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光学薄膜非均匀性的实时椭圆偏振测量养

吴启宏
(浙江大学光学仪器系〉

提要

我们在真空镀膜机上装置了一套旋转检偏器式的自动光度椭圆偏振仪，对蒸发中的薄膜进行实时悔

振测量。然后从偏振参数L!， 'W随厚度变化的轨迹中分析折射率的非均匀性情况.实验结果表明，znS和

znSe都具有近 lOOÃ 的内表面过读层和外表面过渡层，中间则基本是均匀膜层.

一、引 台
→
同光学薄膜在几十年中已经从最简单的单层减反射膜发展到现代的包括几十层膜层的各

种多层膜系。在这些膜系的设计和计算中，人们常常把实际的介质薄膜简化成只具有折射

率和几何厚度两个参数的理想薄膜来处理，而这种均匀薄膜的折射率是不随厚度的增加而

改变的。但是有不少薄膜不能用这样的简化模型来描写，它们的折射率随厚度的增加有明

显的增大或减少。氧化物薄膜折射率的非均匀性就是一种典型的例子。折射率的非均匀性反

映了薄膜微观结构的变化。介质薄膜都具有粒状生长的特征，如果粒体随着膜层的生长逐

渐收缩或扩张，那么聚集密度就会发生变化，于是薄膜的折射率也就随着厚度而减少或增

加。因此薄膜折射率非均匀性的研究从一个侧面可以提供薄膜微观结构的信息，是一项有

意义的基础研究课题。研究薄膜非均匀性的方法已有不少报道臼430 本文介绍用光度式自

动偏振仪对真空热蒸发的 ZnS、 ZnSe 等薄膜的折射率非均匀性进行实时测量的结果，并由

此对 znS和 ZnSe薄膜的结构提出一些推测。

二、理论分析和实验方法

大家知道，椭圆偏振法在测量介质薄膜的折射率和厚度时具有较高的灵敏度，但是其测

量结果易受薄膜折射率非均匀性影响。薄膜折射率稍有非均匀性，偏振参数 .1， W 随厚度变

化的轨迹就会偏离均匀膜的曲线。这种敏感性反过来对于测量薄膜非均匀性是有利的条

件。其次，偏振测量数据能同时提供薄膜厚度的信息，这使我们不必再单独进行厚度测量实

验。加之俯振法对儿十 λ 的薄膜也能检测，所以选用偏振法来测定薄膜折射率的非均匀性
是比较合适的。

我们在实验中首先对蒸发过程中的薄膜利用自动偏振仪进行实时测量，这样就取得了

几十个该材料在各个不同厚度时的 (L1， W)值p 并且根据这些数据作出 .1， W 随厚度变化的
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轨迹。然后对上述轨迹进行分析s 初步确定其折射率非均匀性的基本模式。最后，再借助于
计算机对其进行精确的折射率轮廓拟合。

大家知道，均匀薄膜的等折射率曲线族(L1， W 随厚度变化的轨迹λ 是一系列互相叠套
而不相交的卵形闭合曲线，这样p 在iJ， 'J]f' 平面上的每-点将唯一地对应于一对薄膜参数:折

射率仰和几何厚度 do
非均匀薄膜的 L1， 'l[/'随厚度变化的轨迹与均匀膜的轨迹有较大的不同，~，'IJ! 与叽 d 不

再唯一的一一对应。也即由于厚度在初始增加时，折射率变化的趋向不同，同一点的L1， rJ! 

可以代表不同的倪和 d。把非均匀膜的轨迹与适当的均匀膜的轨迹作比较F 可以看出以下几
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对于折射率随厚度单调增加的非均匀薄膜，计算表明，

