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基于ReSe2 可饱和吸收体的基频和高次谐波

掺铒光纤激光器

赵子霆,
 

陈丰,
 

韩克祯

(山东理工大学
 

物理与光电工程学院,山东
 

淄博
 

255049)

摘要 二维材料作为可饱和吸收体在光纤激光器领域的应用引起了人们极大的兴趣。过渡金属硫化物

(TMDs)作为二维材料中的一类,因其较好的光电特性和环境稳定性已经被广泛用于超快光纤激光器中。
二硒化铼(ReSe2)作为TMDs中的一种,通过一系列表征手法预测其具有良好的非线性光学效应。本实验

通过液相剥离法制备ReSe2 纳米片溶液,并与聚乙烯醇(PVA)溶液混合后制成1
 

mm×1
 

mm的膜片贴在光

纤跳线头的端面形成可饱和吸收体。该膜片的调制深度和饱和强度分别为8.8%和4.9
 

MW/cm2。将该可

饱和吸收体集成进光纤腔中,在泵浦功率为143.6
 

mW、色散为-0.682
 

ps2 时,获得了稳定的传统孤子。进

一步调整偏振态和泵浦功率,获得38
 

阶稳定的谐波锁模运转。实验结果表明ReSe2 具有良好的脉冲调制能

力,在掺铒光纤激光器领域有一定的应用价值。
关键词 二硒化铼;过渡金属硫化物;传统孤子;高阶锁模
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Abstract The
 

application
 

of
 

two-dimensional(2D)materials
 

as
 

saturable
 

absorbers
 

(SA)
 

in
 

fiber
 

lasers
 

has
 

attracted
 

great
 

interest.
 

Transition
 

metal
 

disulfide
 

compounds
 

(TMDs),as
 

a
 

class
 

of
 

2D
 

materials,
 

have
 

been
 

widely
 

used
 

in
 

ultrafast
 

fiber
 

lasers
 

due
 

to
 

their
 

better
 

optoelectronic
 

properties
 

and
 

environmental
 

stability.
 

Rhenium
 

diselenide
 

(ReSe2),
 

as
 

one
 

of
 

the
 

TMDs
 

is
 

predicted
 

to
 

have
 

good
 

nonlinear
 

optical
 

effects
 

by
 

a
 

series
 

of
 

characterization
 

techniques.
 

In
 

this
 

experiment,
 

the
 

prepared
 

ReSe2 solution
 

was
 

dried
 

and
 

made
 

into
 

a
 

1
 

mm×1
 

mm
 

film
 

affixed
 

to
 

the
 

end
 

face
 

of
 

the
 

fiber
 

optic
 

patch
 

cord
 

head
 

to
 

form
 

a
 

SA.
 

The
 

modulation
 

depth
 

and
 

saturable
 

absorption
 

intensity
 

of
 

the
 

diaphragm
 

were
 

8.8%
 

and
 

4.9
 

MW/cm2.
 

The
 

saturable
 

absorber
 

was
 

integrated
 

into
 

the
 

fiber
 

cavity
 

and
 

stable
 

conventional
 

solitons
 

were
 

obtained
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at
 

a
 

dispersion
 

of
 

-0.682
 

ps2
 

and
 

a
 

pump
 

power
 

of
 

143.6
 

mW.
 

After
 

slightly
 

adjusting
 

the
 

polarization
 

state
 

and
 

pump
 

power,
 

the
 

conventional
 

soliton
 

transformed
 

into
 

a
 

38th-order
 

stable
 

harmonic
 

mode-
locked

 

operation.
 

