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沉积温度对一氧化硅薄膜聚集密度的影响
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摘　要：一氧化硅（ＳｉＯ）薄膜是中短波红外区最常用的光学薄膜之一，高的聚集密度对于提升光谱

稳定性和光学薄膜元件的品质非常重要．选用纯度为９９．９９％的ＳｉＯ块状材料，在５×１０４Ｐａ背景

真空中用钼舟蒸发沉积，石英晶振仪将沉积速率控制在１．２～１．５ｎｍ／ｓ范围，硅基片上的膜层厚度

约为２．２～２．４μｍ，在不同沉积温度下制备样品．用傅里叶红外光谱仪分别测试新鲜薄膜和充分浸

湿薄膜的光谱曲线，根据波长漂移理论，计算出薄膜的聚集密度．结果表明：聚集密度随沉积温度的

升高而增加，从常温沉积的约０．９１上升到２５０℃沉积的０．９９以上．
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０　引言

红外遥感技术的发展越来越成熟［１４］，其技术指

标要求也越来越高．用于光谱选择的光学薄膜的技

术指标也相应的提高．而研究光学薄膜材料的特性

是提高光学薄膜性能的基础．光学薄膜材料的特性

有折射率、吸收系数等光学特性以及聚集密度、应

力、附着力、硬度等非光学特性．薄膜材料的特性受

到沉积速率、沉积温度、真空度等沉积工艺的影

响［５］．其中聚集密度作为薄膜的微结构特性直接影

响光学薄膜在环境中的光谱漂移［６］．研究薄膜材料

的聚集密度有利于控制光学薄膜的光学稳定性．一

氧化硅（ＳｉＯ）作为中短波红外区域常用的低折射率

材料，在光学薄膜中具有广泛的应用．本文主要研究

一氧化硅薄膜在不同沉积温度下聚集密度的变化情

况，可以选择合适的沉积温度以便满足光学薄膜的

光谱稳定性的要求．

１　基本原理

薄膜横断面的微观结构最早由皮尔逊研究，他

从电子显微镜照片上得到薄膜呈现柱状加空穴的结

构．由于薄膜的这种微观结构特性，薄膜在工作环境

中会因为吸附了空气中的水气或者其它气体杂质导

致薄膜折射率和光学厚度发生变化，从而发生光谱

漂移引起光谱性能不稳定．为了描述薄膜的这种微

观结构，引入了聚集密度这个概念［７］．

薄膜聚集密度狆定义为

狆＝
薄膜中固体部分的体积（即柱体）
薄膜的总体积（即柱体＋空隙）

（１）

聚集密度的测量通常采用吸附技术，主要有三

种方法．

第一种方法是测量吸潮前和完全吸潮后的折射

率狀ｆ和狀

ｆ ，应用方程

狀ｆ＝（１－狆）狀ｖ＋狆狀ｓ
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便可得到光学聚集密度
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和柱体材料折射率
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（１．３３狀ｆ－狀
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（０．３３＋狀ｆ－狀
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式中，狀ｓ表示柱体的折射率，狀ｖ表示空隙的折射率，

在吸潮前狀ｖ＝１，充分吸潮后被折射率１．３３的水所

填充．

第二种方法是测量薄膜吸潮前后的波长漂移．

一个多孔薄膜的集合厚度犱ｆ可以表示成两个等效

厚度之和，即犱ｆ＝犱ｓ＋犱ｐ，式中犱ｓ和犱ｐ分别是膜层

固体部分和气孔部分的几何厚度．故聚集密度

狆Δλ＝
犱ｓ
犱ｆ
＝１－

犱ｐ
犱ｆ

（５）

在单层膜中，吸水前后的光学厚度分别是

狀ｆ犱ｆ＝狀ｓ（犱ｆ－犱ｐ）＋犱ｐ （６）
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狀ｆ犱ｆ＝狀ｓ（犱ｆ－犱ｐ）＋１．３３犱ｐ （７）

