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新型二硫化钼可饱和吸收体的制备及其超快特性研究
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摘要　以二硫化钼(MoS２)为代表的新型“类石墨烯”二维材料具有带隙可调、调制深度高、宽带可饱和吸收等优

点,在超快脉冲激光器中获得了广泛应用.采用锂离子Ｇ插层法制备 MoS２ 纳米片溶液,通过超声、离心、旋涂、干燥

等工艺制作了高质量 MoS２ 可饱和吸收体(SA).利用拉曼光谱和原子力显微镜等方法对制备的 MoS２ 薄膜进行

了表征,结果表明,该 MoS２ 薄膜为少层结构(２~３层)且具有良好的均匀性.将该 MoS２SA置于W 型全固态激光

器系统中,实现了１０６３．９nm稳定的被动锁模运转.实验中,当吸收抽运功率达到６．８６W时,脉冲平均输出功率为

８９４mW,单脉冲能量及峰值功率分别为１０．２８nJ和２．０５６kW,锁模脉冲宽度为５ps.
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１　引　　言

超短脉冲激光因具有时域脉宽窄、频域光谱宽

等特点,被广泛应用于光纤通信、光电传感、生物医

学等领域.如何获得高功率、高重频、高脉冲能量的

激光一直是研究热点.２０世纪８０~９０年代,半导

体可饱和吸收镜(SESAM)作为可饱和吸收体(SA)
得到了充分发展,利用SESAM 在激光器中成功实

现了被动调Q/锁模运转[１Ｇ５].但是,工艺繁琐、成本

高、损伤阈值低、作用波长范围窄等缺点限制了

SESAM在激光器中的应用.近年来,具有良好可

饱和吸收和零带隙特性的石墨烯在超短脉冲激光器

中获得成功应用,展现了广阔的应用前景[６Ｇ１１].据

报道,二硫化钼(MoS２)、二硫化钨(WS２)等新型“类
石墨烯”二维材料同样具有可饱和吸收特性、低吸收

强度、超快恢复时间等优点,已经在超短脉冲激光领

域引起关注[１２Ｇ１３].
与石墨烯相比,MoS２ 具有独特的“三明治”结

构、可调控的能带隙、高导电性、强吸附力、较好的吸

收系数等优点,在催化反应、复合材料、场效应晶体

管、光电器件等领域应用广泛[１４Ｇ１６].Gao等[１７]报道

MoS２ 纳米片可呈现出很强的可饱和吸收特性;之
后,Zhang等[１８]首次将 MoS２ 作为SA,在光纤激光

器中 实 现 了 连 续 锁 模 激 光 运 转,其 中 心 波 长 为

１０５４．３nm,脉冲宽度为８００ps,光谱宽度为２．７nm.
光纤激光器具有极低的体积面积比、出射光斑半径

较小、光Ｇ光转化效率高、单位面积上的光功率密度

在极短时间内更易达到调Q 和锁模阈值.同时,光
纤激光器对于光纤表面的SA制备质量要求低,腔
型结构简单,易于搭建.因此,国内大多数研究者的

重点都聚焦在将 MoS２ 可饱和吸收体(MoS２SA)应
用于光纤激光器中.２０１４年,Luo等[１９]利用 MoS２
SA在光纤激光器中实现了１、１．５和２μm波段的调

