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专题：拓扑物理前沿与应用

拓扑绝缘体中的超快电荷自旋动力学*

向天 1)2)    程亮 1)    齐静波 1)2)†

1) (电子科技大学, 电子薄膜与集成器件国家重点实验室, 成都　611731)

2) (电子科技大学广东电子信息工程研究院, 东莞　523808)

(2019 年 9 月 19日收到; 2019 年 11 月 2日收到修改稿)

拓扑绝缘体是根据动量空间的拓扑不变量来定义的一类区别于普通绝缘体的新兴拓扑非平庸材料, 其

体态和表面态分别表现为绝缘和金属性质, 并且其表面态具有独特的自旋结构 (自旋-动量锁定), 因此该类材

料在光电器件和自旋电子器件领域有很多潜在的应用. 由于开展这些应用研究首先需要对这类材料中的电

荷与自旋动力学有全面的了解, 所以拓扑绝缘体中的非平衡物理性质的研究引起了人们极大兴趣. 本文对这

一研究领域所作的研究工作做了一个较全面的描述, 特别是跟时间分辨超快光谱相关的实验工作. 并希望文

中的讨论能激发研究者尤其是理论工作者对这一领域进一步的探讨, 同时期待目标研究对象也能扩展到其

他拓扑材料体系.

关键词：拓扑绝缘体, 超快抽运-探测, 电荷动力学, 自旋动力学
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1   引　言

拓扑绝缘体作为一种体态绝缘、表面态导电的

具有非平庸拓扑态的绝缘体 [1−3], 在凝聚态物理学

等领域受到广泛的关注. 拓扑绝缘体载流子和自旋

的动力学性质, 对基于它们的新型电子器件的研究

十分重要. 近年来, 基于超快光学手段, 已经对拓扑

绝缘体内的超快载流子动力学进行了很多研究 [1−9],

从中能够了解到拓扑绝缘体内基本的电子输运过程.

因为时间反演对称性的保护, 拓扑绝缘体的表

面态具有无能隙的线性色散 (狄拉克锥)能带结构 [2].

同时, 表面态的自旋-动量锁定 [3] 性质令其在自旋

电子学、量子信息等前沿学科中有着巨大的应用前

景. 比较典型的三维拓扑绝缘体有 Bi2Se3, Bi2Te3,

Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3 等, 它们有明显的体能隙, 以及

无能隙的表面态 [4]. 在实验上, 表面态的线性色散

关系和自旋-动量锁定现象已被角分辨电子能谱

(angle-resolved  photoemission  spectroscopy,

ARPES)实验观测到 [2,5,6]. 同时, 拓扑绝缘体中的

载流子动力学过程也已被广泛地研究 [4,7], 揭示出

非平衡载流子的动量和能量弛豫过程中电子-声子

耦合的重要作用. 此外, 对电子自旋自由度敏感的

时间分辨克尔效应也已阐释了拓扑绝缘体中的光

诱导相干自旋动力学过程 [8]. 本文首先介绍基于超

快抽运-探测的实验方法, 包括时间分辨光学抽运-

光学探测 (optical pump optical probe, OPOP)反

射率测量 [9−11], 光学抽运 -太赫兹测量 (optical

pump terahertz probe, OPTP)[9,12], 时间分辨角分

辨 光 电 子 能 谱 (time-resolved  ARPES,  Tr-

ARPES)[2,9,13], 以及时间分辨克尔效应测量 (time-

resolved Kerr  rotation,  TRKR)[9,14] 等实验方法 ;

然后给出已知拓扑绝缘体中超快动力学实验方面

的结论与相关物理图像, 包括电荷、声子与自旋的

动力学; 最后对目前的研究作出总结.
 

 

*  国家自然科学基金 (批准号: 11974070, 11734006)和广东东莞市核心技术攻关前沿项目 (批准号: 2019622101004)资助的课题.
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2   超快抽运-探测技术

超快抽运-探测是一种基于飞秒激光的测量技

术, 可以用于探测材料中的各种 (准)粒子在飞秒

到纳秒尺度的超快动力学过程. 一般而言, 其主要

工作方式是利用 (飞秒时间尺度的)抽运脉冲激发

样品, 然后通过延时精确可调的 (飞秒时间尺度的)

探测脉冲来测量样品由激发态回到平衡态的弛豫

过程. 其中抽运和探测脉冲可以是飞秒激光脉冲或

者由飞秒激光产生的飞秒、皮秒尺度的其他脉冲信

号, 例如太赫兹脉冲[15−17], 光电子[2,9,13], X射线[18] 等. 

2.1    光学抽运-光学探测光谱

超快光学抽运-光学探测技术是最常见的超快

抽运-探测技术, 其中抽运和探测都是飞秒激光脉

冲. 在实验中, 通常用抽运光脉冲激发样品, 而较

弱的探测光脉冲用于测量透射率 (DT/T)或反射

率在光激发下的变化 (DR/R), 可以得到材料表面

或内部的光学特性随时间的变化的关系. 该技术可

用于研究固体材料中的带间 (inter-band)或带内

(intra-band)的电子跃迁过程, 已被广泛地应用到

强关联及拓扑材料的研究中 [7,9,10].

图 1(a)为反射式 OPOP光路示意图: 激光脉

冲从钛-蓝宝石 (Ti-sapphire)激光器出射, 经过分

光镜后分为抽运光和探测光, 各自分别经过一些光

学元件后被会聚到样品表面同一点. 样品受抽运脉

冲激发而处于非平衡态, 而探测脉冲在被样品反射

的同时会携带样品非平衡态的信息并最终被探测

器测量. 用于激发样品的抽运光也可以使用倍频晶

体、光学参量放大器或光学参量振荡器等改变波

长, 而抽运光波长的选取取决于研究对象和内容.

