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基于WS2可饱和吸收体的调Q锁模Tm, Ho:LLF
激光器∗

令维军1)† 夏涛1) 董忠1)‡ 刘勍1) 路飞平1) 王勇刚2)

1)(天水师范学院激光技术研究所, 天水 741001)

2)(陕西师范大学物理学与信息技术学院, 西安 710062)

( 2017年 1月 22日收到; 2017年 3月 30日收到修改稿 )

采用聚乙烯醇塑料膜为基质的WS2作为可饱和吸收体, 在Tm, Ho:LiLuF4 全固态激光器中实现了被

动调Q锁模运转. 以掺钛蓝宝石激光器作为抽运源, 当最大吸收抽运功率为 2.6 W 时, 激光输出功率为
156 mW, 典型的调Q脉冲包络重复频率为 25 kHz, 脉宽约为 300 µs. 当吸收功率大于 1.39 W 时, 进入稳定
调Q 锁模运转, 对应锁模脉冲序列的重复频率为 131.6 MHz, 调整深度接近 100%. 结果表明: WS2可以作为

2 µm 波段全固态激光器锁模的吸收体材料.

关键词: Tm, Ho:LLF激光器, 调Q锁模, 可饱和吸收体, WS2

PACS: 42.55.Rz, 42.60.Fc, 42.60.Gd, 42.70.–a DOI: 10.7498/aps.66.114207

1 引 言

2 µm左右的近红外激光处于水的吸收峰, 穿
透能力强, 对人眼安全而且处于大气窗口波段, 在
军事、医药、测距、激光雷达、大气环境监测等多方

面受到人们越来越多的关注. 特别是该波段的超短
脉冲激光光谱处于反应分子吸收特征的 “指纹”区
域 [1], 在精密时间分辨分子光谱学、3—5 µm中红
外波段产生、光通信、红外光学频率梳、中红外超连

续产生以及THz波段的脉冲产生具有重要的应用
价值 [2−4]. 近几年随着可饱和吸收体技术的日趋成
熟和对 2 µm波段超短脉冲光源的需求增加, 利用
可饱和吸收体作为锁模启动元件的红外掺铥和铥

钬共掺的皮秒和飞秒全固态激光器成为主流研究

方向之一.
基于半导体可饱和吸收体和量子阱结构的被

动锁模已在多种掺铥介质中实现了锁模运转, 例

如: 半导体可饱和吸收镜 [5−7], ZnCaAs [8]多量子

阱、PbS [9] 量子掺杂玻璃等. 特别是最近几年石墨
烯作为一种新型可饱和吸收体, 它的优异性能让人
们对二维材料的关注度越来越高, 利用该材料实
现的被动锁模报道主要集中在 1.0—1.5 µm波段附
近, 对 2 µm波段近红外光锁模报道很少. 2016年
山东师大刘杰组 [10]首次在Tm:YAP全固态激光器
中成功利用体块石墨烯实现稳定的锁模运转, 其中
心波长为 1988.5 nm. 作为类似石墨烯的二维材料,
过渡金属硫化物 (transition metal dichalcogenides,
TMDs)不仅具有类似石墨烯的结构和性质, 而且
也被证明拥有许多新的物理现象. 研究者发现,
单层或者少层的过渡金属硫化物是一种和石墨烯

同样优秀甚至在某些方面超越石墨烯的可饱和吸

收体 [11,12]. 常见的有二硫化钨 (WS2)、二硫化钼
(MoS2)、二硒化钼 (MoSe2)等. 2015年上海交大谢
国强组 [13]在Tm:CLNGG全固态激光器中成功利
用MoS2实现了调Q和调Q锁模运转, 其中心波长

∗ 国家自然科学基金 (批准号: 61465012, 61564008, 61461046, 61665010) 资助的课题.
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为 1918 nm. 同年邹晓等 [14]在Tm:LLF全固态激
光器中成功利用MoS2实现了调Q和调Q锁模运

