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摘要!为研究多层膜反射镜的热稳定性!设计制备了工作在
""F;4

处的
+5

$

25

$

+

多层膜!研究

了多层膜在退火实验中的热稳定性及界面结构的变化"通过
A

射线反射测试表征及拟合退火

前后多层膜的结构信息!并用
A

射线衍射表征多层膜退火过程中膜层晶相结构的变化"结果表

明!多层膜的界面质量较好!未退火样品处于无定形态"在退火过程中!周期厚度变化小!多层

膜的热稳定性优异"随着退火温度的升高!在
25

$

+=5M=+5

界面处!

+5

从
+5=+

混合区域中析出

生成
+5

!

25

晶粒!界面扩散程度加大!从而
+5=5M=25

$

+

界面的热稳定性要优于
25

$

+=5M=+5

界面"
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空间科学研究的深入发展推动着极紫外与软
A

射线天文观测技术的不断提高'高性能的极紫外多

层膜反射镜)

&=!

*作为核心光学元件在天文观测)

?

*

(等离子体诊断)

#=>

*

(同步辐射等研究领域发挥着愈来愈重

要的作用'在空间环境中!较大的环境温差对于多层膜元件是极大的考验!因而多层膜的热稳定性是衡
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多层膜热稳定性及界面特性研究
!!

量多层膜反射镜实际使用性能的重要指标之一'

周期多层膜通常由吸收层和间隔层两种材料构成)

"=F

*

!形成若干个界面!反射光在界面处干涉加强!

从而增强了反射率'另外!现有的研究表明!薄膜膜层之间的界面特性对薄膜的光学性能影响巨大)

E=&%

*

!

包括膜层之间的相互扩散以及界面粗糙度等'

+5

作为一种常用的多层膜材料!有其自身的优势'它的熔

点为
&?E#m

!可以满足实际应用中对于多层膜材料热稳定性的要求'此外!

+5

作为一种常用的磁性材

料!还具备其他非磁性材料不可比拟的独特优势!可借鉴磁性分析手段对
+5

基多层膜进行研究'

25

$

+

这种材料因具备高熔点#

$>E%m

$(高硬度等良好的机械性能以及在光学薄膜中热稳定性好(界面扩散小

等优点!近年来逐渐得到了国内外科学家的关注)

&&

*

'

\HIU;<

等将
25

$

+

作为阻隔层插入
25

-

/I

多层膜

中!极大地改善了
25

-

/I

多层膜的热稳定性)

&$

*

'

dI

N

6IH

等通过软
A

射线驻波场发射谱的表征方式!探测

了多层膜中近表层界面的元素化合态的变化!证明了
+5

-

25

$

+

多层膜具备较好的热稳定性以及保护作

用)

&!

*

'本文使用磁控溅射系统制备
+5

-

25

$

+

多层膜并在真空环境下退火至
>%%m

!通过
A

射线掠入射

反射测试及拟合多层膜结构(

A

射线衍射表征膜层晶相状态!研究多层膜的热稳定性以及热处理过程中

的界面变化'

8

!

实验设计与样品制备

根据
+5

在
""F;4

处的
-!

吸收边!掠入射角为
&&̀

!设计了周期厚度为
?7&MG

!膜对数为
!%

对的

+5

-

25

$

+

多层膜!

)

#吸收层-周期厚度$为
%7!>

!在多层膜的最外层镀制
!7#MG

的
D

?

+

作为保护层'在

理想界面的情况下!该膜系的理论反射率为
?#k

'

采用
ad(#>%+>

型超高真空磁控溅射设备镀制多层膜样品!本底真空
"3=#(H

'退火实验的设备为一

小真空室!小真空室内有一线绕电炉!样品盘直接放置于电炉上'样品温度通过一连接到盘上的热电偶

温度计来监控!电炉的温度通过调节电流实现'退火过程中!本底真空
"3=?(H

!分别将样品加热到

$%%m

!

!%%m

!

?%%m

!

#%%m

!

>%%m

并在对应温度上保持恒温
&L

!然后在真空环境下自然冷却到室温'

'

!

实验结果和分析

'<8

!

\

射线反射测试

图
8

!

BHHZ

退火前后
%"

#

E"

'

%

多层膜的

\

射线反射率测试曲线

;#

3

<8

!
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3

本文采用高分辨
A

射线衍射仪#英国
D;Q;

公司!

Z&

型设备$测量多层膜的
A

射线掠入射反射曲线!光

源为
+P

的
c,6

W

LH

线#

%7&#?MG

$'根据测试结果!

