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摘要!在
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#

#@EI

波段!利用直流磁控溅射技术将
+5

%

#̀ RH.C

&$

i:

多层膜镀制在掺氟的二

氧化硅基底上!基于原子力显微镜对不同膜对数%

+X#%

!

T%

!

?%

!

U%

&表面粗糙度的测量结果!将

多层膜的生长模型应用于实际结果中!对表面均方根粗糙度随着膜对数的变化进行了深入的分

析!并对
.H8<:ED

粗糙度动态生长理论的适用条件作了补充性讨论"
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引
!

言

近年来!为了对太阳光谱进行深入的研究!具有高效反射性能的硅基多层膜元件已经在一些近正入

射反射系统的装置中得到应用%但是随着衍射极限的减小!光学表面和多层膜膜层界面的微粗糙限制了

光学元件的性能!光与元件相互作用时产生的非镜向散射!不仅减小了系统的光通量!而且也降低了像的

对比度%随着入射光波长的减小!背向散射强度将以
#

+

#

$的形式增长(

#

)

%

散射理论从
A%

年代开始发展至今!人们对散射的理解有了一些进展%早期许多工作者主要针对
a

射线掠入射式多层膜!研究其界面粗糙度对散射光的影响%而作为
203

光波段光散射研究的先驱!

.

G

C558:

(

$

)和
.H8<:ED

(

!

)等人研究了正入射时多层膜界面粗糙度对光散射的影响%

#@@$

年!

.H8<:ED

(

T

)等人

基于多层膜的无定形生长过程提出了界面粗糙度动态生长理论%

$%##

年!

1<:K;D(:4DH

(

"

)等人在
203

光波段对正入射式
14

+

.C

多层膜反射镜的背向散射作了实验测定!并应用动态生长理论对钼硅多层膜的
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散射作了比较分析!结果发现理论与测试数据吻合较好%

在
#A

#

#@EI

的极紫外波段!

+5

+

i:

多层膜是具有最高理论反射率的
+5

基多层膜!因而具有光明的

应用前景!并得到了广泛研究(

?>A

)

%在以前的研究中(

U

)

!发现
+5

+

i:

多层膜的膜层界面粗糙度造成了多层

膜反射率的减小!而且界面粗糙度随多层膜的生长而逐渐增大%但是!对于
+5

+

i:

多层膜的膜层界面粗

糙度的动态变化规律尚没有开展深入的研究%

本文以
.H8<:ED

的多层膜界面粗糙度动态生长理论为基础!对
203

光波段近正入射
+5

+

i:

多层膜生

长模型作了分析和计算!并通过与实验测量结果的对比!对
.H8<:ED

粗糙度动态生长理论的适用条件作了

补充性讨论!给出了
+5

+

i:

多层膜界面粗糙度基于
.H8<:ED

动态变化规律的使用范围%

:

!

多层膜动态生长理论

薄膜的生长过程可用薄膜粗糙表面任意两点间的高度差的
-

#

2

$的连续性方程来描述"

'

#$

-2

'0

36
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#

2

$

5

'

*

'0

#

#

$

其中!

2

为薄膜表面任意两点间的水平距离!

0

为薄膜的厚度!

T

为描述弛豫过程的独立参数!

*

表示随机噪

声%当
T

为正值时!右边第一项将使表面粗糙度变小!而第二项将使表面粗糙度增加%弛豫过程的指数
>

因薄膜生长的机理不同而异!一般情况下!粘性流体"

>

X#

!蒸发和凝结"

>

X$

!体扩散"

>

X!

!表面扩散"

>

XT

(

@

)

%

(4E

M

和
cC55C<ED

(

#%

)认为!

T

取负值!可以适用于描述三维岛状生长的薄膜表面%

式#

#

$表明!薄膜的生长是生长过程与弛豫过程间竞争的结果!生长过程较快时!膜层表面容易表现

出粗糙和各向异性&弛豫过程较快时!膜层表面容易表现出平滑和各向同性的特点%

应当指出的是!式#

#

$是表面生长模型中最简单的一种可能%它是对粗糙表面形成过程线性的和局

部的处理%

h<:L<:

等人(

##

)首先用一非线性项#

!

)

$

$对式#

#

$作了修正!该项表示在各向同性的特定沉积

条件下!薄膜将沿着法线方向生长%当沉积角度或表面倾斜较大时!表面粗糙度的形成是局部的这个假

设就不再成立了!在这种情况下!表面某点的沉积依赖于表面的遮蔽效应%

h<:;E<DC:C

等人(

#$

)和
(<E

M

等

人(

#!