转, 其中心波长为 1918 nm. 这些TMDs拥有典型
的层状结构, 由X-M -X结构叠加组成, 其中M代

表过渡金属 (W, Mo 等), 而X代表S, Se 等, 层与
层之间以较弱的范德瓦耳斯力相结合, 每层中X

和M 原子通过共价键结合 [15]. 单层和少层的WS2

作为典型的TMDs具有优良的快速可饱和吸收特
性 [16], 2015 年 Chen等 [17]在中心波长1550 nm的
光纤激光器中利用WS2 实现了最短 4.1 µs 的调
Q脉冲, 同年Li 等 [18]利用掺氟云母作为WS2基

质在掺镱光纤激光器中实现了皮秒尺度的锁模运

转, Khazaeinezhad 等 [19]利用WS2纳米片实现了

1560 nm附近的飞秒锁模运转. 在 2 µm 波段锁模
方面, Jung等 [20]在中心波长 1941 nm的光纤激光
器中利用WS2实现了 1.3 ps的被动锁模脉冲. 综
上所述, WS2作为新型可饱和吸收体应用的波段

范围是很宽的, 但均作为在光纤激光器的调Q和

锁模元件, 并且集中在 1.5 µm左右的通讯波段.
本论文将WS2 作为锁模启动元件应用于全固态

激光器, 并在掺铥氟化物晶体中实现了调Q锁模

运转.
采用提拉法铱坩埚硅酸镥籽品制备的Tm,

Ho:LLF(Tm, Ho:LiLuF4, 简记为Tm, Ho:LLF)激
光晶体, 其斜率效率高、调谐范围宽、抽运阈值低,
吸收带宽主要在356, 686, 792, 1208和1678 nm [21].
LLF晶体是一个优良的基质材料, 相对于其他基质
材料, 其有相对较低的声子能量系统和小的吸收
系数. 同时具有低的激光阈值和上变频损耗, 这些
对于提高激光效率是有益的, 另外没有热诱导双
折射, 具有良好的抗光损伤并且能输出线性偏振
激光. Peng 等 [22] 在 2010年报道了实现该晶体中
心波长为 2.05 µm的连续光输出. 2013 年, Zhang
等 [23]实现了该晶体中心波长为 2069 nm, 最窄脉
冲 1.2 µs 的被动调Q脉冲光. 与掺铥无序晶体实
现锁模运转不同, 铥钬共掺氟化物晶体光谱调制较
大, 加之空气中水分子吸收导致的Q调制, 截至目
前还没有对该晶体锁模的报道.

本文利用WS2作为可饱和吸收体材料 (SA),
在共掺激光介质Tm, Ho:LLF中实现了稳定的调Q

锁模运转. 最大输出功率为 156 mW, 锁模脉冲序
列的重复频率为 131.6 MHz, 对应的单脉冲能量为
1.19 nJ, 中心波长为 1895 nm, 实验现象已经非常

接近连续锁模.

2 WS2可饱和吸收体材料的制备

WS2可饱和吸收体材料以聚乙烯醇 (PVA) 作
为基质, WS2分子掺杂其中. PVA为有机化合
物, 固体为白色片状或粉末状, 无味. 可溶解在
80—90 ◦C水中, 水温越高则溶解度越大, 水溶液
有很好的黏接性和成膜性. PVA材料易成膜, 其
膜的机械性能优良, 耐高温, 对光有较好的透过作
用 [24]. SA的制备过程如下. 首先将WS2粉末溶于

水中, 先后经过超声及离心处理, 制备出 2 mg/mL
的WS2水溶液, 如图 1所示. 接着将PVA粉末溶于
80—90 ◦C水中, 搅拌, 过滤制成PVA水溶液. 再
接着将 2 mg/mL的WS2 水溶液和PVA 水溶液按
照 1 : 1等量倒入 10 mm 厚的比色皿中, 搅拌使其
混合均匀, 放入烘箱里, 50 ◦C 下放置 3 d, 待溶液
蒸发完, 将生成的膜片取出, 裁剪成合适的大小便
制成WS2 掺杂为1 mg/mL 的SA.

