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摘 要：：飞秒激光泵浦光电导天线、磁性异质结构、电光晶体、空气等会产生太赫兹脉冲，

其产生原理主要基于飞秒激发下载流子、电极化的瞬态变化等非热效应。与此同时，飞秒激光泵

浦物质不可避免地会产生超快热效应。近年来，基于超快热电效应以及与自旋相关的超快自旋热

电子学效应产生太赫兹波获得越来越多的关注。本文详细介绍了利用塞贝克效应/能斯特效应这两

种热电效应，以及自旋塞贝克效应/反常能斯特效应这两种自旋热电子学效应产生太赫兹波的研究

进展。超快热电效应及超快自旋热电子学效应已在太赫兹产生方面展现出巨大潜力，有望推动太

赫兹源及相关技术的发展。
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AbstractAbstract：：Terahertz(THz) pulses can be generated by pumping photoconductive antennas, magnetic 

heterostructures, electro-optic crystals, and air, etc. with femtosecond lasers, which are mainly based on 

non-thermal effects such as transient changes in carriers and electric polarization under femtosecond 

excitation. Meanwhile, the laser heating effects inevitably occur during the interactions of femtosecond 

lasers with matter, and the ultrafast thermoelectric effects and the ultrafast spin caloritronics effects 

have gained increasing attention in recent years for the ability to generate terahertz waves. In this paper, 

the research progresses of THz emission induced by two ultrafast thermoelectric effects including the 

Seebeck effect and the Nernst effect, and two ultrafast spin caloritronics effects including the spin 

Seebeck effect and the anomalous Nernst effect, are introduced in detail. The ultrafast thermoelectric 

effects and the ultrafast spin caloritronics effects have exhibited great potential in terahertz generation, 

which could promote the development and the applications of THz sources and related technologies.

KeywordsKeywords：：thermoelectric effect；spin caloritronics effect；ultrafast；terahertz emission；Seebeck 

effect；Nernst effect；spin Seebeck effect；anomalous Nernst effect

太赫兹(THz)波是指频率为 0.1~10 THz，介于毫米波与红外光之间的电磁波，其对应的时间尺度为皮秒。太

赫兹波在太赫兹雷达和通信、光谱和成像、安全检测等方面具有广泛的应用前景；同时，众多凝聚态物理现象、

宇宙背景辐射、生物大分子等的特征频率在太赫兹波段或特征时间尺度为皮秒，因此太赫兹光谱成为开展科学

研究的强有力手段 [1-2]。

高性能的太赫兹源对太赫兹的实际应用起着非常关键的作用。太赫兹源主要分为两类：一类为太赫兹脉冲

源；另一类为太赫兹连续波源。太赫兹脉冲源通过飞秒激光泵浦物质产生太赫兹波，基于太赫兹脉冲源的太赫

兹时域光谱，在涂层厚度检测、材料表征、无损检测、生物医药检测等方面已获得了较大的实际应用 [3]。太赫兹
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脉冲源主要有光电导天线、电光晶体、空气等离子体以及最近 10 年发展起来的基于磁性异质结构的自旋太赫兹

源 [4-6]。光电导天线基于飞秒激光激发的载流子在电场加速下形成的瞬态电流产生太赫兹波；电光晶体基于二阶

非线性光整流效应形成的瞬态电极化产生太赫兹波；空气等离子体基于飞秒激光电离空气形成的等离子体瞬态

电流产生太赫兹波；而自旋太赫兹源则是基于飞秒激光在磁性异质结构中诱导的超快自旋流以及超快自旋流-瞬

态电荷流转换产生太赫兹波。

以上太赫兹源产生太赫兹波的原理都与热效应无关，但飞秒激光泵浦物质时不可避免地会产生热量并形成

超快的温度梯度。以温度梯度为输入、电流为输出的热电效应原理上会产生一个超快的瞬态电流，从而辐射太

赫兹脉冲。近年来，研究人员发现并研究了飞秒激光诱导的不同类型的热电效应以及自旋热电子学效应产生的

太赫兹波，包括塞贝克效应 [7-8]、能斯特效应 [8]、自旋塞贝克效应 [9-12]、反常能斯特效应 [13-14]。这些研究不仅加深

了对相关热电效应及自旋热电子学效应在超快现象下的认识，也为发展太赫兹源提供了新途径，获得了越来越

多的关注。

1　热电效应、自旋热电子学效应

热 电 效 应 是 指 热 与 电 之 间 相 互 转 化 的 效 应 。

其中以温度梯度为输入、电流为输出的热电效应

主 要 有 塞 贝 克 效 应 、 能 斯 特 效 应 [7-8]。 塞 贝 克 效

应 是 指 在 半 导 体 或 金 属 中 施 加 一 温 度 梯 度∇T，

在温度梯度方向 (或相反方向)上会诱导出电 (荷)