Q 激光输出.２０１５年,Khazaeizhad等[２０]进一步优

化腔型结构,利用掺铒光纤作为增益介质,MoS２ 作

为SA,获得了中心波长在１５６３nm处的调Q 脉冲

运转,重复频率为２６．６~４０．９kHz.随着研究的深

入,人们不断尝试改变光纤激光器腔型结构以改变

腔长,加入光栅约束腔内起振的纵模数,适当调节抽

运功率和偏振控制器的角度等,成功实现了基于

MoS２SA的光纤激光器被动锁模输出.２０１６年,

Duan等[２１]研究了基于 MoS２SA的D型光纤激光

器锁模脉冲输出及其可饱和吸收特性.２０１７年,

Wang等[２２]将 MoS２SA应用于Tm掺杂光纤激光

器中,实现了２μm波段的锁模激光输出.
全固态激光器兼具固体激光器和半导体激光器

优势,具有体积小、光束质量好、效率高和输出功率

大等优点,将 MoS２SA作为调Q 和锁模的非线性

可饱和吸收器件是当前全固态激光领域的研究热

点.有别于光纤激光器,全固态激光器对于腔型结

构和元件要求高,谐振腔中的光束发散较为严重,导
致光Ｇ光转换效率低,腔内器件损耗大.在谐振腔中

实现非线性损耗的SA是锁模核心元件,SA的性能

和参数会直接影响锁模稳定性和脉冲各项指标.就

单层膜结构的 MoS２SA而言,由于单层 MoS２ 具有

较强的双光子吸收效应(TPA),因此在调Q 和锁模

实验中应用较为困难[２３];多层膜结构的 MoS２SA
易于制备,但对材料表面薄膜平整度、尺寸大小和层

厚等要求严格.近几年,基于 MoS２SA的超短脉冲

固体激光器研究也取得一定进展.２０１５年,李平雪

等[２４]用反射式 MoS２SA实现 Nd∶YVO４激光器的

调Q 和调Q 锁模输出,获得１０６４．３９nm处调Q 脉

冲以及输出功率为９５．３mW 的调 Q 锁模脉冲序

列.２０１７年,Luan等[２５]基于MoS２SA以Tm,Ho∶
YAP作为增益介质实现了２μm波段的调Q 输出.
本课题组[２６]利用 MoS２SA作为光学调Q 器件,在
全固态激光器中获得了波长为５３２nm的稳定调Q
脉冲序列,重复频率为６６．７kHz、脉宽为３２０ns.
由于SA以及激光晶体上的光斑直径大,单位面积

上的光功率密度小,很难达到全固态激光器所需的

锁模阈值.目前,基于 MoS２SA的全固态激光器研

究多集中于调Q 或调Q 锁模输出,锁模脉冲输出报

道较少.
本文主要研报道一种新型 MoS２SA的制备、表

征及其在全固态激光器中的应用.采用锂离子Ｇ插
层法制备出高质量 MoS２SA,其表面薄膜平整均

匀、尺径大、层厚可控;设计了一种W 型谐振腔,通
过优化腔型结构和谐振腔参数,在 MoS２SA上获得

半径为３１μm的耦合光斑,提高了单位面积的功率

密度,实现了基于 MoS２SA的１０６３．９nm皮秒锁模

激光稳定输出.

２　二硫化钼可饱和吸收体的制备及表征

采用锂离子Ｇ插层法制备 MoS２ 纳米片溶液.

１)将 MoS２ 粉 末 (XF NANO:CAS１３１７Ｇ３３Ｇ５,

１０１８５７,质量分数为９９．８％)与丁基锂正己烷溶液在

氩气环境中充分混合７２h,使锂离子 充 分 插 入

MoS２ 层间,形成插层化合物LixMoS２,之后采用真
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空过滤法收集LixMoS２ 插层化合物,反复清洗,并
在氩气保护的圆底烧瓶中干燥.２)将LixMoS２ 粉

