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飞秒激光脉冲辐照在 Pt/CoFe/Ta铁磁异质结上, 导致铁磁层中磁化强度超快淬灭并产生瞬态自旋流.

自旋流向重金属层扩散, 基于逆自旋霍尔效应在重金属层中转换成瞬态电荷流, 产生宽带远红外脉冲辐射.

本文通过两方面实验, 研究飞秒激光的光热效应对铁磁异质结产生远红外辐射的调控. 首先, 通过改变外加

磁场的大小和方向, 研究远红外辐射脉冲振幅-磁场的磁滞回线. 与振动样品磁力计测量的磁滞回线相比, 远

红外辐射脉冲振幅-磁场的磁滞回线表现出更小的矫顽力. 增大抽运光的能量密度, 发现样品的矫顽力进一步

下降. 其次, 对 Pt/CoFe/Ta三层异质结进行正向磁化饱和后施加一个反向的小磁场, 实验发现当入射的激光

能量密度超过 1.43 mJ/cm2 时, 远红外辐射脉冲信号发生极性的反转. 上述两个实验结果不仅阐明飞秒激光

脉冲的光热效应, 也为基于电子自旋的远红外辐射脉冲的调控提供新方法.
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 1   引　言

远红外波介于微波与红外线之间, 这一波段包

括丰富的光与物质相互作用, 包括自由载流子输

运、晶格振动、自旋进动等 [1,2]. 远红外波具有良好

的穿透性、低损伤、指纹谱识别等特性, 是宏观电

子学与微观光子学的过渡频段. 远红外技术在医学

诊断、无损检测、高速无线通讯等领域具有广泛的

应用前景 [3,4].

飞秒激光诱导超快退磁不仅为亚皮秒时间尺

度上操纵电子自旋提供有效途径 [5−7], 而且为发展

未来太赫兹频率的信息技术开辟研究方向 [8,9]. 近

年来, 基于超快自旋光电子学的研究, 以低成本和成

熟的薄膜生长技术制备的铁磁 (FM)/重金属 (HM)

异质结构, 已经成为远红外相干辐射源研究领域的

前沿之一 [10−13]. 基于电子自旋的远红外辐射源兼

顾低成本、宽带宽、高效率等优势引起了国内外学

者的研究兴趣 [14,15]. 基于电子自旋的远红外电磁辐

射的物理机制主要包含以下物理过程. 首先, 当飞

秒激光脉冲入射到 FM层时, 激发 FM层中的热

电子. 该系统通过电子-电子、电子-声子和电子-磁

子相互作用实现热平衡 [16]. 在达到热平衡之前, 热

电子获得 106 m/s量级的速度, 并在 FM层内以超
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扩散模式移动 [17]. 非平衡的自旋向上和自旋向下电

子形成超快自旋流, 并注入相邻具有强自旋-轨道

耦合效应的HM层中. 基于逆自旋霍尔效应 (ISHE),

进入 HM层的超快自旋流将转变成瞬态电荷流,

从而产生远红外相干脉冲辐射 [10,18,19]. 在 ISHE机

制中, 远红外脉冲发射的强度依赖于自旋流-电荷

流的转换效率. 近年来, Rashba界面 [20−22]、二维杂

化金属卤化物 [23] 和拓扑绝缘体 [24−27] 等材料或界

面都已被实验证明可以实现自旋流-电荷流的高效

转换, 从而辐射宽带远红外相干脉冲.

