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基于二维材料调制的中红外脉冲光纤激光器的
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摘要　３μm中红外波段脉冲光纤激光器在国防、军事、生物医疗、大气通信等领域有着广泛的应用前景.以石墨

烯为代表的二维材料由于易于集成及实现全光纤化等无可比拟的优点而作为中红外波段可饱和吸收体备受关注.

阐述了石墨烯、黑磷、拓扑绝缘体、过渡金属硫化物等二维材料的原子结构及光学特性,分析对比了这四类二维材

料用于中红外脉冲光纤激光器的作用机理及特点,对国内外基于二维材料的中红外脉冲光纤激光器的研究进展进

行了总结,并对未来基于二维材料的中红外脉冲光纤激光器的发展前景进行了展望.
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１　引　　言
中红外激光器波长覆盖范围在３~２０μm,涵盖了大多数分子振动吸收峰,在军事、生物医疗及大气通信

等领域显示出巨大的应用前景,如用于环境监测和污染控制、水和土壤污染物监测等.此外,由于水分子和

生物组织在３μm附近有强的吸收峰,中红外激光器可用于新一代激光手术,使血液迅速凝结,发展潜力巨

大[１Ｇ３].目前通过固体激光器[４]、量子级联激光器[５]、差频振荡[６]、光参量振荡器[７]等方式可实现中红外激光
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输出.相比以上各种方式,光纤激光器由于光束质量好、稳定性高、转换效率高、散热效果好等优点引起了广

泛关注[８].相对于玻璃光纤,氟化物(ZrF４ＧBaF２ＧLaF３ＧAlF３ＧNaF,ZBLAN)光纤由于其宽中红外透明窗口及

低声子能量等优点而广泛用于中红外激光器中,已在３μm波段实现最大功率为３０．５W 的连续光输出[９]和

基于声光调制器的峰值功率为７７W的主动调Q 脉冲[１０].３μm光纤激光器主要通过在氟化物光纤中掺杂

Er３＋、Ho３＋、Dy３＋ 或 Ho３＋/Pr３＋ 离子,分别利用Er３＋ 的４I１１/２→４I１３/２,Ho３＋ 的５I６→５I７和 Dy３＋ 的６H１３/２→
６H１５/２能级跃迁获得.与体积大且复杂的主动调制方式相比,被动调制方式具有简单可调的结构优点,可用

于实现紧凑型激光器,目前大部分商用脉冲光纤激光器都采用被动调制,３μm波段常用被动调制材料有可

饱和吸收镜(SESAM)、Fe２＋∶ZnSe等.SESAM、Fe２＋∶ZnSe因其成熟的制备工艺最早用于３μm脉冲光纤激

光器[１１Ｇ１５].典型的SESAM是目前应用最广泛的可饱和吸收体(SA),但其制备过程复杂、价格昂贵,受半导

体材料带隙宽度和衬底的限制,其工作波长范围通常只有几十纳米,需要半导体能带工程来设计其工作波

长,限制了脉冲激光器的工作波段和调谐范围;Fe２＋∶ZnSe具有高的损伤阈值和大的截面吸收率,但其固有

的空间结构限制了其未来在全光纤结构中的发展.

２００９年,石墨烯率先作为SA用于锁模脉冲激光器[１６Ｇ１７],其宽的吸收带和二维特性使其在１~３μm光

纤激光器中的应用被报道,其中３μm波段石墨烯调Q 脉冲光纤激光器由美国亚利桑那大学 Wei等[１８]率先

报道.第一个石墨烯锁模激光器的问世开启了人们对二维原子晶体在激光器领域应用的研究进程,此后基

于其他二维材料(黑磷、拓扑绝缘体、过渡金属硫化物)的脉冲光纤激光器在１,１．５,２μm波段的研究也相继

被报道.这些新兴的可饱和吸收材料存在如下特点:１)石墨烯具有超快的弛豫时间和超宽的吸收波段,单层

石墨烯带内弛豫时间约为１００~１５０fs,但其调制深度一般只有１％,通过增加层数提高调制深度可获得更短

脉冲,但同时会增加额外的非饱和损耗降低系统效率而在超短脉冲应用中受到限制;２)拓扑绝缘体的归一化

调制深度高达９８％,但其带内电子弛豫时间约为３００fs,相对于石墨烯是一种较慢的SA;３)二硫化钼

(MoS２)、二硫化钨等过渡金属硫化物尽管在近红外波段有饱和吸收效应,但其带隙太宽(体结构约为１eV,
单层二硫化钼为２eV),光响应主要集中在可见光波段[１９Ｇ２０].

