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　　文章编号：１００１３８０６（２０１５）０６０７７６０４

ＴｉＯ２薄膜的宽光谱特性椭偏法研究

唐帆斌１，肖　峻１，马　孜２

（１．西南民族大学 电气信息工程学院，成都 ６１００４１；２．西南技术物理研究所，成都 ６１００４１）

摘要：为了获得ＴｉＯ２薄膜的光学常数，采用德国ＳＥＮＴＥＣＨ生产的ＳＥ８５０宽光谱反射式光谱型椭偏仪，测量和分析
了用光控自动真空镀膜机沉积在Ｋ９玻璃上的单层ＴｉＯ２薄膜，得到了ＴｉＯ２薄膜在３００ｎｍ～２５００ｎｍ宽谱上的光学常数曲
线和薄膜厚度。根据ＴｉＯ２的薄膜特性及成膜特点，考虑了表面粗糙层和界面层对薄膜性能的影响，建模时采用 Ｃａｕｃｈｙ
指数模型和ＴａｕｃＬｏｒｅｎｔｚ模型，对建立的各种模型测量得到的数据进行了分析和比较。结果表明，模型“基底／Ｔａｕｃ
Ｌｏｒｅｎｔｚ模型／表面粗糙层”可以得到最小的均方差为０．５５４４，得到的ＴｉＯ２薄膜的厚度的测量值与 ＴＦＣａｌｃ软件的计算值
最接近。该研究结果对ＴｉＯ２薄膜多层膜膜系设计和制备有参考价值。
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引　言

ＴｉＯ２在可见和近红外波段具有较高的折射率和

良好的化学稳定性和机械性能，在光学薄膜的设计中

得到广泛的应用［１］。精确获取薄膜厚度和光学常数

（折射率ｎ，消光系数 ｋ）是多层膜设计的关键基础数
据，随着设计消偏振膜［２］、带通滤波片［３］、多层膜反射

镜薄膜［４］和光通信用光学薄膜的膜系层数的增加，微

小的光学常数变化会使薄膜的性能发生明显的变化，

因而，对薄膜厚度的测量精度要求很高。通常测量薄

膜光学常数有光度法、椭偏法和利用波导原理的棱镜

耦合法等。椭偏法具有对样品的非破坏性、对环境的

非苛刻性和测量的高灵敏度及高精度等优点，还可以

获得薄膜的分层结构，逐渐成为测量超薄薄膜和多层

膜的厚度和光学常数的一种重要手段。ＷＡＮＧ［５］等人
利用反射式椭偏仪采用Ｃａｕｃｈｙ色散模型，得到了单层
溶胶凝胶 ＴｉＯ２薄膜在３８０ｎｍ～８００ｎｍ光谱范围内的
厚度和光学常数。ＷＡＮＧ［６］等人采用反射式椭偏仪用
Ｃａｕｃｈｙ模型较好地描述了溶胶凝胶制备的 ＳｉＯ２和
ＺｒＯ２薄膜在３００ｎｍ～８００ｎｍ的光学性能。ＷＡＮＧ

［７］等

人考虑膜层的缺陷和非均匀性问题，建立精细的数学

模型得到了 ＴｉＯ２薄膜更高精度的厚度和光学常数。
国产自制的反射式椭偏仪测量的光谱范围窄，无法覆

盖近红外范围，作者使用德国ＳＥＮＴＥＣＨ生产的ＳＥ８５０
反射式光谱型椭偏仪得了单层 ＴｉＯ２薄膜 ３００ｎｍ～
２５００ｎｍ的椭偏曲线，用不同的模型对测得的厚度和光
学常数进行了分析和比较。
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第３９卷　第６期 唐帆斌　ＴｉＯ２薄膜的宽光谱特性椭偏法研究 　

