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硒化钨在保偏调Q 光纤激光器中的稳定性研究
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摘要　将二维材料硒化钨(WSe２)与聚合物聚乙烯醇(PVA)混合制成饱和吸收体薄膜,在掺铒保偏光纤激光器中

实现了稳定的调Q 运转.全保偏的腔体能够最大程度减少环境对激光腔双折射的扰动,在此基础上,研究了硒化

钨聚乙烯醇(WSe２ＧPVA)饱和吸收体薄膜在调Q 运转中的稳定性.研究发现,当材料中的热量累积到一定阈值

后,聚合物基底材料首先进入熔融状态,随后热量在薄膜中进一步累积,导致硒化钨受热损坏,表现为饱和吸收体

薄膜的损耗急剧增加.
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１　引　　言
石墨烯的发现开启了人们对二维材料探索的大门.石墨烯具有良好的光电属性,如零带隙、单层碳原子

结构以及超高的光透射率等,这使得它被广泛应用于光电的各个领域,如光调制器[１Ｇ２]、探测器[３]、光开关[４]

等.此外,石墨烯也可作为饱和吸收体应用于激光器等领域[５Ｇ８].自２０１３年以来,由于过渡金属硫族化合物

(TMDs)具有与石墨烯相似的光电属性[９],如较宽的线性光吸收谱、起源于泡利不相容原理的饱和吸收特

性、较快的弛豫时间,以及卓越的非线性等特点,引起了各个研究团队的广泛关注.将石墨烯作为饱和吸收

体应用于激光器中更是得到了普遍研究:２０１５年,陈博华等[１０]利用非保偏腔体结构,将４种过渡金属硫族化

合物作为可饱和吸收体,实现了微秒量级脉冲宽度的调Q 激光器;２０１６年,Cheng等[１１]利用化学气相沉积
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(CVD)的方法分别实现了MoSe２ 和 WSe２ 的调Q 脉冲激光器,得到了重复频率范围在几兆赫兹以及脉冲宽

度在纳秒量级的脉冲;２０１５年,Khazaeinezhad等[１２]利用拉锥光纤,将 WS２ 作为可饱和吸收体,实现了一个

中心波长为１５６５nm,重复频率范围为３３~１０８kHz、脉冲宽度为１．３~３μs的调Q 脉冲激光器;同样在

２０１５年,Lin等[１３]将 WS２ 作为可饱和吸收体实现了一个波长可调节的调Q 脉冲激光器,其波长调节范围为

１０２７~１０６５nm.除了将TMDs作为可饱和吸收体实现调Q 激光器之外,也有很多研究团队将TMDs作为

可饱和吸收体应用于锁模激光器中:Ahmad等[１４]在２０１６年利用 MoSe２ 实现了具有８MHz重复频率的锁

模脉冲;２０１５年,吴侃等[１５Ｇ１６]将 MoS２ 作为可饱和吸收体成功实现了一个具有４６３MHz基频的锁模激光

器,之后他们又利用 WS２ 成功调出中心波长为１５５０nm、脉冲宽度为５９５fs的飞秒脉冲激光器.从以上分

析可知,TMDs在最近几年来已经获得了越来越多的关注,并且已经应用于科研实践中,人们普遍研究了基

于过渡金属硫族化合物作为饱和吸收体的调Q 或者锁模现象,但是并未对调Q 或锁模脉冲的稳定性进行系

统的分析与研究,所以研究 WSe２ＧPVA薄膜材料在脉冲激光器中的稳定性,便成了本文的研究出发点.
首先将二维材料硒化钨与聚合物聚乙烯醇(PVA)混合制成饱和吸收体薄膜,并将其嵌入掺铒保偏光纤

激光器中,获得了稳定的调Q 运转,并且利用保偏腔的腔体结构隔离掉外界环境对腔内双折射的影响.研

究结果表明,热累积是导致材料在激光器中损坏的主要原因.相信本文的工作将会推动今后以过渡金属硫

族化合物作为饱和吸收体在光纤脉冲激光器中的研究.

