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摘　 要: 自旋霍尔效应及其逆效应作为自旋电子学中实现自旋-电荷转换的核心物理效应, 对纯自旋流的产生、 探测有着重

要的应用价值, 是自旋电子器件开发与应用的关键技术节点。 对高自旋-电荷转换效率材料体系的探索与开发是该领域的核心

课题。 以导电氧化铋薄膜为对象, 研究其中的逆自旋霍尔效应。 采用交流磁控溅射系统, 使用氧化铋陶瓷靶制备了不同厚度

的导电氧化铋薄膜, 并与坡莫合金薄膜构成铁磁 / 非磁双层自旋泵浦器件, 在该器件中首次观测并确认了导电氧化铋薄膜中逆

自旋霍尔效应所对应的电压信号。 通过逆自旋霍尔电压对氧化铋薄膜厚度的依存关系, 定量地估算了氧化铋薄膜的自旋霍尔

角及自旋扩散长度。 通过提出一种新的具备可观测逆自旋霍尔效应的材料体系, 不仅拓展了自旋电子材料的选择空间, 也为

新型自旋电子器件的设计和应用提供了思路。
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Abstract: The
 

direct
 

and
 

inverse
 

spin
 

Hall
 

effect
 

is
 

the
 

key
 

effect
 

for
 

spin-charge
 

conversion
 

in
 

spintronics,
 

which
 

plays
 

a
 

vital
 

role
 

in
 

the
 

generation
 

and
 

detection
 

of
 

pure
 

spin
 

currents.
 

It
 

is
 

a
 

core
 

issue
 

to
 

develop
 

and
 

explore
 

materials
 

with
 

high
 

spin-charge
 

conversion
 

efficiency.
 

Here,
 

we
 

demonstrate
 

the
 

inverse
 

spin
 

Hall
 

effect
 

in
 

a
 

conductive
 

bismuth
 

oxide.
 

The
 

bis-
muth

 

oxide
 

thin
 

films
 

with
 

different
 

thicknesses
 

were
 

prepared
 

from
 

a
 

sintered
 

bismuth
 

oxide
 

target
 

by
 

an
 

rf-sputtering
 

sys-
tem.

 

Then,
 

permalloy / bismuth
 

oxide
 

bilayer
 

spin
 

pumping
 

devices
 

were
 

developed,
 

with
 

which
 

voltage
 

signals
 

corresponding
 

to
 

the
 

inverse
 

spin
 

Hall
 

effect
 

were
 

confirmed
 

by
 

the
 

spin
 

pumping
 

technique.
 

Furthermore,
 

by
 

systematical
 

studying
 

of
 

bis-
muth-oxide

 

thickness
 

dependence
 

of
 

those
 

spin
 

Hall
 

voltages,
 

the
 

spin
 

Hall
 

angle
 

and
 

spin
 

diffusion
 

length
 

were
 

quantitative-
ly

 

estimated.
 

Our
 

results
 

propose
 

a
 

novel
 

system
 

with
 

an
 

observable
 

inverse
 

spin
 

Hall
 

effect,
 

which
 

expands
 

the
 

possibility
 

of
 

spintronic
 

materials
 

and
 

guides
 

a
 

new
 

path
 

for
 

the
 

development
 

of
 

spin-based
 

devices.
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1　 前　 言

自旋电子学是以电子的量子自由度自旋为研究核心

的新兴科研领域[1] 。 因在电子信息领域中的巨大应用潜

力, 自旋电子学建立伊始即吸引了众多研究者, 现今是

凝聚态物理领域不可忽视的科研分支之一。 凝聚态体系

中自旋的产生、 操纵与检测相关的机理探讨和应用拓展

是自旋电子学领域的核心课题[2] 。 本文所讨论的逆自旋

霍尔效应即自旋霍尔效应的逆效应, 是实现自旋流向电

流转换的重要物理效应, 其对自旋流特别是纯自旋流的

检测有着不可替代的应用价值。 逆自旋霍尔效应一方面

可直接应用于弱自旋流的检测, 另一方面也可作为自旋

流-电流的转换媒介实现自旋向电荷体系的能量及信息传
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递[3-5] 。 而逆自旋霍尔效应的应用长期受制于自旋流-电
流转换效率, 即自旋霍尔角[6] 。 因此, 新材料体系的探

