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摘要：氮掺杂金刚石（N-D）是最重要的碳基电子材料之一，由于氮相关色心的存在，其具有许多有趣而独特的物理

特征。文章中研究了等离子体化学气相沉积法生长的N-D样品的太赫兹（THz）磁光特性。应用偏振THz时域光谱

（THz TDS）技术，在 0~8 T磁场和 80 K温度条件下，测量了 N-D样品在法拉第几何结构下的 THz透射光谱，得到了

N-D材料的法拉第旋转角和椭偏率、复横向（或霍尔）磁光电导率以及复左、右旋介电常数随磁场的变化规律。结

果表明，N-D材料具有优良的THz磁光法拉第旋光效应，可应用于THz旋光器件。
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Abstract： Nitrogen （N）-doped diamond （N-D） is one of the most important carbon-based electronic materials and has 

many interesting and unique features in terms of physics owing to the presence of N related color centers.  In this paper， 

the terahertz （THz） magneto-optical （MO） properties of N-D grown by microwave plasma chemical vapor deposition 

（MPCVD） are investigated.  By using polarized THz time-domain spectroscopy （TDS） in the presence of magnetic 

文章编号：1001-9014（2023）06-0756-07 DOI：10. 11972/j. issn. 1001-9014. 2023. 06. 008

收稿日期：2023⁃ 01⁃ 12，修回日期：2023⁃ 04⁃ 22  Received date：2023⁃ 01⁃ 12，Revised date：2023⁃ 04⁃ 22
基金项目：国家自然科学基金（U2230122， U2067207， 12004331）；深圳市科技计划资助（KQTD20190929173954826， 20220716001753001， SZ⁃
WD2021015）；广东省高校晶体生长与应用工程技术研究中心（2020GCZX005）；深圳技术大学校企合作项目（2021010802002）
Foundation items：Supported by the National Natural Science Foundation of China （U2230122， U2067207， 12004331）； Shenzhen Science and Tech⁃
nology Program （KQTD20190929173954826， 20220716001753001， SZWD2021015）； The University Engineering Research Center of Crystal Growth 
and Applications of Guangdong Province （2020GCZX005）； SZTU School-Enterprise Cooperation Project （2021010802002）
作者简介（Biography）：肖欢（1995－），女，四川绵阳人，在读博士研究生，师从徐文研究员，主要研究领域为低维和纳米结构电子材料的电（磁
子）输运、光学、光电和磁光电物理特性以及太赫兹光电特性等 .  E-mail： 2623647291@qq. com
* 通讯作者（Corresponding authors）： E-mail： wenxu_issp@aliyun. com， yiming. xiao@ynu. edu. cn



6 期 肖 欢 等：强磁场下氮掺杂金刚石中法拉第旋转效应的偏振太赫兹时域光谱测量

field from 0 to 8 T， the THz transmission through an N-D sample in Faraday geometry is measured at 80 K.  The depen‐

dence of the Faraday rotation angle and ellipticity， the complex transverse or Hall MO conductivity and the complex di‐

electric constant upon the magnetic field for N-D are examined.  The results show that N-D has excellent THz MO Fara‐

day rotation effect and can be applied as THz rotatory material.

