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 摘     要：    高重频大脉冲能量激光在基础科学研究以及通信、探测、材料加工等应用领域具有重要价值。

报道了溶液法制备的过渡金属二硫化物 NbSe2 纳米颗粒材料的线性和非线性光学特性，并利用其 2 μm波段可饱

和吸收特性对掺铥光纤激光器进行被动调制实现了 2 μm锁模激光输出。线性测量发现 NbSe2 纳米材料的光学

吸收覆盖近红外到近中红外波段且随波长增加而降低；非线性光学测量显示 NbSe2 纳米材料在 2 μm波段的调制

深度为 6.5%、饱和强度为 19 MW·cm−2。然后我们把 NbSe2 纳米材料转移到金镜上制作成可饱和吸收器件，并对

掺铥光纤激光器进行调制得到 2 μm耗散孤子谐波锁模激光，单脉冲能量为 3.36 nJ，脉冲宽度为 1.48 ns，重复频率

为 50.66 MHz。激光光谱的中心波长为 1 910.8 nm，光谱宽度为 5.8 nm。首次在 2 μm光纤激光器中采用 NbSe2 纳米

颗粒实现耗散孤子锁模，证明了 NbSe2 纳米材料在 2 μm波段的非线性光学调制能力，结合纳米颗粒的可集成特

性，溶液法制备的 NbSe2 纳米材料有望成为一种新型的宽谱非线性光电调制材料 /器件。
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Abstract：   High-repetition-rate laser pulses with large pulse energies have great application potential in various
areas including telecommunications, sensing, material processing, etc. Here, we report the linear and nonlinear optical
properties of solution-based transition-metal dichalcogenide NbSe2 nanoparticles, and at the same time its application
to mode-locked 2 μm fiber laser. The linear absorption of the NbSe2 nanoparticles covers the near-infrared to the near
mid-infrared regions, and decreases with increasing wavelength, showing a broadband operation potential. Nonlinear
absorption  measurement  of  the  NbSe2  nanoparticle  gives  a  modulation  depth  of  6.5%  and  saturable  intensity  of
19  MW·cm−2  at  the  wavelength  of  about  2  μm.  The  the  NbSe2 nanoparticles  were  transferred  onto  a  gold  mirror  to
fabricate  a  saturable  absorber,  with  which  a  mode-locked  thulium  fiber  laser  was  constructed  and  harmonic  mode-
locking was achieved. The mode-locked laser provides pulse energy of 3.36 nJ, pulse duration of 1.48 ns and repetition
rate  of  50.66  MHz.  The  laser  wavelength  is  centered  at  1  910.8  nm  with  a  spectral  bandwidth  of  5.8  nm.  The
realization  of  dissipative-soliton  mode-locking  in  the  2  μm  fiber  laser  with  NbSe2  nanoparticles  proves  that  NbSe2
nanoparticles are good modulators for pulse generation in the 2 μm spectral region, and the integratable solution based
nanoparticles hvae the potential of being new broadband nonlinear light modulators.
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由于 2 μm激光处于人眼安全波段和大气传输窗口，2 μm锁模铥光纤激光器在医疗手术、激光雷达、材料（尤

其是塑料聚合物材料）加工、传感等领域有着广泛的应用前景，同时是中红外超连续谱和光学参量振荡器等的核

心泵浦源之一，具有重要的科研和应用价值[1-3]。而锁模脉冲光纤激光器因为具有高峰值功率和窄脉冲宽度在应用
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中具备独特的优势，其中基于可饱和吸收效应的被动锁模是实现光纤激光器锁模的主要方式。传统的半导体可饱