The
 

experimental
 

results
 

show
 

that
 

ReSe2 has
 

good
 

pulse
 

modulation
 

capability
 

and
 

has
 

certain
 

applications
 

in
 

Erbium-doped
 

fiber
 

lasers.
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0 引言

自2004年曼彻斯特大学的Geim小组首次成功地从石墨中分离出石墨烯以来,二维材料便引起人们广

泛的关注[1]。由于二维材料特殊的光电性能,其在能源领域、生物医疗、电子和光电等领域取得了广泛的应

用[2]。目前基于二维材料可饱和吸收体的光纤激光器被广泛研究[3-6]。二维材料可饱和吸收体相较于传统

的半导体可饱和吸收镜(SESAMs)相比,具有较宽的吸收带宽和快速的响应时间等优点[7,8]。
目前已在超快光纤激光器领域内用于脉冲调制的二维材料主要包括石墨烯[9-11]、过渡金属硫化物

(TMDs)[12-14]和黑磷(BP)[15-17]等。2009年,Bao等人利用石墨烯作为可饱和吸收体,在光纤激光器中首次

获得了756
 

fs的超短孤子脉冲,并通过改变石墨烯的层数来控制可饱和吸收体的调制深度[18]。该实验表

明,石墨烯作为可饱和吸收体具有饱和强度低、恢复时间快的特点。然而,由于石墨烯具有零带隙结构,其非

线性特性受到严重的限制,因此BP和TMDs等二维材料开始走进人们的视野。由于BP在空气中不稳定

会迅速氧化的缺点,因此没有被大量用作可饱和吸收体。与石墨烯和BP相比,TMDs具有可调的带隙结构

和较好的环境稳定性,因此在光纤激光器中的应用前景更为广阔[19-21]。
ReSe2作为TMDs家族的一员,具有扭曲的1T相结构(1T'相)。其晶格结构具有面内各向异性,这使

得ReSe2的光学特性也表现出明显的面内各向异性。ReSe2 原子具有三明治结构,两个Se原子被一个Re
原子夹在中间,原子之间以强共价键相连。ReSe2 的层间相互作用很弱,因此其带隙对层数的依赖性较低,
不会随着层数的增加而大幅度变化。以上的特性使得ReSe2 作为可饱和吸收体在光纤激光器领域具有一

定的应用潜力[22-27]。2019年,Li和Wang等人在掺镱光纤激光器中使用
 

ReSe2 作为可饱和吸收体,均产生

了调Q脉冲[28,29]。到目前为止,ReSe2在光纤激光器中的应用以掺镱光纤作为增益介质居多,集中在

1
 

064
 

nm波段。该波段损耗较大,且当泵浦功率较高时,光纤的工作稳定性因热效应的影响而变差。相较

于掺镱光纤的1
 

064
 

nm波段,掺铒光纤的1.5
 

m波段具有较好的工作稳定性和最小的光纤损耗率。因此

基于ReSe2可饱和吸收体在掺铒光纤激光器中的研究具有一定的探究价值。

图1 ReSe2 可饱和吸收体的制备

Fig.1 Preparation
 

of
 

ReSe2-SA

本文研究了ReSe2 的非线性

吸收特性并在掺铒光纤超快激光

器中实现了应用。利用液相剥离

法将
 

ReSe2 纳米片溶液制成可饱

和吸收体并集成进掺铒光纤激光

腔中。使 用 双 臂 探 测 法 测 得

ReSe2可饱和吸收体的调制深度

和饱和吸收强度分别为8.8%和

4.9
 

MW/cm2。在泵浦功率达到

143.6
 

mW时,获得了基频为6.34
 

MHz、脉宽为1.21
 

ps、信噪比为

63
 

dB的传统孤子。进一步增加

泵浦功率并调整腔内偏振态,获得

了频率为241.04
 

MHz的38
 

阶谐

波锁模。该实验证明了ReSe2具有优秀的脉冲调制能力,在超快光子学领域具有较大的应用潜力。
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1 ReSe2 可饱和吸收体的制备和表征

