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可见波段超快脉冲激光研究进展
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摘要　超快脉冲激光因具有超短的响应时间及较高的峰值功率而在激光加工及强场物理学等领域有重要应用.

随着蓝光激光二极管及掺杂镨离子激光增益介质的发展,可见波段超快脉冲激光迅速发展,主要综述了可见波段

超快脉冲激光的研究进展及现状,详细描述了克尔透镜锁模、高重复频率吉赫兹自锁模及基于可饱和吸收体的锁

模等技术在可见光波段的应用,并展望了可见波段超快激光的发展方向及前景.
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Abstract　Anultrafastpulsedlaserhasimportantapplicationsinsomefields suchaslaserprocessingandstrong
fieldphysics becauseofitsultrashortresponsetimeandultrahighpeakpower敭Accordingly theultrafastpulsed
laserhasbeenrapidlydevelopedinthevisiblerangewiththedevelopmentofthebluelaserdiodesandthe
praseodymiumＧionＧdopedlasergainmedia敭Inthisstudy wemainlyreviewtheresearchprogressandstatusof
ultrafastpulsedlasersinthevisiblerange anddescribetheapplicationsofthemodeＧlockingtechnologyinthevisible
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basedonsaturableabsorbers敭Further thefutherdevelopmentdirectionandperspectivesofultrafastvisiblelasers
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１　引　　言

超快脉冲激光具有超短响应时间、较高峰值功

率等特点,在精细加工、精密计量、激光手术等工业

及医疗领域发挥着极其重要的作用[１Ｇ２].１９９９年诺

贝尔化学奖获得者开辟了飞秒化学新学科,２００５年

诺贝尔物理学奖获得者利用超快激光实现了光学频

率梳,均体现了超快脉冲激光在科研领域的重要作

用.２０１８年诺贝尔物理学奖授予三名科学家,表彰

他 们 在 激 光 物 理 学 领 域 的 突 破 性 贡 献,其 中

Mourou和Strickland提出的“啁啾脉冲放大”技术

为实现更短和更强的脉冲激光打下基础,更加证实

了超快脉冲激光研究的重要性.同时,２０１８年欧洲

发明家终身成就奖授予瑞士超快激光专家 Keller
女士,其团队所研发的半导体可饱和吸收反射镜

(SESAM)为获得超快脉冲激光提供了一种简单而

实用的方法[３],并将该方法广泛应用于超快激光器.
可见,超快激光的研究对科学和社会的发展具有重

要价值和深远意义,己经成为当前科学研究的重点

方向之一.
可见光因其波长短、人眼可见的特点在物理现

象展示、激光炫目武器、激光显示及信息存储等方面
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有独特应用[４Ｇ５].很多稀土离子,如 Pr３＋、Sm３＋、

Tb３＋等,均存在可见波段的能级跃迁,即通过合适

的抽运源抽运即可直接产生可见激光,这也是全固

态小型化可见激光的发展趋势[６].近年来,随着抽

运源及激光技术的发展,可见激光技术也得到了蓬

勃发展.２０１４年诺贝尔物理学奖授予日本及美国

的三位科学家,表彰他们在蓝色发光二极管(LED)
方面的发现,蓝色激光二极管(LD)也迅速发展,目
前,LD直接抽运掺Pr３＋ 激光增益介质产生的多个

波长连续可见激光已实现瓦级功率输出[６],而关于

可见激光的探索已经转向可见脉冲激光研究.光调

制器件(调Q 开关或锁模调制器件)是脉冲激光的

重要组成部分[７].近年来,可见波段调Q 脉冲激光

技术的发展迅速,尤其是随着新型低维材料的发展,
过渡族二硫属化物[８]、黑磷[９]、量子点[１０]、拓扑绝缘

体[１１]及贵金属纳米颗粒[１２]等新型材料均用于掺

Pr３＋激光增益介质中,以实现全固态及全光纤态调

Q 脉冲激光的输出,而可见波段的超快脉冲激光研

究较少,故研究人员开始转向可见波段超快脉冲激

光的研究.
本文综述了可见波段超快脉冲激光的研究现

状,并重点介绍了克尔透镜锁模、高重复频率自锁模

及基于可饱和吸收体的锁模技术在可见波段的研究

现状.通过对可见光范围内脉冲激光器的总结和回

顾,并结合可见波段光调制器件的筛选准则,分析可

见脉冲激光器的潜在特点,预测可见波段光调制器

件和锁模脉冲激光的发展趋势.