２　WSe２ＧPVA材料的制备

WS２ＧPVA材料的制备一般分为２种主要方式:自上而下和自下而上.自上而下的方式主要是通过打

破材料中各层之间的范德瓦耳斯力,使体状材料剥离为单层薄膜状或几层薄膜状材料,主要包括机械剥离、
激光减薄和溶液处理等.自下而上的方式则是直接从分子层面合成相应的材料,主要包括化学气相沉积法、
分子束外延法、水热法、脉冲磁控溅射法、脉冲激光沉积法和气相硫化法等.按照是否有化学反应参与,可以

将制备方法分为物理方法和化学方法.其中,物理方法主要为机械剥离法和液相剥离法.在本实验中,本课

题组主要采用液相剥离法制备 WSe２ＧPVA材料.该方法可以一次制备大量的纳米片,且能方便地与聚合物

混合制成薄膜,是一种制备二维材料饱和吸收体的理想方法.
液相剥离法就是使用超声波在材料中产生微泡和迫力来打破不同分子层之间的范德瓦耳斯力.超声处

理之后,再用离心机将未被剥离的材料和已剥离出来的二维纳米材料分隔开,未被剥离的材料沉积在液体底

部,而少层二维纳米材料则悬浮在液体上方,以供收集.通过控制超声处理的时间和强度,就可以控制分离

出来的材料的尺寸和层数.制备的饱和吸收体为 WSe２ＧPVA,它的制备过程如下:配制５mgmL－１的 WSe２
水溶液和５０mgmL－１的PVA水溶液,将２mLWSe２ 溶液和１０mLPVA溶液用磁力搅拌机充分混合

２４h,之后用超声波处理４h,再将混合物滴到一个洁净的培养皿表面,在５０℃下风干３~４d,即可获得表面

平整的 WSe２ＧPVA薄膜.

３　实验操作与结果
３．１　WSe２ＧPVA饱和吸收特性的表征

饱和吸收特性是饱和吸收体非常重要的一种特性,它是一种无弹性的光学非线性效应,也就是说,在材

料和入射光之间存在能量转换.对于二维材料来说,当一束光照射在薄膜表面时,价带电子受激跃迁到导

带,由于散射作用的影响,这些电子逐渐损失能量,并跌落至低能态.当在同一时刻内有大量电子在入射光

的作用下跃迁到导带时,导带就会被填满,价带电子的跃迁受到抑制.此时材料对入射光的吸收就会减少,
材料处于饱和状态,故称为饱和吸收体.这种特性可用于实现脉冲激光器,如调Q 脉冲激光器和锁模脉冲

激光器.
双臂测试常用来测试材料的饱和吸收特性,如图１所示.其中,光源选取重复频率为３７MHz的锁模脉

冲激光器.输出的激光经过１个隔离器后进入第１个耦合器,其分光比为９９∶１.１％的光通过端口输入至

光功率计１,作为参考光测量,并计算入射光功率;另一侧９９％的光透过SA(饱和吸收体)入射到耦合器２
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(其分光比为９０∶１０),此处作为１个１０dB衰减器,可降低进入光功率计２的光功率,起到保护作用.通过调

节锁模脉冲激光器的输出功率,可得到材料的饱和吸收特性曲线,如图２所示.在图２中,圆点代表实验数

据,曲线代表拟合结果,采用的拟合方程如下:

T(I)＝１－ΔTexp(－I/Isat)－Tns, (１)
式中T(I)为透射率,ΔT 为调制深度,I为入射光强,Isat为饱和强度,Tns为非饱和吸收.由拟合结果可知调

制深度约为７．１７％,饱和强度为７mWcm－２,非饱和吸收损耗为６５．９７％.

图１ 饱和吸收特性测试示意图

Fig敭１ Illustrationofsaturableabsorptionmeasurement

图２ WSe２ＧPVA材料的饱和吸收特性曲线

Fig敭２ SaturableabsorptioncurveofWSe２ＧPVA

３．２　基于 WSe２ＧPVA实现保偏调Q 激光器

图３ 保偏光纤激光器的结构图

Fig敭３ Setupofallpolarizationmaintainingfiberlaser

为了研究材料的稳定性,首先采用保偏光纤制作腔体来实现调Q 激光运转.保偏腔可以有效隔离外界

环境对光纤双折射的扰动,从而保证激光器偏振态的稳定.该掺铒保偏光纤激光器的结构如图３所示.１
台９８０nm的激光二极管(LD)作为抽运源,１个９８０nm和１５５０nm的波分复用器(WDM)将９８０nm的抽

运光耦合进工作波长为１５５０nm的激光器谐振腔中.９８０nm抽运光注入掺铒光纤(EDF)中为激光器运转

提供增益.隔离器确保激光器的单向运行.耦合器１将１０％的光从腔内取出作为激光器输出,其余９０％的
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光返回腔中.WSe２ＧPVA饱和吸收体被２个FC/PC光纤头通过法兰盘夹持在中间,这样光纤内的光束就