基于高灵敏、非破坏等优点, 超快远红外脉冲

发射光谱技术已经成为研究半导体材料 [28−30]、低

维异质结 [31−33]、拓扑量子材料 [34−37] 中载流子的非

平衡输运、位移电流和注入电流等瞬态光电流的重

要工具. 利用超快远红外脉冲发射光谱技术, 通过

研究 Fe纳米薄膜上不同的覆盖层, 实验上不仅可

以区分磁偶极和电偶极诱导的远红外电磁脉冲发

射, 而且可以获得铁磁性纳米薄膜时间分辨的磁化

动力学过程 [38−40]. 进一步, 可以定量分析 FM/HM

异质结构远红外发射器中自旋流-电荷流的转换效

率 [41−43]. 超快远红外脉冲发射光谱技术已经成为

研究铁磁性薄膜及其异质结中的超快退磁、反常霍

尔效应、逆自旋霍尔效应等的有力工具. 尽管有部

分研究表明, 改变入射光的偏振态和光子能量 [43−47],

可以部分改变 FM/HM异质结构的远红外脉冲辐

射特性. 但是, 激光诱导的光热效应对远红外脉冲

辐射特性的影响还没有得到深入研究. 最近的研究

报道中, 飞秒激光诱导的 FM/HM异质结构都处

于正向或反向饱和磁化强度状态, 目的在于展示高

效的远红外脉冲辐射及其外场调控能力 [48−50]. 对

基于电子自旋的远红外波产生的物理机制而言, 飞

秒激光放大器产生的毫焦级超短激光脉冲与处于

不同磁化状态样品的相互作用仍有待研究.

本文采用超快远红外脉冲发射光谱研究了

Pt/CoFe/Ta三层异质结中飞秒激光脉冲诱导的

光热效应. 与振动样品磁力计测量的磁滞回线相

比, 远红外辐射脉冲振幅-磁场的磁滞回线表现出

更小的矫顽力. 进一步实验发现, Pt/CoFe/Ta铁

磁异质结发射的远红外波的相位随着激发光能量

密度增大发生反转. 实验结果表明, 飞秒激光脉冲

在样品内诱导退磁并产生自旋流的同时, 激光脉冲

所沉积的热能使铁磁层的磁各向异性能发生改变,

最终实现超快自旋流的光热反转. 本研究通过电

荷、自旋、超短光脉冲和热的相互作用, 为基于电子

自旋的宽频远红外辐射特性的调控提供新的方法.

 2   实　验

⟨110⟩

图 1(a)为 Pt/CoFe/Ta三层异质结在飞秒激

光激发下产生远红外相干辐射的示意图. 飞秒激光

放大器输出激光能量为 1.55 eV、脉冲宽度为 120 fs、

波长为 800 nm、重复频率为 1 kHz的激光脉冲 .

激光脉冲经过分束镜, 分成能量较大的抽运光和能

量较小的探测光. 抽运光正入射到 Pt/CoFe/Ta

三层异质结样品上 (沿 z 轴), 产生远红外脉冲辐

射. 保持激光光斑大小不变, 通过调节中性可调衰

减片以改变抽运激光的功率, 从而增大或减小入射

到样品表面的激光能量密度. 从 Pt/CoFe/Ta三

层异质结样品产生的远红外脉冲通过离轴抛物镜

聚焦到 1 mm 厚的    ZnTe晶体上. 图 1(b)描

述通过非线性晶体的电光效应检测并记录远红外

脉冲的时域波形. ZnTe晶体的折射率在远红外脉

冲的电场作用下发生变化, 因此经过 ZnTe晶体的

探测光脉冲偏振态随远红外波电场的时域波形

而改变. 通过 1/4波片、沃拉斯顿棱镜和平衡桥光

电探测器, 检测探测光的偏振态, 进而获得到远红

外脉冲的时域波形. 所有实验均在室温下干燥空气

中进行, 以防止空气中的水汽对远红外辐射脉冲的

吸收.

±90

在聚对苯二甲酸乙二醇酯 (PET)柔性衬底上,

通过低成本、高成膜质量的直流磁控溅射方法, 在溅

射系统中 (背底真空度小于 3 × 10–8 Torr (1 Torr =

1.33322×102 Pa))生长纳米级厚度的 Pt/CoFe/Ta

三层膜异质结. Pt, CoFe, Ta各层的溅射速率分别

为 1.08, 0.45和 0.41 Å/s. 柔性 PET衬底的厚度

为 0.12 mm. 铁磁层 CoFe和两侧的重金属 Pt层

Ta层的厚度均为 3 nm. Pt和 Ta层具有符号相反

的自旋霍尔角, 导致 CoFe层两侧的重金属层中的

电荷流脉冲同向叠加, 见图 1(a)插图. 实验中, 通

过一个电磁铁产生沿 y 轴方向的磁场, 面内磁化

样品. 通过调节电磁铁线圈中电流的大小和方向调

节施加于样品上磁场的大小和方向 (变化范围为

  Oe), 来研究样品产生的远红外辐射强度随磁

场的依赖关系. 此外, 通过振动样品磁强计 (VSM)

测试样品的磁性.
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 3   结果与讨论

图 2(a)给出了 PET衬底上制备的 Pt/CoFe/

Ta三层膜异质结在激光辐照后所产生的远红外

脉冲发射信号 . 外加磁场 H = ±90 Oe (1 Oe =

103/(4π) A/m), 抽运光的能量密度为 1.22 mJ/cm2.

