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摘要　回顾了近年来利用超快自旋动力学过程产生太赫兹(THz)辐射的研究进展.介绍了基于逆自旋霍尔效应

和逆RashbaＧEdelstein效应的瞬态自旋流Ｇ电荷流转换,指出铁磁/非磁性异质结构已被用于设计低成本、高效率的

THz辐射源.通过优化膜厚、生长条件、衬底和结构,可进一步提高基于自旋电子学的THz发射器的效率和带宽.

简述了THz发射光谱在研究超快自旋泽贝克效应形成动力学中的应用.
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１　引　　言

利用超短激光脉冲可以在超快时间尺度(与光

脉冲宽度相当的尺度)上激发磁动力学[１Ｇ３].激光诱

导磁动力背后的物理机制包括磁性金属中的退磁、
热诱导的自旋翻转和光磁效应等[４].Beaurepaire
等[５]在１９９６年观察到激光诱导的超快退磁过程,开

启了利用光抽运Ｇ探测光谱在飞秒时间尺度上调控

磁性的研究,并发现用一个６０fs的强激光脉冲可以

导致镍(Ni)薄膜的磁矩在１ps内湮灭.目前对磁

化瞬态减小机制的解释主要有２种:１)电子自旋发

生翻转,从而使净磁矩减小;２)具有某一特定自旋取

向的电子扩散到样品中的其他区域,导致局域磁化

减小.一般来说,在经历飞秒退磁后,磁化强度(M)
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会在皮秒时间尺度上恢复,如果有外磁场的作用,磁
矩会绕着等效磁场发生纳秒尺度的进动[６Ｇ７].２００７
年,Stanciu等[８]利用飞秒激光在亚铁磁金属中超快

翻转磁矩１８０°,实现了全光磁记录.这一过程伴随

着交换耦合在飞秒时间尺度上的瓦解和重构.在磁

矩翻转过程中,亚铁磁金属在短时间内变成了铁磁

性金属[９].此外,按照是否吸收光子可将光磁相互

作用划分为两类[９Ｇ１０].对于光吸收比较强的磁性石

榴石晶体,光激发使电荷在三价铁离子与四价铁离

子之间转移,导致磁晶各向异性发生变化,从而改变

了材料体系的等效磁场,使得磁矩绕新的平衡位置

进动.相对而言,圆偏振光诱导的逆法拉第效应和

线偏振光诱导的CottonＧMouton效应则不涉及光

的吸收,光诱导产生了瞬态等效磁场,从而改变磁矩

的平衡位置.
近年来,金属铁磁体超快退磁动力学得到广泛

研究.２００４年,Beaurepaire等[１１]发现了皮秒时间

尺度的太赫兹(THz)脉冲辐射;２０１３年,Kampfrath
等[１２]利用铁磁/非磁金属异质结构实现了超宽带

THz脉冲的强辐射,研究了自旋流在不同金属层中

的转换.这种基于自旋流辐射THz波的新机制,引
燃了人们对基于自旋的THz器件的研究热情.基

于新物理机制和新材料的THz发射器和探测器的

研发至关重要.本文综述了近年来国内外课题组利

用THz脉冲发射光谱研究超快磁动力学,包括超快

退磁、自旋流Ｇ电荷流转换和超快自旋泽贝克效应等

方面的最新成果.

２　超快退磁辐射THz脉冲

２００４年,Beaurepaire等[１１]利用线偏振飞秒激

光脉冲激发Cr(３nm)/Ni(４．２nm)/Cr(７nm)薄膜

产生皮秒量级的电磁辐射,他们认为这种电磁辐射

来源于磁有序介质的超快退磁.当飞秒激光脉冲与

铁磁性材料相互作用时,铁磁性材料中的d轨道电

子吸收光子能量,使电子温度升高,导致铁磁性材料

的磁化强度减弱(退磁过程).随着高温电子与晶格

的相互作用,电子温度下降,材料的磁化强度随之恢

复[１３Ｇ１４].磁化强度在亚皮秒时间尺度上的调制,使
得磁偶极子在远场辐射 THz波[１５Ｇ１６],且 ETHz∝
∂２M/∂t２,其中ETHz为THz波辐射电场强度,t为时

间.图１(a)为Beaurepaire等[１１]观测到的飞秒激光与

铁磁性薄膜材料相互作用产生的THz辐射的电光取

样信号.同年,Hilton等[１７]利用飞秒激光脉冲激发

１２nm的铁(Fe)薄膜也观测到了THz波辐射现象,

图１(b)为观测到的Fe薄膜辐射THz波的时域波形

信号.２０１２年,Shen等[１８]报道了NiＧFe合金薄膜中

基于超快退磁的THz波辐射.２０１５年,Kumar等[１９]

发现利用飞秒激光脉冲激发钴(Co)薄膜也可以观察

到THz波辐射现象.实验发现,当薄膜厚度小于

４０nm时,磁化方向主要是面内磁化;当薄膜厚度大于

４０nm时,面外磁化开始形成,从而解释了Co薄膜厚

度与THz辐射强度之间的关系.
尽管基于铁磁性薄膜超快退磁效应辐射 THz

波这一现象已经在Fe[１７]、Co[１９]和Ni[１１,１５]等薄膜中

得到广泛研究,但这些材料的自旋极化度相对较低.

Fe、Co、Ni的自旋极化度分别为０．４４,０．３４,０．４５.

