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　　摘　要：　基于光学薄膜反射椭偏法的测量原理，对光学薄膜散射椭偏特性进行了研究。给出了光学薄膜

散射逆问题的解决方法，并对不同脉冲频率下采用脉冲真空电弧离子镀技术沉积的类金刚石薄膜的散射特性

进行了研究。分析了光学薄膜界面的相关特性以及膜层中局部缺陷对散射光椭偏特性的影响。结果表明：随

着脉冲频率的增加，所沉积的类金刚石薄膜的相关性变差，且薄膜中的局部缺陷引起的体散射越明显。
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　　类金刚石（ＤＬＣ）薄膜是ｓｐ
３ 键含量较高的无定形碳膜，因其具有非常优良的光学、电学和机械特性，得到

广泛的应用［１］。目前，制备类金刚石薄膜的技术有许多种，类金刚石薄膜的性质强烈依赖于薄膜的制备技术和

制备工艺，因此，如何更加深入地研究类金刚石薄膜的特性，对进一步开发研究其应用至关重要。

　　多年来，国内外许多学者一直致力于薄膜光散射的研究
［２６］以增强人们对薄膜表面粗糙度［７８］、膜层体不均

匀等微观结构的认识［９１２］。对于光学薄膜散射的逆问题，Ａｍｒａ等人先后提出了不同的方法来解决，主要有利

用散射光波长的变化［５，１３］，利用粗糙面光谱各向同性度［７］，以及利用斜入射沉积的薄膜的散射特性等方法［８］。

究其理论，主要集中在膜层散射光强度的研究上，对散射光偏振特性的研究甚少。然而，散射光的偏振特性具

有更多更重要的信息。本文依据反射椭偏测量的基本原理，提出了光学薄膜散射光椭偏测量技术（因为散射光

的椭偏测量中包含了散射光的所有偏振状态，从而导致了散射光的偏振相位差），给出了如何通过薄膜表面散

射光的相位差来研究光学薄膜散射的逆问题，从总体上讨论了光学薄膜散射的椭偏测量方法。并用该理论方

法对类金刚石薄膜的散射椭偏特性进行了研究，着重研究了脉冲真空电弧离子镀沉积技术在不同脉冲频率条

件下沉积的类金刚石薄膜表面散射和体散射的分离及其薄膜中的局部缺陷等问题。

１　反射椭偏的测量理论

　　反射椭偏测量主要用于测量样片的厚度、折射率等参数
［１４］，对于多层光学薄膜，反射椭偏测量结合分光光

谱测量可以获得每层膜的厚度以及折射率的色散关系。图１给出了反射椭偏测量的示意图，入射角为犻，起偏

器和检偏器的可旋转方位角分别为ψ和Φ。测量方向为ｓ线偏振方向，如图２所示。

　　设入射的直线偏振光的振幅为犈
＋
０ ，方向如图２所示。并假设多层膜样片的膜层材料是各向同性、均匀非
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图１　反射椭偏测量示意图

　

Ｆｉｇ．２　Ａｚｉｍｕｔｈａｎｇｌｅｓｏｆｐｏｌａｒｉｚｅｒａｎｄａｎａｌｙｚｅｒａｎｄ

ａｎｇｌｅｏｆｉｎｃｉｄｅｎｃｅｌｉｎｅａｒｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎ

图２　起偏器和检偏器的旋转方位角及入射线偏振角的关系
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磁性材料。麦克斯韦方程中的所有场是单频的，时间因子为ｅｘｐ（－ｊω狋）。在这种条件下，经过起偏器后电场的