实验中, 反转了外加磁场的方向, 从+H变为–H,

可以看到远红外辐射脉冲的相位完全反转. 因此,

该远红外脉冲的产生起源于材料的磁性. 进一步观

察到远红外发射脉冲的极性随 Pt/CoFe/Ta三层

膜异质结的翻转而反转, 这是由于自旋流注入重金

属层的方向发生改变. 上述实验结果均符合逆自旋

霍尔效应产生远红外辐射脉冲的主要物理机制 [10].

图 2(b)是图 2(a)归一化的傅里叶振幅谱结果 .

样品所产生的远红外辐射脉冲的中心频率约为

0.4 THz, 频谱范围覆盖了 0—2.5 THz, 基本符合

远红外时域光谱的应用需求.

根据先前的研究, FM/HM异质结远红外相干辐

射的振幅与电荷流 jc 成正比, jc = gjs×M/|M|[10−12],

其中 g 表示 HM层的自旋霍尔角, 描述自旋流-电

荷流的转换效率; M为 FM层的磁化矢量; 由于电

子的自旋极化平行于样品的磁化矢量M, 自旋流

js 与磁矩M成正比. 因此, 利用外加磁场控制 FM

层中M的大小和方向, 可以直接调控 js 的大小和

方向, 从而调控远红外辐射脉冲的振幅和相位.

+

+

图 3(a)为通过改变外加磁场的大小和方向,

研究样品的自旋极化特性对远红外辐射脉冲时

域波形的影响. 实验中, 激光脉冲的能量密度为

1.22 mJ/cm2. 当外加面内磁场从   90 Oe变化到

–90 Oe, 再重新变化到   90 Oe, 实验获得的远红

外脉冲的时域波形显著不同. 图 3(b)为相应时域

信号经傅里叶变换后得到的振幅谱. 为定量表示
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图  1    (a) 基于 Pt/CoFe/Ta三层膜异质结的远红外脉冲

辐射光谱示意图 , 自旋流   和   分别从 CoFe层注入到

Pt和 Ta层 ,    和   分别为 Pt和 Ta层中由自旋流  

和   转化成的电荷流 , M 为磁化强度 , CoFe层中的红色

实箭头表示退磁区域外的磁化强度, 红色虚箭头表示退磁

区域内的磁化强度 ; (b)电光取样远红外脉冲的探测系统

示意图 (QWP为 1/4波片 , WP为沃拉斯顿棱镜 , BP为平

衡光电探测器)

Js1 Js2

Jc1 Jc2

Js1

Js2

Fig. 1. (a) Schematic diagram of far-infrared pulse emission

spectroscopy based on Pt/CoFe/Ta three-layer heterostruc-

ture.  The  spin  currents      and      are  injected  from

CoFe  layer  into  both  Pt  and  Ta  layers;      and      are

the  charge  currents  converted  from  the  spin  currents   

and    in Pt and Ta layers, respectively. M is the magnet-

ization of the CoFe layer. The red solid arrow in the CoFe

layer indicates  the magnetization outside the demagnetiza-

tion area, and the red dashed arrow indicates the magnetiz-

ation within  the  demagnetization  area.  (b)  Schematic   dia-

gram of electro-optical sampling system for probing the far-

infrared  pulse  (QWP,  quarter-wave  plate;  WP,  Wollaston

prism; BP, balanced photodetector). 
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图 2    (a) 正/反向磁场下 Pt/CoFe/Ta三层膜异质结的远