常用的二维材料制备方法包括化学气相沉积法(CVD)[２１]、液相剥离法[２２Ｇ２３]、水热法[２４Ｇ２５]、化学剥离

法[２６]等,其制备过程简单且成本较低,弥补了SESAM的不足,同时较宽的吸收带和超快的载流子动力学特

性使其成为产生脉冲激光的理想选择.将二维材料用于激光腔内构成有效的SA器件,常见的方法有３种:

１)所有光穿过SA层;２)SA层与倏逝波相互作用;３)SA集成在光纤或波导内部形成一个整体.３μm掺杂

ZBLAN光纤激光器常采用第一种方法,将二维材料(或聚合物薄层)沉积在光纤端面或金镜上提供反馈,但
容易造成光学损伤,使其在高功率激光器中的应用受到限制;利用倏逝波与SA层作用有更高的损伤阈值,
目前获得有效倏逝场的主要结构为D型抛光光纤和锥形光纤[２７Ｇ２９],但掺杂ZBLAN中光纤拉锥技术尚不成

熟,成为目前亟待解决的一大难题.鉴于中红外脉冲光纤激光器未来的应用前景以及二维材料作为SA的巨大

潜力和优势,本文对近几年国内外基于二维材料的中红外脉冲光纤激光器的研究进展进行了综述及展望.

２　基于石墨烯的中红外脉冲光纤激光器
石墨烯是由一层密集的、包裹在蜂巢晶体点阵上的碳原子组成的二维纳米材料,２００４年 Novoselov

等[３０]通过机械剥离法首次从石墨中分离出石墨烯.石墨烯具有优异的线性和非线性光学特性,单层石墨烯

是碳原子在二维平面上以六角蜂窝点状结构排列,其导带及价带的顶端相互接触,单层石墨烯的透射率T
计算值为９７．７％,具体计算方法为:

T＝(１－０．５πα)－２≈１－πα≈９７．７％, (１)
式中α为精细结构常数(α＝２πe２/hc≈１/１３７).由于石墨烯的线性分布关系,２．３％的吸收与波长独立不相

关,且吸收会随着层数的增加呈线性增加,因此其调制深度无法超过２．３％,一般不到１％.为了获得较大的

调Q 脉冲能量,实现自启动锁模,SA通常需要较大的调制深度,一般利用单层石墨烯的叠加获得大的调制

深度.石墨稀的拉曼光谱主要由D峰、G峰和２D/G峰等３个特征谱峰组成,其中,G峰出现在１５８０cm－１

左右,位置随石墨烯层数n 的增加而向低波数移动,其位移与１/n 相关.与普通半导体材料相比,石墨烯具

有超快的恢复时间,其初始的快速弛豫时间为７０~１２０fs,而较慢的弛豫时间为０．４~１．７ps[３１].石墨烯具
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有从可见光覆盖到中红外的超宽吸收带[３２],可获得超宽波段连续可调工作范围.此外,石墨烯还具有很好

的机械性能和很高的热损伤阈值.
石墨烯具有零带隙的能带结构,当高强度的光入射时,石墨烯表现出明显的可饱和吸收特性.图１为石

墨烯对光的吸收过程.当光通过石墨烯时,价带电子在光子的作用下跃迁到导带,并按照费米Ｇ狄拉克分布

从最低能量开始占据价带中能量最低的位置,价带中的电子也重新分布,电子占据能量低的状态而空穴占据

高能量的状态.当入射光的强度足够大时,电子跃迁的速率超过带间弛豫,导带中与电子所吸收光子的能量

相匹配的能态被电子填满,同时价带也被空穴填满,带间跃迁被阻断,对光子的吸收达到饱和,光子将无损耗

地通过[１７].因其特殊的电子结构,石墨烯在强激发下能带间的载流子跃迁会产生强烈的泡利阻塞,从而导

致其对光的吸收出现饱和,所以石墨烯可作为SA来实现脉冲激光器的生产.利用石墨烯的宽带响应和光

可饱和吸收特性,采用不同工艺将其制备成SA,可在光纤激光器内作为调Q 和锁模器件实现脉冲输出.另

外,石墨烯零带隙的特性使其具有宽带的可饱和吸收特性.因此,基于石墨烯的调Q 和锁模光纤激光器能

够实现宽波段的波长调谐.

