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专题：太赫兹自旋光电子
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准二维范德瓦耳斯磁性材料 CrSiTe3 同时具有本征磁性与半导体能带结构, 在光电子学和纳米自旋电子

学领域中具有广泛的应用, 近年来吸引了广大科研工作者的兴趣. 利用超快太赫兹光谱技术, 本文对准二维

范德瓦耳斯铁磁半导体 CrSiTe3 进行了系统的研究, 包括太赫兹时域光谱, 光抽运-太赫兹探测光谱及太赫兹

发射光谱. 实验结果表明, 样品的太赫兹电导率随温度的变化表现得十分稳定, 且样品 ab 面对太赫兹波的响

应呈现为各向同性; 800 nm光抽运后的光生载流子表现为一种双指数形式的弛豫变化, 复光电导率可以用

Drude-Smith模型很好地拟合, 光载流子的弛豫过程由电子-空穴对的复合所主导; 飞秒脉冲入射到样品表面

后可以产生太赫兹辐射, 且具有 0—2 THz的带宽. 本文给出了 CrSiTe3 在光学及太赫兹波段的光谱, 为其在

电子及光电子器件方面的设计和优化提供了借鉴与参考.

关键词：范德瓦耳斯铁磁半导体, 太赫兹光谱, 时间分辨光谱
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1   引　言

自石墨烯发现以来, 二维材料由于其在材料科

学及光电子学等领域的巨大应用价值一直是学术

界的研究热点 [1−3]. 根据各向同性海森伯模型, 在

二维材料体系中由于热涨落抑制了自发对称性破

缺, 因此不能实现长程磁有序 [4,5]. 然而, 近年来,

科研人员发现具有二维层状结构的磁性材料 (如

CrSiTe3, Fe3GeTe2, CrI3 等)低温下其剥离到单层

或少数层情况下依然保持着长程磁有序, 从而引发

了人们极大的关注 [6−9]. 2017年, Huang等 [7] 利用

磁光克尔效应显微镜证明了单层的 CrI3 是一种具

有面外自旋取向的伊辛铁磁体, 表明铁磁性能够持

续到单层极限. 2018年, Zhang等 [10] 在原子层厚

度的 Fe3GeTe2 中发现了二维巡游铁磁性, 更重要

的是, 他们通过锂离子插层调控, 在 Fe3GeTe2 薄

层中获得了室温以上的铁磁有序温度, 为未来研发

室温可用的磁电子学器件提供了可能. 2019年, Gao

等 [11] 运用自旋极化扫描隧道显微镜技术, 探索并

阐明了双层二维磁性 CrBr3 的层间堆叠和磁耦合

间的关联, 为二维自旋器件的研制提供了思路. 二

维磁性半导体为理解二维磁体的基态、激发态和磁

动力学提供了理想的研究模型 [6], 也为对二维磁性

的控制及对单原子层的磁阻、磁光和磁电器件的设

计提供了机遇, 展现了巨大的应用前景.
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R3̄

作为一种准二维范德瓦耳斯磁性半导体材料,

CrSiTe3(CST)可以被剥离至少数层甚至单层, 且

同时保留着本征磁性与半导体带结构 [12−15], 是光

电子学和纳米自旋技术应用的理想材料, 近年来引

发了人们极大的兴趣. CST由   空间群和 C3i 点

群所描述, 在常温下为顺磁, 而在居里温度约 33 K

时发生铁磁相变 [14,16]. 2014年, Li等 [12] 通过第一

性原理计算发现, 当块体 CST厚度降低至单层时,

其铁磁性和半导体性可以共存, 更有意思的是, 单

层的居里温度比块体更高. 2015年, Casto等 [14] 结

合光学测量和第一性原理电子结构计算表明, CST

是一种间接带隙半导体, 其间接带隙和直接带隙分

别为 0.4 eV和 1.2 eV; 热导率测量显示了很强的

磁子-声子散射效应. 2016年, Lin等 [13] 实现了在 Si/

SiO2 衬底上将块体 CST剥离至单层和少数层, 为

二维 CST磁体的存在提供了直接证据. 而最近,

Zhang等 [17] 结合多体相互作用的理论计算及角分

辨的光电发射光谱 (ARPES), 探究了 CST中的强

电子关联以及铁磁超交换机理. 目前, 研究人员把

大量的兴趣和注意力放在了 CST的磁性方面, 而

在光学甚至是 THz波段的研究却鲜有报道.