红外脉冲发射信号; (b) 经傅里叶变化得到的归一化振幅谱

Fig. 2. (a)  Far-infrared  pulse  emission  of  Pt/CoFe/Ta

three-layer  heterostructures  under  ±H;  (b)  normalized  far-

infrared amplitude spectra by Fourier transform. 
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Pt/CoFe/Ta样品的远红外发射信号强度, 将远红

外辐射脉冲的峰-谷间的强度差定义为远红外辐射

脉冲的振幅. 图 3(c)中的蓝色实心圆圈为抽运光

能量密度为 1.22 mJ/cm2 时, 远红外辐射脉冲的振

幅与外加磁场的依赖关系. 可以看到, 远红外脉冲

的振幅-磁场出现明显的磁滞回线现象. 随着外部

磁场从–90 Oe变为零再变为+50 Oe, 远红外辐射

脉冲的振幅变化较小, 极性保持不变. 当外加磁场

超过+50 Oe时, 远红外辐射信号的极性发生反转,

远红外辐射脉冲的振幅随着磁场的增大而迅速增

大. 当外加磁场达到+90 Oe时, 远红外辐射脉冲

的振幅达到最大, 并不再发生大幅的变化. 当抽运

光的能量密度为 1.22 mJ/cm2 时, 通过远红外辐射

脉冲的振幅-磁滞回线得出的矫顽力约为 60 Oe.

图 3(c)的绿色实线为 VSM测量得到样品的

M-H磁滞回线, 外加磁场施加于样品平面内. 由

于 CoFe是铁磁材料, Pt/CoFe/Ta样品的磁化强

度M对外加磁场 H的依赖关系表现为磁滞回线.

在无飞秒激光辐照时, 样品的矫顽力约为 90 Oe.

对比 M-H和远红外辐射振幅-H的磁滞回线实

验结果, 可以看出尽管曲线的形状相似, 通过超快

远红外脉冲辐射光谱测得的远红外辐射振幅-H磁

滞回线获得的矫顽力约为 60 Oe明显小于 VSM

测得的结果. 进一步, 将飞秒激光脉冲的能量密度
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图 3    (a) 不同磁场下 Pt/CoFe/Ta三层膜异质结的远红外发射脉冲时域信号 , 为了清晰区分实验数据 , 实验数据均垂直移动 ;

(b)对 (a)图的时域信号进行傅里叶变化得到的振幅谱; (c)两种抽运光能量密度下, 样品产生的远红外辐射脉冲振幅随外加磁场

的变化曲线, 蓝色实心圆和红色空心圆分别代表抽运激光能量密度为 1.22和 2.04 mJ/cm2 时的实验结果, 绿色实线为 VSM测量

得到样品的磁滞回线

Fig. 3. (a)  Time  domain  signals  of  far-infrared  emission  from  Pt/CoFe/Ta  three-layer  heterostructures  under  different  magnetic

fields. For clarity, all experimental data are shifted vertically according to the H. (b) The frequency-domain spectra of Pt/CoFe/Ta

with different H, as calculated by fast Fourier transform from (a). (c) The amplitudes of far-infrared emitted pulses as functions of

the applied magnetic field, measured at two pump fluences. The blue solid circles and the red hollow circles represent the experi-

mental  results  measured  at  1.22 and  2.04 mJ/cm2,  respectively.  The  green  solid  line  is  the  magnetic  hysteresis  loop  of  the

Pt/CoFe/Ta characterized by VSM. 
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增大到 2.04 mJ/cm2, 重复该样品的远红外辐射振

幅-H磁滞回线实验, 如图 3(c)中的红色空心圆圈

所示. 可以看出, 通过增大抽运激光脉冲的能量密

度, 激光辐照下样品的矫顽力进一步减小至 40 Oe.

上述实验结果定性地表明, 增大抽运激光脉冲的能

量密度对 Pt/CoFe/Ta三层膜异质结的远红外辐

射与调控有两方面的影响. 一方面, 从样品发射出

的远红外脉冲振幅的增大可以明显看到, 从 FM层

注入到 HM层的自旋流的强度随抽运激光脉冲能

量密度的增大而增强. 另一方面, 随着抽运激光脉

冲能量密度的增大, FM层的矫顽力呈现减小的趋

势, 表明飞秒激光的光热效应对样品的磁学性能具

有显著的调控能力.