Seifert等[２０]发现超快退磁效应辐射THz波的电场

强度与铁磁薄膜的自旋极化度相关,因此期望有一

种自旋极化度较高的材料来提高辐射THz波的电

场强度.哈斯勒(Heusler)合金是一种半金属铁磁

材 料,理 论 上 哈 斯 勒 合 金 的 自 旋 极 化 度 高 达

１００％[２１].利用超短飞秒激光脉冲激发铁磁半金属

哈斯勒合金Co２MnSn薄膜,可实现宽带THz辐射.
单晶哈斯勒合金Co２MnSn薄膜由脉冲激光沉积法

在氧 化 镁(MgO)００１衬 底 上 制 得,衬 底 厚 度 为

０．５mm,Co２MnSn厚度为２５nm,并且上面覆盖一

层２nm的 MgO作为保护层,以防止合金在空气中

氧化,其自旋极化度高达０．９２７.实验中使用 Ti∶
Sapphire激光脉冲(中心波长为８００nm,重复频率

为１kHz,脉冲宽度为１２０fs)激发产生THz脉冲的

示意图如图１(c)所示,沿y轴方向的外加磁场强度

为２００mT.图１(d)为实验得到的Co２MnSn薄膜

THz辐射的时域信号,抽运光从 Heusler合金薄膜

侧激发样品.通过研究外加磁场、样品对称性和激

光功率密度对THz辐射的影响,证实THz辐射起

源于磁偶极子跃迁,即光诱导亚皮秒超快退磁.从

应用角度看,Co２MnSn薄膜辐射THz波的强度与

标准样品１mm厚碲化锌(ZnTe)晶体光整流效应

辐射THz波相比还比较低,如图１(d)所示.随着

抽运功率密度的增加,THz辐射的强度呈线性增

大.假设THz辐射的电场正比于激光诱导样品磁

化强度的湮灭,则Co２MnSn薄膜磁化强度的改变

量也正比于激发光功率密度.因此,THz发射光谱

能够被用来重构光诱导的亚皮秒磁动力学.此外,
本课题组还研究了光激发Co２MnSn薄膜的瞬态电

导率的弛豫过程[２０],不同于半导体材料光激发后电

导率的增加,光诱导半金属哈斯勒合金薄膜增加了

电子的散射概率,从而降低了材料的电导率.

０５０８００５Ｇ２
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图１ 基于超快退磁效应的铁磁薄膜辐射的THz波.(a)Ni薄膜[１１]和(b)Fe薄膜辐射的THz波的电场强度[１７];

(c)Co２MnSn薄膜辐射THz波的示意图[２２];(d)Co２MnSn薄膜辐射THz波的电场强度[２２]

Fig敭１ THzradiationfromferromagneticthinfilmbasedonultrafastdemagnetizationeffect敭ElectricfieldintensityofTHz

pulseradiatedfrom a Nithinfilm １１ or b Fethinfilm １７   c schematicofTHzradiationfromCo２MnSnthin

　　　　　　film ２２   d electricfieldintensityofTHzradiationfromCo２MnSnthinfilm ２２ 

图２ 磁性异质结构的THz辐射[１２].(a)磁性/非磁性金属薄膜异质结构发射THz波;(b)ISHE示意图;
(c)磁化方向相反时Fe/Ru和Fe/Au的THz发射信号;(d)THz辐射谱

Fig敭２ THzradiationfrom magneticheterostructure １２ 敭 a THzwaveemittedfromferromagnetic nonＧferromagnetic
thinfilmheterostructure  b schematicofISHE  c THzemissionsignalsfrom Fe RuandFe Auwhen
　　　　　　　　 magnetizationdirectionsareopposite  d spectrumofTHzradiation

３　自旋流Ｇ电荷流的快速转换

２０１３年,Kampfrath等[１２]通过飞秒激光脉冲(脉
宽为１０fs,波长为８００nm,功率为２．５nJ)激发铁磁/
重金属异质结构.将异质结构铁磁层中光诱导的自

旋流注入非铁磁层,基于逆自旋霍尔效应(ISHE),皮
秒尺度的自旋流转化为电荷流,从而辐射THz电磁

脉冲.如图２(a)所示,双层结构由铁磁层(Fe,１０nm)
和非铁磁层[金(Au),２nm]或[钌(Ru),２nm)]组成.
当一束飞秒激光脉冲将铁磁层中的电子激发到高于

费米能级的能态时,自旋向上和自旋向下电子的输运

特性是不同的.如图２(a)所示,箭头表示电子自旋向

上和自旋向下.多数载流子的迁移率要比少数载流

子的高,因此铁磁层中会产生净自旋流,净自旋流由

铁磁层向非磁性金属覆盖层注入[２３Ｇ２４].自旋霍尔效

应指的是移动的电子受到自旋轨道耦合的影响,自旋

向上和自旋向下的电子向不同的方向偏转,从而产生

自旋流.相反,ISHE将纵向的自旋流(js)转化为横

向的电荷流(jc).将自旋向上和自旋向下的电子偏

转的角度定义为自旋霍尔角(γ),如图２(b)所示,自
旋流js、电荷流jc 与自旋霍尔角γ三者之间的关系

为jc＝js×γM/ M .
图２(c)比较了Fe/Ru和Fe/Au在正向、反向

磁场下得到的THz发射信号.当 M 反向时,辐射

的THz脉冲完全翻转,有力证明了THz发射与样

品的磁化有着密切的联系.将THz辐射信号进行

傅里叶变换,Ex(ω)表示瞬态THz电场的傅里叶变

换,如图２(d)所示.可以发现,Fe/Ru的THz辐射

０５０８００５Ｇ３
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范围为０．３~４．０THz,Fe/Au的THz辐射光谱宽

度接近２０THz.图２(d)中插图表明,两个样品的

THz辐射对抽运脉冲能量的依赖关系明显不同:
在Fe/Ru结 构 中,THz的 辐 射 强 度 在 激 光 达 到

１mJ/cm２时趋于饱和;而 在 Fe/Au结 构 中,THz
的辐射强度几乎呈线性增长.将上述现象解释为

Ru层与Au层相比有显著的自旋积累效应.本课

题组通过设计不同的非磁层[钯(Pd)或Ru)]和铁

磁层[钴铁硼(CoFeB)或CoFe]异质结构,对 THz
辐射脉冲进行了优化[２５].实验发现,CoFeB/Pd的

THz辐射的饱和效应小于CoFeB/Ru.THz辐射

光谱已成为一个快速有效且非破坏性的自旋行为

探测器[２６Ｇ２７],被用于定性观测异质结构的自旋积

累效应.

