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单层柱状结构薄膜体散射的理论研究

吴 晗 1 张锦龙 1 李刚正 2 孙英会 2

1同济大学先进微结构材料教育部重点实验室 , 上海 200092
2光驰科技(上海)有限公司 , 上海 201900

摘要 电子束蒸发的单层光学薄膜具有明显的柱状结构，薄膜内部折射率的变化较大，由此引起的体散射现象也较

明显。基于一阶电磁微扰理论，建立了单层光学薄膜的体散射理论模型，分析了膜层厚度、入射光偏振态、柱状结

构因子、非均质性对体散射的影响。研究了纯柱状结构下，电子束蒸发的单层二氧化铪 (HfO2)薄膜体散射的角分布

散射值 (ARS)随着膜层厚度的变化规律，结果表明纯柱状结构 HfO2薄膜体散射的 ARS量级与表面散射完全非相关

模型的 ARS值相近，并且在特定的膜厚范围内，体散射的 ARS值随着膜厚的增大而增大。对于非均质性薄膜，当非

均质性一定时，体散射的 ARS值随着膜厚的增大而增大；当膜层厚度一定时，体散射的 ARS值随着非均质性绝对值

的增大而减小。
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Abstract Single- layer optical film prepared by electron beam evaporation possesses remarkable columnar

structure. The variation of its internal film refractive index is large, so the induced volume scattering phenomenon

is relatively obvious. Based on the first-order electromagnetic perturbation theory, the volume scattering theory

model of single- layer optical film is established. The effects on volume scattering caused by layer thickness,

polarization state of incident light, columnar structure factor and inhomogeneity are analyzed. For optical films with

pure columnar structure, the variation law between the volume angle resolved scattering (ARS) of single-layer

hafnium oxide (HfO2) thin films prepared by electron beam evaporation and the layer thickness is established. The

ARS magnitude of volume scattering for pure columnar HfO2 films is similar to that of the completely uncorrelated

surface scattering model. Within a certain range of film thickness, the ARS value of volume scattering increases with

the increase of film thickness. For inhomogeneous thin films, the ARS value of volume scattering increases with

the increase of film thickness when the inhomogeneity is constant. When the layer thickness is constant, the ARS

value of volume scattering will decrease the increase of the absolute value of the inhomogeneity.
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1 引 言
光学薄膜的散射现象已经引起了广泛的研究，主要原因是散射引起的损耗会影响光学薄膜的性能，其

次是通过光散射研究可以非接触、非破坏性地分析薄膜的微结构信息 [1]。薄膜散射可分为体散射和表面散

射。表面散射主要来自薄膜界面的微观粗糙结构，而体散射主要起源于薄膜内部折射率的非均匀性 [2]。一

般来说，高质量光学薄膜的体散射值相对于表面散射值较小，因此光散射研究主要考虑表面散射 [3]。目前表

面散射的理论模型已经很完善，理论计算值与实验结果也符合得较好 [4]。

而对薄膜体散射的研究，理论和实验方面都有很多不足之处。蒸发薄膜具有柱状结构，其孔隙和柱体

的折射率差异很大，体散射现象较明显。1984年，Elson[5]采用一阶电磁微扰理论分别计算单界面的体散射和

表面散射，并通过互相关系数将二者结合起来。1992年，德国的 Kassam等 [6]在 Elson的基础上推导计算了单

层膜的体散射，通过计算得到的散射值分析薄膜的微结构信息。1996年，法国的 Maure等 [7]也基于一阶电磁

微扰理论，用散射光偏振率的方法分离低水平散射的表面散射和体散射。这个方法对于角分布散射值(ARS)
值大于 10-5的情形是有效的，但是用在更低水平的散射时，结果出现了异常，这时应考虑局部缺陷对散射结

果的影响。2008年，Arnaud等 [8]应用严格的电磁理论，通过散射场的椭圆偏振测量技术，区分出任意散射水

平的表面散射和体散射。

二氧化铪 (HfO2)是激光系统光学器件中最常用的高折射率薄膜材料之一，具有紫外 (UV)到红外 (IR)波段

较宽的透明区域 (0.22~12 μm)，同时还有很好的热稳定性、化学稳定性、较好的光学与机械性能和较高的激

光损伤阈值 [9]。电子束蒸发的单层 HfO2薄膜，柱状结构明显，薄膜内部折射率非均质性较大，可能产生较大

的散射 [10-11]。本文在 Elson、Kassam 等人的研究基础上，将一阶电磁微扰理论应用到柱状结构显著的单层

HfO2薄膜的体散射理论模型中，具体分析了膜层厚度、非均质性、柱状结构因子以及入射光偏振态对体散射

的影响。

2 单层光学薄膜体散射理论
如图 1所示，在介质 3基板上采用电子束蒸发的方法镀上膜层厚度为 d的介质 1薄膜，最上方介质 2为空

气，以膜层与空气的界面为 z轴零点，沿基底竖直向上的方向为 z轴正方向。介质 1的介电常数表达式为

ε(ρ, z) = ε1 + Δε(ρ, z) , (1)
式中 ε1 是介质 1 的平均介电常数，为定值。 Δε( )ρ, z 是围绕定值 ε1 随着三维坐标随机波动的值，满足

