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２ ０８９ ｎｍ 调 Ｑ 锁模 ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４ 激光器
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摘要: 首次采用氧化石墨烯可饱和吸收体作为锁模启动元件在 ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４激光器中实现了稳定的被动

调 Ｑ 锁模运转ꎮ 在 ３％输出耦合镜下ꎬＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４ 固体激光器获得了最低为 ２９３ ｍＷ 的连续光出光阈

值ꎮ 在腔内引入氧化石墨烯可饱和吸收体后ꎬ当吸收抽运功率增大到 １ ８５９ ｍＷ 时ꎬＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４激光器

进入稳定的调 Ｑ 锁模运转状态ꎮ 当抽运功率达到 ３ Ｗ 时ꎬ获得中心波长为 ２ ０８９ ｎｍ、斜效率为 １０. １％ 、对应

最大输出功率为 ２１３ ｍＷ 的被动调 Ｑ 锁模脉冲ꎬ重复频率为 １００ ＭＨｚꎬ调 Ｑ 包络中锁模脉冲的调制深度接

近 １００％ ꎮ
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１　 引　 　 言

全固态红外激光器由于高输出功率和优异的

光束质量被广泛应用于各个领域[１￣５]ꎬ尤其是 ２
μｍ 波段的超快激光因其光谱对应生物分子“指
纹”区域ꎬ成为近几年超快激光领域的研究热点ꎮ
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被动锁模技术是目前获得 ２ μｍ 超快激光的主要

手段ꎬ因此探索合适的锁模材料显得尤为重要ꎮ
最近在 ２ μｍ 波段的超快固体激光器的相关报道

中ꎬ一批具有优良性能的二维纳米材料ꎬ如过渡金

属硫化物(ＴＭＤｓ)、碳纳米管(ＣＮＴｓ)、氧化石墨烯

(ＧＯ)等被证实在近中红外波段超快激光器中具

有广泛的应用前景ꎮ 其中ꎬ碳纳米管具有较高的

化学稳定性、弛豫时间相对较短、造价低廉利于大

规模生产等优点ꎬ基于碳纳米管的 ２ μｍ 超快固

体激光目前最高输出功率为 ２４０ ｍＷ[６￣８]ꎮ 基于

过渡金属硫化物的 ２ μｍ 固体激光器最大输出功

率也达到了 ５００ ｍＷ[９￣１１]以上ꎬ虽然过渡金属硫化

物具有调制深度大、稳定性好等优点ꎬ但目前主要

通过机械剥离法来制备ꎬ样品面积普遍较小不利

于大规模生产ꎮ
与碳纳米管和过渡金属硫化物相比ꎬ氧化石

墨烯是通过热剥离等方法从氧化石墨中获得的ꎮ
氧化石墨烯材料具有恢复时间短、宽带吸收及损

伤阈值高等优点ꎬ并且由于表面大量含氧官能团

的存在ꎬ相较于其他材料更有利于锁模器件的制

备[１２]ꎬ从 ２００９ 年便开始了作为锁模启动元件的

研究ꎬ但研究大都集中在 １ μｍ 波段ꎮ 通过在 Ｎｄ∶
ＹＶＯ４激光器腔内引入氧化石墨烯ꎬ在 ２０１３ 年就

已经实现了瓦级以上的连续锁模输出[１３]ꎮ ２０１５
年ꎬＺｈｕ 等通过氧化石墨烯可饱和吸收体在 Ｙｂ∶
Ｙ２ＳｉＯ５ 激光器中获得了脉宽 ７６３ ｆｓ 的连续锁模信

