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真空紫外薄膜光学常数的研究

韩 赋 钱莉民 李福田

摘要
#

本文讨论了通过
“

多约束非线性方程组
”

解析真空紫外薄膜光 学 常 数 的 方

法
。

编制的 ∃ % ∃ 一& ∋ ( ) 微机软件
,

可由真空紫外反射率解析出真空紫外薄膜光学常

数和人射光的偏振度
。

运用该软件对不同工艺的 ∗ + 、

) ,
、

∗ − 样品的反射率进行解析
,

得到了它们的真空紫外薄膜光学常数
,

并与国外报道的结果进行了比较
。

引 言

真空紫外光学是光学的一个重要分支
,

也是近三十年发展起来的一门新兴学科
,

受空间

光学
、

天体物理
、

等离子体物理
、

同步辐射等相关领域发展的影响
,

近年来发展非常迅速
。

在

真空紫外光学研究中
,

光学常数的研究具有十分重要的意义
,

体现在以下几个方面
#

首先
,

在真空紫外多层膜的设计和制备工作中
,

光学常数是开展这一工作必不可少的依据
.
其次

,

在材料科学中等离子体振荡的概念
,

已扩展到金属
、

半导体和绝缘体
,

对于自由电子气体模

型
,

可由光学常数直接计算出能量损失函数
,

并由此得到有关谱线增宽的信息
. 此外

,

在光

户 谱学中
,

根据带间跃迁的量子理论
,

由光学常数可以解析 出振子强度
、

带间跃迁密度
、

跃迁
’

几率等原子参量
。

相关学科领域科学研究 的发展
,

迫切需要真空紫外光学常数的资料
,

然而在

国内这一波段的光学常数 目前仍很缺乏
,

尚属空白
。

因此
,

为了适应国际上的发展
,

满足国

内空间光学
、

天体物理
、

同步辐射
、

等离子体物理以及材料科学和金属光学研究的需要
,

我

们利用自己建立的反射率测量装置测试了不同工艺条件下 ∗ +
、

) ,
、

∗ − 等样品的真空紫外

镜面反射率
〔‘’,

由所侧得的反射率
,

通过解
“
多约束非线性方程组

” 的方法进行数据解析
,

曲线拟合
,

从而给出了上述样品的真空紫外光学常数
。

关于真空紫外薄膜光学常数的研究工作始于本世纪三十年代末期
。

自� � / �年&
0

1 2 + 34 5

提出了图解法
￡6 〕,

到八十年代末相继报道的方法近十余种
〔/ ’〔‘’