)也提出了一个生长模型!实现了局部生长#遮蔽$机理的理论模拟%当生长过程是由非线性和局部性

引起时!薄膜将以尖瓣和柱状这种不连续的形状快速生长%这些特征可以在薄膜的形貌中观察到!尤其

是低能沉积过程中的薄膜%相比较!本文只考虑粗糙度较小的光学多层膜!这种薄膜可以通过高能生长

过程来实现!如低气压下的溅射镀膜过程%保证了表面粗糙度不至于大到影响薄膜的线性或非局部生长

模式!这种观点得到了多层膜实验研究的支持(

#T

)

%

与单层膜生长不同的是!多层膜动态生长理论认为!薄膜各个界面的粗糙度一方面复制于相邻的先

期生长的膜层表面粗糙度!另一方面也有不完美生长过程引起的内部固有粗糙度%第
'

个界面可以用其

粗糙度
-

'

#

2

$的频谱函数来表示(

T

)
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其中
&

'

表示正在生长的膜层内部的固有粗糙度!角标
'V#

代表相邻的先期生长的膜层!
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D
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X8P
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D
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0

'

)为界面粗糙度复制因子!它是空间频率
D

的函数!反映第
'

个膜层对第
'V#

个

膜层表面的3记忆程度4%复制函数取值介于
%

#

#

之间的实数时!表明第
'

层膜的粗糙度既受第
'V#

层

膜的表面粗糙度影响!又受自身内部固有粗糙度的影响%

对于无定形生长的
+

层多层膜!由于表面粗糙度的功率谱密度#

=:M

#

D

$

X

.

-

#

D

$

-

"

#

D

$/$通常便于

测量!因此用功率谱密度作为多层膜表面粗糙度的统计表述!更便于与测量结果的对比%若多层膜界面

粗糙度结构可以看作是自由分布!粗糙度的功率谱密度反应的是整个界面粗糙度的均值!则功率谱密度

的值可以由粗糙度频率谱函数的傅里叶变换来表示!在理论上与粗糙表面结构的描述等价%通过对式

#

$

$进行迭代运算可得多层膜表面粗糙度的功率谱密度函数与界面粗糙度之间的关系为(
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其中!

=:M

'

为膜层生长过程中因内部缺陷等原因引起的固有粗糙度对应的功率谱密度!在膜层生长过程

中没有明显晶向分布时!

=:M

'

由下式确定(

T

)

"

=:M

'

3

8

'

$

4

'

#

#

6

I

$

'

$+

5EI

'

#

T

$

其中!

8

'

为第
'

层膜的厚度!

4

'

是多层膜结构中第
'

层薄膜的膜层材料的原子团簇体积%

式#

!

$是多层膜动态生长理论的公式表述形式!反映了多层膜的复杂生长过程%可以看到!多层膜的

表面功率谱密度与膜层的厚度和数目'原子团簇体积'弛豫过程'生长机理等诸多因素相关%通过式#

!

$

的迭代计算!可以将多层膜表面粗糙度和所用基板的表面粗糙度联系起来!从而为表面多层膜界面结构

变化情况测量提供了理论依据%计算过程中!只需要先对基板表面粗糙度的测量结果进行傅里叶变换!

然后基于功率谱密度函数进行迭代运算!运算过程中避免了相关函数的运算!最后对于多层膜表面的粗

糙度功率谱密度再进行一次傅里叶变换!就可以得到多层膜表面粗糙度的理论预期值%

<

!

实
!

验

在实验中!采用掺氟的二氧化硅作为
+5

+

i:

多层膜样品的基板!采用国产超高真空磁控溅射设备

#

\ '̂"?%*?

$实现
+5

+

i:

多层膜样品的制备%制备多层膜的靶材料为美国
h;:H\6,8DQ8:

公司生产!

+5

靶材为掺杂了
.C

#

#̀ RH.C

$的合金材料!

i:

靶材的纯度为
@@6@"̀

%在溅射镀膜设备的真空腔内!溅射阴

极靶与基板垂直相对!靶在下!基板在上!两者间距离为
#%KI

%在沉积
+5

+

i:

多层膜之前!真空系统的本

底真空度低于
UZ#%

V"

'<

%溅射工作气体为高纯度的氩气#纯度"

@@6@@@`

$%在镀膜过程中!溅射工作

气压为
%6#U'<

%

+5

和
i:

靶均采用恒功率模式的直流磁控溅射方法!其中!

+5

靶材的功率为
T%c

!

i:

靶

材的功率为
!%c

%在多层膜制备过程中!基板一直保持自转!转速为
$%:

+

ICE

%通过步进电机控制基板

公转!使其交替停留在
+5

和
i:

靶上方!由基板在靶材上方停留的时间来控制相应膜层的厚度%本文所

制备的样品共四个!每个样品的周期厚度设计值为
@6%EI

!其中
i:

膜层的厚度与周期厚度之比为
%6!!