索及高自旋霍尔角材料的开发是逆自旋霍尔效应应用的

关键所在。
由于具有较大的自旋轨道耦合强度, 重金属及其合

金体系长期以来是高自旋霍尔角材料的研发重点[7-17] 。
其中贵金属 Pt 和 Au 的自旋霍尔角在室温附近分别可达

11%±8%和 11. 3% [7,
 

8] , 是最常用的自旋霍尔材料。 重

金属合金 AuW 及 CuBi 报道的自旋霍尔角也达到 10%以

上[9,
 

10] 。 此外, 其它材料如半导体体系也是逆自旋霍尔

效应的研究热点。 2012 年, Ando 等[18] 首次在室温下观

测到 p 型半导体 Si 中的逆自旋霍尔效应, 开拓了半导体

中自旋霍尔效应及其逆效应的研究。 此外, Olejník 等[19]

在外延的 GaAs 超薄膜中观测到逆自旋霍尔效应, 并估算

其自旋霍尔角 θSHE ≈0. 15%。 有机聚合物体系中也被发现

具有可观测的逆自旋霍尔效应[20,
 

21] 。 Qaid 等[20] 在导电

聚合物 PEDOT ∶ PSS 中观测到约 2%的自旋霍尔角, 进一

步拓展了逆自旋霍尔效应的材料空间。
另一方面, 氧化物因其数量庞大的物质群及丰富多

变的物理特性, 一直以来都是凝聚态物理和材料研究的

重点。 而氧化物具有合成容易、 性能稳定、 价格低廉等

特点, 成为应用型功能材料的优先选项。 自旋电子学领

域的研究者很早就关注并对氧化物中的逆自旋霍尔效应

进行了探索。 在导电氧化物 ITO、 IrO2 等材料中先后观

测到逆自旋霍尔效应[22-24] 。 其中 5d 金属氧化物 IrO2 的

自旋霍尔角达到 6. 5% [24] , 揭示了重金属氧化物作为自

旋功能材料应用的可能, 也拓展了氧化物体系中自旋霍

尔功能材料的开发方向。
本工作以导电氧化铋(Bi2 O3 )薄膜为研究对象, 构建

并制备了坡莫合金(Py) / Bi2 O3 的双层自旋泵浦器件。 并

利用自旋泵浦技术对 Bi2 O3 中的逆自旋霍尔效应进行了

系统的研究。 首先在 Bi2 O3 薄膜中观测并确认了逆自旋

霍尔效应对应的电压信号; 通过对 Bi2 O3 薄膜厚度与信

号强度的系统分析, 确认该信号与自旋泵浦效应的等效

电路模型预测相符; 并定量地给出了 Bi2 O3 薄膜的自旋

霍尔角和自旋扩散长度。

2　 实验原理与方法

本工作通过交流磁控溅射由烧结 Bi2 O3 靶材制备了

Bi2 O3 薄膜。 通过控制成膜时气压(Ar: 0. 7
 

Pa)及后期真

空热处理工艺(<3×10-5
 

Pa, 1
 

h@ 500
 

℃ ), 在具有热氧

化层的硅基板上成功制备了导电 Bi2 O3 薄膜。 利用四端

法确定 Bi2 O3 薄膜的的电导率为 2. 1×104
 

Ω-1·m-1 。 通过

改变成膜时间, 系统地制备了膜厚范围在 12 ~ 112
 

nm 的

Bi2 O3 薄膜。 并利用电子束沉积技术将 10
 

nm 的 Py 薄膜

与 Bi2 O3 膜复合, 构建了如图 1a 所示的 Py / Bi2 O3 双层自

旋泵浦器件。 其中由 10
 

nm 的 Py 单层薄膜测得的电导率

为 1. 5×106
 

Ω-1·m-1 。
图 1b 是具有 SiO2 氧化层的硅基板上沉积的 Py / Bi2O3

双层膜的 X 射线衍射图谱, 其中 Py 层与 Bi2 O3 层的厚度

分别为 10 和 32
 

nm。 在 2θ= 69. 1°附近可观测到属于硅基

板(400)晶面的强衍射峰; 而 2θ = 27. 7°附近可以观测到

微弱的特征衍射峰, 对比衍射数据库可以判断该衍射峰

来源于δ-Bi2 O3 的(111)晶面; 除此之外, 无明显可观测

的衍射峰, 由此判断器件中的 Bi2 O3 为萤石结构的

δ-Bi2 O3 相[25-27] , 并具备法线方向为[ 111] 的择优取向。
考虑到测得的薄膜电导率与离子导电的纯 δ-Bi2 O3 的电导

率之间存在差异[28] , 不能排除器件中的 Bi2 O3 薄膜存在

氧缺陷或伴生金属铋相从而导致薄膜的电导率上升。 在

衍射图谱中没有明显的氧化硅及 Py 特征峰, 可以归因于

氧化硅和 Py 均为非晶态结构且 Py 层膜厚过薄。

图 1　 Py / Bi2 O3 双层膜器件及自旋泵浦实验设置示意图, H 为

外加磁场(a); 具有 SiO2 氧化层的硅基板上 Py / Bi2 O3 双

层膜的 X 射线衍射图谱(b)