如果折射率高于玻璃基底的折射率，那么其轨迹(图 1 中的

点划线)始终在折射率为其平均值的均匀膜轨迹(图 1 中的

实线〉的左边。若把这段轨迹上各点..:1， 'l[/'值按均匀膜处

v 理，那么得到的一系列折射率值将随厚度增加非单调地变
化。也就是厚度小于半个周期，即在第 4、第 3 象限时F 该折

射率逐渐增加;当厚度大于半个周期即在第 2、第 1 象限

时，该折射率却逐渐减小。对于折射率随厚度单调减少的

情况，则其轨迹将始终在折射率为其平均值的均匀膜轨迹

的右边，如图 1 中的双点划线所示。

图 1 非均匀膜的 ..1-'1]1' 计算由线 在实验中发现，薄膜的内外表面可能生成折射率较低
Fig. 1 Calculated L1-W curves 的过渡层，当薄膜厚度增加时，内外层的折射率和厚度保持

of inhomogeneous thin film 大致不变化。对于这种非均匀折射率薄膜，在前半周期，轨

迹偏于折射率为其中间薄膜折射率的均匀薄膜的轨迹左边;到后半周期则偏至右边。把这

段轨迹上各点L1， 审'值按均匀膜处理，得到的一系列折射率值随厚度增加却是单调增加的内

如果薄膜仅有低折射率的内过渡层p 则开始仍偏在其左边3 以后两者就基本重合。

在分析实验数据时F 我们将对照上述几类非均匀薄膜轨迹的特点F对实际薄膜的非均匀

性作出判别。

1. 实验装置

我们选用自动椭偏仪测量的原因在于薄膜的

折射率灵敏地随蒸发速率、蒸汽入射角和基板温
♀ 

度等因素而变化。为了尽量减少各项误差，最好 J号 y 

选择在真空中测量。其次自动偏振仪的测量速度 今已/
快，在实时测量中能得到几十组数据，足以在

iJ, 1J! 平面上作出正确的轨迹。 国 2 旋转检偏器椭偏仪的光路图

偏振仪为 R.A..+FA (旋转检偏器十固定检偏 Fig. 2 Schematic diagram of RA+FA 

器)型式。镀膜机的玻璃钟罩是立式困柱型，光线 ellipsometer 

能在水平方向垂直穿过钟罩壁F 整个光路都安排在同一水平面内，如图 2 所示。 光源采用稳

功率的 He-Ne 偏振输出激光管。起偏器的通光方位调节在与入射面成 450，以保证入射到
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样品的 P分量和 S 分量振幅相等。样品由专用的夹具垂直置于真空室中心，蒸发源也取垂

直方位，蒸汽分子是水平地从舟中射向玻璃基板。激光束垂直穿过钟罩壁，经样品反射后，

穿过小孔光阑和i钟罩壁，就达到旋转检偏器。旋转检偏器用小直流电机带动，用光电方法等

问隔输出脉冲讯号，作为记录用的同步触发信号。检偏器的转速为 40rpm，由于光电倍增

管对不同方位的偏振光的灵敏度不同，故在光电倍增管之前再加上通光方位在 X射面内的

固寇方位偏振片p 以保证测量的准确性。我们用配有模数转换器的单板微处理机作为记录

系统，处理整个蒸发过程中的光强数据。

理论分析得出口对于 RA十FA 程式的偏振仪，探测器接收到的光强 I 与旋转检偏器

通光方位 A 的关系如下:

1=α。+α2 COS 2A + bf,J sin 2A十向∞s4A十 b4 sin 4A" 

其中 α0， a9 , a" b9J b4 为傅里叶系数。我们对实验测量得到的 N 个对应于不同检偏器方位

4 的光强 L 值，按下列离散周期函数傅里叶系数公式计算，就可以得到上述各系数。
" 11' 

an = 争 o~ 1,0 cos nÅi , 
J.~ ,=1 

N 可取 20， 36 或更多。

根据这些系数p 再求出斯托克斯参量:

6、 11'

b偏= :r. ~ l(osi丑 nA"
lV i=l 

$0= ,1 x (αO-a4) J 虹=导 x(αf，J -a川矶句=号x (2b2+b4)o 

最后，通过简单的变换求得L1 J 'IJ!: 