使用ReSe2作为可饱和吸收体的制备流程如图1所示。首先,将0.1
 

g
 

ReSe2 粉末置入用酒精擦拭且

风干过后的研钵中,进行4
 

h的研磨直至将大颗粒完全碾成粉末。将粉末与30
 

mL
 

95%的酒精溶液混合后

并进行8
 

h的超声处理。将得到的ReSe2纳米片悬浮液与5%的聚乙烯醇(PVA)溶液按1∶2的比例混合,
再超声6

 

h。最后,将超声后的溶液旋涂在石英玻璃片上,放入30
 

℃的烤箱中烘烤。48
 

h后,将烘干后的

ReSe2-PVA薄膜从玻璃片上剥离,分成1
 

mm×1
 

mm的小块,然后将其中一块薄膜集成在光纤跳线的端面

上,制成可饱和吸收体。
ReSe2的扫描电子显微镜(SEM)图像如图2(a)所示。当所选区域的分辨率放大到100

 

nm时,可见清

晰的层状结构。ReSe2的透射电子显微镜(TEM)图像如图2(b)所示。在5
 

nm的尺度下可以清晰地观察到

ReSe2的晶体结构。图2(c)为ReSe2的原子力显微镜(AFM)图像,在任意五个位置测量了其厚度,结果如

图2(d)所示。由于单层ReSe2 的厚度为0.7
 

nm[30],可知本实验中使用的ReSe2 材料厚度大约为9
 

层。
ReSe2的X射线衍射图像(XRD)如图2(e)所示,在(1

 

0
 

0)、(-1
 

2
 

0)和(-1
 

-2
 

2)晶格面上有较高的反射

峰,与标准数据(JCPDS:89-0340)一致。ReSe2 的拉曼光谱如图2(f)所示。在117.78、123.2、158.25、

171.25、178.64和259.46
 

cm-1处的峰值比较明显。上述表征反映出本实验所使用的ReSe2 具有良好的层

状结构和较高的纯度。

图2 (a)
 

SEM图;(b)
 

TEM图;(c)
 

AFM图;(d)
 

AFM厚度测量图;(e)
 

XRD图;(f)
 

Raman光谱图

Fig.2 (a)
 

SEM
 

image
 

of
 

ReSe2;(b)
 

TEM
 

image
 

of
 

ReSe2;
 

(c)
 

AFM
 

image
 

of
 

ReSe2;
 

(d)
 

AFM
 

thickness
 

measurement

plot
 

of
 

ReSe2;(e)
 

XRD
 

spectrum
 

of
 

ReSe2;(f)
 

Raman
 

spectrum
 

of
 

ReSe2

为了进一步研究本实验中使用的ReSe2可饱和吸收体的非线性光学效应,使用如图3(a)所示的双臂探

测器测量了其非线性可饱和吸收特性,并基于以下的公式对测量结果进行拟合。

T=1-αns-αs×exp(-
I
Isat
), (1)

式中αns为不饱和吸光度,αs为调制深度,I为激光输入强度,Isat为饱和强度。可饱和吸收体的调制深度越

大,能得到的脉冲宽度越小。因此适当增加可饱和吸收体调制深度将能够获得更小的脉冲宽度。但是,并非

调制深度越大,就越有利于锁模脉冲性能的提升。由于调制深度太大将会引起非饱和吸收损耗的增大,进而

不能得到锁模脉冲输出,可能会出现调Q脉冲。当然,若调制深度太小,短时间内饱和吸收体的饱和吸收效

应并不明显,可能需要很长的时间来形成锁模。因此合适的调制深度对锁模现象的产生变得极其重要。本
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次实验所使用的ReSe2可饱和吸收体透过率随光强的拟合结果如图3(b)所示。其饱和强度和调制深度分

别为4.9
 

MW/cm2和8.8%,有助于在光纤激光谐振腔中产生锁模现象。

图3 (a)
 

测试非线性光学特性的实验装置;(b)
 

ReSe2 可饱和吸收体的非线性吸收曲线
 

Fig.
 

