＳｉＯ２ 颗粒。薄膜沉积过程中，基板匀速

转动为２０ｒ／ｍｉｎ以确保薄膜的均匀性，并使用

ＳＱＭ２００石英晶控监测薄膜的厚度与蒸发速率。

本底真空气压为１×１０－４Ｐａ，氧分压为２×１０－２Ｐａ，

１００７００２２



杜倩倩等：　基底温度对电子束沉积ＳｉＯ２ 薄膜的影响

分别在不同沉积速率和基片温度下，沉积相同厚度

的ＳｉＯ２ 薄膜，实验中维持稳定的蒸发速率。室温条

件下，分别采用日本日立公司生产的ＵＶ３１００型紫

外可见分光光度计、美国Ｊ．Ａ．Ｗｏｏｌｌａｍ公司生产的

Ｍ２０００ＩＩ型椭偏仪、俄罗斯ＮＴＭＤＴＣｏ公司生产

的原子力显微镜（ＡＦＭ）对制备的ＳｉＯ２ 薄膜的光学

性能及表面形貌进行测量和表征。

４　实验结果分析

沉积速率是影响薄膜性能的一个重要因素，图１

为不同沉积速率ＳｉＯ２薄膜ＡＦＭ二维形貌，表１给出

了不同沉积速率下所制备的ＳｉＯ２ 薄膜的折射率及粗

糙度。沉积速率在０．１～０．３ｎｍ／ｓ范围内，随着沉积

速率的增加，薄膜粗糙度减小，折射率增大；当沉积速

率增加到０．４ｎｍ／ｓ时，薄膜粗糙度增大，折射率开始

下降。原因是随着沉积速率的增加，入射粒子动能增

加，在基片表面上的迁移率增大，可促进晶核的聚结，

提高薄膜质量，但沉积速率过大，将导致薄膜生长缺

陷密度增加，使薄膜质量降低。为了保证薄膜具有较

高的致密度和较低的粗糙度，在后面的样品制备过程

中保持０．３ｎｍ／ｓ沉积速率不变。

图１ 不同沉积速率ＳｉＯ２ 薄膜二维ＡＦＭ形貌。（ａ）０．１ｎｍ／ｓ；（ｂ）０．２ｎｍ／ｓ；（ｃ）０．３ｎｍ／ｓ；（ｄ）０．４ｎｍ／ｓ

Ｆｉｇ．１ ＡＦＭｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎｉｍａｇｅｓｏｆＳｉＯ２ｆｉｌｍｓｄｅｐｏｓｉｔｅｄａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎｒａｔｅｓ．（ａ）０．１ｎｍ／ｓ；

（ｂ）０．２ｎｍ／ｓ；（ｃ）０．３ｎｍ／ｓ；（ｄ）０．４ｎｍ／ｓ

表１ 沉积速率对ＳｉＯ２ 薄膜性能的影响

Ｔａｂｌｅ１　Ｅｆｆｅｃｔｓｏｆｔｈｅｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎｒａｔｅｏｎｔｈｅ

ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｏｆＳｉＯ２ｔｈｉｎｆｉｌｍｓ

Ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ

ｒａｔｅ／（ｎｍ／ｓ）
０．１ ０．２ ０．３ ０．４

Ｒｏｕｇｈｎｅｓｓ／ｎｍ ３．６１３７ ３．４２７１ ３．２０６９ ３．５１２９

Ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ

ａｔ４５０ｎｍ
１．４７６ １．４８３ １．４９１ １．４８３

４．１　基底温度对薄膜折射率的影响

为研究基底温度对薄膜折射率的影响，分别在

５０℃，１００℃，２００℃，３００℃，４００℃，５００℃的基底

温度下制备 ＳｉＯ２ 薄膜，并测量这些薄膜在λ＝

４５０ｎｍ的折射率，实验结果如图２（实点）所示，可以

看出，折射率在１．４９～１．５５之间变化，且随基底温

度升高（５０℃～５００℃），折射率增大。

根据上面所得堆积密度（８）式，若只考虑基板温

度的影响，可设拟合参数犆为

犆＝
狏ｇα２狆／ ２π槡 犿犽

狏ｓα１犣０ｅｘｐ（－槡２π狆犱
２犾／犽

［ ］
）
， （９）

代入（８）式得出薄膜堆积密度为

狇＝１／１＋犆 １／槡 犜ｅｘｐ
１（ ）［ ］犜

， （１０）

将（１０）式代入（２）式得出薄膜折射率与基板温度的

关系为

狀＝狀ｇ＋狇（狀ｓ－狀ｇ）＝

狀ｇ＋１／１＋犆 １／槡 犜ｅｘｐ
１（ ）［ ］犜

（狀ｓ－狀ｇ）．（１１）

图２ 薄膜折射率随基底温度的变化曲线（λ＝４５０ｎｍ）

Ｆｉｇ．２ Ｖａｒｉａｔｉｏｎｃｕｒｖｅｏｆｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｗｉｔｈｓｕｂｓｔｒａｔｅ

ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ（λ＝４５０ｎｍ）

　　图２为制备的ＳｉＯ２薄膜折射率与基板温度的

关系，实点为实验测量值，虚线由（１１）式拟合的曲线

（取狀ｓ＝１．５，狀ｇ＝１）。从图中可以看出，薄膜折射率

随基底温度的升高而逐渐增大，在基板温度较低

（２００℃以下）时，折射率增加较快，温度达到４００℃

以上其折射率基本趋于一个稳定值，理论计算与实

验结果符合得很好。薄膜在生长过程中，随着基底

温度增加，沉积粒子与基板进行热交换而获得较大

的迁移动能，进而在基片表面进行充分扩散，减少了

薄膜中的生长缺陷，空隙部分在膜层中的体积比例
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减小，薄膜堆积密度增加，折射率增大。