能够通过 WSe２ＧPVA饱和吸收体并使其发挥作用.激光器的输出通过耦合器２进一步分束.一路经过１
个偏振分束器(PBS)进入到光功率计,可用来观察腔内偏振态的变化趋势.一路连接到光谱仪(OSA)用来

获取激光器输出的光谱,或连到电谱仪(ESA)获取光电转换后电信号的频谱.
当抽运功率为２０mW 时,激光器处于连续波工作状态,腔内的损耗较低.继续提高抽运功率到

１３０mW时,激光器产生不稳定的调Q 脉冲串.当抽运功率小于１７０mW 时,调Q 脉冲串的脉冲幅度产生

较小的波动.当抽运功率范围在１７０~３００mW之间时,激光器输出较为稳定的调Q 脉冲串.当抽运功率

超过３００mW 后,因材料受腔内高功率的影响,激光器的输出开始变得不稳定.为了获得锁模脉冲,激光器

腔内的参数需要符合(２)式所示的关系[１７]:

E２
p＞Esat,LEsat,AΔR, (２)

式中Ep 为脉冲能量,与腔内的平均功率相关;Esat,L和Esat,A分别为增益介质和饱和吸收体的饱和能量;ΔR
为饱和吸收体的调制深度.因此在饱和吸收体参数一定的情况下,需要通过增大腔内功率来使激光器从调

Q 进入锁模运转.而在本课题组尝试通过增大抽运功率来实现锁模脉冲输出时,腔内较高的功率反而影响

了饱和吸收体的稳定性,并未实现稳定的锁模脉冲输出,所以本课题组系统研究了 WSe２ＧPVA饱和吸收体

在调Q 激光器中的稳定性,稳定性的研究将在３．３节展开.图４归纳了调Q 激光器的输出参数.图４(a)为
激光器的时域脉冲波形,图４(b)展示了单个脉冲的波形图,可见输出脉冲宽度为１μs.图４(c)是激光器的

输出光谱,其输出光谱的中心波长为１５６０nm,说明激光器工作在较低损耗的状态下.图４(d)为激光器输

出的电频谱,重复频率为１１０kHz,基频信噪比为５０dB,说明激光器运行在一个较为稳定的工作状态下.

图４ 调Q 激光器的输出特性.(a)时域脉冲波形;(b)单个脉冲的波形;(c)光谱;(d)电频谱

Fig敭４ OutputperformanceofQＧswitchedfiberlaser敭 a Pulsetrainwaveforminthetimedomain 

 b singleprofileofthepulse  c opticalspectrum  d electricalspectrum

对调Q 激光器来说,脉冲宽度和重复频率是另外两个重要的参数.图５(a)记录了脉冲宽度和重复频率

随抽运功率变化的规律.当抽运功率从１３０mW增加到１７０mW 时,调Q 状态不是特别稳定,脉冲的幅度

随着时间而变化,从图５虚线左侧也可以明显看出输出参数的变化不稳定.当抽运功率超过１７０mW时,达
到了一个稳定的调Q 状态,对应图５虚线右侧,输出脉冲串的幅度基本保持不变,维持在一个常数的水平.
从图５(a)中可以看出脉冲宽度和重复频率这两个参数随着抽运功率的变化情况.随着抽运功率从１７０mW
增加到４３０mW,重复频率从９２kHz增加到１４０kHz,脉冲宽度从１．５μs减小到０．８μs.值的一提的是,实
验中脉冲宽度的量级是微秒级,根据文献[１８]可知,在影响调Q 脉冲宽度的诸多因素中,增益介质的长度是

影响脉冲宽度的重要因素.采用较短的增益介质,如固态激光器,才会得到一二百纳秒或更窄的脉宽[１１].
而本实验中采用的是光纤脉冲激光器,其增益光纤的长度一般是几十厘米到几米,属于较长的增益介质,因
此脉宽宽度也较固态调Q 激光器的宽,在微秒级别[１０,１９Ｇ２１].通过选用线性腔有望获得更短的脉冲宽度,但
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是线性腔中材料的耦合方式一般为沉积在一面端面反射镜上,而反射镜本身会影响材料的热量积累,不利于

分离变量来单独研究薄膜材料的热稳定性,所以为了研究饱和吸收体薄膜在透射工作方式下的热稳定性,本
工作采用了环形腔的方式.脉冲能量和激光器输出功率的变化趋势如图５(b)所示.从图中可以看出脉冲

能量的变化范围为１２~２９nJ之间,激光器输出功率的变化为０~５．９dBm.