Key words： nitrogen-doped diamond， magneto-optical properties， THz TDS

引言

金刚石是碳材料家族中的一员，是自然界中最

硬的物质。它不仅具有宽带隙（~5. 5 eV）、高导热

性、高载流子迁移率、低介电常数以及理想的晶体

对称性等诸多优异的物理特性［1-2］，同时也是各种颜

色中心的宿主，使其具有优良的自旋电子学和光学

特性［3］。氮是金刚石中的主要杂质或掺杂物，其存

在会影响金刚石的物理性质，特别是光学、电子、热

学和宝石学性质［4］。金刚石中的氮空位（Nitrogen 
Vacancy， NV）中心具有独特的电子自旋轨道特性，

在量子器件、高灵敏传感等领域有着重要的应

用［2-3］。自 20 世纪 50 年代人造钻石问世以来，金刚

石的合成、制备技术得到了蓬勃发展［5］。近年来，利

用微波等离子体化学气相沉积（MPCVD）法生长单

晶金刚石（SCD）以及氮掺杂金刚石（N-D）的工艺技

术已日趋完善，人们已能制备几英寸直径且具不同

N 掺杂浓度的大面积 N-D 晶圆片［6-7］。为了拓展金

刚石的应用领域，其结晶性、高纯度以及调控掺杂

是目前人造金刚石研究的主要方向。1992 年以

来，太赫兹（THz）光电子技术一直被应用于金刚石

以及 N-D 基本物理特性的研究。由于 THz 光子能

量（1 THz =4. 13 meV）远小于金刚石中的电子能带

带隙，THz光辐照不会诱导金刚石材料中的光声载

流子以及相关的激子效应，THz光谱可用来检测金

刚石中自由载流子的动力学响应行为。1992 年，

Redman［8］等人利用非线性激光光谱技术对金刚石

中氮空位中心七个最低电子态的能量和弛豫过程

进行了测量，并对这些过程进行了物理描述。同

时，也首次应用超快激光技术测量了大尺寸金刚石

在 0. 3~1. 6 THz 范围的介电性能。 2007 年，Se⁃
croun［9］等人研究了轻氮掺杂单晶金刚石薄膜的光

电导性能。2017年，Tang［10］等人利用Ka波段的分裂

圆筒谐振器测量了氮浓度在 0~40 ppm 范围内制备

的多晶金刚石薄膜的介电性能。2022年，Chizhov［11］

等人首次实现了在 N-D 光导发射体中产生 THz 辐
射。在 400 nm飞秒激光泵浦条件下，研究了不同掺

杂水平金刚石天线的 THz 激发特性，并与常用的

ZnSe THz天线进行了比较。2022年，Wang［12］等人研

究了高氮和低氮掺杂金刚石在经过电子辐照和退

火后的氮空位发光特性及其声子边带，发现其声子

边带是由激光激发诱导跃迁过程中位于NV中心的

电子诱导的声子发射行为引起的。这些结果表明，

N-D具有非常优良的 THz光电响应特性，同时，THz
光谱是研究金刚石物理性质的独特光学实验方法

和技术。

目前广泛应用于科学研究的THz光电子技术是

THz 时域光谱（THz TDS），它是集 THz 光波的产生、

检测于一体的相干探测系统，具有很高的探测信噪

比和较宽的探测频带，该系统能够同时获得 THz光
脉冲的振幅和相位信息。应用 THz TDS，可测量透

过或经样品反射的 THz信号的时域电场变化，通过

对时域信号数据的傅里叶变换得到样品的透射或

反射 THz电场的频域谱。结合基本光电子学、电磁

学理论，分析和处理这些波谱数据能直接得到样品

的复折射率、透射/反射率、吸收率等光学参数；结合