%

四个样品的周期数#

+

$分别为
#%

!

T%

!

?%

!

U%

%

利用原子力显微镜#

<H4ICKJ4:K8ICK:4DK4

G

8

!

+71

$#生产厂商"

388K4

!型号"

F)!#%%

$实现多层膜样

品的表面粗糙度度测量!并给出了相应的表面粗糙度的功率谱密度%在合肥国家同步辐射实验室的辐射

计量与标准束线的反射率计上实现了
+5

+

i:

多层膜在极紫外波段的反射率测量%

=

!

实验结果分析和数值计算

图
#

给出了不同膜对数的
+5

+

i:

多层膜表面原子力显微镜测量结果!其中图
#

#

<

$

#

图
#

#

L

$分别对应

+X#%

'

T%

'

?%

和
U%

的
+5

+

i:

多层膜!它们的表面粗糙度的均方根#

:44H>I8<E>D

[

;<:8

!

/1.

$值分别为

%6T%!EI

#

+X#%

$'

%6T%#EI

#

+XT%

$'

%6"TTEI

#

+X?%

$和
%6U#AEI

#

+XU%

$%测量结果表明!对于

+5

+

i:

多层膜!当膜对数不超过
T%

时!其表面粗糙度基本不随膜对数的增加而变化&当膜对数超过
T%

时!

其表面粗糙度随膜对数的增加而逐渐增大%

图
#

!

包含不同膜对数的
+5

+

i:

多层膜表面原子力测量结果

7C

M

6#

!

+71I8<D;:8I8EH:8D;5H4J+5

+

i:I;5HC5<

=

8:DRCHNS<:C<9585<

=

8:

G

<C:D

-

#@
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图
$

给出了相应多层膜样品表面粗糙度的二维功率谱密度%由图可知!随着空间频率的增大#从中

心向四周$!多层膜表面粗糙度的功率谱密度不断减小#从亮到暗$!表明多层膜的表面粗糙度并无明显的

周期性变化%随着膜对数的增加!表面粗糙度的二维表面功率谱密度形状发生了变化!

+X#%

和
+XT%

时!功率谱密度图形呈圆形!表明当膜对数较少时!

+5

+

i:

多层膜的表面粗糙度的分布与方向无关!满足随

机分布的特点&

+X?%

和
+XU%

时!功率谱密度图形呈现椭圆形!表明膜对数较多时!

+5

+

i:

多层膜的表

面粗糙度沿
1

方向和
9

方向的分布有差异!分布具有一定的3方向性4%

图
$

!

包含不同膜对数的
+5

+

i:

多层膜表面粗糙度的二维功率谱密度

7C

M

6$

!

$F

G

4R8:D

G

8KH:;IL8EDCH

=

4JD;:J<K8:4;

M

NE8DDJ4:+5

+

i:I;5HC5<

=

8:DRCHNS<:C<9585<

=

8:

G

<C:D

!!

图
!

给出了包含不同膜对数的
+5

+

i:

多层膜在极紫外波段的反射率设计'测量和理论拟合曲线%由

图可以看到!由于膜层界面间的粗糙度较大!导致了
+5

+

i:

多层膜的测量反射率均低于设计值%另外!随

着膜对数的增加!

+5

+

i:

多层膜的测量反射率先增大后减小!这是由于膜层界面间粗糙度随着膜对数的增

加而动态增长造成的(

U

)

%为了能够从理论上分析膜层界面粗糙度对多层膜反射率的影响!现对多层膜的

测量反射率进行理论模拟%具体处理过程如下"

图
!

!

+5

+

i:

多层膜反射率的设计'测量和理论拟合曲线图

7C

M

6!

!

(N8L8DC

M

E

!

I8<D;:8L<ELHN84:8HCK<5JCHHCE

M

:8J58KHCSCH

=

4J+5

+

i:I;5HC5<

=

8:D

!!

首先利用
+71

对二氧化硅基底的表面粗糙度进行采样!并计算粗糙度的功率谱密度%然后根据多

层膜动态生长理论!计算
+5

+

i:

多层膜每个界面的粗糙度功率谱密度!直到最终计算出多层膜表面粗糙

度的功率谱密度%最后将表面功率谱密度利用式#

"

$转换成均方根粗糙度(

#?

)

%

-

$@

-
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+5

+

i:

多层膜生长模型和数值计算
!!

表
:

!

$&

&

U-

多层膜膜层厚度理论值

B(7;:

!

B2,"-,)#'(&)2#'/*,.."+$&

&

U-04&)#&(

1

,-.9#)2H(-#(7&,&(

1

,-

%

(#-.

