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离子轰击对蒸发薄膜性质的影响怜

顾培夫 唐晋发
〈浙江大学光仪系)

提要

用一个冷阴极离子枪严生的氧离子轰击淀朝过程中的薄膜在宵。研究了离子轰击对薄1吃东集密费和

酣气眼附的影响。实验表明，经离子轰击的 Zr02， Ti02 和 8i02 膜，用石英晶体撤量天平削得的聚集密度

增加到 0.9 以上;用这些材抖制成的干捞腊、光片，基于1程光片暴露于潮温气氧申的i朝气吸附，测得峰值连

射技长的理移减小了大约 2/3。这说明利用离子辅助战术有可能制备优良光学性能归机械性质的薄膜。

一、引

电子显微术揭示口.2J 大部分薄膜是由直径为几十毫微米的柱状结构组成p 造成这种结

构的原因之一是到达基板表面的淀积分子或原子的有限迁移率p 如果我们能够设法提高l反

附原子或分于的迁移卒，则可望提高薄膜的聚集密度。于是有人设想p 在淀积过程中用低能

离于轰击薄膜p 额外地提供激活能p 来提高迁移率。 Marl:，ain 和 Macleod 等人(3J用离子流密

度为 16μA/cm2， 600 eV 的氧离子轰击，使得潮气吸附引起的滤光片峰值波长漂移由 8nm

减小到 0.6 nmo Hirsch 和 Varga(4J 用 1650 eV 的组离子轰击错薄膜，减小了内应力布 I可

Horrmann 和 McNeil(fjJ用 50μA/cm旦， 700 eV 的量离子轰击冷基板上生长的 Mg:B\股p 得

到了通常 25000 热基板上淀积才能得到的牢固度。 Ebe时(6]发展了 Hei也man[1J的离子氧反

应技术，制备了 27 层 Tiü2/Siü2 反射镜p 吸收损耗小于 lx10气散射损耗约为 2x 10-4。我

们也对一些常用氧化物进行了氧离子轰击实验3 直接测定了轰击对聚集密度的影响和滤光

片中心波长漂移量的变化，同时也测量了它们的散射和折射率等参数。证实氧离子轰击对

捉i每膜层聚集密度有较大的贡献。

-~、 实验细节

因 1 表示实验装置框图。图中 1 为离子枪电源J 2 为离子栓， 3 为蒸发掘， 4 为样品， 5 

为石英晶体探头J 6 为晶体振荡器， 7 为 E312 频率计， 8 为直流稳压电源。离子枪用来获得

氧离子，它被安装在镀膜机底板上p 并与衬底法线方向大约成 20
0

角。它的结构如图 2 所

示。为了防止阴极烧毁，e宵子枪采用冷空心阴极 4，阳极帽 1 接地。在阳极帽下方有一离子

革it i且板 2，材料为石英坡璃或五日玻璃F 若用导电的金属材料制成p 根据我们的实验，将有大

约 60% 的电子和离子被捕获。在阴极上加负高压p 离子枪喷口产生负氧离于和电子。

收稿日期 1983 年 12 月 15 日;收到修改稿日期 1984 年 3 月 26 日

·中国科学院科学基金资助的课题。
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图 1 实验装置方框图

Fig. 1 Block diagram of the 

experímental setup 
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图 2 离子枪结构及电流密度分布

Fìg. 2 Ion-gun and distrìbutìon 
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当真空度达 5xl0→5 Torr 数量级时，开始用针阀对离子枪充氧，管内的氧压大约为几

Torr，压力差由离子输出板的喷口小孔产生o 离子枪的放电电流取决于放电管中的氧压，为

了得到较高的离子流而不是电子流，放电氧压宜高而不宜低ω。衬底上的电流密度用 lcm~

的接收板测量p 它可通过改变氧压和喷口与衬底的距离来调节。图 2 所示的电流密度是对

实验所用的离子枪测定的口根据实验，其分布近似地与距离平方成反比。实验中离子枪喷

口离衬底的距离大约为 80mm，采用 900V 直流高压F 在基片上的电流密度大约为 lmA/

cm2 或更高些。石英晶体离喷口的距离约为 60mm，电流密度约为 2 皿A/c皿20

石英晶体微量天平用来测量计算聚集密度所需的各个频率。设 f。为膜层淀积前的振

荡频率p 淀积后的频率为 f1， 真空室放入潮湿空气后频率降到 fi ， 则淀积膜层和吸附水汽所

引起的频率变化分别为 iJf1 = f1 ~ fo , iJfi = fi →f10 若膜层柱体部分的密度为 ρ8，则聚集密

度可表示为明

p=AIfl 
iJf1十 ps' iJfi 7 

(1) 