】

〔7 〕,

但由于测量条件的限制
,

‘ 目前使用最广泛的方法则是& 8 夕方法
。

采用 & 8  方法测试光学常数的一般过程是 在 两 个

或两个以上 9为提高数据解析精度 : 入射角度对反射率进行测量
,

然后从测得的反射率中解

析出光学常数
,

本文采用的方法就属此类
。

在 & 一 方法中最关键且最重要的工作是对测得的反射率的数据解析
,

已有资料表明有

三种方法
#

� 由图解法发展起来的计算机数据整理技术〔� ’,

其本质仍然是图解法
,

数据取值

没有方向性
,

且精度也不高  当然比传统的图解法是一大进步 ! 。∀ 最小二乘法曲线拟合〔”
。

这是一种较为精确的方法
,

缺点是带来了庞大的计算量
,

费时费工
,

要不是这一点
,

它确实

诬 是一种尽善尽美的方法
。

# 解非线性方程组〔‘’,

这种方法的特点是数据取值方向性好
,

且程

序简单
,

韦省内存空间
,

因而
,

提高了运算速度
,

随之带来的不足之处是减少了约束
,

因为

只有 。 , 无 两个未知量
,

所以测量两个点
,

得到两个方程就可以求得光学常数
。

事实上
,

正

是如此
,

对未知量的约束比最小二乘法成倍减少
,

从而使计算结果的精度明显降低
,

∃
%

&
%

∋ ( ) ∗ +等人就是用这种方法测得了, ( 膜的光学常数
,

其计算结果的精度在。
%

−数量级
。



本文对数据的处理采用解
“
多约束非线性方程组” 的方法来处理数据

,

这种方法使最小

二乘法和解非线性方程组两种方法的缺点同时得以克服
,

二者的优点得到体现
,

具有对测量条

件要求简单
、

数据取值方向性好
、

能直接给 出高精度定量结果
、

较最小二乘曲线拟合节省了

计算量等优点
,

还可适用于入射光偏振度未知的情况
。

二
、

多约束非线性方程组方法

�
0

物理问题的数学抽象

本文所涉及的样品均属块状金属薄膜
,

在真空紫外波段吸收较 大
,

样 品 的 膜 厚 均 在

�  ∋; < 以上
,

因此这里不考虑多重反射
,

做半无界处理
,

根据这种情况
,

理 想 镜 面 9无散

射
、

无污染 : 在某一波长下的光谱反射率 & 与光学常数
。 ,

=之间有如下的关系
#

& > 〔&
。
9� ? ) : ? &

,
9� 一 ) :〕≅ 6 9 � :

式中) 为人射光的偏振度
#

) 二 9−
, 一 −

,
: ≅ 9−

‘ ? − ,
: 9 6 :

其中− , 、

− ,

分别为入射光中垂直分量
,

平行分量的光强度. &
刀 、

&
,

分别为镜面对− ‘ 、

− ,

的光谱反射率
#

&
。 > 〔9Α 一 4 2 3 2 :“ ? Β Χ〕≅〔9

Α ? 4 2 3 2:
6 ? Β Χ

〕 9 / :

&
, > &

Δ

Ε 9Α 一 3 Φ; 2,Γ Δ:“? Β Χ〕≅ Ε 9
Α ? 3 Φ; 2七�  :

“ ? Β 么〕 9 Η :

其中
Α ,

Β 是中间变量
,

由下式定义
#

ΧΑ 么 > 〔9”6 一 无么 一 3 Φ; 6  :
忍 ? Η 称Χ =么〕,邝 ? 〔90 6 一 无

6
: 一 3 Φ;

6
 〕 9 7 :

6 Β
6 > 〔9称

6 一 =
Χ 一 3 Φ;

Χ
夕:“ ? Η 泥 Χ

=
么

〕, ≅ 忿一 〔9刀 6 一 = 忿: 一 3 Φ; 6  〕 9 ! :

综合以上各式
,

用
#

& 二 Ι 9 
, ) , 0 ,

= : 9 ∀ :

来表示 & 与
。 ,

= 之间的关系
。

由 9 ∀ : 式
,

假定我们已测得‘ 个入射角的反射率 & # ,

9乞> � , 6 ,

/0
“⋯。 :

,

那么下式

成立 9人射光偏振度 ϑ 为已知:
#

& , > Ι 9口
# , ) , 忍 , 无:

& # > Ι 9口
# , ) , 刀 , = :

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

⋯⋯
∋二 口

二

&
0 “ Ι 94

0 , ϑ , 旅 , = : 9 Κ :

我们求解光学常数的过程
,

就是要找到
。 ,

无 的值
,

使 9 Κ : 式中。 个方程同时成立
,

如果 。 二 6 ,

那么这在数学上恰是一个解非线性方程组的过程
,

下面我们就从。
> 6 的情形

出发讨论光学常数的解析方法
。

6
0

两点约束

由于解非线性方程组的理论在一般的教科书中均可找到
,

所以这里不再赘述
,

只给出与

本文有关的表达式或结论
。

,

对 9 Κ : 式
,

设我们已测得两个入射角的反射率
,

&
# ,

&
# ,

那么下式成立

&
# > Ι

, 二 Ι 9Κ� , ) , ” ,
= : 9 � :Α

& # > Ι
# > Ι 9 

# , ) , ” ,
= : 9 � : Β

令
#

Λ
# > &

# 一 Ι
# ,

Λ
Χ > &

# 一凡
,

则有
#



Λ
,

9; ,
无: > 2 9�  :Α

Λ
#

9。
,
无: > 2

‘

9�  :Β

9�  : 式则是一个最一般的 9关于
。 , =的: 二元非线性方程组

,

运用Μ 4Ν 切; 一& Α ϑ Ο32 ; 方

法
,

则有迭代公式
#

# � > # 。 一 Π
一 ‘Ι 9#

Θ
: 9Π

一 ‘
是 ΠΑ 4 2 Β Φ矩阵的逆阵: 9� � :

