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专题：太赫兹自旋光电子

磁控溅射法生长 Bi2Te3/CoFeB 双层
异质结太赫兹发射*
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自旋太赫兹源作为一种新型太赫兹辐射源, 以其高效率、超宽带、低成本、易集成等优点已成为太赫兹

科学与应用领域的研究热点 . 本实验报道了晶圆级磁控溅射生长的多晶拓扑绝缘体 Bi2Te3 和铁磁体

CoFeB双层异质结纳米薄膜发射太赫兹电磁波, 并对太赫兹辐射特性进行了深入而系统的实验研究. 在飞秒

激光放大级脉冲作用下, 该异质结呈现出高效率的太赫兹发射, 且辐射偏振可通过外加磁场方向控制. 通过

与 Pt/CoFeB对比, 研究发现 Bi2Te3/CoFeB的发射性能与 Pt/CoFeB双层异质结相当. 实验还对生长在不同

衬底上的 Bi2Te3/CoFeB的发射性能进行了对比研究, 发现 MgO衬底上制备的样品具有相对较好的太赫兹

辐射性能. 本实验研究不仅对自旋太赫兹发射机理有更加深入的认识, 而且通过样品和结构的优化, 有望获

得更高的发射效率, 且该发射器具有大尺寸批量生长、成本较低的优势, 具备商业化应用的潜力.

关键词：太赫兹辐射, 拓扑绝缘体/铁磁异质结, 飞秒激光
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1   引　言

高性能的太赫兹辐射源对太赫兹波谱、成像及

通讯等应用领域的发展起重要推动作用. 近年来,

研究人员利用铁磁/非磁异质结中的自旋-电荷转

换效应发展了一系列的自旋太赫兹辐射源. 基于飞

秒激光抽运的自旋太赫兹源由于具有高效率、超宽

带、低成本、易集成等优点而成为太赫兹科学与应

用领域的研究热点 [1−10]. 在铁磁/非磁异质结中,

非磁层的材料选择决定了异质结界面的自旋-电荷

转换效率, 从而影响太赫兹发射性能. 目前, 自旋

太赫兹源研究较为广泛的体系是铁磁/重金属结

构. 重金属材料中的逆自旋霍尔效应实现了超快时

间尺度上了自旋-电荷转换, 因此重金属的自旋霍

尔角的大小对太赫兹发射性能有非常重要的影响 [2].

近年来, 拓扑绝缘体由于其独特的物理性质而

引起研究人员的关注 [11−14]. 拓扑绝缘体的体相是

绝缘的, 表面却具有金属性质, 形成拓扑保护, 具

有强自旋-轨道耦合作用, 拥有优越的自旋-电荷转
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换特性 [15]. Wang等 [16] 将拓扑绝缘体 Bi2Se3 作为

非铁磁层与铁磁体 Co结合, 发现 Bi2Se3/Co可产

生较强的太赫兹发射, 并区分了拓扑绝缘体 Bi2Se3
自身的贡献和自旋-电荷转换的贡献, 其中自旋-电

荷转换为主要贡献. 而在自旋-电荷转换中, 表面的

逆 Edelstein效应起主要作用, 但未能完全排除体

相的逆自旋霍尔效应的存在. 除此之外, 拓扑绝缘

体自身受飞秒激光抽运也可以发射太赫兹波. Braun

等 [17] 用飞秒激光抽运拓扑绝缘体 Bi2Se3 单晶, 在

其表面观察到转移电流 , 这是由于电子密度沿

Se—Bi键的瞬时位移引起的, 此行为主导了表面

电流响应, 可向外辐射太赫兹波. Fang等 [18] 采用

分子束外延方法制备了拓扑绝缘体 Bi2Te3 薄膜,

并研究了飞秒激光抽运 Bi2Te3 薄膜产生的太赫兹

辐射, 他们发现 Bi2Te3 的漂移电流的贡献要比扩

散电流的贡献大一个量级, 而非线性电流的贡献则

超过了漂移电流和扩散电流的贡献, 证明了拓扑绝

缘体表面对光有超快非线性响应, 揭示了非线性电

流沿 Bi—Te键流动.

