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用于高功率激光放大器的单层宽谱增透膜

吕海兵，赵松楠，严鸿维，王　韬，晏良宏
（中国工程物理研究院 激光聚变研究中心，绵阳 ６２１９００）

摘要：为了获得用于高功率激光放大器的单层宽带增透膜，采用有机聚合物聚乙烯吡咯烷酮掺杂调控二氧化硅胶

体生长制备了粒度分布更宽广的稳定胶体体系，通过提拉镀膜工艺，制备了单层增透膜。采用粒度仪和粘度仪监测胶体

的性质，用分光光度计测量了膜层透过率，并用Ｘ射线能谱分析了膜层结构。结果表明，聚乙烯吡咯烷酮引入胶体中使
得胶体粒度分布更宽，所得膜层具有折射率渐变特性，因而膜层具有宽带增透的效果；膜层在５５０ｎｍ～９５０ｎｍ连续波段
内透射率不低于９９％。单层宽谱增透膜层不需后处理就可投入使用，膜层性能稳定，满足了激光装置片状放大器的运
行要求。
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引　言

增透膜能够减少光的反射、增加光的透射，因而广

泛地用于各种光学系统［１５］。增透膜是激光器中必不

可少的光学元件，激光技术的发展对增透膜的要求越

来越高［６１０］。在高功率固体激光装置中，放大器的增

益能力和运行稳定性是装置基频段输出能力和稳定运

行的关键。隔板玻璃安放在氙灯与激光玻璃（钕玻

璃）之间，是钕玻璃的保护屏障，但是未镀膜的隔板玻

璃（材料为 Ｂ３３或者 Ｂ２７０）在波长５５０ｎｍ～９００ｎｍ范
围内透射为９２％左右。提高隔板玻璃透射性能对降

低能源系统风险和提高放大器工作能力具有很重要的

意义。美国、法国等［１１１３］发达国家在２０世纪９０年代
就研制出了放大器隔板玻璃双层宽谱带增透膜，其中，

美国采用 ＳｉＯ２／有机硅聚合物的双层膜系，法国采用
ＳｉＯ２／ＺｒＯ２的双层膜系结构，在使用波段（５５０ｎｍ～
９００ｎｍ）内膜层透射均在９９％以上，并成功应用在美国
国家点火装置和法国兆焦耳装置的放大器隔板玻璃

上。我国也研制了类似美国的双层宽谱增透膜系，但

是双层膜在氙灯长期辐照下，膜层因为吸热和热膨胀

系数不一致等原因容易出现破裂或脱落现象［１４１６］；而

且因为膜层中还有较强的吸收成分，在氙灯辐照下容

易产生“色心”，因此双层宽谱膜在性能稳定性和使用

寿命上还不能满足装置使用要求；另外，双层膜制备工

艺较复杂、周期长、成本较高，而且膜层退化后维护困

难。

采用单层增透膜可以有效避免双层膜性能稳定性
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和寿命问题，但是在增透宽度上还需大幅度提高。本

文中采用二次分散技术制备胶体，增加了胶体粒度分

布范围，并采用提拉镀膜工艺制备了满足激光装置要

求的单层宽谱增透膜，膜层性能稳定可靠。

１　折射率渐变理论分析

通常宽谱增透膜可以采用多层膜或者双层膜的结

构设计来实现，即折射率由高到低依次向外排列，也就

是形成折射率梯度变化的膜层结构。对于单层增透膜

而言，要实现宽谱增透则意味着折射率必须由里至外

依次渐变递减，在结构上可以将单层宽谱增透膜细分

为多层膜体系。因此按照多层膜光学理论，其特征矩

阵如下［１７］：

[ ]ＢＣ ＝∏
ｋ

ｊ＝１

ｃｏｓδｊ ｉｓｉｎδｊ／ηｊ
ｉηｊｓｉｎδｊ ｃｏｓδ[ ]