凝聚态光电子学理论，通过复折射率、透射/反射率

的频谱，可获得测量样品的复光电导率。与常规电

学测量比较，THz TDS为无接触式光学测量，无需在

样品上制备欧姆接触电极；与常规傅里叶变换光谱

测量比较，THz TDS 技术无需使用克拉默斯－克勒

尼希（Kramers-Kronig 或 K-K）变换，直接获得样品

光学参数的实部和虚部［13］。另外，THz TDS 测量系

统可以结合低温、强磁场、高压等实验条件，测量和

表征电子、光电子材料在不同外加物理条件下的物

理特性。这样，THz TDS 技术可与其他测量技术形

成了互补，在凝聚态材料的检测、先进表征方面具

有独特的测量技术优势和重要的应用领域。值得

注意的是，目前应用 THz TDS来研究金刚石磁光电

物理特性的报道还比较少，还缺乏对 N-D基本 THz
磁光响应效应的了解。我们知道，在外加磁场作用

下，电子、光电子材料中的自由载流子会在洛伦兹

力作用下回旋运动。在直流电作用下，会产生霍尔

效应甚至量子霍尔效应［14-16］；在线偏振光作用下，会

产生法拉第（Faraday）旋光效应［14，17］和回旋共振效

757



42 卷 红 外 与 毫 米 波 学 报

应［14，18］。在本研究中，我们应用MPCVD法生长制备

高质量N-D样品，采用偏振 THz TDS来测量磁场作

用下法拉第几何结构时 N-D 样品的 THz 光透射特

性，研究N-D样品的法拉第旋光效应，实验获得N-
D样品的法拉第旋转角和椭偏率、复横向（或霍尔）

磁光电导率以及复左、右旋介电常数随磁场的变化

规律。结果表明，N-D样品在 THz波段具有较高的

透光率、良好的法拉第旋光效应以及随 THz辐照频

率和磁场变化的左、右旋介电常数，可应用于例如：

THz旋光器件、光隔离器、调制器以及THz自旋电子

器件等光电器件［19］。本文研究的主要目的为深入

了解氮掺杂金刚石的基本电学和磁光电子学特性，

为拓展金刚石材料的应用领域打下科学研究基础。

1 样品制备与表征 

在本研究中，我们采用微波等离子体化学气相

沉积（MPCVD）技术生长氮掺杂金刚石（N-D）样

品［9，11，20］。其中，纯氢（H2）和甲烷（CH4）为原料气体，

通过调整输入的微波功率和腔体压力，实现样品生

长过程中等离子体状态的优化。在样品生长过程

中，注入氮气，且腔内使用惰性气体保护。生长出

的样品经高温（980度）退火，获得高质量N-D样品。

制备成的 N-D 样品呈无色透明状，样品尺寸为 10×
10×1 mm3。

我们应用X-射线衍射（XRD）、拉曼（Raman）光

谱、傅里叶变换红外（FTIR）光谱等对N-D样品的基

本物性进行了表征。

2 太赫兹时域光谱测量 

在本研究中，偏振THz TDS磁光（Magneto-Opti⁃
cal， MO）测量在标准的法拉第构型（Faraday geome⁃
try）［14，16，21］下进行，即磁场和入射 THz光束均垂直于

金刚石样品表面，如图 1所示。实验测量设置的细

节如下：（i）光纤飞秒（fs）激光器（ROI 光电子；波长

1. 55 μm，重复频率100 MHz，脉宽80 fs）光束经分束

器分为两束，分别作为泵浦和探测光源；（ii）fs泵浦

光束聚焦在 InGaAs 光电导天线（PCA，Menlo，德
国），产生高度线偏振的脉冲 THz 辐射；（iii）THz 光
束经准直、聚焦入射到金刚石样品表面。样品置于