图５ (a)激光器输出脉冲宽度和重复频率与抽运功率的关系,(b)脉冲能量和输出功率与抽运功率的关系

Fig敭５  a Variationsofpulsedurationandrepetitionfrequencyoflaserwithpumppower  b variationsofpulse
energyandoutputpoweroflaserwithpumppower

３．３　WSe２ＧPVA在调Q 激光器中的稳定性

为了研究饱和吸收体在调Q 激光器持续输出时的变化情况,激光器的实时输出特性就变成了需要观察

的重要参数.如上文所述,在这种情况下,保偏腔结构的设计能更好地隔离环境对测试的干扰,从而达到控

制变量的作用.
为了观察材料在激光器输出中的稳定性,首先以小时为单位对激光器的输出功率进行了连续测量,共连

续测量１２h,发现激光器的输出功率波动较大,如图６所示,这可能是由于环境温度变化对激光器的扰动所

致.所以缩短观察时间,研究材料在较短时间内的稳定性.更换相同的材料后,对激光器的输出功率连续记

录了约３h(１００００s),记录精度为１s,如图７所示.从图中可以看出,输出功率的变化范围可以分为４个区

间(记为区间I、区间II、区间III和区间IV).以下介绍每个区间内激光器输出特性的变化以及 WSe２ＧPVA
饱和吸收体的相关状态变化.

图６ １２h内激光器输出功率的变化

Fig敭６ Variationoflaseroutputpowerinaperiodof１２h

图７ １００００s内激光器输出功率的变化

Fig敭７ Variationoflaseroutputpowerinaperiodof
１００００seconds

当激光器工作在区间I时,激光器维持在调Q 状态稳定工作,此时的抽运功率锁定在２８０mW,输出功

率达到４．２５dBm,脉冲能量为２３nJ.从图中可以看出,输出功率曲线是稳定的,浮动很小,变化的最大值为

０．２５dB.为了分析 WSe２ＧPVA饱和吸收体对输出功率波动的影响,在图８(a)中给出了对比实验结果.在

这个对比实验中,记录了没有饱和吸收体情况下激光器以连续光模式运转５０００s的输出功率波动.从图８
(a)中可以看出,输出功率变化的最大值为０．１５dB,所以可以推断出饱和吸收体对激光器输出功率的影响约

为０．１dB.这说明,虽然在区间I时,饱和吸收体并没有损坏,但从其对输出功率的影响来看,热量在激光器

稳定工作的这个区间内正在逐渐积累,饱和吸收体特性正在发生缓慢且微弱的改变.此外,连续光激光器输
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出偏振态的稳定性也通过PBS进行了研究,结果如图８(b)所示.可见,功率的变化小于０．２５dB,说明保偏

腔确实可以隔绝环境扰动,使饱和吸收体对激光器功率的影响能够显现出来.为了验证饱和吸收体在区间

I时的特性并未发生明显变化,调Q 激光器的输出光谱和电频谱也被同时记录下来,且每５min记录１组数

据,一共记录了１９组数据,如图９和图１０.在图９中,横轴代表光谱的波长,纵轴代表时间,图中红色高亮

部分为光谱中心波长的位置.从图中可以看出激光器的输出光谱并未发生明显变化.图１０为激光器输出

的电频谱,频谱中的变化可以认为是腔体内部温度的变化对饱和吸收体造成的影响,也符合上文所分析的,
即虽然饱和吸收体仍然能保证稳定的调Q 运转,但热量在材料中的累积确实使饱和吸收体的特性发生了缓

慢改变.