号[１４]ꎮ Ｗａｎｇ 等利用氧化石墨烯在 Ｎｄ∶ ＧＧＧ 晶体

中实现了最高输出功率４０８ ｍＷ 的调 Ｑ 运转ꎬ脉
冲宽度为 ２３７ ｎｓ[１５]ꎮ 到 ２０１８ 年ꎬＡｈｍａｄ 等实现

了中心波长 １ ５５５. ７ ｎｍ、脉冲宽度 １. １８ ｐｓ 的连

续锁模运转[１６]ꎮ 而 ２ μｍ 固体激光的报道很少ꎬ
Ｚｈａｎｇ 等利用氧化石墨烯在 ＴｍꎬＹ∶ ＣａＦ２晶体中实

现了调 Ｑ 运转[１７]ꎮ ２０１９ 年ꎬ本课题组在 Ｔｍ∶ ＬｕＡＧ
激光器中通过氧化石墨烯实现了调 Ｑ 锁模运

转[１８]ꎮ 　
晶体 ＣａＹＡｌＯ４(ＣＹＡ)是一种通过提拉法生长

的优良激光介质基质材料ꎮ 由于 ＣＹＡ 属于钙钛

矿型结构ꎬ因此与其他钙钛矿型晶体类似ꎬ是一种

理想的激光基质[１９￣２０]ꎮ 而掺杂有 Ｔｍ３ ＋ 和 Ｈｏ３ ＋ 离

子的 ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４ꎬ具有较高的吸收效率和较

宽的调谐宽度ꎬ并且其可吸收光谱波长范围较广ꎬ
吸收峰主要有 ６９１ꎬ７９７ꎬ１ ２１２ꎬ１ ６９４ ｎｍ[２１]ꎮ 目前

该晶体的相关锁模报道较少ꎬ仅 Ｚｈａｏ 等在 ２０１８

年通过半导体可饱和吸收镜实现了 ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹ￣
ＡｌＯ４的 ８７ ｆｓ 连续锁模运转[２２]ꎮ 但半导体可饱和

吸收镜也同时存在着制造工艺相对复杂、造价十

分昂贵等问题ꎮ 所以探索更廉价高效的锁模材料

显得尤为重要ꎮ
我们采用传统的的 Ｘ 型五镜腔ꎬ通过在腔内

引入自制的 ＧＯ 可饱和吸收体ꎬ首次在 ＴｍꎬＨｏ∶
ＣａＹＡｌＯ４激光器中实现了稳定的调 Ｑ 锁模运转ꎮ
采用 ３％输出镜时ꎬ将泵浦功率逐步提高到最大 ３
Ｗ 时ꎬ获得的最大锁模输出功率为 ２１３ ｍＷꎬ对应

的锁模脉冲的重复频率为 １００ ＭＨｚꎬ输出锁模脉

冲中心波长 ２ ０８９ ｎｍꎬ调制深度接近 １００％ ꎮ

２　 氧化石墨烯可饱和吸收体的制备

首先需要制备氧化石墨烯溶液ꎬ将纯度为９９.９％
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图 １　 氧化石墨烯可饱和吸收体的实物图( ａ)、电镜图

(ｂ)及拉曼光谱(ｃ)ꎮ
Ｆｉｇ. １　 Ｐｈｏｔｏ(ａ)ꎬ ＳＥＭ(ｂ) ａｎｄ Ｒａｍａｎ ｓｐｅｃｔｒｕｍ(ｃ) ｏｆ ｔｈｅ

ＧＯ￣Ｓａｓ.
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的氧化石墨烯粉末以 ０. ３ ｍｇ / ｍＬ 的比例加入去