２　克尔透镜超快脉冲激光

克尔透镜锁模技术是一种简单的超快脉冲激光

产生方法,该方法不需要复杂的光调制器件,而是利

用增益介质产生的高次非线性效应,即克尔效应实

现超短脉冲激光输出[１３].该方法利用增益介质的

非线性克尔效应使得激光腔中的光束产生自聚焦,
由于脉冲中同时存在高功率密度和低功率密度的光

束,其中的高功率密度部分被聚焦成光斑较小的光

束,而低功率密度部分聚焦成光斑较大的光束,此时

在腔内放置一个小孔光阑,光斑较小的光束可以通

过,而光斑较大的光束被阻挡,即具有高功率密度的

光束通过小孔光阑,而具有低功率密度的光束被小

孔光阑挡住.当脉冲在腔内多次往返时,低功率密

度部分被损耗掉,而高功率密度部分由于不断通过

增益介质而被放大,在时域上表现为脉冲不断变窄,
从而获得窄脉冲输出.早期关于掺Pr３＋ 激光增益

介质的锁模研究主要针对克尔透镜锁模.

Ruan等[１４]首次报道了Pr３＋∶YLiF４激光晶体

在波长为６３９nm的克尔透镜锁模实验.研究人员

采用６个镜子组成的复合环形腔结构进行实验,其
抽运源采用功率为３．３W、波长为４７６nm的氩离子

激光器.启动机制是克尔透镜锁模方法的重要组成

部分,通常包括添加吸收体、主动调制器及机械振动

等方法.Ruan等采用机械振动的方式获得了脉冲

宽度为５０ps的锁模脉冲激光输出,然后又将硫化

镉硒胶态玻璃作为饱和吸收体启动克尔透镜锁模,
并增加狭缝来获得稳定的锁模激光输出,最终获得

了平均输出功率为２０mW、脉冲宽度为８ps的稳定

连续锁模脉冲激光输出,这是最早关于掺Pr３＋激光

增益介质的锁模研究.Ruan等认为基于Pr３＋离子

丰富的能级跃迁,小型化、全固态、可调谐的皮秒可

见脉冲激光器具有广阔的应用前景,故在１９９５年又

报道了波长为６０７nm的橙光克尔透镜锁模脉冲实

验,并获得了脉冲宽度为１０ps的超快脉冲激光输

出[１５].Tong等[１６]也报道了掺Pr３＋ 激光增益介质

的克尔透镜锁模激光输出,该实验采用的是X型折

叠腔,同样以波长为４７６nm的氩离子激光器为抽

运源,但该实验采用一对德国肖特公司生产的SF１０
棱镜进行色散补偿,其克尔透镜锁模实验的启动方

式是机械振动法,通过轻击输出镜,获得平均输出功

率为１５mW、波长为６０７nm橙色脉冲激光输出,其
最窄的脉冲宽度为１５ps,重复频率为７０MHz.

Tong等在实验中还观察到１４０MHz重复频率的脉

冲激光输出,并将其归因于对称空腔设计.在这种

双稳态激光系统中,激活介质放置在腔体的中心,
类似于具有超快饱和吸收器的被动锁模激光器.
在这种情况下,一般可以实现双脉冲运行和周期

加倍的现象,这也是染料激光器中的常见现象.

Sutherland等[１７Ｇ１８]注意到Pr３＋∶YLiF４激光晶体具

有波长为６１３nm的振动峰,且该峰具有较大的光

谱宽度,具有实现飞秒激光输出的潜能,于是采用

和Tong等[１６]相同的腔型设计获 得 脉 冲 宽 度 为

４００fs、波长为６１３nm的激光输出,结果如图１(a)
所示,其激光光谱宽度为０．９８nm[图１(b)],接近

双曲正割函数的有效带宽转换极限.Sutherland
等的实验同样采用机械振动法启动实验,并使用

一对F２棱镜来补偿腔内色散,不同的是该实验采

用双端抽运方式进行抽运.该实验报道的飞秒激

光输出脉冲是目前掺Pr３＋激光晶体获得的最短脉

冲,也是唯一的飞秒脉冲输出.
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图１ Pr３＋∶YLiF４克尔透镜锁模６１３nm波长飞秒脉冲激光表征.(a)自相关图谱;(b)激光光谱[１７]

