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离子束溅射制备Nb２O５、Ta２O５和SiO２薄膜的
光学、力学特性和微结构
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摘要　研究了离子束溅射(IBS)制备的Nb２O５、Ta２O５和SiO２薄膜的光学特性、力学特性以及薄膜微结构,分析了

辅助离子源电压对薄膜特性的影响,并将电子束蒸发、离子辅助沉积和IBS制备的薄膜进行了对比.研究结果表

明,IBS制备的薄膜具有更好的光学特性和微结构,同时具有较大的压应力、硬度和杨氏模量;辅助离子源可以改善

薄膜的光学特性,调节薄膜应力和减小薄膜表面粗糙度,但对硬度和杨氏模量的影响相对较小.在不同的辅助离

子源电压下,IBS制备的 Nb２O５应力为－１５２~－２８１MPa,Ta２O５的应力为－２９９~－３７３MPa,SiO２的应力为

－４２７~－５７７MPa;在合适的工艺参数下,消光系数可小于１０－４;薄膜表面平整,均方根粗糙度小于０．２nm.
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１　引　　言
物理气相沉积(PVD)广泛应用于光学薄膜的制备,常用PVD技术包括电子束蒸发(EBE)、离子辅助沉
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积(IBAD)、磁控溅射(MS)以及离子束溅射(IBS)[１Ｇ９].IBS的沉积粒子动能可达数十电子伏特,制备的薄膜

致密,损耗低,抗激光损伤性能较好,并且其离子束能量可以精确控制,沉积速率稳定,可重复性好,在激光技

术、光通信技术、航天技术以及引力波探测等领域中都发挥了重要的作用[１０Ｇ１８].
除了光学性能,高质量的薄膜对其自身的力学性能、微结构、环境稳定性以及其他特性的要求也越来越

高.薄膜的力学特性主要包括应力、附着力和硬度等,这些特性受到材料和沉积工艺的影响.由于膜层致

密,IBS制备的薄膜应力较大,这会使基板弯曲变形,严重时会使薄膜分层龟裂,同时影响薄膜的光学特性.
表面形貌是光学薄膜的重要特性之一,粗糙的表面会增强薄膜表面的散射,从而影响光学损耗.Nb２O５和

Ta２O５作为常用的氧化物介质材料,在可见和近红外波段具有折射率高和吸收低的优点,并且具有高硬度、
很好的热稳定性和化学稳定性.

本文研究了IBS制备的Nb２O５、Ta２O５和SiO２薄膜的光学特性、力学特性(包括应力、硬度和杨氏模量)
以及薄膜微结构,对IBS、IBAD和EBE制备的样品的特性进行了对比,分析了辅助离子源的离子束电压对

薄膜特性的影响.

２　实验条件
双离子束溅射(DIBS)系统结构如图１所示.实验采用美国Veeco公司生产的射频离子源,其频率为

１３．５６MHz,其中１６cm的射频离子源为溅射源,１２cm的射频离子源为辅助源,靶材为Nb、Ta和SiO２,背
景真空的气压为１×１０－４Pa,离子源的工作气体为Ar和O２.主离子源通入Ar,其在标准状态下的流量为

１６mL/min;辅助离子源通入 Ar和 O２的混合气体,二者在标准状态下的流量分别为６mL/min和

１８mL/min;真 空 室 通 入 O２,其 在 标 准 状 态 下 的 流 量 为２５mL/min.薄 膜 沉 积 时 的 工 作 气 压 约 为

５×１０－２Pa,沉积时基板不加温.在保持主离子源参数、真空度和气体流量都不变的情况下,通过改变辅助

离子源参数,研究其对薄膜特性的影响.为了获得合适的沉积速率,将主离子源束流(Is)设为４００mA,并将

电压(Us)设为１０００V,辅助离子源束流(Ia)设为１００mA,制备 Nb２O５薄膜的辅助离子源电压(Ua)为

２００~８００V,制备Ta２O５和SiO２薄膜时,Ua为２００~６００V.进行薄膜光学特性分析时,制备 Nb２O５和

Ta２O５薄膜的基板为BK７,制备SiO２薄膜基板为ZF１;进行薄膜机械特性分析时,实验采用的基板为BK７;
进行薄膜微结构分析时,使用的基板为Si.工件架采用行星转动结构,以改善薄膜的厚度均匀性,基板水平

放置,每次实验的沉积时间均为９０min,因沉积速率不同,薄膜的厚度在４００~６００nm之间变化.IBS沉积

工艺参数见表１.