Fig. 1　 Schematic
 

illustration
 

of
 

the
 

Py / Bi2 O3
 bilayer

 

system
 

and
 

spin-pumping
 

set-up,
 

H
 

is
 

the
 

external
 

magnetic
 

field
 

( a);
 

XRD
 

patterns
 

of
 

the
 

Py / Bi2 O3
 bilayer

 

film
 

on
 

an
 

oxidized
 

silicon
 

substrate
 

(b)

图 1a 还给出了自旋泵浦实验设置的示意图。 实验样

品置于 TE011 微波谐振腔中心, 微波谐振腔特征频率为

9. 444
 

GHz, 此时样品处微波的电场分量取最小, 而磁场

分量取最大。 同时在样品膜面方向上施加外磁场 H。 在

微波的交变磁场与外磁场的共同作用下, 当微波频率 f
与外磁场大小 H 满足共振条件:

757
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2πf = μ0γ HFMR(HFMR + 4πMs ) (1)
Py 中的铁磁共振被激发, 其中 γ 和 4πMs 分别是 Py 薄膜

的有效旋磁比和饱和磁化强度[29] 。 由自旋泵浦模型可

知, 此时 Py 与 Bi2 O3 薄膜界面产生自旋积累, 纯自旋流

Js 将通过界面注入到 Bi2 O3 层中[20-22,
 

29-36] 。 由于 Bi2 O3

中的逆自旋霍尔效应, 该自旋流将被转换为电流, 并以

电场 EISHE 的形式被检测。 这里 EISHE :
EISHE ∝Js ×σ (2)

其中, σ 为磁性层的自旋极化矢量, EISHE , Js
 与 σ 互为

正交矢量时 EISHE 取最大值。 EISHE 可以通过 Bi2 O3 表面两

端的电极测量。

3　 结果与讨论

图 2a 给出了 Py / Bi2O3 双层膜器件中测得的典型铁磁

共振微分吸收谱 dI(H) / dH。 其中 I 为微波吸收强度, H
为外磁场强度。 由共振微分吸收谱可知, 在 HFMR ≈99

 

mT
时, dI(H) / dH= 0, 即该磁场强度处微波吸收强度 I 达到

最大值, 为 Py 的铁磁共振场。 图中正负峰值的间距对应

图 2　 Py / Bi2 O3 双层膜铁磁共振微分吸收谱 dI(H) / dH 和外加磁场

H 的依存关系, I 为微波吸收强度( a); Py / Bi2 O3 双层膜中

测得的电压信号 V 与磁场强度 H 的关系图, 其微波功率为

200
 

mW(图中空心圆为实测数据, 红色虚线为 Lorentz 及其

微分函数的拟合结果, 蓝绿虚线分别为拟合曲线中的对称和

反对称分量)(b)

Fig. 2　 External
 

magnetic
 

field
 

H
 

dependence
 

of
 

the
 

FMR
 

signal
 

dI(H) /

dH
 

for
 

the
 

Py / Bi2 O3
 bilayer

 

film,
 

I
 

denotes
 

the
 

microwave
 

ab-

sorption
 

intensity
 

( a);
 

external
 

magnetic
 

field
 

H
 

dependence
 

of
 

the
 

voltage
 

signal
 

V
 

for
 

the
 

Py / Bi2 O3
 bilayer

 

film
 

excited
 

by
 

mi-

crowave
 

with
 

a
 

power
 

of
 

200
 

mW
 

(open
 

circles
 

are
 

the
 

experimen-

tal
 

data,
 

the
 

dash
 

curves
 

are
 

the
 

fitting
 

results)
 

(b)