Fig敭１ CharacterizationofPr３＋∶YLiF４KerrＧlensmodeＧlockedfemtosecondpulsedlaser

withwavelengthof６１３nm敭 a Autocorrelationmap  b laserspectrum １７ 

　　近年来,随着蓝光抽运源的发展,LD抽运掺

Pr３＋激光增益介质的克尔透镜锁模也受到研究人员

的广泛关注.２０１６年,Iijima等[１９]研究了LD双端

抽运Pr３＋∶YLiF４克尔透镜锁模,采用SF５７玻璃片

作为非线性介质,通过轻击输出镜,获得了脉冲宽度

为４００ps、波长为６３９nm的锁模脉冲激光输出,其
克尔透镜锁模脉冲输出不稳定,通过计算预测,可通

过增大抽运功率来实现稳定克尔透镜锁模脉冲输

出.从可见波段克尔透镜锁模现状看,虽然克尔透

镜锁模是获得超快脉冲的重要技术,但掺Pr３＋超快

脉冲激光的脉冲宽度仍处于皮秒量级,其中LD抽

运的克尔透镜锁模研究更为有限,其脉冲宽度仍为

几百皮秒,因此通过克尔透镜效应获得可见波段超

快脉冲激光输出仍有很大的研究空间和较高的研究

价值,必将成为超快激光研究的热点.

３　高重复频率吉赫兹超快锁模脉冲激光

高重复频率超快脉冲激光是指具有皮秒或飞秒

量级的脉冲宽度,并具有吉赫兹量级高重复频率的

脉冲激光.高重复频率吉赫兹脉冲激光在大容量远

程通信[２０]、光频率梳光谱学[２１]及光学时钟分布[２２]

等方面有重要应用,目前掺Nd３＋ 及掺Yb３＋ 的激光

增益介质已实现２~６GHz甚至更高重复频率的近

红外脉冲激光输出[２３Ｇ２４],因此高重复频率吉赫兹脉

冲激光输出也成为超快脉冲激光领域的重要研究课

题.由于锁模脉冲激光的重复频率和谐振腔长有

关,因此要想获得吉赫兹量级的重复频率,其谐振长

度应很短.借鉴近红外波段高重复频率超快脉冲激

光的研究经验,以自锁模研究现状为基础,本课题组

于２０１６年以Pr３＋∶GdLiF４晶体为激光增益介质实

现了高重复频率吉赫兹锁模脉冲激光输出[２５].

该实验的原理也是克尔透镜效应.由于实际使

用的抽运源光束为近高斯分布,因此在增益介质中

会产生畸变热透镜效应,该热透镜畸变会引起腔内

衍射损耗的改变,根据克尔自聚焦效应可知,在锁模

过程中衍射损耗总是起促进锁模的作用.对于锁模

而言,增益光阑与激光光斑大小有关,小的激光光斑

能产生较大的平均增益进而促进锁模过程.根据此

前的研究,估算了可见波段自锁模双程衍射损耗、平
均增益及启动阈值[２６Ｇ２９].当吸收抽运功率为１W
时,激光模斑改变量约为０．１μm,而０．１μm的模斑

减小值将导致双程衍射损耗减小量的量级约为

１０－３,平均增益增加量的量级约为１０－４.同时,衍
射损耗及增益光阑均受激光模斑改变量的影响,如
果衍射损耗及增益光阑的总调制作用比锁模自启动

阈值大,那么该激光器可以自启动.根据文献[２９]
的自启动条件估算出Pr３＋∶GdLiF４晶体在可见波段

自锁模脉冲激光实验自启动阈值的量级约为１０－６,
由此可见,Pr３＋∶GdLiF４晶体衍射损耗及增益光阑

产生的总调制作用比Pr３＋∶GdLiF４晶体在可见波段

自锁模脉冲激光实验自启动阈值要高两个数量级,
说明该实验可实现自启动.采用两个腔镜平凹腔为

谐振腔,通过对谐振腔及晶体进行调节获得波长分

别为５２２,６０７,６３９,７２０nm 的超快可见脉冲激光输

出,其锁模脉冲波形分别如图２(a)所示,其脉冲宽

度为５３~７４ps.所用的两个腔镜平凹腔的优化腔

长均为５０mm,对应的锁模重复频率约为３GHz,
锁模脉冲频谱如图２(b)所示.该实验是首次采用

LD抽运方式实现可见波段锁模脉冲输出,并将自

锁模研究扩展至可见波段,实现了可见波段吉赫兹

超快脉冲激光输出,在获得超快脉冲激光输出方面

具有一定的参考价值.
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图２ Pr３＋∶GdLiF４在可见波段的高重复频率自锁模脉冲激光表征.(a)不同波长处高重复频率脉冲串;(b)锁模脉冲频谱[２５]