４　ISHE辐射THz波的优化与调控

２０１６年,Kampfrath课题组通过改变异质结构

中磁性层和非磁层材料、样品的总厚度等对辐射的

THz脉冲进行优化[２８].实验结果如图３(a)所示,
其中NM为非磁层.THz脉冲的振幅依赖于非铁

磁层材料的选择,利用铂(Pt)和Pd可以获得相对

较大的THz发射强度.当选择钨(W)作为非铁磁

层材料时,所获得的 THz发射强度与Pd相当,然
而THz脉冲的相位却翻转了１８０°.自旋霍尔电导

率的计算结果表明,Pd与 W 的自旋霍尔电导率的

符号与THz的相位相对应[２９].实验中,THz辐射

强度随样品总厚度(铁磁层与非铁磁层的厚度大致

相等)的变化而发生改变.随着样品总厚度d 从

２５nm开始减小,THz辐射脉冲的振幅逐渐增大,当

d＝４nm时达到最大值,之后迅速减小.THz辐射

电场的表达式为

E(ω)＝Z(ω)e∫
d

０
dzγjs, (１)

式中:z为光诱导自旋流沿薄膜法线方向流过的距

离;d为薄膜厚度;e为基本电荷;Z(ω)为阻抗.根

据广 义 的 欧 姆 定 律,辐 射 的 THz等 于 电 荷 流

e∫dzγjs乘以阻抗Z(ω).(１)式量化了电荷流转变

为电磁辐射的效率,可将１/Z(ω)理解为所有金属

层与邻近的衬底以及空气并联的有效电导.根据

(１)式,在给定的激光功率密度下,可以通过优化

Z(ω)、γ和js 使THz的输出最大化.

２０１８年,Torosyan等[３０]利用生长在 MgO和蓝

宝石上的Fe/Pt双层膜,基于ISHE,研究了飞秒激

光诱导产生的宽带THz脉冲辐射,从层厚、生长参

数、衬底和几何构置等方面对 THz辐射进行了优

化,系统地研究了在０．５mm厚的 MgO衬底上外延

生长的Fe/Pt的THz辐射振幅分别与Pt和Fe层

厚度的依赖关系,如图３(b)、(c)所示.如图３(b)所
示,实验设计了Fe(１２nm)/Pt(xnm)结构,保持Fe
层厚度为１２nm,Pt层 厚 度 从０．２５nm 增 加 到

１２nm.实验结果表明,产生THz振幅最大时的最

佳Pt层厚度范围为２~３nm.以优化后的Pt层厚

度来 确 定 最 佳 的 Fe 层 厚 度.实 验 设 计 了

Fe(xnm)/Pt(３nm)结构,Pt层厚度固定在３nm,

Fe层厚度从１nm增加到１２nm,如图３(c)所示.随

着铁层厚度的减小,THz发射强度逐渐增大.然

而,对于厚度小于２nm的Fe层,THz振幅明显快

速降低.该降低过程归因于Fe层磁性的逐渐减

小,Fe层的临界厚度d０＝０．９nm,得到的最强THz
发射的最佳异质结构是Fe(２nm)/Pt(３nm).Fe
和Pt层厚度依赖的THz发射强度可描述为

ETHz∝
Pabs

dFe＋dPt
tanh

dFe－d０
２λpol

æ

è
ç

ö

ø
÷

１
nair＋nMgO＋Z０σFedFe＋σPtdPt( )



tanh
dPt
２λPt
æ

è
ç

ö

ø
÷exp － dFe＋dPt( )/sTHz[ ] , (２)

式中:Pabs为发射器吸收激光的比例;nair、nMgO、Z０
分别为空气的折射率、THz频率下 MgO的折射率

以及真空阻抗;σFe和σPt分别为Fe和Pt的电导率;

dFe和dPt分别为Fe和Pt的厚度;λpol为Fe层的厚

度超过临界厚度d０ 时的自旋极化饱和特征常数;

sTHz为两个金属中有效 THz衰减系数的倒数.这

一模型很好地解释了在特定Fe层厚度以上THz辐

射开始产生、在相对小的Fe层厚度THz辐射达到

最大值的实验结果.(２)式中第１项为金属层对飞

秒激光的吸收,第２项为自旋流的产生以及从Fe向

Pt的扩散.考虑到Fe层厚度小于一个特定值时磁

性消失,这里引入了临界厚度.第３项和第４项为

双曲正切函数除以总的阻抗,表示在Pt中的自旋积

累依赖于自旋流在Pt中有限的扩散长度λPt.第５
项是THz辐射在金属层中传播时的衰减,如图３
(b)、(c)所示,实线为(２)式的拟合曲线.