目前, 拓扑绝缘体材料大多采用分子束外延方

法制备. 从应用潜力看, 分子束外延方法虽然能够

制备出高品质的单晶薄膜, 但是制备尺寸受限, 且

制造成本较高. 如果用磁控溅射方法制备拓扑绝缘

体/铁磁异质结, 将能够批量生长直径达 4 in (1 in =

2.54 cm)的晶圆级大尺寸样品, 降低制造成本, 有

望推广到商业化应用. 但是用磁控溅射方法制备的

拓扑绝缘体/铁磁异质结的太赫兹发射性能未见报

道 . 本文采用磁控溅射方法制备了拓扑绝缘体

Bi2Te3/铁磁 CoFeB双层异质结, 利用太赫兹时域

光谱系统对 Bi2Te3/CoFeB的太赫兹发射性能进

行了深入研究, 发现在飞秒激光放大级脉冲作用

下, Bi2Te3/CoFeB呈现高效率的太赫兹发射. 通过

样品和结构的进一步优化, Bi2Te3/CoFeB将有望

获得更高的发射效率, 具备商业化应用潜力. 

2   实验部分
 

2.1    样品制备

本文实验所用的样品包括Bi2Te3(4)/CoFeB(2),

Bi2Te3(4), CoFeB(2), W(4)/CoFeB(2.2)和Pt(4)/

CoFeB(2.2), 括号中的数字表示厚度, 单位是纳米.

在单抛的 MgO衬底上制备 Bi2Te3(4)/CoFeB(2),

Bi2Te3(4), CoFeB(2)这三种样品. MgO衬底厚度

为 0.5 mm. 为了比较不同衬底的影响, 分别在玻

璃和高阻硅衬底上制备 Bi2Te3(4)/CoFeB(2)样品,

玻璃衬底和高阻硅衬底厚度均为 0.5 mm. W(4)/

CoFeB(2.2)和 Pt(4)/CoFeB(2.2)样品的衬底材料

是玻璃. 利用高真空 AJA溅射系统制备这些样品,

溅射系统的本底真空为 2.0 × 10–8 Torr (1 Torr =

133.322 Pa), 所有样品都在低于 2 mTorr的氩气

压力下沉积 .  Bi2Te3(4)/CoFeB(2),  Bi2Te3(4)和

CoFeB(2)样品上均覆盖一层 3 nm厚的 SiO2 作

为保护层. Bi2Te3, CoFeB, SiO2, W和 Pt的生长

速率分别为 0.067,  0.006,  0.008,  0.021 nm/s和

0.077 nm/s. 

2.2    样品的太赫兹发射性能测试

利用太赫兹时域光谱系统进行样品的太赫兹

发射性能测试, 实验装置如图 1(a)所示. 实验中使

用的激光器是钛: 蓝宝石再生放大器 (中心波长

800 nm, 脉冲宽度 35 fs, 重复频率为 1 kHz). 超快

飞秒激光被分束镜分成抽运光和探测光两部分. 功

率为 18 mW、光斑大小为 3 mm (0.255 mJ/cm2)

的抽运光从样品一侧以正入射的方式照射样品.

产生的太赫兹脉冲最后由离轴抛物面镜聚焦到
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图 1    (a)实验装置示意图; (b) Bi2Te3(4)/CoFeB(2)异质结的结构示意图

Fig. 1. (a) Schematic diagram of experimental setup; (b) schematic illustration of BiTe/CoFeB heterostructure structure information. 
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⟨100⟩2 mm厚的    ZnTe晶体上进行自由空间电光

采样. 实验在室温下进行, 太赫兹系统没有抽真空

和充入干燥氮气排除水蒸气影响. 施加于样品的磁

场大小约为 1000 Oe (1 Oe = 1.0 × 10–4 T), 方向

平行于薄膜表面, 如图 1(b)所示. 

3   结果与讨论

为了研究 Bi2Te3/CoFeB异质结制备中衬底

的影响, 利用磁控溅射分别在MgO, 高阻硅和玻璃

这三种衬底上生长了 Bi2Te3(4)/CoFeB(2), 并利

用太赫兹时域光谱系统对这三个样品进行了太赫

兹发射性能测试, 结果如图 2所示. 从图 2中可以明

显看出, 生长在MgO衬底上的Bi2Te3(4)/CoFeB(2)

发射的太赫兹波信号最强, 具有相对较好的太赫兹

辐射性能, 与文献 [19]中报道的结果一致. 这是由

于玻璃材料与 MgO相比, 吸收较多的太赫兹波,

导致最终探测到的玻璃衬底上的 Bi2Te3(4)/Co-

FeB(2)发射的太赫兹波信号稍弱于 MgO衬底上

的 Bi2Te3(4)/CoFeB(2). 高阻硅虽然对太赫兹波

的吸收系数很小 [20], 但是透过薄膜的剩余抽运光

照射到高阻硅上, 激发高阻硅产生光生载流子, 改

变了高阻硅的电导率, 减低了太赫兹波的透过率,

因此探测到的太赫兹波信号较小.
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图  2    生长在 MgO、高阻硅和玻璃衬底上的 Bi2Te3(4)/

CoFeB(2)异质结的太赫兹发射性能比较

Fig. 2. Comparison  of  the  terahertz  waveforms  generated

from  the  Bi2Te3(4)/CoFeB(2)  heterostructure  grown  on

MgO, high resistivity silicon, and glass substrates.