Fig敭２ CharacterizationofhighrepetitionratePr３＋∶GdLiF４selfＧmodeＧlockedpulsedlaserinvisiblerange敭

 a Highrepetitionratepulsetrainsatdifferentwavelengths  b modeＧlockedpulsespectrum ２５ 

４　基于可饱和吸收体的超快锁模脉冲

激光

获得锁模激光的重要元件为锁模光调制器件,
目前近红外波段锁模技术较为成熟,受抽运源及可

见波段锁模光调制器件的限制,可见波段锁模脉冲

技术研究较少.因此,探索一套适用于可见波段的

锁模光调制器件筛选准则以服务于可见波段超快脉

冲激光输出是研究的热点.基于锁模激光速率方程

及Hönninger等[３０Ｇ３２]的经验,本课题组推导出一种

更为简单方便的判断准则用于选择锁模光调制器件

及激光谐振腔设计,具体推导过程见文献[３３].该

判断准则可表示为

Fsat,AΔR ＜
(PTR)２×mσLλ

hc×πω２
eff,L×πω２

eff,A
, (１)

式中:P 为腔内激光平均功率;Fsat,A为光调制器件

的饱和能量密度;ωeff,L为激光增益介质内的有效光

斑半径;ωeff,A为光调制器件上的有效光斑半径;TR

为腔内往返时间;σL为激光增益介质的发射截面;

ΔR 为光调制器件的调制深度,表征光调制器件对

强脉冲光的漂白能力;h 为普朗克常数;c为光速;m
为常数.当谐振腔为环形腔时,m＝１;当谐振腔为

简单驻波腔时,m＝２.在(１)式中,Fsat,AΔR 表示锁

模光调制器件独特的非线性光学吸收特性,包括饱

和 能 量 密 度 Fsat,A 和 调 制 深 度 ΔR;而

(PTR)２×mσLλ
hc×πω２

eff,L×πω２
eff,A

是激光增益材料和激光腔的参

数.该方程有助于更好地理解锁模器与激光设计的

关系,从而获得稳定的连续锁模激光输出.由(１)式
可知,通过合理的设计使得锁模调制器件具有良好

的非线性饱和吸收特性是获得连续稳定锁模的一种

新方法,而新兴二维或低维材料非线性光学性质的

可控性及可调节性又为该方法提供了便利.

对于可见激光晶体而言,目前研究较多的是掺

Pr３＋激光晶体,激光增益介质在可见波段的发射截

面σL约为１０－２０cm２[６],锁模谐振腔长一般为１．５m,
对应的往返时间TR 约为１０ns[３４Ｇ３５].根据 ABCD
矩阵计算,ωeff,L约为５０μm,而光调制器件上的

ωeff,A约为３０μm
[３５Ｇ３６].假设锁模阈值较低(１mW,

输出耦合器的透射率为０．１％)时即可获得稳定连续

锁模,则
(PTR)２×mσLλ

hc×πω２
eff,L×πω２

eff,A
＝２nJ/cm２.这 意 味

着,如果想要获得一个阈值较低的连续锁模激光,需
要选 择 锁 模 光 调 制 器 件 的 Fsat,A ×ΔR 小 于

２nJ/cm２.基于超快激光的基本理论和非线性吸收

光学特性,超快可见激光器的饱和吸收器必须在可

见范围内具有适当的非线性饱和吸收特性,且光载

流子复合时间短,应小于激光腔内的往返时间TR

(约１０ns).因此,可见范围内的锁模调制器件筛选

准则可归纳为:１)锁模光调制器件具有与可见波段

相对应的带隙;２)锁模光调制器件的光生载流子复

合时间小于１０ns;３)锁模光调制器件的Fsat,A×ΔR
小于２nJ/cm２.