WS2 soliton

WS2 (SA)

图 1 (网刊彩色) WS2可饱和吸收体材料

Fig. 1. (color online) WS2 saturable absorber material.
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图 2 WS2的拉曼光谱图

Fig. 2. The Raman spectrum of WS2.
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图 2为SA的拉曼光谱图, 表明振动模式E1
2g

(平面上) 和A1
2g (平面外) 各自位于 352.197 cm−1

和 416.356 cm−1处, 根据这两个特征峰值之比, 可
以估算出WS2纳米片的层数

[25]. 实验中测得的
数据大概为 1, 说明这两个峰的位置与报道的少层
WS2是一致的, 从而说明沉积在石英片上的WS2

确实是被液相剥离出的少层结构.

3 实验装置

Tm, Ho:LLF被动锁模激光实验装置如图 3所
示, 这是一个典型的X型四镜腔结构, 腔长为
1.14 m, 这种腔对应较小的振荡光斑, 很大程度
上降低启动锁模阈值功率, 易于得到更加稳定的
锁模脉冲序列. 抽运源为掺钛蓝宝石激光器, 通过
腔内双折射滤光片可将输出波长调谐到 780.5 nm,
正好对应激光晶体的的一个吸收峰, 其最高输出
功率为 3.4 W. 聚焦透镜 (L)焦距 f = 120 mm, 双
面都镀780—790 nm高透介质膜, 透过率大于95%.
激光晶体为Tm, Ho:LLF, 以布儒斯特角进行切
割, 对两个通光端面进行抛光, 铥离子 (Tm3+)掺
杂浓度为 5%, 钬 (Ho3+)的掺杂浓度为 0.5%, 尺寸
为 3 mm × 3 mm × 8 mm. 为冷却激光晶体, 用铟
箔包裹激光晶体后夹持在紫铜冷却片内, 实验过
程中采用恒温循环水冷系统对紫铜晶体夹进行冷

却, 水温维持在 13 ◦C左右. 被动锁模激光实验装
置中 M1, M2为曲率半径 100 mm的宽带抽运平凹
镜, 其对 770—1050 nm 波长抽运激光透过率大于
95%, 对1800—2075 nm 波段的反射率大于 99.9%.
M3为平凹反射镜, 凹面曲率半径为 100 mm, 对
1800—2075 nm波长反射率大于 99.9%, M4为对

1800—2075 nm波段的反射率大于 99.9%的平面
反射镜. M5为 1.5%的输出耦合镜. 利用激光腔

Ti:Sa

L

M1 M2

Tm,Ho:LLF

WS2 M5

M4

M3

图 3 (网刊彩色) Tm, Ho:LLF被动锁模激光实验装置图
Fig. 3. (color online) The schematic diagram of exper-
iment of Tm, Ho:LLF passively mode-locking laser.

模ABCD矩阵模拟振荡光斑, 可以计算出晶体中最
小光腰半径为 45 µm, 抽运光在晶体中的聚焦光斑
约为 20 µm, 理论计算表明, 当抽运光斑与振荡光
斑大小比接近 0.5时, 激光连续运转对应的阈值最
低 [26], 因此这种光斑匹配下有利于激光低阈值运
转. WS2位于M3 焦点附近,光腰半径约为130 µm,
该处的饱和能流密度为148.9 µJ/cm2.

4 实验结果分析与讨论

采用上述光路设计. 没有在腔内插WS2 可饱

和吸收体时, 逐步增加抽运光功率, 当吸收抽运光
功率为 143 mW时有连续激光输出; 进一步提高
输出功率, 当吸收抽运光功率达到 2.645 W时, 对
应的最大输出连续光功率为 985 mW, 通过线性拟
合, 可得晶体的斜率效率为 39.8%. 当在腔内插入
WS2可饱和吸收体时, 吸收抽运功率阈值提升到
234 mW; 逐步增加抽运光功率, 首先观测到的是调
Q脉冲序列; 当吸收抽运功率为 1.39 W时, 出现稳
定的调Q锁模脉冲; 继续提高抽运功率, 当吸收抽
运功率为最大的 2.6 W时, 对应的最大输出光功率
为 156 mW, 通过线性拟合, 可得晶体的斜率效率
为 6.35%. 这种斜效率的明显降低, 主要是WS2对

振荡光的吸收损耗导致. 具体结果如图 4 (a)所示.
由于我们的抽运光功率有限, 图中曲线并没有达到
饱和, 相信后期提高抽运功率将有望得到连续锁模
的结果.