在研究THz辐射振幅与金属层厚度d 的依赖

关系时,还需要考虑一个显著的光学效应,即金属薄

膜内的法布里Ｇ珀罗谐振腔效应,如图４(a)所示,该
效应将加强抽运激光和THz辐射波.当腔长远小

于实验所涉及的波长时,腔内的反射回波将相干相

０５０８００５Ｇ４
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图３ THz发射信号强度的影响因素.(a)Co２０Fe６０B２０/NM辐射THz信号的振幅、自旋霍尔电导率与非磁性层材料间的

关系[２８];(b)Fe层 厚 度 为１２nm 时,THz振 幅 最 大 值 与 Pt层 厚 度 间 的 关 系[３０];(c)Pt层 厚 度 为３nm 时,

　　　　　　　　　　　　　　　　THz振幅最大值与Fe层厚度间的关系[３０]

Fig敭３ FactorsinfluencingsignalintensityofTHzemission敭 a AmplitudeofTHzsignalradiatedfromCo２０Fe６０B２０ NM

andspinHallconductivityofCo２０Fe６０B２０ NMversusNM material ２８   b maximum THzamplitudeversus

thicknessofPtlayerwhenthicknessofFelayeris１２nm ３０   c maximum THzamplitudeversusthickness

　　　　　　　　　　　　　ofFelayerwhenthicknessofPtlayeris３nm ３０ 

长.随着腔长逐渐缩短,在光波衰减之前将出现更

多的回波,从而增强THz辐射.然而,在腔的临界

厚度dc 以下,腔表面的反射损耗远超过金属块体的

吸收.当d＜dc 时,抽运光和THz电场的增强将

饱和,不再对发射器体积的缩小进行补偿.因此,得
到的THz辐射振幅随着d 的减小先增大,当达到

最大值后迅速减小,这与实验观察到的结果一致.
优化铁磁/非磁金属双层膜 THz发射源后,

Kampfrath课题组利用背向传输的自旋流设计并制

备 了 三 层 膜 THz 发 射 结 构[２８], 即

W/Co２０Fe６０B２０/Pt,如图４(b)所示.由图３(a)可
知,W和Pt的自旋霍尔角相对较大,且符号相反,
产生相位相反的THz信号.相反传播的自旋流在

W和Pt层中将产生相同方向的电荷流,产生的

THz相位相同,这将有效增大THz辐射信号的振

幅.实验发现,W(２nm)/Co２０Fe６０B２０(１．８nm)/Pt
(２nm)(总厚度为５．８nm)三层膜结构所辐射THz
信号的振幅比最优的CoFeB/Pt双层结构大４０％
(三层膜结构的厚度比二层膜结构大５０％).从图

中也可看出,通过背向传输自旋流产生的THz辐射

能够弥补金属厚度对THz辐射的吸收.如图４(c)
所示,将基于自旋电子学的三层膜THz发射器与光

整流、光电导开关这两种传统的THz发射源进行对

比研究.在相同的实验条件下,所有发射源的THz
信号振幅随抽运激光功率密度的增大呈线性增大.
对于１mm的ZnTe(１１０)晶体和０．２５mm 的 GaP
(１１０)晶体,THz电光信号由快、慢两部分振荡信号

组成,分别对应低于和高于晶体的声子能带[３１Ｇ３２].
损耗区的THz强吸收,导致了ZnTe的 THz振幅

谱上的带隙处于３~１０THz,而GaP的THz振幅

谱上的带隙处于７~１３THz范围内[３３].相比之下,

５．８nm厚的 W/CoFeB/Pt三层膜所产生的THz信

号覆盖了２．５~１４THz范围.此外,如图４(c)所
示,光电导天线和自旋电子学THz发射器在时域上

的THz信号振幅大小相近,更重要的是,它们的性

能在频谱上是互补的.当激光振荡器处于相同的光

激发条件时,自旋电子学THz发射器在带宽、振幅、
灵活性和成本方面均可与目前广泛应用的ZnTe
(１１０)晶体相媲美.

基于自旋电子学 THz光源可以开展超宽带

THz光谱学研究.图４(d)所示为７．５μm厚的聚四

氟乙烯胶带的THz透射谱(振幅和相位),发现６,

１５,１８THz处存在聚四氟乙烯的共振吸收,这与先

前通过空气等离子体产生的 THz发射光谱相一

致[３４].空气等离子体产生THz所需的激光脉冲能

量比自旋电子学THz发射所用的振荡器激光脉冲

高５个数量级.自旋电子学THz发射源的带宽和

无能隙的THz谱,是其他固态THz发射器都无法

得到的.

２０１７年,Kampfrath课题组利用飞秒激光脉冲

(能量为５．５mJ,脉宽为４０fs,波长为８００nm)激发

大尺寸玻璃衬底(直径为７．５cm,厚度为５００μm)上
三层膜 结 构 W(１．８nm)/Co２０Fe６０B２０(２nm)/

Pt(１．８nm)[３５],在整个发射器区域,两个标有 N和

S的条形磁铁提供了１０mT的磁场,如图４(e)所
示,图中用一个２欧元的硬币作为比例参考.实验

得到 THz脉冲的脉宽 为２３０fs,电 场 峰 值 达 到

３００kVcm－１,能量为５nJ.无能隙的频谱覆盖１~
１０THz,可以在这个频段内的亚皮秒时间尺度上对

物质进行非线性操控.用图４(e)所示的高强度自

０５０８００５Ｇ５
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旋电子学THz发射器产生THz抽运脉冲,诱导经

过金刚石的近红外探测脉冲产生瞬态椭圆率.如图

４(f)所示,THz脉冲所诱导的瞬态椭圆率与 THz
电场的平方类似,样品的响应属于χ(３)型非线性光

学效应.为了更好地说明这一现象,Sajadi等[３６]考

虑抽运与探测光束之间的速度失配,模拟了克尔型

抽运Ｇ探测信号,发现其与实验测量的数据吻合.实

验与理论模型之间微小的差异可能是由测量中紧聚

焦的THz电场导致的棱镜效应和金刚石在THz波

段的折射率色散[３７]导致的.观察到的THz克尔效

应表明,自旋电子学THz发射源可以作为THz的

强场光源.