末加入去离子水中,烧瓶中产生大量气体并形成黑

色悬浮液.３)将悬浮液超声３h并以１５００rmin－１

的速度离心,取离心后的上清液可成功获得少层

MoS２ 纳米片溶液.锂离子Ｇ插层法是目前最常用

的,也是最有效的制备少层 MoS２ 纳米片溶液的方

法,所制备的纳米片在水中具有高度的分散性,可长

时间稳定在水中.同时,该方法制备出的 MoS２ 结

晶度好、质量高、无杂质,且操作简单,尤其适合于制

备催化材料、光电元器件等.４)在制得的 MoS２ 纳

米片溶液中加入无水乙醇(体积分数为９９％)配比

成一定浓度的混合溶液,通过超声、离心并悬涂至石

英基底表面.５)将旋涂有 MoS２ 纳米片溶液的石英

基底放置于干燥箱中制得 MoS２SA.
为检验制备得到的 MoS２SA质量,采用吸收光

谱法、拉曼光谱法、扫描电子显微镜(SEM)、原子力

显微镜(AFM)等对制备的器件进行了表征.图１

(a)为 MoS２ 纳米片溶液的吸收光谱测试图,６００~
７００nm 波 段 范 围 内 出 现 的 A(６１３nm)和 B
(６５９nm)两个特征位置,表明实验中用于制备SA
的 MoS２ 纳米片溶液为稳定态的２H 相[２７].MoS２
的拉曼光谱中E１

２g和A１g两个特征峰分别对应了硫

原子在水平和垂直平面方向上的振动,当薄膜层数

发生变化时,E１
２g会出现红移,而 A１g会出现蓝移,

两特征峰位的波数差与其厚度密切相关[２８].如图１
(b)所示,MoS２SA拉曼光谱图中两个特征峰E１

２g和

A１g分别位于３８６．６cm－１和４０９．７cm－１处,两峰之

间波数差为２３．１cm－１,可以看出 MoS２SA表面薄

膜为少层结构[２９].SEM结果显示MoS２SA表面薄

膜尺寸较大,并呈现出片状二维结构 ,如图１(c)所
示.为更准确测量 MoS２SA表面薄膜厚度,采用

AFM对样品进行了表征,如图１(d)所示.结果显

示,该样品厚度为１．８~３．５nm .由于锂离子Ｇ插层

法制备出的 MoS２ 单层厚度为１nm[３０Ｇ３１],从而可以

算出本文方法制备的 MoS２ 薄膜为２~３层.

图１ 二硫化钼可饱和吸收体的表征.(a)吸收光谱;(b)拉曼光谱;(c)扫描电子显微镜图;(d)原子力显微镜图

Fig敭１ CharacterizationoftheMoS２SA敭 a Absorptionspectrum  b Ramanspectrum  c SEMimage  d AFMimage

　　为了研究 MoS２SA样品的透射率,采用分光

光度计(Lambda９５０,PerkinElmer,美国)测量了

MoS２SA的传输特性.由图２(a)所示的透射光谱

图可知,在１０６４nm处,MoS２SA样品的透射率为

８７．６％,并产生了１２．４％的线性损失.由于SA的

调制深度会直接影响被动锁模固态激光器性能,

为此,还通过中心波长和脉宽分别为１０６４nm和

４ns的DAWAＧS型脉冲激光器测试了 MoS２SA的

非线性传输特性.MoS２SA的非线性透过率与输

入脉冲强度关系如图２所示,根据实验测试数据

可 知 其 调 制 深 度 为 ６％,饱 和 光 强 为

８．３８MWcm－２.

１００１００９Ｇ３
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图２ 二硫化钼可饱和吸收特性.(a)二硫化钼可饱和吸收体透射光谱图;(b)二硫化钼可饱和吸收体非线性传输特性测量

Fig敭２ MoS２absorptioncharacteristic敭 a TransmissionspectrumoftheMoS２SA 

 b nonlineartransmissionmeasurementsoftheMoS２SA

３　实验装置

为实现基于 MoS２SA的全固态激光器锁模激

光输出,设计了如图３所示的W 型谐振腔,谐振腔

由Nd∶YVO４晶体、折叠镜 M１、M２、M３ 以及输出

镜 M４ 组成,腔总长为１．７m.采用中心波长为

８０８nm的光纤耦合输出半导体激光器作为抽运

源,最大输出功率为２０W,光纤的芯径和数值孔

径分别为４００μm和０．２２.抽运源输出的抽运光经

过１∶１耦合透镜组聚焦到激光晶体,光斑半径为

２００μm.Nd∶YVO４晶体为a轴切割,Nd３＋的原子

数分 数 为０．５％,晶 体 尺 寸 为３ mm×３ mm×
５mm;其 左 端 面 S１ 镀 有 １０６４nm 高 反 膜 和

８０８nm增透膜,右端面S２ 镀有１０６４nm增透膜.