实验发现, 在激光运转和非运转状态下, 激光
晶体对振荡光具有不同的吸收率. 图 4 (b) 给出了
在输出连续光、输出调Q锁模脉冲光和腔内无激

光振荡时晶体对抽运 780.5 nm光的吸收效率分别
为 77.61%, 76.52% 和 35.85%. 这说明谐振腔在振
荡和不振荡时晶体对抽运光的吸收效率是不同的,
表明谐振腔在振荡时会提高晶体对抽运光的吸收

效率.
锁模脉冲的光谱通过光谱分析仪 (AvaSpec-

NIR256-2.5TEC)测量得到, 如图 5所示, 输出调Q

锁模光的中心波长为 1895 nm, 光谱的半高宽为
20 nm. 按照傅里叶变换极限理论, 双曲正割脉
冲时间带宽积为 0.315, 在 1895 nm处理论上支持
189 fs的超短脉冲. 如果利用腔内色散管理技术,
则可以获得近变换极限的脉冲 [27].
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图 4 (网刊彩色) (a) 连续光和锁模输出功率随吸收抽运
功率的变化; (b) 晶体吸收效率
Fig. 4. (color online) (a) Change of the average output
power of continuous wave and mode locking with ab-
sorbed pump power; (b) change of crystal absorption
efficiency.
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图 5 吸收抽运功率为 2.6 W的锁模光谱
Fig. 5. Emission spectrum of the mode locking laser
under the absorbed pump power of 2.6 W.

通过 2 µm快速光电二极管 (ET-5000)连接
200 MHz的数字示波器 (RIGOL, DS4024)探测调
Q锁模脉冲序列. 图 6分别为扫描时间为 1 ms,

20 µs和10 ns所获得的调Q锁模脉冲序列. 可以看
出扫描时间在 1 ms 时为调Q包络, 20 µs后包络平
滑展开, 10 ns为调Q包络内的锁模脉冲, 重复频率
为 131.6 MHz. 相对于调Q脉冲包络, 锁模脉冲的
调制深度接近100%, 已非常接近连续锁模运转. 通
过锁模重复频率理论公式 f = C/(2L) (C为光速,
L为振荡腔的长度), 可以算出实验中所用的腔长和
所测的重复频率满足该公式, 最大的单脉冲能量为
1.19 nJ. 调Q包络的重复频率在3—50 kHz 之间变
化, 并且随着抽运功率的提高, 这种调Q频率变化

没有规律性, 这不同于抽运功率增加调Q脉冲重复

频率随之增加 [28]或者控制腔长进行锁模频率可控

的超快光纤激光器 [29]. 我们分析认为, 其主要原因
是WS2自身热噪声导致的饱和吸收时间起伏不定,
以及实验室风机导致不规则流动的水汽中OH 离
子漂白效应导致的随机调Q [30].

10 ns/div

1 ms/div

20 ms/div

Freq=131.6 ns/div

Zoom 10.00 ns

图 6 扫描时间为 1 ms, 20 µs和 10 ns的锁模脉冲序列
Fig. 6. Mode-locked pulse trains recorded in 1 ms,
20 µs, and 1 ns per division (div) time scales.