THz波是频率位于 0.1—10.0 THz的电磁波,

由于其在成像、通信及医学等领域的巨大应用价值

已成为近年来科研领域的研究热点. THz光子能

量覆盖了激子结合能、半导体量子点带内跃迁和声

子共振等能量范围, 及对载流子极其敏感的特性,

结合 THz脉冲具有亚皮秒的时间分辨特征, THz

光谱技术, 如 THz时域光谱, 光抽运-THz探测光

谱和 THz发射光谱, 在表征材料基本参数, 提取频

率分辨的复电导率和介电响应, 以及探究材料的载

流子动力学、反铁磁共振及瞬态光电流等方面已成

为一种强有力的工具 [18−21]. 用 THz光谱对二维半

导体材料的研究已经屡见不鲜, 如少层WS2中电

子-空穴对的复合 [22], 单层 MoS2 中带电激子的形

成 [23] 等, 但对二维磁性半导体的研究未见报道.

本文以时间分辨的 THz光谱为手段, 系统研

究了准二维磁性半导体材料 CST的 THz时域光

谱及光载流子动力学特性. 结果表明, 透射的 THz

波对温度几乎没有依赖性; 光激发后的载流子动力

学表现为双指数弛豫过程, 几个皮秒的快过程和十

几皮秒的慢过程, 当温度高于 100 K时, 载流子弛

豫寿命均随温度的增加而显著增加; 光激发 CST

后可以产生 THz辐射, 提供了一种新型 THz发射

器候选者. 对 CST的超快 THz光谱研究将为超

快、超紧凑的光电子器件的设计与调控提供重要的

实验依据和参考. 

2   实　验

实验中用到的 c 切的 CST单晶样品是通过自

助熔剂法制备的. 首先将高纯度的 Cr, Si及 Te粉

末原料按 1∶2∶6的摩尔比完全混合, 放入氧化铝坩

埚中. 然后将坩埚密封在真空的石英管中, 在 15 h

内加热至 1150 ℃. 在这个温度下保持 20 h, 然后以

1.5 ℃/h的速度冷却到 800 ℃. 在此温度下维持 5 h,

期间将多余的 Si和 Te用离心机中去除, 最终生长

出尺寸约 8 mm的表面有光泽的黑色 CST晶体.

实验中采用如图 1(c)所示的系统对样品进行

THz波段的光谱研究. 所用的光源是钛蓝宝石激

光放大系统, 其输出激光中心波长为 800 nm, 脉冲

宽度为 120 fs, 重复频率为 1 kHz. 激光被分成三

束: 一束是超快抽运光, 用来激发样品; 一束是 THz

产生光 , 入射到 1 mm厚、(110)取向的 ZnTe产

生 THz脉冲; 最后一束为取样光, 通过电光取样的

方法获得 THz波前信号. 实验中, 入射到样品上

的 THz波光斑直径约为 2 mm, 而样品表面用于

超快抽运的激发光光斑直径约为 6.5 mm, 较大的

激发光光斑以确保 THz探测到的是均匀的光激发

区域. 为了避免水蒸汽的影响, 所有的测量均是在

干燥的氮气氛围中进行的. 进行变温实验时, 样品

被放置在低温恒温器中, 可实现温度从 5—300 K

的连续调节. 在进行 THz-TDS实验时, 将抽运光

路挡住; 当进行 THz发射实验时, 挡住抽运光束,

将 CST样品替代发射 ZnTe.

为了解 CST电子结构性质, 我们采用基于密

度泛函理论 (DFT)第一性原理的 Vienna ab initio

simulation package(VASP)[24] 计算 CST能带结构.