2'1J! =arc∞s( ← 81/80) ， Ll =arc COS(S'J/句 .s旭 2'1J!) 。

这种偏振仪是一种不完全的偏振仪，求不出斯抬真斯参量 83 的值，造成无法判定 d 正

负的困难。由于是从空向基片上镀膜p 能预先知道 A 变化的趋势;故除个别点外，均能毫无

困难地正确判定 A 的符号。

非均匀薄膜的计算可以用折射率渐变的多层均匀膜来代替计算，或是用文献[2J 中的多

层膜堆的单次反射近似公式。
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Fig.3 Exp巳rimental curve of ZnS 
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图 4 ZnSe 的实测曲线
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Fig. 4 Experimental curve of ZnSe 
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在测量中，玻璃钟罩处于受应力的状况，由于双折射，会引起的 300 ......， 400 的附加位相

差p 我们在每次拍真空之前，先在真空室中测量一次空向基板，对此抽真空后的数据，就能得
双折射修正值。实验中采用室温的基板，真空度优于 5x 10-Ci 0 由于蒸发源与基板的距离较

近p 蒸立速率稍高，为 40λjseo 左右。整个蒸友过程历时 60 ......， 1208eo o 材料均为上海冶炼

厂的热压块料。

我们对 Z丑S， ZnSe 和 NagAIF6 三种材料进行了测量。实验曲线如图 3， 4, 5 所示。

A 

-200 
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• 

, 

2. 实验装置

ZnS 海膜的轨迹有如下特点:其轨迹

上各点对应的均匀膜折射率随厚度逐渐增

高(图 8 中的点划线)。在前半个周期3 比

值在 2.3......， 2 .4之间p 在后半个周期，此值

继续增大，个别点高达 2.50 忽视薄膜的
非均匀性p 会得出 ZnS 具有渐增的折射率

20~ I 

200 22。如 260 280 800 320 340 1p' 轮廓的错误结论。其实如前所述，这样的

图 5 冰晶石的实测曲线

Fig. 5 Experimenfal curve of cryolite 

轨迹正说明 ZnS 具有内、外低折射率表面

层。考虑到折射率变化起因于聚集密度改

变，内外表面层折射率应具有渐变的性质。

按照这样的折射率轮廓模式p 借助于计算机，得到与实测数据符合较好的一种结果为:中间

ZnS 薄膜折射率基本均匀，为 2.36; 内、外表面层厚度都为 80λ3 折射率由 2.36 线性下降至
2.15。按这样的模型，在总厚度小于 160λ 时，膜层中心的折射率低于 2.36; 而厚度大于
160λ后， n=2.36 的中间ZnS层厚度不断增加，但是内、外表面层折射率和厚度则保持不变。

Z卫酶的性质在许多方面与 ZnS 相似。实验结果表明它的折射率非均匀性也与 ZnS

类似。 ZnSe 轨迹上各点对应的均匀膜折射率同样随厚度增大而逐渐增高(图 4 中点划线)。

采取与 ZnS 类似的方法处理，得到较好的一种拟合模型为:中间均匀层 Z丑Se 的折射率为

2.63} 内、外表面层厚度都为 120λ，折射率由 2.63 线性下降至 2.2 0
冰晶石的实验结果基本符合单调下降变化的非均匀膜轨迹。在厚度较小时，轨迹上各

点对应的均匀膜折射高于 1.28，在近 1∞oλ 以后轨迹与折射率为1.28 的均匀膜轨迹接
近。我们用拆射率从1.34 线性下降至 1.28 的 80a Å 的非均i句层加上从 800λ 至 3000λ
折射率由1.28 渐变至1.27 的非均匀层来模拟，得到基本符合的结果。 由于冰晶石的聚集

密度较低，故折射率数值比在空气中测量值要低一些。

三、讨论

ZnS 的折射率非均匀性已有几种报道。 Oliver阳用布儒斯特角法测量的结果为:在薄

膜外表面有低折射率表面层，但在内表面则没有类似的情况。 Ne抽efield[õJ 用光度法测出

Zn日在厚度从 λ/4 增大到 λ/2 以及更大厚度时，折射率是逐渐升高的。 King即用偏振法测

站 ZnS 具有内、外表面层。我们的实验结果与 King 的报道基本一致。

King 的实验数据是对一系列分立样品在空气中测量得到的。我们的数据是在真空条
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表 1 ZnS 分立样品的实验数据

