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沉积工艺对YbF３ 薄膜可靠性的影响
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１中国科学院上海技术物理研究所,上海２０００８３;

２中国科学院大学,北京１０００４９

摘要　从沉积方式、薄膜厚度、沉积温度和离子束能量四个方面,研究了沉积工艺对氟化镱(YbF３)薄膜可靠性的影

响.研究结果表明,相较于电阻加热蒸发方式,用电子束加热蒸发得到的YbF３ 薄膜,其致密性更好,水汽吸收更

少;薄膜太厚或沉积温度太高会加大YbF３ 薄膜的应力,使薄膜表面出现裂痕,甚至使薄膜脱落;离子束辅助沉积可

以增加YbF３ 薄膜的附着力,改善薄膜的表面质量;随着离子束能量的增加,薄膜的应力先增大后减小.根据以上

研究结果得出YbF３ 薄膜的最佳沉积工艺,并研制出具有良好光谱性能和高可靠性的宽光谱增透膜.
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Abstract　TheinfluenceofdepositionprocessonthereliabilityofYbF３filmsisstudiedfromfouraspectsincluding
depositionmethod filmthickness substratetemperatureandionbeamenergy敭Theresearchresultsshowthat in
contrasttothosebyresistanceheatingevaporation thefilmsdepositedbyelectronbeamevaporationhaveahigher
densityandlowerwaterＧvaporabsorption敭Whenthefilmistoothickorthedepositiontemperatureistoohigh the
stressofYbF３filmincreases whichresultsintheoccurrenceofcracksonthefilmsurfaceorthepeelingof
coatings敭IonＧassisteddepositioncanenhancetheadhesionofYbF３filmsandimprovethesurfacequality敭Astheion
beamenergyincreases thestressofcoatingsfirstincreasesandthendecreases敭Accordingtotheaboveresults the
optimaldepositionprocessisobtainedandabroadbandantiＧreflectedcoatingwithgoodopticalpropertiesandhigh
reliabilityisproduced敭
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１　引　　言

随着红外技术的发展,宽光谱光学系统逐渐兴

起,其工作光谱范围常涉及可见至远红外,系统中所

使用的光学薄膜通常也会同时涉及可见、近红外及

远红外波段,覆盖光谱范围较宽[１Ｇ４].因此,在制备

此类宽光谱红外光学薄膜时,所选用的材料必须具

有宽透明区以保证产品性能良好,而低折射率材料

的选用尤其值得关注.四氟化钍(ThF４)材料折射

率低、透明区宽,曾是最常用的低折率材料之一,

但由于其具有毒性和放射性,现在被越来越多的

国家禁止使用[５Ｇ６],因此需要选用其他低折射率材

料来替代ThF４.在可选用的低折射率材料中,氟
化镱(YbF３)的性能最接近ThF４.Xiong等[２]实验

验证了YbF３ 适用于制备超宽光谱薄膜,其光学性

能在可见及中远红外区表现优良.Zhang等[７]比

较了多种氟化物单层膜的光学及物理特性,其中

YbF３ 薄膜的光学吸收较小,稳定性较高,更适合

替代ThF４.但YbF３ 薄膜的物理性能并不十分理

想,当薄膜较厚时会发生脱落[８].Zhang等[６]研究
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了单一沉积工艺对YbF３ 薄膜残余应力的影响,但
还不够全面.为了提高薄膜的可靠性,避免薄膜

脱落,本文通过一系列实验对YbF３ 薄膜进行了更

为全面的分析,得到 YbF３ 薄膜沉积的最佳工艺,
并据此制备出具有良好光谱性能及高可靠性的宽

光谱增透膜.