采用投影缀加平面波 (projector-augmented-wave,

PAW) 赝势来描述电子-离子之间的相互作用, 并

使用基于 Perdew-Burke-Ernzerhof (PBE)参数的

广义梯度近似方法 (generalized-gradient-approxi-

mation, GGA)[25] 来处理交换关联相互作用. 同时

用 4 × 4 × 1的 Monkhorst-Pack网格对布里渊区

进行 k 点抽样. 在计算过程中截断能设为 450 eV,

所有的晶格常数和原子位置都被弛豫, 能量和力收

敛精度分别为 10–6 eV和 0.01 eV/Å. 
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3   结果与讨论

如图 1(a),(b)所示分别为 CST原子结构的俯

视图和侧视图. 每个单胞由 3层以 ABC顺序堆叠

的 CST原子层构成, 层间距为 3.3 Å. 每个 Cr原

子位于由 6个 Te原子组成的稍微扭曲的八面体的

中心 [13,14], 计算得到的晶格参数分别为 a = b =

6.837 Å, c = 20.599 Å. 如图 1(c)与 1(d)所示分

别为通过第一性原理计算得到的能带图和态密度

图, 计算结果显示, 价带顶位于 G 点, 导带底位于

G 点和 K 点之间 , 其直接带隙 1.2 eV, 间接带隙

0.43 eV, 这与 Casto等 [14] 实验和计算的结果十分

接近.

THz-TDS可以对材料频率分辨的性质进行表

征. 由于 THz波与材料的相互作用, 透射后的 THz

波的振幅和相位会发生变化, 再结合参考信号便可

以获得样品的光学参数如复折射率、复电导率和复

介电常数等.

图 2(a)所示为测得的透过样品后的 THz时域

信号与没有放置样品时的参考信号, 根据这两个信

号结合样品厚度便可得到样品在 THz波段的折射

率. 先将这两条时域谱分别做傅里叶变换, 得到它

们的振幅与相位, 然后便可得到在频域上的复透射率:
 

T̃ (ω) =
Esample (ω)

Eref (ω)
= Aeiϕ, (1)

式中, A 为样品的透射信号与参考信号在频谱上的

振幅之比, f 为相位之差. 实验中样品的厚度 d 为

0.43 mm, 再根据提取光学参数的物理模型 [26,27] 便

可得到样品在 THz波段的折射率:
 

n (ω) = ϕ (ω) · c

ωd
+ 1, (2)

其中, c 为真空中的光速. 如图 2(b)所示为求得的

CST在 THz波段的折射率, 可看到 0.2—1.6 THz

内其平均折射率约为 3.17.

由于 THz电场对自由载流子有着敏感的响应,

透射 THz波振幅的衰减主要与自由载流子的吸收

有关, 因此透射的 THz信号可以直观地反映样品

的电导率信息. 如果对提取的复电导率进行如Drude

或 Drude-Smith模型等的拟合和分析还可以获取

样品自由载流子浓度、迁移率以及载流子的局域
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图 1    CST原子结构的　(a) 俯视图和 (b) 侧视图; (c) 时间分辨的超快光抽运-THz探测实验光路示意图; (d) 基于第一性原理

计算的 CST的能带图及 (e) 对应的态密度

Fig. 1. Schematic  illustration of  the crystal  structure of  CST seen from (a)  the top view and (b)  the side view;  (c)  experimental

setup for time-resolved ultrafast optical pump-THz probe spectroscopy; (d) the calculated band structure and (e) density of states

of CST single crystal by means of the first-principle with the Vienna ab Initio Simulation Package. 
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程度等信息. 为了观测温度对 THz透射信号的影

响, 进而探究温度对样品电导率的影响, 我们进行

了变温的 THz-TDS实验.

图 3(a)是CST温度依赖的THz时域谱, 图 3(b)

则是与之对应的经过傅里叶变换的频谱, 不同的颜

色表示振幅的强度. 在实验仪器的灵敏度范围内,

从图 3(a)可以看到, 透射 THz信号的振幅几乎不

随温度变化, 图 3(b)中频谱随温度也没有显著的

变化, 稍微有随温度的升高而变窄的趋势, 这可能

是由于随着温度的升高, 热激发导致导带中的电子

增多, 从而对 THz波吸收略有增强所致, 但总体上

反映出电导率随温度变化的稳定性.