和吸收镜（SESAM）已经成为应用最为广泛的可饱和吸收调制器，具有制备工艺成熟、参数设计可控、长期稳定性

高等优点，但其缺点是制备过程复杂且工作带宽小 [4]。自 2004年石墨烯优异的光学特性被发现之后，科学家便揭

起了探索新纳米材料及二维材料的非线性光学特性的热潮，并把多种具有可饱和吸收特性的材料成功应用于超快

激光的产生，这些材料包括石墨烯 [5]、碳纳米管 [6]、氮化碳 [7]、黑磷 [8]、拓扑绝缘体 [9] 等。目前基于新材料可饱和吸

收调制的 2 μm锁模铥光纤激光器已经可以实现几 nJ至几十 nJ的脉冲能量以及 ps甚至 fs的脉宽，展现出了许多

独特的光电特性。可饱和吸收体的相关参数特性是影响锁模激光器所能实现的脉冲能量水平、脉冲宽度、脉冲稳

定性等激光特性的重要因素，因此探索新的可饱和吸收材料对于提高锁模激光器的能量水平、集成化、稳定性等

具有重要意义。

最近，类石墨烯层状材料过渡金属二硫化物（TMDs）由于其优异的光学、电学及机械特性而备受关注 [10]，该材

料同时具备非线性光学吸收 [11] 及层数依赖的带隙特征 [12]，其中典型的半导体 TMDs材料（MoS2,  MoSe2,  WS2,

WSe2 等）具有从近红外到中红外的宽谱非线性调制特性、并被成功地应用于不同波段激光器中产生脉冲激光输

出 [13-15]。相比较而言，有关金属层状 TMDs材料（NbS2, NbSe2, TaSe2 等）的非线性光学特性尚未受到广泛关注。作

为一种新型的 TMDs材料，二硒化铌（NbSe2）具备优异的光电响应和超导性能 [16]，已应用于无线通讯中的天线制

备 [10]、太阳能电池 [17]、锂离子电池 [18] 等领域。然而，只有少数文献报道了 NbSe2 的非线性光学特性，比如 2018年深

圳大学的 Shi Yihuan等人将 NbSe2 量子点溶液沉积在 D型光纤侧面上制作成可饱和吸收体并将其熔接进光路进

行调制，分别在 Er掺杂和 Yb掺杂光纤中实现了 1.5 μm和 1 μm锁模脉冲输出，脉宽为 765 fs和 380 ps[19]；同时，他

们还实现了 1.5 μm波段的调 Q光纤激光脉冲输出 [20]。然而，还没有研究报道关于 NbSe2 纳米材料在 2 μm波段的

调制特性及锁模激光输出。

2 μm波段处于反常色散区域，被动锁模的激光脉冲能量除了受到材料损伤阈值的限制外，还受到腔内因峰值

功率过高引起的过度非线性相移的影响。因此，为了提高光纤锁模激光器的脉冲能量，耗散孤子锁模机制被提

出。耗散孤子锁模既需要像传统孤子锁模一样保持线性色散和非线性自相位调制的平衡，还需要平衡增益和损

耗，其产生的脉冲能量一般比传统孤子能量大 1～2个数量级 [21]。另外，因为耗散孤子锁模脉冲能量较高，易于通

过脉冲分裂而实现高次谐波锁模；高次谐波锁模可以极大地提高锁模脉冲的重复频率，这种高重频的激光脉冲在

生物成像、光通信等领域中具有重要应用价值。

本文采用液相超声法制备了 NbSe2 纳米颗粒并将其转移到金镜上形成层状 NbSe2 可饱和吸收体，同时表征了

NbSe2 可饱和吸收体的线性和非线性光学吸收特性。线性吸收测量显示 NbSe2 具有 1 100～2 300 nm宽带吸收特

性，但吸收随波长增加而下降；非线性表征展示了 NbSe2 饱和吸收体在 2 μm波段具有 6.5%的调制深度和

19 MW·cm−2 的饱和强度。利用 NbSe2 可饱和吸收体，首次研究了 NbSe2 纳米颗粒在 2 μm光纤激光器中的非线性

调制并成功实现了五次谐波的耗散孤子锁模激光输出。该激光器的最高输出功率为 170.4 mW的，在 50.66 MHz

的重复频率下获得了 3.36 nJ的脉冲能量和 1.48 ns的脉冲宽度。

1    材料表征
层状的纳米颗粒 NbSe2 材料采用液相剥离法（liquid-phase exfoliation method）进行制备。NbSe2 粉末通过乙醇分