离子水中ꎬ然后超声处理 ６００ ｍｉｎꎬ再将超声处理

完毕的溶液放入离心机中以 ３ ０００ ｒ / ｍｉｎ 的转速

进行约 １０ ｍｉｎ 的离心处理ꎬ获得氧化石墨烯溶

液ꎮ 为了使可饱和吸收材料能在固体激光器中更

方便地安装ꎬ需要将材料附着在石英片上制成可

饱和吸收体ꎬ因此需要制备亲水石英片以固定可

饱和吸收材料ꎮ 将双氧水与浓硫酸以 ３∶ １的比例

混合均匀并将用去离子水清洗干净的石英片放入

溶液中静置ꎬ直至表面再无气泡产生时取出晾干ꎬ
获得亲水石英片ꎮ 最后在氧化石墨烯溶液中垂直

放入亲水石英片并且静置ꎬ直到氧化石墨烯溶液

完全蒸发ꎬ此时氧化石墨烯已经附着在石英片表

面ꎮ 完成上述工艺后ꎬ氧化石墨烯可饱和吸收体

制备完成ꎮ 图 １(ａ)为氧化石墨烯可饱和吸收体

的实物图ꎮ 图 １(ｂ)、(ｃ)为氧化石墨烯可饱和吸

收体表面电镜图及拉曼光谱ꎮ 从图 １(ｂ)可以看

到可饱和吸收体存在层状结构ꎬ从图 １(ｃ)可以看

出ꎬ在 １ ３５１. ４５ ｃｍ － １和 １ ５８８. ２７ ｃｍ － １处有两个

特征峰 Ｅ１
２ｇ和 Ａ１ｇꎬ由此可以确认该氧化石墨烯可

饱和吸收体已经剥离出少层结构[２３￣２４]ꎮ

３　 实验装置

如图 ２ 所示为 ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４被动锁模激

光器的实验装置ꎬ谐振腔选用的是典型的 Ｘ 型五

镜腔结构ꎬ抽运源为最高输出功率 ３ Ｗ、可调谐获

得 ８００ ｎｍ 左右近红外光的可调谐掺钛蓝宝石激

光器ꎮ 激光晶体为 ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４ꎬ晶体内铥离

子(Ｔｍ３ ＋ )和钬离子(Ｈｏ３ ＋ )的掺杂浓度分别为

６％和 ０. ５％ꎬ晶体尺寸为 ３ ｍｍ ×３ ｍｍ ×４ ｍｍꎬ吸收

峰为 ７９８ ｎｍꎬ端面为布儒斯特角切割ꎮ 为了控制晶

体的热透镜效应ꎬ保证激光器稳定运转ꎬ需要冷却激

光晶体ꎮ 使用薄导热金属铟箔将激光晶体完全包裹

住仅保留两个通光面ꎬ再将包裹好的晶体夹持紫铜

冷却夹具内ꎬ并在冷却夹具内通入恒温循环水对夹

具进行冷却ꎬ恒温水设定维持在 １２ ℃左右ꎮ 为了防

止低温下水冷夹表面出现冷凝水珠ꎬ我们将实验室

温度保持在 ２０ ℃ꎬ湿度维持在 ３０％左右ꎮ 对抽运光

波长高透的聚焦透镜(Ｌ)焦距 ｆ ＝１５０ ｍｍꎬ对抽运光

透过率大于 ９５％ꎮ 图中 Ｍ１、Ｍ２ 选用的是 Ｌａｙｅｒｔｅｃ
公司生产的 ２ μｍ 泵浦镜ꎬ曲率半径分别为 １００ ｍｍ
和 ７５ ｍｍꎬ对抽运激光高透ꎬ透过率大于 ９５％ꎬ对 ２
μｍ 振荡光反射率大于 ９９. ９％ꎮ 由 ＡＢＣＤ 矩阵计算