图４ 飞秒激光在金属异质结构中产生强THz波.(a)薄膜法布里Ｇ珀罗谐振腔的原理图[２８];(b)三层膜THz发射原理

图[２８];(c)三层膜THz发射器与光电导开关、ZnTe和GaP所产生的THz信号[２８];(d)聚四氟乙烯(PTFE)的THz

　　　透射谱的振幅和相位[２８];(e)大尺寸自旋电子学THz发射器照片[３５];(f)金刚石的THz克尔效应[３５]

Fig敭４ StrongTHzwavegeneratedfrommetallicheterostructurebyfemtosecondlaser敭 a SchematicofthinＧfilmFabryＧ

Pérotcavity ２８   b schematicofTHzemissionfromtriＧlayeredfilm ２８   c THzsignalgeneratedbytriＧlayered

filmTHzemitter photoconductiveswitch ZnTeandGaP ２８   d amplitudeandphasespectraofpolytetrafluoroethylene

　　　 PTFE  ２８   e photographoflargespintronicTHzemitter ３５   f THzKerreffectofdiamond ３５ 

　　２０１７年,Wu等[３８]在柔性衬底上制作了性能优

异的THz发射器.Pt/Co双层结构制备于聚对苯

二甲酸乙二醇酯(PET)柔性衬底上,在４种弯曲曲

率下用THz时域光谱仪(TDS)测得 THz发射信

号.在弯曲曲率较大的情况下,器件性能并没有进

一步恶化.在柔性衬底上,THz发射器件的高性能

与机械稳定性为未来实现可穿戴设备提供了可能.
近年来,作为THz源的铁磁/非铁磁异质结构

得到了广泛的研究,THz发射光谱也在揭示 THz
频率范围内的自旋动力学方面发挥了重要的作

用[３９Ｇ４２].除了铁磁材料,其他有趣的磁有序材料(如
亚铁磁和反铁磁材料)的超快动力学在THz范围内

也吸引了科研人员的研究兴趣.Chen等[４１]研究了

亚铁磁(FIM)CoGd合金和反铁磁IrMn组成的异

质结构的THz发射,详细研究了CoGd/Pt异质结

构的组分和温度依赖的THz辐射,发现THz辐射

取决于激光诱导自旋流的净自旋极化,而不是材料

的净磁矩.实验中施加一个约１０００Oe(１Oe≈

７９．５７８A/m)的外磁场,用波长为８００nm、能量为

２２０μJ的线偏振抽运激光脉冲激发样品.在玻璃

衬底上沉积一层７nm厚的Co１ＧxGdx 亚铁磁层(Gd
的原子数分数x＝０~５０％).非磁金属层为６nm
的Pt,表面覆盖了３nm的SiO２保护层.利用振动

样品磁强计测量样品的饱和磁化强度 Ms,可见样

品的补偿点满足x≈２６％.当x＜２６％时,合金中

Co的含量占支配地位,此时Co晶格的磁矩与外磁

场平行,而Gd的磁矩与外磁场反平行;当x＞２６％
时,合金中Gd的含量占支配地位,Co晶格的磁矩

与外磁场反平行,而 Gd的磁矩与 外 磁 场 平 行.