采用
D<H

NN

公式计算出多层膜的周期厚度!再拟合反

射曲线!能得出多层膜中各层的厚度(相对密度(界面

粗糙度等信息'图
&

为
+5

-

25

$

+

多层膜在
!%%m

退

火前后的光强测试曲线'可以看出!两条曲线的布拉

格峰角度和强度都基本一致!表明多层膜结构在

!%%m

退火后没有发生明显变化'图
$

为
+5

-

25

$

+

多层膜
!%%m

退火前后
A

射线反射率测试曲线的拟合

曲线!拟合结果见表
&

'从拟合结果看出!未退火的样

品的
+5=5M=25

$

+

界面粗糙度为
%7$?MG

!

25

$

+=5M=

+5

界面的粗糙度为
%7!?MG

!表明
+5

-

25

$

+

多层膜的

界面粗糙度很小!界面质量好'退火前后多层膜的周期厚度没有变化!都为
?7&FMG

'但是!图
$

反射率

曲线的拟合数据表明"

!%%m

退火后!

+5

层的厚度膨胀
%7$MG

!而
25

$

+

层的厚度相应收缩了
%7$MG

!并

且
25

$

+=5M=+5

界面的宽度从
%7!?MG

增大到
%7F$MG

!表明多层膜在退火过程中!界面宽度变大!两种

材料在
25

$

+=5M=+5

界面处发生了界面扩散'

+

"#?

+
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表
8

!

BHHZ

退火前后
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#

E"

'

%

多层膜的结构拟合值

F*5<8
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膜层材料
厚度-

MG

退火前 退火后

相对密度-
k

退火前 退火后

粗糙度-
MG

退火前 退火后
周期数

D

?

+ !7!% !7!& E"7F& E"7&$ %7?? %7#> &

25

$

+ &7?# &7$? &%$7"? &%?7F" %7$? %7$"

+5 $7"! $7E! EE7>$ &%&7&> %7!# %7F$

!%

Z ?7&F ?7&F

图
B

!

JHHZ

退火前后
%"

#

E"

'

%

多层膜的

\

射线反射率测试曲线

;#

3
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!!

图
!

为
>%%m

退火前后
+5

-

25

$

+

多层膜的
A

射

线反射率测试曲线!可以看出!各级布拉格峰的角度与

退火前的曲线基本一致!表明多层膜依然保持了周期

性结构!周期厚度变化小'一级布拉格衍射峰的强度

在退火前后变化不大!高级次的布拉格衍射峰在退火

后强度变得很弱!因而可以看出在
>%%m

退火后!多层

膜界面质量变差'图
?

为
+5

-

25

$

+

多层膜
>%%m

退

火前后
A

射线反射率测试曲线的拟合曲线!拟合结果

见表
$

'从拟合结果可以看出!退火前的界面粗糙度为

%7$#MG

和
%7!%MG

!在退火到
>%%m

之后!周期厚度

从
?7&"MG

变为
?7&!MG

!仅收缩
%7%?MG

!表明多层

膜在退火到
>%%m

以后!仍然保持了较好的周期结构!

热稳定性优异'图
?

反射率曲线的拟合数据表明"

>%%m

退火!

+5

层的厚度膨胀
%7$&MG

!

25

$

+

层的厚度相应收缩了
%7$#MG

!其中
25

$

+=5M=+5

界面的界

面宽度从
%7!%MG

增大到
%7FFMG

!而
+5=5M=25

$

+

界面宽度基本不变!表明多层膜在退火过程中!两种

材料在
25

$

+=5M=+5

界面处发生了相对严重的界面扩散'

表
'

!

JHHZ

退火前后
%"

#

E"

'

%

多层膜的结构拟合值

F*5<'

!

C/-,4/,-)

6

*-*()/)-+"@%"
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E"

'

%(,A/#A*

0
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3

膜层材料
厚度-

MG

退火前 退火后

相对密度-
k

退火前 退火后

粗糙度-
MG

退火前 退火后
周期数

D

?

+

!7!& $7FE E!7F% E>7&F %7?" %7#? &

25

$

+ &7!" &7&$ EF7F% &%%7"$ %7$# %7$$

+5 $7F% !7%& E"7&? &%!7E" %7!% %7FF

!%

Z ?7&" ?7&!

+

F#?

+
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图
D

!

JHHZ

退火前后
%"

#

E"

'

%

多层膜的
\

射线反射率测试曲线及拟合曲线
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!!

