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摘 要：：宽频带太赫兹辐射源在太赫兹科学与技术中有着迫切的实际应用需求，是构建波谱

和成像为代表的太赫兹应用系统的核心器件。与常用的商用太赫兹源相比，自旋光电子学太赫兹

辐射源具有超宽频谱、固态稳定以及成本低等一系列优点。目前，基于自旋光电子学太赫兹辐射

源的理论、材料和器件技术研究尚处于起步阶段。本文主要总结了近年来单层铁磁层的太赫兹产

生机理以及太赫兹辐射信号的极性与激发构型之间的关系。通过改变磁场方向、入射激光方向和

样品入射方向可有效区分超快退磁、反常霍尔效应和反常能斯特效应对太赫兹辐射特性的贡献，

为太赫兹自旋光电子学领域的研究提供参考。
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Abstract： Broadband terahertz radiation sources have an urgent practical application demand in 

terahertz science and technology, and are the core components for constructing terahertz application systems 

represented by spectroscopy and imaging. Compared with commonly used commercial terahertz sources, spin-

optoelectronics-based terahertz radiation sources have a series of advantages such as ultra-wide frequency 

spectrum, solid-state stability, and low cost. Currently, the research on the theory, materials, and device 

technology of spin-optoelectronics-based terahertz radiation sources is still in its infancy. This paper mainly 

summarizes the terahertz generation mechanism of single-layer ferromagnetic layers in recent years, and the 

relationship between the polarity of terahertz radiation signals and the excitation configuration. By changing 

the direction of the magnetic field, the direction of the incident laser, and the direction of sample incidence, 

the contributions of ultrafast demagnetization, Anomalous Hall Effect(AHE), and Anomalous Nernst Effect

(ANE) to the terahertz radiation characteristics can be effectively distinguished, providing a reference for the 

research in the field of terahertz spin-optoelectronics.
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电磁波频谱中的太赫兹(THz)频带位于红外和微波之间，频率范围覆盖 0.1~10 THz[1]。太赫兹辐射在各个科学

技术领域的应用越来越受到科学家和工程师的关注 [2-4]。太赫兹波谱技术具有非破坏性的优势，广泛用于毒品、

爆炸物等的安检；太赫兹成像技术正在成为癌症诊断筛查的有效工具 [5-6]；太赫兹波还可以实现高速的数据传输

速率，有望用于 6G 通信技术 [7]。从基础研究的角度看，太赫兹波对应的光子能量和时间尺度非常适合研究凝聚

态物质中的电荷、自旋和晶格自由度的元激发及其相互作用 [8-11]。

高效的太赫兹辐射源、探测与功能器件是推动太赫兹技术走向应用的关键。对于太赫兹波谱、成像、通信、

基础研究等应用场景，高效、可调谐的宽带太赫兹辐射源是太赫兹光学系统中的重要组成部分。常见的高功率、

宽带太赫兹脉冲辐射源包括：光电导天线 [12-14]、有机和无机非线性晶体 [15-19]、双色空气等离子体 [20-23]等。目前，

绝大多数的太赫兹辐射源和功能器件依赖于电子的电荷属性，存在能耗高、集成度低、响应速度慢等问题，导

致缺乏室温运行的小型化高效宽频源，制约了太赫兹技术的发展和实际应用。

自旋电子学器件利用电子的自旋自由度实现特有的功能，具有运算速度高、功耗低、热耗散低等优势。近

年来，基于电子自旋的超快动力学过程，铁磁性在飞秒激光辐照下产生太赫兹宽频脉冲，称为自旋光电子学太

赫兹辐射源 [24-27]。该辐射源的发展结合了超快光谱、自旋电子学和太赫兹 3 种新技术 [28-31]。自旋光电子学太赫兹

辐射源采用的材料非常薄，在超快光激发后直接产生宽带、相干的太赫兹波，有望集成到小型化的太赫兹光学

器件与系统中 [32]。

1996 年，Beaurepaire 及其合作者通过时间分辨磁光克尔效应实验，报道了飞秒激光脉冲激发的镍(Ni)薄膜的

超快退磁 (UDM)效应，并通过现象学“三温度模型”给予解释 [33]。该模型考虑了自旋、电子和晶格自由度之间

的相互作用。2004 年，Beaurepaire 及其合作者观察到 Ni 薄膜在飞秒激光照射下产生了自由空间传播的太赫兹脉

冲 ， 并 认 为 超 快 退 磁 引 起 的 磁 偶 极 辐 射 是 太 赫 兹 脉 冲 产 生 的 物 理 起 源 [34]。 2013 年 ， Kampfrath 等 在 铁 磁 层