THz信号的强度随着Gd含量的增大而减小,然而

饱和磁化强度Ms随Gd含量的增大先减小,当x＞
２６％时,Ms随Gd含量的增大而增大.当x＝２６％,

Ms接近于零.然而,THz信号在x＝２６％处发生了

符号反向,但 THz脉冲并没有消失.实验结果表

明,样品的净磁化似乎与THz辐射信号没有很强的

关联性.此外,在反铁磁的Ir２５Mn７５/Pt双层膜中并

０５０８００５Ｇ６



中　　　国　　　激　　　光

没有发现激光诱导的自旋流,因而没有测到THz辐

射.然而,在净磁化为０的FIM/NM双层膜中可以

实现光诱导的自旋流激发.实验结果表明,亚铁磁

体不仅可以用于强THz发射,THz发射光谱也为

磁补偿点附近的自旋动力学提供了一种新的研究方

法[４２].
目前基于铁磁/非磁异质结构的 THz发射器

的设计主要通过优化样品材料、厚度、尺寸和结构

来增强其THz辐射强度[４３].然而,从飞秒激光脉

冲吸收 与 利 用 的 角 度 看,现 有 的 设 计 会 使 超 过

５０％的脉冲能量被浪费,从而限制了THz波产生

效率的提高.为解决这一问题,Feng等[４４]构建了

一种金属Ｇ介质光子晶体结构的THz发射器,利用

激光在光子晶体结构中的多重散射和干涉,同时

抑制磁性金属层对激光的反射和透射,成倍地提

升了激光的吸收率,从而提升了THz波的产生效

率.光子晶体THz辐射器的结构如图５(a)所示,
由周期性的金属Ｇ介质薄膜组成[SiO２/NM１/FM/

NM２]n,n为周期数,数字下标为 NM 序号.采用

Pt(１．８nm)/Fe(１．８nm)/W(１．８nm)作为THz辐

射器.利用转移矩阵模型分别优化光子晶体的周

期数n和介质层厚度d,以提高其对飞秒激光的吸

收率,如图５(b)实线所示,实心符号为实验结果,

实线为理论计算结果.当n＝１时,光子晶体对飞

秒激光的吸收率随着介质层厚度d的增大呈缓慢

增大,当d＝１００nm时达到最大值,然而最高吸收

率仍低于５０％.当n为２和３时,吸收率随d的

增大呈急剧增大,n越大,吸收率的最大值也越大.
当n＝３时,吸收率几乎达到了９０％,是n＝１时最

大值的２倍以上.为了验证理论计算结果,通过

高成膜质量的磁控溅射法在 MgO衬底上生长了

一系列具有不同d和n的光子晶体样品.在飞秒

激光辐照下,测试了样品的透射率与反射率,从而

获得样品对飞秒激光的吸收率.图５(b)中的实心

符号是光子晶体对飞秒激光吸收率与其d和n的

依赖关系,可见实验结果与理论计算值非常吻合.
当n为２和３时,光子晶体的吸收率最大值分别达

到了８２％和９３％,相比于之前报道的自旋电子学

THz发射器(n＝１,d＝２nm),光子晶体对飞秒激

光的吸收率提高了至少２倍.实验结果表明,激
光吸收效率与THz波强度相对应,并与理论计算

结果相吻合.如图５(c)所示,金属Ｇ介质光子晶体

(n＝３,d＝１１０nm)的THz峰值强度比原先的三

层膜THz辐射器(n＝１,d＝２nm)大１．７倍.光

子晶体结构为提高THz发射效率提供了一种新的

手段.

图５ 光子晶体结构的THz波辐射.(a)金属Ｇ电介质光子晶体结构的THz辐射器示意图[４４];(b)光子晶体对飞秒激光的

吸收系数随SiO２层厚度的变化[４４];(c)光子晶体(d＝１１０nm,n＝３)与三层膜结构(d＝２nm,n＝１)的THz辐射信号比较[４４]

Fig敭５ THzradiationfromphotoniccrystalstructure敭 a SchematicofTHzemitterwithstructureofmetalＧdielectric

photoniccrystal ４４   b absorptivityoffemtosecondlaserbyphotoniccrystalversusthicknessofSiO２layer ４４  

 c comparisonofTHzradiationsignalsfromphotoniccrystal d＝１１０nm n＝３ andtriＧlayeredfilmstructure
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 d＝２nm n＝１  ４４ 
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　　除了对 THz辐射的优化,也可以利用外加磁

场、微纳加工和制备光子晶体等手段来调控自旋电

子学THz发射器所辐射的THz波.２０１６年,Yang
等[４５]利用微纳加工技术实现Fe/Pt样品辐射THz
波的调制,如图６(a)、(b)所示.图６(c)是样品的光

学显微图,铁磁条纹宽度和间隔宽度皆为５μm.固

定外加磁场的方向不变,定义条纹方向与外加磁场

方向的夹角为θ,当方位角θ从０°增加到９０°时,Fe/

Pt条纹结构样品辐射的 THz信号逐渐增大,如
图６(d)所示.θ＝０°的THz脉冲强度比θ＝９０°时
降低了约４０％.在频域上,当θ从０°增加到９０°时,
归一化的 THz信号频谱发生红移,峰值频率从

１．３THz减小至０．６THz,如图６(e)所示.实验中

各向异性的THz辐射被定性地理解为条纹结构对

电流的限制效应.当θ＝０°时,外加磁场方向沿着

条纹方向,Pt层中产生的瞬时电荷流方向垂直于条

纹方向,这会导致条纹边缘产生电荷积累.电荷的

积累会在条纹中产生一个反向的瞬态电磁场,这会

减弱和改变最初激光诱导的电荷流.当θ＝９０°时,
外加磁场方向垂直于条纹方向,瞬态电荷流平行于

条纹方向,几乎不存在电荷流限制效应.因此,电荷

流限制效应导致了观测到的THz信号强度改变和

频谱移动.从应用角度来看,通过旋转Fe/Pt条纹

结构可有效调节THz辐射的强度与中心频率.微

纳加工为制备宽带自旋电子学THz调制器提供了

一种可行的方案[４６].

图６ 基于条纹结构的磁性异质辐射THz波[４５].条纹方向(a)平行和(b)垂直于磁场方向时Fe/Pt条纹结构辐射的

THz脉冲的偏振方向;(c)条纹结构的光学显微图;不同θ下条纹结构辐射的THz(d)时域和(e)频域信号

Fig敭６ THzwaveradiatedfrommagneticheterostructurewithstripedpattern ４５ 敭Whenstripeorientationis a parallelor

 b perpendiculartoorientationofmagneticfield polarizationdirectionofTHzpulseradiatedbyFe Ptstriped
structure  c opticalmicrographofstripedstructure THzsignalsin d timeＧdomainand e frequencyＧdomain
　　　　　　　　　　radiatedbystripedstructureswithdifferentθ

５　基于逆 RashbaＧEdelstein效应的

THz辐射

除了自旋霍尔效应外,界面 Rashba自旋轨道

耦合 效 应 同 样 可 以 实 现 自 旋 流Ｇ电 荷 流 转 换.

Rashba自旋轨道耦合本质上是电子所处环境的空

间反演对称性破缺的相对论表现.无外磁场情况

下,一个在电场中运动的电子会在自己的本征坐标

系内感受到一个等效磁场作用,等效磁场的方向与

电子的动量方向相关.因此,一定方向的动量对应

着一定方向的自旋极化.当有电子流动时,界面上

电子的动量将在某个方向产生不平衡现象,因动量

方向与自旋极化方向高度相关,动量的不平衡必然

导致自旋极化的不平衡,从而产生自旋积累,这种效

应称为RashbaＧEdelstein效应[４７Ｇ４８].与自旋霍尔效

应相似,RashbaＧEdelstein效应也存在逆效应,自旋

积聚同样会导致电子动量的不平衡,从而产生电流.
区别 在 于,自 旋 霍 尔 效 应 是 体 效 应,而 RashbaＧ
Edelstein效应发生在界面上.