２　薄膜制备与检测

所研究的YbF３ 薄膜是在具有油扩散泵系统的

箱式真空镀膜设备中制备而得的,该设备具有电阻

加热和电子束加热两种蒸发沉积方式.基底采用单

晶锗(Ge)材料,制备薄膜时采用固定能量的离子

源(阳极电压１５０V,阳极电流５A)轰击１０min以

清洁其表面.离子源为霍尔源,距离工转架１．２m.
首先对比电阻加热和电子束加热两种沉积方式对

YbF３ 薄膜特性的影响.采用基于极值法的双光路

反射式膜厚控制仪监控薄膜厚度,在其他工艺条件

相同的情况下,分别制备厚度为１．４,１．９,２．４μm
的YbF３ 薄膜,研究不同薄膜厚度对 YbF３ 薄膜特

性的 影 响;分 别 在 沉 积 温 度 为 １００,１５０,２００,

２５０℃下制备相应的 YbF３ 薄膜,研究不同温度对

YbF３ 薄膜特性的影响;通过调整离子源阳极电流

大小来控制离子束能量,离子源阳极电压固定为

１５０V,阳极电流值在１,３,５A之间调整,研究不

同能量的离子束辅助对YbF３ 薄膜特性的影响.沉

积过程中保持真空度在２．０ １́０－３~３．０ １́０－３Pa之

间,平均沉积速率为１nm􀅰s－１.为了全面研究制

备工艺对薄膜特性的影响,分别在不同的工艺条件

下制备出相应的薄膜,并对薄膜样品的物理性能及

光谱特性进行测量与分析.
使用德国Bruker公司 D８Advance型号 X射

线衍射仪测量薄膜晶体结构的X射线衍射图谱,扫
描范围为２０°~８０°.使用日本 OLYMPUS公司

DSX５００型号光学显微镜观察薄膜表面情况,使用

美国PerkinElmer公司 GX型号红外傅里叶变换

光谱仪测量薄膜的透射率光谱曲线,使用韩国J&L
Tech公司JSCST０２型号残余应力测试仪测得薄膜

应力,使用瑞士CSM 仪器公司的Revetest划痕测

试系统测量薄膜的附着力.

JSCST０２残余应力测试仪利用激光测得薄膜

的翘曲,并基于Stoney方程计算薄膜应力,即

σ＝
１
R
(Es

１－γs
)(d

２
s

df
), (１)

式中σ为薄膜应力;df 为薄膜厚度;ds 为基底厚

度;Es 为基底杨氏模量;γs 为基底泊松比;１/R 为

膜层和基底复合层的曲率.

３　单层薄膜实验结果与分析

３．１　两种加热蒸发方式对比

使用的薄膜制备设备提供了电阻加热蒸发和电

子束加热蒸发两种蒸发方式.图１所示为这两种加

热蒸发方式制备的薄膜光谱曲线,工艺条件为:沉积

温度１５０℃,薄膜厚度１．９μm,无离子束辅助沉积.
从图１可以看出,使用电阻加热蒸发方式制备的

YbF３ 薄膜,其透射光谱在３μm和６μm附近均出

现了水汽吸收峰;使用电子束加热蒸发方式制备的

薄膜几乎没有水汽吸收.根据苏伟涛[８]的研究可

知,这是因为电阻加热蒸发沉积的薄膜的致密性较

低,薄膜的透射光谱出现水汽吸收峰.因此,在其他

工艺条件不变的情况下,为了得到致密性较高、水汽

吸收较少的YbF３ 薄膜,应优先选择电子束加热蒸

发方式.

图１ 不同蒸发方式下制备的YbF３ 薄膜光谱曲线

Fig．１ OpticalspectraofYbF３filmsdepositedby
differentevaporationmethods

３．２　膜层厚度对YbF３ 薄膜的影响

图２所示为Ge基底上不同厚度YbF３ 薄膜的

显微镜照片,所展示的薄膜实际面积为１６mm２,
图中黑色圆形部分由显微镜本身光源造成.其他

工艺条件为:沉积温度２００℃,采用电子束加热蒸

发,无离子束辅助沉积.从图２可以看出,随着薄

膜厚度的增加,薄膜表面裂痕从无到有并逐渐增

多.从表面裂痕密度来看,随着薄膜厚度的增加,
裂痕增多,表明薄膜应力增大.另一方面,裂痕主

要集中在同一个方向,表明薄膜中的应力分布是

各向异性的.
图３所示为Ge基底上不同厚度YbF３ 薄膜的
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图２ 不同厚度YbF３ 薄膜.