Nd∶YVO４晶体使用铟箔包裹,放置于紫铜夹具内

并通水冷却,冷却水温保持在２５℃左右,以降低

晶体热效应对实验结果的影响.距离 Nd∶YVO４

晶体L１(L１＝２４５mm)处放置折叠镜 M１,M１ 为

左端面镀有１０６４nm 高反膜的平面镜.折叠镜

M２ 与M１ 的距离为L２(L２＝３５５mm),M２ 为曲率

半径R１＝５００mm且凹面镀有１０６４nm高反膜的

平凹 镜.折 叠 镜 M３ 与 M２ 的 距 离 为 L３(L３＝
９９０mm),M３ 为曲率半径R２＝２０６mm且凹面镀

有１０６４nm高反膜的平凹镜.输出镜 M４ 与 M３ 的

距离 为 L４(L４＝１２５ mm),M４ 为 右 端 面 镀 有

１０６４nm部分透射膜(T＝５％)的平面镜.由于锁

模实验中激光增益介质和 MoS２SA上的功率密度

越高,越利于达到锁模阈值[３２],因此在确保激光增

益介质和 MoS２SA不被损坏的情况下,采用了小

透射率输出镜以提高腔内脉冲能量.同时,为减

小由于折叠所产生的像散,谐振腔中折叠镜的偏

折角小于１０°.根据ABCD矩阵理论[３３]计算,Nd∶
YVO４晶体和 MoS２SA上振荡光的光斑半径分别

为２０９μm和３１μm.

图３ 基于二硫化钼可饱和吸收体的锁模激光器实验装置图

Fig敭３ ExperimentallayoutofthemodeＧlockedlaserbasedonMoS２SA

４　实验结果与讨论

采用上述实验装置,分别研究了激光器在连续

波和 MoS２SA锁模运转情况下平均输出功率随吸

收抽运功率变化关系,如图４所示.首先,在连续波

运转情况下,激光器吸收抽运功率大于０．５７W时输

出连续光,当功率达到８．５８W时,可获得１．８２W平

均输出功率,相应光Ｇ光转换效率和斜率效率分别为

１００１００９Ｇ４
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２１．２％和２２．７％.然后,将 MoS２SA 紧贴输出镜