图８ (a)激光器中无饱和吸收体时的输出功率变化,(b)经过PBS后输出功率的变化

Fig敭８  a VariationofoutputpoweroflaserwithoutSAinthecavity  b variationofoutputpowerafteraPBS

在区间II中,通过抽运功率的变化来观察材料对光功率变化的响应情况.抽运功率先被人为调低,然
后又迅速调高到４３０mW,然后再调回到２８０mW.测得激光器的输出功率表现为先降低然后升高到

５．４９dBm(４３０mW),随后回落到抽运功率调回到区间I时的２８０mW.当抽运功率为４３０mW 时,对应的

输出功率为５．４９dBm,小于图５(b)中测得的５．９５dBm,这是因为此时的饱和吸收体已经工作了近１．６h,受
热量累积的影响,饱和吸收体的性能已经发生了改变.从图５(b)中可以发现,当抽运功率从２８０mW 增加

到４３０mW时,脉冲能量的上升幅度并没有输出功率上升的多,所以可以认为是腔内的平均功率而不是脉

冲能量导致饱和吸收体的物理和光学特性发生了变化.随着区间I和区间II中的热量累积达到一定阈值

时,WSe２ＧPVA薄膜的基底材料PVA进入熔融状态,导致材料的透光性发生变化,从而影响光输出的稳定

性,如图７中的区间III所示,激光器的输出功率变得不稳定.而透光性的变化导致了热量在薄膜中迅速累

积,最终损坏 WSe２,导致薄膜的损耗迅速增加,激光器的输出功率也迅速下降至０dBm以下.

图９ 调Q 激光器稳定工作期间的输出光谱

Fig敭９ Opticalspectrumofthelaserduringa
stableQＧswitchedoperation

图１０ 调Q 激光器稳定工作期间的输出电频谱

Fig敭１０ Electricalspectrumofthelaserduringa
stableQＧswitchedoperation

在区间IV中,由于PVA发生了熔融,部分未被损坏的 WSe２ 可能填入光束照射的区域,使得薄膜的损

耗虽然很高,但仍然保留了一定的饱和吸收体的功能,所以激光器仍然维持调Q 运转,但相应的输出功率的

波动明显大于区间I中输出功率的的波动.激光器在区间IV时的输出参数也被记录下来,并与在区间I时

的进行对比,如图１１所示.其中图１１(a)~(c)是区间I时的输出参数图,(a)为时域波形,(b)为光谱,(c)为
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电频谱,图１１(d)~(f)为区间IV时的输出参数图,(d)为时域波形,(e)为光谱,(f)为电频谱.从图中明显可

以看出,与区间I相比,激光器在区间IV时的输出发生了明显的变化,各项指标均变差.对时域上的脉冲强

度进行归一化处理,区间I的近脉冲强度由１变为区间IV的０．５.电频谱的稳定性及重复频率都发生了变

化.光谱的中心波长位置出现了２个波峰,说明激光器已处于不稳定的工作状态,相对应的就是饱和吸收体

的特性发生了变化.为了更直观地观察材料的状态确实已经发生了变化,将未损坏材料和工作了近１．６h
材料的光学显微镜照片(相同的放大倍数下)进行对比,结果如图１２所示.可知,工作了近１．６h材料的中

间高亮部分已与原始状态明显不同,材料的损伤直接表现为薄膜的插损增大.图中环形的PVA部分表明

PVA在熔融状态下受到应力的作用由中心向外侧运动,形成环形结构,这说明材料的物理特性已经发生了

改变.

图１１ (a)~(c)区间I和(d)~(f)区间IV的输出特性对比图.(a)(d)时域波形;(b)(e)光谱;(c)(f)电频谱

Fig敭１１ Comparisonofoutputcharacteristicsofthelaserinthe a Ｇ c regionIand d Ｇ f regionIV敭

 a  d Pulsetraininthetimedomain  b  e opticalspectrum  c  f electricalspectrum

图１２ 材料损坏前后的显微镜照片.(a)损坏前;(b)损坏后

Fig敭１２ Photosofmaterialbeforeandafterdamage敭 a Beforedamage  b afterdamage

４　结　　论
为研究 WSe２ＧPVA饱和吸收体在调Q 脉冲激光器中的稳定性,首先采用保偏的腔体结构实现了一个

调Q 激光器,保偏的腔体结构能够较好地隔离掉外界环境对光纤双折射的影响,并且能够很好地隔离掉激

光器腔内偏振态的改变对激光器各项输出参数以及对材料物理特性和光学特性的影响,很好地控制腔外环

境和腔内偏振态的可变因素,从而更加有利于研究过渡金属硫族化合物作为可饱和吸收体在调Q 光纤脉冲

激光器中的稳定性.在实现了保偏调Q 激光器之后,对材料的稳定性进行了系统的分析与研究,通过对激

光器输出功率、时域波形、电频谱和光谱的分析,研究了热量累积导致饱和吸收体损坏的物理过程.相信此

工作将对研究二维材料饱和吸收体在激光器中的稳定性起到一定的促进作用.
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