流 Jc，如图 1(a)所示；能斯特效应是指在半导体

或 金 属 中 施 加 一 温 度 梯 度∇T， 在 垂 直 温 度 梯 度

方向上施加一个外加磁场 H，会在同时垂直于温

度 梯 度∇T 与 外 加 磁 场 H 的 方 向 上 形 成 一 个 电 流

Jc，如图 1(b)所示。在磁性材料及其结构中，存

在与塞贝克效应、能斯特效应相对应的与自旋属

性相关的自旋热电子学效应，即自旋塞贝克效应、反常能斯特效应，分别如图 1(c)~(d)所示。自旋塞贝克效应 [15]

是指在磁性材料中，在温度梯度方向上诱导出一个自旋流 Js，自旋流的自旋取向与磁性材料磁化强度 M 在一个

方向。当磁性材料与非磁重金属形成异质结时，除磁性材料内部温度梯度诱导的自旋流，磁性材料与非磁金属

界面温度梯度亦会诱导自旋流，这两种类型的自旋流都会注入重金属层。当磁化强度 M 垂直于温度梯度时，由

于逆自旋霍尔效应，自旋流会转换成电荷流 Jc，电荷流 Jc 的运动方向同时垂直于温度梯度∇T 与磁化强度 M 的方

向。反常能斯特效应 [16]是指在磁性金属材料中施加一温度梯度∇T 时，会在同时垂直于温度梯度∇T 与磁化强度 M

的方向上形成一个电流 Jc。

当飞秒激光泵浦材料时，会产生一个超快的温度梯度，已有实验显示这个温度梯度的时间尺度可以短至亚

皮秒 [17-18]。原理上，以上热电效应及热自旋电子学效应在亚皮秒时间尺度的温度梯度下，其产生的电流也会在

亚皮秒时间尺度上变化，从而辐射出太赫兹波。

2　基于超快热效应的太赫兹波产生

2.1 基于超快塞贝克效应的太赫兹波产生

基 于 超 快 塞 贝 克 效 应 的 太 赫 兹 波 产 生 ， 首 先 被 K Takahashi 等 在 热 电 薄 膜 Bi0.5Sb1.5Te3、 Bi2Te2.85Se0.15 中 观 测

到 [7]。飞秒激光照射热电薄膜时，会在薄膜面内形成超快温度梯度。如果激光照射薄膜中央，由于飞秒激光的高

斯分布，超快温度诱导的塞贝克电流沿四周均匀扩散，因此测量不到太赫兹辐射。K Takahashi 等巧妙地将激光

照射到方块薄膜的边缘，形成从边缘向中央运动的定向瞬态塞贝克电流，观测到太赫兹辐射，且飞秒激光照射

左边缘和右边缘所观测到的太赫兹波信号相反，如图 2 所示。

此外，飞秒激光也会在薄膜垂直方向上建立超快温度梯度，诱导瞬态塞贝克电流，但此瞬态电流产生在垂

直方向上，具有很强的局域性，收集不到其产生的太赫兹波。LU 等[8] 将具有大热电效应的狄拉克半金属材料

Cd3As2 生长成具有梯度的薄膜，这样在薄膜垂直方向上的超快温度梯度有一面内分量，从而形成一个面内的瞬

态塞贝克电流，其辐射的太赫兹波能被检测到，如图 3 所示。面内的瞬态塞贝克电流沿薄膜梯度方向，当绕样品

法线方向旋转样品时，其产生的太赫兹波随之旋转，在检测方向上的太赫兹波的幅值与旋转角度呈 360°周期变化。

Fig.1 Schematic diagrams of different thermoelectric effects and spin
                  caloritronics effects

图 1  不同热电效应、自旋热电子学效应的示意图
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2.2 基于超快能斯特效应的太赫兹波产生

LU 等 [8] 除在 Cd3As2 中观测到超快塞贝克效应产生的太赫兹波外，还对 Cd3As2 薄膜施加面内磁场，观测到基

于超快能斯特效应的太赫兹波产生。如图 4(a)所示，飞秒激光泵浦 Cd3As2 薄膜，在薄膜垂直方向上形成了超快温

度梯度；施加一外加磁场 B，会在同时垂直于温度梯度以及磁场 B 的面内方向形成瞬态能斯特电流，从而辐射出

太赫兹波。能斯特电流随外加磁场反向而反向，其产生的太赫兹波也随磁场反向而反向，如图 4(b)所示。同时，

能斯特电流的大小正比于外加磁场的大小，实验结果显示 Cd3As2 薄膜产生的太赫兹波幅值正比于外加磁场 B，确

切地证明了其产生的太赫兹波起源于超快能斯特效应。值得一提的是，Cd3As2 薄膜在外加磁场为 0.4 T 时，其产

生的太赫兹波强度可与商用 ZnTe 晶体相比拟，且其辐射强度随磁场的增大还可进一步提升，如图 4(c)所示，显

示了基于超快能斯特效应等热电效应在太赫兹源中的巨大潜力。

Fig.2  Ultrafast Seebeck effect induced THz emission with edge heating
图 2  边缘加热情况下基于超快塞贝克效应的太赫兹产生