这是一个二阶列向量表达式
,

按着这个迭代公式反复迭代就可以得到满足 9�  : 式的近似解
,

即所求的光学常数
。

由上述求解 9迭代 : 过程可以看出
,

测量两个点 9即两个不同入射角的反射率: 就可以

得到两个方程 9 � : 式
,

并从中 9由9� � :式反复迭代: 解析出光学常数
。

但事实上
,

上述过

程的结果只不过是用所求得的光学常数代人 9 ∀ : 式所得到的计算曲线能 9近似地:经过两个

测量点
,

而两点描述一条曲线的变化规律 是 极 其粗糙的
。

这正是非线性方程组方法精度不

高的根本原因
,

也是&
0

Ρ
0

Δ + Σ 5 4 等人
〔‘’
解析结果误差较大的原因所在

。

而最小二乘拟合之

所以精度较高
,

恰是因为进行多点测量
,

对所求的未知量进行多点约束的结果
。

因此
,

为了

既保存解非线性方程组这一方法的优点
,

又克服其精度低这一缺点
,

本文将多点测量即
“
多

约束
”
弓Τ入非线性方程组的求解中

,

具体做法如下
。

/
0

多点约束一多约束非线性方程组方法

对于 9 Κ : 式
,

当。 Υ 6时 9例如 。 二 �  :
,

表示多点测量
,

即用这多个点来描述 9反射

率: 曲线的变化规律
,

所求的光学常数必须满足这 饥个方程
,

即满足多点约束
。

做 变 换 如

下
#

令 Λ
, > & , 一 尸

#

9云> � , 6 ,

⋯⋯。 :

则有 Λ
,
9。

,

=: >  “ >> � , 6 ,

⋯⋯饥: 9� 6:

令 Ι 9; ,
=: > 艺Λ

� 6 二 2 9云> Φ , 6 ,

⋯ ⋯二: 9� / :

此时 9� /: 式的一个约束代表 9� 6: 中的。个约束
,

即满足方程 9� /: 的 # ,
无 值必然满足

9 3 : 式中。个方程
。

由 9� / : 式可知
,

Ι 9。
,

无: 表示
。 ,
无

,
Ι座标系中一空间曲面

,

而 9� / :

式成立时的
# ,

无
,

Ι 值即为曲面上零极小点的座标
,

由此可把 9� /: 式改写成如下的等效形

式
.

Λ
, , > ΠΙ 9, ,

无: ≅己
# 二 2 9� Η : Α

Λ
# , > 己Ι 9。

,
无: ≅己= 二 2 9� Η :Β

9� Η : 式仍然是一个关于未知量
。 ,

无的非线性方程组与 9�  : 式所不 同 的 是 9�。: 的成

立只需满足两个约束
,

而 9� Η : 式的成立则必须满足多个 9‘个: 约束
。

故此
,

出于表达方

便
,

笔者把方程组 9� Η : 式称为
“
多约束非线性方程组

” ,

把通过解
“
多约束非线性方程

沙
组来

解析光学常数的方法称之为
“
多约束非线性方程组方法

” 。

用由此方法解析出的光学常数所计

算的反射率曲线将 9近似的: 经过所有测量点与最小二乘拟合相比有相同的拟合效果
。

Η
0

数据解析方法

实际计算中
,

考虑 Μ 4 Ν 七。 ;一& Α ϑ Ο 32 ; 方法每迭代一次都需要计算 Π Α ς 2 ΒΦ 矩阵及其

逆矩阵
,

影响计算速度
,

因此采用具有同样收敛速度的 Μ 4 Ν ,2 ; 一Δ Σ 2 5 Ω 4 ; 方法来 代 替

Μ 4 Ν , 2 ; 一& Α ϑ Ο 2 2 ; 方法
,

以提高运算效率
。

为 1 保证收敛性
,

将 Μ 4 Ν ,2 ; 一Δ Σ 2 5 Ω 4 ;