图１ 石墨烯的可饱和吸收过程[１７]

Fig敭１ Schematicofthesaturableabsorptioningraphene １７ 

当在激光腔内插入SA,激光振荡还未建立起来,腔内的自发荧光很弱,SA的吸收系数很大,谐振腔处

于低Q 值状态.随着抽运功率的增加,反转粒子数逐渐增大,腔内光强逐渐增强,SA的吸收系数减小.当

吸收体的吸收达到饱和后,吸收系数达到最小值,腔内损耗最小,Q 值猛增,输出一个调Q 脉冲.而锁模是

通过调制激光器内传输的光束,使得激光器腔体内光束的不同纵模之间的相位差保持恒定,当不同的振荡纵

模在激光谐振腔中相干叠加时,可得到超短脉冲.利用石墨烯锁模是利用插入腔中的石墨烯可饱和器件对

光脉冲的非线性吸收特性来完成对脉冲的不断窄化,进而产生所需要的超短光脉冲.

２００９年,Bao等[１７,３３Ｇ３４]率先证实了石墨烯材料可作为饱和吸收体用于１．５μm波段掺铒光纤激光器锁

模.此后,基于Yb３＋、Er３＋、Tm３＋等掺杂光纤的,以石墨烯调Q 或锁模的的脉冲激光器在１,１．５,２,２．５μm
波段的研究结果相继被报道[３５Ｇ４２].石墨烯具有零带隙、宽带可饱和吸收等特性,其作为SA在１~２．５μm波

段的研究成果令研究者们对其在３μm中红外波段的特性产生探索兴趣.
调Q 方面,２０１３年美国亚利桑那大学的 Wei等[１８]首次报道了石墨烯调Q 在３μm波段的脉冲光纤激

光器.如图２所示,该激光器采用９７６nm多模激光二极管作为抽运源,掺Er３＋双包层ZBLAN光纤作为增

益介质,石墨烯沉积在光纤镜上作为有效SA器件并直接与增益光纤尾部连接,在不改变其他装置的情况

下,采用１０m和２m的两段光纤进行实验.当采用１０m长的光纤时,能够实现稳定的调Q 脉冲输出,中心

波长在２．７８３μm,其脉宽为２．９μs,最大脉冲能量为１．６７μJ,最大平均输出功率为６２mW,斜效率为１０．５％;
当采用２m的增益光纤时,脉宽可压窄至１μs,最大平均输出功率提高至６５mW,但其调Q 稳定性和斜效

率均有所降低,这可能是由于残余抽运能量作用于石墨烯上的热效应造成的.实验中未出现锁模,其原因可

能和石墨烯参数及腔镜结构设计有关.同年,该课题组仍用石墨烯采用文献[１８]相似的实验结构,用

１１５０nm拉曼激光抽运掺Ho３＋的ZBLAN光纤,实现了中心波长为２．９３μm,平均功率为１０２mW的激光输

出,其脉冲间隔为１．１８μs,重复频率达９２KHz[４３].
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在锁模方面,２０１６年该课题组的Zhu等[２１]首次报道了３μm波段基于石墨烯锁模的光纤激光器.该石

墨烯薄膜采用化学气相沉积法制备,其调制深度和饱和强度分别为１０％和２MWcm－２.实验结构类似文

献[１８],采用９７５nm激光二极管抽运４m长的掺Er３＋∶ZBLAN光纤,得到中心波长在２．７８μm、平均功率

为１８mW的脉冲输出,其脉冲宽度和重复频率分别为４２ps和２５．４MHz,其脉冲峰值的变化为６％左右,可
采用高反射率的光纤布拉格光栅(FBG)作为输出耦合、或采用环形腔消除空间烧孔效应、或利用AR涂覆的

透镜减少菲涅耳反射的影响等措施提高系统的稳定性.