3 (a)
 

Experimental
 

setup
 

of
 

testing
 

nonlinear
 

optical
 

property;(b)
 

Nonlinear
 

absorption
 

curve
 

of
 

the
 

ReSe2-SA

2 实验搭建

本次实验使用如图4所示的谐振腔结构。泵浦源最大功率为700
 

mW,输出980
 

nm的光经过980/1
 

550
波分复用器耦合到环型腔中。通过30

 

cm的掺铒光纤(-46
 

ps/(nm·km))将980
 

nm泵浦光激发至1
 

550
 

nm

图4 基于ReSe2 可饱和吸收体的光纤激光器实验搭建

Fig.
 

4 Experimental
 

setup
 

of
 

the
 

fiber
 

laser
 

based
 

on
 

ReSe2-SA

波段。其中10%的光通过90∶10的输出耦合器

(OC)输出到光谱仪(Yokogawa
 

AQ6370B)、频谱

仪(Rohde
 

&
 

Schwarz
 

FPC1000)、示波器(Wave-
sufer

 

3054Z)和自相关仪中(Femtochrome
 

FR-
103XL)进行特性分析。偏振无关隔离器(ISO)保
证了环型腔中剩余的90%的光的单向传输。使

用三明治结构的可饱和吸收体来调制脉冲。通过

一个偏振控制器(PC)来调整腔内的偏振态,使腔

体稳定在锁模状态。各器件之间通过标准的单模

光纤〔17
 

ps/(nm·km)〕相连,总腔长为32.4
 

m。

3 实验结果和讨论

  首先,为了确保实验产生的所有现象都是由ReSe2可饱和吸收体引起。在未加入可饱和吸收体的环型腔

中,调整泵浦功率和偏振控制器,未从光谱仪中观察到锁模现象产生。再将贴有ReSe2 薄膜的光纤跳线头

接入腔中,调整偏振控制器和泵浦功率,观察到锁模现象产生。这表明ReSe2 可饱和吸收体是锁模现象产

生的必要条件。在本次实验中,使用ReSe2作为可饱和吸收体获得了稳定的传统孤子和高阶谐波锁模。
实验中传统孤子的特征如图5所示。其中脉冲序列图像如图5(a)所示。脉冲间隔为157.7

 

ns,脉冲强

度几乎一致,这表明传统孤子具有良好的稳定性。图5(b)显示了跨度为30
 

nm的传统孤子的典型光谱,中
心波长为1

 

531.6
 

nm,3
 

dB带宽为3.1
 

nm。光谱的两侧有典型的凯利边带,这是传统孤子的主要特征之

一。传统孤子的频谱图如图5(c)所示,可见脉冲重复频率为6.34
 

MHz,与示波器所示的脉冲间隔相对应;
信噪比约为63

 

dB且左上角跨度500
 

MHz的频谱并未出现明显的断点,表明该传统孤子具有较好的稳定

性。用自相关仪测量并通过高斯拟合得到该传统孤子的持续时间为1.21
 

ps,如图5(d)所示。根据(2)式计

算得到该传统孤子的时间带宽积(STBP)为0.48,可知该脉冲存在啁啾。

STBP=Tpulse×c×(
δλ

λ2c
), (2)

式中Tpulse,δλ 和λ2c分别为脉冲持续时间,3
 

dB带宽和中心波长。图5(e)所示为传统孤子的光谱随时间变

化的瀑布图。可见该脉冲并没有随时间出现明显变化,具有优异的稳定性。图5(f)为激光器输出功率和单

脉冲能量随泵浦功率变化的折线图,输出功率和脉冲能量均随泵浦功率的升高而增大。
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图5 (a)
 

脉冲序列;(b)光谱;(c)
 

RF频谱;(d)
 

自相关轨迹;(e)
 

不同功率下的光谱;
(f)

 

泵浦功率和输出功率,脉冲能量之间的关系

Fig.
 