模拟振荡光斑ꎬ可得到在晶体中振荡光斑大小约为

５８ μｍꎬ与经聚焦透镜聚焦后的３１ μｍ 的抽运光斑比

值接近于 ０. ５ꎬ理论上抽运光与振荡光形成了良好的

匹配ꎬ可以获得较高的输出效率以及更低的输出阈

值ꎮ 实验中使用的氧化石墨烯可饱和吸收体损伤阈

值约为 ７５０ μＪ / ｃｍ２ꎬ为保证吸收体的正常运行需要

保持表面能量密度低于其损伤阈值ꎮ Ｍ３ 选用曲率

半径为１００ ｍｍ 的平凹反射镜ꎬ对２ μｍ 振荡光高反ꎬ
反射率大于９９. ９％ꎬＭ４ 是平面反射镜ꎬ对２ μｍ 振荡

光反射率大于 ９９. ９％ꎮ 氧化石墨烯可饱和吸收体位

于Ｍ３ 的焦点附近ꎬ由 ＡＢＣＤ 矩阵计算模拟振荡光

斑在可饱和吸收体表面的振荡光斑约为 １６３. ６ μｍꎮ
Ｍ５ 为输出耦合镜(Ｏｕｔｐｕｔ ｃｏｕｐｌｅｒꎬＯＣ)ꎬ对振荡光

部分透过ꎬ本实验共选用了透过率为 １. ５％和 ３％
两种规格的输出镜ꎮ Ｍ６ 和 Ｍ７ 为平面高反镜ꎬ对
抽运光高反ꎬ反射率大于 ９９. ９％ ꎮ

M5M2Tm,Ho∶CYA
M1
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M3
GO
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图 ２　 ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４被动调 Ｑ 锁模激光实验装置

Ｆｉｇ. ２　 Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｓｅｔｕｐ ｏｆ ｔｈｅ ｐａｓｓｉｖｅｌｙ Ｑ￣ｓｗｉｔｃｈｅｄ ｍｏｄｅ
ｌｏｃｋｅｄ ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４ ｌａｓｅｒ

４　 分析与讨论

采用图 ２ 光路设计获得如图 ３(ａ)所示数据ꎬ
由实验数据发现ꎬＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４晶体拥有较高

的泵浦光吸收效率ꎬ并且激光器的运转状态影响

该晶体的泵浦光吸收效率ꎮ 当锁模激光器处于非

运转状态时ꎬＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４晶体对抽运光的吸

收效率约为 ８９. ７％ ꎻ当实现连续光运转时ꎬ由于

激光运转状态下会快速消耗晶体内部的反转粒子

数ꎬ使得晶体吸收效率提高ꎬ激光晶体的吸收效率

达到了 ９５. ５％ 左右ꎮ 当 ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４激光器

引入氧化石墨烯可饱和吸收体、处于被动调 Ｑ 锁

模运转时ꎬ激光晶体的吸收效率变化不大ꎬ仍然保

持在 ９５. ５％左右ꎮ
如图 ３(ｂ)所示ꎬ当激光器处于连续光(ＣＷ)
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运转状态时ꎬ首先选用 １. ５％输出耦合镜ꎬ通过逐

步调高抽运功率测得此时该谐振腔的出光阈值是
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图 ３　 实验数据图ꎮ (ａ)晶体吸收功率与入射抽运功率的

关系ꎻ(ｂ)连续光平均输出功率和调 Ｑ 锁模功率与

吸收抽运功率的关系ꎮ
Ｆｉｇ. ３ 　 Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｄａｔａ ｄｉａｇｒａｍ. (ａ)Ｃｒｙｓｔａｌ ａｂｓｏｒｂｅｄ

ｐｏｗｅｒ ｖｅｒｓｕｓ ｔｈｅ ｉｎｃｉｄｅｎｔ ｐｕｍｐ ｐｏｗｅｒ. (ｂ)Ａｖｅｒａｇｅ
ｏｕｔｐｕｔ ｐｏｗｅｒ ｏｆ ｃｏｎｔｉｎｕｏｕｓ ｗａｖｅ ａｎｄ Ｑ￣ｓｗｉｔｃｈｅｄ
ｍｏｄｅ ｌｏｃｋｅｄ ｖｅｒｓｕｓ ｔｈｅ ａｂｓｏｒｂｅｄ ｐｕｍｐ ｐｏｗｅｒ.