带石英窗口的低温恒温器（ST-500，Janis，英国）中

的样品支架上。由于石英会吸收高频 THz光波，实

验测量的有效 THz 光谱范围为 0. 2~1. 2 THz 左右；

（iv）采用超导磁体（Cryomagnetics，美国），磁场强度

变化范围为 0~8 T，磁场方向平行于THz光束的传播

方向，垂直于金刚石表面；（v）fs探测激光束经延迟

线时间延迟后聚焦在另一 InGaAs PCA上，用于通过

电光采样（EO sampling）检测透过金刚石样品的THz
光强度；（vi）记录透过金刚石样品的 THz 电场作为

延迟时间的函数；（vii）使用聚合物树脂WGP THz线
偏振器（TYDEX， 俄罗斯）对入射THz光束进一步线

偏振起偏和对透射 THz 光束进行线偏振检偏。这

样，我们可以测量透过样品的 THz电场在不同线偏

振方向的强度。该系统被密封在氮气环境中，以减

少空气中水蒸气对测量结果的影响。在本研究中，

测量在 80 K（液氮）温度下进行。我们首先测量零

磁场下系统空载的 THz电场强度，并以此作为参考

以获得N-D样品的透射系数。然后，在固定入射光

线偏振方向的情况下，测量不同磁场下N-D样品在

不同检偏角度的THz透射电场强度。

3 结果与讨论 

3. 1　表征研究

图 2（a）为 N-D 样品的 X 射线衍射谱（XRD）。

结果表明，样品具有金刚石特征衍射峰，为高度多

晶金刚石晶体结构。图 2（b）为 266 nm和 785 nm激

光波长激发下 N-D 样品的拉曼（Raman）［1，22］光谱。

图 1　法拉第几何中磁光透射测量示意图。这里，入射光的

电场强度为 Ei
X，沿 z方向垂直入射到样品表面，通过光偏振

器使其沿 x轴线偏振；外加磁场B沿 z轴方向（垂直于样品表

面）施加；透过样品光束沿不同偏振方向（EP
X 和EP

y）的电场强

度通过线偏振器检偏

Fig.  1　 The schematic illustration of magneto-optical trans‐

mission measurement setup in Faraday geometry.  Here， the 

electric field intensity of the incident light is Ei
X， which is verti‐

cally incident on the sample surface along the z direction and 

polarized along the x axis through the optical polarizer.  The 

external magnetic field B is applied along the z-axis direction 

（perpendicular to the sample surface）.  The electric field 

strengths of the light beam transmitted through the sample 

along different polarization directions （EP
X and EP

y） are exam‐

ined by a linear polarizer
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在 266 nm波长激发下，可在 1 334. 42 cm-1处观察到

N-D的尖锐特征拉曼峰。同时，在 785 nm波长激发

下，可在 1 333. 25 cm-1处观察到这个尖锐的特征峰。

在1 334 cm-1附近尖锐拉曼峰的出现，表明样品具有

高度金刚石相。图2（c）为N-D样品的傅里叶变换红

外（FTIR）［23］光谱，在2 680~1 600 cm-1区域，光吸收主

要由金刚石中 C-C 键的本征多声子吸收引起，在

2 159 cm-1处的吸收峰是金刚石的典型特征峰。另

外，我们注意到在光谱区1 400~1 050 cm-1之间，可观

测到与C-N键相关的吸收峰（如1 379 cm-1处的显著

吸收峰），表明 N-D 样品中的掺杂氮元素与金刚石

中碳键已成键结合。

3. 2　磁光太赫兹时域光谱　

在本研究中，我们将零磁场下系统空载的 THz
电场时域谱 Ea（t）作为参考信号，测量与入射光偏

振方向成-45º 和+45º 角的透射电场时域谱 E-45º（t）
和 E+45º（t）。图 3为不同磁场下偏振角为-45º和+45º
时透过N-D样品的 THz电场时域谱。我们注意到，

当 B≠0时，在时域谱峰值附近 E-45º（t）与 E+45º（t）明显

不同，且这种不同随磁场增加更加显著，暗示 N-D
样品在磁场作用下具有 THz旋光性。

应用实验测量获得的Ea（t），E-45º（t）和E+45º（t）时

域谱数据，通过傅里叶变换，可得到对应的THz透射

电场的频谱 Ea（ω）， E-45º（t）和 E+45º（t）。图 4 为不同

磁场强度下，偏振角为-45º和+45º时透过 N-D样品

的THz电场的幅值和相位角的频谱。从图 4中可以

看出，（1）对于不同偏振角，透过N-D样品的 THz电
场强度或模随磁场的增加而增加，而相位角随磁场

和偏振角的变化不大；（2）在同一磁场下，E+45º（ω）明

显大于E-45º（ω），表明N-D在磁场作用下具有明显的

旋光效应；（3）透过 N-D 样品的 THz 电场的相位角

随 THz辐照频率增加几乎线性增加（此时相位角为

负值）。

3. 3　法拉第旋转角和椭偏率、霍尔磁光光电导率、

左旋和右旋复介电常数　

应用菲涅尔（或光分解）理论［16，21］，线偏振光可

以分解为左旋（l）和右旋（r）圆偏振光，对应左旋和

右旋圆偏振光的电场强度可表示为：

图 2　（a）X 射线衍射谱，（b）氮掺杂金刚石在 266 nm 和 785 

nm波长激光激发下的拉曼光谱以及（c）傅里叶变换红外光谱

Fig.  2　（a） X-Ray Diffraction （XRD） spectrum， （b） Raman 

spectra excited by 266 nm and 785 nm wavelength laser radia‐

tions and （c） FTIR spectrum for the N-D sample

图 3　在 80 K 温度下偏振角为-45º 和+45º 时透过 N-D 样品

的THz电场时域谱

Fig.  3　The strength of THz electric field transmitted through 

the N-D sample at polarization angles -45º and +45º as a func‐

tion of delay time for different magnetic fields as indicated at a 

temperature of 80 K

图 4　不同磁场下透过 N-D 样品的 THz 电场的幅值和相位

角随辐射频率 f=ω∕2π的变化。这里，偏振角为-45º和+45º的

结果分别用实线和虚线表示。不同磁场和偏振角的相位角

数据重合

Fig.  4　 The amplitude and phase angle of the THz electric 

field transmitted through the N-D sample as a function of radia‐

tion frequency f=ω ∕2π at different magnetic fields as indicat‐

ed.  Here， the results obtained by taking the polarization an‐

gles -45º and +45º are shown respectively by solid curves and 

dotted curves.  The phase angles at different magnetic fields 

and polarization angles coincide roughly
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[ El (ω )
Er (ω ) ] = 1