图２ 石墨烯被动调Q 掺Er３＋∶ZBLAN光纤激光器实验装置图[１８]

Fig敭２ ExperimentalsetupofthegraphenepassivelyQＧswitchedEr３＋ＧdopedZBLANfiberlaser １８ 

继第一个石墨烯锁模激光器问世以来,短短几年,石墨烯脉冲激光器得到了空前的重视和发展.石墨烯

零能量带隙的特性使其得到广泛研究和应用,但同时也限制了其在某些电子领域的应用.单层石墨烯的调

制深度仅１％,通过增加石墨烯的层数可以得到更高的调制深度,但同时也增加了额外的非饱和损耗,使激

光器性能下降,从而在产生超短脉冲光的应用中受到限制.

３　基于黑磷的中红外脉冲光纤激光器
黑磷具有和石墨烯相似的结构,单层分子间通过范德华力相互作用,每层单个磷原子通过共价键与邻近

的三个磷原子相连构成蜂窝结构,如图３所示.黑磷的能带结构具有从０．３eV(体结构)到１．５eV(单层黑

磷)可调的直接带隙,这种特征不随层数增加而变化[４４Ｇ４５],从而保证其具有较好的光发射特性和有效的光电

转换能力[４６Ｇ４７].黑磷的拉曼光谱主要由A１
g、B２g、A２

g 等３个特征谱峰组成,A１
g 和A２

g 峰间距随黑磷厚度增

加减小.黑磷是一种理想材料,在晶体管、光电探测器及太阳能电池等领域已实现应用[４８Ｇ５０].

图３ 体结构黑磷原子结构图[４９]

Fig敭３ Atomicstructureofblackphosphorus ４９ 

如图４所示,在相对较弱的光激发下,电子在能量为E＝h－ω 的入射光作用下由价带(红色)跃迁到导带

(黄色),之后,热电子迅速冷却平衡并形成费米Ｇ狄拉克分布,新建立的电子空穴对阻碍了价带－E/２能带处

在kBTe范围内的带间跃迁,因此光子在能量为kBTe处的光吸收减弱,热载流子通过带间散射进一步冷却.
随后带间的声子散射使热载流子进一步冷却,直至电子和空穴的分布再次平衡;当激发强度足够大时,这些

载流子浓度将急剧增加且远大于室温下电子和空穴的载流子密度,使得在E/２能带处的电子态被填充,阻
止其进一步吸收.由于泡利阻塞,不会出现两个相同电子填充一个能态,光子的吸收达到饱和.黑磷可以实
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图４ 黑磷对光子的吸收过程[５１]

Fig敭４ Lightabsorptionprocessinblackphosphorus ５１ 

现不同厚度状态下电子的直接跃迁,在光激发下可吸收更多的光子而获得更大的调制深度.
黑磷仅由一种元素构成且有着类似石墨烯的直接带隙结构,可以实现不同厚度状态下电子的直接跃迁,

在光激发下可吸收更多的光子而获得更大的调制深度,使其作为SA用于脉冲激光的产生成为可能.被动

锁模是利用材料本身的非线性吸收特性或非线性相变效应作用于腔内的辐射产生周期性的调制实现锁模从

而产生超短脉冲,以黑磷调Q 或锁模的脉冲光纤激光器率先在１．５μm波段被报道[５２Ｇ５４],深圳大学的Luo
等[５５]实现了全光纤环形腔结构中１５３２~１５７０nm锁模调谐光纤激光器.此后在以黑磷作SA在２μm波段

的光纤激光器也相继被报道[５６Ｇ５７].

２０１５年,上海交通大学的Qin等[５８Ｇ５９]首次报道了在２．８μm波段黑磷调Q 光纤激光器,随后该课题组又

采用类似的实验结构实现了黑磷锁模脉冲输出.通过液相剥离法制备出多层石墨烯,将其涂覆在金镜上作

为反射型可饱和吸收镜,其调制深度和饱和通量分别为１５％和９μJ/cm２
[５８].实验装置如图５所示,以

９７６nm激光二极管抽运４m长的掺Er３＋∶ZBLAN光纤,得到最小脉宽为１．１８μs、重复频率为６３kHz的调

Q 脉冲,中心波长位于２７７９nm,最大脉冲能量和输出功率分别为７．７μJ和４８５mW.同样采用类似文献

[５８]的线性结构,黑磷的调制深度和饱和通量分别为１９％和９μJcm－２,采用４．２m长的Er３＋∶ZBLAN增

益光纤,实现了脉宽为４２ps、重复频率为２４MHz的脉冲输出,中心波长为２７８３nm,最大输出功率为

６１３mW,脉冲能量为２５．５nJ.