Δε( )ρ, z = 0 。令

Δε( )ρ, z = Δε(ρ)exp(αz), -d ≤ z≤ 0 , (2)
式中 Δε(ρ) 为 Δε(ρ, z) 在 x-y平面内的随机波动，ρ 为 x-y平面内的位置矢量，令 ||Δε( )ρ

2 = ζ2 ，ζ表示水平方

向介电常数波动的均方根值。α为柱状结构因子，表示介电常数沿 z轴方向的变化，当α=0时表示膜层为纯

柱状结构 [6]。图 2为三种不同的薄膜柱状结构模型，图 2(a)为纯柱状结构模型；图 2(b)为正锥体模型，呈负非

均质性变化；图 2(c)为负锥体模型 [2]，呈正非均质性变化。

图 1 单层光学薄膜的截面图 [6]

Fig.1 Cross section diagram of the single-layer optical thin film[6]

若只考虑入射面上的体散射分布情况，并令Φ=0(Φ为散射光的方位角)，基于一阶电磁微扰理论，当

ζ/ ||ε1 << 1时，ARS可定义为 [6]

2



光 学 学 报

0331001-

图 2 三种不同的薄膜柱状结构模型 [2]

Fig.2 Three different thin film columnar structure models[2]

fARS = 1
P0

dP
dΩ = ( )ω c

4 cos2θ

( )2π 2 cos θ0
( )|| γ p

2 + || γ s
2
g( )k - k0 , (3)

式中 dP
dΩ 表示散射方向 (θ,Φ)上单位立体角 dΩ=sinθdθdΦ内的平均微分散射功率，其中θ和Φ分别表示散射

光的极化角和方位角。 γ p , γ s 的具体表达式可参考文献 [6]，g( )k - k0 表示水平方向上非均匀介电常数的功

率谱密度函数，k 、k0 分别为散射光和入射光的波矢量，其中 k = 2π sin θ/λ, k0 = 2π sin θ0 /λ ，θ0为入射光极化

角，λ为真空中光的波长。功率谱密度函数为介电常数波动的自协方差函数 G ( )τ = Δε( )ρ + τ Δε( )ρ 的傅里

叶变换，τ为滞后长度。若入射光垂直入射，则有 g( )k - k0 = g( )k ，可定义为

g( )k = 1
L2 ∫d2 ρd2τ Δε( )ρ + τ Δε( )ρ exp(ik∙τ) = ∫d2τG ( )τ exp(ik∙τ) . (4)

假设 G(τ) = ζ2 expé
ë

ù
û

- ( )τ τc

2
，τc 为薄膜不同柱状结构的平均直径 [6]。由(4)式可知

g(k) = πτ2
c ζ

2 expé
ë
ê

ù

û
ú-æ

è
ö
ø

x
2 sin θ 2 , (5)

式中 x = ( )ω c τc 。所以(3)式可改写为

fARS = 1
P0

dP
dΩ =

4π3 cos2θτ2
c ζ

2 expé
ë
ê

ù

û
ú-æ

è
ö
ø

x sin θ
2

2

λ4 cos θ0
( )|| γ p

2 + || γ s
2 . (6)

3 单层HfO2薄膜体散射的数值计算
对于单层 HfO2薄膜，以折射率为 1.52的 K9为基板，膜层上方的介质 2是折射率为 1的空气。HfO2薄膜

的 厚 度 为 d，令 m = 2 ε1 d/λ 取 整 数 ，在 以 下 计 算 中 用 简 化 参 数 m 值 来 表 示 膜 层 的 厚 度 。 因 为

ζ2 = ( )εvoid - ε1
2
p( )1 - p ，其中 εvoid 表示柱状结构间空隙的介电常数，p为薄膜的聚集密度，若单层 HfO2薄膜的

平均介电常数 ε1 =4.0，εvoid = 1.77 ，HfO2薄膜的聚集密度 p=0.95，可得出ζ=0.49[2,6,9]。

研究纯柱状结构下、垂直入射时不同的膜层厚度对体散射的影响，假设薄膜的平均柱状结构直径 τc =
60 nm[6]。如图 3所示，TE、TM分别表示入射光的偏振态，在特定的膜厚变化范围内，体散射的 ARS值随着膜