(Ferromagnetism，FM)旁边生长了一层非磁性重金属层(Non-Magnetic，NM)，当飞秒激光诱导的自旋流从磁性层

注入到相邻的非磁性重金属层中，通过逆自旋霍尔效应(Inverse Spin Hall Effect，ISHE)[24]，或逆 Rashba Edelstein

效应(Inverse Rashba-Edelstein Effect，IREE)转化为超快电荷流 [35-36]。在 NM 层中或 Rashba 界面处产生的瞬态电荷

流是产生太赫兹电磁辐射的电偶极辐射物理起源，电偶极太赫兹辐射的强度远高于磁偶极辐射的强度。铁磁/非

磁 (FM/NM)异质结作为宽带、高功率太赫兹辐射源吸引了科研人员广泛的研究兴趣，为太赫兹科学和技术开辟

了全新的研究领域 [37-47]。

尽管 UDM 引起的磁偶极辐射已被认为是单层铁磁薄膜辐射太赫兹波的主要物理机理 [34]，但近年来的研究表

明，超快光激发单层铁磁薄膜的太赫兹相干辐射并不只源自于 UDM。超快时间尺度上的反常霍尔效应(AHE)[48-50]

和反常能斯特效应(ANE)[51-53]都被发现在单层 FM 薄膜的太赫兹发射中起重要作用。铁磁/非磁性异质结太赫兹辐

射源研究得到了国内外多个课题组综述文章的介绍 [54-60]，但针对单层铁磁材料的太赫兹辐射特性研究综述较少。

本文主要围绕单层铁磁薄膜中基于 UDM 的太赫兹发射特性、基于 AHE 的太赫兹发射特性、基于 ANE 的太赫兹

发射特性展开综述。

1　UDM 机理产生太赫兹相干辐射

图 1 为飞秒激光激发单层铁磁薄膜产生太赫兹脉冲及其实验光路示意图。Rouzegar 等 [61]研究表明，当 800 nm

的抽运光脉冲激发铁磁薄膜后，产生瞬态自旋电压，
¶M ( )t
¶t

µ jsµ μ
­ - μ¯，其中

¶M ( )t
¶t

是随时间的磁化强度， js 是

自旋电流，μ­ 和 μ¯ 分别为铁磁层中多数和少数电子自旋的化学势。瞬态自旋电压将驱动超快退磁，产生太赫兹

辐射：

E UDM
THz (t)µ

¶2 M ( )t
¶t2

(1)

本课题组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，产生宽带太赫兹辐射 [62]，如图

2(a)~(b)所示。研究了外加磁场和激发方向对产生太赫兹脉冲的影响：改变磁场的施加方向，太赫兹辐射脉冲的

极性发生翻转；固定磁场方向，改变激发光的入射方向，太赫兹辐射脉冲的极性未发生改变。图 2(c)为太赫兹辐

射的频谱图，产生的太赫兹脉冲的振幅随激发光能量密度的增加而线性增加(图 2(d))。实验结果表明，单层铁磁

薄膜 Co2MnSn 的太赫兹辐射起源于磁偶极子跃迁，即光诱导亚皮秒时间尺度的 UDM。

此外，通过光抽运-太赫兹探测光谱系统 (图 1(b))研究了 Co2MnSn 的光激发瞬态电导率弛豫过程。与半导体

材料光激发后电导率增加的实验现象不同，光诱导半金属哈斯勒合金薄膜增加了电子的热散射几率，降低了薄
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膜的电导率，电导率的下降与激发光能量密度成线性关系。Co2MnSn 的光激发电导率弛豫动力学中快弛豫时间