ｓ和ｐ分量可表示为

犈ｓ＝犈
＋
０ｃｏｓψｃｏｓ（ψ－α），　犈ｐ＝犈

＋
０ｓｉｎψｃｏｓ（ψ－α） （１）

经过样片和检偏器后电场ｓ分量和ｐ分量相叠加，最终的电场可表示为

犈
＝狉ｓ犈ｓｃｏｓ＋狉ｐ犈ｐｓｉｎ （２）

将式（１）代入式（２），可得犈
＝犈

＋
０ｃｏｓ（ψ－α）（狉ｓｃｏｓψｃｏｓ＋狉ｐｓｉｎψｓｉｎ），其中，狉ｓ（犻）和狉ｐ（犻）是入射角为犻时ｓ

偏振和ｐ偏振反射系数，狉ｓ＝ 犚槡 ｓｅｘｐ（ｊδｓ），狉ｐ＝ 犚槡 ｐｅｘｐ（ｊδｐ），其中犚ｓ，犚ｐ分别为ｓ偏振和ｐ偏振的强度反

射率。因此，反射光的强度可写为

犐＝犈
珚犈

＝犐０（ψ，α）犉（犚ｓ，犚ｐ，ψ，） （３）

式中：犐０ ＝犈
＋
０
２ｃｏｓ２（ψ－α），当入射光为自然光时，可以简化为犐０ ＝犈

＋
０
２／２，此时起偏器的方位角ψ和检偏器

的方位角有相同的作用；函数犉可写成

犉（ψ，）＝犃（ψ）ｃｏｓ
２

＋犅（ψ）ｓｉｎ
２

＋犆（ψ）ｓｉｎ（２） （４）

式中：犃（ψ）＝犚ｓｃｏｓ
２

ψ，犅（ψ）＝犚ｐｓｉｎ
２

ψ，犆（ψ）＝ 槡犃犅ｃｏｓδ，其中δ＝δｓ－δｐ表示反射时两个复反射因子，即ｓ

分量对ｐ分量的相位差。

　　函数犉还可以写成

２犉／犃＝犌（）＝α＋βｃｏｓ（２－γ） （５）

式中：α＝１＋狌，β＝ （１－狌）／ｃｏｓγ，ｔａｎγ＝２ｃｏｓδ槡狌／（１－狌），狌＝犅／犃。

　　对于给定的起偏角ψ，函数犌（）在犿 ＝（１／２）（γ＋犽π）时的极值犌（）＝α±β，因此，偏振相位角可以从

关系式（５）推导出来，直接测量的犌中包含了极值的振幅和位置。而椭偏测量的关键问题是测量的灵敏度和

精度问题，为此可以用测量得到的犉（）或犌（）来模拟得到参数（犃，犅，犆）或（α，β，γ），偏振相位差表示为

ｃｏｓδ＝犆／槡犃犅 ＝βｓｉｎγ／［２（α－１）
１／２］ （６）

　　本文中，我们采用了跟踪法
［１５］来进行模拟计算。首先记录下起偏角ψ＝４５°条件下犉（）的曲线，并通过关

系式（４）来进行模拟，由犃／犅＝犚ｓ／犚ｐ给出起偏器的最优角度为ψｏｐｔ，其中ｔａｎψｏｐｔ＝（犚ｓ／犚ｐ）
１／２ 。其次，记录下

起偏角为ψｏｐｔ时犉（）的曲线，此时有

犉／犃＝１＋ｃｏｓδｓｉｎ（２） （７）

式中：犃＝犚ｓ犚ｐ／（犚ｓ＋犚ｐ）。

　　采用式（７）对犉函数进行模拟即可得到偏振相位角δ。

２　散射椭偏的测量理论

Ｆｉｇ．３　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｅｌｌｉｐｓｏｍｅｔｒｙ

图３　散射椭偏测量示意图

　　光学薄膜散射椭偏测量的示意图如图３所示，在入射角保持

不变的情况下，测量空间中每个散射角θ上的散射光的椭偏特性。

２．１　多层膜表面散射和体散射的基本理论

　　从文献［４，９１０］给出的多层光学薄膜的基本散射理论可知多

层光学薄膜的散射主要是由于膜堆中膜层界面的粗糙度引起的表

面散射和膜层中体不均匀和局部缺陷引起的体散射组成。对于高

质量的光学薄膜，其理论主要是一阶微扰理论，文献［１１］根据一阶

微扰理论给出了空气中散射角为θ方向上散射电场的表达式

犃＝


犕

犻＝０

犆ｓ犻犺犻　 表面散射


犕

犻＝１

犆ｂ犻狆犻　

烅

烄

烆 体散射

（８）

式中：犕 是整个膜堆中的膜层数；犺犻（σ）是膜层表面轮廓犺犻（狉）的傅里叶变换形式；狆犻（σ）是膜层材料介电常数的

相对变化Δε犻（狉）／ε犻的傅里叶变化，其中，σ／２π＝（ｓｉｎθ／λ）狘
ｃｏｓ
ｓｉｎ
。犆ｓ犻和犆

ｂ
犻是光学因子，其不依赖于膜层结构的不

规则性，但是它们是与散射源有关的参数。对于表面散射犆ｓ犻 可通过膜层表面散射电磁场的不连续分布特性的

傅里叶变换获得；对于体散射犆ｂ犻 可通过格林函数在傅里叶平面内的展开获得。其次，这两个光学因子还与膜
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层的具体结构设计、散射光的偏振状态以及入射角和入射波长等因素有关。