方法与梯度法相结合
,

两种方法循环交替使用 , 这样
,

即可达到既能保证收敛性又能保证收

敛速度的效果
。

解析过程
#



由 9 Κ : 式
,

构造目标函数
#

尸 9材
,
无: > 艺〔尸

‘
9份

,

无: 一 & ‘

〕
“

9� 7 :

数据解析先从梯度法开始
,

从给定的不全为零的初值 9, 。,

= : 出发
,

计 算 目标 函 数

尸9。
。,

=
。

: , 由Ι 9、
。,

无
。

: 计算函数在该点的偏导数‘尸≅ Ω
。
和 ΩΙ ≅ ‘无

,

得到该点的梯度方向
, 沿

负梯度方向跨越一适当的步 长
3 , , Κ 6 ,

得到
, , 、

=Ξ .
计算目标函数 Ι 9, , ,

瓜:
,

检 验 不 等 式

Ι 9铭
# ,

七:Ψ 尸 9。
。,

肠: 是否成立
,

如果成立
,

则进行下一步迭代
,
否则

,

减小步长
,

再检验

上式
,

如此调整步长
,

直到上式成立为止 9由于负梯度的性质
,

满足上式的步
一

长总 是 存 在

的:
。

Μ 4Ν , 2 ;一Δ Σ 2 5Ω 4 ; 法使用同一目标函数 心� 7 : 式
,

令
#

Λ
#

9, ,
无: > Ω 尸≅ Ω 。 二 2 9� ! :Α

Λ
#

9#
,

无: > 弓Ι ≅ 己
。 > 2 9� ! :Β

给出非线性方程组 9� ! : 式的初始近似解气
、

=
。,

计算目标函数 Ι 9# 。 ,

机: .
求初始迭代矩阵

Ζ
。, 计算Λ

,
9。

。,
无。:

,

Λ
# 9#

。,

论
。

:
,

选择搜索方向 ) 二 一 Ζ
。

〔Λ
# ,

Λ
#

〕
。, 给定阻尼因子 ‘ ,

得5ΞΞ 新

的初值 9。
# > , 。 十 忿几

, 无, > 无
。 ? ,孙 : . 使用常数矩阵对初始迭代矩阵进行 修 正

#

Ζ
# > Ζ

。 一

Ε 9Ζ
。[ ? ,ϑ :赞

。

∴ ≅ ϑ Ν
。[ ,

再由初值
。# 、

无
#

进行下一步迭代
。

7
0

初始值选取

应用解
“
多约束非线性方程组

” 的方法解析光学常数
,

实质上是一种求极小值的纯数学

过程
。

如果函数只存在一个极小值 9零极小:
,

那么初值的选取只要在 定 义 域 内 9实数 : 即

可
.
如果函数存在两个以上极小值

,

那么初值是不能随意选取的
,

否则
,

一旦初值选在所求

零极小值的邻近极大以外
,

无论计算机运算多久
,

都不可能跳过极大而得到所求 的 极 小 值

9零极小:
,

因此
,

初值的选取必须在真实值的同一极小内
。

本文对初值的选取是采用模拟反射率曲线的办法分两步完成
#

第一步
,

对测得的有限个反射率的实验值进行Δ样条插值
,

得到实验曲线
。

第二步
,

输人选择的
。 、

无值
,

根据菲涅尔公式计算各人射角度的反射率值
,

然后描出

反射率的计算曲线
。

对上面两步所得到的两条曲线进行比较
,

如果两条曲线有重合的趋势
,

则打 印 出 , ,

=

值
,

做为初值用来求解光学常数
,

否则擦去计算曲线
,

重新输入
。 ,

无 值
,

重新绘制计算曲

线
,

再进行 比较
,

直至得到满意的初值为止
,

这样得到的初值一般说来就是合理的了
。

以上讨论的是在人射光偏振度己知的情况下
,

由反射率解析光学常数 9 , ,

无: 的过程
,

当人射光偏振度未知时
,

同样适用
,

所不同的是解三元的
“
多约束非线性方程组

” ,

得到三个

物理量 9 # , = ,
) :