可见只要测量出膜层蒸发前后和吸水前后的频率变化，就可求得聚集密度。

为了减小测频误差，每镀一层膜就需更换一片晶体。每次使用前，先测出该晶体本身

因吸水而引起的频率变化，以便进行校正。考虑到静膜毛细孔的凝聚作用与相对湿度相关，

只有当相对湿度高于某个对应的临界半径的相对湿度时，小于该临界半径的毛细孔才会充

满íJ]( ， 为了尽可能真实地反映聚集密度，应让所有毛细孔都充满水，故真空室必须放入潮气，、

伎相对湿度接近饱和。

薄膜折射率借助于光度法测量p 测量仪器为 UV-240，透射卒精度优于 0.3%0 根据光

度计打印的遥射率值3 用下面公式计算折射卒阳
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(2) 

(3) 

'A 
式中 ， Tp 是厚度对应于一奇数倍波长位置上的透射率极值， T。是该波长上基片的透射率，4 

na 为衬底折射率。

膜层折射率非均匀性用 q 表示， q=no/饥A， 系薄膜在玻璃侧与空气侧的折射率之比。因

为在半波长整数倍波长上，非均匀膜的反射率可表示成

于是得到

Rz=(::;:12)2 , 

q=n8~一 、/二百7
8i十)五71

若 q=l， 则表示均匀膜， q<l 表示E变非均匀膜，反之为负变非均匀膜。

(4) 

(5) 

淀积时，单层膜样品均在室温下制备，多层膜样品的基板温度约为 100吧。离子轰击淀

积时的真空度约为 2.......， 3 X 10-4 Torr ，否则为 5 x 10-;; rrorr 
0 

三、实验结果

1.单层膜

常用氧化物膜料 Zr02， Ti02 和 Si02 的实验结果列于表 1。由表可见F 在淀积过程中，

对生长的薄膜表面进行离子辅助轰击y 可望膜层聚集密度得到明显的提高。测量的膜层折

射率也有所增加p 这是聚集密度升高的一种表示。另外 Zr02 膜的折射率非均匀性也表明p

离子轰击的 Zr02 南膜呈正变折射率非均匀性p 亦即 OA>酌，这也是较高聚集密度的一种反

映。从散射比较侧量看，引入离于轰击后多数情况下散射有所增加。

2. 多层膜

既然单层膜的聚集密度在离子辅助轰击下有所提高，那末它在多层膜中同样应该得到

证实。为此，我们将 Zr02， Tì02 和 Si02 三种材料分别制成带通滤J't片，以便观察它们的中

心波长漂移。实验结果列于表 20

2 
据表 2，采用离子轰击后3 滤光片的漂移量大约可减小一。图 8是测量的透射曲线p 囹

8 

3(的是 (HL) 4H4LH (LH) 4Zr02-Si02 吸潮前(曲线 1)和高湿中吸潮后(曲线码的曲线;图

3(别是 (HL) 2H 4LH (LH) 2TiO:rSi02 吸潮前(曲线1)和大气中吸潮后(曲线抖的曲线。由

图可见p 滤光片在漂移过程中极大透射率和半宽度变化甚小，主要特征表现为曲线向长波移

动。另外p 经离子轰击的滤光片，由于材料折射率提高3 截止度的改善也是显而易见A的。

样品 3 以 T:iO 作为初始材料F 由于未轰击的样品吸收较大，故将两个滤光片一起在空
气中 30000 烘烽处理 2 小时P 烘炜的结果使它们的总漂移量大大减小。

这些滤j't片的吸潮过程主要发生在接触空气的开始阶段。滤光片制备结束后，大约经
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表 1 单层膜的实验结果

Table 1 Experiment results of single Iayers 

几何厚度 聚集密度 非均匀性
材 料 序号 有无轰击

(A) p 服 j丢衬 j自饥:F(λ) q 
→一

有 50ù 0.9吐 0.15 1.79 (860) 。 .986

1 0.11 
无 990 0.61 0.14 1.73 (860) 1.048 

Zr02 
有 700 0.92 0.11 1. 84(660) 0.988 

2 0.07 
Y了c 690 。 .64 0.08 1.75 (670) 1. 012 

/月 1800 0.90 0.19 2.09(670) 
1 0.17 _..- 一--

无 2100 0.69 0.20 1.86(690) 
Ti02 

有 660 0.92 0.11 
2 0.03 

无 2860 0.72 0.07 

有 2980 υ.93 

1 
无 δ710 0.86 

Si02 ←-一一

有 1070 0.92 o .1i} 1 .45 (68υ) 
2 0.06 

无 1990 0.83 0.12 1.44 (720) 