 
为了排除 Bi2Te3/CoFeB异质结太赫兹发射

过程中Bi2Te3 层和CoFeB层贡献, 分别对纯Bi2Te3
薄膜、CoFeB薄膜和 Bi2Te3/CoFeB异质结进行

了相同的条件下太赫兹发射光谱的测试. 唯一不同

的是在测试 Bi2Te3 薄膜时没有施加磁场 , 而对

CoFeB薄膜和 Bi2Te3/CoFeB异质结进行测试时

外加了一个面内的磁场对 CoFeB的磁化进行定

向, 测试结果如图 3所示. 纯 Bi2Te3 薄膜和 CoFeB

薄膜均未测到太赫兹辐射, 而 Bi2Te3/CoFeB异质

结则发射较强的太赫兹波. 对于纯 Bi2Te3 薄膜和

CoFeB薄膜的测试结果与文献 [16]报道不一致.

文献中是采用分子束外延方法制备拓扑绝缘体Bi2Se3
单晶薄膜, 纯 Bi2Se3 薄膜发射的太赫兹波主要是

由于 Se—Bi键上的瞬态电荷转移引起的转移电流

而产生的. 本工作是采用磁控溅射法制备的 Bi2Te3
薄膜, 为多晶, 相对于单晶薄膜而言, 多晶薄膜中

Bi—Te键角度是随机的, 不像单晶薄膜中键的方

向一致, 因此在多晶 Bi2Te3 薄膜中净电流较小或

为 0, 以致无法探测到太赫兹辐射. 对于 CoFeB薄

膜, 厚度只有 2 nm, 可能由于厚度太薄, 导致由于

退磁效应产生的太赫兹辐射很弱, 难以探测到. 这

说明对于磁控溅射方法制备的 Bi2Te3/CoFeB异
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图  3      (a)  CoFeB(2),  Bi2Te3(4)和 Bi2Te3(4)/CoFeB(2)辐

射的太赫兹波形; (b) Bi2Te3(4)/CoFeB(2)辐射的太赫兹频

域谱

Fig. 3. (a)  Terahertz  waveforms  generated  from CoFeB(2),

Bi2Te3(4),  and  Bi2Te3(4)/CoFeB(2), respectively;  (b)   tera-

hertz spectra obtained from Bi2Te3(4)/CoFeB(2). 
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质结的太赫兹发射与其异质界面有关 , 而纯

Bi2Te3 薄膜自身和铁磁层 CoFeB的退磁效应对

Bi2Te3/CoFeB异质结的太赫兹发射的影响可忽略.

在飞秒激光脉冲抽运下, CoFeB层中的电子被激

发至费米能级以上, 由于自旋向上和自旋向下的电

子迁移率不同, 在 Bi2Te3/CoFeB异质结的界面上

形成了自旋极化电流 [1,21]. 由于 Bi2Te3 中存在强自

旋轨道耦合作用, 超快自旋极化电流可以转换为超

快电荷电流 [16], 从而向外辐射太赫兹波. 从图 3(b)

中可以看出, Bi2Te3(4)/CoFeB(2)辐射的太赫兹

带宽约为 2.4 THz.