Table 1 Experimental data of discre胎 sample of ZnS 

偏 振 参 数 LI, W 对 应 的 tSJ 匀 膜 η ， à

1 -42.12。 15.70。 2 .24 227 Å 
2 一52.90 。 13.87 2. 2ì 287 

3 一61. 04 12.55 2.28 333 

d -74.08 10.42 2.29 414 

5 • 89.2 8.60 2.30 486 

6 245.32 6.37 2.31 585 

7 223.96 5.38 2.32 645 

8 157.42 4.97 2. 33 792 

9 106 .58 7.72 2 .34 945 

10 83.62 10. 87 2.38 1050 

件下对蒸镀样品进行实时测量得到。我们也曾采用分立样品在消光型偏振仪上测量，实验

结果也基本一致(列于表 1 之中〉。由于真空条件下干扰少得多，从这些一致的实验结果中，

我们可以认为 ZnS 的表面层不是 ZnS 与空气中的某些成份作用产生的。根据 Z卫S 和 ZnSe

的结构类似3 非均匀性也相似这一现象p 我们觉得该表面层很可能也是结构变化造成的。按

这种设想推论p 那么就可能是原子在沉淀过程中到达基板时是先后不一致的。所以表面几

十埃中聚集密度比较低，离表面愈远，聚集密度愈高，形成非均匀的表面层。其形成机理类

fr于沙石堆p 堆得愈高，中间愈紧，而表面始终比较疏松。这种对表面层的推测尚是比较粗

略的F 有待于深入研究，以得到其它方法的证实。

在实验中得到唐晋发副教授的指导，特此表示感谢。
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Abstract 
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An a的omatic ph的ome怡ic ellipsometer wi也h a ro协ting analyser was constructed 

on a coating plant for in-situ inhomoge丑ei古y m.eaS1Y."emen古 of 也hin fi.lm duri丑g

deposi也ion. 'l'he informa古ion on inhomogeneity is ob协ined with 古he aid of 古he 忧ace

of the ellip古ical para皿etera ..::1 and 'IJ!' vel!SuS film 也hickness. The experimental resul.t 

sugge的ed 古hat 古ransi古ion la.yers of lower index 皿&yexi的 on ei也er side of ZnS and 

Z丑se fi.lm w hile cen tral par恼 be也ween 古he transition layers are essentia.lly 

homogeneous. 
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(上接 112 页)

式高速摄影机展开了竞争。

3. 在全息干涉技术方面，包括显微全息术、热塑全息术、非线性全息术、全息电影摄影及纤维光学在全

息术中的应用等。特别是提出了用弹道学方法研究高速运动所涉及的空气动力学过程和使试验体周围的

流体及尾流可见化的问题p 并用直接阴影法、纹影法或干涉法等进行记录、分析。

4. 关于传统的光机式高速摄影机，会议上只有 8 篇文章(中国 2 篇λ涉及这方面的内容主要是介绍了

一些新设计的高速摄影机和新的光学设计方案。例如反射镜型的分幅、扫描两用摄影机，双通道高速电影

摄影机和获得平面轨迹的反射镜扫描方案等。

5. 会议上共有五个专题报告会直接与应用技术有关，有论文 56 篇，占全部论文数的 1/3 多。此外，其

它专题报告会中还有很多关于应用方面的论文(例如p 在有关高速录像的专题中， 50% 以上的论文与应用

技术有关)。由此可见，高速摄影技术的应用在高速摄影领域中已成为一个很重要的分支，而且已不再局

限于军事方面，它正迅速和广泛地应用于各个工业领域中。这次会议还有涉及到材料力学、燃烧及爆炸过

程、流体力学、金属加工、木材加工、医学诊断、原子能利用等方面的论文。

苏联的年轻科学家乌沙可夫(Ushakov)获本届莎丁奖。

会议期间，举行了各国的代表会议p 决定将于 1988 年在我国举行第十八届国际高速摄影及光子学学术

会议。

会议同时举办了一个小型展览会。来自欧美、日本的近 20 家企业或代理商展出了各种高速摄影设备

及其它摄影设备和有关书籍。

(查冠华)

部， Snpported by S心ience Foundation of A.Cademia Sinica. 




