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摘要  磁性材料独有的磁响应特性增强了传统电荷型器件的磁控能力，而超薄甚至可单原子层剥离的二维磁性材

料在低维尺度下增强了电子自旋与电荷、晶格的相互作用并带来了非凡的物性。在自旋电子学中，反铁磁材料不仅

展现了高频、低耗、抗串扰的优势，其与超导、磁相变等现象联系的关联电子态还疏通了人们利用光电子学探索低维

磁性及其机理的道路。近年来，得益于额外的磁自由度、二维光电效应、反铁磁与铁磁/非磁材料的功能化异质结，

激光驱动的二维反铁磁材料成为研究热点。综合稳态和瞬态的显微光学手段，回顾总结了二维反铁磁材料中的各

类磁光效应和元激发准粒子研究，包括激光与物质相互作用中的载流子、激子、声子、磁子及其耦合态效应。随着可

见光到太赫兹成像和其他配套技术的发展，二维反铁磁材料的检测和调控难题正逐步得到解决，高极化度和低阻尼

输运的微纳自旋应用有望被植入到光伏、光信息处理领域并发挥重要作用。
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1　引　　言

以电子电荷属性为基础的半导体微电子学是现代

信息技术的基石，带来了小型机和超大规模集成电路

等诸多革命性成就。然而，在半导体器件进一步微纳

化的过程中，由于器件功耗的增加和量子效应等限制，

摩尔定律不再适用，仅通过操纵和优化电子的电荷属

性已经无法从本质上提升电子计算机的存储和运算能

力。于是，人们将目光转向了新的电子自由度——自

旋。电子的自旋性质与材料的原子、分子磁矩及集体

的宏观磁性有紧密联系，21 世纪以来，基于自旋操纵

的磁电阻器件获得了巨大成功，自旋电子学继而催生

了自旋阀［1］、磁隧道结［2］、自旋晶体管［3］、自旋发光器

件［4］、自旋霍尔器件［5］、自旋激光器［6］等一系列具备非

易失性和低焦耳热优势的前沿应用。

早在上千年前，物质的磁性就已经被观测并得到

实际应用，如中国古代所使用的指南针，但由于自然界

大多数材料的磁导率相对较低，磁应用高度受限于新

型材料的发掘力度，近现代一些微纳磁读写和存储器

件则对此提出了更高的要求。考虑到磁性材料的光学

吸收长度一般在几十纳米量级，为保证调控和集成的

便利性，在工艺允许的情况下，许多三维块体磁性材料

的厚度已经降低到了准二维情形下的纳米量级。在更

极限的情况下，研究者们也一直在探寻类似石墨烯的

具有原子极限厚度的 van der Waals 层状二维磁性材

料。然而，长期以来受 Mermin-Wagner 自旋热涨落定

理的约束，普遍认为当磁性材料的尺寸从三维降低到

二维时，其块体状态下的本征磁性很难继续维持。尽

管在自旋注入、离子插层和化学掺杂等外界因素辅助

下的二维材料展现出了额外磁性［7-9］，直到 2017 年

Gong 等［10］和 Huang 等［11］相继发现了单层 Cr2Ge2Te6和

CrI3 中的本征磁性，之后二维磁性材料才真正走入大

众视野。这类二维磁性的存在根源于磁各向异性，即

磁各向异性为自旋设置了一个首选方向，保护长程磁

序不受自旋热涨落的影响。二维磁性材料的发现天然

地为电子磁矩的对称性调谐和高效灵活控制提供了包

括机械应变、外场调节、化学修饰和异质结组装在内的

多种方案［12］。这些磁调控手段也将为量子计算［13］、低

维超导［14］、拓扑磁性［15］带来全新的研究契机。

在磁性材料家族中，反铁磁（AFM）材料是一类特

殊的存在，其内部虽然具有磁有序性，但因为相邻电子

磁矩的反平行排列，对外不显示磁性［16］。最初，由于铁

磁/反铁磁堆叠界面间的交换偏置作用，反铁磁薄膜常

被用作磁电阻存储器结构中的钉扎层。随后的研究发

现，反铁磁材料具备丰富的物理特性和巨大的应用潜

力：第一，反铁磁材料自旋进动频率共振在太赫兹波
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段，相对于铁磁材料而言，具备更大的自旋存储密度；