图５ 基于黑磷被动调Q 掺 Er３＋∶ZBLAN光纤激光器实验装置图[５８]

Fig敭５ ExperimentalsetupofthepassivelyQＧswitchedEr３＋∶ZBLANfiberlaserbasedonblackphosphorus ５８ 

同年,本课题组[２３]报道了基于黑磷调Q 及锁模的掺 Ho３＋∶ZBLAN脉冲输出,通过液相剥离法制备出

黑磷,其调制深度和饱和强度分别为４１．２％和３．７６７MWcm－２,采用单掺 Ho３＋∶ZBLAN光纤一端直切提

供４％的菲涅耳反射作为输出耦合器,得到脉宽为２．４１μs、最大输出功率为３０８．７mW 的调Q 脉冲输出,中
心波长在２９７０．３nm.以相同的黑磷作为SA,采用更高浓度 Ho３＋/Pr３＋ 共掺的ZBLAN光纤作为增益介

质,光纤两段均８°斜切,用２．９μm处提供２０％反射的二向色镜作为输出耦合器,实现脉宽为８．６ps、最大平

均输出功率达８７．８mW的锁模脉冲,其中心波长在２８６６．７nm.在该系统下,当靠近抽运端的光纤一端直切

作为输出耦合,即提供４％的菲涅耳反射时,没有出现锁模脉冲,表明腔内脉冲能量降低难以达到锁模条件;
而在调Q 的腔镜结构中,当以提供２０％反射的二向色镜作为输出耦合时,也未能得到锁模输出,说明２０％
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的反馈不足以补偿低浓度掺Ho３＋光纤的增益,导致腔内脉冲能量难以达到锁模条件.该研究结果进一步

表明,脉冲能量对脉冲激光的输出状态起着至关重要的作用.

４　基于拓扑绝缘体的中红外脉冲光纤激光器
拓扑绝缘体(TI)是一类具有拓扑电子特性的材料的统称,包括碲化铋(Bi２Te３)、硒化铋(Bi２Se３)、碲化

锑(Sb２Te３)等.这类材料拥有绝缘性的体态,表面态由于存在与石墨烯相似的零能隙的狄拉克电子态,因
而导致材料表面呈现金属性,允许自旋偏振电子运输,能有效阻止由电子脱离轨道引起的散射,这种独特的

电子性能使得TI在电学应用研究中很受重视.随着人们对这类材料的电子弛豫动力学和非线性光学的深

入研究,其在脉冲激光器领域的研究备受关注.类似于石墨烯,TI具有从可见光延伸至中红外波段的超宽

饱和吸收带,因其高的调制深度(高达９８％)及高的损伤阈值而应用于超短脉冲激光中[６０Ｇ６２].

TI表面态拥有无能隙的金属态,不仅具有宽带可饱和吸收特性,还具有大的调制深度、高的损伤阈值等

优点,其表面态允许自旋偏振电子运输,能有效阻止由电子脱离轨道引起的散射.如图６所示,在低激发强

度下为线性光跃迁,当入射光子与 TI作用时,电子从价带(绿色)被激发到导带(橘黄色)上的空闲电子态

上,光激发后的短时间内,这些热电子冷却平衡,每个电子从最低能量态开始占据其中一个能量态从而形成

费米Ｇ狄拉克分布.此外,价带的电子也将重新分布占据低能态,空穴占据高能态,随后带间的声子散射使热

载流子进一步冷却,直至电子和空穴分布的再次平衡;当激发强度进一步升高时,这些光声载流子的密度将

会增加并远大于室温条件下TI内电子和空穴的本征载流子密度,并造成在导带和价带边附近能带上的电

子态被填充,阻塞了进一步的光吸收,TI达到饱和态.