４．１　基于传统光调制器件的可见超快锁模脉冲激光

目前,常用的传统光调制器件主要有Cr∶YAG
和SESAM,两者均被应用于可见波段锁模激光实

验,其中Cr∶YAG于２０１３年被用于Pr３＋∶YLiF４锁
模脉冲实验中[３７].Abe等[３７]在实验中仅获得了调

Q 脉冲激光输出,由本课题组提出的可见波段筛选

准则可知,该结果是必然的.２０１４年,Kariyama
等[３８]利用抽运探测技术测试Cr４＋在波长为６４０nm
处的恢复时间,其结果获得了两个恢复时间,其中较

长的恢复时间为５．６μs,较短的为８１．６ns,而较长

的恢复时间和锁模的自启动有关,较短的恢复时间

与超快脉冲的产生和维持有关.根据本课题组提出

的可见波段光调制器件筛选准则的第２)条,一般要
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求粒子复合时间小于１０ns,因此Cr∶YAG不适合

作为可见波段的锁模光调制器件来实现稳定连续锁

模激光输出.

１９９２年,Keller等[３]在腔内引入反共振的法布

里Ｇ珀罗可饱和吸收体实现了脉冲宽度为３．３ps的

自启动被动锁模激光输出.该可饱和吸收体也称

为SESAM,目前SESAM 已经广泛用于近红外波

段以实现调Q 及锁模脉冲激光输出[３９],其在可见

波段超快 激 光 的 研 究 也 有 所 报 道[４０].２０１４年,

Gaponenko等[４０]将SESAM作为可饱和吸收体、波
长为４８０nm的腔内倍频InGaAs片状半导体激光

器(２ωＧOPSL)为抽运源,首次实现Pr３＋∶YLiF４晶
体在可见波段被动锁模激光输出,并获得脉冲宽

度为１８ps、重复频率为８５．５５MHz、平均输出功

率为１６mW、波长为６３９．５nm的红光超短脉冲激

光输出,所获得的脉冲激光半峰全宽(FWHM)约

为０．０９nm.该实验证实了掺Pr３＋ 激光晶体通过

锁模技术实现超短脉冲可见激光输出的可行性.
随着蓝 光 LD抽 运 源 的 发 展,以 LD为 抽 运 源,

Pr３＋∶YLiF４激光晶体为增益介质,SESAM 为光调

制器件,测得的锁模激光光谱宽度如图３所示,其
中０．１nm的光谱宽度应对应几个皮秒的脉冲宽

度,但受限于实验仪器,该实验仅测得脉冲宽度为

４５ps的锁模脉冲激光输出[１９].SESAM 具有稳定

性高、使用方便等特点,以LD为抽运源,SESAM
为锁模光调制器件的可见波段超快锁模激光实验

还有待进一步优化,以获得稳定的超短脉冲激光

输出,但SESAM也存在调制深度及响应波长有限

的问题,此外响应波长在可见波段的SESAM并非

常规商业化产品,因此发展新型可见波段光调制

器件,丰富可见锁模调制器件是该领域的研究热

点之一.

图３ 以SESAM为饱和吸收体的可见波段锁模.(a)LD抽运的单脉冲(插图:脉冲串);(b)LD抽运的激光光谱[１９]

Fig敭３ ModeＧlockinginvisiblerangewithSESAMassaturableabsorber敭 a SinglepulsetracewithLDpumping
 inset pulsetrain   b laserspectrumwithLDpumping

４．２　基于新型低维材料的可见超快锁模脉冲激光

新型低维材料因其较强的非线性光学响应、超
快的载流子恢复时间及较高的载流子迁移率而成为

新一代具有较大潜能的光电材料[４１Ｇ４２].随着研究人

员对材料光电性质的不断探索,该类材料已广泛应

用于１,１．５,２μm等近红外波段,实现调Q 脉冲及

锁模超快脉冲激光输出.在光学材料中,半导体的

带隙决定了其潜在的应用范围.零带隙的石墨烯在

超宽光谱范围内具有优异的性能,而一些层状二维

半导体材料通过范德华力相互作用具有一定范围的

带隙,且其带隙随着层数的变化而变化,这类材料可

在一定波长范围内表现出优异的光电性质,比如单

层 MoS２ 具有直接带隙结构,其带隙宽度为１．８eV,

而多层 MoS２ 具有间接带隙结构,其带隙宽度为

０．８６~１．２９eV[４３],而黑磷(BP)材料具有间接带隙

结构,其带隙宽度为０．３~２eV.这些材料均存在可

见波段的本征吸收[４４],具有成为可见波段光调制器

件的潜力.
低维材料作为光调制器件应用于激光腔时,一

般有２种形式的全固态脉冲激光和６个形式的全光

纤脉冲激光[３５,４５Ｇ４７].近期,新型低维材料开始作为

锁模光调制器件用于可见波段锁模,并实现了超快

脉冲激光输出.不过,到目前为止,还未见可见波段

全光纤锁模脉冲激光器的研究报道,这也是可见超

快脉冲激光研究中值得关注的方向之一.