散后，再在超声仪中超声 2 h得到层状的 NbSe2 纳米颗粒。然后静置该溶液约 5 h，大尺寸片状材料将沉降到底部，

从而分离出没有剥离的材料；顶层的约 2/3溶液收集后用来进行实验，并将该溶液滴涂到金镜上来制备可饱和吸

收体。

图 1（a）为 NbSe2 纳米颗粒的扫描电子显微镜（SEM）图片，清晰地展示出了纳米颗粒的三维结构及堆积而成的

类层状结构。图 1（b）展示了 NbSe2 纳米颗粒的透射电子显微镜（TEM）图片，其具有约 20 nm的横向尺寸。

使用紫外/可见/近红外分光光度计（Lamda 950）测试 NbSe2 纳米颗粒的线性吸收性能，结果如图 2（a）所示。在

1 100～2 300 nm的光谱范围内 NbSe2 纳米颗粒具有百分之几的吸收，吸收系数随着波长增加而下降，在 2 μm波长

处吸收系数约为 3.5%，说明了 NbSe2 纳米颗粒具有与传统 TMDs材料相媲美的宽带吸收特性。通过将 NbSe2 纳米

颗粒悬浊液滴涂到金镜上制成了 NbSe2 可饱和吸收体，然后采用反射法测量了 NbSe2 饱和吸收体在 2 μm波段的

非线性吸收特性，测量装置如图 2（b）中插图所示。测试激光是一个 2 μm的锁模铥光纤放大器系统（自制），具有

50 MHz的重复频率、500 fs的脉冲宽度和 10瓦级输出功率（最高可到 20 W平均功率）。测量过程中通过逐渐增
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加 2 μm泵浦激光的功率并记录不同功率密度下的反射率来得到非线性吸收特性，非线性吸收的相关参数通过以