１　测量原理

根据椭偏光谱反射光度法理论，偏振光以一定角

度入射到薄膜样品时与样品发生相互作用，光的偏振

态就会发生变化，椭偏参量（ψ，Δ）通常用下式描述［８］：

ρ＝ｒｐ／ｒｓ＝ｔａｎψ·ｅｘｐ（ｊΔ） （１）
式中，ｒｐ和ｒｓ分别为在 ｐ分量和 ｓ分量的菲涅耳反射
系数，ψ为偏振角，Δ为ｐ光和ｓ光的反射相位之差。

由测量原理知，从椭偏仪直接得到的是椭偏参量

ψ和Δ，但所需要的是光学薄膜的厚度和光学常数（折
射率ｎ和消光系数 ｋ）等物理量，（１）式是一个超越方
程，无法得到解析表达式，一般通过曲线拟合的方法反

演得到薄膜的厚度和光学常数。

Ｃａｕｃｈｙ指数模型适用于非金属透明材料光学常
数的拟合［９］，折射率ｎ（λ）和消光系数 ｋ（λ）的计算公
式为：

ｎ（λ）＝Ａ′＋Ｂ′／λ２＋Ｃ′／λ４ （２）
ｋ（λ）＝Ｄ′ｅｘｐ［Ｅ′（１．２４／λ－Ｆ′）］ （３）

式中，Ａ′，Ｂ′，Ｃ′，Ｄ′，Ｅ′和Ｆ′都为常数，表征了薄膜的折
射率和消光系数的色散特性，也是光学常数反演计算

的基本拟合变量；λ是波长。
ＪＥＬＬＩＳＯＮ和ＭＯＤＩＮＥ于１９９６年提出了适用于低

吸收介质材料和非晶材料色散关系的 ＴａｕｃＬｏｒｅｎｔｚ模
型［１０］（简写为ＴＬ），是基于Ｔａｕｃ联合态密度和Ｌｏｒｅｎｔｚ
振子模型的关系得到的。模型中薄膜的介电函数实部

ε１和虚部ε２的表达式为：

ε１（Ｅ）＝ε１（∞）＋
２
π
Ｐ∫

∞

Ｅｇ

τε２（τ）
τ２－Ｅ２

ｄτ （４）

ε２（Ｅ）＝
ＡＣＥＥ０

（Ｅ２－Ｅ０
２）＋Ｃ２Ｅ２

（Ｅ－Ｅｇ）
２

Ｅ２
，（Ｅ＞Ｅｇ）

０，（Ｅ≤Ｅｇ
{

）

（５）
式中，Ｐ为表示积分的柯西主值，τ为时间，ε１（∞）为
常数，Ｅ为光子能量，Ｅ０为跃迁能量，Ｅｇ为带隙能量，
Ａ为振幅参量，Ｃ为展宽参量。ＴＬ模型需要拟合的参
量有：ε１（∞），Ｅ０，Ｅｇ，Ａ和Ｃ。

对于拟合结果的评价包括两个方面：一是拟合的

结果是否符合材料本身的特性；二是看均方差（ｍｅａｎ
ｓｑｕａｒｅｅｒｒｏｒ，ＭＳＥ）的大小。ＭＳＥ的表达式为：

ＥＭＳＥ ＝
１

２Ｎ－Ｍ∑
Ｎ

ｉ＝１

Ψｉ，ｆ－Ψｉ，ｍ
σΨｉ，

( )
ｍ

２ Δｉ，ｆ－Δｉ，ｍ
σΔｉ，

( )
ｍ

[ ]
槡

２

（６）
式中，Ｎ是测量次数；Ｍ是模型中可变参量的个数；σ
是实验数据的测量误差。下标ｆ和ｍ分别表示拟合值

和测量值。由（７）式可知，ＥＭＳＥ越小就表示拟合模型与
实际数据匹配越好。

２　实验与分析

２．１　薄膜制备
实验中采用日本光驰 ＯＴＦＣ１３００光控自动真空

镀膜机，在Ｋ９玻璃基底上沉积单层ＴｉＯ２薄膜，单层薄
膜模型简单易于分析。镀膜机的参量如下：监控波长

为７００ｎｍ，采用光学极值法监控，监控光量信号走值为
１９．９９ｎｍ～８３．３１ｎｍ～２０．０５ｎｍ，沉积速率为０．４ｎｍ／ｓ，
起始压强１．９×１０－２Ｐａ，终止压强１．７×１０－２Ｐａ，温度
保持在２００℃。其中离子源参量如下：离子加速电压
为１０００Ｖ，离子流为９００ｍＡ。