图 1(a)中位移延迟平台用于调整抽运光脉冲和探

测光脉冲的相对延时, 以探测样品在被抽运后不同

时刻的非平衡状态. 由于位移延迟平台的精度为亚

微米, 实验中的时间分辨率可以达到飞秒级. 一般

而言, 由抽运光的激发引起的透射率或反射率的相

对变化很小 (约为 10–6 量级), 为了能够探测如此

小的信号, 通常使用锁相放大器来进行信号的处

理. 在使用锁相放大器时, 需要对抽运光进行调制,

从而使得探测到的信号以调制频率变化. 同时, 在

数据读取时, 选取该频率作为锁相放大器的参考频

率, 即可提取信号中以此频率变化的分量, 也就是

由抽运光造成的样品反射率的微小变化 [9].

ε(t, ω)

σ(t, ω)

一般而言, 在被飞秒抽运光激发时, 样品处于

非平衡态, 并存在一系列激发和跃迁过程, 包括远

离费米面的电子的带间跃迁过程, 及伴随光学声子

和声学声子激发的弛豫过程. 此外, 在许多材料中,

也存在着自旋、激子、极化子等准粒子的激发. 这

些过程会导致样品的介电常数 (  )和电导率

(  )随时间变化, 从而反射率和透射率等光学

参量产生相应的变化, 这样到达探测器的探测光携

带样品的非平衡态 (随时间变化的)信息, 并最终

被测量. 而样品被激发后, 其中产生的 (准)粒子会

在动量和能量上弛豫, 并逐渐回归到平衡态. 典型

的反射式 OPOP信号如图 1(b)所示 (另请参考文

献 [19]), 样品被抽运光激发后, 其反射率发生变化,

并在约 10—100 fs达到极值, 此后逐渐弛豫回平

衡态.

OPOP由于具有精确的时间分辨能力和对研

究各种 (准)粒子激发的敏感性, 成为研究拓扑绝

缘体中载流子和声子的有力工具 [7,9,11]. 
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图 1    (a)反射式光学抽运-光学探测光路; (b)GaAs的典型的光学抽运-光学探测信号

Fig. 1. (a) Experimental setup of optical pump-probe spectroscopy in reflection configuration; (b) typical optical pump-probe signal

of GaAs. 
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2.2    光学抽运-太赫兹探测光谱

与 OPOP相比, 若将探测脉冲换成皮秒/亚皮

秒时间尺度的太赫兹脉冲, 即 OPTP光谱. 材料中

许多低能激发的能量尺度大约在 meV量级, 这已

超出了可见与红外波段的探测范围, 而太赫兹波正

好能够探测该能量尺度下的物理过程 [9,15]. 在飞秒

激光脉冲的照射下, 能被激发出较强太赫兹脉冲辐

射的材料主要包括光电导天线、非线性晶体 (如

GaP, ZnTe, LiNbO3, OH1等)、铁磁金属与重金

属多层纳米薄膜 (Fe/Pt, Co/Pt)等 [9,15].

与 OPOP不同的是, 太赫兹辐射目前无法用

普通光电探测手段测量, 一般使用电光采样法 (如

图 2(a))[15] 或者光电导天线 [15,16], 它们都要求使用

额外的探测光对太赫兹辐射进行测量. 以太赫兹的

电光采样法为例, 当太赫兹和探测脉冲同时通过光

电晶体时, 由于二阶非线性效应, 探测脉冲的偏振

态会受到太赫兹电场的调制 (在弱电场下, 偏振态

的变化近似正比于太赫兹场强), 并被后续的偏振

探测单元 (四分之一波片、偏振分束镜和平衡探测

器)测量. 同时, 可以通过改变探测光脉冲和太赫

兹脉冲的相对延时得到整个太赫兹波形. 太赫兹探

测的优势为在无需 Kramers-Kronig关系计算的情

况下, 可直接通过实验测量得到材料的光学响应函

数 (如介电常数或电导率)的实部与虚部的数值,

从而更加准确与可信. 光电导天线法在功能上与光

电探测法类似, 也可以得到太赫兹信号.

图 2(b)为典型的 OPTP光路示意图, 入射激

光被分为 3束, 它们分别被用作抽运、太赫兹产生

以及探测. 在实验中, 抽运光用于激发样品, 而样

品中的各种 (准)粒子的激发则会改变透射过样品

的太赫兹透射率, 从而改变太赫兹脉冲的强度和相

位, 并被探测光所记录. 值得注意的是, 为了避免

空气中的水蒸气对太赫兹的吸收, 太赫兹传输的区

域需要放置在干燥环境或真空中 [9].