铁磁共振线宽 W, 对比单层 10
 

nm
 

的 Py 薄膜, Py / Bi2 O3

双层膜的铁磁共振线宽 W 明显增大, 表明在双层膜器

件中由于铁磁共振的激发, 产生了基于自旋泵浦效应

的自旋流[31] 。 该自旋流通过 Py / Bi2 O3 界面被注入到

Bi2 O3 层。
如图 2b 所示, 当固定微波功率为 200

 

mW 时,
Py / Bi2 O3 双层膜在垂直于外磁场方向上可以测得与铁磁

共振相对应的电压信号, 其电压峰值对应的磁场基本与

铁磁共振场 HFMR 相符。 利用 Lorentz 及其微分函数拟合,
可以很好地再现电压 V 与磁场 H 的依存关系(图 2b)。 其

中, Lorentz 微分函数的反对称分量通常归因于自旋整流

及其他效应的贡献[29,
 

32-34] 。 从拟合参数可知反对称分量

在整个电压信号中的占比小于 5%。 而 Lorentz 函数的对

称分量 Vs 主要归因于自旋泵浦产生的自旋流所对应的电

压, 其峰位与铁磁共振场 HFMR 完全对应。 同时考虑到无

法排除对称信号中自旋整流效应的贡献, 将电压信号中

对称分量 Vs 定义为[28] : Vs = VISHE +Vsr 。 其中 VISHE 为逆自

旋霍尔效应对应的电压信号, Vsr 对应自旋整流效应的电

压信号。
图 3a 和 3b 分别给出了在外磁场方向不同的情况下

测得的铁磁共振微分吸收谱 dI(H) / dH 与电压信号 V 对

外磁场强度 H 与铁磁共振场 HFMR 的差值的依存关系图,
其中外磁场方向角 θH 的定义如图 3c 中的插图所示。 在

改变外磁场方向角 θH 的情况下, 微波微分吸收谱的形状

与线宽基本没有发生改变(图 3a)。 而电压信号 V 随 θH

的变化产生了较大的差异(图 3b), 当外磁场平行于膜

面, 即 θH = ±90°时, 电压峰值取最大值, 符号相反; 当

外磁场垂直于膜面, 即 θH = 0°时, 电压峰信号消失。 由

式(2)可知, 在自旋泵浦实验中逆自旋霍尔效应的信号

大小与磁性层中的自旋极化方向相关, 即 EISHE ∝sin
 

θM 。
这里 θM 对应铁磁薄膜磁化方向与薄膜法线方向的夹角,
可以根据铁磁共振场数据及外磁场方向角 θH 计算获

得[22,
 

31,
 

35] 。 考虑到薄膜样品中退磁场的影响, 当且仅当

磁场方向与膜面平行或在法线方向(即 θH = ± 90°, 0°)
时, 铁磁薄膜的磁化方向与外磁场方向相同, 此时 EISHE

取正负最大值和零。 在 Py / Bi2 O3 双层膜器件中测得的电

压信号很好地符合了该实验模型。
对所有外磁场方向角 θH 下测得的电压数据进行

Lorentz 及其微分函数拟合, 分离出的电压信号对称分量

Vs 与外磁场方向角 θH 的关系如图 3c 所示。 铁磁层 Py 磁

化强度 M / / Heff =H+HM , 这里 H 为外加磁场, HM 为 Py
薄膜的退磁场。 Vs 的磁场方向角 θH 依存可以很好地基于

自旋泵浦的动力学模型拟合[22,
 

31,
 

35,
 

36] , 从而验证了 Vs

中逆自旋霍尔效应的贡献占主导地位。

857
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图 3　 不同外磁场方向角 θH 下 Py / Bi2 O3 双层膜的铁磁共振微分吸

收谱 dI(H) / dH(a)和电压信号 V(b)与外磁场强度 H 和铁磁

共振场 HFMR 差值的关系图; 电压信号对称分量 Vs 与外磁场

方向角 θH 的关系图(实验数据表示为空心菱形, 红色实线

为拟合结果, 插图中定义了外磁场方向角 θH )(c)

Fig. 3　 H-HFMR
 dependence

 

of
 

FMR
 

signals
 

dI(H) / dH
 

(a)
 

and
 

voltage
 

signals
 

V
 

(b)
 

for
 

the
 

Py / Bi2 O3
 bilayer

 

film
 

at
 

various
 

out-plane
 

magnetic
 

field
 

angles
 

θH ;
 

the
 

out-plane
 

magnetic
 

field
 

angle
 

θH
 

dependence
 

of
 

Vs
 (the

 

out-plane
 

magnetic
 

field
 

angle
 

θH
 is

 

deter-

mined
 

in
 

the
 

insert)
 

(c)