图６ TI∶Bi２Te３对光子的可饱和吸收过程[６４]

Fig敭６ SchematicofopticalsaturableabsorptioninTI∶Bi２Te３ ６４ 

图７ 基于Bi２Te３调Q 掺 Ho３＋∶ZBLAN光纤激光器实验装置图[２４]

Fig敭７ ExperimentalsetupofthepassivelyQＧswitchedHo３＋ＧdopedZBLANfiberlaserbasedontheTI∶Bi２Te３SA ２４ 

２０１２年,TI首次作为SA用于产生脉冲光[６１],近年来,Bi２Te３、Bi２Se３、Sb２Te３等系列T１用于调Q 或锁

模的光纤激光器在１,１．５,２μm 已有较多报道[６４Ｇ６９].２０１５年,本课题组[２４]首次报道了３μm 波段基于

Bi２Te３被动调Q 光纤激光器.通过水热法制备出Bi２Te３纳米片并将其沉积到CaF２基底上形成自由空间的

SA,其调制深度和饱和强度分别为５１．３％和２．１２MWcm－２.实验装置如图７所示,两个１１５０nm激光二
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极管通过偏振分束器后耦合到５．２m长的掺Ho３＋∶ZBLAN增益光纤中,得到中心波长在２９７９．９nm的脉冲

输出,其最大重复频率和最短脉宽分别为８１．９６kHz和１．３７μs,最大平均输出功率为３２７．３８mW,最大单脉

冲能量为３．９９μJ.可通过选择一定调制深度的Bi２Te３和合适的腔长以窄化调Q 脉宽、提高重复频率.实

验中由于 TI较大的调制深度和不饱和损耗导致腔内脉冲能量较低,难以达到连续锁模条件,因此实验中未

出现锁模状态.

２０１６年,湖南大学的Tang等[２５]同样用水热法制备出Bi２Te３纳米片,其饱和通量、调制深度和不饱和损

耗分别为１．５９mJcm－２、４０．６％和２６．９％,将Bi２Te３纳米片夹于聚甲基丙烯酸甲酯(PMMA)聚合物中形成

TI薄膜,以避免氧化和与金属基底接触,最后将PMMAＧBi２Te３ＧPMMA片沉积到金镜上构成有效SA器

件.如图８所示实验装置中,用９７５nm激光二极管抽运２．５m长的掺Er３＋双包层ZBLAN光纤,实现了中

心波长在２７９１．２nm的调Q 输出,脉宽、重复频率及脉冲能量分别为１．３μs、９２kHz和９．３μJ,较文献[２４]中
的结果均有所优化,最大平均输出功率为８５６mW,为目前基于二维材料在２．８μm波段脉冲光纤激光器中

获得的最大值.

图８ 基于Bi２Te３调Q 掺 Ho３＋∶ZBLAN光纤激光器实验装置图[２５]

Fig敭８ SchematicsetupofTI∶Bi２Te３SAQＧswitchedEr３＋ＧdopedZBLANfiberlaser ２５ 

在锁模方面,国防科学技术大学[７０]采用TIＧBi２Te３纳米材料,首次研制出了３μm波段锁模光纤激光器,
获得的重复频率为１０．４MHz,中心波长位于２８３０nm处.

５　基于过渡金属硫化物的中红外脉冲光纤激光器
TI具有非常大的调制深度,但其电子弛豫时间大于３００fs[７１],相比于石墨烯,是一种比较慢的可饱和吸

收材料,实际使用中还发现,TI的热损伤阈值也不高.过渡金属硫化物(TMDs)是另一种新型的二维材料,
每层TMDs由两层硫族原子夹着一层过渡金属原子构成(图９),平面内的原子通过化学键连接,层与层之间

通过较弱的范德华力相互作用相互堆积,从而能剥落沉积到纳米片上以形成高性能的光电设备[７２Ｇ７４].常见

的TMDs有 MoS２、WS２、二硒化钼(MoSe２)等.TMDs有较大的载流子迁移率和强的自旋轨道耦合以及高

的三阶光学非线性磁化率,在可见光谱范围有相对较大的直接带隙,可通过减少层数或引入缺陷而具有较大

的带隙可调性.以 MoS２为例,随层数逐渐降低,其能带结构从间接带隙逐渐转化成直接带隙,从而使带间

电子复合变得更加简单,考虑到单层 MoS２表面缺陷态的增益,因此,少数层 MoS２电子弛豫速率要比固体

MoS２快很多.