Fig.3 Ultrafast Seebeck effect induced THz emission with a thickness gradient
图 3  薄膜梯度情况下基于超快塞贝克效应的太赫兹产生

Fig.4  Ultrafast Nernst effect induced THz emission
图 4  超快能斯特效应产生太赫兹
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3　基于超快自旋热电子学效应的太赫兹产生

3.1 基于超快自旋塞贝克效应的太赫兹产生

2018 年，T Seifert 等 [9]发现和证实了基于超快自旋塞贝克效应的太赫兹波产生。他们利用飞秒激光泵浦 YIG

(3 μm)/Pt(5.5 nm)异质结构，飞秒激光在异质结构中形成超快温度梯度，由于自旋塞贝克效应，诱导出超快自旋

流从异质结界面注入非磁重金属层。由于重金属的逆自旋霍尔效应，超快自旋流在重金属层中转换为瞬态电荷

流，辐射出太赫兹脉冲，如图 5(a)所示。自旋流的自旋取向由磁化强度 M 决定，改变自旋取向，其转换的电荷

流运动方向相反，辐射的太赫兹波极性也相反，如图 5(b)所示。同时，逆自旋霍尔效应中自旋流—电荷流的转换

效率以及转换后电荷流的方向分别由自旋霍尔角的大小及正负决定。由于 Pt 和 W 的自旋霍尔角相反，转换后的

电荷流的运动方向相反，其产生的太赫兹波极性也相反，如图 5(c)所示。

T Seifert 等的工作中，磁性材料为 5 μm 厚的块体材料。宋邦菊等 [10]在钆镓石榴石(Gadolinium Gallium Garnet，

GGG)衬底上生长的纳米厚度 YIG 薄膜与 Pt 薄膜的异质结构中，也观测到基于超快自旋塞贝克效应的太赫兹波产

生，这有利于太赫兹源器件的小型化和集成化；之后他们在 YIG/Pt 经退火处理后再原生一层 Pt 膜，太赫兹强度

提高了一个数量级，这归因于退火后增强了 YIG/Pt 界面的自旋混合电导 (表征自旋流在界面的传输效率)。Joel 

Cramer 等 [11] 研究了 YIG/Cu1−xIrx 异质结构基于超快自旋塞贝克效应的太赫兹波产生，观测到超快太赫兹波强度随

合金成分 x 的变化与直流自旋塞贝克电流相对应，进一步证明了自旋塞贝克效应可以扩展至超快现象并辐射太赫

兹波。此外，F Kholid 等 [12]也研究了 YIG/Pt 异质结构中超快自旋塞贝克效应产生的太赫兹波随温度的变化关系，

得出太赫兹波随温度的变化与界面自旋混合电导随温度的变化相关联。

3.2 基于超快反常能斯特效应的太赫兹波产生

单层铁磁(Ferromagnet，FM)金属薄膜在飞秒激光激发下会产生太赫兹波。近 20 年来，研究者都认为太赫兹

波的产生起源于超快退磁 [17]过程中的磁偶极子辐射 [19]。最近有少量研究观察到不同于磁偶极子的太赫兹波特征，

并提出反常霍尔效应进行解释 [20]。FENG 等 [13] 指出，这两种机理都忽略了飞秒激光热效应对太赫兹波产生的影

响。他们提出单层铁磁薄膜中存在基于超快反常能斯特效应的太赫兹波产生机理，如图 6 所示。飞秒激光泵浦铁

磁薄膜 FM，会在薄膜法线方向上形成一个超快温度梯度∇T，这个温度梯度的时间尺度为亚皮秒。由于反常能斯

特效应，会在垂直于温度梯度差和面内磁化强度 M 的方向上产生一个面内的瞬态电荷流 Jc，电荷流的时间尺度

也为亚皮秒。由电磁辐射基本理论可知，在亚皮秒时间尺度变化的

电流会向外辐射太赫兹波。但证明反常能斯特效应机理的存在具有

非常大的挑战性，因为单层铁磁薄膜同时包含有超快退磁/反常霍尔

效应等机理产生的太赫兹信号，传统的翻转样品的分辨方法 [20-22] 已

不适用。

为验证反常能斯特机理，FENG 等在翻转样品的操作之外，增添

了激光空间反演对称性操作，即改变泵浦激光的入射方向。他们首

先分析了铁磁/非磁异质结构自旋太赫兹源中逆自旋霍尔效应机理、

单层铁磁薄膜的反常霍尔效应机理/超快退磁机理/反常能斯特效应机

理，在翻转样品、改变激光入射方向两种操作下辐射的太赫兹波对

Fig.5  Ultrafast spin Seebeck effect induced THz emission
图 5  超快自旋塞贝克效应产生太赫兹

Fig.6 Schematic diagram of ultrafast anomalous
 Nernst effect induced THz emission