实验中采用商业自相关仪 (APE, pulse check
50)测量脉冲宽度, 该自相关仪能测量的最大脉冲
宽度为 12 ps, 由于实际的脉冲宽度比 12 ps要宽,
所以没有测量到准确的脉冲自相关踪迹. 利用公式
tm =

√
t2r + t2p + t2o (tm为被测锁模脉冲上升沿时

间, tr为实际锁模脉冲上升沿时间, tp为光电探测
器上升沿时间, to 为示波器上升沿时间)可估算锁
模脉冲的宽度 [28]. 实验中被测锁模脉冲上升沿时
间约2.12 ns,光电探测器上升沿时间为35 ps. 利用
to ×BW = 0.35—0.40 可估算实验中 to = 2000 ps,
因此可计算实际锁模脉冲上升沿时间为 703 ps, 由
于脉冲宽度约等于上升沿时间的1.25倍, 故实际锁
模脉冲宽度约为 878 ps. 通过提高抽运功率, 降低

114207-4

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 66, No. 11 (2017) 114207

WS2材料的损耗, 有望实现连续锁模脉冲, 得到更
加窄的脉冲宽度.

5 结 论

综上所述, 我们采用掺杂WS2的PVA塑料膜
制成可饱和吸收体材料, 在Tm, Ho:LLF 全固态激
光器中实现了调Q锁模运转. 在2.6 W的抽运功率
下,中心波长为1895 nm,最高输出功率为156 mW,
锁模重复频率为 131.6 MHz, 对应的单脉冲能量为
1.19 nJ. 本实验证明在Tm, Ho:LLF全固态激光器
中利用WS2可饱和吸收体材料可以实现调Q 锁模

运转, 且WS2可饱和吸收体材料制备工艺简单、成

本低廉、设计灵活、有望商业化推广. 后期我们将提
高抽运光功率、优化WS2 材料的质量、在腔内进行

色散补偿, 可望实现稳定连续锁模运转, 获得飞秒
量级的锁模超短脉冲输出.
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Abstract
Using few-layer tungsten disulfide (WS2) doped polyvinyl alcohol as a saturable absorber for the initiation of the

pulse generation, we experimentally demonstrate stable passively Q-switched mode-locked operations of Tm, Ho:LiLuF4

laser at 1895 nm for the first time. The laser is designed with an X-type four-mirror cavity and pumped by a Ti:sapphire
laser operated at 785 nm, and its continuous operation is initiated when the absorbed pump power is 143 mW. When the
absorbed pump power reaches 2.645 W, we obtain a maximum output power of 985 mW and a crystal slope efficiency
of 39.8% by linear fitting. When the saturable absorber WS2 is inserted in the cavity, the threshold of the absorbed
pump power is increased to 234 mW. With the increase of the pump power, Q-switch pulse sequence is first observed.
When the absorbed pump power reaches 1.39 W, the stable operation of the Q-switched mode locked pulse is realized.
A maximum average output power of 156 mW is achieved at an absorbed pump power of 2.6 W, which corresponds to a
25 kHz Q-switched repetition rate and a 300 µs-long pulse envelope. In this case, the modulation depth in Q-switching
envelopes is close to 100%. After the passively Q-switched mode-locked is obtained stably, the mode-locked pulses inside
the Q-switched pulse envelope have a repetition rate of 131.6 MHz, corresponding to a mode locked pulse energy of 1.19
nJ and a cavity length of 1.14 m. According to the definition of the rise time and considering the symmetric shape of
the mode locked pulse, we can assume that the duration of the pulse is approximately 1.25 times more than the rise
time of the pulse. Then the width of the mode locked pulse is estimated to be about 878 ps. These experimental results
show that WS2 is a promising broadband saturable absorption material for generating a 2 µm-wavelength mid-infrared
solid-state laser pulse. By increasing the pump power and reducing the loss of WS2 material, it is possible to realize a
continuous mode locking operation which has a narrower pulse duration. The mode-locked mid-infrared pulses are very
stable and have a lot of potential applications such as ultrafast molecule spectroscopy, mid-IR pulse generation, laser
radar, atmospheric environment monitoring, etc.

Keywords: Tm, Ho:LLF laser, Q-switched mode-locking, saturable absorber, WS2
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