样品的椭偏测量采用德国 ＳＥＮＴＥＣＨ生产的
ＳＥ８５０宽谱反射式光谱型椭偏仪，入射角为７０°，光谱
测量范围为３００ｎｍ～２５００ｎｍ，得到ＴｉＯ２的椭偏宽谱曲
线。

２．２　薄膜特性分析
使用ＴＦＣａｌｃ膜系设计软件，得到７００ｎｍ的中心波

长的单层ＴｉＯ２薄膜的厚度为１２０．７７ｎｍ，作为椭偏仪
数据拟合的厚度初始值。

ＴｉＯ２为低吸收材料，首先采用适用于低吸收材料
的Ｃａｕｃｈｙ指数模型，记模型Ⅰ为在 Ｋ９玻璃基底上覆
盖单层ＴｉＯ２薄膜，物理模型如表１所示。

Ｔａｂｌｅ１　ＴｈｒｅｅｋｉｎｄｓｏｆｐｈｙｓｉｃａｌｍｏｄｅｌｓｆｏｒＴｉＯ２ｆｉｌｍ

ａｉｒ

ａｉｒ ｒｏｕｇｈ

ａｉｒ ｒｏｕｇｈ ＴｉＯ２
ＴｉＯ２ ＴｉＯ２ ｉｎｔｅｒｍｉｘ

Ｋ９ Ｋ９ Ｋ９

　　薄膜厚度初值设为１２０ｎｍ，对模型中其它参量进
行拟合，拟合后得到的 ＥＭＳＥ＝８．７１７４，Ψ和 Δ的拟合
值与测量值存在较大差异，Ψ和 Δ拟合结果如图１所
示。

基底表面粗糙度会在薄膜生长过程中使表面产生

一层很薄的粗糙层，粗糙层的散射会影响薄膜的性能。

在模型Ⅰ的 ＴｉＯ２薄膜上引入描述表面粗糙层（为
５０％（按厚度，下同）空气和５０％ＴｉＯ２空隙的复合体）
的有效介质近似中的 Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型［１１］，表面粗糙层

的厚度拟合初值设为３ｎｍ，记为模型Ⅱ，物理模型如表
１中的第 ２列所示，可以得到的 ＥＭＳＥ显著减小为
６．３３８０，引入表面粗糙层是合理的，但是ＥＭＳＥ的值还不
够小，Ｃａｕｃｈｙ模型不能很好地描述ＴｉＯ２薄膜的宽谱光
学特性。

记模型Ⅲ为在 Ｋ９玻璃基底上覆盖单层 ＴｉＯ２薄

７７７
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Ｆｉｇ１　ＭｅａｓｕｒｅｄａｎｄｆｉｔｔｅｄｒｅｓｕｌｔｓｏｆΨａｎｄΔｏｆｍｏｄｅｌⅠ

膜，选用１阶简谐振子的 ＴＬ模型，薄膜厚度初值设为
１２０ｎｍ，对模型中参量 ε１（∞），Ｅ０，Ｅｇ，Ａ，Ｃ进行拟合，
得到的ＥＭＳＥ进一步减小，色散模型与薄膜特性匹配很
好。在单层 ＴｉＯ２薄膜上引入表面粗糙层（记为模型
Ⅳ），物理模型如表１中的第２列所示，厚度拟合初值
设为３ｎｍ，拟合得到的 ＥＭＳＥ减小到１．０２９５，拟合结果
非常可信。Ψ和Δ拟合结果如图２所示。

Ｆｉｇ２　ＭｅａｓｕｒｅｄａｎｄｆｉｔｔｅｄｒｅｓｕｌｔｓｏｆΨａｎｄΔｏｆｍｏｄｅｌⅣ

在模型Ⅳ的基础上，考虑到 Ｋ９玻璃基底界面的
粗糙度会使ＴｉＯ２薄膜在沉积过程中产生薄膜基底界
面层（等效为５０％的Ｋ９玻璃和５０％的ＴｉＯ２薄膜），在
基底和ＴｉＯ２薄膜间引入界面层，物理模型如表１中的
第３列所示，记为模型Ⅴ，拟合后的 ＥＭＳＥ＝１．０１５１，和