与 OPOP相比, OPTP可以直接测量得到样

品在光激发下电导率 (介电常数)在整个太赫兹探

测频段内的相对改变 . 同时 , 在太赫兹频段内 ,

OPTP对材料内的载流子和声子较为敏感, 因此

是研究拓扑绝缘体中载流子和声子动力学的极佳

手段 [9,15,17].
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图 2    (a) 电光采样法 [15]; (b) OPTP光谱光路示意图

Fig. 2. (a) Electro-optic sampling[15]; (b) experimental setup of OPTP spectroscopy. 
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2.3    时间分辨克尔旋转光谱

θK

光在磁性材料表面反射后其偏振或强度会发

生变化, 这叫作磁光克尔效应 [9]. 如图 3(a)所示,

当材料具有不为零的净磁矩M时, 其介电常数张

量存在与磁矩相关的反对称非对角项, 使得材料对

不同圆偏振光的响应不同. 根据净磁矩在材料内的

不同朝向, 可以将测量分为极向、纵向和横向磁光

克尔效应 [9], 分别对应于磁化矢量垂直于材料的反

射面并平行于光的入射面, 平行于材料的反射面和

光的入射面, 以及平行于材料的反射面并垂直于光

的入射面三种情况. 对于M在极向或纵向, 线偏

振光经过该材料反射后会变成椭圆偏振光, 其长轴

方向与入射光的偏振方向形成一个夹角   , 即克

尔旋转 [9]. 而将克尔转角测量与超快抽运-探测的

探测结合 , 则组成了时间分辨克尔旋转 (time

resolved Kerr rotation, TRKR)探测, 是研究材料

自旋动力学的有效方法 [8].

如图 3(b)[8] 所示, TRKR通过利用圆偏振光

激发出样品表面的相干自旋态 (磁矩), 然后探测该

自旋态对探测光造成的克尔旋转, 来研究拓扑绝缘

体等材料中的自旋动力学 [20]: 1)拓扑绝缘体中由

于有自旋-轨道锁定的狄拉克锥的存在, 在圆偏振

光的激发下, 根据角动量守恒, 被吸收的圆偏振光

的角动量会转移到样品, 从而在其表面产生非平衡

态电子的自旋极化和自旋累积 [21]; 2)由于有被激

发的相干自旋态, 线偏振探测光经样品反射后会变

成有非零克尔转角的椭圆偏振光; 3)通过改变抽

运光脉冲与探测光脉冲的相对延时, 可以测量整个

自旋极化的激发和弛豫过程, 从而得到样品被圆偏

振光激发后的的自旋动力学信息. 在实验上, 由于

被激发的自旋载体仍是电子或空穴, 因而自旋动力

学与载流子动力学十分相关, 可以互为借鉴, 从而

可以更准确地了解完整的弛豫过程. 

2.4    时间分辨光电子能谱

ARPES是利用光电效应来探测电子能带结构

的一种实验技术 [1,2,13,14]. 在 ARPES实验 (图 4(a),

另可参考文献 [22])中, 高能光子入射到样品表面

并激发电子, 当被激发电子的能量高于其逸出功

时, 被激发电子脱离样品表面成为自由电子, 其动

能与材料能带结构有关. 同时, 光电子能量分析仪

可以在不同探测角度下探测逸出的电子, 然后依据

能量守恒和动量守恒可确定材料内的电子结构 [9].

由于拓扑绝缘体表面态在表面的法向方向没有色

散关系, 通过调节光子能量, 高分辨的 ARPES能

够从 3 D拓扑绝缘体的体态能带中分离出表面

态 [2,5]. 此外, 一些光电子分析仪还具有自旋分辨能

力, 可以探测到表面态中的自旋螺旋结构 [2,6], 因此

在研究拓扑绝缘体的能带结构中有重要作用.

结合超快抽运-探测技术, ARPES可以具有时

间分辨的能力, 即Tr-ARPES[2,9,13,23]. 在Tr-ARPES

(图 4(b)[23])中, 光源为飞秒激光, 入射的激光脉冲

被分为两束, 一束被用于激发样品, 另一束则在多

倍频后作为 ARPES的驱动光源来激发光电子, 用

于能带结构和电子占据数 (Population)的探测. 该

技术可以探测到样品在被激发后电子占据和电子

结构的变化, 以及随后的能量弛豫过程. 一些特殊

设计的光电子分析仪还具有自旋分辨能力, 如果利

用圆偏振光作为抽运光来对样品进行自旋注入,

Tr-ARPES还可以用来研究材料的自旋动力学 [24].

但是, 电子的自旋信号比电子的能量信号低 5个数
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图 3    (a)磁光克尔效应的原理 [9]; (b)基于抽运-探测技术的时间分辨克尔旋转光谱示意图 [8]

Fig. 3. (a) Schematic of magneto-optic Kerr effect[9]; (b) TRKR[8] via pump-probe technique. 
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量级左右, 获得高质量的实验数据比较困难 [9]. 

3   实　验
 

3.1    载流子动力学

载流子动力学主要是研究光激发后载流子的

弛豫过程和相应的弛豫时间. 材料受光激发后, 在

其载流子的弛豫过程中, 会有各种相互作用并伴随

着能量的转移和耗散, 其中包括了电子-电子、电

子-空穴、电子-声子的相互作用. 此外, 在特定材料

中, 磁振子、电荷密度波、自旋密度波等准粒子也

可以参与到这些过程中 [21]. 这些过程对拓扑绝缘

体中的载流子的研究十分重要, 根据前文的介绍,

可以使用 OPOP, OPTP或 Tr-ARPES来研究一

些典型的三维拓扑绝缘体中的载流子动力学过

程 [7,9−11,15,17,23].