２３８ ｍＷꎻ当抽运功率达到最大 ３ Ｗ 时ꎬ获得最高

输出功率为 ２７８ ｍＷꎬ对应的斜效率为 １３％ ꎮ 之

后换成 ３％ 输出耦合镜ꎬ出光阈值提升至 ２９３
ｍＷꎬ最高抽运功率下对应的最高输出功率达到

３０９ ｍＷꎬ谐振腔斜效率提高到 １４. ６％ ꎮ 当在平

面反射镜 Ｍ４ 前引入氧化石墨烯可饱和吸收体之

后ꎬ首先选用 １. ５％的输出镜ꎬ通过逐步调高抽运

功率测得此时该谐振腔的出光阈值提升至 ３０５
ｍＷꎻ当再逐步提升抽运功率使晶体吸收抽运功

率达到 １ ４６１ ｍＷ 时ꎬ此时氧化石墨烯可饱和吸

收体上对应功率密度约为 １９４. ２８ μＪ / ｃｍ２ꎬ激光

器进入稳定的调 Ｑ 锁模运转状态ꎻ最后提升抽运

功率到最大值 ３ Ｗ 时ꎬ激光器获得最大输出功率

为 １２０ ｍＷꎬ斜效率为 ５. ２％ ꎮ 之后换成 ３％ 输出

耦合镜ꎬ此时谐振腔的出光阈值提升到 ３３９ ｍＷꎻ
当吸收抽运功率达到 １ ８５９ ｍＷ 时ꎬ氧化石墨烯

可饱和吸收体上对应功率密度约为 ２１５. ４５ μＪ /
ｃｍ２ꎬ激光器再次进入稳定的调 Ｑ 锁模运行状态ꎻ
再提升抽运功率达到最大值 ３ Ｗ 时ꎬ激光器最大

输出功率为 ２１３ ｍＷꎬ斜效率为 １０. １％ ꎮ 由表 １
的实验数据可知ꎬ在保证实现调 Ｑ 锁模的前提

下ꎻ选用 ３％输出镜ꎬ激光器可以获得更高的输出

效率ꎻ选用 １. ５％输出镜ꎬ激光器可以获得更低的

阈值ꎮ 所以我们在调 Ｑ 锁模运转时可以根据需

求选用合适的输出耦合镜ꎮ

表 １　 不同激光运转状态下的激光输出参数

Ｔａｂ. １　 Ｄａｔａ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｌａｓｅｒ ｏｐｅｒａｔｉｏｎ

Ｏｐｅｒａｔｉｎｇ
ｓｔａｔｅ

Ｏｕｔｐｕｔ
ｃｏｕｐｌｅｒ

Ｌｉｇｈｔ ｔｈｒｅｓｈｏｌｄ
ｐｏｗｅｒ /
ｍＷ

Ｌｏｃｋ ｍｏｄｅ
ｔｈｒｅｓｈｏｌｄ ｐｏｗｅｒ /

ｍＷ

Ａｖｅｒａｇｅ ｏｕｔｐｕｔ
ｐｏｗｅｒ /
ｍＷ

Ｓｌｏｐｅ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ /

％

Ｃｒｙｓｔａｌ ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ /

％

Ｎｏ ｌａｓｅｒ / / / / / ８９. ７

ＣＷ
１. ５％ ２３８ / ２７８ １３. ０

３％ ２９３ / ３０９ １４. ６
９５. ５

ＱＭＬ
１. ５％ ３０５ １ ４６１ １２０ ５. ２

３％ ３３９ １ ８５９ ２１３ １０. １
９５. ５

如图 ４ 所示为吸收抽运功率为 ２. ５ Ｗ 时的

锁模 光 谱ꎬ 光 谱 图 数 据 由 ＡＶＡＮＴＥＳ 生 产 的

ＡｖａＳｐｅｃＮＩＲ２５６￣２. ５ＴＥＣ 光谱分析仪采集获得ꎬ由
实验数据图可以得到锁模激光器输出的锁模脉冲

的中心波长为 ２ ０８９ ｎｍꎬ光谱的半高宽 Δλ 为 １４
ｎｍꎮ 图 ５ 是显示在 ＲＩＧＯＬ 生产的 ＤＳ４０２４ 数字

示波器上的调 Ｑ 锁模脉冲序列图ꎬ示波器带宽为

２００ ＭＨｚꎬ探测器为 ＥＯＴ 生产的快速光电二极管

(ＥＴ￣５０００)ꎮ 数字示波器所选扫描时间分别为 １
ｍｓ、１００ μｓ 和 １０ ｎｓꎮ 其中图 ５(ｂ)中的调 Ｑ 包络

的宽度约为 １４ μｓꎬ调 Ｑ 包络的重复频率为 ７１. ４３
ｋＨｚꎬ在调 Ｑ 包络下的锁模脉冲频率为 １００ ＭＨｚꎬ
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经计算锁模脉冲频率符合 １. ５ ｍ 腔长所对应