模型Ⅳ的ＥＭＳＥ相比差异不是很大，表明薄膜与基底界
面之间的杂质和空隙很小，为了减小参量拟合时的关

联，认为不存在界面层［１２］。

为了得到精度更高的光学常数和更小的 ＥＭＳＥ值，
当ＴＬ模型增加到４阶的 Ｌｏｒｅｎｔｚ简谐振子时（记为模
型Ⅵ），拟合的ＥＭＳＥ减小到０．５５４４。从图３可以看到，
Ψ和 Δ的拟合曲线与实际测得曲线已经很接近了。
同时得到薄膜的折射率随波长的变化曲线，如图４所
示。

Ｆｉｇ３　ＭｅａｓｕｒｅｄａｎｄｆｉｔｔｅｄｒｅｓｕｌｔｓｏｆΨａｎｄΔｏｆｍｏｄｅｌⅥ

Ｆｉｇ４　Ｃａｌｃｕｌａｔｅｄｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ

表２是上述６种模型拟合得到的各参量表。由表
２可看出，模型Ⅳ比模型Ⅱ的ＥＭＳＥ值明显要小得多，从
　　 Ｔａｂｌｅ２　Ｆｉｔｔｅｄｒｅｓｕｌｔｓｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｍｏｄｅｌｓ

ＥＭＳＥ
ｔｈｉｃｋｎｅｓｓ
／ｎｍ

ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ
ａｔ６３２．８ｎｍ

ｅｘｔｉｎｃｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ
ａｔ６３２．８ｎｍ

ｍｏｄｅｌⅠ ８．７１７４ １２２．３１ ２．３５９３ ０．０２１７８

ｍｏｄｅｌⅡ ６．３３８０ １２０．９１ ２．３６２１ ０．０１５２５

ｍｏｄｅｌⅢ ３．９９８５ １２３．２２ ２．３６９６ ０

ｍｏｄｅｌⅣ １．０２９５ １２１．８９ ２．３８０６ ０

ｍｏｄｅｌⅤ １．０１５１ １２２．３８ ２．３８０６ ０

ｍｏｄｅｌⅥ ０．５５４４ １２０．９７ ２．３９４４ ０．００６９４

８７７
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第３９卷　第６期 唐帆斌　ＴｉＯ２薄膜的宽光谱特性椭偏法研究 　

图４中右边的折射率内嵌小图可以看出，折射率在短
波区出现了反常色散，采用Ｃａｕｃｈｙ指数模型拟合的结
果不好，表明ＴＬ模型比 Ｃａｕｃｈｙ指数模型更好地描述
ＴｉＯ２薄膜宽光谱椭偏曲线。模型Ⅳ与模型Ⅲ相比，引
入了表面粗糙层的 ＥＭＳＥ显著减小，折射率增大，说明
粗糙层对薄膜光学性质有显著的影响，建立物理模型

时不能忽略粗糙层的存在。模型Ⅵ相对于模型Ⅳ，加
入了Ｌｏｒｅｎｔｚ简谐振子后，ＥＭＳＥ减小，Ψ和 Δ的拟合曲
线和实际测量曲线的差异进一步缩小。从模型Ⅲ～模
型Ⅵ，ＥＭＳＥ值单调减小，得到的 ＴｉＯ２薄膜厚度和折射
率精度越高。由图４可知，在４００ｎｍ处ＴｉＯ２薄膜的折
射率随波长的变化趋于平稳，与参考文献［６］中所测
的ＴｉＯ２在可见光部分的光学常数测量值变化趋势一
致。

３　结　论

作者采用不同的数学散模型对 ＯＴＦＣ１３００光控
自动真空镀膜机沉积在Ｋ９玻璃基底上的ＴｉＯ２单层薄
膜３００ｎｍ～２５００ｎｍ光谱范围的椭偏参量进行了拟合
和分析。模型“基底／ＴＬ色散模型／表面粗糙层”可准
确描述ＴｉＯ２薄膜的宽谱光学特性。精确测量了 ＴｉＯ２
薄膜的厚度，获得了薄膜折射率的宽光谱特性曲线，是

进一步在膜系设计中用 ＴｉＯ２作为高折射率材料的基
础。
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