第二，反铁磁材料的杂散场几乎为零，在抵抗外场干扰

的同时展示出良好的自旋输运能力，契合于超紧凑的

微型设备［17］；第三，反铁磁材料可以根据外界物理场

（如温度、应力和磁场等）的变化引发特殊的磁相变，形

成反铁磁 -铁磁或反铁磁 -亚铁磁等丰富的磁相，在特

定体系下还会出现自旋液体及自旋玻璃态［18-19］，表现

出磁电、磁力、磁热、磁光等多种物理特性［20］。此外，相

比铁磁材料，反铁磁材料可以更广泛地以绝缘体、金

属、半金属、半导体或超导体的形式存在，并产生了大

量实例，与强关联电子系统（莫特绝缘体、电荷转移型

绝缘体）的联系还蕴藏着高温超导等有趣的物理机

制［14， 21］。特别地，在二维状态下，各类元激发准粒子及

其耦合态是帮助人们表征和调控反铁磁磁性的重要研

究对象，其中电荷 -自旋 -轨道 -晶格自由度的耦合意味

着外界物理场能够极大地影响材料的非平衡状态，产

生许多尚未探索过的物质相［22］。

区别于电学或磁学方法，基于磁光效应的全光探

测方法利用了光电磁场与物质磁序和内部磁化场作用

后光场参数会发生变化的特性［23］。光的激发作用同样

会影响材料的磁态，诱导的净磁化自旋流能够发挥逻

辑处理和计算的作用［24］。同时，光学方案具有显微、高

速、非接触、高灵敏度、高时空和能量分辨的多种优势，

并有利于观察反铁磁材料在极端物理条件下的各类磁

响应［25］。本文从光学表征和调控的角度出发对近年来

二维反铁磁材料领域的研究进展进行综述。在第 2 节

介绍了包括三卤化铬、过渡金属磷硫化物等典型反铁

磁材料的基本结构、性质和分类方法，在第 3 节和第 4
节分别从宏观磁光效应和微观元激发准粒子的角度出

发介绍了激光与二维反铁磁材料的相互作用［16， 25-27］。

随着应用能力的提升和应用场景的拓展，二维反铁磁

材料为新型磁器件的构建和升级带来了更多可能。

2　典型反铁磁材料的结构、性质和分类

磁性材料中表现出的宏观磁矩通常源于过渡金属

阳离子 3d 轨道电子的自旋和轨道角动量，其邻近交换

作用是 Weiss 分子场形成的根本原因，使自旋力矩平

行或反平行排列并形成长程磁序［16］，其交换积分是区

分铁磁性和反铁磁性的关键因素［28］。如图 1 所示，两

个原子（i 和 j）之间的磁矩通常会产生交换能，可以用

海森堡自旋哈密顿量（H）来描述，即 H = -∑
i，j

JS iS j，

其中 Si和 Sj是自旋算符或磁矩方向的单位矢量，J 是自

旋 Si和 Sj之间的交换积分，包含铁磁的直接交换、双交

换和反铁磁的非相邻原子的超交换作用等。当材料具

有很高的电导率，而趋近于金属性时，原子间的作用趋

于直接交换作用，反之则为双交换或超交换作用［29］。

在具体材料中，广义力学量 H 还可能包括磁各向异

性、自旋 -轨道耦合和磁场作用能，并表现出一些特殊

的磁耦合作用，如 Dzyaloshinsky‐Moriya（DM）、Kitaev
相互作用［30］。当 J>0 时，相邻原子磁矩同向排列，磁

矩倾向铁磁排布；当 J<0 时，相邻原子磁矩反向排列，

磁矩倾向反铁磁排布［31］。从微观角度出发，认为反铁

磁体系中有一对相互抵消的自旋链，即两个自旋子晶

格，磁化强度分别为M1和M2，则磁化强度（M）和代表

反铁磁性的 Néel 矢量（L）可以分别定义为M=M1+
M2和 L=M1-M2

［32］。在特殊情况下，DM 相互作用使两

个反铁磁自旋子晶格呈较小的倾斜，产生了微弱的非

共线分量和较弱的铁磁性，该状态称为倾斜型反铁磁

态。这类属性的材料可通过与铁磁材料类似的探测方

法进行表征［33-34］。但对于通常意义上 | L |=0 的共线反

铁磁材料，其内部两个自旋子晶格的反向磁矩互相抵

消，从而不存在易被捕捉的净磁矩。按磁序的耦合方

式，可将反铁磁材料分为层内反铁磁耦合和层间反铁

磁耦合两类。更详细地，可以分为 A 型（层内原子为铁

磁耦合，层间原子为反铁磁耦合）、C 型（层内原子为反

铁磁耦合，层间原子为铁磁耦合）和 G 型（层内和层间

原子均为反铁磁耦合）。A 型二维反铁磁材料主要包

括三卤化铬 CrX3（X=Cl，I）［11， 35-36］、过渡金属二卤化物

MX2（M=Fe，Co，Ni；X=Cl，Br，I）［37］、过渡金属磷硫化

物 CrPS4
［38］、过渡金属铋碲化物 MnBi2Te4

［39］、过渡金属

氧卤化物 CrSBr［40-41］，C 型二维反铁磁材料以过渡金属

