
第４０卷　第９期 光　学　学　报 Vol．４０,No．９
２０２０年５月 ActaOpticaSinica May,２０２０

１２１．６nm远紫外高反射薄膜研究
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摘要　远紫外波段高反射薄膜的研究具有重要应用价值.为了实现高反射率,采用高温三步蒸发法沉积 MgF２膜
以保护Al膜,制备了远紫外宽带高反射薄膜,并对样品进行退火处理.结果显示,改进制备工艺和退火工艺后,紫
外宽带高反射薄膜在１２１．６nm处的反射率高达９０％,接近理论设计值.同时分析了散射损耗的影响.采用优化

的LaF３/MgF２膜系结构,制备了窄带反射滤光薄膜,其在中心波长１２２．５nm处的峰值反射率为７５％且半峰全宽为

８nm,达到了理论设计的预期效果,但退火处理损伤了薄膜表面,散射损耗增加,薄膜反射率下降.
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１　引　　言

远紫外１００~２００nm波段在天文观测领域有

着十分重要的应用价值,特别是对应于 HＧα谱线的

１２１．６nm波长[１],研究人员对此波长的来源和探测

开展了广泛且深入的研究.对于１２１．６nm谱线的

探测,常利用紫外探测器、紫外光谱仪、紫外天文望

远镜和真空紫外成像仪[２Ｇ３]等天文测量系统.在这

些测量系统中,作为必不可少的核心组成部分,紫外

高反射薄膜器件成为目前研究的热门之一.
由于许多材料在远紫外波段有较大吸收,因此

材料是限制高反射薄膜制备的重要因素.在远紫外

波段内,纯Al材料具有高反射率且吸收较小的物

理性质[４],但Al膜表面容易氧化成Al２O３层,其在

１６０nm以下具有较大吸收.同时,MgF２的吸收边

为１１５nm[５],如果在 Al膜表面沉积合适厚度的
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MgF２保护层,可以抑制和减少 Al２O３的形成,从而

避免Al膜反射率降低.因此,对于１２１．６nm波长

处的紫外宽带高反射薄膜,可以使用 MgF２膜保护

Al膜的结构.Al＋MgF２样品的反射率在１２０nm
附近的理论设计值为９０％.然而,通过常温沉积实

验制备的Al＋MgF２膜的反射率小于８０％,低于理

论设计值.为了提高 Al膜的反射率,研究者通过

高温三步蒸发法[６Ｇ７]沉积 MgF２,改善了薄膜质量并

提高了薄膜的反射率.此外,对样品进行退火处

理[８]也可以提高反射率.
对于 窄 带 滤 光 元 件,Malherbe[９]使 用 Al和

MgF２薄膜周期组合,制备了透射式真空紫外滤光

片,该透射式真空紫外滤光片采用了半波干涉滤光

片 结 构,即 LiF 基 板/Al/MgF２/Al/MgF２/Al/

MgF２/空气.LiF基板容易吸潮,并且透射滤光的

效率较低,学者对窄带反射滤光薄膜器件[１０]展开了

研究.按照高/低折射率材料交替的多周期介质膜

结构[１１]制备窄带反射滤光薄膜,实现了宽广范围的

深度截止.由于宽带隙氟化物材料在紫外波段吸收

小且稳定性高,在真空紫外(VUV)光谱区域中,

LaF３已被广泛用作干涉薄膜的高折射率材料,而

MgF２材料可被用作低折射率材料[１２Ｇ１３].对于中心

波长为１２１．６nm的窄带反射滤光薄膜,可采用电子

束热蒸发镀膜方式[１４],通过叠加沉积LaF３/MgF２
多周期介质膜进行制备.对于一般的介质薄膜,退
火处理[１５]会降低薄膜吸收,但会影响激 光 损 伤

阈值.
本文系统地介绍了Al＋MgF２紫外宽带高反射

薄膜和LaF３/MgF２窄带反射滤光薄膜的优化设计、
实验制备的过程.通过测试样品的反射率,对比不

同工艺对样品反射率的影响.通过测试样品表面粗

糙度,利用散射值和粗糙度的关系,计算样品在

１２１．６nm处的散射损耗.此外,对Al＋MgF２样品

和LaF３/MgF２样品进行退火处理,并分析退火处理

对样品反射率的影响.