１)石墨烯

石墨烯是由碳原子构成的单层片状二维材料,
具有零带隙结构,表明该材料可能在从紫外到远红

外的超宽光谱区具有优异的非线性光学响应特

性[４１].其载 流 子Ｇ载 流 子 散 射 衰 减 时 间 为７０~
１２０fs,其 载 流 子Ｇ声 子 散 射 衰 减 时 间 为 ０．４~
１．７ps[４８],前者和超快脉冲激光的产生有关,后者和
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锁模激光的自启动有关.石墨烯以饱和强度、超短

的恢复时间、可调的调制深度和超宽的光学响应范

围等优点成为一种新型的潜在饱和吸收材料.以石

墨烯为光调制器件已获得稳定的近红外锁模脉冲激

光输出[４９],以石墨烯为光调制器件的可见波段超快

脉冲研究也开始受到研究人员的关注.
本课题组以商用光学级石英玻璃片为基底,采

用化学气相沉积法制备了单层石墨烯,以该石墨烯

薄膜为透射式光调制器件,Pr３＋∶LuLiF４晶体为激

光增益介质,首次报道了以石墨烯为光调制器件的

可见波段超快锁模脉冲激光[５０].该实验采用常见

的X型谐振腔设计,其谐振腔如图４(a)所示.当最

大平均输出功率约为２０mW 时,获得了波长为

６３９nm的连续锁模激光输出,其锁模脉冲序列在

１ms/div和２０ns/div两个不同时间尺度上的波形

如图４(b)所示,可以看出,锁模脉冲的稳定性较高,
且调Q 锁模已被完全抑制.实验获得的最小脉冲

宽度经过高斯拟合后约为４５ps,如图４(c)所示.
近期,本课题组采用相同的制备方法,将石墨烯镀在

平面全反射镜上制备成反射式光调制器件,获得了

波长为６０４nm的橙色锁模脉冲激光输出,其脉冲

宽度为１１３ps,平均输出功率为８０mW.

图４ 新型低维材料在可见波段的锁模应用.(a)常用的锁模激光谐振腔;(b)锁模脉冲串[５０];(c)以单层石墨烯为饱和吸

收体的锁模单脉冲[５０];(d)不同层数 MoS２ 样品的非线性可饱和吸收性质及筛选[５２];(e)以１~３层 MoS２ 为可饱和

　　　　　　　　　吸收体的锁模单脉冲[５２];(f)NiO纳米片在可见波段的线性吸收光谱[６０]

Fig敭４ ModeＧlockingapplicationofnovellowＧdimensionalmaterialsinvisiblerange敭 a CommonmodeＧlockedlaser

cavity  b modeＧlockedpulsetrain ５０   c modeＧlockedsinglepulsetracewithmonolayergrapheneassaturable

absorber ５０   d nonlinearsaturableabsorptionpropertiesandselectioncriterionofdifferentlayersofMoS２
samples ５２   e modeＧlockedsinglepulsetracewith１Ｇ３layersofMoS２assaturableabsorber ５２   f linear

　　　　　　　　　　　　absorptionspectrumofNiOnanosheetinvisiblerange ６０ 

　　２)MoS２
MoS２ 是一种典型的二维层状材料,通过对样

品层数的调整可有效调控其非线性吸收光学性质.
目前,MoS２ 材料已用于近红外波段实现锁模脉冲

激光输出,揭示了二维材料在超快激光应用中的良

好前 景[５１].基 于 MoS２ 独 特 的 带 隙 结 构,单 层

MoS２ 的固有特性决定了其在可见光脉冲激光器中

具有良好的饱和吸收性能.根据锁模光调制器件的

筛选准则,可以操控材料使其饱和能量密度和调制

深度的乘积小于２nJ/cm２,以实现可见锁模激光输

出.基于此,本课题组通过脉冲激光沉积法制备不

同层数(５０、２０、１３、８和１~３层)的 MoS２ 样品并测

试其非线性可饱和吸收性质,计算发现１３层样品的

Fsat,A×ΔR 约为２．２nJ/cm２,而８层样品的Fsat,A×
ΔR 小 于 ２．２nJ/cm２,５ 个 样 品 的 计 算 结 果 如

图４(d)所示,因此推测层数小于１０的 MoS２ 样品

作为可见波段光调制器件,可实现连续锁模脉冲激

光输出.以８层、１~３层 MoS２ 样品为锁模光调制

器件,采用如图４(a)所示的X型激光腔,在５２２~
６３９nm波长范围内实现了LD抽运全固态锁模脉
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冲激光输出,最小脉冲宽度为２５ps,如图４(e)所
示.这一思路可以为超快光子学设计准则的建立提