ｊ

１
ηｋ＋

[ ]
１

（１）

式中，Ｂ，Ｃ表示薄膜和基片组合的特征矩阵；δｊ表示第
ｊ层膜的位相厚度；ηｊ为第ｊ层膜的有效光学导纳。理
论上可以得到每一层膜的折射率和膜厚，同时膜层符

合１／４波长膜系理论。对于溶胶凝胶二氧化硅单层
增透膜而言，膜层折射率渐变意味着孔隙率由里至外

依次递增，即膜层中胶体颗粒排列逐渐疏松，这样对单

层增透膜的胶体粒度分布必须进行调控。

２　实验过程

２．１　胶体制备
普通二氧化硅胶体的制备方法为：将正硅酸乙酯

（ｔｅｔｒａｅｔｈｙｌｏｒｔｈｏｓｉｌｉｃａｔｅ，ＴＥＯＳ）、去离子水、氨水、乙醇
按物质的量比１∶２∶０．５∶３８进行混合，然后在室温下搅
拌３ｈ，并在室温下陈化 ４０ｄ待用。聚乙烯吡咯烷酮
（ｐｏｌｙｖｉｎｙｌｐｙｒｒｏｌｉｄｏｎｅ，ＰＶＰ）改性二氧化硅胶体的制备
方法与普通二氧化硅胶体的制备方法基本相同，主要

区别在于配制胶体时加入质量分数为０．００１的 ＰＶＰ。
调节胶体的陈化时间，将普通二氧化硅胶体与改性二

氧化硅胶体混合，可以得到混合二氧化硅胶体。

２．２　膜层制备
采用提拉法在Ｂ３３样片上镀制单层增透膜层，对

于提拉镀膜而言，膜层厚度 ｈｆ与提拉速率 ｖ和胶体性
质有关，见下式：

ｈｆ∝ ηｖ( )ρ
１／２

（２）

式中，η为胶体的粘度，ρ为密度。对于相同的胶体，
膜层厚度与提拉速率的平方根成正比关系，因此，在单

层增透膜的制备中可以根据所需膜层厚度来确定提拉

速率。在实际的膜层制备中，作者根据各种胶体的性

质制备了一系列增透峰在７００ｎｍ附近的膜层，膜层厚

度在１４０ｎｍ左右。

３　结果与讨论

３．１　胶体性质分析
普通ＳｉＯ２胶体是以正硅酸乙酯为前驱体在乙醇溶

剂中碱催化水解制备的，其中催化剂为氨水，其主要组

分的配比为：ｎ（ＴＥＯＳ）∶ｎ（Ｈ２Ｏ）∶ｎ（Ｃ２Ｈ５ＯＨ）＝１∶２∶３８，
胶体中ＳｉＯ２质量分数为０．０３。在普通 ＳｉＯ２胶体中添
加ＰＶＰ进行掺杂改性可以明显改善胶体性质，限制胶
体粒子生长速率，不同的ＰＶＰ掺杂量对胶体粒子的生
长调控程度是不同的，即胶体粒度的分布可以通过

ＰＶＰ的掺入量来进行控制。在每升胶体中分别添加不
同质量的ＰＶＰ进行掺杂，在陈化１５ｄ后得到ａ，ｂ和ｃ３
种胶体，测得３种胶体中心粒度分别约为２０ｎｍ，１５ｎｍ
和１０ｎｍ，分别对应图１ａ、图１ｂ和图１ｃ，胶体粒度分布
宽度均为３０ｎｍ左右，与不掺杂的普通胶体粒度分布
宽度相当。

Ｆｉｇ１　ＥｆｆｅｃｔｏｆＰＶＰｏｎｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｓｉｌｉｃａｓｏｌ

将上述 ａ，ｂ和 ｃ３种胶体混合后重新分散，在混
合过程中胶体粒子间会出现了短暂的团聚现象，由于

每种胶体的平衡体系被破坏，混合后胶体很容易出现

凝胶化，因此，在分散过程中加入适量的乙醇等分散剂

９３
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缓解粒子间的团聚，３种胶体混合分散后 Ｚｅｔａ电位几
乎没有变化，胶体中心粒径在３５ｎｍ左右（见图２），胶
体粒度分布宽度达到６０ｎｍ，粘度为２．５ｍＰａ·ｓ，胶体
适合镀膜。二次分散后的胶体在储存半年后性质变化

很小。

Ｆｉｇ２　Ｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｍｉｘｅｄｓｏｌ

３．２　膜层增透性能
对于普通二氧化硅胶体和 ＰＶＰ掺杂的二氧化硅

胶体，其粒度分布宽度基本相同，均为３０ｎｍ左右，而
经过二次分散的胶体粒度分布宽度达到６０ｎｍ，在成膜
过程中，因为粒子间的互补作用，粒度分布宽的胶体所

制备的膜层，折射率渐变的跨度更大，这样膜层的增透

宽度也随之增大，对于厚度相同的膜层，其增透宽度与

粒子分布宽度呈类正比关系，采用二次分散后的胶体

制备的单层宽谱膜层增透宽度最大，普通增透膜和单

层宽谱增透膜透射谱图的对比如图３所示，可见经过
胶体二次分散后，膜层的透射率大于９９％的增透宽度
提高近４０％，满足了激光装置片状放大器隔板玻璃的
增透需求。

Ｆｉｇ３　Ｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｃｏｍｍｏｎｃｏａｔｉｎｇａｎｄｂｒｏａｄｂａｎｄｃｏａｔｉｎｇ

３．３　膜层折射率渐变
为了掌握单层宽谱增透膜层在不同厚度下的折射

率变化情况，采用粒子束刻蚀将膜层进行分层剥离，并

结合Ｘ射线光电子能谱仪逐层分析其硅氧比。膜层
在不同深度（厚度）下的二氧化硅含量见图４，计算出
的折射率变化情况见图５。从图中可以看出，膜层折
射率随膜层厚度是不均匀渐变的，根据折射率渐变状

况，将膜层视为１９层多层膜，采用膜层模拟软件拟合
了膜层透射谱，拟合的结果与实际膜层的透射谱较接

　　

Ｆｉｇ４　Ｓｉｌｉｃａｃｏｎｔｅｎｔｖｓ．ｃｏａｔｉｎｇｄｅｐｔｈ

Ｆｉｇ５　Ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｖｓ．ｃｏａｔｉｎｇｄｅｐｔｈ

近，如图６所示，因为在模拟过程中假定基片为理想表
面，并且没有考虑吸收和散射损失，所以实际的测量谱

线与拟合的还有细微的差别，但是膜层折射率渐变的

状况和趋势与计算的结果是接近的，这也是胶体二次

分散的理论基础之一。

Ｆｉｇ６　Ｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌａｎｄｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｏｆｃｏａｔｉｎｇｓ

基于上面的实验和理论模拟的结果可以推断，膜

层在形成初期，液膜中引力大的胶体粒子首先附着在

基片上，后续粒子进一步填空，并且随着溶剂挥发形成

的剪切力的进一步作用，靠近基片的粒子排列更加有

序而紧密，因而孔隙率小，折射率大；而靠外的粒子重

排机会少，溶剂挥发即刻形成凝胶，因此孔隙率大，折

射率更小，最后液膜在溶剂挥发过程中因为胶体粒子

随厚度的排列差异而形成了折射率渐变的膜层。

４　结　论

采用ＰＶＰ掺杂和胶体二次分散技术制备了粒度
分布较宽的胶体，研究表明，胶体粒度分布越宽，膜层

增透宽度越大；通过提拉镀膜工艺制备的膜层满足了

０４
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原型装置放大器隔板玻璃的宽谱增透需求；另外，采用

Ｘ射线光电子能谱逐层分析，结合膜系理论模拟验证
了单层宽谱增透膜的折射率渐变模型，为单层宽谱增

透膜的制备技术和工艺提供了实验数据和理论支撑。
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