下公式拟合

R(I) = 1−∆D× exp(− I/Isat)−ans （1）

R ∆D I Isat ans式中： 是反射率； 是调制深度； 为入射强度； 为饱和强度； 为非饱和损耗。如图 2（b）所示，通过拟合得到

所制备的 NbSe2 饱和吸收体具有 6.5%的调制深度、19 MW/cm2 的饱和强度和 26%的非饱和吸收损耗。

2    实验装置
实验装置如图 3所示。增益光纤采用长度为 12 cm的高掺杂 Tm3＋单包层硅光纤（5/125 μm, 0.24NA），该光纤

在 1 550 nm的吸收系数为～350 dB·m−1。泵浦源是一个 Er/Yb共掺的连续波光纤激光器，最高输出功率为 1 W，激

光中心波长为 1 550 nm。泵浦光通过一个 1 550/2 000 nm的波分复用器（WDM）（基于 SMF-128单模光纤）耦合进

增益光纤（耦合效率约 90%）。在增益光纤之后，熔接一段长约 4.6 m的色散补偿光纤（DCF，2.2 μm, 0.35NA core）用

于补偿增益光纤的色散，从而保持谐振腔的总色散值为正，有利于实现耗散孤子锁模。在激光器的输出端熔接一

段 4 m的 SMF-28光纤，用来增加谐振腔长度从而降低锁模激光的重复频率。色散补偿光纤、SMF-28光纤和铥增

益光纤在激光输出波长处（约 1.9 μm）的色散值分别为 93，−67和−12 ps2·km−1[22]，计算得出谐振腔的总色散约为 0.05 ps2，

处于正常色散区。远离激光输出端，基于 NbSe2 纳米颗粒的金镜用来提供激光反馈和实现可饱和吸收；该金镜反

馈与输出端光纤的直角端面约 3.5%的菲涅耳反射共同形成激光谐振腔。该金镜固定在一个镜架上（可以实现两

维倾斜）并装配在一个三维平移台上，从而可以实现对可饱和吸收材料的 5维调节。靠近可饱和吸收材料端的光

纤端面切斜角，距离可饱和吸收材料约数毫米。

激光输出功率采用功率计（FieldMate, Coherent Co.）进行测量；激光光谱采用中红外光谱分析仪（SIR 5000,

SandHouse Co.）进行表征，光谱仪的分辨率为 0.22 nm；采用 3.5 GHz的探测器（InGaAs）和 2.5 GHz的示波器（Agilent

DSO9254A）来测量激光脉冲的输出特性；激光的射频谱采用 26.5 GHz的微波分析仪（N9938A, FieldFox）来测量。
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Fig. 1    SEM and TEM images of the NbSe2 nanoparticles prepared by solution process

图 1    溶液法制备的 NbSe2 纳米颗粒的 SEM 图和 TEM 图
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Fig. 2    Linear absorption curve and nonlinear absorption curve of the liquid-processed NbSe2 nanoparticles

图 2    溶液法制备的 NbSe2 纳米颗粒的线性吸收和非线性吸收曲线
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3    实验结果及讨论
基于图 3的实验装置构建光纤激光器后，当泵浦光增加到约 500 mW时，该光纤激光器产生连续激光输出。进

一步增加泵浦功率，可以观察到不太稳定的调 Q脉冲。在泵浦功率增加的过程中，通过调节锁模器件（NbSe2 可饱

和吸收体）的位置（平移和倾斜）来寻找实现锁模的最佳状态。当泵浦功率增加到 768 mW时，精细调节可饱和吸

收体的位置后，得到稳定的锁模激光脉冲输出，该锁模脉冲可以稳定保持至最高的泵浦功率 871 mW。NbSe2 纳米

颗粒实现锁模的原理如下：因为 NbSe2 纳米颗粒的尺寸远大于其波尔半径，量子限域（quantum confinement）效应

弱，因此 NbSe2 纳米颗粒对光子的吸收主要来源于自由载流子吸收（电子跃迁）；随着泵浦强度增加，价电子不断跃

迁到导带，由于导带价电子的泡利不相容原理，达到吸收饱和，从而对激光进行可饱和强度调制形成锁模脉冲。所

得到的稳定锁模输出功率曲线如图 4所示，输出功率随泵浦功率近似线性增加，最高输出功率为 170.4 mW，相对

于耦合进光纤的泵浦功率的斜率效率为 71.7%。这种高效率 2微米激光运行主要来自于泵浦光激励掺铥光纤时的

“二到一”交叉弛豫过程 [23-24]。

在稳定锁模的最高输出功率条件下测得的锁模激光脉冲特性如图 5所示。锁模的脉冲周期为 19.74 ns，对应

于脉冲的重复频率为 50.66 MHz。因为谐振腔中激光的渡越时间为 98.7 ns（对应谐振腔中光纤总长度约 9.8 m），所

以该锁模状态为 5次谐波锁模。我们尝试通过调节可饱和吸收体的位置和泵浦功率，但得不到基频锁模，该光纤

激光器只能实现高次（5次）谐波锁模是由可饱和吸收体的调制深度、非线性特性及谐振腔的色散特性决定的。

图 5（a）为 5 μs时间窗口中的锁模脉冲序列（归一化后的结果），由图可知不同脉冲间的强度稳定性大于 95%。基于
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Fig. 3    Experimental setup of the mode-locked Tm3+

fiber laser with NbSe2 nanoparticles

图 3    实验装置示意图
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Fig. 4    Output power curve of the mode-locked 2 μm

fiber laser with NbSe2 nanoparticles

图 4    NbSe2 锁模的 2 μm 光纤激光器输出功率曲线
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Fig. 5    Pulsing characteristics of the NbSe2 nanoparticles mode-locked 2 μm fiber laser