供积极的证据,为材料设计提供参考[５２].
目前,低维材料在可见波段超快锁模脉冲激光

的研究还仅限于石墨烯和不同层数的 MoS２ 材料,
其他新兴材料在可见波段超快脉冲激光的研究鲜有

报道,基于所提出的锁模调制器件筛选准则,对其他

材料进行预判.就黑磷层状材料而言,其饱和能量

密度Fsat,A与相应的调制深度ΔR 的乘积在mJ/cm２

量级,远远大于需要的２nJ/cm２[５３Ｇ５４].这表明,黑磷

材料不适合作为锁模调制器件来实现可见波段锁模

脉冲激光输出,不过后续通过探索样品形貌、厚度及

缺陷与非线性光学性质之间的关系,通过材料设计

获得Fsat,A×ΔR＜２nJ/cm２ 的黑磷材料以用于可

见超快脉冲激光也很值得期待.较厚的Bi２Se３拓扑

绝缘体材料的饱和能量密度Fsat,A与相应的调制深

度ΔR 的乘积在１mJ/cm２ 量级,不适合产生连续

锁模脉冲激光,但由于拓扑绝缘体材料的非线性饱

和吸收特性依赖于材料的厚度,因此更薄的拓扑绝

缘体材料有可能作为可见波段锁模调制器件来实现

超快脉冲激光输出[５５].同样地,通过设计和调整量

子点的尺寸以获得需要的可饱和吸收性质,进而应

用于可见超快脉冲激光器.总之,窄带隙的低维半

导体材料作为可见波段光调制器件的研究较少,通
过设计和调控材料的形貌和厚度等参数获得所需的

非线性可饱和吸收性质会逐渐成为未来可见波段锁

模光调制器件的发展趋势.不管是近红外波段还是

可见波段,低维材料作为调制器件实现超快脉冲激

光输出还处于实验室阶段,由于低维材料在制备过

程中存在容易出现缺陷、难以精确控制层数以及稳

定性差的问题,其在商业化应用的推广上还有很长

的路要走,不过随着制备技术的提高以及科研的深

入,低维材料仍具备巨大的应用潜力.

３)NiO纳米片

NiO纳米片是一种常见的３Ｇd金属氧化物光电

材料,其带隙宽度为３~４eV.图４(f)所示的最新

研究结果显示,该材料在可见波段存在吸收,且该材

料也具有可见波段的非线性可饱和吸收响应特

性[５６Ｇ５７].NiO 的非线 性 可 饱 和 吸 收 特 性 依 赖 于
３A２g(F)能级到１Eg(D)能级的带内跃迁,这与石墨

烯、MoS２ 等材料的带间跃迁产生的非线性响应不

同[５８].Volkov等[５９]研究了 NiO纳米团簇的光学

响应和超快动力学,在波长为５８４nm光的激发下,
测试得到的１T２g和１Eg 带内dＧd跃迁的载流子复合

时间分别为３０~７０ps和３００~５００ps,其中３０~７０
ps的载流子复合时间是由纯非辐射跃迁复合中心

产生的.其带内跃迁存在可见波段吸收的同时具有

小于１０ns的恢复时间,也符合提出的筛选准则的

前提条件,具有用于可见波段锁模脉冲的应用潜力.
本课题组制备了厚度为２８０nm的NiO纳米片并测

试了其非线性可饱和吸收性质.结果发现,该NiO
纳米片的Fsat,A×ΔR≈１nJ/cm２,满足筛选准则,可
见该材料可作为可见波段锁模调制器件,基于此,本
课题组以２８０nm厚度的NiO纳米片为光体质器件,

Pr３＋∶LuLiF４激光晶体为增益介质获得了脉冲宽度

为３０ps、重复频率为１０９．８MHz的可见锁模脉冲激

光输出[６０].这一结果为宽带隙半导体材料在可见

光波段的应用开辟道路,也可能为超快光子学开辟

新的道路.
将现阶段可见波段超快脉冲激光研究的相关成

果汇总在表１,从表１可以看出,可见波段超快脉冲

激光的发展还比较有限,目前鲜有关于可见波段

LD抽运的飞秒量级超快激光输出的报道,此外,全
光纤超快锁模脉冲也鲜有报道.寻求更多合适的激

光增益材料及筛选合适的光调制器件并获得超短脉

冲激光输出仍然是该领域的研究热点,基于本课题

组提出的筛选准则,有计划、有目的地选择合适的可

见波段光调制器件并筛选出具有成本低、损伤阈值

高、制备简单、可实用化的光调制器件是研究的最终

目标.