图１ DIBS系统结构示意图

Fig．１ StructuraldiagramofDIBSsystem

　　采用瑞士OerlikonBalzers公司生产的BAK６００型EBE设备和日本Optorun公司生产的OTFCＧ１３００
型IBAD设备制备单层的Nb２O５、Ta２O５、SiO２薄膜样品,并与IBS制备的样品进行对比.EBE和IBAD沉

积工艺参数见表２.
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表１ IBS沉积工艺参数

Table１ ProcessparametersofIBSdeposition

Material

Sputteringionsourceparameter

Beam
current/mA

Beam
voltage/V

Gasflow/

(mL􀅰min－１)

Assistedionsourceparameter

Beam
current/mA

Beam
voltage/V

Gasflow/

(mL􀅰min－１)

Background

pressure/

(１０－４Pa)

Working
pressure/

(１０－２Pa)

Nb２O５ ４００ １０００ １６(Ar) １００ ２００Ｇ８００ ６(Ar),１８(O２) １．０ ５．０

Ta２O５ ４００ １０００ １６(Ar) １００ ２００Ｇ６００ ６(Ar),１８(O２) １．０ ５．０

SiO２ ４００ １０００ １６(Ar) １００ ２００Ｇ６００ ６(Ar),１８(O２) １．０ ５．１

表２ EBE和IBAD工艺参数

Table２ ProcessparametersofEBEandIBAD

Material
Temperature/℃

EBE IBAD

Workingpressure/(１０－２Pa)

EBE IBAD

Depositionrate/(nm􀅰s－１)

EBE IBAD

Nb２O５ ２３０ ２００ ２．０ ２．０ ０．３ ０．３

Ta２O５ ２３０ ２００ ２．０ ２．０ ０．３ ０．３

SiO２ ２３０ ２００ ０．３ １．３ ０．８ ０．８

３　实验结果与讨论
３．１　光学特性

采用美国PerkinＧElmer公司生产的 LambdaＧ９００型分光光度计测量薄膜的透射率曲线,采用日本

Olympus公司生产的USPMＧRU型反射率测定仪测量薄膜的反射率曲线.根据测得的薄膜透射率或反射

率,通过光度法反演计算得到折射率、消光系数和薄膜厚度,反演时光学常数采用Sellmeier模型拟合[１９].
折射率和消光系数可表示为

n(λ)＝ A０＋
A１λ２

λ２－A２
＋

A３λ２

λ２－A４
, (１)

k(λ)＝n(λ)/(B０＋B１λ＋B２λ２), (２)
式中n(λ)和k(λ)分别为不同波长λ对应的折射率和消光系数,A０,A１,A２,A３,A４以及B０,B１,B２为拟合

计算所得的参数.
以Ta２O５薄膜为例,图２所示为不同辅助离子源电压值下制备的Ta２O５薄膜的透射率曲线,其中SIBS

表示单离子束溅射.可以看出,薄膜的短波透射光谱峰值略低于基板的,这说明薄膜有一定的吸收,透射率

曲线的峰值与基板透射率曲线峰值越接近,薄膜的吸收率就越小.随着辅助离子束电压的增加,透射率曲线

向短波方向移动,说明薄膜的厚度逐渐减小.

图２ 不同辅助离子源电压下制备的Ta２O５薄膜的透射率曲线

Fig．２ TransmissioncurvesofTa２O５filmspreparedunderdifferentassistedionsourcevoltages
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由测得的薄膜厚度可计算得出沉积的平均速率,从实验结果可知,平均沉积速率随着Ua的增大而减小.
在SIBS条件下,Ta２O５薄膜的平均沉积速率为０．１０９nm/s,在离子辅助即DIBS情况下,当Ia＝１００mA时,
随着Ua的增大,平均沉积速率由０．１０８nm/s降低至０．１０５nm/s.对于Nb２O５薄膜,SIBS的平均沉积速率

为０．１０８nm/s;在离子辅助条件下,随着Ua从２００V增加到８００V,平均沉积速率由０．１０６nm/s减小至

０．１０２nm/s;SiO２薄膜的平均沉积速率比前两种材料的略低,SIBS平均沉积速率为０．１０２nm/s,在离子辅助

条件下,随着Ua由２００V增加到６００V,平均沉积速率由０．０９６nm/s减小至０．０８４nm/s.在沉积过程中,辅
助源的离子束会使薄膜表面产生重溅射,薄膜表面被刻蚀,厚度也变小.