使用 OPOP研究拓扑绝缘体时, 由于采用可

见光波段附近的脉冲激光用作抽运和探测 (最常见

使用 800 nm左右波长的钛-蓝宝石激光器作为激

光光源), 因此可以用于探测样品中的带间跃迁过

程 [8−11,17,25−27]. 下面所述内容, 主要围绕以经典拓

扑绝缘体 Bi2Se3 为例, 相关的结果大部分具有普

遍性, 其他材料如 Bi2Te3 等的相关实验可参考文

献 [3,4,27,28]. 图 5是单晶三维拓扑绝缘体 Bi2Se3
的 OPOP信号 [7], 在抽运光的激发下, 拓扑绝缘体

中费米能级以下的电子会吸收光子并跃迁到未占

据态, 此后由于电子-电子散射, 短时间内 (< 100 fs)

电子系统会达到费米统计平衡, 此后系统的温度会

有良好的定义, 该过程被称为电子热化 [4,11] . 由于

热化过程相对较快, 可以认为它是绝热的, 在实验

数据中表现为快速的上升沿 [7,11] . 在信号达到极值

之后, 热电子与晶格之间的相互作用会占主导, 此

时由于电子具有较高的能量, 可以发射出较高能量

的光学声子 [29], 从而降低自身的能量. 能量变低的

非平衡态电子或空穴逐渐往费米能级靠拢. 这期

间, 非平衡态载流子与低能声学声子的散射起到很

重要的作用. 随后电子处于更低能量状态, 出现电

子与空穴复合过程, 同时还会伴随热扩散及载流子

扩散到非激发区域过程 [25]. 在图 5中除以上的过

程外, 还伴随着 (高频和低频)振荡, 它们来源于相

干声子, 其弛豫时间尺度为 1—100 ps. 在很多类

似的研究中, 都得到了相似的数据 [7,8,11,25,26].

电声相互作用主导的弛豫过程可以利用双温

度模型 (two-temperature  model,  TTM)来解释 ,

这是一种通过唯象的热力学模型来解释电子系统

和声子系统的能量交换的方法, 其前提是两个系统

都必须处在温度被良好定义的状态, 即电子和声子

的热化时间尺度小于电声相互作用的时间尺度. 在

拓扑绝缘体中 , 由于电子 -电子热化时间小于

100 fs, 而整个体系电子-声子能量弛豫的时间为皮

秒量级 , 所以该条件是成立的 [9,26,30]. 通过 TTM

模型的拟合, 可以得到拓扑绝缘体的电声耦合强

度 (主要是与 A1g 模式声子的耦合), 其数值与传统

金属一致, 并且大于 Bi2Se3 表面态测量结果 [30,31],

这表明反射率变化的主要贡献来自于体态. 在更长

的时间尺度下的载流子复合过程可以利用文献 [25]

中的模型讨论. 在讨论时, 可以认为载流子的复合

过程主要由位于费米面之上的狄拉克锥上的表面

态电子与费米面之下的狄拉克锥上的表面态空穴

的复合主导 (包括辐射性和非辐射性的弛豫); 由于
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图 4    (a) ARPES 和 (b) Tr-ARPES[23] 实验平台示意图

Fig. 4. Schematic of (a) ARPES and (b) Tr-ARPES[23] setups. 
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载流子的复合需要自旋的翻转, 相比电子-光学声

子弛豫过程而言, 载流子复合过程的弛豫时间要长

许多. 再加上其他的假设, 可以认为对于薄膜样品

而言, 载流子的复合过程主要是体态电子受表面缺

陷的俘获所诱导的.

σ(ω)

ωp

除 OPOP外, 利用 OPTP也可以用于测量拓

扑绝缘体的载流子和声子的动力学过程. 图 6(a)

为 Bi2Se3 薄膜在未被光激发下的电导率的频谱 [32],

可以发现电导率由 Drude项和峰值在 2 THz附近

的 Lorentz项组成 . 更详细的数据分析表明 ,

Lorentz峰主要来自于体态声子的贡献 [33,34]. 因为

对于绝大部分不受超高真空保护的 Bi2Se3 样品,

费米能级都位于体态能带的导带内 (n型掺杂), 所

以 Drude项可能来自于体态和表面态载流子的共

同贡献. 在有抽运光激发的条件下 (如图 6(b)所

示), 透射过样品的太赫兹电场的强度和相位发生

改变, 主要是由于样品在抽运光激发下, 光生载流

子和激发出的声子对太赫兹波的相互作用所致. 而

电场强度随抽运光相对延时的变化如图 6(c)和

图 6(d)所示, 激发后 3 ps左右电场强度变化达到

极值, 随后发生弛豫 (在 25 ps左右的小峰为抽运

光在衬底中的多重反射造成). 值得注意的是, 在不

同厚度和不同抽运光强度下, 信号有明显的不同.

这种不同可以通过对在不同抽运延时下的复电导

率  的Drude-Lorentz拟合来进一步解释 (图 6(e)

至图 6(h)): 对于较薄的样品, 光激发会增大载流子

的散射率 g, 而等离子频率   (与载流子密度相

关)的变化却不明显, 因此样品的电导率降低, 对

太赫兹光也变得更加透明, 并在 10 ps内弛豫回平

ωp

σD = εDω
2
P/(γ − iω)

ωp

衡态; 而对于较厚的样品,   和 g 都会有明显的变

化, 它们对电导率有相反的贡献 (对于 Drude模型

的贡献,    )[10], 在高功率激发下,

载流子密度的增加对电导率增加的贡献会大于散

射率增加对电导率减小的贡献, 因而样品对太赫兹

吸收变大. 而厚样品与薄样品的不同则在于较厚的

样品的体态可以在光激发下提供更多的载流子 ( 

变化更大).