常数(τ1~1 ps)对应于电子-声子耦合，当电子温度和晶格温度达到平衡后，整个激发区域开始冷却，随着激发光

能量密度增加而增加的时间常数 τ2~30 ps~180 ps 被认为是晶格系统的冷却时间。

由于 UDM 产生的太赫兹辐射依赖于铁磁层材料的块体性质，2020 年，ZHANG 等 [63] 展示了一种超快太赫兹

磁强计光谱技术，直接获得了单层 Fe 薄膜中的超快磁化动力学。样品为在绝缘的氧化镁衬底上沉积 10 nm 的 Fe

薄膜，在 Fe 薄膜上覆盖一层 12 nm 的 MgO 绝缘层。该工作直接通过实验获得太赫兹电场的传递函数，将远场测

量到的太赫兹电光取样信号 SM(ω)，重构出磁化动力学 M (t )。重构方法需在实验中准确建立频域上完整的传递函

数，包括：a) 将样品中时间依赖的磁化动力学转换成电磁辐射的函数 fradM(ω)；b) 实验系统中太赫兹电磁辐射传

输到探测晶体的传递函数 fprop(ω)；c) 探测晶体通过电光取样探测太赫兹电磁场的探测函数 fd(ω)。同一个光路中，

可以同时测 ZnTe 晶体的电偶极太赫兹发射函数 frad P(ω) 和 Fe 薄膜的磁偶极太赫兹发射函数 fradM(ω)。尽管 frad P(ω)
和 fradM(ω) 不 同 ， 但 同 一 光 路 中 ， 太 赫 兹 传 递 函 数 fprop(ω) 和 ZnTe 探 测 晶 体 函 数 fd(ω) 相 同 。 磁 偶 极 太 赫 兹 发 射

( )SM( )ω 和电偶极太赫兹发射 ( )SP( )ω 的电光取样信号分别表示为：

SM (ω) = M(ω) fradM (ω) fprop (ω) fd (ω) (2)

Sp (ω) = P(ω) frad P (ω) fprop (ω) fd (ω) (3)

Fig.1 Schematic diagram of femtosecond laser excitation of monolayer ferromagnetic film to generate terahertz pulses and its experimental setup
图 1  飞秒激光激发单层铁磁薄膜产生太赫兹脉冲及其实验光路示意图

Fig.2 Terahertz pulse radiation based on UDM mechanism in single layer ferromagnetic Co2 MnSn and Fe films
图 2  单层铁磁 Co2MnSn 和 Fe 薄膜中基于 UDM 机制的太赫兹脉冲辐射
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式中 M (ω) 和 P (ω) 分别为频率依赖的磁化强度和极化强度，即 M (t ) 和 P (t ) 的傅里叶变换。

假设一个点源磁偶极辐射产生的远场电场 EM(t)为：

EM(t ) = IFT
ì
í
î

ïï
ïï
-

1
4π

μ0

ε0

k 2(n ´ M ) eikr

r

ü
ý
þ

ïï
ïï

(4)

式中：IFT 表示逆傅里叶变换；μ0 为真空磁导率；ε0 为真空介电常数；k 为波矢；n 为从偶极子指向探测位置的单

位 矢 量 ； M 为 频 率 依 赖 的 磁 化 强 度 ； r 为 发 射 磁 偶 极 子 到 探 测 位 置 的 距 离 。 由 式 (4) 得 到 辐 射 函 数 fradM(ω) =
FT (EM(t ) )，FT 表示傅里叶变换。

通过实验测量的电光取样信号 SM(ω) 重构得到 M (ω)，由式(2)可得

M(ω) =
SM (ω)

frad M (ω) fprop (ω) fd (ω)
(5)

实验中，用 0.5 mm 厚的<110>ZnTe 晶体作为参考辐射源，获得实验光谱系统中太赫兹波的传递函数和探测晶

体函数的乘积 fprop(ω) fd(ω)，通过式 (5)的逆傅里叶变换，如图 2(e)~(f)所示，可以从单层铁磁 Fe 薄膜产生的太赫

兹电光取样信号 SM(t )(红色曲线)，重构出样品的磁化动力学过程 M (t )(蓝色曲线)。实验中，使用的激光能量密

度为 1.1 mJ/cm2。飞秒激光诱导超快退磁的同时，单层铁磁 Fe 纳米薄膜的热膨胀在样品中产生了太赫兹频段的超

声波脉冲。当超声波脉冲穿过 Fe 纳米薄膜时，所产生的压力会使 Fe 原子产生微小的移动，并进一步减弱材料的

磁性。在皮秒时间尺度上，实验数据和第一性原理计算结果几乎完美吻合，如图 2(g)~(h)所示。研究结果表明，

超快太赫兹磁测量实验方法能精确、灵敏地区分来自电子和声波不同物理起源的超快磁信号。

2　AHE 机理产生太赫兹相干辐射

与 UMD 产生太赫兹辐射机理不同，基于 AHE 太赫兹辐射机理涉及从铁磁层/介质层的界面产生净电荷回流，

且随后转换为横向瞬态电荷流 [48-50]，需综合考虑材料的块体效应和界面效应。如图 3(a)所示，在飞秒激光诱导

下，从 Fe/SiO2 界面和 Fe/MgO 衬底界面产生的电荷回流 jbf1 和 jbf2 不相等，无法抵消，导致沿着薄膜的厚度方向，

产生净的纵向电荷回流 jbf=jbf1 - jbf2。电荷回流 jbf 依赖于界面的物理特性，包括粗糙度、晶体结构、界面混合电导

率等。根据反常霍尔效应，jbf 将转换成横向电荷流：

jc (t) = θAHE( jbf (t)´
M

|| M ) (6)