图３所示为波长为５５０nm时,以EBE、IBAD和IBS三种方式制备的不同薄膜的光学常数.EBE制备

的Nb２O５薄膜,n＝２．２４７,k＝１．２７×１０－３.IBAD制备的薄膜,n＝２．３６９,k＝３．４×１０－４.在没有离子辅助的

情况下,离子束溅射制备的Nb２O５薄膜,n＝２．２８３,且薄膜具有一定的吸收率,k＝１．９６×１０－３.在离子辅助

条件下,随着Ua的增大,n呈现先增大后减小的趋势,当Ua＝２００V时,n＝２．３０６,当Ua＝８００V时,n有最小

值,为２．２７６;随着Ua的增大,k逐渐减小,当Ua＝６００V时,k达到了最小值,此时k＜１．０×１０－４,薄膜的吸收

基本可忽略,但当Ua＝８００V时,吸收率略微增大.

图３ 波长为５５０nm时,以EBE、IBAD和IBS三种方式制备的不同薄膜的光学常数.(a)Nb２O５;(b)Ta２O５;(c)SiO２
Fig．３ OpticalconstantsofdifferentthinfilmspreparedbydifferentmethodsofEBE IBADandIBSwhenwavelengthis５５０nm敭

 a Nb２O５  b Ta２O５  c SiO２

EBE制备的Ta２O５薄膜,n＝２．０９１,k＝４．５×１０－４.IBAD制备的薄膜则有更大的折射率和更小的吸收

率,n＝２．２２５,k＝１．７×１０－４.在没有离子辅助的情况下,IBS制备的Ta２O５薄膜,n＝２．１４２,且薄膜已经具有

较小的吸收率,k＜１×１０－４.在离子辅助的情况下,随着Ua的增大,n由２．１３９减小至２．１２５,k的变化范围为

１．４×１０－４~２．９×１０－４.

EBE制备的SiO２薄膜,n＝１．４５５;IBAD制备的SiO２薄膜,n＝１．４７５.IBS制备的SiO２薄膜折射率比

EBE和IBAD制备的高,且随着Ua的增大,n有略微变化,范围为１．４８５~１．４９２,消光系数很小,可以忽略.
薄膜折射率在一定程度上与材料的聚集密度有关[２０],同时也会受到材料结构和化学计量比的影响.

IBS和IBAD制备的薄膜折射率明显高于EBE制备的,可反映出IBS和IBAD制备的薄膜具有更大的聚集

密度.辅助源的氧离子束流可以促进薄膜的氧化,使吸收率减小.Ua增大,即离子束能量增大,氧离子的注

入效应增强,这促进了薄膜的氧化,从而使吸收率变小.而随着离子束能量的进一步增大,氧原子被优先溅

射出来,这使薄膜中氧原子的含量减小,故薄膜的吸收率变大.

３．２　力学特性

３．２．１　应力

采用美国Zygo公司生产的GPIＧHS型激光干涉仪分别测量镀膜前、后基板的曲率半径,计算出曲率半

径的改变量,并由Stoney公式计算得出薄膜的应力[２１].Stoney公式可表示为

σ＝
Est２s

６(１－υs)tf
１
Rd

－
１
R０

æ

è
ç

ö

ø
÷ , (３)

式中σ为薄膜的应力,υs为基板的泊松比,Es为基底杨氏模量,ts和tf分别为基板和薄膜的厚度,R０和Rd分

别为镀膜前、后基板的曲率半径.实验所用基板为BK７玻璃.应力值为正时表示应力为张应力,为负时表

示应力为压应力,实验结果中讨论应力大小时均指其绝对值.
以EBE、IBAD和IBS三种沉积方式制备的不同薄膜的应力值如图４所示,可以看出,所有样品的应力
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均为负值,呈现为压应力.IBAD和IBS制备的薄膜应力都要明显高大于EBE制备的,EBE制备的Nb２O５薄膜

应力为－７８MPa,IBAD制备的薄膜应力为－２１６MPa.没有离子辅助时,IBS制备的 Nb２O５薄膜应力为

－２７１MPa;在离子辅助下,应力值随着Ua的变化而变化,当Ua＝２００V时,应力为－２８１MPa,当Ua大于

２００V时,应力随着Ua的增大而逐渐减小,当Ua＝８００V时,应力出现最小值,为－１５２MPa.