两式相减得（狀ｆ －狀ｆ）犱ｆ＝０．３３犱ｐ．于是

狆Δλ＝１－
犱ｐ
犱ｆ
＝１－

Δλ×狀ｆ
０．３３λ

（８）

式（８）中，Δλ／λ＝（狀ｆ －狀ｆ）／狀ｆ，λ表示吸水前膜厚是

λ／４奇数倍膜层所对应的极值反射率波长．

第三种方法是采用石英晶体测频法，通过吸潮

前后频率的变化来推算聚集密度．

另外，ＧｅｏｒｇｅＡｔａｎａｓｓｏｖ等人还提出过一种通

过测量真空和空气中的透过率变化的方法来计算聚

集密度［８９］，其表达式为

狆＝１－
ｌｎ（
犜０
犜
）

αＷ犱ｆ
（９）

式（９）中αＷ 是水在特定波数的吸收系数，犜是薄膜

在空气中的透过率，犜０ 是薄膜在真空中的透过率，

犱ｆ是薄膜厚度．

综合考虑以上测量方法，选择通过测量光学厚

度的变化来计算聚集密度．光学厚度定义为 犎＝

狀ｆ犱ｆ和犎
＝狀ｆ犱ｆ，其中，犎 是吸潮前的光学厚度，

犎是吸潮后的光学厚度．根据式（５）～（８）可得式

（１０）
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犱ｆ
＝１－
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＝
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于是只要通过测量吸潮前后光学厚度的变化以