层厚度的增加而增大，并且入射波的偏振态对体散射分布形状影响很小。

图 3中的参数ζ较大，计算得到 ARS值的最大量级能达到 10-3。图 4为单层 HfO2薄膜的完全相关、完全非

相关模型的表面散射情况，其中薄膜厚度 m=1，基板 K9的粗糙度为 1 nm，入射光垂直入射。对比图 3、4可

知，m=1时体散射值与表面散射的完全非相关模型的值接近，所以对于电子束蒸发的单层 HfO2薄膜，必须考

虑体散射。
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图 3 不同膜层厚度，不同入射光下纯柱状结构体散射的 ARS值。 (a) TE波 ; (b) TM波

Fig.3 ARS values of volume scattering in pure columnar structure with different film thicknesses and different incident lights. (a) TE
polarization; (b) TM polarization

图 4 单层HfO2薄膜表面散射的 ARS值(m=1)
Fig.4 ARS values of surface scattering for single-layer HfO2 thin film (m=1)

对于电子束蒸发的单层 HfO2薄膜，当沉积温度不够高、氧分压较大时，沉积分子不易结晶，HfO2薄膜通

常呈正非均质性。当 HfO2薄膜结晶时，晶粒越大，则 HfO2薄膜的负非均质性就越大。当单层 HfO2薄膜的非

均质性
|
|
|

|
|
| Δn
n

<<1时 [12]，有

2 Δn
n

≈ ε( )ρ, z - ε1
ε1

= Δε( )ρ, z
ε1

. (7)
当 ζ = -Δε = 0.49, ε1 = 4 时，Δn

n
= -0.06125 exp(αz) ；当 ζ = Δε = 0.49, ε1 = 4 时，Δn

n
= 0.06125 exp(αz) ，令

A=αz为有效的柱状结构参数，非均质性随着柱状结构参数 A的大致变化如图 5所示。

图 5 单层HfO2薄膜的非均质性

Fig.5 Inhomogeneity of single-layer HfO2 thin film
研究 Δn

n
= -2.25% 、平均柱状结构直径τc=60 nm、垂直入射时不同的膜层厚度对体散射的影响，图 6所示

为入射光为 TE、TM波时的 ARS情况。对比图 3、6可知，对于相同的膜层厚度和偏振态，纯柱状结构薄膜对

应的体散射值较小。

由图 6可知，当非均质性一定，单层 HfO2薄膜体散射的 ARS值在一定的膜厚范围内随着膜层厚度的增

大而增大，入射光的偏振态对体散射值影响也很小。
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图 6 不同入射光下，不同膜层厚度对应的体散射的 ARS值。 (a) TE波 ; (b) TM波

Fig.6 ARS values of volume scattering for different film thicknesses and different incident lights.
(a) TE polarization; (b) TM polarization

以下为膜层厚度确定，但非均质性发生变化的情况。令 m=1，平均柱状结构直径τc=60 nm，ζ=0.49，垂直

入射。首先讨论 Δn
n

=-2.25%、-3.72%、-4.1%、-5%等非均质性为负值时的变化情况，如图 7所示。从图中

可知，TE、TM入射波的 ARS值随着 Δn
n

绝对值的增大而减小。而当非均质性为正值时，如图 8所示，体散射

的 ARS值也随着 Δn
n

值的增大而减小。

图 7 不同入射光下负非均质性对应的体散射的 ARS值。 (a) TE波 ; (b) TM波

Fig.7 ARS values of volume scattering at negative inhomogeneity for different incident lights. (a) TE polarization; (b) TM polarization

图 8 不同入射光下正非均质性对应的体散射的 ARS值。 (a) TE波 ; (b) TM波

Fig.8 ARS values of volume scattering at positive inhomogeneity for different incident lights. (a) TE polarization; (b) TM polarization
该现象可以用有效柱状结构参数 A与 ARS的关系解释，当散射角较小时 [6]，近似得出

1
P0

dP
dΩ

θ→ 0
≈ π
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x2 ζ2m2
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. (8)

当 Δn
n

= ±0.06125 exp(αz) 时，有
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根据 (9)式可知，在散射角度较小、膜层厚度特定时，随着
|
|
|

|
|
| Δn
n

的增大，ARS值有逐渐减小的趋势，如图 9
所示，其中m=1，τc=60 nm，ζ=0.49，纵坐标轴取以 10为底的对数形式。

图 9 体散射的 ARS值与非均质性绝对值的关系

Fig.9 Relationship between absolute value of inhomogeneity and the ARS value of volume scattering

4 结 论
基于一阶电磁微扰理论，推导出单层柱状结构薄膜体散射的理论模型。计算了纯柱状结构下单层 HfO2

薄膜的体散射，在特定的膜层厚度范围内，ARS值随着膜层厚度的增大而增大，其体散射的 ARS值与完全非

相关模型的表面散射值相近。对于非均质性单层 HfO2薄膜，在特定膜厚范围内，ARS值随着膜层厚度的增

大而增大；膜层厚度一定时，体散射的 ARS值随着非均质性绝对值的增大而减小。
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