图４ 以EBE、IBAD和IBS三种沉积方式制备的不同薄膜的应力值.(a)Nb２O５;(b)Ta２O５;(c)SiO２
Fig．４ StressvalueofdifferentthinfilmspreparedbythreedepositionmethodsofEBE IBADandIBS敭

 a Nb２O５  b Ta２O５  c SiO２

EBE和IBAD沉积的Ta２O５薄膜应力分别为－１９５MPa和－３８４MPa.SIBS制备的Ta２O５薄膜应力

为－３３４MPa;在离子辅助条件下,其应力变化趋势类似于 Nb２O５薄膜的,当Ua＝２００V 时,应力为

－３７３MPa,当Ua＝６００V时,应力减小至－２９９MPa.

EBE和IBAD制备的SiO２薄膜应力分别为－２１１MPa和－３６６MPa.IBS制备的SiO２应力值高于

EBE和IBAD的,当Ua从０增大至６００V时,应力值依次为－５３９,－５７７,－４９５,－４２７MPa.

IBS和IBAD制备的薄膜更加致密,应力值要明显大于EBE制备的薄膜的,这与折射率的变化一致.
辅助源对应力有一定的调节作用,随着辅助源电压的增大,薄膜应力呈现先增大后减小的趋势.辅助离子源

的离子束轰击薄膜表面时,离子能够以一定的深度注入薄膜表面,并使得薄膜表面下一定深度的原子处于亚

稳态.当离子能量较小时,薄膜表面下的原子具有较小的迁移率,并将能量传递给下面的原子,使薄膜产生

聚集效应,从而产生压应力.当离子束能量逐渐增大时,处于亚稳态的原子具有较大的迁移率,会从薄膜表

面逸出,从而使应力释放[２２Ｇ２３].

３．２．２　硬度和杨氏模量

采用美国Agilent公司生产的G２００型纳米压痕仪测试样品的载荷Ｇ位移曲线,并通过 OliverＧPharr方

法[２４Ｇ２５]计算获得薄膜的硬度(H)和杨氏模量(E).
以EBE、IBAD和IBS三种沉积方式制备的不同薄膜的硬度如图５所示,杨氏模量如图６所示.EBE制

备Nb２O５薄膜,H＝３．３GPa,E＝７７．１GPa.IBAD制备的薄膜,H＝４．８GPa,E＝１１０．１GPa,比EBE制备

的高.IBS制备的Nb２O５薄膜,在没有离子辅助时,H＝７．０GPa,E＝１３７．５GPa;在离子辅助下,H 与E随着

Ua的变化而变化,H 的变化范围为７．０~７．７GPa,E的变化范围为１３０．９~１３８．１GPa.

图５ 以EBE、IBAD和IBS三种沉积方式制备的不同薄膜的硬度.(a)Nb２O５;(b)Ta２O５;(c)SiO２
Fig．５ HardnessofdifferentthinfilmspreparedbythreedepositionmethodsofEBE IBADandIBS敭

 a Nb２O５  b Ta２O５  c SiO２
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EBE沉积的Ta２O５薄膜,H＝５．２GPa,E＝１１６．２GPa.而IBAD制备的薄膜,H＝７．１GPa,E＝１５１．６GPa.
在离子辅助条件下,IBS制备的 Ta２O５薄膜,H 和E 的变化趋势类似于 Nb２O５薄膜的,H 的变化范围为

７．２~７．７GPa,E的变化范围为１３８．３~１４４．９GPa.
EBE制备的SiO２薄膜,H＝３．７GPa和E＝４２．４GPa.IBAD制备的SiO２薄膜,H＝６．３GPa,E＝７４．２GPa.

IBS制备的SiO２薄膜,H 的变化范围为６．５~７．０GPa,E的变化范围为７７．１~８１．１GPa.
硬度和杨氏模量与薄膜的材料和结构有关,从以上实验结果可知,IBS制备的薄膜更致密,具有较大的

硬度和杨氏模量,同时,IBS和IBAD制备的薄膜硬度和杨氏模量明显大于EBE制备的.离子辅助对IBS
制备的薄膜硬度和杨氏模量的影响相对较小.