图 5    NbSe2 纳米颗粒锁模的 2 μm 光纤激光器输出脉冲特性
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最大的锁模功率 170.4 mW，该激光器锁模脉冲的最大单脉冲能量为 3.36 nJ，该脉冲能量虽然比 MoS2 锁模的 2 μm
光纤耗散孤子脉冲能量要低 [22]，但比传统的孤子锁模脉冲能量大 [25]，显示了耗散孤子在实现大脉冲能量锁模方面

的优势，也说明了 NbSe2 具有成为一种优秀的非线性光学材料的潜力。

图 5（ c）为该锁模光纤激光器最高输出功率条件下测得的单脉冲波形，该脉冲近似为高斯波形，脉冲的

FWHM宽度为 1.48 ns，该脉冲宽度与 1 μm波段的耗散孤子脉宽相近 [26]。基于该激光脉冲宽度（1.48 ns）和上面测

得的激光光谱宽度 5.8 nm，锁模激光脉冲的时间带宽积为 706，该值远大于高斯脉冲的傅里叶变换极限时间带宽积

（0.441），因此该锁模脉冲为高度时间啁啾脉冲。这种大啁啾脉冲来自于耗散孤子的锁模特性，通过形成啁啾在时

域上展宽脉冲，从而实现大脉冲能量，避免了传统孤子的孤子面积定理 [27] 对锁模脉冲能量的限制。如果对该锁模

脉冲进行腔外补偿来压缩脉宽，初步计算显示需要 SMF-28（色散为−67 ps2·km−1）的光纤长度约 7.6 km。为了进一

步表征该锁模的稳定性，我们采用射频谱仪对锁模脉冲的射

频谱进行了测量，分辨率带宽为 100 kHz，结果如图 5（d）所
示。50.66 MHz的锁模频率的信噪比大于 40 dB，说明该激光

器处于较稳定的锁模状态，在 80 MHz（见插图）的频率窗口

中，存在一定的“超模”噪声，说明锁模的稳定性还有提升的

空间。

该锁模光纤激光器的激光光谱如图 6所示，中心波长为

1 910.8 nm，激光光谱的半高宽（FWHM）为 5.8 nm，该光谱宽度

能够支持的变换极限脉冲宽度约为 925 fs（以高斯脉冲波形来

计算）。该光谱具有边缘陡峭的独特形状，这种陡峭的光谱是

耗散孤子的典型特征 [28]。对于耗散孤子锁模，宽光谱有利于

形成大啁啾，从而实现更高的孤子脉冲能量。

4    结　论
本文研究了 NbSe2 纳米颗粒材料的线性和 2 μm波段的非线性光学特性，发现该纳米材料具有宽带光吸收的

特点，吸收光谱可以从近红外覆盖到近中红外区（随波长增加吸收下降），同时利用该纳米颗粒材料制备了可饱和

吸收体，非线性光学测量显示 NbSe2 纳米颗粒在 2 μm波段的调制深度为 6.5%、饱和强度为 19 MW/cm2、非饱和吸

收损耗为 26%。为了证实其非线性光学吸收特性，我们把基于 NbSe2 纳米颗粒的可饱和吸收体用于 2 μm掺铥光

纤激光器中，实现了耗散孤子谐波锁模激光输出，单脉冲能量为 3.36 nJ、脉冲宽度为 1.48 ns；激光中心波长为

1 910.8 nm，激光光谱宽度为 5.8 nm。锁模的输出平均功率为 170.4 mW，激光斜率效率大于 70%。实验结果证实了

NbSe2 纳米颗粒在 2 μm波段具有优异的光调制特性，能够产生高脉冲能量激光输出，同时有望推广到 3 μm中红外

区域成为一种新型的宽光谱非线性光电材料。
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