类 似 的 研 究 方 法 在 也 适 用 于 研 究

Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3(BSTS)单晶 [35]. 对 BSTS的研

究发现, 相较于 Bi2Se3, BSTS在光激发后的弛豫

过程明显较长. 这是由于 BSTS的表面电场驱使光

生电子从体态转移到表面态, 使得电子空穴在空间

上分离 , 从而阻碍了体态中的载流子复合 . 与

Bi2Se3 不同, BSTS的费米能级位于体能隙内, 并

靠近价带顶, 这样导致表面态有很多的未被占据

态 (图 7(b)), 因而这一过程可以很容易发生.

由 OPOP和 OPTP的结果可知, 在较短的时

间 (< 10 ps) 内, 根据拓扑绝缘体 Bi2Se3 系列材料

中测得的反射率变化, 主要可以分为 3个不同的时

间尺度 [7,8,11,25−29] : < 0.1 ps, ～0.4 ps和～2 ps. 下

面将结合 Tr-ARPES的实验结果 , 详细讨论这

3个时间尺度内发生的具体弛豫过程. 而更长时间

尺度的弛豫过程主要被电子空穴复合过程及热扩

散过程所主导.

在研究拓扑绝缘体时, 直接对其表面态的动力

学研究比较困难, 而 Tr-ARPES对能带结构的直

接测量可以很方便地分辨出表面态与体态的信号,

测量结果非常直观 [2,6,13].
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时间延时的变化 [11]

Fig. 5. (a), (b) Transient reflectivity of Bi2Se3 measured via OPOP at room temperature[7,11]. The red squares in (b) show the full

width half maximum of the probe light’s spot as a function of delay time[11]. 
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如图 8[13] 所示, Bi2Se3 在经过抽运光激发后,

其体态的价带电子在极短的时间内 (激光脉冲宽度

内)跃迁到了较高能级 (图 8(d)), 而此时在费米面

附近的体导带和表面态的占据数较低. 然后经过

约 700 fs的时间, 电子经过弛豫接近导带底和表面

态处 (图 8(e)). 在 2 ps后, 表面态和体导带的占据
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图 6    Bi2Se3 薄膜的 OPTP信号 [32]　(a)无光抽运下的 Bi2Se3 电导 ; (b)有光抽运下透过 Bi2Se3 的太赫兹波形 ; (c), (d)不同样品

厚度以及不同功率下太赫兹电场峰值随着抽运延时变化; (e)—(h)为在不同抽运延迟下, 通过用 Drude-Lorentz拟合的对于不同

厚度样品散射率和等离子频率

Fig. 6. OPTP signals of Bi2Se3 thin film[32]: (a) Conductance of Bi2Se3 without optical pump; (b) transmitted terahertz electric field

after sample under optical pump; (c), (d) transient THz peak signal of samples with different thickness and pump power; (e)—(h)

scattering  rate  and  plasma  frequency  obtained  from  the  fitting  of  conductance  of  Bi2Se3  by  Drude-Lorentz  model  with  different

sample thickness and pump delay. 
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数才开始有显著的衰减 (图 8(f)), 这主要是体导带

和表面态内电子的进入体价带, 与空穴复合的过

程. 而之后动力学时间尺度相比之前的时间尺度要

长的多 (≥ 10 ps).

τ∗BCB

A1
1g

利用 Tr-ARPES测量到的初始～2 ps内的动

力学过程与前文的 OPOP实验结果得到的时间尺

度基本吻合 [7,8,11,14,26], 且由电子温度随时间演化的

数据可以得到更细致的物理图像. 图 9为不同研究

团队 [13,36] 在 Bi2Se3 上的电子温度测量结果, 二者

十分一致. 可以看出, 由电子温度表征的电子热化

过程在 100 fs的时间尺度内 (电子温度 Te 上升沿

过程)就已经建立. 很明显, 体导带 (bulk conduction

band, BCB)的电子温度经历了两个不同的弛豫过

程, 这些数据可以很好地用两个指数衰减函数进行

拟合 (见虚线), 得到的衰减常数分别为  ～400 fs

和 tBCB～1.75 ps. 值得注意的是 , 体价带 (bulk

valence band, BVB)的电子温度几乎只有一个弛

豫过程, 利用单指数衰减函数拟合得到的弛豫时

间 tBVB 为～1.75 ps, 和体导带的 tBCB 一样. 另外,

从 OPOP的实验中可知,    (～2.2 THz)模式的

τ∗BVB

A1
1g

光学声子在观察到的声子中占主导地位, 所以电子

与光学声子的散射弛豫过程也主要是与该模式的

声子相互作用. 由于该声子对应可激发的电子温度

约为 Tp～71 K, 而当电子温度 Te, 即 Tp 与背景温

度 T0 (～70 K)之和, 小于 141 K时, 该模式的声

子很难被激发. 因此在小于约 141 K时, 光学声子

对电声相互作用的贡献可以忽略, 此时的能量弛豫

由载流子与声学声子的散射所主导. 由图 9中结果

可见, tBVB 基本上反映了电子-声学声子散射弛豫

过程. 此外, 因为 tBVB 与 tBCB 几乎相同 (～1.75 ps),

所以体导带热电子在电子温度小于约 500 K时,

电子-声学声子散射仍然主导了电子弛豫过程. 然

而在更高的电子温度情况下, 热电子与光学声子的

散射将起到主要作用.   (～400 fs)这个时间尺

度的弛豫过程就反映了这个过程, 其中  模式的

光学声子在散射中应该起到了决定性作用 . 在

OPOP实验中的确也得到了类似的弛豫时间尺度,

所以相关实验组对电子-声子弛豫详细过程的描述

都给出了类似上述结论 [13,36].