４．２　基底温度对薄膜形貌的影响

采用ＡＦＭ 对不同基底温度下制备的ＳｉＯ２ 薄

膜表面形貌进行表征。设定 ＡＦＭ 扫描范围为

４．０μｍ×４．０μｍ，扫描频率为０．７２Ｈｚ，扫描方式

选用轻敲模式。

图３为不同基底温度下ＳｉＯ２ 薄膜的 ＡＦＭ 扫

描图像。随着基片温度的增加，薄膜表面平整度逐

渐提高，结构致密度增加。当基片温度为５０℃［图

３（ａ）］时，薄膜表面均匀性较差，高低起伏高达

３５ｎｍ，晶粒之间的空隙相当明显；基底温度为

１００℃［图３（ｂ）］时，表面的均匀性获得一定程度提

高，起伏度下降（约２５ｎｍ），晶粒之间空隙减小；基

底温度为３００℃［图３（ｃ）］时，晶粒之间的空隙进一

步缩小，排布趋于密集，均匀度相对较好，表面结构

已相当致密；基底温度达到５００℃［图３（ｄ）］时，

ＳｉＯ２ 薄膜表面平整，起伏度仅有２０ｎｍ左右，且晶

粒排列整齐有序，致密度进一步提高。

图３ 不同基底温度ＳｉＯ２ 薄膜二维形貌。（ａ）５０℃；（ｂ）１００℃；（ｃ）３００℃；（ｄ）５００℃

Ｆｉｇ．３ ＡＦＭｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎｉｍａｇｅｓｏｆＳｉＯ２ｆｉｌｍｓｄｅｐｏｓｉｔｅｄａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｕｂｓｔｒａｔｅｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ．（ａ）５０℃；

（ｂ）１００℃；（ｃ）３００℃；（ｄ）５００℃

图５ 不同基底温度下ＳｉＯ２ 薄膜的光谱。（ａ）透射光谱；（ｂ）吸收光谱

Ｆｉｇ．５ ＳｐｅｃｔｒａｏｆＳｉＯ２ｆｉｌｍｓｆｏｒｍｅｄａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｕｂｓｔｒａｔｅｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ．（ａ）Ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅｓｐｅｃｔｒａ；

（ｂ）ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒａ

　　为了便于分析，将基底温度变化对薄膜表面粗

糙度的影响绘成曲线，如图４所示，从图中明显看

出：随温度升高，薄膜表面平均粗糙度（圆形符号线）

及均方根粗糙度（方形符号线）均减小。主要原因

为：薄膜在生长过程中，沉积在基板上的粒子与基底

要进行能量交换，当基底温度较低时，沉积粒子将部

分能量传给基片，粒子迁移动能减小，扩散能力降

低，被吸附在基体表面上成核，核心较为分散，薄膜

空隙体积犞ｇ 所占比例大，生长的薄膜结构疏松多

孔，薄膜的堆积密度小；基板温度增加，粒子将在基

底获取能量，表面扩散能力增加，容易发生扩散迁移

和重排，薄膜空隙体积犞ｇ减小，薄膜分子总体积犞ｓ

增大，薄膜结构的致密度增加，进而提高薄膜的折射

率。这与温度升高折射率增大的实验结果以及理论

关系保持较好的一致性。

图４ 不同温度下ＳｉＯ２ 薄膜的表面粗糙度

Ｆｉｇ．４ ＲｏｕｇｈｎｅｓｓｏｆＳｉＯ２ｔｈｉｎｆｉｌｍｓａｔ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

４．３　基底温度对透射光谱影响

图５（ａ）为不同基底温度环境下制备的ＳｉＯ２ 薄
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膜的透射光谱，图５（ｂ）是对应的吸收光谱，可以看

出，随着基板温度的升高，薄膜透射率增加。在可见

光波长范围内透明度都较高，透射率均在９５％以

上。随基底温度升高，光谱曲线向上漂移，透射率增

加；当基底温度达５００℃时，透射率高达９９．４％。

这是因为室温生长的薄膜疏松多孔，粗糙度较大，对

光线的散射较强，光学损耗较大，薄膜透射率较低；

基底温度升高，晶粒生长过程加快，凝结过程中缺陷

减小，薄膜表面粗糙度下降，散射损耗降低，折射率

增加。并且随着温度升高，薄膜材料对氧气的吸收

增加，有利于基底表面吸附气体和杂质的脱附，使薄

膜纯度增加，吸收损耗降低，薄膜透射率提高。

５　结　　论

研究了沉积速率、基底温度对ＳｉＯ２ 薄膜的折射

率、透射率、形貌及微观结构的影响。利用热力学统

计及薄膜生长理论，获得了薄膜堆积密度、折射率与

薄膜基板温度之间的关系。利用电子束热蒸发方

法，在不同基板温度下制备了相同厚度的ＳｉＯ２ 薄

膜，并对其光学性能及表面形貌进行了测量和表征。

研究表明：随基底温度升高，薄膜表面粗糙度减小，

结构致密度增加，折射率增大，折射率与基板温度关

系的实验结果与理论计算十分吻合。不同基底温度

环境下制备的ＳｉＯ２ 薄膜，在可见光波长区域透射率

均较高，并随基底温度的升高而增加。当基底温度为

５００℃时，薄膜的表面平整、结构致密，透射率可达

９９．４％。这对通过控制基板温度实现光学薄膜的优

化和电子束蒸发沉积工艺提供了有价值的参考。
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