２．２　散射椭偏方程

　　从一阶微扰散射理论可知，在入射平面内不存在交叉极化散射。也就是说，当入射光是ｓ或ｐ偏振时，在

入射平面内任何散射角方向上表面散射或体散射也相应的为ｓ偏振或ｐ偏振。即入射面内的散射场可写为

犃ｓ＝犃ｓｓ＋犃ｓｐ（其中犃ｓｐ＝０）以及犃ｐ＝犃ｐｐ＋犃ｐｓ（其中犃ｐｓ＝０）。犃ｓ和犃ｐ分别表示由ｓ偏振和ｐ偏振光入射而

引起的散射场，犃ｓｐ表示由ｓ偏振光入射而引起的ｐ偏振散射场，犃ｐｓ表示由ｐ偏振光入射而引起的ｓ偏振散射

场。因此，在入射平面内的散射椭偏公式完全类似于反射椭偏法的公式。由于入射电场犈＋
０ 为具有α角的线

偏振场，如图１所示，这样，入射场经过起偏器后的两个偏振状态仍由关系式（１）给出。当入射场入射到样片上

后，每个偏振分量都会在入射面内散射角为θ方向上产生一个与入射偏振状态相对应的偏振散射场，即

犃ｓ＝νｓ犈ｓ，　犃ｐ＝νｐ犈ｐ （９）

式中：νｓ和νｐ是表面散射系数。可以看出，如果采用复散射系数νｓ（θ）和νｐ（θ）分别代替复反射系数狉ｓ（犻）和

狉ｐ（犻），反射椭偏法中给出的所有关系式在散射椭偏法中仍然适用。这样我们就可得到散射场经过检偏器后的

场的表达式为

犃
＝νｓ犈ｓｃｏｓ＋νｐ犈ｐｓｉｎ （１０）

将式（１）代入后式（１０）可得到

犃
＝犈

＋
０ｃｏｓ（ψ－α）（νｓｃｏｓψｃｏｓ＋νｐｓｉｎψｓｉｎ） （１１）

式中：散射系数νｓ＝ 犖槡 ｓｅｘｐ（ｊηｓ），νｐ＝ 犖槡 ｐｅｘｐ（ｊηｐ）。因此，散射场的强度可写成

犐＝犃
珡犃

＝犐０（ψ，α）犉（犖ｓ，犖ｐ，ψ，） （１２）

在自然光入射的情况下，犐０ ＝犈
＋
０
２／２，此时有

犉（ψ，）＝犃（ψ）ｃｏｓ
２

＋犅（ψ）ｓｉｎ
２

＋犆（ψ）ｓｉｎ（２） （１３）

式中：犃＝犖ｓｃｏｓ
２

ψ；犅＝犖ｐｓｉｎ
２

ψ；犆＝ 槡犃犅ｃｏｓη。在这种情况下有η＝ηｓ－ηｐ。其中，η是散射角为θ方向

上散射的两个偏振分量之间的相位差。与关系式（５）至（７）类似，起偏器的最优化角度可由犉／犃 ＝１＋

ｃｏｓηｓｉｎ（２）来确定。

２．３　完全相关模型下理论计算模拟