另外, 相比而言, Tr-ARPES可以更加直观地
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图 7    (a), (b) Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3(BSTS)和 Bi2Se3 的 OPTP信号; (c), (d)BSTS和 Bi2Se3 的能带结构示意图和电子转移 [35]

Fig. 7. (a),  (b)  OPTP signals  of  Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3  (BSTS) and Bi2Se3;  (c),  (d)  schematic  diagrams of  energy bands and electron

transfer in BSTS and Bi2Se3[35]. 
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图  8    Bi2Se3 的 Tr-ARPES信号 [13]　 (a) p型掺杂的 Bi2Se3 受光激发后不同能带的弛豫过程 ; (b)用于参考的 Bi2Se3 的能带 ;

(c)平衡态 Bi2Se3 的能带结构, 由于掺杂导致费米能级较低, 表面态和体态导带并没有被占据; (d)在刚刚被抽运光激发时, 电子

被激发到较高能级处; (e)—(g)则描述了较高能量的电子的弛豫过程

Fig. 8. Experimental  Tr-ARPES  data[13]:  (a)  The  relaxation  process  for  different  bands  of  p-doped  Bi2Se3  excited  by  light;

(b)  schematic  of  the  electronic  band  structures  of  Bi2Se3  for  reference;  (c)  electronic  band  structures  for  Bi2Se3,  and  the  surface

states and bulk conduction band are unoccupied due to the Fermi energy sitting inside the bulk valence band; (d) electrons are ex-

cited to high energy band after the excitation; (e)–(g) relaxation process of high energy electrons. 
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图 9    由 Shen研究组 (a)[13] 和 Gedik研究组 (b)[36] 利用 Tr-ARPES所测得的 Bi2Se3 电子温度数据

Fig. 9. Electron temperature of Bi2Se3 obtained by Tr-ARPES from Shen's group (a)[13] and Gedik's group (b)[36]. 
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分辨出体态和表面态的贡献, 从而揭示出令人更感

兴趣的表面动力学过程. 结合双光子光电子能谱

(two-photon  photoemission  spectroscopy,  2PEE)

的 Tr-ARPES可以很明显地揭示出费米面上的第

二个表面态; 同时发现, 光激发后, 在处于亚稳的

体态导带电子的支持下, 第一表面态的电子处于较

长的非平衡态. 亚稳的体态导带电子较长的寿命可

能是由于中最高的声子能量仅为 23 meV, 远小于

禁带宽度 (200 meV), 因此电子和空穴的非辐射跃

迁发生概率很低, 而辐射跃迁的时间尺度则通常大

于 1 ns, 从而可以解释较长的时间尺度载流子复合

过程 [37].

OPOP, OPTP和 Tr-ARPES等实验测量结

果表明, 拓扑绝缘体中载流子弛豫过程主要有电

子-电子作用, 电声相互作用和载流子复合 3个过

程 [9,13,26]. 其中 , 电子 -电子相互作用在最开始

～100 fs内占主导作用, 使得被激发的载流子达到

准平衡态的费米-狄拉克统计, 即热化过程. 此后,

2 ps左右内经历电子-光学声子、电子-声学声子相

继作用后 (电声相互作用), 热电子通过发射声子的

方式逐渐弛豫到接近导带底和表面态. 最后发生寿

命在数十 ps以上载流子复合以及更长时间尺度上

的载流子扩散. 此外, 体态和表面态之间的载流子

转移对弛豫过程也有影响. 在整个弛豫过程中, 表

面态和体态都对材料内的输运过程有贡献, 但是表

面态在薄膜材料中的贡献更为重要, 这在后续的拓

扑绝缘体相关的材料研究有着重要作用. 这些关于

载流子动力学过程与相关的理论工作可以互为印

证 [38−41]. 

3.2    相干声子

相干声子是固体里的电子和晶格在光的激发

下的原子的集体运动 [27]. 由于相干声子在短时间

内 能 保 持 与 脉 冲 激 光 接 近 的 相 干 性 , 因 此

OPOP实验中的探测光可以探测固体内受抽运光

激发后的相干声子的动力学过程 [7,9,32,42−45]. 与非

相干声子不同, 相干声子使得在被激发区域的晶格

振动具有相同相位, 因此可以对介电函数、反射率

等响应函数产生宏观可测的调制 (对于非相干情

形, 由于相位随机, 来自不同部分的影响相互抵

消), 在 OPOP中测得的实验数据的振荡便来自于

声子部分.

以 Bi2Se3 为例, 如图 10所示, 对 OPOP的实

A1
1g E2

g A2
1g

A1
1g

A1g

A1g

验数据进行傅里叶变换可以得到在室温下的相干

声子频谱 [8], 其中 3个不同频率的声子约为 2.2,

4和 5.2 THz. 与拉曼光谱的研究结果对比 [46], 可

以发现它们分别对应着   ,    ,    光学声子模

式, 其中   的强度最高. 这些太赫兹的振荡来自

于相干拉曼散射过程 [47] 和位移激发 [45], 与 Tr-

ARPES的结果一致 [48]. 除 Bi2Se3 外, 其他的拓扑

绝缘体如  Bi2Te3 在室温下的   声子频率约为

1.85 THz  [42,44], 而 Sb2Te3 的   声子频率约为

2.07 THz[43,44], 以及 Bi2Te3/Sb2Te3 组成的超晶格

的声子频率约为 2.05 THz[44].