　 　 图 4a 中给出了在不同微波功率 PMW 下的电压信号 V
与外磁场 H 的依存关系。 与自旋泵浦模型的预期相符,
电压峰值随着 PMW 的增加而增大。 图 4b 为电压信号的对

称分量 Vs 与微波功率 PMW 的关系。 由图可见, 在微波功

率为 0~ 200
 

mW 范围内, Vs 与 PMW 呈线性关系, 与直流

自旋泵浦模型的预测一致[22,
 

30,
 

35] 。
图 5 给出了 Py / Bi2 O3 器件中的 Vs 对 Bi2 O3 层厚度 dN

的依存关系。 Vs 随 Bi2 O3 层厚度 dN 的增大而减小, 这基

本可以归因于随 Bi2 O3 层厚度 dN 增加所导致的器件整体

电阻的减小。 该结果明显区别于 Py / Bi 自旋泵浦器件中

自旋泵浦信号随 Bi 层厚度的增加而先增加后减小的结

图 4　 不同微波功率 PMW 下的 Py / Bi2 O3 双层膜的电压信号 V 与磁

场 H 的关系图(a), 电压信号对称分量 Vs 与微波功率 PMW

的依存关系图(b)

Fig. 4　 External
 

magnetic
 

field
 

H
 

dependence
 

of
 

voltage
 

signals
 

V
 

for
 

the
 

Py / Bi2 O3
 bilayer

 

film
 

at
 

various
 

microwave
 

powers
 

PMW ( a),
 

the
 

PMW
 dependence

 

of
 

the
 

voltage
 

signal
 

Vs(b)

果[37] 。 因此, 在这里忽略可能存在的 Rashba-Edelstein 效

应等界面效应的影响, 根据等效电路模型[29,
 

31] , 同时考

虑到 Py 层中自旋整流效应的可能贡献, 将 Vs 表示为[29] :
Vs = VISHE + Vsr

=
ωθSHEλtanh(dN / 2λ)

dNσN + dFσF

2e
ћ( ) j0s +

jsr

dNσN + dFσF
(3)

其中, dN 、 dF 、 σN 和 σF 分别表示 Bi2 O3 层和 Py 层的厚

度 d 和电导率 σ; j0s 是 Py / Bi2 O3 界面处的自旋流密度,
可以通过 Py 层中铁磁共振线宽 W 的变化量计算获得; jsr

表示自旋整流效应对应的等效电流。 利用式(3)对 Vs 与

Bi2O3 层厚度 dN 依存关系的实验数据进行拟合, 可以获得

Bi2O3 薄膜中的自旋霍尔角 θSHE 及自旋扩散长度 λ。 如图 5
所示, 拟合所得的 θSHE 和 λ 的上限分别为 0. 7%和 6. 5

 

nm,
而 θSHE 和 λ 的最佳估测值分别为 0. 5%和 3. 5

 

nm。

4　 结　 论

本工作利用自旋泵浦效应首次在导电 Bi2 O3 薄膜中

观测并确认了逆自旋霍尔效应。 在 Py / Bi2 O3 双层膜中探

测到的电压信号与逆自旋霍尔效应和自旋泵浦效应的模

型相符。 通过系统探讨逆自旋霍尔电压与 Bi2 O3 薄膜厚

度的关系, 定量地给出了导电 Bi2 O3 薄膜中的逆自旋霍

尔角约为 0. 5%, 自旋扩散长度约为 3. 5
 

nm。 导电 Bi2 O3

中逆自旋霍尔效应的发现, 不仅拓宽了逆自旋霍尔效应

957
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图 5　 Py / Bi2 O3 双层膜中 Bi2 O3 厚度 dN 与电压信号对称分量 Vs 的

依存关系(实验数据表示为空心圆, 实线为式( 3) 的拟合结

果, 插图为 Py / Bi2 O3 双层膜系统中考虑了逆自旋霍尔效应和

自旋整流效应的等效电路图)

Fig. 5 　 The
 

experimental
 

and
 

fitting
 

results
 

of
 

Bi2O3
 thickness

 

dN
 

dependence
 

of
 

Vs
 for

 

the
 

Py / Bi2O3
 bilayer

 

films(the
 

insert
 

is
 

the
 

equivalent
 

circuit
 

of
 

the
 

Py / Bi2O3
 bilayer

 

system,
 

in
 

which
 

inverse
 

spin
 

Hall
 

effect
 

and
 

spin-rectification
 

effect
 

are
 

both
 

considered)

材料的选择范围, 也为新型自旋电子器件的设计和应用

提供了新的选择。
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