为研究 CST的 (001)晶面上不同取向对 THz

波的调制, 室温下我们进行了转样品方位角的 THz-
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图 2    (a) 透过 CST样品后的 THz时域信号 (蓝色) 与没有样品时的参考信号 (红色); (b) 计算的 CST在 THz波段的折射率

Fig. 2. (a) The THz-TDS signal through the sample (blue) and the reference signal (red) without placing sample; (b) the calculated

refractive index of CST in THz frequency range. 
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图 3    (a) CST温度依赖的 THz-TDS及 (b) 经过傅里叶变换后的频谱; 室温下 CST晶体方位角 0° (c) 和 90° (d)下的 3D透射光谱

Fig. 3. (a) Temperature dependent THz transmission in time domain and (b) in frequency domain via Fourier transformation; 3D

plot of THz transmission of CST crystal at the azimuthal angle 0° (c) and 90° (d) at room temperature. 
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TDS实验. 以样品的 c 轴为旋转轴、以 30°为测量

间隔将样品转动了 180°, 实验结果显示, 不同方位

角下透射的 THz信号的偏振与振幅几乎没有变化,

这表明样品的 ab 面对透射 THz波是各向同性的.

图 3(c),  (d)分别展示了样品方位角处于 0°和

90°时测得的 THz空间时域信号.

时间分辨的超快 OPTP系统可以探测非平衡

态下费米面以上的载流子超快动力学以及材料的

光电导响应, 利用图 1(e)中的 OPTP系统我们对

CST光激发后的载流子动力学进行了研究. 图 4

为 CST样品时间分辨的光激发载流子的超快动力

学演化.

图 4(a)为温度 5 K时、不同抽运功率下归一

化了的 THz透射响应 DT/T0 = (T–T0)/T0, 这里

的 T 表示光激发后透射的 THz峰值信号, 而 T0
表示没有激发时的 THz参考信号. 可以看到光激

∆T/T0 ∝ −∆σ

发后样品先是表现出对 THz吸收的突然增强, 然

后逐渐弛豫回到平衡态. 插图所示为抽运-探测延

迟时间为 0时刻的调制深度, 可看出, 随着抽运功

率的增大调制深度线性增大. 根据文献 [14]的吸收

光谱可以计算样品在 800 nm处的趋肤深度约为

67 nm. 应该指出的是 THz透射变化与光电导响

应成反比关系 [28]:    , 这里 Ds 指的

是 THz光电导率. 根据公式 s = Neµ, 其中 e 为电

子电荷, N 与µ分别为载流子的浓度和迁移率, 可

以得知材料的电导率由载流子的浓度和迁移率决

定. 忽略光激发产生的热效应, 抽运光激发后, 光

电导率的突然增加来源于载流子浓度的增加, 光激

发使电子从价带跃迁到导带, 而空穴留在价带. 抽

运功率越大, 光生载流子数量越多, 电导率的变化

越大, 调制深度越大, 这与图 4(a)插图中的实验结

果是一致的.
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图 4    (a) 温度 5 K、不同抽运功率下的瞬态动力学演化 DT/T0, 插图为抽运-探测零时间延迟时抽运功率依赖的调制深度, 实线

是线性拟合的结果 ; (b) 通过双指数函数拟合得到的不同抽运功率下的弛豫时间常数 ; (c) 抽运功率 482 µJ/cm2、不同温度下的

THz透射响应, 插图为抽运-探测零时间延迟时温度依赖的调制深度; (d) 通过双指数函数拟合得到的不同温度下的弛豫时间常数

Fig. 4. (a) The transient dynamics evolution DT/T0 under various pump fluence at 5 K, inset gives the fluence dependent modula-

tion depth at the delay time of zero, and the solid line is linear fitting; (b) the decay time constants obtained from biexponential

function fitting with respect to pump fluence;  (c) the THz transmission response at different temperature under pump fluence of