２　设计与制备

２．１　实验设计

通过光学薄膜设计软件(Optilayer)对 Al＋
MgF２紫外宽带高反射薄膜和LaF３/MgF２窄带反射

滤光薄膜的薄膜厚度进行优化设计,从而使样品在

１２１．６nm的中心波长下获得高反射率.紫外宽带

高反射薄膜采用２５nm的 MgF２薄膜保护１００nm
的Al膜,为增加Al膜附着力,先设计１５nmCr膜

打底.经过优化,理论反射率在１２１．６nm 处可达

９０％,如图１所示,R 为反射率.

图１ Cr＋Al＋MgF２样品的设计反射率光谱

Fig．１ Reflectancespectrumdesignedfor
Cr＋Al＋MgF２samples

LaF３/MgF２窄带反射滤光薄膜采用规整膜系

SUB|(HL)̂xL|AIR的多周期介质膜,其中“L”是
低折射率材料 MgF２,“H”是高折射率材料LaF３,
“SUB”是 基 底,“AIR”是 空 气,x 为 膜 堆 数.当

LaF３/MgF２的膜堆数为１６时,中心波长１２１．６nm
处的峰位反射率为７３．５％,若继续增加膜堆数,峰位

反射率不会继续提高,所以采用x＝１７制备LaF３/

MgF２样品.
根据薄膜的基本理论可知,通过调节样品高低

折射率材料的厚度比值,可以改变窄带的反射率峰

值和带宽.采用SUB|(HL)̂１７L|AIR的膜系设

计,通过改变H和L厚度的比值,计算窄带在中心

波长１２１．６nm处的峰位反射率和带宽.高折射率

材料的吸收相对较大,减少 H 的比例,选择合适的

H和L的厚度比,可能会提高薄膜的反射率,同时

使带宽变窄,且对峰值两侧的抑制能力得到加强.
经过光谱曲线对比可知,H 和 L的厚度比为１/３
时,窄带的带宽虽然较窄,但反射率峰值仅有６９％;
而H和L的厚度比为１/２时,窄带的反射率峰值可

以达到７３．５％,与H和L的厚度比为１时的峰值反

射率相等,且带宽相对较窄.经过优化处理,采用

H和L的厚度比为１/２的SUB|(０．６７H１．３４L)̂１７
０．６６L|AIR 膜 系,当 中 心 波 长 为１２１．６nm 时,

LaF３/MgF２峰位反射率为７３．５％.理论设计光谱

曲线如图２所示.

２．２　样品制备

对于Al＋MgF２紫外宽带高反射薄膜元件,使
用直径为３０mm、厚度为５mm的K９基板,薄膜材

料包括Cr材料、纯度(质量分数,全文同)为９９．９９９％

０９３１００１Ｇ２
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图２ 不同设计下LaF３/MgF２样品在中心波长１２１．６nm处的反射率.(a)不同的膜堆数;(b)不同的 H与L的厚度比

Fig．２ Reflectanceatcentralwavelengthof１２１敭６nmforLaF３ MgF２samplesunderdifferentdesigns敭

 a Differentfilmstacks  b differentthicknessratiosofHtoL

的Al材料和纯度为９９．９９％的 MgF２材料.在真空

镀膜机保持１０－５Pa真空条件下,先在基板上沉积

１５nmCr膜,以提高Al膜的附着力.随后,通过热

蒸发形式以１２nms－１的速率沉积１００nm 的 Al
膜,再以０．８nms－１的速率沉积２５nm MgF２薄膜

以保护Al膜.MgF２薄膜的制备方法有两种:一种

是在常温环境下直接沉积 MgF２薄膜(DepositionＧ
RT);另一种是通过高温三步蒸发法沉积 MgF２薄
膜(DepositionＧHT).薄膜沉积参数如表１所示,其
中RT表示室温,HT表示高温.