　　利用文献［７］中多层膜的互相关模型公式就可得到表面散射系数νｓ和νｐ的表达式

νｓ＝犆犻（ｓ）犺犻，　νｐ＝犆犻（ｐ）犺ｐ （１４）

式中：犆犻（ｓ）＝犆
ｓ
犻（ｓ）／犈ｓ；犆犻（ｐ）＝犆

ｓ
犻（ｐ）／犈ｐ。所有的因子犆和电场犈 都是偏振项。对于单表面且入射光为ｓ

线偏振光时，其表面散射系数可写为νｓ＝犆０（ｓ）犺０，与其相应的散射光的偏振相位差为

η＝ηｓ－ηｐ＝ａｒｇ［犆０（ｓ）］－ａｒｇ［犆０（ｐ）］ （１５）

式（１５）表明单个表面的散射偏振相位差与表面粗糙度以及表面缺陷等因素无关。如果用单层膜的介电常数

狆１ 代替表面粗糙度轮廓犺０，那么，对于单层膜的体散射可以得到相同的结论，即单层膜的体散射偏振相位差与

单层膜介电常数的变化无关。

　　对于多层光学薄膜表面散射而言，要想获得低散射的高质量的光学薄膜，通常需要的基底表面质量较好

（基底表面粗糙度约为１ｎｍ），这样在多层膜中，每层界面的粗糙度和基底的粗糙度犺ｐ 完全相同，即基底的表

面粗糙度在膜堆中每个界面上是完全复现的［５，８，１３］。这时，膜堆中的各个界面是完全相关的，每层界面的轮廓

和基底表面轮廓相同。这样就使得在多层薄膜表面散射和体散射的散射偏振相位角关系中，有关薄膜表面结

构和体不均匀项消失，从而使多层膜的散射偏振相位角变为η＝ηｓ－ηｐ＝ａｒｇ［犆犻（ｓ）］－ａｒｇ［犆犻（ｐ）］。

　　从以上讨论可以看出，散射椭偏测量不能描述完全相关模型下多层膜界面的几何不规则程度，但是，通过

散射椭偏测量中散射偏振相位角η和因子犆犻的关系可以探测出这些不规则的起源。

３　实验结果及分析

３．１　实　验

　　采用脉冲真空电弧离子镀技术沉积的类金刚石（ＤＬＣ）薄膜具有沉积速率快、膜层强度高、ＤＬＣ薄膜的ｓｐ
３

键含量高、膜层折射率高等特点。本文所用到的ＤＬＣ薄膜样片是在靶基距、主回路电压以及阳极电压等工艺
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参数不变的条件下，只改变脉冲真空电弧的脉冲频率来研究其所沉积的ＤＬＣ薄膜的散射光的椭偏特性，旨在