+

最后, 通过改变飞秒抽运脉冲的能量密度, 进

一步证实了飞秒激光的光热效应对远红外辐射脉

冲的调控. 为实现这个目标, 首先用  200 Oe的正

向磁场使样品饱和磁化, 撤去该磁场后, 在样品面

内施加–60 Oe的负向磁场, 该磁场的场强不足以

改变未辐照样品的磁化方向, 如图 4(a)所示. 从低

到高逐渐增大抽运激光脉冲的能量密度, 观察远红

外辐射脉冲时域光谱的变化. 如图 4(b)所示, 不同

抽运激光脉冲的能量密度下远红外辐射脉冲的时

域信号, 实验所用的激光能量密度小于样品的破坏

阈值. 实验结果表明, 远红外辐射脉冲的时域波形

随激光脉冲能量密度的增大, 发生显著的变化. 如

图 4(c)所示, 对时域信号进行傅里叶变化得到振

幅谱, 没有观察到远红外辐射脉冲的频谱宽度与激

发光能量密度之间显著的依赖关系.

图 4(d)为远红外辐射脉冲的振幅 (蓝色实心

圆)随抽运激光脉冲能量密度的依赖关系. 当抽运

激光脉冲能量密度小于 1.43 mJ/cm2, 远红外辐射

脉冲的振幅随着激光脉冲能量密度的增大而增大.

当激光脉冲能量大于 1.43 mJ/cm2, Pt/CoFe/Ta

三层膜异质结发射的远红外波形发生剧烈的形变,

辐射脉冲的相位发生 π 相位反转. 当远红外辐射脉

冲的相位反转后, 辐射脉冲的振幅随抽运光脉冲能
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图 4    (a) 外加与样品磁化方向相反的小磁场时, 激光脉冲诱导 Pt/CoFe/Ta异质结辐射远红外脉冲相位反转实验示意图; 不同

抽运光能量密度下的远红外脉冲的 (b)时域信号和 (c)频域振幅谱, 抽运激光的能量密度改变范围为 0.20—2.04 mJ/cm2; (d) H =

–60 Oe时 , 随着激光抽运能量密度的增大 , 远红外辐射脉冲的振幅在 1.43 mJ/cm2 时达到峰值 , 当激光脉冲能量密度继续增大 ,

远红外辐射脉冲的相位发生反转

Fig. 4. (a) Schematic diagram of phase reversal of emitted far-infrared pulse generation when a small magnetic field opposite to the

magnetization orientation of the sample is applied. (b) The time domain signal and (c) frequency-domain spectra measured under

different pump fluences in a range of 0.20–2.04 mJ/cm2. (d) The amplitude of far-infrared time-domain signal reaches the maxim-

um at  a  pump fluence  of  1.43 mJ/cm2.  When  the  pump fluence  is  larger  than  1.43 mJ/cm2,  the  far-infrared  pulse  experiences  a

phase reversal. 
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量密度的增大继续增大达到饱和值. 随后, 降低抽

运激光脉冲的能量密度, 观察到辐射脉冲的振幅随

之减小, 然而并不能恢复到初始相位. 当抽运激光

脉冲的能量密度回复到初始的 0.20 mJ/cm2 后, 样

品所辐射的远红外脉冲的时域波形与初始状态相

比, 发生了 π 相位反转. 该实验结果表明, 利用激

光的能量密度实现了远红外辐射脉冲的相位反转.