2 ( )i - 1 i + 1
i + 1 i - 1 × [ E+45° (ω )

E-45° (ω ) ] ，　（1）
其中，El（ω）和 Er（ω）分别为透过样品的左旋和右旋

THz光电场强度。利用得到的Ej（ω）（这里 j=l或 r），

我们可分别得到左、右旋 THz光透过样品的透光系

数，Tl（ω）= El（ω）/ Ea（ω）和Tr（ω）= Er（ω）/ Ea（ω）。根

据定义，法拉第旋转角 θ（ω）和椭偏率η（ω）为：

θ ( ω ) = arg [ ]Tr ( ω ) - arg [ ]Tl ( ω )
2 ，　（2）

η ( ω ) = ||Tl ( ω ) - ||Tr ( ω )
||Tl ( ω ) + ||Tr ( ω ) ，　（3）

这里，arg［Tj（ω）］= arg［Ej（ω）］−arg［Ea（ω）］。图 5为

不同磁场下，N-D样品的法拉第旋转角 θ（ω）和椭偏

率 η（ω）的频谱。由图可见，θ（ω）和 η（ω）随磁场的

增加而增大，且在 0. 2~1. 2 THz 区间随辐照频率增

加而增大。这些结果表明，在磁场作用下，N-D 样

品对 THz光具有显著的旋光效应。另外，样品在磁

场作用下的复横向（或霍尔）磁光电导率，σxy（ω）=
Reσxy（ω）+iImσxy（ω），也可用来描述样品的旋光效

应或光霍尔效应［16］。利用得到的法拉第旋转角 θ
（ω）和椭偏率η（ω），σxy（ω）可通过以下公式估算［21］：

θ ( ω ) + iη ( ω ) ≈ σxy ( ω ) /σ0 ，　（4）
这里，σ0=2cε0=0. 0053 S/m，c 是真空中的光速，ε0是

真空介电常数。在不同磁场下，N-D样品霍尔磁光

电导率的实部和虚部随 THz 辐射频率 f=ω∕2π 的变

化与法拉第旋转角 θ（ω）和椭偏率η（ω）一致，如图 5
所示。因此，N-D 样品可以应用于观测和研究 THz
磁光霍尔效应。

更进一步，利用空气中块状样品透光系数的模

和位相角与样品折射率的关系［24-25］，可以得到样品

的左、右旋光复折射率 nj（ω）。根据关系：εj（ω）= n2
j

（ω），可得样品的左、右旋介电常数 εj（ω）= εj1（ω）
+iεj2（ω）。在温度为 80 K，0和 8 T磁场下，εl（ω）和 εr

（ω）的实部和虚部随 THz辐照频率的变化如图 6所

示。可以看出，（1）εl（ω）和 εr（ω）的实部和虚部随

THz辐照频率的变化不大；（2）随着磁场增加，εl（ω）
和 εr（ω）的实部和虚部稍微增大；（3）在 0~8 T 磁场

和 0. 2~1. 2 THz频率范围内，可实验观测到 εl（ω）和

εr（ω）的实部和虚部的不同。这是因为：εj（ω）= εb+
iσj（ω）/（ε0ω），这里 σj（ω）是左、右旋磁光电导率，εb

是材料的背景介电常数，ε0是真空介电常数。在外

加磁场作用下，σl（ω）≠σr（ω），导致εl（ω）≠εr（ω）。值

得一提的是，我们通过磁光 THz TDS测量到的 N-D
材料的介电常数约为 6. 5，这与文献［26］报道的结

果基本一致。

图 5　在温度为 80 K 以及不同磁场下，（a）法拉第旋转角 θ

（ω）和霍尔磁光电导率的实部，（b）法拉第椭偏率 η（ω）和霍

尔磁光电导率的虚部随辐射频率 f=ɷ/2π的变化。这里，σ0=

2cε0=0. 005 3 S/m

Fig.  5　（a） Faraday rotation angles θ（ω） and the real part of 

Hall MO conductivity and （b） Faraday ellipticity η（ω） and 

the imaginary part of Hall MO conductivity as a function of ra‐

diation frequency f=ɷ/2π at different magnetic field from 0 to 