图６ 以EBE、IBAD和IBS三种沉积方式制备的不同薄膜的杨氏模量.(a)Nb２O５;(b)Ta２O５;(c)SiO２
Fig．６ YoungmodulusofdifferentthinfilmspreparedbythreedepositionmethodsofEBE IBADandIBS敭

 a Nb２O５  b Ta２O５  c SiO２

３．３　微结构

薄膜的微结构会直接影响其光学特性,因此对EBE、IBAD和IBS三种方法沉积的薄膜微结构进行了测

试和分析.X射线衍射结果显示,IBS、IBAD以及EBE制备的薄膜样品均为无定形结构.
薄膜的表面形貌是光学薄膜的重要特性之一,粗糙的表面会增强薄膜表面的散射,从而导致光学损耗.

采用美国Veeco公司的生产的NanoscopeMultimodeIV型原子力显微镜测量样品的表面形貌.实验中样

品的基板为Si.
图７所示为以EBE、IBAD、SIBS和DIBS方式制备的Ta２O５薄膜表面形貌,可以看出,EBE制备的薄膜

表面粗糙度较大,均方根粗糙度(XRMS)为０．９７８nm.IBAD制备的Ta２O５薄膜,XRMS＝０．２７８nm.IBS制备

的Ta２O５薄膜的表面形貌明显好于前两种薄膜的,SIBS制备的薄膜,XRMS＝０．１９０nm;DIBS制备的薄膜表

面形貌得到一定程度的改善,当Ua＝２００V时,XRMS＝０．１５５nm.

图７ 以(a)EBE、(b)IBAD、(c)SIBS和(d)DIBS方式制备的Ta２O５薄膜表面形貌

Fig．７ SurfacemorphologiesofTa２O５thinfilmspreparedby a EBE  b IBAD  c SIBSand d DIBS
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EBE制备的Nb２O５薄膜,XRMS＝０．９９２nm.IBAD制备的Nb２O５薄膜,XRMS＝０．１９９nm.SIBS制备的

薄膜,XRMS＝０．１９１nm;辅助离子源对薄膜表面的粗糙度有较明显的改善作用,DIBS制备的薄膜表面粗糙

度进一步减小,当Ua＝６００V时,XRMS＝０．１４７nm.

EBE制备的SiO２薄膜,XRMS＝１．４１３nm.IBAD制备的SiO２薄膜,XRMS＝０．２８４nm.与Ta２O５薄膜的

实验结果 类 似,IBS制 备 的 样 品 表 面 形 貌 明 显 好 于 EBE 和IBAD 制 备 的,SIBS制 备 的 SiO２薄 膜,

XRMS＝０．２０１nm;离子束辅助对表面形貌有改善作用,当Ua＝２００V时,XRMS的值为０．１７４nm.
采用德国Zeiss公司生产的Ultra５５型扫描电子显微镜观测样品截面形貌.图８所示为以EBE、IBAD

和DIBS方式制备的Ta２O５薄膜截面形貌,此时Ua＝４００V,放大倍率均为１０５.可以看出,EBE制备的膜层

存在柱状结构,而IBAD和DIBS制备的膜层致密,截面平整,明显优于EBE制备的.Nb２O５和SiO２样品也

有类似的测试结果.

图８ 以(a)EBE、(b)IBAD和(c)DIBS方式制备的Ta２O５薄膜截面形貌

Fig．８ CrossＧsectionalmorphologiesofTa２O５thinfilmspreparedby a EBE  b IBADand c DIBS

４　总　　结
研究了IBS制备的Nb２O５、Ta２O５和SiO２薄膜的光学特性、力学特性和微结构特性,并与IBAD和EBE

制备的样品进行了对比,结果表明,IBS和IBAD制备的薄膜性能明显优于EBE制备的.在合适的工艺条

件下,IBS制备的薄膜有更小的吸收率、更好的表面形貌、更大的硬度和杨氏模量.IBS制备的薄膜均方根

粗糙度小于０．２nm,在合适的辅助离子源电压下,可以获得更小的表面粗糙度.离子辅助在一定程度上可

以改变薄膜应力,但对硬度和杨氏模量的影响相对较小.
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