482 µJ/cm2, inset gives the temperature dependent modulation depth at the delay time of zero; (d) the decay time constants ob-

tained from biexponential function fitting at different temperature, the solid lines are guide to the eyes. 
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为了对光载流子的弛豫时间进行定量分析, 我

们用双指数衰减函数对其动力学过程进行了拟合,

表达式为 

∆T/T0 = A · e−t/τ1 +B · e−t/τ2 + C, (3)

式中, t 是抽运-探测延迟时间, t1 与 t2 是弛豫过程

的寿命, A, B 和 C 是振幅. 图 4(b)为拟合得到的

弛豫寿命, 可以看到, 快的寿命 t1 约为 2 ps, 慢的

寿命 t2 约为 11 ps, 它们都随着抽运功率的增加轻

微增大. 将快的过程归因于电子-声子耦合, 即激发

态电子被晶格散射回导带底; 考虑到 CST是间接

带隙半导体, 将慢过程归因于声子或表面缺陷辅助

的电子-空穴对的复合. 抽运功率越大, 产生的载流

子数目越多, 由非平衡态弛豫回平衡态所需的时间

则越长, 这与图 4(b)中的实验结果是一致的.

为了进一步证实我们的推断, 进行了变温的

OPTP测量. 图 4(c)为同一抽运功率 (482 µJ/cm2)、

不同温度下的载流子动力学响应. 可以看到温度处

于 5 K和 100 K时载流子弛豫快慢相当; 有趣的

是, 当温度处于 200 K和 300 K时, 弛豫过程明显

变缓. 插图为温度依赖的调制深度, 可以看出温度

越高, 调制深度越小. 图 4(d)为不同温度下用双指数

函数拟合得到的载流子弛豫寿命, 可以看出从 10 K

到 100 K弛豫时间轻微减少, 而当温度大于 100 K

时, 随着温度的升高时间常数 t1 与 t2 都明显增大,

弛豫寿命显著变长. Casto等 [14] 在 CST中观测到

三个很强的红外声子模 Au, 1Eu 和 2Eu, 当温度从

10 K升高到 300 K, Au 与 1Eu 声子表现出了软化,

而2Eu 声子随温度升高则先硬化, 当温度高于 100 K

再出现软化. 这与我们的实验结果是一致的, 随着

温度的升高声子频率减小, 声子能量减小, 导致电

子通过电子-声子相互作用弛豫回导带底所需的时

间变长. t1 从 10 K到 100 K弛豫时间的轻微减少

可能与 2Eu 有关; 而 t2 也随温度升高而增加, 这可

以排除表面缺陷辅助的自由电子-空穴复合这种可

能性, 因为缺陷与温度没有依赖关系. 因此变温的

OPTP实验证实了我们的推断, 即 t1 由电子-声子

耦合主导, t2 来源于声子辅助的电子-空穴复合.

为进一步分析光激发后的载流子弛豫及电导

率动态响应, 通过公式 [29]: 

∆σr =

(
cosϕ
A

− 1

)
1 + nsub

Z0
, (4)

 

∆σi = − (1 + nsub) sinϕ
AZ0

, (5)

对室温下的光诱导复面电导率进行了计算. 式中

nsub 为样品在 THz波段的折射率 , Z0 = 377 W

为自由空间阻抗 . 图 5(a)所示为同一抽运功率

(603 µJ/cm2)、不同延迟时间下的频率分辨的复光

电导率 , 图 5(b)所示为同一抽运-探测延迟时间

(Dt = 2 ps)、不同功率下的复光电导率. 可以看出,

电导率的实部总体上随着频率的增加而减小, 虚部

随着频率的增加而增加, 且复电导率的实部和虚部

都是正的. 根据复电导率的特点, 我们采用 Drude-

Smith模型对复光电导率进行了拟合, 其表达式为
 

∆σ̃ (ω) =
ω2

pε0τ

1− iτω
·
(
1 +

c

1− iτω

)
, (6)
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图 5    (a) 抽运功率 603 µJ/cm2、不同抽运-探测延迟时间

