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摘要 薄膜应力的存在是薄膜材料的本征特性
,

对过程 中薄膜应力 的测量与精确控制具有重要意义
。

搭建 了基于

双光束偏转基底曲率测量装置
,

再结合薄膜厚度 的实时监控
,

实现 了对薄膜应力演化过程的观测
。

对 薄膜的

生 长过程做了实时研究
。

结果显示
,

在所研究条件下
,

薄膜的生长应力随厚度的增加
,

在 一 范围

内变化 沉积温度越高
,

沉积真空度越高
,

张应力越大 在真空度较高的沉积条件下
,

薄膜应力强烈地 受到基底表面

的影响
,

随着薄膜厚度的增加
,

应力也趋于稳定
。
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引 言
任何沉积在基底上 的薄膜都在其厚度尺寸范围

内承受着残余应力 「’〕 ,

它的存在将导致基底形变
,

甚

至是薄膜 自内部或与基底结合处破裂
。

在精密光学

系统 中
,

应力引起的基底变形属于低频相位调制
,

将

影响焦斑主瓣的能量分布 激光系统 中
,

光学薄膜

元件中初始应力场 的存在
,

将与激光作用产生 的应

力场叠加
,

加强薄膜的热力藕合作用
,

使其成为薄膜

元件激光破坏的敏感因素之一 〔 〕。

已有许多工作对

薄膜应力的起源川
、

热应力川
、

应力与结构困 及沉积

工艺日 一 〕和 薄膜 厚 度 的关 系仁川 做 了 深 入 的探 索
。

仁川从应力实时演化 的角度
,

研究 了早期 常用

光学薄膜材料的演化过程
,

初 步将薄膜应力 的各个

分量做了分解研究
。

但该工作的缺点是薄膜在常温

下获得
,

对现在的工作指导意义较少
。

因具有从近紫外 到 中红外波段 的低 消光

系数和高的化学稳定性 而倍受关注
,

广泛地应用 于

激光薄膜元件领域
。

现有工作集 中研究 了 的

最终应力状态与工艺或环境 的关系冈
,

为实际制备

应力匹配的激光薄膜元件奠定 了基础
。

但是
,

薄膜
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应力通常包括生 长应力
、

热 应 力
、

水 吸 附应 力等分

量
,

这些研究工作并没有对各分量做更精 确 的分类

研究
。

随着激光系统对元件面形提 出了越来越精密

的要求
,

对相关材料应力特性及 多种材料 的力学

相互作用过程的理解也有待提升到更高的层次
。

本工作建立 了适用于光学薄膜制备过程应力实

时研究的双光束偏转法基底 曲率实时测量平 台
,

结

合晶控系统
,

研究 了 薄膜 的生 长应力 的演化

过程
,

并分析了沉积温度和真空 度对应力演化 的影

响
。

初步建立薄膜堆积密度与生长应力的关系
。

当满足 》
,

且薄膜厚 度均匀 分布时
,

根据

公式

从

可 以得到

一 一

,

一 。

,

一
, 、

。

兰

测量原理与实验装置
双光束偏转基底 曲率实 时测量平 台及薄膜应

力计算

基底弯 曲的实时测量已被广泛应用于研究薄膜

应力呻
。

本工作 中采用光束偏转法 实现光学薄膜

制备过程基底弯曲的测量
,

结合晶体膜厚控制仪
,

实

现了薄膜生长应 力 的实时测量
。

如 图 所示
,

在 时

刻
,

将间距为
。

的两束平行光 以角度 入射在厚

度为
、

和 曲率半径 为 的基底上