拟合各个退火温度前后多层膜
A

射线反射率测试曲线!得到多层膜的膜层厚度变化信息见表
!

'

表
B

!

不同退火温度下
%"

#

E"

'

%

多层膜的

膜层厚度变化

F*5<B

!

C/-,4/,-*A42*.

3
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#

E"

'

%(,A/#A*

0
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/)(
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+5

-

25$+ $%%m !%%m ?%%m #%%m >%%m

4

+5

-

MG %7%& %7$ %7&# %7$& %7$&

4

25

$

+

-

MG

S%7%& S%7$ S%7&F S%7$? S%7$#

4

Z

-

MG %7%& S%7%! S%7%$ S%7%! S%7%?

其中
4

+5

为退火前后
+5

层厚度的变化量!

4

25

$

+

为

退火前后
25

$

+

层厚度的变化量!

4

Z

为退火前后周期

厚度的变化'正值表示膜层在退火后膨胀!负值表示

膜层在退火后发生收缩'图
#

为不同退火温度下!多

层膜界面宽度的变化'从拟合数据可以看出!

+5

-

25

$

+

多层膜的周期厚度在退火到
>%%m

时变化

都很小!热稳定性优异'随着退火温度的升高!两种

材料发生界面扩散!其中
+5

层厚度膨胀!

25

$

+

层厚

度收缩'图
#

可看出!

+5=5M=25

$

+

界面非常稳定!界面宽度随着退火温度升高几乎不变!而
25

$

+=5M=+5

界面宽度则在退火
!%%m

以后发生了展宽'

'<'

!

\

射线衍射测试

测试了
+5

-

25

$

+

多层膜样品的大角
A

射线衍射曲线!来进一步表征多层膜样品在不同退火温度下

的晶相结构!测试结果见图
>

'

A

射线衍射测试结果表明!未退火的
+5

-

25

$

+

多层膜样品没有布拉格衍

射峰!膜层处于无定形态'随着退火温度的升高!在
$

5

为
??̀

处有微弱的衍射峰!当样品退火到
>%%m

之

后 !

??̀

处出现了较为明显的衍射峰!该峰的峰值强度为
##

'表明退火到
>%%m

之后!有少量结晶物质产

图
K

!

不同退火温度下
%"

#

E"

'

%

多层膜界面
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卡片!可知
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天津大学在
&EE>

年发表了关于
+5=+

热处理相分离的趋势的

实验!他们研究了
+5

-

+

多层膜由于相分离趋势)

&?

*

!在低于
$#%m

的退火之后发生了反射率增强现象'此外!在界面层的这种从相互

混合区域分离成纯物质的现象在
+5
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+5

-

,

N

!
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和
+5.
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+.

多层膜的热退火到
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的实验中亦被观测到)
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'本文的
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多层膜也存在同样的机理!如图
"

为多层膜结构变化示意

图'未退火的多层膜中!膜层处于无定形态!界面层中
+5

和
+

以

混合态的形式存在!界面层较小!界面质量高!随着退火温度的升

高!在
25
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+=5M=+5

界面处
+5=+

相分离!析出纯
+5

'在局部区域!

+5

继而与
25

形成
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!

25

团簇!在其周围进一步成核长大生成

+5

!

25

晶粒'由于生成的
+5

!

25

晶粒尺寸较小!使得膜层中的原

子沿着晶粒边界进一步扩散!从而使得界面宽度变大!界面质量变

差'而
+5=5M=25
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+

界面由于并无
+5

析出!其界面在热处理的过

程中非常稳定'
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结
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论

本文设计制备了
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多层膜!并研究了其热稳定性以及界

面演化特性'通过
A

射线反射率测试表征及拟合多层膜的膜层结构信息!发现该多层膜有优异的热稳定性

及界面质量'在热退火过程中!周期厚度基本保持不变!退火到
>%%m

时!周期厚度收缩
%7%!MG

'

+5

层发

生略微膨胀!
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层相对收缩'通过
A

射线衍射表征多层膜在在热退火过程中的晶相结构的变化!表明未

退火的
+5

-

25

$

+

多层膜处于无定形态!随着退火温度的升高!

25

$

+=5M=+5

界面处!

+5

从
+5=+

混合区域中析

出生成
+5

!

25

晶粒!使得膜层中的原子沿着晶粒边界更严重的扩散!从而
+5=5M=25

$

+

界面的热稳定性优于
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界面'
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