+

分层模型
i:&

$

+

EI i:

+

EI +5

+

EI

#%

T%

?%

U%

i:&

$

+(

i:

+

+5

#

#̀ RH.C

$)

#%

+

.C&

$

i:&

$

+(

i:

+

+5

#

#̀ RH.C

$)

T%

+

.C&

$

i:&

$

+(

i:

+

+5

#

#̀ RH.C

$)

?%

+

.C&

$

i:&

$

+(

i:

+

+5

#

#̀ RH.C

$)

U%

+

.C&

$

%6@#

$6%%

$6%%

$6%%

$6!#

$6UU

!6#T

$6A%

?6@T

?6#?

?6#%

?6#%

63

;

D

$

D

#

=:M

#

D

$

D

L

# $

D

#

+

$

#

"

$

!!

多层膜中
+5

膜层和
i:

膜

层的厚度及表面
i:&

$

层的厚度

主要根据测量反射率的峰值位

置来确定!本文所用的各膜层厚

度如表
#

所示!拟合所用的膜层

材料折射率来自于软件
)1F

(

#A

)

提供的数据%

式#

"

$中的空间频率积分范围完全由所采用仪器的测量范围和精度确定!其中功率谱密度既可使用一维

功率谱密度!也可使用二维功率谱密度!所不同的是粗糙度的空间频率上限取值不同%本文采用二维功率谱

密度进行计算!

1

和
9

方向上空间功率谱密度的上限取
D$

X$6"?Z#%

V$

EI

V#

!下限取
D#

X$6%Z#%

VT

EI

V#

!

+5

和
i:

的弛豫因子取值分别为
%6%%UEI

!和
%6TEI

!

!薄膜生长采用表面扩散模型#

>

XT

$!

+5

和
i:

的原子

团簇体积分别为
%6%#AEI

!和
%6%$!EI

!

%

图
T

!

+5

+

i:

多层膜表面粗糙度理论计算与测量值

7C

M

6T

!

(N8HN84:8HCK<5<ELI8<D;:8LD;:J<K8

:4;

M

NE8DD4J+5

+

i:I;5HC5<

=

8:DRCHN

S<:C<9585<

=

8:

G

<C:D

图
T

给出了基于多层膜动态生长理论计算的'不同膜

对数的
+5

+

i:

多层膜表面粗糙度的
4P:

值#实线$以及

+X#%

'

T%

'

?%

和
U%

的
+5

+

i:

多层膜表面粗糙度
4P:

值%由图
T

可以看出!理论计算的多层膜界面粗糙度随膜

层材料的交替呈现振荡的变化趋势%

+

3

T%

!理论计算值

随膜层数振荡下降!与实验值吻合较好&

+

)

T%

!理论计算

值保持水平振荡!而实验测得的均方根粗糙度显著地增

大!理论与实验结果的差异越来越大%

造成这种差异的主要原因可能是"

.H8<:ED

提出的多

层膜动态生长理论!有着明确的约束条件"膜层生长过程

中没有明显的晶向!即膜层生长是无定形相的!表面粗糙

度满足随机分布的特征(

T

)

!

+5

和
i:

的弛豫因子随膜对数

的增加而保持不变&而根据图
$

中!多层膜表面粗糙度功率谱密度的变化!可以证明!当
+

)

T%

时!

+5

和

i:

的弛豫因子全部或者至少一个发生了变化!这种变化很可能是由于
+5

膜层明显的结晶造成的(

U

)

%因

此!当
+

)

T%

!多层膜的表界面粗糙度的大小已经不能用多层膜动态生长理论来描述了%

综上所述!虽然
+

3

T%

!

+5

膜的生长条件与理论模型有差异!但是动态生长理论仍然很好地反映了膜

层粗糙度的变化情况&但是!当
+

)

T%

!膜层材料的弛豫因子产生了变化!表面粗糙度不再是随机分布!因

此也就不能再用多层膜动态生长理论来描述了%

@

!

结
!

论

!

基于
+5

+

i:

多层膜的生长过程!利用原子力显微镜对包含不同膜对数的多层膜的表面粗糙度进行

了测量!结合动态生长理论模型对铝锆多层膜的表界面粗糙度进行了计算!并用于对多层膜反射率的理

论拟合%计算结果表明!膜对数
+

3

T%

的条件下!

+5

+

i:

多层膜的表面均方根粗糙度变化符合多层膜动

态生长理论模型!反射率随膜层数增加而增大!并逐渐趋于饱和&当
+

)

T%

时!多层膜表面均方根粗糙度

明显大于理论计算值!峰值反射率也随着膜对数的增加而逐渐减小%对于
+5

+

i:

多层膜!

+

3

T%

是多层

膜表界面粗糙度动态生长理论的应用条件%
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