图９ 典型 MX２三维结构示意图[７５]

Fig敭９ ThreeＧdimensionalschematicrepresentationofatypicalMX２structure ７５ 

２０１３年,中国科学院上海光学精密机械研究所的 Wang等[７６]研究指出,在波长为８００nm飞秒脉冲的
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激发下,MoS２的纳米片分散液表现出明显的可饱和吸收特性.当入射光子的能量大于禁带宽度时,少数层

MoS２价带电子吸收一个光子被激发至导带;当入射光强度很大时,大量价带电子跃迁到导带并填满导带,由
于泡利阻塞效应,少数层 MoS２不再吸收光子而表现出SA特性.具有大调制深度的SA能有效抑制锁模光

纤激光器中的光波分裂,因此少数层 MoS２可作为SA用于产生大能量脉冲激光.TMDs尽管在近红外波段

有饱和吸收效应,但带隙太宽,在中红外波段没有响应,但是缺陷的存在会改变其带隙大小,使其在较长波长

如中红外波长范围内会有非线性响应.Wang等[７７]通过理论分析和数值模拟,指出当 Mo和S离子之比为

１∶１．８９时,MoS２的带隙减小到０．２６eV(对应吸收波长为４．７μm).目前已有TMDs用于中红外激光器产生

脉冲的报道[７９Ｇ８０].
自２０１４年以来,TMDs开始作为SA用于光纤激光器中,其中MoS２和 WS２已经获得从近红外到中红外

波段锁模或调Q 的脉冲光纤激光器[７８Ｇ８４].

２０１６年,TMDs开始作为SA用于实现３μm波段的脉冲输出.山东大学的Fan等[７８]将 MoS２纳米片

薄膜沉积到YAG基底上作为SA(调制深度为２０．７％),用Er∶Lu２O３晶体作为增益介质,得到中心波长在

２．８４μm的调Q 脉冲,其脉宽达到纳米量级,平均输出功率大于１W.同年,报道了以 WS２被动调Q 在３μm
波段的脉冲光纤激光器.如图１０所示,采用线性腔结构,采用两个１１５０nm激光二极管作为抽运源,以及

７m长的Ho３＋/Pr３＋共掺双包层氟化物光纤作为增益介质以提供高达９０％的抽运吸收效率,其中Ho３＋离子

和Pr３＋离子的摩尔浓度分别为３mol和２．５mol.WS２通过硫化生长法制备,调制深度和饱和强度分别为

２９．４％和１．２４MWcm－２,将其涂覆在金镜上作为SA并提供腔镜反馈.当抽运功率为６９．８~３１８．５mW
时,可得到稳定调Q 脉冲,中心波长位于２８６５．７nm,最短脉宽和最大重复频率分别为１．６３μs和１３１．６kHz.
在１７．９％的斜效率下得到的最大输出功率为４８．４mW,单脉冲能量为０．４２μJ.如图１１所示,由于抽运功率

的增加加快了５I６能级上离子数聚集速度,脉冲宽度逐渐变窄,当功率大于３１８．５mW时,调Q 脉冲开始不稳

定并最终转变为连续光,这可能是由于较高抽运功率下,WS２作为SA被过度漂白.可见,可通过优化腔镜

结构及 WS２参数对调Q 脉冲进行优化[７９].

图１０ Ho３＋/Pr３＋共掺 WS２被动调Q 氟化物光纤激光器实验装置图[７９]

Fig敭１０ ExperimentalsetupofpassivelyQＧswitchedHo３＋ Pr３＋coＧdopedfluoridefiberlaserusingWS２ ７９ 

随抽运功率变化重复频率和脉宽变化示意图[７９]

Fig敭１１ Repetitionrateandpulsedurationasafunctionoflaunchedpumppower ７９ 

在此,将近几年基于不同二维材料调制的３μm中红外脉冲光纤激光器研究进展总结于表１中.

０７０３００９Ｇ８



中　　　国　　　激　　　光

表１　基于二维材料的红外脉冲激光器研究进展

Table１　ProgressofpulsedmidＧinfraredfiberlasersbasedon２Dmaterials

SA MDSPI/PF
Wavelength/

nm
AO/mW PD RR PE

Peak

power/W
SE/％ Ref．

Graphene － ２７８３ ６２ ２．９μs ３７kHz １．７μJ ０．５８ １０．５ [１８]

Graphene － ２９３０ １０２ １．２μs ９２KHz １．１μJ ０．９５ ８．９ [４３]

Graphene １０％２MWcm－２ ２７８４．５ １８ ４２ps ２５MHz ０．７nJ １６．７ － [２１]

BP １５％９μJcm－２ ２７７９ ４８５ １．２μs ６３kHz ７．７μJ ６．５３ １０．６ [５８]