下的频率分辨的复面电导率 (蓝色和红色的空心点), 实线

为 Drude-Smith模型拟合的结果 ; (b) 抽运 -探测延迟时间

2 ps、不同抽运功率下的复面电导率

Fig. 5. (a) The complex frequency-resolved sheet photocon-

ductivity (blue and red circle spots) with a fixed pump flu-

ence  of  603 µJ/cm2 measured  at  various  pump-probe  time

delays.  The  solid  lines  are  the  Drude-Smith  model  fitting;

(b) the complex frequency-resolved sheet photoconductivity

with a fixed pump-probe time delay of Dt = 2 ps measured

at various pump fluence. 
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ωp ∝
√
N式中, e0 为真空介电常数,   是与载流子浓

度 N 有关的等离子体频率, t 为载流子动量散射时

间, c 为背散射常数, 它的取值为–1到 0, 当 c 为

0时, 则为标准的 Drude模型, 表示载流子的散射

事件完全随机; 而当 c 为–1时, 则表示载流子完全

的背散射或完全局域. 图 5(a), (b)中的实线则是

拟合的结果, 可以看出与实验数据有着很好的拟

合, 拟合参数则如表 1和表 2所示.

从表中可以看出 c 约为–0.3, 这表明, 载流子

局域程度较小, 接近自由. 等离子体频率随着抽运-

探测延迟时间的延长而减小, 表明随着时间的演

化, 载流子数目在减少. 等离子体频率随着抽运功

率的增大在增加, 说明载流子浓度的增加在光激发

后占了主导. 以上分析表明, 光激发后载流子浓度

的增加导致了光电导率的迅速增加, 而随后的弛豫

过程由电子-空穴对的复合所主导.
 

表 1    抽运功率 603 µJ/cm2、不同抽运-探测延迟

时间下, 基于 Drude-Smith模型拟合的参数
Table 1.    The  fitting  parameters  based  on  the

Drude-Smith  model  at  different  pump-probe  delay

time with a excitation fluence of 603 µJ/cm2.

Delay time/ps wp/1010 Hz t/fs c

2 8.62 127 –0.3338

5 7.82 109 –0.2768

20 5.12 76 –0.2294

 

表 2    抽运-探测延迟时间 Dt = 2 ps、不同抽运功

率下, 基于 Drude-Smith模型拟合的参数
Table 2.    The  fitting  parameters  based  on  the

Drude-Smith model under different pump fluence at

delay time Dt = 2 ps.

Fluence/µJ·cm–2 wp/1010 Hz t/fs c

241 7.30 85 –0.3212

362 8.36 91 –0.3076

482 8.50 114 –0.3929
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图 6    (a) 透射式 THz发射光谱示意图, 入射面为样品的 ab 面; (b) 功率依赖的 THz辐射的峰峰值, 实线为线性拟合的结果; (c) 典

型的 THz辐射的 3D图像, 紫色的线为 THz波在时间上的投影, 表明发射的 THz波为线偏振的; (d) 图 (c) 中水平和竖直面上的

THz波经傅里叶变换后的频谱

Fig. 6. (a) Illustration for THz emission spectroscopy with transmission configuration, and the fs pulse is incident on ab-plane of the

sample; (b) the peak-to-peak value of THz radiation with respect to the pump fluence, and the solid line represents linear fitting; (c) a

typical 3D plot of THz radiation. The purple line shows the projection of the THz wave on time, which indicates the radiant THz

wave is linearly polarized; (d) the Fourier transformation spectrum of THz waves corresponding to the horizontal and vertical direc-

tions in figure (c). 
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当超快飞秒脉冲辐照到材料上时 , 产生的