为了进一步研究 Bi2Te3/CoFeB异质结的太

赫兹发射中抽运光入射方向的影响, 分别让抽运光

从样品的正面、背面入射, 即抽运光分别从薄膜一

侧和衬底一侧入射, 并且反转外加磁场的方向, 结

果如图 4(a)所示. 这里需要指出的是, 由于 MgO

衬底是单抛的, 样品背面激光的透射率较低, 因此

当抽运光从样品背面即衬底一侧入射时, 透过衬底

照射到薄膜的抽运光强度下降, 因此样品发射的太

赫兹波的振幅小于抽运光从样品正面入射时样品

发射的太赫兹波的振幅. 从图 4(a)中可以看出, 当

外加磁场方向一致, 抽运光分别从样品的正面和背

面入射时, 样品发射的太赫兹波形相反; 当抽运光

入射方向一致, 外加磁场反向时, 样品发射的太赫

兹波形相反. 这一结果与文献 [16]报道一致, 进一

步说明 Bi2Te3/CoFeB异质结的太赫兹发射与自

旋-电荷转换相关.

jc ∝ ẑ × σ

jc ∝ js × σ jc js

σ ẑ

js

ẑ js

ẑ js

jc

σ σ

jc

Bi2Te3/CoFeB异质结中, 超快自旋流可能通

过逆 Edelstein效应或逆自旋霍尔效应转化为超快

电荷流. 根据文献 [16], 通过逆 Edelstein效应产生

的电荷流  , 通过逆自旋霍尔效应产生的

电荷流   , 其中,    是电荷流,    是自旋

流,   是自旋极化方向,   是拓扑绝缘体/铁磁异质

结界面的法向单位矢量, 平行于  . 当抽运光从样

品的背面入射时,   和  的方向与抽运光从样品的

背面入射时的   和   的方向相反 , 因此 , 通过逆

Edelstein效应和逆自旋霍尔效应产生的  均反向,

从而发射的太赫兹波形相反. 当外加磁场反向时,

由于   决定于外加磁场的方向, 因此   也反向, 从

而  反向, 导致发射的太赫兹波形相反. 还研究了

Bi2Te3(4)/CoFeB(2)异质结发射的太赫兹脉冲的

偏振. 利用太赫兹偏振片, 在外置磁铁为水平方向的

时候, 测量得到的太赫兹辐射为竖直偏振. 从图 4(b)

σ

σ

jc

⟨110⟩

θ

中可以看出从 0°到 360°旋转外加磁场时, Bi2Te3(4)/

CoFeB(2)异质结发射的太赫兹脉冲的峰值振幅

呈正弦曲线变化. 外加磁场方向改变时, 由于  决

定于外加磁场的方向, 所以  随着外加磁场方向的

变化而改变,   随之变化, 因此发射的太赫兹波的

偏振可以由外加磁场方向控制. 在本实验中, 探测

晶体   ZnTe的最优探测方向固定在 y 轴方向.

所以, 太赫兹峰值振幅随外加磁场方向 (与 x 轴的

夹角为  )呈正弦函数关系.

将Bi2Te3(4)/CoFeB(2)与W(4)/CoFeB(2.2)、

Pt(4)/CoFeB(2.2)的太赫兹发射性能进行比较 ,

对 衬 底 进 行 归 一 化 处 理 , 结 果 如 图 5所 示 .

W(4)/CoFeB(2.2)、Pt(4)/CoFeB(2.2)均是通过逆
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图  4    Bi2Te3(4)/CoFeB(2)异质结的太赫兹辐射　 (a) 抽

运光从 Bi2Te3(4)/CoFeB(2)样品正面和背面入射以及磁场

反向时Bi2Te3(4)/CoFeB(2)辐射的太赫兹波形; (b) Bi2Te3(4)/

CoFeB(2)异质结发射的太赫兹脉冲的峰值振幅与施加的

外磁场方向的关系

Fig. 4. Terahertz emission from Bi2Te3(4)/CoFeB(2) hetero-

structure:  (a)  Terahertz  waveforms  emitted  from  the

Bi2Te3(4)/CoFeB(2)  heterostructure  measured  with  front

and back sample excitation and reversed magnetic field; (b) the

peak  amplitude  of  the  terahertz  signal  emitted  from  the

Bi2Te3(4)/CoFeB(2) heterostructure  as  a  function  of  mag-

netic field angle q, with respect to the x-axis. 
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jc

自旋霍尔效应实现自旋-电荷的转换, 从而发射太

赫兹. Pt与W的自旋霍尔角符号相反, 因此, W(4)/

CoFeB(2.2)、Pt(4)/CoFeB(2.2)发射的太赫兹波

形相反. Pt的自旋霍尔角较大, 由于电荷流  的大

小与非铁磁层自旋霍尔角成正比 [2], 因此 Pt(4)

CoFeB(2.2)能够发射较强的太赫兹辐射. 从图 5

可以看出, 多晶 Bi2Te3(4)/CoFeB(2)的太赫兹发

射性能低于 Pt(4)/CoFeB(2.2). 但是, 多晶拓扑绝

缘体与铁磁异质结的太赫兹发射的研究才开始, 不

仅辐射机理不是非常清楚, 值得深入研究, 而且后

续对改进这种异质结实现功能化的太赫兹辐射源

要比铁磁-重金属异质结更加有希望. 因此, 这样的

体系对深入研究超快自旋流的辐射机理, 以及后续

太赫兹应用有一定的价值. 