２０１３年,Sánchez等[４９]在Ag/Bi界面中发现了

IREE效应.实验中利用自旋抽运效应注入自旋

流.当NiＧFe合金处于铁磁共振状态时,由于界面

的角动量转换,NiＧFe合金中不断进动的磁矩使自

旋流源源不断地注入 Ag/Bi界面.Ag/Bi界面处

存在Rashba自旋轨道耦合,将自旋和动量锁定在
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一起,注入的自旋流使界面发生自旋积累,造成原本

关于原点对称的自旋能带结构产生位移,自旋分布

不再关于原点对称.自旋分布上的不对称必然在电

荷动量的层面上导致不对称,等价于电子的集体运

动表现出方向性,于是产生了电流.在Ag/Bi界面

测量得到的电压信号相比于单独的 Ag和Bi有明

显的增强,这正是由于界面Rashba自旋轨道耦合

所引起的.最初,IREE的研究只在输运实验和微

波至几个吉赫兹的测试中进 行,还 未 涉 及 THz
波段.

最近,来自美国阿贡国家实验室[５０]和中国复旦

大学/电子科技大学[５１]的两个独立的课题组分别利

用飞秒激光实现了Ag/Bi界面上基于IREE的超快

自旋流Ｇ电荷流转换,如图７(a)所示.IREE效应可

以被定性地描述为jc∝λIREEjsZ,其中λIREE为IREE
系数,正比于Rashba系数,js 为自旋流,而Z 是电

位梯度的方向(垂直于界面).实验结果表明,IREE

可以在飞秒时间尺度上工作,并辐射THz脉冲.研

究人 员 比 较 了 双 层 参 考 样 品,包 括 CoFeB/Bi、

CoFeB/Al、CoFeB/Ag/Al、MgO/Ag/Bi和CoFeB/

Ag/Bi三层样品THz辐射的时域和频域波形.对

于CoFeB/Al而言,Al几乎没有ISHE,覆盖层 Al
只是 起 到 了 防 止 氧 化 的 作 用.在 没 有 铁 磁 层

CoFeB的 MgO/Ag/Bi样品中,没有观察到THz发

射信号,说明参考样品中的THz辐射信号都与铁磁

层CoFeB相关.三层膜所辐射的THz波的电场强

度超过两层参考样品２个数量级,实验结果突显了

Ag/Bi界面在THz产生过程中的重要性.在反转

磁场方向,THz信号有１８０°的相移.此外,研究人

员比较了Fe/Ag/Bi和Fe/Bi/Ag的实验结果,发现

更换Ag层和Bi层的顺序将使THz辐射信号发生

１８０°的相移,如图７(b)所示.上述的磁场依赖和激

发层序依赖的THz发射实验都是基于IREE机制

产生THz辐射.

图７ 基于IREE效应的THz辐射[５１].(a)THz辐射示意图;(b)Fe/Ag/Bi和Fe/Bi/Ag结构的时域THz信号

Fig敭７ THzradiationbasedonIREEeffect ５１ 敭 a SchematicofTHzradiation  b THzsignalsin
timeＧdomainfromFe Ag BiandFe Bi Agstructures

　　对光强进行归一化后的Fe/Ag/Bi和Fe/Bi/

Ag三层膜的THz峰值信号随Bi层厚度dBi的变化

关系如下:当Bi层厚度大于０．５nm 时,Fe/Ag/Bi
的THz发射信号几乎与Bi层厚度无关,这符合

IREE产生THz发射的预期.然而,对于Fe/Bi/Ag
的THz发射随着Bi层厚度的增大而减小(尽管当

dBi＞３nm时,Rashba界面已经很好地形成了),这
一实验结果可解释为自旋流在流经Bi层时的衰减.
根据jsdBi( )∝exp －dBi/λBis( ),可以估算出在Bi层

中自旋的扩散长度λBis≈１７nm.对于这两个三层膜

结构,dBi≈０．３nm时出现THz信号迅速增大和减

小现象.这可以解释为:在 Ag上沉积前几个单层

Bi时,可能会出现具有强自旋轨道耦合的 AgBi表

面合金.因此,当０＜dBi＜０．５nm时,所观察到的

THz信号是IREE效应和ISHE效应的叠加,这一

叠加状态可以通过控制 Ag/Bi界面的对称性来调

控,这也很好地解释了Fe/Bi/Ag中THz信号的符

号变化.
实验中,Jungfleisch等[５０]所观察到的 THz辐

射的偏振方向几乎与磁化矢量的方向垂直(记为

Ex).相比之下,在与磁化平行的方向上观察到

THz发射信号Ey 的大小为Ex 的百分之几.实验

还发现:１)Ey 受激发光圆偏振特性的控制,即左旋

和右旋圆偏振光激发产生的Ey 具有１８０°相移;

２)在CoFeB/Pt和其他的参考样品中都没有观察到

任何与圆偏振激发光依赖的Ey 分量;３)参考样品

产生的 THz辐射信号Ex 都不依赖圆偏振;４)在

CoFeB/Ag(２)/Bi中,由IREE产生的THz信号并

不依赖于抽运光的偏振.排除了光吸收的圆偏振依

赖性,将实验结果解释为逆法拉第效应的贡献.逆

法拉第效应可能表现出平行于磁化矢量、圆偏振依

赖的THz信号:
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j∝n×(M ×σ), (３)
式中:j为光电流;n为垂直于界面的单位矢量;σ为

平行或反平行于光传播方向的轴向单位矢量.实验

结果不仅表明 Rashba界面上自旋流转换的复杂

性,而且开启了在界面上自旋输运过程的相干光控

制研究.