(a)１．４μm;(b)１．９μm;(c)２．４μm
Fig．２ YbF３filmswithdifferentthicknesses敭

 a １敭４μm  b １敭９μm  c ２敭４μm

应力和曲率,其中应力为负值,表示其为压应力.可

以看出,随着薄膜厚度的增加,其应力在０．５GPa左

右浮动,没有明显的增大或减小的趋势,但其曲率随

着薄膜厚度的增加越来越大.这是因为(１)式计算

的是薄膜单位厚度内的应力,但薄膜应力会随着薄

膜厚度的增加而累积,导致薄膜整体所受到的力增

大,表现为薄膜表面曲率增大,且当受力过大时薄膜

会出现裂痕甚至脱落.因此,将单层 YbF３ 薄膜的

厚度控制在１．４μm之内可保证其质量.

３．３　沉积温度对YbF３ 薄膜的影响

图４所示为YbF３ 薄膜在不同沉积温度下的显

微镜照片,图片放大倍数为１９４２,所观测的实际面

图３ 不同厚度YbF３ 薄膜的应力与曲率

Fig．３ StressandcurvatureofYbF３films

withdifferentthicknesses

图４ 不同沉积温度下厚度为１．５μm 的YbF３ 薄膜的显微

照片.(a)１００℃;(b)１５０℃;(c)２００℃;(d)２５０℃
Fig．４ MicroscopicgraphsofYbF３filmsunder

differentdepositiontemperatureswhenthicknessis１敭５μm敭

 a １００℃  b １５０℃  c ２００℃  d ２５０℃

积为１４５μm １́４５μm.其他工艺条件为:膜层厚度

１．５μm,采用电子束加热蒸发,无离子束辅助沉积.
可以看出,温度在２００℃及其以下时表面情况良好,
当温度增加到２５０℃时,薄膜表面出现破裂的斑点.

图５所示为不同沉积温度下YbF３ 薄膜的应力

大小,负值表示其为压应力.可以看出,随着温度的

增加,薄膜应力逐渐增大.因此可以推断,图４(d)
所示薄膜表面出现的破裂点是因为温度过高时薄膜

应力过大造成的.故薄膜的合适沉积温度为２００℃
以下,考虑到薄膜元件研制时高折射率材料ZnS、

ZnSe、Ge等 的 配 合 使 用,其 沉 积 温 度 在 １８０~
２００℃之间为最佳.

３．４　离子源对YbF３ 薄膜的影响

当沉积温度为２００℃,薄膜厚度为２．４μm时,

０７３１００２Ｇ３
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图５ 不同沉积温度下YbF３ 薄膜的应力

Fig．５ StressofYbF３filmswithdifferent

depositiontemperatures

分别在有、无离子束辅助条件下采用电子束加热蒸

发方式制备 YbF３ 薄膜,其表面显微镜照片如图６
所示.当沉积温度为２２０℃,薄膜厚度为１．９μm
时,分别在有、无离子束辅助条件下采用电子束加热

蒸发方式制备YbF３ 薄膜,其表面显微镜照片如图７
所示.从图６、７中可以看出,有离子束辅助时,薄膜

表面裂痕大量减少,薄膜性能得到较好的改善.

图６ 当沉积温度为２００℃,薄膜厚度为２．４μm时,

不同条件下YbF３ 薄膜的显微镜照片.

(a)无离子束辅助;(b)离子束辅助

Fig．６ MicroscopicgraphsofYbF３filmsunder

differentconditionswhenthicknessis２敭４μmanddeposition
temperatureis２００℃敭 a WithoutionＧassistance 

 b withionＧassistance

Ge材料脆性大,无法满足应力测试仪的要求,
因此选用Si基底上制备的薄膜来测量 YbF３ 薄膜

的应力和附着力,基底尺寸为６０mm×５mm×
０．５mm.图８所示为 YbF３ 薄膜应力与离子束能

量间的关系,负值表示其为压应力,０A表示无离子

束辅助.可以看出,随着离子束能量的增大,薄膜的

应力先增大 后 减 小,这 一 变 化 与 Davis[９]及 Bile
等[１０]提出的应力模型相符,当离子束能量较低时,
离子束中的粒子轰击并嵌入薄膜表面,由于粒子能

图７ 当沉积温度为２２０℃,薄膜厚度为１．９μm时,

不同条件下YbF３ 薄膜显微镜照片.