,

因此
,

这里不再讨论
。

!一 程序设计

用于由真空紫外 9∃ % ∃ : 反射率 9& : 解析光学常数 92 ς : 和入射光偏 振次度 9ϑ : 的

微机软件 9∃ % ∃ 一& ∋ ( ) : 的流程图如图 � 所示
。

此软件由三部分组成
#

第一部分的功能是模拟反射率曲线
,

其 目的是找到合理的初值
。 。, =。 9或

二 。, 无。 , 尸。
:

,

当

软件使用这一功能时
,

只要输人反射率测量值
,

屏幕马上显示反射率实验曲线
,

再输入
, , 无

值则给出计算曲线
,

此时通过比较
,

确定
, ,

无是否合理
。

即可得到满意的初值
。

为了 避 免

由于 0 、
无输人的次数过多而导致的图像溢出现象 9由于屏幕滚动:

,

在程序中设有重新 清 屏

开关
,

出现上述现象时
,

使用清屏开关即可自动清屏
,

图像恢复原位显示
,

而不必中断程序

重新运行
。



图 � ∃ % ∃ 一& ∋ ( ) 微机软件流程图

第二部分的功能是在人射光偏振度已知的情况下
,

由测得的反射率解析光学常数
。 ,

无
。

为了保证收敛性
,

迭代先从梯度法开始
,

使用∗
, Δ两个可调计数器

,

分别监控梯度法的迭代

次数和牛顿法的步长折算次数
,

当梯度法迭代 ∗ 次后
,

马上转人Μ 4 Ν ,2 ; 一Δ Σ 2 5 Ω 4 ; 法
,

进

行快速收敛迭代
,

当这种方法进行一段时间后
,

遇有不收敛的情况
,

则开始步长折算
,
当步

长折算 Δ 次后
,

认为不收敛
,

再次转入梯度法
.
这样循环交替迭代

,

最后以梯度法结束
,

当

步长小到对
。 ,

= 的值没有修正贡献时
,

打印出所求的光学常数
。 ,

无的值
。

第三部分的功能是在人射光偏振度未知的情况下
,

由反射率解析光学常数和入射光偏振

度
,

迭代过程与第二部分基本相似
,

所不同的是解三元的
“
多约束非线性方程组

”。

份护�鉴卜匕、

三
、

计算结果和误差分析

,
�

模拟计算结果

为了验证这种方法的精度与可行性

式 得到了各人射角的反射率
,

然后
,

果如下
!

,

我们选择了几组光学常数值
,

通过理论计算 ∀ 由 #

再用本文的方法由这些反射率值去解析光学常数
,

结
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计算结果表明
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这种方法精度好于 ) ∗” ,

证明了这种方法在理论上是可行的
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实际计算结果

使用本文的方法
,

由测得的反射率我们得到了真空紫外薄膜光学常数
。

结果 如 表 6 所

示
。

图 6 给出了 ∗ + 膜的光学常数随波长的变化曲线
,

为了便于比较
,

图中还给出了国外报

道的结果
。

由图 6 9 Α : 可以看出∗ +3 的测试结果

9介 : 介于( Α ; ΛΦ4 ΞΩ 〔
!’和Δ + Σ Γ 4 〔0 ’

结果之

间
,

与Ζ 2 Σ七2 ; 〔”和 −Α ; Φ〔
‘’
结果相近

。

而

∗ + “

的 测试结果略低于 Δ + Σ Γ 4 的结果
。

在图6 9Β:中∗ +4 的测试结果略低于Ζ 2 Σ ,
⊥

2 ; 的结果
。

由于& 8  法的重要依据是样

品的反射率
,

而样品的反射率与材料的选

择 9包括材料的纯度
、

晶体结构:
,

镀膜条

件 9温度
、

压力
、

镀膜速度:
、

工艺
,

膜层

结构
、

成膜后样品的老化时间
、

表面条件

9粗糙 度
、

清洁度: 等诸多因素都密切相

关
,

使得各文献报道的测量结果均不相同

9不考虑测量误差:
,

由反射率解析出的光

学常数当然有较大的差异 9不计解析方法

∋

。
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图6 9Β: ∗ + 的消光系数随波长的变化曲线
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所引入的误差:
。