６　超快自旋泽贝克效应的形成动力学

自旋泽贝克效应(SSE)是指当铁磁材料(包括

铁磁绝缘体)与顺磁材料接触且有温差时,会产生横

向的电场[５２Ｇ５３].产生该效应的原因在于:两者接触

时,有自旋流从铁磁体进入顺磁体中,自旋流在顺磁

材料中由于ISHE产生了横向电场.通过界面抽运

产生的自旋流大小与温度差的关系可以描述为[５４]

js＝κ(TN－TF), (４)
式中:κ为SSE系数;TN 和TF 分别为非磁体和铁

磁体的温度.

Seifert等[５５]利用飞秒激光激发金属层中的热

电子,触发YIG/Pt这一典型的自旋泽贝克效应系

统中的超快自旋流,如图８(a)所示.实验中,中心

频率为１．６eV、脉宽为１０fs的飞秒激光脉冲入射到

YIG/Pt双层结构上,Pt的厚度为５nm,YIG的厚

度为５μm,YIG为面内磁化,其能带宽度为２．６eV.

YIG对于激光脉冲是透明的,Pt层被均匀地激发,
导致其电子温度瞬态增加.如果在Pt层中有瞬态

自旋流产生,通过ISHE将其转换成电荷流,发射

THz脉冲,再通过电光取样进行探测.实验结果如

图８(b)、(c)所示,YIG(３μm)/Pt(５．５nm)样品所

辐射的THz信号的相位随YIG面内磁化方向的改

变而反转.根据ISHE,YIG(３μm)/Pt(５．５nm)和

YIG(３μm)/W(５．５nm)的THz辐射信号相位发生

反转.实验结果表明,YIG/Pt中的超快电流表现

出所有THzＧSSE的特征.利用２５０μm 厚的 GaP
(１１０)电光晶体,基于类sd交换耦合的动力学模型,
获得了超快自旋流的大小及其动力学过程,通过电

光取样信号转换成电场强度的传递函数计算出自旋

流.实验中所使用的高斯脉冲的半峰全宽为２７fs,
以说明实验的时间分辨率.通过光诱导的以单指数

衰减的样品瞬态反射率,得出电子Ｇ声子耦合时间常

数τe－ph＝３１０fs.这一模型清晰地刻画出超快SSE
电流形成的基本过程:用飞秒激光激发金属Pt层产

生的电子冲击磁性绝缘体的界面,通过两次连续的

相互作用对电子冲击所施加的随机转矩进行整流,
从而产生从YIG进入金属Pt层的净自旋流.

图８ 自旋泽贝克效应的速度极限测试[５５].(a)金属层中的热电子触发YIG/Pt系统中的超快自旋流;(b)YIG(３μm)/

Pt(５．５nm)样品的THz辐射信号;(c)YIG(３μm)/Pt(５．５nm)和YIG(３μm)/W(５．５nm)样品的THz辐射信号

Fig敭８ SpeedlimittestofspinSeebeckeffect ５５ 敭 a UltrafastspincurrentinYIG Ptsystemtriggeredbyhotelectronsin
metallayer  b THzradiationsignalsfromYIG ３μm  Pt ５敭５nm sample  c THzradiationsignalsfromYIG
　　　　　　　　　　 ３μm  Pt ５敭５nm andYIG ３μm  W ５敭５nm samples

　　SSE的动力学过程表现出金属层的热化准同步

响应.原因在于:YIG/Pt界面处的Pt层总的电子

自旋的关联时间小于４fs,并且YIG的电子自旋对

于这些扰动的响应没有任何惯性.因此,SSE电流

直接反映了亚皮秒时间尺度上光激发电子的热化和

冷却的瞬时响应.实验结果强调了载流子的倍增效
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应在超快自旋泽贝克效应中的重要作用.
就应用而言,超快SSE电流可以通过非相干

THz自旋抽运的实验产生.因此,金属层的瞬间热

化可看作是一个极具潜力的换能器,可以实现超短

非相干THz磁子脉冲进入磁性绝缘体,这对基于磁

子的信息传输、远端磁层施加超快转矩,以及纳米波

长的自旋波光谱学有重要的应用价值.需要强调的

是,SSE是一个自旋体系与另一个系统之间的非相

干角动量传递模型.这里所述的另一个系统可以是

电子轨道自由度、晶格或固体中的第二个自旋亚晶

格等.现有的模型可以用作许多光学驱动的自旋动

力学,例如超快自旋转换和磁有序的湮灭等.

７　结束语

介绍了磁性纳米异质结构在THz频段的自旋

流Ｇ电荷流转换(ISHE和逆RashbaＧEdelstein效应)
和自旋泽贝克效应.对于自旋流Ｇ电荷流转换,着重

介绍了利用磁性/非磁性金属纳米异质结构开发

THz发射器.与现有的THz发射器相比,自旋电

子学THz发射器的辐射效率更高、带宽更大,可以

代替ZnTe晶体并用于 THz时域光谱系统中.对

于THz自旋泽贝克效应,主要介绍了从磁性绝缘体

向重金属层注入自旋流的过程.实验发现,自旋泽

贝克电流的上升时间仅为１００fs,这一超快时间尺

度源自于重金属层中电子自旋的准瞬态响应,使绝

缘体中的磁矩无惯性地偏转.此外,所介绍的THz
发射光谱已成为一种简单有效的探测手段,可快速

地表征界面敏感的IREE效应和块体的ISHE效

应,在无需制备微结构电极的条件下,对材料的自旋

轨道耦合等性质进行高通量的检测.这些实验结果

表明,THz光谱学与自旋电子学两个领域的结合,
在自旋比特的超快控制和THz光子学等领域具有

应用前景,这些实验结果也加深了人们对THz频段

自旋动力学的理解.
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