(a)无离子束辅助;(b)离子束辅助

Fig．７ MicroscopicgraphsofYbF３filmsunder

differentconditionswhenthicknessis１敭９μmanddeposition
temperatureis２２０℃敭

 a WithoutionＧassistance  b withionＧassistance

量不足以破坏薄膜中的化学键,因此,薄膜受到轰击

的局部位置的密度及应力增大.在这一过程中,薄
膜整体的应力与轰击离子能量的平方根成正比,即
随着离子束能量的增大而增大;当离子束能量超过

某一阈值后,粒子轰击插入薄膜更深处,影响的范围

更广,破坏了薄膜中原有化学键,同时薄膜中的应力

得到释放.在这一过程中,薄膜应力随着离子源能

量的增加而减小.根据应力测试结果可知,离子源

电流为５A时的薄膜应力比无离子束辅助时的更

小,因此薄膜表面质量更好,裂痕更少.

图８ YbF３ 薄膜应力与离子束能量间的关系

Fig．８ RelationshipbetweenstressofYbF３
filmsandionbeamenergy

采用划痕法对不同离子束能量辅助沉积的

YbF３ 薄膜进行了附着力测试,结果如图９所示,其
中０A表示无离子束辅助.可以看出,随着离子束

能量的增加,薄膜的附着力逐渐增强.因此制备

YbF３ 薄膜时,为得到应力较小且附着力较大的薄

膜,应选用能量较大的离子束辅助沉积.
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图９ YbF３ 薄膜附着力与离子束能量间的关系

Fig．９ RelationshipbetweenadhesionofYbF３
filmsandionbeamenergy

４　宽光谱减反膜的研制

单层YbF３ 薄膜研究结果表明:采用电子束加

热沉积的方式,在２００℃的沉积温度下,采用离子束

辅助沉积能够获得性能良好的YbF３ 薄膜.在该沉

积工艺条件下,在Ge基底上研制出８~１２μm的宽

光谱增透膜,图１０所示为实测光谱曲线,平均透过

率大于９８％,其中最厚的YbF３ 膜层约为８００nm.
将该增透膜样品按照空间红外光学薄膜可靠性实验

规范进行了可靠性实验,实验内容包括浸泡实验,即

４５℃水中浸泡８h;附着力实验,即采用标准聚酯胶

带进行快速撕拉实验;温度交变实验,即在４５℃环

境中保持３０min,降温至－１０℃并保持３０min,再
升温到４５℃,进行三个循环.实验结果表明,所研

制的增透膜均无开裂或脱落现象,说明所制备的薄

膜具有良好的实用性.

图１０ 宽光谱增透膜透过率实测曲线

Fig．１０ Measuredcurveoftransmissivityof
broadbandantireflectionfilm

５　结　　论

利用光谱拟合、显微镜观察、应力测试和X衍

射分析等方法,从加热蒸发方式、薄膜厚度、沉积温

度和离子束能量四个方面,研究了沉积工艺参数对

YbF３ 薄膜可靠性的影响.采用不同蒸发方式制备

的YbF３ 薄膜,其光谱曲线有明显差异:与电阻加热

蒸发相比,采用电子束加热蒸发得到的YbF３ 薄膜,
其致密性更好,水汽吸收也更少.通过研究厚度、温
度及离子源对薄膜表面裂痕的影响,发现薄膜太厚

或沉积温度太高均会增加YbF３ 薄膜的应力,使薄

膜出现裂痕,甚至脱落.基于不同离子束能量下薄

膜的 附 着 力 分 析 可 知,离 子 束 辅 助 沉 积 提 高 了

YbF３ 薄膜的附着力,可以改善薄膜的表面质量.
由实验分析可知,YbF３ 薄膜的质量不仅和薄

膜应力有关,还与薄膜附着力有关.为了得到高可

靠性的薄膜,在设计膜系时使单层YbF３ 薄膜的厚

度不超过１．４μm,沉积工艺采用电子束加热沉积的

方式,沉积温度设为２００℃,同时使用较大能量的离

子束辅助沉积.
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