磷硫化物 MPX3（M=Fe，Mn，Ni，Co，Cd，Zn；X=S，

Se）为代表［42］，G 型反铁磁材料则是以某些金属氧化物

为主［43］。

2. 1　三卤化铬

常见的三卤化铬 CrX3 包含 CrCl3、CrBr3、CrI3 三种

化合物，它们具有相同的电子和晶体结构，在低温下表

现出磁有序性，且在单层极限下都能维持铁磁性，在常

温下空间群为 C2/m 单斜相，其少层材料在低温下转

变为 R3 菱方相［44-45］，如图 2（a）和图 2（b）所示。不同于

CrBr3 的层间铁磁耦合，少层 CrI3 和 CrCl3 分别为 A 型

面外和面内反铁磁耦合［36］。CrCl3 单斜相的钉扎作用

限制了原子间的磁交换作用，因而少层材料展现出更

大的反铁磁耦合强度和反铁磁 -铁磁转变磁场［46］。当

配位卤素原子从 Cl到 Br再到 I时，不同 Cr原子间距离

的增加减弱了直接交换作用，此时配位体的电负性也

逐渐降低，与 Cr 更倾向于共价键连接，加强了超交换

和自旋-轨道耦合作用，影响了材料的磁各向异性并使

磁有序温度提高［47］。与层间反铁磁耦合基态共存的

是，CrI3扭角堆叠的双层可以形成 Moiré 超晶格，从而

形成由扭角调控的奇异磁态［48-49］。以拓扑非平凡的

skyrmion 晶相为例，其稳定存在于小扭角堆叠的 CrI3

和 CrBr3中已得到了理论证明［50］。

2. 2　过渡金属磷硫化合物

块体 MPX3 的磁性早在 19 世纪 90 年代就已经被

发现，但直到近些年来，人们才通过机械剥离的方法
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获取 MPX3 的二维少层结构并研究了其磁性［51］。如

图 2（c）和图 2（d）所示，少层和块体 MPX3 分别表现为

空间群为  C2/m（X=S）或 R3（X=Se）的单斜相，而单

层 MPX3 中除了单斜相外，还可能附带不同的结构

相［42］。在单个晶胞内，［P2X6］
4-单元位于排列成蜂窝形

状的 6 个 M 原子的中心，每个金属离子与 6 个硫族原

子相连［42］。原子组分的差异直接影响了层间距离

（d），其 规 律 性 与 M 原 子 的 半 径 变 化（r）一 致 ，即

d（MnPS3）>d（FePS3）>d（NiPS3）和 r（Mn）>r（Fe）>

r（Ni）［42］。M 原子也强烈影响了材料的磁性、电子性质

和层间耦合性质，MnPS3、NiPS3 和 FePS3 分别表现出

海森堡型、XY 或 XXZ 型和伊辛型反铁磁性［52］。由于

相对较弱的层间耦合，MnPS3也可近似为准二维伊辛

型 反 铁 磁 体 ，具 有 面 外 各 向 异 性 ，不 同 于 NiPS3、

MnPSe3的面内各向异性［16］。MPX3的基态磁对称性由

第一、第二和第三近邻交换作用的相对强度决定，可表

现 为 锯 齿 型 反 铁 磁（FePS3 等）和 Néel 型 反 铁 磁 性

（MnPS3等）。

图 1　磁有序的形成和分类。（a）原子磁矩之间的直接交换作用、双交换作用、超交换作用示意图；（b）按照磁性原子层内/层间的铁

磁/反铁磁耦合作用对磁性材料的分类

Fig.  1　Formation and classification of magnetic ordering.  (a) Schematic of direct exchange, double exchange and super exchange 
between atomic magnetic moments; (b) classification of magnets according to ferromagnetic/antiferromagnetic coupling within/

between magnetic atomic layers

图 2　两类反铁磁材料的结构示意图。（a）三卤化铬 CrX3的八面体蜂窝构型［35］；（b）CrX3菱形和单斜相［44］；（c）过渡金属磷硫化合物

MPX3的六角蜂窝构型［21］；（d）FePS3、NiPS3、MnPS3的基态磁结构［21］

Fig.  2　Structural diagrams of two types of antiferromagnetic materials.  (a) Octahedral honeycomb configuration of chromium trihalide 
CrX3