式中 θAHE 和
M

|| M
分别为 Fe 薄膜的反常霍尔角和磁化方向。基于 AHE 机理产生的太赫兹辐射为 E AHE

THz (t)µ
¶
¶t

[ jc (t)]。

最近，LAN 等 [50] 研究了 4 种实验构型下(±H，±n)单层 Fe 薄膜厚度依赖的太赫兹发射特性。激发光能量密度

为 0.8 mJ/cm2，+H 和−H 磁场下，从 FM 层侧 (+n)激发 Fe 薄膜，产生太赫兹波形 E +n
EOS(t )；+H 和 −H 磁场下，从衬

底侧(-n)激发 Fe 薄膜，产生太赫兹波形 E -n
EOS(t )。Fe 薄膜的厚度从 2 nm 增加至 30 nm，当 Fe 层的厚度小于 3 nm 时，几

乎观察不到太赫兹辐射信号；当 Fe 层的厚度为 5 nm 时，太赫兹发射振幅达到最大值。此外，5 nm 和 30 nm 厚的 Fe 薄

膜所产生的太赫兹辐射波形发生了极性反转(如图 4 所示)。实验结果表明，太赫兹辐射波形的振幅和相位强烈依赖于

样品的厚度。

由于磁化动力学与光的激发方向无关，基于 UDM 太赫兹发射的极性不随样品的翻转而改变。但基于 AHE 效

应的太赫兹发射，太赫兹辐射波形的极性随样品的翻转而翻转，原因在于铁磁层中净的电荷回流方向发生了翻

转 ， 如 图 5(b) 所 示 。 因 此 ， 通 过 分 析 单 层 铁 磁 薄 膜 的 太 赫 兹 辐 射 极 性 和 激 发 构 型 之 间 的 关 系 ， 可 以 定 性 区 分

UDM 和 AHE 各自的贡献：

E UDM
EOS (t ) = E +n

EOS( )t + E -n
EOS( )t

2
(7)

E AHE
EOS (t ) = E +n

EOS( )t - E -n
EOS( )t

2
(8)

图 3(b)~(c)描述了 E UDM
EOS (t )和E AHE

EOS (t ) 各自的峰值强度随 Fe 薄膜厚度的依赖关系。E UDM
EOS 随厚度的增加呈线性的

单调递增趋势；E AHE
EOS 随 Fe 薄膜厚度的增加先增加，在 5 nm 时达到极大值，当厚度进一步增加，太赫兹辐射强度
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单调递减。LIU 等 [49]分析了 CoFeB 薄膜盖层和衬底侧太赫兹辐射的差异，如图 3(d)所示，区分了 AHE 和 UDM 对

太赫兹辐射的贡献，其中蓝线为 UDM 随 CoFeB 厚度的依赖关系，红线为 AHE 随 CoFeB 厚度的依赖关系。图 3(e)

中的星号为 W/CoFeB 异质结构的太赫兹发射的强度随 CoFeB 厚度的依赖关系。

3　ANE 机理产生太赫兹相干辐射

单层铁磁薄膜太赫兹发射的 UDM 和 AHE 机理，都忽略了飞秒激光在铁磁薄膜中产生的热效应。最近，FENG

等 [51]的实验阐明，飞秒激光诱导的亚皮秒尺度的 ANE 电流可以辐射太赫兹脉冲。ANE 效应可认为是 AHE 效应的

“热激发”版本，在单层 FM 薄膜中，由于飞秒激光诱导的温度梯度产生了自旋极化电流转换成电荷流，并辐射太

Fig.3 Two different terahertz radiation mechanisms for UDM and AHE in single layer ferromagnetic Fe and CoFeB films
图 3  单层铁磁薄膜 Fe 和 CoFeB 中 UDM 和 AHE 两种不同的太赫兹辐射机理
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赫兹脉冲，表示为：

EANE (t)µ-
¶
¶t

é

ë

ê
êê
êσFQs4πM(t)

M
|| M
´ ÑT(t)

ù

û

ú
úú
ú (9)