THz时域发射光谱可以反映材料的线性和非线性

光学性质, 提供样品的表面耗散场 [30]、光致丹倍场 [31]、

光整流 [32] 及光伏效应 [33] 等信息. 这里, 室温下将

800 nm线偏振光脉冲入射到 c 切的 CST表面上,

探测到了强的THz辐射信号. 图 5(a)为透射式THz

发射示意图, 入射面为 ab 面. 图 5(b)为 THz发射

信号的峰-峰值与激发功率的依赖关系, 可以看到

发射信号的大小随激发功率的增大而线性增大. 为

了观测发射的 THz信号的空间偏振, 与水平方向

成 ±45°的线栅偏振片放置于实验光路中. 图 5(c)

是典型的时域波形, 可以看出发射的 THz信号是

线偏振的. 而图 5(d)则是与之对应的水平和垂直

方向的经过傅里叶变换后的频谱, 可以看到 THz

辐射具有 0—2 THz较宽的带宽, 中心频率在 0.6 THz

左右. 由于 CST具有中心对称结构, 800 nm的激

发光的光子能量远高于其直接和间接带隙, THz

发射机制来源于表面数个原子层的瞬态光电流效

应. 由于我们采用的是正入射透射式 THz发射光

谱 , 可以容易排除光致丹倍效应 (photo-Dember

effect)诱导的扩散光电流 (diffusion current)和表

面耗尽场 (surface depletion field)产生的漂移电

流 (drift current)对 THz辐射的贡献 . 从图 4还

可以看到, 光激发后其表面载流子的最快弛豫时间

为数 ps, 不可能辐射中心频率为 0.6 THz的 THz

波, 可以排除激发态载流子弛豫对 THz辐射的贡

献. 基于所产生的 THz辐射峰值强度与激光光强

间的线性关系 (图 6(b)), THz辐射应与二阶非线

性光电导相关, 具体的模型分析表明该宽带强 THz

辐射来自表面位移光电流 (shift current)的贡献 [34]. 

4   结　论

本文利用 THz光谱, 包括 THz时域光谱、激

发态载流子超快动力学光谱及 THz发射光谱, 对

准二维铁磁半导体 CST进行了系统研究. 实验结

果表明, CST在 THz波段的折射率约为 3.17, 透

射的 THz波几乎对样品温度和 ab 面内的方位角

没有依赖性; 光抽运后的载流子具有两个特征寿

命, 复光电导率色散关系可以很好地用 Drude-Sm-

ith模型描述; 光激发后基于非线性光电流效应产

生宽频强 THz辐射. 本文所展示的 CST的超快

THz光谱信息, 为该材料在未来电子、光子及自旋

等器件的应用提供了重要参考信息.
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Abstract

Quasi-two-dimensional  van  der  Waals  ferromagnetic  semiconductor  CrSiTe3  with  wide  potential

applications in optoelectronics and nanospintronics has aroused the immense interest of researchers due to the

coexistence  of  intrinsic  magnetism  and  semiconductivity.  By  combining  untrafast  femtosecond  laser  and

terahertz  spectroscopy,  including  terahertz  time-domain  spectroscopy,  optical  pump-terahertz  probe

spectroscopy and terahertz emission spectroscopy, we carry out systematic investigation into the van der Waals

ferromagnetic  semiconductor  CrSiTe3  crystal.  The  experimental  results  indicate  that  the  conductivity  of  the

sample is robust against the temperature change and isotropic terahertz transmission in the ab-plane. Moreover,

it  is  also  observed  that  the  photocarriers  induced  by  800  nm  optical  pump  exhibit  a  relaxation  in  the

biexponential form and the complex photoconductivity can be well reproduced by the Drude-Smith model. The

main  relaxation  channel  of  photocarriers  is  the  recombination  of  electron-hole  pairs.  With  femtosecond  pulse

illuminating  the  surface  of  sample,  a  strong  terahertz  radiation  signal  with  a  broad  band  of  0 –2  THz  is

observed.  The  present  study  provides  the  responses  of  CrSiTe3  to  optical  and  terahertz  frequency  and  offers

crucial information for the future design of CrSiTe3-based electronic and optoelectronic devices.

Keywords: van der Waals ferromagnetic semiconductor, terahertz spectrum, time-resolved spectroscopy
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