[35]; (b) rhombic and monoclinic phases of CrX3
[44]; (c) hexagonal honeycomb configuration of transition metal phosphorus 

sulfur compound MPX3
[21]; (d) ground-state magnetic structures of FePS3, NiPS3, and MnPS3

[21]
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2. 3　其他反铁磁材料

除了上述两类，另一些二维反铁磁材料也成为了

学界的新宠。最近，过渡金氧卤化物 CrSBr 因层间反

铁磁耦合、三轴磁各向异性、可见到近红外带隙、激子

（束缚电子 -空穴对）荧光等特性而受到了广泛关

注［40-41， 53］。CrOCl 则拥有独特的 stripy 型面内反铁磁

构型和磁弹性耦合性质，允许通过电场或应力作用对

磁结构进行操纵［54］。Zeng 等［55］通过改进的化学气相

传输法可控合成了高质量厘米级 FeOCl 单晶，通过机

械剥离得到的二维 FeOCl 表现出强烈的面内光学和

电学各向异性。Kulish 等［56］预测了一系列多样的二

维过渡金属二卤化物，在单层情况下，FeX2、CoX2 和

NiX2更偏向铁磁耦合基态，而 VX2、CrX2和 MnX2更偏

向于反铁磁基态，这种区分取决于近邻原子 d-d 轨道

电子的直接交换和卤素原子 p 轨道介导的超交换作

用之间的竞争。由于平面内铁磁和反铁磁态的共存，

NiI2 等多层磁性材料中每个单层内相邻原子的自旋

指向以螺旋形式排列，形成螺旋磁态［37］。三卤化钒化

合物 VX3（X=Cl， Br， I）与三卤化铬在结构上有许多

相似性，以 VI3为例，该材料在经历临界温度以下的结

构相变后表现为铁磁性［57-58］，而 VBr3则为本征的反铁

磁性［59］。此结构中每个 V 原子都有两个未配对的 d

电子，使得该类材料非常容易通过掺杂、应力等手段

实 现 铁 磁 - 反 铁 磁 相 的 切 换［60］。 另 一 类 三 卤 化 物

RuCl3 在略高于 Néel 温度的状态下可以形成独特的

Kitaev 自旋液体态［61-62］，其反常光谱响应揭示了电荷 -

自旋之间的耦合作用和激子效应的存在［63］。此外，有

理论研究预测了单层 RuCl3中光对磁有序性的有效调

节，光生自由载流子和激子可以使该反铁磁材料相变

为稳定的铁磁相［64］。在拓扑磁性方面，A 型反铁磁

MnBi2Te4 材料具有 0. 2 eV 的本征带隙，当层间反铁

磁态被外磁场完全极化为铁磁态时，会发生拓扑量子

相变［65］。除了 van der Waals 层状材料外，NiO、Cr2O3

等 过 渡 金 属 氧 化 物［66-68］和 稀 土 正 铁 氧 体 DyFeO3、

TmFeO3 等
［69-70］是较早被研究的块体反铁磁材料。在

另一类锰族化合物 Mn3X（X=Sn，Ge）非共线反铁磁

材料中，Mn 离子在晶格中以 120°的逆三角序形成

Kagome 构型，这种几何阻挫自旋系统不仅表现出非

常大的反常霍尔效应，还能够带来相当大的可调磁光

效应［71］。上述一些典型二维层状反铁磁材料及基本

性质的总结如表 1 所示，其中 1L 表示单层，2L 表示双

层。A 型反铁磁材料的单层具有本征的铁磁性，其磁

相变温度称为居里温度，不同于反铁磁材料的 Néel
温度。

3　二维反铁磁材料的磁光效应

二维反铁磁材料的工程化调控取决于材料的结

构、磁相和能带性质，这些属性可通过各类磁光效应，

以光场强度、能量、相位、偏振等参数改变的形式来体

现。磁光效应源于材料内部电荷-自旋耦合、能带的交

表 1　典型的二维层状反铁磁材料及基本性质

Table 1　Typical two-dimensional layered antiferromagnets and basic properties

AFM 
coupling 

type

Interlayer
A-type

Intralayer
C/G-type

Chemical
type

Halide

Chalcogenide

Chalcogenide

Halide

Material

CrI3

CrCl3

CrSBr

CrPS4

MnBi2Te4

NiPS3

FePS3

MnPS3

MnPSe3

RuCl3

CrOCl

Symmetry

Monoclinic
C2/m