的理论重复频率ꎬ锁模脉冲的调制深度接近
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图 ４　 吸收抽运功率为 ２. ５ Ｗ 的锁模光谱

Ｆｉｇ. ４　 Ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｓｐｅｃｔｒｕｍ ｏｆ ｔｈｅ ｍｏｄｅ ｌｏｃｋｉｎｇ ｌａｓｅｒ

由于调 Ｑ 包络的存在影响了利用自相关仪

Ｐｕｌｓｅ ｃｈｅｃｋ １５０ 获取锁模脉冲自相关曲线的准确

性ꎬ所以没能获得准确的脉冲自相关信号ꎮ 并且

由于调 Ｑ 锁模的锁模脉冲宽度远大于自相关仪

的脉冲测量上限 ３５ ｐｓꎬ因此需要利用公式

ｔｍ ＝ ｔ２ｒ ＋ ｔ２ｐ ＋ ｔ２０ ꎬ (１)
根据示波器锁模信号估算锁模脉冲的宽度[２５]ꎮ
实验中测得锁模脉冲的上升沿时间 ｔｍ≈１. ８ ｎｓꎬ
光电探测器自身的上升沿时间 ｔｐ ＝ ３５ ｐｓꎬ又因为

对于示波器自身的上升沿时间 ｔ０ 有

ｔ０ × ＷＢ ＝ ０. ３５ ~ ０. ４ꎬ (２)
其中 ＷＢ 为示波器的带宽ꎬ由此可估算得到实验

中的 ｔ０ 在等式右侧取值为 ０. ３５ 时为 １. ７５ ｎｓꎬ
再根据实际脉冲宽度与实际上升沿时间的关

系ꎬ可以估算出该脉冲的实际锁模脉冲宽度约

为 ５２４. ８１ ｐｓꎮ

（a）

（b）

（c）

Zoom 100.0 滋s

Zoom 10.00 ns

Rise <2.100 ns Freq <100.0 MHz Freiod <10.0 ns +Width=3.600 ns

图 ５　 扫描时间为 ２ ｍｓ(ａ)、１００ μｓ(ｂ)及 １０ ｎｓ(ｃ)的锁模

脉冲序列图ꎮ
Ｆｉｇ. ５　 Ｍｏｄｅ￣ｌｏｃｋｅｄ ｐｕｌｓｅ ｔｒａｉｎｓ ａｔ ２ ｍｓ( ａ)ꎬ １００ μｓ(ｂ)

ａｎｄ １０ ｎｓ(ｃ).

５　 结　 　 论

本实验采用氧化石墨烯可饱和吸收体ꎬ首次

在 ＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４激光器中实现了调 Ｑ 锁模运

转ꎮ 在 ３％输出耦合镜下ꎬ该激光腔出光阈值为

３３９ ｍＷꎬ逐渐提高抽运功率ꎬ当吸收抽运功率达

到 １ ８５９ ｍＷ 时ꎬＴｍꎬＨｏ∶ ＣａＹＡｌＯ４激光器进入稳

定的调 Ｑ 锁模运行状态ꎮ 当抽运功率达到 ３ Ｗ
时ꎬ获得中心波长为 ２ ０８９ ｎｍ、斜效率为 １０. １％ 、
对应最大输出功率为 ２１３ ｍＷ 的被动调 Ｑ 锁模脉

冲ꎬ锁模脉冲的重复频率为 １００ ＭＨｚꎬ调制深度接

近 １００％ ꎮ 实验结果证明 ＧＯ 可以作为 ２ μｍ 波

段 Ｔｍ３ ＋ 、Ｈｏ３ ＋ 共掺 ＣａＹＡｌＯ４ 固体激光器被动调

Ｑ 锁模的快速启动元件ꎬ具有潜在的开发应用价

值ꎮ 后期通过进一步优化可饱和吸收体、控制腔

内色散将有可能获得更窄的脉冲宽度ꎮ
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