8 T at 80 K.  Here， σ0=2cε0=0. 0053 S/m

图 6　在温度为 80 K，0和 8 T磁场下，（a）左旋复介电常数 εl

（ω）（实线）和（b）右旋复介电常数 εr（ω）（虚线）随辐射频率 f

=ɷ/2π的变化

Fig.  6　（a） Left-handed complex dielectric constant εl（ω） 

（solid curve） and （b） right-handed complex dielectric con‐

stant εr（ω） （dotted curve） as a function of radiation frequency 

f=ɷ/2π at different magnetic fields 0 and 8 T at 80 K
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3. 4　进一步讨论　

我们知道，在磁场作用下，电子材料中的法拉

第旋光效应主要由磁场、光场通过与材料中的载流

子交互作用引起。利用 MPCVD 技术生长的 N-D，

其原料气体为纯氢（H2）和甲烷（CH4），伴随生长过

程中注入一定量的氮气，在这些气体中也会存在微

量的水蒸气。因此，在 N-D 样品存在表面氢终端、

-OH-、O-和N-基官能团以及NV缺陷等［10，27］。这些

官能团和缺陷是 N-D 中导电载流子的主要来源。

值得注意的是，由于 NV 在金刚石中处于较深的杂

质能级（距离导带底约 1. 7~2 eV 的深能级处），THz
光辐照对NV中心的影响较小。金刚石的-OH-、O-
和N-基官能团通常带负电［28］，因此，N-D通常为 n-
型，这些带电官能团类似于自由电子，在磁场作用

下会导致回旋运动，在 THz光场作用下会导致光吸

收，在磁场-光场共同作用下会产生法拉第旋光

效应。

在磁场、光场共同作用下，同时在法拉第几何

结构下，磁场和光场通过与电子交互作用耦合，会

导致回旋共振效应。对于 n-型金刚石，若电子有效

质量为m*=0. 26m0
［29］，这里m0是电子静止质量，比常

规 III-V族半导体如GaAs、InAs、InP大许多，由于回

旋频率 ɷc=eB/m*，在金刚石中实验观测回旋共振效

应需要更大的磁场。从图 5中可以看出，在T=80 K，

f=0. 2~1. 2 THz，B=0~8 T，通过法拉第旋转效应的测

量没有观测到回旋共振效应。这是因为 N-D 中的

电子具有较短的弛豫时间 τ（约 100 fs 量级）［30］，在

0. 2~1. 2 THz 频率范围内，条件 ωτ~ωcτ>1 不能得到

满足。值得一提的是，当 f=1 THz 要在金刚石中观

测到回旋共振效应，需要约 9. 3 T磁场，同时需要高

迁移率样品或更低温测量（使 τ 至少大于 200 fs）。

由于本研究的实验条件不能满足回旋共振条件，测

量到的法拉第旋转角和椭偏率随THz辐射频率的增

加而增加，随磁场的增加而增加。

4 总结 

在本研究中，我们利用等离子体化学气相沉积

（MPCVD）技术制备出高质量的氮掺杂金刚石（N-
D）样品，应用强磁场下的偏振 THz TDS 技术，在 80 
K 温度下测量了 N-D 样品的法拉第旋转角和椭偏

率、复霍尔磁光电导率以及左、右旋复介电常数。

同时，我们研究了这些物理量随 THz辐射频率以及

磁场的变化规律。本研究获得的结果表明，磁场下

的偏振THz TDS技术是研究和表征金刚石材料的先

进光学实验方法。我们希望本研究中获得和观察

到的有趣实验现象能够帮助我们对 N-D 材料有更

多、更深入的了解，为N-D在电子、光学和光电子器

件的应用提供科学研究信息。
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