表１ Al＋MgF２样品的参数

Table１ ParametersforAl＋MgF２sample

Condition Film Thickness/nm Depositionrate/(nms－１) Temperature/℃

DepositionＧRT

Cr １５ ０．６ ２３

Al １００ １２．０ ２３

MgF２ ２５ ０．８ ２３

DepositionＧHT

Cr １５ ０．６ ２３

Al １００ １２ ２３

MgF２ ５ ０．８ ２３

MgF２ ２０ ０．８ ２５０

　　窄带反射滤光薄膜元件使用直径为３０mm、厚
度为１mm的K９基板,薄膜材料为高折射率LaF３
材料和低折射率 MgF２材料.LaF３/MgF２窄带反射

滤光薄膜元件采用SUB|(０．６７H１．３４L)̂１７０．６６L|AIR
的膜系设计,通过计算得知,０．６７H对应８．９６nm的

LaF３膜层厚度,１．３４L和０．６６L分别对应２３．８６nm
和１１．７４nm的 MgF２膜层厚度.整个实验过程在

真 空 电 子 束 镀 膜 机 内 完 成,腔 内 真 空 度 维 持

１０－４Pa,在２３℃的常温环境中通过电子束热蒸发

的形式将LaF３和 MgF２膜堆沉积在基板上,采用晶

振监控的方式控制LaF３和 MgF２薄膜的沉积厚度.
首先在基板上以０．６nms－１的速率沉积８．９６nm的

LaF３薄膜,随后以０．８nms－１的速率沉积２３．８６nm
的 MgF２薄膜,依次重复沉积１７对LaF３和 MgF２双
层膜堆,最后再沉积膜层厚度为１１．７４nm的 MgF２

薄膜.
此外,对高温三步蒸发法制备的 Al＋MgF２样

品和LaF３/MgF２样品进行退火处理,验证退火工艺

对反射率的影响.退火处理的过程为:将样品放入

真空度为５×１０－３Pa的退火炉中,按照退火步骤对

样品分别进行２００℃/２h,２５０℃/２h,３００℃/２h
退火.退火的温度控制步骤为:先在１h内将温度

从室温２３℃加热到退火温度,然后恒温保持２h,最
后１０h降温到室温２３℃.

最后,为了验证样品的反射率结果,采用LiF滤

光片抑制高次谐波的通过,使用同步辐射反射率计

测量１０５~１３５nm波段的光谱,得到了Al＋MgF２
样品和LaF３/MgF２样品的反射率数据.除此之外,
使用原子力显微镜(AFM)测量样品表面粗糙度,扫
描区域为１０μm×１０μm,进而计算样品的总积分

０９３１００１Ｇ３
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散射损耗.为了给出样品的整体形貌,使用光学显

微镜观察样品的表面.

３　测试结果分析与讨论

３．１　Al＋MgF２紫外宽带高反射薄膜

测试了三种 Al＋MgF２样品的反射率,这三种

样品分别是常温直接沉积样品A,高温三步蒸发法

沉积样品B,高温三步蒸发法沉积＋３００℃/２h退

火处理的样品C,并将实验结果与理论设计反射率

进行对比.实验测试反射率光谱曲线如图３所示.
可以看出:在测试波长范围内,相较于样品A,样品

B的反射率显著增加,经２００℃/２h和２５０℃/２h
退火处理后样品反射率略有提高,样品C反射率最

大.在HＧα线波长１２１．６nm处,样品 A的反射率

为８０％,样品B的反射率为８５％,而样品C的反射

率高达９０％,接近理论设计反射率.同时,样品C
在波长１２０nm 以上宽 波 段 的 反 射 率 始 终 高 于

８０％.

图３ 不同条件下Al＋MgF２样品的测试反射率光谱.(a)不同工艺制备;(b)不同退火温度

Fig．３ MeasuredreflectancespectraofAl＋MgF２samplesunderdifferentconditions敭

 a Differentdepositionprocesses  b differentannealingtemperatures

　　AFM 测试结果如图４所示,样品A的粗糙度

为１．４２nm,样品B的粗糙度为１．１９nm,样品C的

粗糙度为１．０９nm.分析认为,高温环境有望提高

薄膜致密性,减小粗糙度.