式中：σF 为铁磁薄膜的电导率；Qs 为铁磁薄膜的 ANE

系数；ÑT(t) 为温度梯度。从式 (9)可以看出，太赫兹辐

射 脉 冲 的 极 性 由 Qs 的 符 号 和 温 度 梯 度 的 方 向 ÑT(t) 所

决定。

ÑT 强烈依赖于薄膜的厚度，当铁磁薄膜的厚度大

于临界厚度 (“厚膜样品”)时，∇T 指向激光的激发方

向，与样品翻转无关；当铁磁薄膜的厚度小于临界厚

度(“薄膜样品”)，且衬底具有高导热性、光学透明的

氧 化 镁 衬 底 时 ，∇T 总 是 指 向 远 离 FM/衬 底 界 面 方 向 ，

与激光的激发方向无关。临界厚度与所研究样品的趋

肤深度 (Fe 在 800 nm 处的趋肤深约为 17.3 nm)和传热性

能密切相关。如图 5(c)所示，对于“厚膜样品”，翻转

样品得到的太赫兹辐射信号的极性不变，但飞秒激光

的激发方向反转会导致产生的太赫兹辐射信号极性发

生反转。这被认为是判断 ANE 太赫兹辐射机理的重要

实验特征。值得注意的是，ANE 机理产生的太赫兹发

射与 UDM 和 AHE 机理产生的太赫兹信号通常混合在一

起，很难区分。FENG 等 [51]搭建的双向激光抽运太赫兹

发射光谱，如图 1(b)所示，不仅可以实现样品的翻转，

还增加了激光的空间反演对称性操作，可实现正向抽

运 (Forward pumping) 和 背 向 抽 运 (Backward pumping)

Fig.5 Schematic of the polarity of terahertz emission signals based on 
different mechanisms
图 5  由不同机制引起的太赫兹发射信号的极性示意图

Fig.4 Terahertz pulses based on ANE and UDM radiation in a single layer of ferromagnetic Fe film
图 4  单层铁磁 Fe 薄膜中基于 ANE 和 UDM 辐射太赫兹脉冲
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实验。

基于飞秒激光振荡器的双向激光抽运的太赫兹发射光谱(抽运脉冲能量密度为 0.07 mJ/cm2)，研究了厚度依赖

的 FM 层太赫兹发射特性。如图 4(a)所示，当厚度在 90 nm 以上时，太赫兹辐射由 UDM 机理主导，太赫兹辐射信

号的极性如图 5(a)所示；当 Fe 薄膜厚度为 55 nm 时，太赫兹辐射信号的极性在翻转样品后保持不变，而在反转激

发方向后发生了反转。该现象存在于 45~90 nm 厚度的样品中。实验结果表明，太赫兹辐射特性在激光空间反演

操作下呈现出 ANE 的对称性特征。通过 Fe(4 nm)和 Fe(5 nm)的太赫兹极性、直流反常能斯特信号正负以及直流反

常霍尔信号正负的对比，发现 Fe(4 nm)和 Fe(5 nm)薄膜的太赫兹发射信号极性相反，反常能斯特信号也相反 (但

反常霍尔信号同号)，太赫兹极性与反常能斯特信号正负相对应，说明反常霍尔效应的贡献较小，太赫兹发射信

号仍由反常能斯特效应占主导。基于翻转样品、激光空间反演的对称性操作，建立了太赫兹辐射对称性分析方

法，用以区分不同厚度样品的 UDM 和 ANE 机理各自对太赫兹产生的贡献，如图 4(b)所示。此外，ZHANG 等 [52]

通过对比有无 SiO2 缓冲层对太赫兹辐射特性的影响，从另一个角度说明了 ANE 效应的太赫兹辐射。值得一提的

是 ， FENG 等 的 实 验 是 在 飞 秒 振 荡 器 上 进 行 ， 飞 秒 激 光 激 发 功 率 约 为 0.07 mJ/cm2， 他 们 观 察 到 Fe(4 nm) 和

Fe(5 nm)的太赫兹极性相反，与反常能斯特信号相对应；但 LAN 等在飞秒激光放大器出射的大功率飞秒激光激发

下(功率密度 0.8 mJ/cm2)，却发现 Fe(4 nm)和 Fe(5 nm)的太赫兹同号，与反常霍尔信号相对应，说明在大功率密度

下反常霍尔效应机理占主导。

4　结论

本文主要总结了近年来单层铁磁层的太赫兹产生机理、太赫兹辐射信号的极性与激发构型之间的关系。通

过改变磁场方向、入射激光方向和样品入射方向可以有效区分超快退磁、反常霍尔效应和反常能斯特效应对太

赫兹辐射特性的贡献，为太赫兹自旋光电子学领域提供了新视角和新方法。值得注意的是，不同激发光强度下，

单层铁磁薄膜中的超快太赫兹脉冲产生机理还需做进一步的实验和理论研究。
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