通过对不同脉冲频率下沉积的ＤＬＣ薄膜的散射光的椭偏特性的研究，进一步了解脉冲频率对ＤＬＣ薄膜的微

观结构的影响。

　　在散射椭偏测量中，除了入射角保持不变，只改变散射角θ的大小外，其余与反射椭偏的测量类似。本实

验是通过将美国Ｊ．Ａ．ＷＯＯＬＬＡＭ公司制造的 Ｍ２０００ＵＩ变角度椭偏仪进行改造后来测量。图４所示的理论

计算曲线为完全相关模型理论计算得到的不同脉冲频率条件下制备的单层ＤＬＣ薄膜表面散射和体散射状态

下的偏振相位角η（θ）随散射角的变化关系。对于表面散射而言，由于假定两个表面是完全相关的，而体散射

由于仅有一种膜层材料而不存在相关因子，所以理论上可以通过偏振相位角η（θ）将表面散射和体散射分离开

来。其中测试结果曲线表示脉冲频率分别为１，３，５Ｈｚ条件下沉积在表面粗糙度为２．８ｎｍ的ｐ型（１１０型）硅

基底上单层的ＤＬＣ薄膜实际测量的偏振相位角η（θ）随散射角的变化关系，其中单层ＤＬＣ薄膜的光学厚度和

测量波长均为６３３ｎｍ，测量时的入射角保持０°不变。从图４中可以看出，图４（ａ）的实测曲线与用完全相关模

型理论计算的表面散射和体散射之和的曲线基本上可以吻合，这说明在脉冲频率较小时沉积的单层ＤＬＣ薄膜

基本符合完全相关模型；图４（ｂ）和图４（ｃ）中的实测曲线与完全相关模型的计算结果有一定的偏差，并且随着

脉冲频率的增加其偏差越大。此外，从图４（ｂ）和图４（ｃ）中还可以看出，实测曲线不仅在散射角较小时不等于

零，而且随着脉冲频率的增加实测的数据在整个散射角范围内的波动逐渐增加。

Ｆｉｇ．４　ＭｅａｓｕｒｅｄｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｐｈａｓｅａｎｇｌｅａｎｄｃａｌｃｕｌａｔｅｄｐｈａｓｅａｎｇｌｅｆｏｒＤＬＣｆｉｌｍｓｗｉｔｈｏｐｔｉｃａｌｔｈｉｃｋｎｅｓｓλ０／４，λ０＝６３３ｎｍ

图４　类金刚石薄膜实测及完全相关模型下计算的表面散射、体散射的偏振相位差与散射角之间的关系

３．２　实验结果分析

　　图４中，表面散射和体散射偏振相位差是在完全相关模型下计算得到的，在这种模型下，所有表面和体缺

陷认为是完全相同的。而且，在这种模型下，散射偏振相位差随散射角的变化仅与散射源有关而与膜层不规则

的几何形状无关。然而，对于实际沉积的薄膜而言，完全相关模型仅是一种理想的模型，任何一点与完全相关

模型的偏差，都会使计算结果与实际测量不吻合。为此有必要进一步对部分相关模型下的散射特性进行分析。

在部分相关模型下，多层膜表面散射的偏振相位角可写成

η＝ａｒｇ［犆犻（ｓ）犺犻］－ａｒｇ［犆犻（ｐ）犺犻］，　犺犻≠犺犼（犻≠犼） （１６）

　　从式（６）可以看出，在偏振相位角中存在表面结构因子犺犻 项，因此，在散射偏振相位角中包含了额外的信

息，即表面轮廓的傅里叶变化，当散射角或散射频率变化时，其可能存在较强烈的变化。

　　事实上，偏振相位角η是不同偏振下散射场的辐角。即为η＝ａｒｇ（犃ｓ珡犃ｐ），其中，犃ｓ ＝
犻

犃犻ｓ，犃ｐ ＝


犻

犃犻ｐ。从关系式（８）可以得到

η＝ａｒｇ（
犻，犼

犇犻犼γ犻犼） （１７）

式中：犇犻犼 ＝犆
ｓ
犻（ｓ）珚犆

ｓ
犼（ｐ）；γ犻犼 ＝犺犻珔犺犼，是多层膜中界面犻和界面犼的互相关谱。

　　如果定义互相关系数为α犻犼，则有γ犻犼 ＝α犻犼γ犼犼 ＝α犻犼狘α犼ｐ狘
２
γｐｐ。这样便可得到η＝ａｒｇ（犔），其中犔 ＝


犻，犼

犇犻犼α犻犼狘α犼ｐ狘
２，从中可以看出散射椭偏中所具有的信息。当膜堆中各界面的粗糙度完全相同时，即α犻犼 ＝１

时，散射偏振相位角仅与表征散射源的因子犇犻犼有关。如果偏离完全相关的模型，都会使散射偏振相位角随着

多层膜的界面的不规则形状发生改变。当表面是部分相关时，α犻犼可能是一个振幅和相位随机变化的复函数。
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这样采用部分相关模型就可以清楚地解释图４（ｂ）和图４（ｃ）中实际测量的偏振相位角的变化。由于在散射角