本文给出的 无值偏低也 是由于反射率偏低的结果
。

图 / 给出了由本文的方法所得到的偏振度随波长的变化曲线
,

为便于比较
,

图中还给出

了用偏振器实测的结果
。

可以看出
,

三 者的一致性仅为 Κ δ
,

一致性较差是反射率和偏振度

测量误差的结果
。

/
0

误差分析

9�: 用解
“
多约束非线性方程组

” 的方法求解光学常数
,

实质上是一个求极小值的数学

过程
,

由 9王7 : 式可知
,

Ι 9, ,

=: 是一个极其复杂的 9关于 “ ,

= 或
; , = , )的: 非线性函数表

达式
,

所以首先遇到的是重解和局部极小问题 9这是其它方法存在的问题
,

也是本文没有解

决的问题
,
:所以对最后结果必须根据物理意义进行取舍

。

由
。 ,

论
,

ϑ 的物理意义可知
# , Υ 2 ,

= Υ 。,

Τ尸 Τ成 > �
。

所以
,

凡不符合这三个条件之一的结果都必须舍掉 或转化成合理解
。

例

如
,

求得一组光学常数的结果为
# “ > 一 �

·

6, = > 一  
·

Κ , 尸 >  
·

6, 这时就应该转化此组结果
,

而取
。 二 �

0

6 , 无>  
0

Κ , 尸 > 。
0

6 ,

通过这样取舍
,

、

再配合使用模拟反射率曲线的方法选取初值
,

得到的结果 9一般地说 : 就是合理的了
。

96 : 由于 9� 7 : 式的具体形式甚为复杂
,

文中以差商代替导数
,

这必然使数据搜索方向

与函数零极小值的实际方向有所偏离
,

所以
,

当程序运行一段时间后
, # , = , ϑ 取得了解的临

近值
,

这时差商的方向已不是函数值下降的方 向
,

因此
,

步长折算的结果最后必然为零
,

这

时打印 出的结果 9# , = , 尸: 并非函数真正的零极小值点的座标
,

而只是近似值
,

计算结果表

明
,

因此而引入的误差小于  
0

�δ
。

9/ : 在 & 8  方法中
,

反射率随人射角的变化规律是唯一的已知量
,

也是 最 重 要 的 信

息
,

因此
,

光学常数的误差很大程度上决定于反射率
、

入射角的误差 9多次模拟计算表明
#

对于精确的反射率值
,

光学常数的误差小于  
0

 � δ
,

这是相当精确的:
。

反射率测量中的随机误差会在真实值的两侧均匀分布
,

并不改变拟合结果曲线的位置
,

因此不会影响光学常数的解析结果
,

但对拟合残差Ι的影响必然很大
。

假定测量点为 � 个
,

那

么。
,

 �的反射率测量误差对残差 Ι 的贡献为
#

� “ 9 
0

 �:
6 二 � “

,

但这时对光学常 数 的 影

响仍然在  
0

� δ的数量级上
。

反射率测量中的系统误差会使每个测量点的值向同一方向 9增大或减少: 偏移
,

使反射

率曲线上下平移
,

这会对光学常数有较大的影响
,

这时所解析到的光学常数 是 与 平移后的

反射率对应的光学常数
。

计算表明
, 。

0

 �的系统误差
,
会对

。 有 �
0

7 δ的影响
,

对 = 有 / δ的

影响
,

而对 ϑ 则有落肠的影响
。

系统误差对残差的影响并不很大
。

人射角的误差
,

其结果是用邻近角度的反射率值代替被测角度的反射率值
。

刁夕的 误差

对反射率的影响为
#

Π & 二 9Ω & ≅动:刁4
,

在我们的反射率测量中
,
口一般在∀ 

“

以下
,

此时的

‘Δ ≅ Ω 一般簇。
0

  / ,

而入射角测量误差了 ‘ 。
0

6
“ ,

因此反射率误差Π & 9  
0

   7
,

对 光 学

常数解析结果的影响在 
0

� δ数量级
。

综合各种误羞
,

用本文给出的方法解析光学常数
,

其本身精度好于 �  “ 7 ,

对 于 误 差 为

。
0

 �的反射率的解析结果精度好于 6 δ 9对滩:
、

/ δ 9对 = :
、

7 δ 9对 尸 :
。
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