−60

−60

上述实验结果可以定性用图 5物理图像来解

释. 图 5(a)描述了足够强的外加磁场作为驱动力,

实现了磁化矢量的翻转过程. 如图 5(b)所示, 当飞秒

激光脉冲激发 FM/HM异质结后, 样品的温度升

高, 温度的升高降低了磁性样品的两个稳定磁化状

态之间的势垒 DU, 增大给定磁能下自旋翻转的概

率. 当施加的外加磁场为  Oe, 小于 1.43 mJ/cm2

的激光能量密度提供的光热能不足以使自旋克服

已经减小的 DU1. 当使用较高的激光能量密度大

于 1.43 mJ/cm2 时, 飞秒激光脉冲提供了足够高的

光热能, 使得 Pt/CoFe/Ta三层膜异质结两个磁

化状态之间的势垒减小为 DU2. 此时, 外加磁场

(  Oe)足以将该样品中 FM层的磁化方向翻转

到与磁场一致的方向上, 因此所辐射的远红外脉冲

发生了 π 相位反转. 实验结果同时表明, 利用远红

外脉冲发射光谱对铁磁薄膜进行的磁滞回线和功

率依赖实验, 可以作为一种研究铁磁材料在光磁记

录时的矫顽力和各向异性场的线性或非线性变化

的有效方法.

 4   总　结

首先阐明了饱和磁化状态下, 飞秒激光诱导

Pt/CoFe/Ta三层膜异质结的远红外脉冲发射物

理机制. 接着开展了两方面实验研究飞秒激光的光

热效应对磁性异质结产生远红外辐射的调控. 一方

面, 通过改变外加磁场的大小和方向, 研究了远红

外辐射脉冲振幅-磁场的磁滞回线. 与振动样品磁

力计测量的磁滞回线相比, 远红外-磁场的磁滞回

线表现出更小的矫顽力. 实验发现, 随抽运光的能

量密度的增大, 矫顽力进一步下降. 实验结果表明,

飞秒激光脉冲与 Pt/CoFe/Ta三层异质结相互作

用时存在显著的光热效应. 另一方面, 对 Pt/CoFe/

Ta三层异质结进行正向磁化饱和后施加一个反

向的小磁场 , 发现当入射的激光能量密度超过

1.43 mJ/cm2 时, 远红外辐射脉冲信号发生极性的

反转. 该实验进一步验证激光的光热效应及其对远

红外脉冲辐射的可调控性. 本文实验结果不仅阐明

飞秒激光脉冲的光热效应在远红外脉冲辐射中的

重要作用, 也为基于电子自旋的远红外辐射的调控

提供新方法.
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Abstract

Under illumination of a femtosecond laser pulse on the Pt/CoFe/Ta trilayer heterostructure, an impulsive
spin current can be generated in the ferromagnetic layer due to the ultrafast demagnetization. The spin current
is super-diffusively transported and injected into the neighboring heavy metal layers, and is converted into the
transversal charge current due to the spin-orbit coupling, which is named inverse spin Hall effect. The transient
charge current on a time scale of sub-picosecond gives rise to the electromagnetic radiation in the far-infrared
range to the free space. In this work, we demonstrate two kinds of experiments to investigate the modulation of
far-infrared emission by photo-thermal effect, which is due to the thermal energy deposed by light pulses on a
short timescales. First, the amplitude of the emitted far-infrared pulse as a function of an applied magnetic field
is measured, which shows a far-infrared hysteresis behavior. The coercive field of the sample obtained by far-
infrared hysteresis is smaller than that obtained by the M-H hysteresis through vibrating sample magnetometer.
In  addition,  the  coercive  field  decreases  with  pump  laser  fluence  increasing.  Second,  the  control  of  spin
polarization on an ultrafast timescale in the presence of a small magnetic field applied oppositely to that of the
magnetization  of  the  ferromagnetic  sample.  The  amplitude  of  far-infrared  time-domain  signal  reaches  a
maximum value  at  a  pump fluence  of  1.43  mJ/cm2.  For  the  pump fluence  larger  than 1.43  mJ/cm2,  the  far-
infrared  pulse  experiences  a  phase  reversal.  After  the  reversal,  a  decrease  of  the  laser  pump  fluence  cannot
restore the original phase of the far-infrared pulse. The above two experimental results not only elucidate the
photothermal effect of femtosecond laser pulses, but also provide a new method for controlling the far-infrared
radiation  pulses  based  on  ultrafast  spintronics.  These  results  demonstrate  that  far-infrared  emission
spectroscopy can be used as an ultrafast optical method to investigate magnetic properties, such as the coercive
field and anisotropy field of the samples.

Keywords: photo-thermal  effect,  magnetic  hysteresis  loop,  far-infrared  pulse  emission  spectroscopy,  far-
infrared pulse modulation
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