较小时，特别是在散射角θ≈０时，有犆
ｓ
犻（ｓ）≈犆

ｓ
犻（ｐ），因此，犔可写成犔 ＝

犼

狘α犼ｐ狘
２ 。

　　对于完全相关模型，α犻犼 ＝１且犔为实数，从而使偏振相位角η等于零，如图４（ａ）所示。但是，对于部分相

关模型α犻犼 ≠１，犔也不再是实数，从而使偏振散射相位角η不再等于零。这一结论可以较好地解释图４（ｂ）和

图４（ｃ）中ＤＬＣ薄膜散射偏振相位角在散射角较小时不等于零的原因。从而可以进一步看出，随着脉冲频率

的增加，所沉积的ＤＬＣ薄膜越趋于部分相关，即体散射增强。

　　以上的分析与解释可以通过图４（ａ）与图４（ｂ）和图４（ｃ）中ＤＬＣ薄膜的实测偏振相位角曲线的比较加以

证实。这也说明部分相关模型完全不同于相关模型，在部分相关模型的偏振相位角中包含了有关表面缺陷和

体缺陷等相关信息。此外，图４（ｂ）和图４（ｃ）中实测偏振相位角在散射角较小时不等于零的另一个原因就是在

散射中可能出现了二次项，从而在入射平面内出现了交叉极化现象。由于以上结果均是在一阶微扰理情况下

分析得到的，所以，一阶微扰理论是造成理论计算和实测结果不一致以及在散射角较小时偏振相位角不等于零

的原因。

４　结　论

　　基于光学薄膜的反射椭偏理论，推导出了光学薄膜散射椭偏方程，并通过对完全相关模型下光学薄膜散射

椭偏方程的理论计算发现，散射偏振的相位角与薄膜表面散射和体散射的散射源之间有着密切的关系。所以

理论上，通过偏振相位角就可将光学薄膜的表面散射和体散射分离开来。但是在完全相关模型中，散射偏振相

位角中仅有与散射源有关的信息，而不包含膜层中几何形状的信息。在这种情况下，偏振相位角曲线较平滑，

且在散射角较小时等于零。

　　通过对ＤＬＣ薄膜散射椭偏的研究发现，脉冲频率较小时沉积的ＤＬＣ薄膜基本符合完全相关模型；脉冲频

率较大时沉积的ＤＬＣ薄膜散射偏振相位角在散射角较小时，不仅不等于零度，而且在整个散射角范围内随着

膜层中缺陷的增加有较大的波动，且波动幅度随着沉积ＤＬＣ薄膜的频率的增加而增加。通过进一步对部分相

关模型下散射偏振相位角的研究发现，散射偏振相位角中还包含了膜堆中不规则形状等信息，在这种情况下，

理论上偏振相位角曲线不再平滑，且散射偏振相位角在散射角较小时不等于零。从这点上可以看出，随着沉积

ＤＬＣ薄膜的脉冲频率的增加，所沉积的类金刚薄膜越趋于部分相关模型，这也说明随着脉冲频率的增加，所沉

积的ＤＬＣ薄膜的体缺陷和杂质有所增加。另一方面，通过理论分析发现，由于散射过程中出现了二次项因子，

致使散射椭偏方程中出现了交叉极化因子。这些交叉极化因子就会使偏振相位角不等于零。而交叉极化主要

起源于膜层中的局部缺陷。这也说明随着脉冲频率的增加，所沉积的ＤＬＣ薄膜的局部缺陷增加，这一点与文

献［１５］的实验研究结果一致。
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