利用 OPOP方法可以测量相干声子的动力学

过程 . 从图 5所示的 OPOP实验数据 , 图 7的

OPTP数据和图 11[48] 中的 Tr-ARPES中可以发

现, 测得的数据都存在着一个指数的衰减过程, 这

是准粒子在高能声子散射影响下的快速弛豫过程.

激发的载流子通过电声相互作用快速地失去能量.

A1
1g

在此基础上, 可以发现数据随着延时表现出振

荡, 这是相干声子的贡献. 由实验数据的傅里叶变

换可知, 较为明显的高频振动频率约为 2.17 THz,

这对应于约 8.97 meV的能量 [11], 这与利用拉曼光

谱所测得的   纵光学声子频率 (2.16 THz)[47] 和
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图 10    Bi2Se3 的 OPOP实验数据及其傅里叶变换结果 [8]

Fig. 10. OPOP experimental data and Fourier transform of

the oscillatory data for Bi2Se3 at 293 K[8]. 
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之前的 OPOP研究 (2.13 THz)[7] 一致, 表明高频

振荡来源于光学声子, 其寿命大约为 3.2 ps[11].

除了光学声子外, 被激发电子还可以通过不同

的机制, 例如形变势、压电场和Fröhlich相互作用 [29],

发射不同强度的声学声子或极化光学声子. 其中,

通过 Fröhlich相互作用与极化光学声子的耦合被

认为要强于其他机制的电声耦合. 一般而言, 强耦

合的声子模会积累较高的能量, 然后经过一段时间

衰变为低能声子模 [26]. 考虑之前载流子的弛豫, 因

为光学声子与热电子之间的电声相互作用较强, 所

以电子-光学声子作用便成为热电子弛豫的主要渠

道 [49,50].

最后较长的弛豫过程来自于声学声子的贡献 [7,11].

声学声子的能量较低, 振动频率约为 0.033 THz[11,27]

部分是相干声学声子的贡献. 晶格声学模的相干振

动同样会导致反射率的信号被调制. 从图 5可以发

现, 低频的振动持续时间超过 50 ps, 说明其弛豫

过程可以持续很长时间. 通过相干声子的分析可以

发现, 拓扑绝缘体的相干声子行为与拉曼过程 [47]

的一致性, 从而可以通过相干声子的测量了解材料

内的弛豫过程. 对于拓扑绝缘体中电子声子耦合的

理论可以参考相关文献 [51,52]. 

3.3    自旋动力学

由于拓扑绝缘体有无能隙的表面态和自旋-动

量锁定的性质, 拓扑绝缘体中在表面态能带的电子

自旋的行为与普通材料有所不同, 而这对于研究和

控制固体体系内的自旋自由度有重要的意义. 因此

拓扑绝缘体的自旋动力学研究对于与自旋相关的

电子学和器件的研究有重要作用 [2,21]. 自旋动力学

主要研究自旋的弛豫过程. 在非磁性材料中, 自旋

的 弛 豫 机 制 主 要 有 Elliott-Yafet  (EY)散 射 ,

Dyakonov-Perel’ (DP)散射等机制 [21]. EY机制指

的 是 在 有 自 旋 轨 道 耦 合 (spin-orbit  couping,

SOC)的材料中, SOC会使得电子的波函数为自旋

向上和向下两种波函数的混合, 导致满足自旋守恒

的电子与声子 (Elliott过程 )或杂质 (Yafet过

程)的散射而引起的自旋弛豫过程 [21]. DP机制则

是在空间反演对称性破缺材料中的自旋弛豫过程,

其中反演对称破缺引起的 SOC可以等效于与电子

自旋相关的磁场, 而电子自旋则围绕此等效磁场进

动, 在电子的动量散射过程中, 会导致自旋进动角

度发生不可逆变化, 使得自旋被弛豫 [21].

拓扑绝缘体中的自旋动力学过程可以通过时

间分辨克尔旋转光谱来研究 [8,9,35], 测量信号可以

使用入射光基频的信号, 也可以使用非线性如二次

谐波的信号, 后者可以得到纯表面的自旋动力学信

息. 以 Bi2Se3 为例, 图 12是在光激发之后电子自

旋的弛豫过程 [14]. 在圆偏振光激发下, 根据跃迁选

择定则, Bi2Se3 的体价带中的电子跃迁到体导带,

并带有净自旋极化 (磁化 ). 此后在 EY机制和

DP机制 [8] 作用下, 载流子的自旋在电子-电子和电

子-声子相互作用下逐渐弛豫, 同时从之前讨论的

载流子动力学中可知, 载流子的能量也在降低, 最

后伴随着缓慢的电子-空穴复合过程以及电子-声学

声子的相互作用, 完成弛豫过程 [13,14].

图 13为 Bi2Se3 的时间分辨克尔转角光谱的实

验数据 [8,14,53], 从之前的讨论中可知, 克尔转角与材

料内的磁化相关 [9]. 这项工作研究了在圆偏振光的

激发下, 材料光致磁化的两个不同机制 [14]: 在靠近
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图 11    Bi2Se3 的 Tr-ARPES实验数据图 [48]

Fig. 11. Experimental Tr-ARPES data of Bi2Se3[48]. 
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图 12    Bi2Se3 中载流子和自旋在光激发下的弛豫过程图示 [14]　(a)−(d)不同时间尺度下的弛豫过程

Fig. 12. Photoinduced relaxation processes of carriers and spin in Bi2Se3 [14]: (a)−(d) correspond to the relaxation processes of differ-

ent time scales. 
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图 13    (a) Bi2Se3 样品在 10 K和 80 K时的克尔转角光谱 , 红线代表抽运激光为左旋圆偏振光 , 蓝色实线代表右旋圆偏振光 [8];