BP １９％９μJcm－２ ２７８３ ６１３ ４２ps ２４MHz ２５．５nJ ６１０ － [５９]

BP ４１．２％３．７７MWcm－２ ２９７０．３ ３０９ ２．４μs ６２kHz ４．９μJ ２ １１．３５ [２３]

BP ４１．２％３．７７MWcm－２ ２８６６．７ ８８ ８．６ps １４MHz ６．３nJ ７３０ １９．５ [２３]

Bi２Te３ ５１．３％２．１２MWcm－２ ２９７９．９ ３２７ １．４μs ８２kHz ４．０μJ ２．９１ １１．６ [２４]

Bi２Te３ ４０．６％１．５９MJcm－２ ２７９１．２ ８５６ １．３μs ９２kHz ９．３μJ ７．１５ １８ [２５]

WS２ ２９．４％１．２４MWcm－２ ２８６５．７ ４８ １．６μs １３２kHz ０．４２μJ ０．２６ １７．９ [７９]

Note:SA,saturableabsorber;MDSPI,modulationdepthandsaturationpeakintensity;PF,plusefluence;AO,average
output;PD,pulseduration;RR,repetitionrate;PE,pulseenergy;SE,slopeefficiency;BP,blackphosphorus

６　结束语
自以石墨烯作为SA首次用于光纤激光器后,近年来,基于不同二维材料的脉冲光纤激光器已实现从近

红外到中红外波段的脉冲输出.这些原子厚度层状材料较强的光Ｇ物质作用和极大的光学非线性特性使其

成为理想的可饱和吸收材料,应用于脉冲激光器领域.石墨烯具有超快动力学响应时间、低饱和阈值、高热

损伤阈值,石墨烯的零带隙特性使其具有超宽的工作波段,因此基于石墨烯的调Q 和锁模光纤激光器能够

实现宽波段的波长调谐,但其调制深度很低(约１％),限制了其在特定波段的应用且难以实现超短脉冲;TI
体态的窄带隙和表面态的零带隙使其具有宽的波段吸收光谱,同时还具有较大的光调制深度,但电子弛豫速

率不如石墨烯快;TMDs尽管在近红外波段有饱和吸收效应,但其带隙太宽,更适合于可见波段的光学应用,
可通过在一定范围内引入缺陷降低能带间隙,拓宽吸收波长进而应用于中红外及长波长波段;黑磷具有可调

的直接带隙结构,保证其超快的电子弛豫性能,可应用于超快光子学领域和高频光电子学领域.
全光纤化、窄脉冲、高功率输出是未来中红外脉冲光纤激光器的主要发展方向,二维材料易于集成有效

SA器件,为全光纤化、高集成度的中红外激光器的实现提供可能.选择合适的方法制备SA集成器件,如采

用光倏逝波耦合结构或利用光学沉积法将二维材料集成到光纤镜端面,有望实现紧凑型全光纤中红外激光

器的生产.为了能够充分发挥二维材料作为SA的优点,必须控制和改善其调制深度、饱和能量密度、非饱

和吸收损耗等参数.设计材料组分、选择合适的生长方法合成不同二维材料的异质结以获得可调的电子弛

豫速率和光调制深度,可实现窄脉宽的激光输出.高功率方面,由于二维材料损伤阈值相对较低,高能量抽

运下易发生损伤;３μm波段激光器多采用氟化物光纤,其较大的非线性效应抑制了高功率脉冲的输出;可将

基于二维材料的中红外脉冲光纤激光器作为种子源,采用主振荡功率放大器结构,将中红外激光的平均功

率、脉冲峰值功率、脉冲能量进行进一度提升,进而在军事、材料加工、非线性频率转换等方面实现更广泛的

应用.此外,３μm波段掺杂ZBLAN光纤拉锥及熔接技术尚不成熟,是目前面临的一大难题.在波长拓展

方面,HendersonＧSapir等[８５]和Jackson等[８６]已报道了掺Er３＋和掺Dy３＋∶ZBLAN光纤最长波长分别位于

３．７８μm和３．３５μm处的激光器.选择合适的二维材料,将其集成在长波长光纤激光器的谐振腔中,有望实

现基于二维材料的紧凑型中红外长波长脉冲光纤激光器的生产.相信作为新一代非线性SA,二维材料在

中红外脉冲光纤激光器的生产中具有巨大的潜在应用,并将展现其巨大优势.
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