,

反射光束将在

距离基底 中心 的平面上垂直投影
,

得到间距为
,

的两个光斑
。

在 尺 》
。

和 》
。

的情 况下
,

两束

光的相对偏转角度为 口

幻 口

,

一 。

而在基底所在的圆内
,

光束 在基底上 的两个人射点

之间的区 间对应 的圆心角也近似为 夕
,

且

。、 , 。一 石

终
、

综合两式得到的基底曲率
,

一 。

, 〔

一 一
。

丁

其 中
、

一
、

一 , 、 , 、 , 、

分别为基底杨氏模量

和泊松 比
, 。

加
。

当薄膜均匀分布在基底表面时
,

薄膜对基底施

加 的力将为轴对称分布
。

因此
,

可 以选择 圆柱形或

条状基底
。

运用 双光束是为了减少单束光基片测量

方法 中存在的基底振动带来 的噪声信号
。

对称人射

的双光束将在投影屏上产生对称双光斑
。

两个光斑

对称移动分量为曲率变化信号
,

同 向运 动分量 为噪

声信号
。

对于 述系统和方法
,

通过连续快速地测 量
,

和
,

就可 以获得基底 曲率 和应力 的实时演化 图

像
。

为方便统一
,

研究 中将张应力和张力设定为正
,

压应力和压力设定为负
。

基底
、

沉积条件及光性测试

实验装置

如图 所示
,

使用
,

半导体准

直激光器作为光源
,

经过分束镜形成
。 一

的一对平行 光
,

平行 光经过镀膜机窗 口 以 人 射

到基底上
,

反射路径 一
,

高反射镜为

镜
,

通过防护装 置
,

可 以 防止在镀膜过程 中被 镀 上

膜
。

采用 的 娜
,

像元尺寸为 肛
。

晶控探头水平放置
,

与基底 同高
,

距离基底
,

晶控系统为 整套装置搭建在
一

口口口

图 双光束偏转基底 曲率测量原理 图 光学薄膜应力实时测 量装置
一

一
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北京仪器厂生产的
一

镀膜机上
。

基底

采用长条状的基底
,

是希望获得显著 的一维 弯

曲量
。

基底 为硼 酸盐玻 璃 长度
,

宽

度
,

厚 度 根 据 实 验 条 件 选 择 了
,

, 。 三种 规格
,

水平 放 置 在距 离 电

子枪为 的位置
,

沉积粒子人射角度为
“ 。

镀膜前先将基底依次放置在丙 酮
、

石 油醚和去离子

水 中进行超声波清洗
,

烘干
。

薄膜沉积

薄膜运用 电子束蒸发 的氧化物获得

本底 真 空 度 为 义 一 弓 ,

通 过 充 人 氧 纯 度
,

实现沉积真空度 又 一 “

一 。一 ,

沉积速率
,

基底温度 一
‘ 。

光性及其他

单层膜的透 射 率 曲线 由 公 司生

产的 。分光光度计测量
,

薄膜厚度和折射

率利用样 品透射率 曲线拟合计算得到
。

卷

结果与讨论
,

薄膜生长应力及总力演化过程

生长应 力 的演化 曲线反映 的是生 长过程 中
,

作

用在基 底 上 的总 力 在 薄 膜 厚 度 上 的平 均
。

图 是蒸发真空 度 只 一 ,

沉积速率

和基底温度 条件下
,

电子束蒸发 薄膜在

生长过程 中展现的薄膜总力和应力 的演化 曲线
。

薄

膜总厚度为
,

基底上的薄膜厚度均匀性优于

士
,

满足 ,《
、 。
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图 生长应力和薄膜总力演化 曲线
,