表 2 轰击和未轰击的两种滤光片的峰值波长漂移

Table 2 Peak τλravelengths drift for interference filto l' with and without bombard出ent

Jf. 丁1=三J3 」 膜 系 结 构 轰击否 漂议移长前的(中m心1 ) 格~k.气量中h的m黑>

G(丘L)4H4LH(LH)4A 'FJ 550 3.5 
1 

H-Zr02, L-Si02 无 540 15.3 20.2 

G (HL) 3I:I4LH (LH) ;;A 有 510 6.6 8.8 
2 一一一一

H-Zr02.. L-Si02 无 530 17.7 20.0 

G (HL) 2H4LH (LH) 2 A 有 545 2.7 3.4 
8 

H-TiO 作初始材料 L-Si02 无 540 6.9 8.7 

G(HL)2日4LH (LH) 2A 有 550 2.8 7.0 
4 

H-Ti02• L-Si02 无 580 10.7 )虞裂

2 个小时后充入氯气P 在暴露于空气的开始半个小时内，波长漂移大约可超过总漂移量的→

半以上。

为了把单层膜聚集密度的测量结果与滤光片的漂移量联系起来，我们用计算机进行了

模拟。由表 1，取离子轰击时的聚集密度为 PZro.=0.94， PT10.=O.92 和 PSiO• = 0.92，未

轰击时分别取 0.65， 0.7 和 0.85。计算得到的结果为:由 Zr02-SiO主构成的滤先片

(HL)4H4LH(LH)4J 未轰击和轰击时的漂移量分别为 25nm 和 9nm; 同样， Ti02-Si02 柑
成的滤J't片 (HL) 2H 4LH (LH) 2，对应的漂移分别为 22nm 和 9nmo 这些结果与表 2 的实
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图 3 滤光片吸潮前后测量的透射曲线

Fig. a The measured transmÍttance curves of filters beforo and after 

abosrption of moisture 一一-with bornbardmcn七一-without bombardment 

验值基本上是接近的。

4 卷

实验中还发现，轰击薄膜的牢固度明显地提高了，类似于较高基板温度(女n 20000) 下制

备的薄膜牢固度。

四、讨论

光学:薄膜在淀积过程中辅以离子轰击来提高淀积分子或原子的迁移率3 从而提高薄膜

的聚集密度是有效的。在本实验中F 由于单层膜的聚集密度是基于石英晶体测频测量的3 所

以限止了较高基板温度的使用 o 如果能适当提高基板温度3 聚集密度还将进一步提高。为

了测量较高基板温度下薄膜的聚集密度3 更合理的办法是采用光度法直接测量真空室中的

薄膜在吸潮前后的波长漂移。此外3 如果适当增加轰击离于的能量和剂量p 效果可望更佳，

但是散射损耗可能相应增加。所以既能得到较高聚集密度又能保持很低散射的有效途径尚

有待于探索。

离氧轰击的另一个重要作用是提高氧化度3 减少分解引起的吸收。特别是那些结合能

较低的材料，热蒸发往往表现出强烈的分解，象导电氧化锢和氧化锡薄膜就是典型的例子，

对这些薄膜辅以离于氧轰击F 吸收会明显减小口限于我们的实验条件3 本文未能对氧离于是

击后的薄膜吸收进行精确测定。另一方面p 对氟化物、硫化物和半导体薄膜p 氧离子轰击是

不利的F 而应该采用惰性气体(如 Ar) 0 为此J 近一步改造离于抢结构是必须的。
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Abstract 

Oxygen jons from a co1d cathode ion-gun have been used for bombarding 也he gro

wing thin fi1皿s. Trbe effect of ion bo皿bardrnent on 111m packing density and 皿oisture

adsorption is exarnined. Experimenta1 results co丑firm that the packing density of Zr02, 
rri02 and Si02 wHh ion bo皿bard皿e丑t， measured by a quartz crysta1 microba1ance~ ig 

ìncreased to over 0.9. Based on the technique of moisture adsorp古ion the measured 

drift of the peak tra丑smission wavelength of in terference filters consisted of those 

materials is redllced by a factor of 3. It shows that ion a四isted technique might be 

G皿ployed to produce fi1ms of superior optical a丑d mechanical perfor皿ances.