图４ 不同Al＋MgF２样品的粗糙度.(a)样品A;(b)样品B;(c)样品C

Fig．４ RoughnessofdifferentAl＋MgF２samples敭 a SampleA  b sampleB  c sampleC

　　样品粗糙度和总积分散射(TIS)的关系式为

TTIS＝１－exp[－(４πcosθiσ/λ)２], (１)
式中:TTIS为总积分散射率;θi 为薄膜入射角;σ 为

表面均方根粗糙度;λ为入射激光波长.
由(１)式可知,在波长１２１．６nm处,正入射时可

以得到样品的总积分散射值.样品A、B、C的总积

分散射值分别为２．１３％,１．５％和１．２６％.结合前文

所述的反射率结果,对比分析数据可知,样品C相

较于样品A,反射率提高了１０％,但散射损耗仅降

低了１％,所以影响样品反射率的主要因素不是散

射损耗,而是吸收损耗.Al＋MgF２样品在１２１．６nm
处的反射率和散射损耗如表２所示.

表２ Al＋MgF２样品在１２１．６nm处反射率和散射参数

Table２ Reflectanceandscatteringparametersof
Al＋MgF２samplesat１２１敭６nm

Sample Roughnessσ/nm TIS/％ R/％

SampleA １．４２ ２．１３ ８０

SampleB １．１９ １．５０ ８５

SampleC １．０９ １．２６ ９０

０９３１００１Ｇ４
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３．２　LaF３/MgF２窄带反射滤光薄膜

采用优化的薄膜设计制备LaF３/MgF２样品,理
论光谱在中心波长为１２１．６nm处的峰位反射率为

７３％,半峰全宽为１０nm.同步辐射反射率计测量

得出的反射率光谱显示,在中心波长１２２．５nm处的

峰位反射率达到７５％,同时半峰全宽为８nm,在

１２１．６nm处反射率为７２％.薄膜厚度较薄,且镀膜

过程采用晶振监控的方式,存在１％以内的监控误

差,导致中心波长偏移,但波长的偏移仍在正常误差

范围内.由于远紫外波段吸收率较大,LaF３/MgF２
样品光谱的中心波长位置会影响反射峰位和半峰全

宽,故需要重新对LaF３/MgF２样品光谱进行优化设

计,使设计光谱的中心波长为１２２．５nm.在重新设

计的光谱中,中心波长１２２．５nm处的峰位反射率为

７４％,且半峰全宽为９nm.相比之下,实验制备样

品的峰值反射率和半峰全宽均达到了理论设计值.
尽管中心波长位置发生偏移,但在允许的误差范围

内,实验制备的窄带反射滤光薄膜仍拥有高反射率

且窄带宽的优良性能,为了精确制备出中心波长在

１２１．６nm处的高反射率样品,需要改善薄膜厚度控

制工艺.反射率光谱曲线对比如图５所示.

图５ 常温制备的LaF３/MgF２样品反射率的对比

Fig．５ ReflectancecomparisonofLaF３ MgF２
samplespreparedatroomtemperature

　　接着对常温制备的LaF３/MgF２样品进行了三

种不同工艺的退火处理,并将经退火处理与未经退

火处理的样品测试反射率进行对比.常温制备的

LaF３/MgF２样品在中心波长１２２．５nm处的峰位反

射率为７５％,退火处理后反射率均下降:２００℃/２h
退火样品反射率下降较少,峰位反射率为７１％;

２５０℃/２h和３００℃/２h退火时,峰位反射率下降

较严重,分别为６５％和６４％.不同退火工艺下样品

的测试反射率光谱曲线如图６所示.

图６ 不同退火工艺下常温制备LaF３/MgF２
样品的反射率

Fig．６ReflectanceofLaF３ MgF２samplespreparedatroom

temperatureunderdifferentannealingprocesses

AFM测试得出的LaF３/MgF２样品表面粗糙度

如图７所示.测试结果表明,退火温度越高,样品表

面粗糙度越大.文献[１５]表明,与单层介质膜不同,
窄带反射滤光薄膜是由两种材料交替沉积获得的,
不同膜层间存在多个界面,退火可能导致界面上的

缺陷数量和尺寸增大.因此,多个界面的存在可能

严重影响样品表面的粗糙度.