4   结　论

本文采用磁控溅射方法制备了多晶拓扑绝缘

体 Bi2Te3/铁磁 CoFeB双层异质结, 并利用太赫

兹时域光谱系统对 Bi2Te3/CoFeB的太赫兹发射

性能进行了深入研究. 通过比较分别生长在MgO、

玻璃和高阻硅衬底上的 Bi2Te3/CoFeB的太赫兹

发射性能, 发现MgO衬底上生长的样品具有较好

的太赫兹辐射性能. Bi2Te3/CoFeB异质结的太赫

兹发射是通过自旋-电荷转换过程实现的, 辐射偏

振可通过外加磁场方向控制, 太赫兹发射性能接近

于 Pt/CoFeB. 下一步工作可以对 Bi2Te3/CoFeB

异质结的太赫兹发射进行更深入的研究 , 明确

Bi2Te3/CoFeB的太赫兹发射机理, 通过样品和结

构的进一步优化, 获得更高的发射效率. 本文中采

用的磁控溅射方法能够大尺寸批量生长 Bi2Te3/

CoFeB样品, 成本较低, 进一步优化后的样品将有

望走向商业化应用.
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图 5    Bi2Te3(4)/CoFeB(2), W(4)/CoFeB(2.2), Pt(4)/CoFe-

B(2.2)的太赫兹发射性能比较

Fig. 5. Comparison  of  the  terahertz  waveforms  generated

from the Bi2Te3(4)/CoFeB(2), W(4)/CoFeB(2.2), and Pt(4)/

CoFeB(2.2). 
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SPECIAL TOPIC—Terahertz spintronic optoelectronicss

Terahertz emission generated from Bi2Te3/CoFeB
heterostructures grown by magnetron sputtering*
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Abstract

High-performance terahertz emitters, which convert the femtosecond laser pulses into terahertz pulses, are

essential  for  terahertz  spectroscopy  technology  and  terahertz  wireless  communication.  Spintronic  terahertz

emitters  based  on  ferromagnet/nonmagnet  bilayers  have  attracted  tremendous  attention  due  to  their  high

efficiency,  ultra-broadband,  low  cost  and  high  flexibility.  Here,  we  systematically  investigate  the  terahertz

emission  from  polycrystalline  topological  insulator  Bi2Te3/ferromagnetic  CoFeB  heterostructure  grown  by

magnetron sputtering. The Bi2Te3/CoFeB heterostructure exhibits high efficiency of terahertz emission, and the

polarization of terahertz waves can be controlled by the external magnetic field direction. The performance of

Bi2Te3/CoFeB heterostructure is almost comparable to that of the Pt/CoFeB bilayer. In contrast, no terahertz

emission is observed in the pure Bi2Te3 or CoFeB film driven by femtosecond laser pulses, probably because the

Bi2Te3 prepared by sputtering is polycrystalline and the thickness of CoFeB is too thin. We also compare the

performances of  Bi2Te3/CoFeB grown on MgO, glass and high-resistivity silicon substrates,  and find that the

samples  grown  on  MgO substrates  exhibit  the  best  emission  performances.  The  glass  substrate  absorbs  more

terahertz  waves  than  MgO  substrate,  resulting  in  a  slightly  weaker  terahertz  signal  emitted  from  the

Bi2Te3/CoFeB  grown  on  the  glass  substrate.  Although  the  absorption  coefficient  of  high-resistivity  silicon  to

terahertz waves is very small, the residual pump light excites the high-resistivity silicon to generate the photo-

generated carriers, which change the conductivity of the high-resistivity silicon and reduce the transmittance of

terahertz  wave.  We  attribute  the  mechanism  of  the  terahertz  emission  to  the  spin-charge  conversion  at  the

interface of Bi2Te3/CoFeB. The terahertz emission efficiency of our sample is expected to be able to be further

improved by optimizing the samples. Moreover, with the sputtering method, it is possible to fabricate large area

samples at low cost, which is critical for commercial applications.

Keywords: terahertz emission, topological insulator/ferromagnetic heterostructures, femtosecond laser
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