及吸潮前的折射率就可以算出聚集密度．

２　实验制备与测试

薄膜样品的制备采用成都南光机器有限公司生

产的ＺＺＳ８００３／Ｇ型箱式光学镀膜机．蒸发速率和

沉积 厚 度 通 过 美 国 ＩＮＦＩＣＯＮ 公 司 的 ＩＣ／５

ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎｃｏｎｔｒｏｌｌｅｒ的石英晶振仪控制．石英晶振

片上的速率控制为３ｎｍ／ｓ，基片上沉积速率由于不

同温度的沉积效率，略有变化，通过推算基片上实际

的沉积速率在１．２～１．５ｎｍ／ｓ．

基片使用Ｓｉ片，蒸镀前对基片表面进行清洁处

理．选取常温（基片沉积时的温度大约为４０℃）、１００

℃、１５０℃、２００℃、２５０℃五个温度点进行实验．设

定温度稳定两小时后再开始蒸镀．一氧化硅材料使

用钼舟阻蒸蒸镀．蒸镀时的工作压力由于烘烤温度

的升高而降低，并且随着蒸镀时间的增加而降低．蒸

镀时的工作气压总体在５×１０－４Ｐａ～５×１０
－５Ｐａ．

样品取出后，立即放进放有干燥剂的密封保鲜盒中，

并尽快进行光谱测量，尽量避免薄膜吸潮．

本实验薄膜光学厚度的确定通过美国Ｐｅｒｋｉｎ

Ｅｌｅｍｅｒ公司生产的 ＧＸ型傅里叶红外光谱仪测试

薄膜光谱透过率，然后再利用光学薄膜设计软件

Ｆｉｌｍ Ｗｉｚａｒｄ进行光学厚度和折射率的拟合．

首先测量刚从真空室取出的样品的光谱透过率

曲线，通过薄膜设计软件拟合出光学厚度和折射率．

然后把样品在相对湿度大于９５％的潮湿的环境中

放置４８ｈ，使样品彻底吸潮，再测试样品的光谱透

过率曲线，并且拟合出吸潮后的光学厚度．

３　实验结果与分析

沉积温度的影响主要表现在蒸发分子在沉积到

不同温度的基片时的动能不一样，从而造成薄膜微

结构产生变化，薄膜聚集密度产生差异．当温度更高

时，蒸发分子到达基片时的动能较大，且基片表面活

性较好，膜就较致密，折射率也会较大．反之，沉积温

度降低，达到基片的分子动能减少，基片表面活性减

弱，膜层致密度减少，折射率也较小．表一是在不同

沉积温度下的聚集密度测量结果．一氧化硅薄膜的

折射率选取的是室温下波长２μｍ 时的折射率．

表１　不同沉积温度下的一氧化硅薄膜的光学

厚度变化和聚集密度

犜犪犫犾犲１　犜犺犲狅狆狋犻犮犪犾狋犺犻犮犽狀犲狊狊犪狀犱狆犪犮犽犻狀犵犱犲狀狊犻狋狔狅犳

犛犻犗狋犺犻狀犳犻犾犿狊狅狀犱犻犳犳犲狉犲狀狋犱犲狆狅狊犻狋犲犱狋犲犿狆犲狉犪狋狌狉犲

Ｎｏ．
Ｄｅｐｏｓｉｔｅｄ

ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ／℃

犎

／μｍ

犎

／μｍ

狀

／２μｍ
犎犎 犘

１ ２５０ ３．６５４ ３．６５９ １．８４５ ０．００５ ０．９９２

２ ２００ ４．２２３ ４．２３６ １．８５８ ０．０１３ ０．９８２

３ １５０ ３．５０８ ３．５２３ １．８４１ ０．０１５ ０．９７７

４ １００ ４．２９３ ４．３２２ １．８４５ ０．０２９ ０．９６２

５ ～４０ ４．５９３ ４．６６８ １．８４７ ０．０７５ ０．９０９

　　根据表１的结果，本文拟合了聚集密度随沉积

温度变化的曲线，如图１．

图１　一氧化硅薄膜的聚集密度随沉积温度的变化曲线

Ｆｉｇ．１　ＴｈｅｐａｃｋｉｎｇｄｅｎｓｉｔｙｏｆＳｉＯｔｈｉｎｆｉｌｍｓｏｎ

ｄｅｐｏｓｉｔｅｄｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

从拟合曲线可见，沉积温度升高，一氧化硅薄膜

的聚集密度也增大．聚集密度的变化是一条非线性

的曲线．曲线各参量如表２．

１７１
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表２　拟合曲线参量

犜犪犫犾犲２　犜犺犲狆犪狉犪犿犲狋犲狉狅犳狋犺犲犳犻狋狋犻狀犵犮狌狉狏犲

Ａ Ｂ Ｃ Ｄ

Ｅｑｕａｔｉｏｎ
狔＝狔０＋犃

ｅｘｐ（犚０狓）

Ａｄｊ．ＲＳｑｕａｒｅ ０．９８７１６

Ｖａｌｕｅ ＳｔａｎｄａｒｄＥｒｒｏｒ

Ｂ 狔０ １ ０

Ｂ 犃 －０．１４６２ ０．０１１６１

Ｂ 犚０ －０．０１２３２ ０．００１１３

　　实验中发现一氧化硅薄膜的折射率随着沉积温

度的变化并不是非常明显，波长２μｍ处折射率在

１．８４至１．８６之间，折射率变化在±０．５４％ ．不过

在常温下镀制的一氧化硅薄膜充分吸潮后薄膜有脱

落现象，薄膜牢固度差．其他样品未有薄膜脱落现

象．沉积温度１５０℃以上的聚集密度都在０．９７７以

上，皆处于较高的致密度范围．

４　结论

研究结果表明，一氧化硅薄膜随着沉积温度的

提高，聚集密度也更高，折射率也相应的提高．在实

际的红外光学薄膜制备中，可以根据需要选择合适

的沉积温度．现在通常工艺的沉积温度在２５０℃左

右，由于一氧化硅薄膜的致密度在１５０℃时仍接近

０．９８，折射率也无明显下降．所以可以根据需要在允

许的范围内适当降低沉积温度．
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