(b) Bi2Se3 样品在不同光子能量和不同温度下的克尔转角光谱 [8]; (c) Bi2Se3 实验数据拟合 [8]; (d)二次谐波克尔光谱 (斜入射抽运

光)测得的实验数据 [14]; (e)−(h)左右圆偏振光激发后反射率变化随时间变化的实验数据 [53]

Fig. 13. (a) Time-resolved Kerr rotation of Bi2Se3 at 10 K and 80 K. Red line indicates that the pump laser is left circularly polar-

ized while the blue one is right circularly polarized[8]. (b) Time-resolved Kerr rotation of Bi2Se3 excited at different photon energies

for different temperatures[8]. (c) fittings of the TRKR experimental data for Bi2Se3[8]. (d) Kerr rotation experimental data via second

harmonic generation(oblique pump)[14].  (e)−(h) transient reflectivity corresponding to the left  and right circularly polarized pump

light[53]. 
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体态的表面态 (Bulk-like surface state)的逆法拉

第效应 [54] 和狄拉克表面态的光诱导磁化. 前者与

材料内磁化导致的偏振光旋转的法拉第效应相反,

是由圆偏振的电磁场诱导的磁化. 两者本质上都由

跃迁选择定则决定, 自旋-轨道锁定的表面态中, 具

有特定自旋的电子被圆偏振光激发, 从而造成狄拉

克锥的磁化.

在圆偏振光的激发下, 材料表面产生瞬态的磁

化, 进而造成相应的克尔旋转角的变化. 结合 Tr-

ARPES的研究 [8,23,55] 可以发现 1.61 eV抽运光激

发下电子跃迁有 3个过程 (图 14): 1)从拓扑表面

态 SS1 跃迁至至 SS2 (SS1→SS2); 2)从 SS1 跃迁至

较高的体价带 BVB2 (SS1→BVB2);  3)从较低的

BVB1 跃迁至 BVB2 (BVB1→BVB2)[8]. 这 3种跃

迁产生的处于不同能级电子的自旋极化的弛豫过

程分别对应图 13(c)中的拟合所用的 3个指数衰

减项, 其时间常数分别标记为 ts, tsb 和 tb. 只有在

较高的激发能量 (1.61 eV)或者较低的能量下 ,

SS1→SS2 跃迁才能发生, 而 tb 代表的自旋弛豫过

程在可调控的光子能量和温度范围内都存在. 此

E2
g

A1g

外 , 弛豫时间中 ts 较快 (约 25 fs), 而 tb 近似与

tsb 相同 (约为 300 fs), 都较慢, 这是因为在 SS2 中,

自旋弛豫主要受  光学声子与电子的散射的影响

(该散射过程同时包含了动量和能量散射弛豫), 而

在体态则主要是受  声子散射. 两种声子的能量

差异很大, 从而导致了不同的自旋弛豫过程. 关于

tsb 的弛豫过程, 还涉及到体态与表面态的耦合效

应, 这种效应可以参考相关文献 [8,38]. 而对于拓

扑绝缘体中电声耦合相关的理论分析可以参考相

关文献 [38,41,51,52].

可以发现, 拓扑绝缘体表面产生的净磁化有表

面态的参与 [8], 并受到激发光子能量和环境温度的

影响. 同时, 在表面态和体态的电子的自旋极化的

弛豫时间有很大不同, 这些发现对以后的超快自旋

电子学器件的研究有很大的帮助 [8,21]. 

4   总结与结论

本文介绍了利用超快光谱研究拓扑绝缘体的

载流子动力学、相干声子和自旋动力学的实验方法

及通过实验得到的动力学过程. 载流子动力学通

过 OPOP, OPTP和 Tr-ARPES可以探测到材料

内的载流子首先在光激发下热化到准平衡 (～10–1 ps),

再通过电声相互作用弛豫 (～100 ps), 最后复合的

过程 (～101 ps). 此外, 还可以测得其拓扑绝缘体

与传统金属接近的电声耦合强度. 通过 OPOP和

Tr-ARPES研究发现, 相干声子在相干拉曼过程和

位移激发的机制下, 分为光学声子 (～100 ps)和声

学声子 (≥ 102 ps)两个过程. 通过时间分辨克尔

转角光谱和 Tr-ARPES研究发现, 自旋动力学伴

随着载流子在体态和表面态中主要通过 EY或

DP机制弛豫.

拓扑绝缘体内的载流子和自旋动力学的研究

对光自旋电子学和超快自旋电子学等有很大帮助,

除了本文介绍的实验方法外, 还有太赫兹发射谱、

拉曼光谱等方法. 这些实验方法均可有效地从不同

角度探测和研究不同材料的性质.
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Abstract

Topological  insulators  (TIs),  with  unique  bulk  insulating  and  two-dimensional  surface  conducting  states,

show great promise of future optospintronics and spintronics applications, where a complete knowledge of the

charge  and  spin  dynamics  is  quite  essential.  Thus,  the  non-equilibrium  properties  inside  TIs  have  attracted

enormous attention. Here in this paper, we review the latest achievements in this field. The focus will be mainly

on the experimental study, covering the ultrafast dynamical properties of charge, phonon, and spin. We hope

that  this  review  can  stimulate  further  studies,  especially  theoretical  research  concerning  the  properties  of

topological insulators out of thermodynamic equilibrium.
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