５　结束语

目前,可见波段连续及调Q 脉冲激光已经取得

很大的进展,但超快脉冲激光研究的受关注度较低,
仍然是现在及将来很长一段时间的研究热点.目

前,关于激光技术的研究主要集中在全固态超快锁

模激光器,而全光纤超快锁模激光器的研究鲜有报

道,因此可见波段的超快光纤激光器的发展应受到

更广泛的关注.而就增益材料而言,平滑的光谱有

利于锁模脉冲激光的产生,而宽的发射光谱有利于

超短脉冲的激光产生,因此在可见波段范围具有平

而宽的发射光谱的激光增益介质有利于超快锁模脉

冲激光的产生.此外,为获得结构紧凑的小型化超

快可见激光器,集成式脉冲激光器可能是面向市场

应用的主要研究方向,比如,可以将可饱和吸收体与

激光腔镜或色散补偿装置集成,使激光器结构紧凑,
进而促进超快可见脉冲激光器的商业化进程.另

外,近年来关于波导激光器的报道逐渐增多,基于新
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表１　可见波段超快脉冲总结

Table１　Summaryofultrafastpulselasersinvisiblerange

Modulation
Gain
material

Pumping
way

Saturable
absorber

Pulse
width/ps

Repetition
rate/MHz

Wavelength/

nm
Year Ref．

KerrＧlens
modeＧ
locking

８ １００ ６３９ １９９４ [１４]

９．７ １００ ６０７ １９９５ [１５]

Pr３＋∶YLiF４

ArgonＧion
laser ８．５ １２５ ６３９ １９９５ [１５]

１５ ７０ ６０７ １９９６ [１６]

０．４ ６１３ １９９６ [１７]

Pr３＋∶YLiF４ LD ４００ ７５ ６３９ ２０１６ [１９]

LD ７２ ２８００ ５２２ ２０１６ [２５]

６９ ３１００ ６０７ ２０１６ [２５]
Pr３＋∶GdLiF４

５３ ３１００ ６３９ ２０１６ [２５]

７４ ３０００ ７２０ ２０１６ [２５]

Passive
modeＧ
locking

Pr３＋∶YLiF４ ２ωＧOPSL SESAM １８ ８５．５５ ６３９ ２０１４ [３９]

Pr３＋∶YLiF４
LD SESAM １５ １０７．５ ６３９ ２０１４ [３８]

LD SESAM ４５ １０８ ６３９ ２０１６ [１９]

LD MoS２ ４６ １０１．１ ５２２ ２０１７ [５２]

Pr３＋∶GdLiF４ ３０ ９０．２ ６０７ ２０１７ [５２]

２５ ９４．７ ６３９ ２０１７ [５２]

Pr３＋∶LuLiF４ LD Graphene ４５ １０２ ６３９ ２０１８ [５０]

Pr３＋∶GdLiF４ LD NiO ３０．２ １０９．８ ６３９ ２０１８ [６０]

型可饱和吸收材料的近红外波段锁模波导激光器也

受到广泛的关注,波导激光器也是微型化激光器发

展的重要方向,因此,发展可见波段超快波导激光器

可能也是未来的研究热点.作为超快脉冲激光研究

的重要组成部分,可见波段锁模光调制器件的研究

是促进可见波段超快脉冲激光器发展的重要因素.
对于光调制器件的选择,根据所提出的锁模光调制

器件筛选准则可知,实现超快脉冲激光输出需要调

制深度及饱和能量密度较小的材料,也要求材料具

有较快的载流子恢复时间.此外,为了获得更好的

脉冲输出,光调制器件应该具有质量好、导热系数

大、电子迁移率高且制备简单、成本低等优点.综上

所述,从克尔透镜锁模、高重复频率吉赫兹自锁模及

基于可饱和吸收体的锁模出发,综述了可见波段超

快脉冲激光研究现状,通过对可见波段脉冲激光器

的回顾,并结合可见波段光调制器件筛选准则,提出

对可见激光发展趋势的展望.
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