M４ 插入谐振腔后,激光器在吸收抽运功率为０．８６~
３．４３W 范围内处于调Q 锁模(QML)阶段;当吸收

抽运功率超过３．４３W时,开始出现明显的连续锁模

(CWML)运 转;随 着 吸 收 抽 运 功 率 逐 渐 增 大,

６．８６W时得到锁模激光平均输出功率为８９４mW,
相应的光Ｇ光转换效率和斜率效率分别为１３．０３％和

１６．４５％.此时,当抽运功率进一步增加时,激光器

的脉冲工作模式由CWML过渡为QML,其主要原

图４ 平均输出功率与吸收抽运功率关系曲线

Fig敭４ Relationshipcurvebetweenaverageoutput

powerandabsorbedpumppower

因可能是由于 MoS２SA的热不稳定和过饱和所引

起[３４Ｇ３５].实验中,Nd∶YVO４晶体的热透镜效应会

随吸收抽运功率的增加而越来越明显,为防止Nd∶
YVO４晶体和 MoS２SA损坏,吸收抽运功率增大至

８．５８W后便停止增加.
为观察激光器输出的脉冲序列,采用快速光电

二极管(８１８ＧBBＧ２１,Newport,美国)接收实验装置

中产生的激光脉冲,采用数字示波器(MSO７０５２B,

Agilent,美国)记录各阶段波形.图５为当吸收抽

运功率达到４W 时典型锁模脉冲序列.由图５可

知,脉冲序列间隔分布均匀,振幅具有良好稳定性,
每个振荡模式均保持固定的相位关系.该锁模脉冲

序列重复频率为８７MHz,与腔长对应的理论重复

频率(F＝c/２L,式中c为光速,L 为整个谐振腔的

长度)基本一致.实验中,激光器处于稳定的连续锁

模状态的时间超过１h.为验证激光器锁模脉冲的

稳定性,通过频谱分析仪(N９９１８A,Agilent,美国)
测量了８７．２MHz处输出脉冲激光射频谱,如图６
所示.由图可知,脉冲信噪比为４５．１dB,表明锁模

激光输出较为稳定.

图５ 吸收抽运功率为４W时(a)１ms/div和(b)２０ns/div锁模脉冲序列

Fig敭５ PulsesequenceofthemodeＧlockedat a １ms divtimescaleand b ２０ns divtime
scaleundertheabsorbedpumppowerof４W

图６ 锁模脉冲激光频谱图

Fig敭６ SpectrumofthemodeＧlockedlaser

　　图７(a)为吸收抽运功率为４W时,连续波和锁

模运转情况下的输出激光光谱.激光器的连续波输

出 光 谱 半 峰 全 宽 为 １．０５ nm,中 心 波 长 为

１０６３．４nm;基于 MoS２SA的锁模输出光谱半峰全

宽为１．８９nm,中心波长为１０６３．９nm.将输出的锁

模激光接入自相关仪(FRＧ１０３HP,Femtochrome
ResearchInc,美国)测量脉冲持续时间.图７(b)为
锁模脉冲自相关曲线,图中横坐标和纵坐标分别为

时间和归一化脉冲强度,虚线为实际测得数据,实线

为拟合曲线.当设定脉冲强度分布为高斯型时,从
自相关曲线波形中可以得到锁模脉冲的半峰全宽为

５ps,计算得到时间带宽积为２．５,高于高斯脉冲模

型下的极限值０．４４１.因此,若使用压缩脉宽的色散

补偿装置,进一步优化谐振腔参数以及提高SA的

制备质量,将会得到更窄的脉冲宽度.２０１６年,

１００１００９Ｇ５
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Feng等[３６]将 MoS２SA作为锁模器件,实现了全固

态激光器在１０６４nm处的锁模激光输出,输出脉宽

１２．７ps,脉冲信噪比为２９dB.与其相比,本文所得

锁模脉冲激光输出更窄、锁模激光输出更加稳定.

图７ 激光器输出光谱图和自相关曲线图.(a)吸收抽运功率４W时连续波和锁模运转情况下输出光谱;
(b)锁模脉冲自相关曲线

Fig敭７ Laseroutputspectrogramandautocorrelationcurve敭 a OutputlaserspectraofCWandmodeＧlocked
operationundertheabsorbedpumppowerof４W  b autocorrelationsignalofthemodeＧlockedpulse

５　结　　论

利用锂离子Ｇ插层法成功制备了 MoS２ 纳米片

溶液,通过超声、离心、悬涂、干燥等步骤获得了性能

优良的 MoS２SA.采用Nd∶YVO４晶体作为激光增

益介质,设计了一种W 型谐振腔全固态激光器,实
现了基于 MoS２SA的１０６３．９nm皮秒锁模激光稳

定输出.当吸收抽运功率达到６．８６W时,得到锁模

激光 平 均 输 出 功 率 为 ８９４ mW,单 脉 冲 能 量 为

１０．２８nJ,峰值功率为２．０５６kW,光Ｇ光转换效率为

１３．０３％;锁模脉冲光谱宽度为１．８９nm,锁模脉冲宽

度为５ps,重复频率为８７MHz,频谱信号信噪比为

４５．１dB.结果表明,MoS２ 作为非线性饱和吸收材

料具有恢复时间极短、损耗低、制备简单和成本低廉

等优点,有望成为新一代光电器件的核心材料.
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