插图为停镀后

内的应力变化
,

在本研究 的沉积条件下
,

的应力具有 如

下特征

在整个薄膜生长过程 中表现为张应力状态
,

稳定后应力为

薄膜 沉积初期
,

张应力较小
,

随着薄膜的变

厚
,

张应力迅速变大

当厚度为 左右时
,

已基本达到相对稳

定的应力状态

当薄膜总厚度小于某厚度时
,

有明显 的张应

力极大值

停止蒸发后 内
,

应力出现小幅度下降
,

从 降到
。

人们对薄膜生长应力 的起源提 出了多种解释
,

如热收缩效应
、

相转移效应
、

晶格缺陷消除
、

界 面失

配
、

杂质效应
、

原子和离子钉扎效应
、

各 向异性生长

模型等
‘ 〕。 ‘ , ,提 出晶界 面积 减小将

引起张应力
。

该模型认为
,

薄膜在生长过程中
,

由于

晶界的消失可 以降低体系能量
,

因此会 出现 晶粒长

大的过程
,

同时晶格常数变大
,

体系呈现张应力
,

界

面能转化为弹性 能
,

表现 出显 著的张应力
。

且随着

结晶状态 的稳定
,

最终形成稳定的应力态
。

当薄膜总厚度小于某一特征厚度时
,

平均应力

出现明显 的张应力极 大值
。

这可 能是 由

于薄膜生 长的界面效应引起
。

当薄膜晶态与基片结

构差别较大
,

或者在界面处有较高的缺陷密度或杂

质密度时
,

会引起严重 的界面失配及界 面处 的生长

结构差异 〕
。

而随着生长结构的稳定
,

应力也将随

之稳定
。

当界面态生长应力 为较大的张应力
,

而稳

定后的应力为较小 的张应力 时
,

即出现 了应力随膜

厚的增大先迅 速上 升然后 缓慢减小 到稳定态 的过

程 〕
。

根 据 张 应 力 最 大 值 的 转 折 点 位 置 为

一
。

沉积真空度对演化过程的影响

图 是在
, 〕

条件下
,

通过改变

充氧量使得沉积真空度分别为 一 一 ,

获得的 薄膜生长过程薄膜对基底 的弯曲总力

图 和应力演化 曲线 图
。

通过图 可 以看出
,

随着沉积真空度的升高
,

在

同样 的物理厚度时
,

薄膜具有更大的张力
,

使得基底

发生更大的弯曲
。

同样
,

稳定后 的应力也随着真空

度的升高而升高
。

当真空度较低 时
,

残余气体分子

较多
,

蒸发粒子的运动平均 自由程更短
。

同时
,

将有

更 多 的 残 气 分 子 占据 在 薄膜 的 生 长 表 面
,

导 致

结 晶的可 能性 降低
。

因此
,

形 成 了更疏松 的

结构
,

其薄膜 内部 的作用 力 也较 小
,

总力 和 应力也

较小
。

讨昌、的。﹄曰的
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图 不 同沉积真空度下的薄膜总力 和生长应力 随生长过程的演化

么

一 一

另外
,

在 又 一 和 又 一 ,

真空度条件

下
,

平均应力出现明显 的张应力极大值 和
。

而在 只 一 和 又 一 ,

无明显

高峰
。

可能是 由于低真空度情况下
,

疏松 的结构抵

消了界面效应所引起的
。

沉积温度对演化过程的影响

图 是在 的沉积速率和充氧到

。一 条件下
,

改变基底温度
,

获得 的薄膜生长总

力与生 长平均应力演化关系
。

通过图 可 以看出
,

随着沉积温度 的升高
,

在同

样的物理厚度时
,

薄膜具有更大的张力
,

使得基底发

生更大的弯曲
。

转化 为应 力
,

稳定后 的应 力 随着温

度的升高而升高
。

当沉积温度上 升
,

吸附在 薄膜生

长表面上的 的分子有 着更 大 的迁 移率
,

获得

了更致密的结构
。

相对致 密 的结构
,

其薄膜 内部 的

作用力也较大
,

应力也较大
。
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图 不同沉积温度下的薄膜总力 和生长应力 随生 长过程的演化
〕

一

应力与折射率和堆积密度的关系

图 为多种工艺条件下 薄膜透过率曲线
。

表

是根据透过率曲线拟合的薄膜 的厚度
、

折射率
、

堆积

密度及应力演化过程的一些特征数据
。

其 中的薄膜

堆积密度由经验关系式 一卿 从 一户「‘ 」计算得

到
。

式中
。

一
, 。一 分别为体材料

、

空气和

薄膜在波长为 时的折射率 尸为堆积密度
。

不 同沉积条件下
,

获得 的薄膜堆积密度有相对

可 比性
。

因此
,

将所有 的稳 态张应力值与堆积密度

关系放在图 中
。

发现随着薄膜堆积密度 的变大
,

稳态后张应力也变大
。

随着沉积真空度或温度 的降低
,

粒子初始动能

较小
,

且在基底表面迁移率也较小
,

系统 的初始总能

量更小
,

获得的薄膜结构疏 松
。

松散 的结构最终导

致系统对应的稳态应力也更小
。

这种应力随着堆积

密度升高而升高的趋势与粒子 间作用力
,

在疏松结
、

构下
,

呈现出随着粒子 间距离接 近而升高的趋势是

一致的
。
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表 不 同沉积真空 条件下 薄膜的折射率与平均应 力特征

飞
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,

叹划乃
盆
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又 一

只 一 于、

只
一

碑

斗

着真空度和沉积温度 的升高
,

稳定后 的张应力也随

之升高 利用薄膜折射率估计薄膜 的堆积密度后 发

现
,

稳定态张应力与堆积密度呈现正相关
。

下一步工作
,

将进一 步研究 薄膜在停止

沉积后
、

变温过程 中及放气过程 中的应力演化
。

川国的的出祠。一二司︸

致谢 感谢 公 司提供 的 基底
。

一 一
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图 堆积密度与稳定后应力 的关系

结 论
在本研究 中
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