5 (a)
 

Pulse
 

train;(b)
 

Optical
 

spectrum;(c)
 

RF
 

spectrum;(d)
 

Autocorrelation
 

trace;(e)
 

Optical
 

spectra
 

at
 

different
pump

 

powers;(f)
 

The
 

relationship
 

between
 

pump
 

power
 

and
 

output
 

power,
 

pulse
 

energy

图6 (a)
 

脉冲序列;
 

(b)
 

光谱;
 

(c)
 

自相关轨迹;
 

(d)
 

RF频谱

Fig.
 

6 (a)
 

Pulse
 

train;(b)
 

Optical
 

spectrum;(c)
 

Autocorrelation
 

trace;(d)
 

RF
 

spectrum

通过调整腔内的偏振态并持续增加泵功率至320
 

mW时,获得高阶谐波锁模,其脉冲序列如图6(a)所
示,脉冲间隔为4.1

 

ns。图6(b)为该脉冲的典型光谱,中心波长与所获得的传统孤子一致,为1
 

531.6
 

nm。
光谱两侧的凯利边带相较于传统孤子表现出明显得减少,这是由于谐波锁模的阶数较高,峰值功率和脉冲能

491  聊城大学学报(自然科学版) 第1卷



量降低,从而孤子的扰动减少,最终导致凯利边带退化直至消失,凯利边带上有较小的直流分量,这是由于泵

浦功率的提高导致谐波锁模不稳定而产生的。图6(c)为谐波的自相关轨迹图,脉冲宽度为2.79
 

ps,明显大

于基频锁模的脉冲宽度。频谱如图6(d)所示,重复频率为241.04
 

MHz,表明该锁模为38
 

阶谐波,信噪比约

为60
 

dB,且左上角跨度为800
 

MHz的频谱中未见明显的断点,表明该锁模具有较好稳定性。
对比其他几种可饱和吸收体谐波锁模光纤激光器的参数情况,结果如表1所示。可以发现本次实验所

设计的基于ReSe2可饱和吸收体的掺铒激光器的最大重复频率和谐波阶数都远远地超过基于其他可饱和

吸收体的的掺铒光纤激光器。因此使用ReSe2可饱和吸收体来调制脉冲具有较大的潜力,在光纤激光器领

域有一定的应用价值。
表1 基于不同可饱和吸收体的谐波锁模光纤激光器的参数比较

Tab.
 

1 Parameter
 

comparison
 

of
 

harmonic
 

mode-locked
 

fiber
 

lasers
 

based
 

on
 

different
 

SAs

SA Laser
 

type Operating
 

wavelength/nm Maximum
 

Repetition
 

/MHz Harmonic
 

order Ref.

Cr2Sn2Te6 Er 1
 

529.50 26.86 2 [31]

Cr2Ge2Te6 Er 1
 

559.09 15.30 3 [32]

Cr2Si2Te6 Er 1
 

568.03 15.99 13 [33]

MoS2 Er 1
 

530.40 125.00 14 [34]

PbSnS2 Er 1
 

552.94 98.71 15 [35]

ReSe2 Er 1
 

531.62 241.04 38 Our
 

Paper

4 总结

综上所示,使用ReSe2作为可饱和吸收体在掺铒光纤激光器中获得了稳定的传统孤子和38
 

阶谐波锁

模。使用SEM,TEM,AFM和XRD等方法对ReSe2可饱和吸收体进行了表征,结果说明该材料具有优异

的光电特性和层状结构。用双臂探测法探究了ReSe2可饱和吸收体的非线性光学效应,其饱和强度和调制

深度分别为4.9
 

MW/cm2和8.8%。在色散为-0.682
 

ps2,泵浦功率为143.6
 

mW的条件下获得了稳定的

传统孤子脉冲,中心波长为1
 

531.6
 

nm,脉冲宽度为1.21
 

ps。在相同的色散条件下,通过调整腔内偏振态

和泵浦功率,获得了稳定的38阶基频锁模。该实验充分表明,ReSe2具有良好的非线性光学效应,在掺铒光

纤激光器领域具有一定的应用价值。
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