图 6  超快反常能斯特效应产生太赫兹波示意图
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称性特征如图 7 所示。对于逆自旋霍尔效应机理以及单层铁磁薄膜反常霍尔效应机理，采用翻转样品会使太赫兹

极性反号，而改变激光入射方向无变化。对于超快退磁，在翻转样品、改变激光入射方向两种情况下太赫兹极

性都相同。对于反常能斯特效应机理，他们指出铁磁薄膜在“厚”膜和“薄”膜情况下具有不同的温度梯度指

向，其产生的太赫兹对称性特征也不同：对于“厚”膜，超快温度梯度总是指向激光入射方向，在保持激光入

射方向不变的情况下，翻转样品其产生的太赫兹波极性不变；但改变激光入射方向，其太赫兹极性反号；对于

“薄”膜，由于铁磁金属与衬底的超快热交换，超快温度梯度与金属/衬底界面相关而与激光入射方向无关，改

变激光入射方向太赫兹波极性不变；但翻转样品因翻转了界面，其产生的太赫兹极性相反。“厚”膜在两种操作

下的太赫兹波对称性，呈现出与超快退磁、反常霍尔效应完全不同的特征，为验证反常能斯特机理提供了依据。

为进行验证，FENG 等搭建了双向激光泵浦——太赫兹发射测试平台。该平台既可翻转样品，也可改变泵浦

激光入射方向。制备了不同厚度的 Fe 薄膜以及 Fe/Pt 双层膜，在搭建的平台上测量其在两种操作下的太赫兹波发

射，如图 8 所示。Fe/Pt 产生的太赫兹波，在前后泵浦激光下太赫兹波形同号，翻转样品反号，符合逆自旋霍尔效

应机制，证明了此方法的正确性。Fe(100 nm)产生的太赫兹波，在前后泵浦激光和翻转样品后，其产生的太赫兹波

都是同号，说明超快退磁占主导；Fe(55 nm)产生的太赫兹波，在前后泵浦时太赫兹反号，翻转样品时太赫兹同

号，这不能采用超快退磁或反常霍尔效应或它们两者的叠加进行解释，而与“厚”膜时反常能斯特效应产生的

太赫兹的特征高度符合，从而证明其起源于反常能斯特效应。当进一步降低 Fe 的厚度至 9 nm 时，在前后泵浦激

光下太赫兹波形同号，翻转样品反号，也符合“薄”膜时反常能斯特效应的特征。虽然“薄”膜时，太赫兹波

符合反常能斯特的特征，但也与反常霍尔效应的特征一样。FENG 等测量了这两者产生的太赫兹波、反常能斯特

电压及反常霍尔电压，发现太赫兹信号与反常能斯特电压的极性相对应，而与反常霍尔效应不符，说明在“薄”

膜时，仍是反常能斯特效应占主导。进一步，他们根据超快退磁以及反常能斯特产生太赫兹波的对称性特征，

发展了一种定量且自洽的分离超快退磁和反常能斯特贡献的方法，结果显示这两种机理对不同的薄膜厚度具有

依赖关系，在不同的厚度区间分别占主导，统一和解释了之前看似矛盾的实验现象。

ZHANG 与 FENG 等合作，通过界面分析指出反常霍尔效应的贡献较小，并通过调控界面温度、反常能斯特

系数，实现了基于反常能斯特的太赫兹波产生的调控 [14]。此外，LAN 等根据他们在大功率飞秒激发下的实验结

Fig.7  Schematic diagram of distinctive features of THz emission induced by
 different mechanisms

图 7  不同机理产生太赫兹的对称性特征

 Fig.8  Time-domain THz signals of different samples with four
            different configurations

图 8  不同样品在 4 种测试情况下的太赫兹信号
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果，指出反常霍尔效应机理在铁磁薄膜产生太赫兹波中的贡献会随着泵浦光功率的增加而增大 [23]。

4　结论

本文介绍了基于塞贝克效应/能斯特效应这两种超快热电效应、以及自旋塞贝克效应/反常能斯特效应这两种

超快自旋热电子学效应的太赫兹波产生的研究进展。基于超快热电/自旋热电子学效应的太赫兹波产生的研究，

一方面加深了人们对相关热电效应及自旋热电子学效应在超快现象下的认识，另一方面其太赫兹波产生效率已

接近商用电光晶体太赫兹源的水平，为新型高性能的太赫兹源的发展提供一种新路径，有望推动太赫兹科学技

术的进步。
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