　　通过总积分散射公式,计算可得退火处理使

LaF３/MgF２样品的总积分散射增加到５％,这严重影

响样品的反射率.表３总结了常温制备LaF３/MgF２
样品在１２２．５nm处的反射率和散射值.

图７ 常温制备LaF３/MgF２样品的粗糙度.(a)未退火;(b)２００℃/２h退火;

(c)２５０℃/２h退火;(d)３００℃/２h退火

Fig．７ RoughnessofLaF３ MgF２samplespreparedatroomtemperature敭 a Noannealing  b annealingＧ２００℃ ２h 

 c annealingＧ２５０℃ ２h  d annealingＧ３００℃ ２h

０９３１００１Ｇ５
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表３ 常温制备LaF３/MgF２样品在１２２．５nm处的

反射率和散射参数

Table３Reflectanceandscatteringparametersat１２２敭５nm
ofLaF３ MgF２samplespreparedatroomtemperature

Condition Roughnessσ/nm TIS/％ R/％

Noannealing １．１２ １．３１ ７８

AnnealingＧ２００℃/２h ２．１９ ４．９２ ７３

AnnealingＧ２５０℃/２h ２．３０ ５．４１ ６７

AnnealingＧ３００℃/２h ２．３６ ５．６９ ６６

　　为了分析退火对薄膜特性的影响,使用光学显

微镜,选择“５０×”倍率物镜,“１０×”倍率目镜观察样

品表面情况.未处理的LaF３/MgF２样品表面有零

星点迹存在;经过２００℃/２h退火处理的 LaF３/

MgF２样 品 表 面 具 有 均 匀 密 集 的 麻 点;而 经 过

２５０℃/２h和３００℃/２h退火处理的LaF３/MgF２
样品表面除了有密集的麻点,还存在裂痕,且经

３００℃/２h退火处理的样品表面出现的裂痕较明

显.样品表面出现的裂纹主要是由薄膜应力引起

的.氟化物薄膜本身较为疏松,高温退火会导致薄

膜应力变化较为剧烈,进而导致薄膜出现裂纹.样

品的表面质量情况如图８所示.

图８ 常温制备 LaF３/MgF２样品的表面.(a)未处理;

(b)２００ ℃/２h 退 火;(c)２５０ ℃/２h 退 火;

　　　　　　(d)３００℃/２h退火

Fig．８SurfacesofLaF３ MgF２samplespreparedatroom

temperature敭 a Noannealing  b annealingＧ
２００ ℃ ２h  c annealingＧ２５０ ℃ ２h  d 
　　　　　　annealingＧ３００℃ ２h

４　结　　论

改进 了 Al＋MgF２紫 外 宽 带 高 反 射 薄 膜 和

LaF３/MgF２窄带反射滤光薄膜的设计与制备方法,
测试了样品的反射率和表面粗糙度,计算了样品的

散射损耗,并分析制备工艺和退火处理对薄膜反射

率的影响.
与常温直接沉积制备的样品相比,高温三步蒸

发法制备的 Al＋MgF２样品在１２１．６nm处的反射

率提高了５％,且经过退火处理后,反 射 率 高 达

９０％,接近理论设计值.尽管高温三步蒸发法＋退

火处理可以降低 Al＋MgF２样品的表面粗糙度,进
而降低散射损耗,但散射损耗降低并不是反射率提

高的主要原因.此外,Al＋MgF２紫外宽带高反射薄

膜在１２０nm以后的宽带高反射率略有下降,其影

响因素还有待研究.
通过改变膜堆数及 H 和L的厚度比,优化了

LaF３/MgF２样品在中心波长１２１．６nm处的膜系设

计,最 后 制 备 的 LaF３/MgF２ 样 品 在 中 心 波 长

１２２．５nm处的峰值反射率达到７８％,半峰全宽为

８nm,达到理论设计的预期效果.研究结果显示,
退火处理会降低样品反射率,增加样品表面粗糙度,
严重破坏样品的表面质量.
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