Monoclinic
C2/m

Orthorhombic
Pmmn

Monoclinic
C2/m

Trigonal
R3/m

Monoclinic C2/m
AFM-zigzag

Monoclinic C2/m
AFM-Néel
Trigonal R3
AFM-Néel

Monoclinic C2/m
AFM-zigzag

Orthorhombic Pmmn
AFM-stripy

Bandgap /eV

1. 5

3. 0

1. 8 （1L），
1. 5 （bulk）
2. 28 （1L），
1. 4 （bulk）

0. 2

1. 6

1. 5

3. 0

2. 5

1. 0‒1. 9

2. 38 （1L），
1. 41 （bulk）

Magnetic
orientation

Vertical

Parallel

Parallel

Vertical

Vertical

Parallel

Vertical

Vertical

Parallel

Parallel

Vertical

Critical
temperature /K

45 （1L， 2L），
61 （bulk）
10 （1L），
17 （bulk）
132 （2L），
150 （bulk）
50 （1L），
36 （bulk）

20 （few-layer），
25 （bulk）
130 （2L），
150 （bulk）

117

78 （bulk）

70 （bulk）

15

160 （1L）
14 （bulk）

Ref.

［11， 35］

［36］

［38， 72］

［39］

［40‒41］

［42， 73］

［21， 74］

［42， 75］

［42］

［61‒62］

［54， 76］

换分裂和自旋轨道耦合之间的相互作用［77］，不仅可用

于磁序检测，还可用于光学调制和数据存取等多个方

面［78］。除了广为人知的法拉第效应、磁光克尔效应

（MOKE）、塞曼效应、磁二向色性、Viogt 和 Cotton-

Mouton 效应以外，磁光现象还包括光与物质相互作用

导致物质磁性改变而引起的各种光学现象。如图 3 所

示，按照光的作用机理和收集方式，反铁磁材料中的磁

光现象包括：磁矩诱导的旋光效应，晶格结构和磁序引

起的非弹性散射［79］，自旋-晶格对称性相关的非线性光

响应［80］，自旋 -电荷耦合相关的光致发光［35］，受激振荡

的自旋共振发射［81］，偏振脉冲光引发的逆磁光效应

等［23］。通过这些磁光特性可以对二维反铁磁材料进行

精细表征，甚至进一步记录外场调控下内部磁畴的

变化。

3. 1　稳态磁光效应

对于块状磁性材料，利用常规的振动磁强计、中

子散射、磁共振和微波技术能够探测到磁序，并成像

不同区域样品的磁畴属性，利用反常霍尔和隧穿磁

阻效应等电学输运的方式也能够较为全面地演示材

料的磁化方向［82］。但对于以机械剥离方式获得的二

维层状磁性材料来说，由于微米量级的小尺寸和灵

敏度的缺乏，微观磁序很难通过这些非局域的测试

手段直接确定。X 射线光谱是适合表征反铁磁序的

有效工具之一，X 射线的光子能量与过渡金属原子

内壳层 p 电子到外层 d 电子的跃迁能量共振，利用 p-

d 电子跃迁所引起的光谱偏振态变化，就能够判断

出样品微观磁序的排列状态。然而，X 射线光谱的

实验条件非常苛刻，与中子散射方法类似，需要用

到大型同步辐射装置［83］，且难以实现理想的时间

分辨。

可见光到太赫兹波段的光学检测方法是对上述工

具的有力补充。1845 年，磁光法拉第效应被发现［84］，透

过磁性材料的光的偏振状态因外加磁场而表现出单向

旋光特性，这使得法拉第效应被广泛地应用于光隔离

器等非互易器件中。随后，1876 年，MOKE 被观测

到［23］，经磁铁表面反射的光的偏振状态也出现旋转。根

据磁化强度与材料表面和光入射面的相对关系，

MOKE 具有极向、纵向和横向三种配置。人们利用

MOKE 能够直接观测材料的磁序、磁畴结构、磁相变行

为、磁各向异性和自旋态密度等一系列特征。从光的

传播角度看，如图 4（a）所示，在各向同性铁磁材料中，

当外部光激励改变了介电常数时，材料对左旋和右旋

圆偏振光响应的简并性会被打破，手性相关的反射、吸

收振幅差引起了椭偏率的变化，相位差引起了偏振面

的旋转，这两种偏振变化分别对应介电张量实部和虚

部的响应［85］，最终表现出磁圆双折射（MCB）或磁圆二

向色效应（MCD）［86］。由于偏振变化量正比于铁磁材料

的磁化强度，这两种磁圆效应也称为线性磁光效应。

但事实上，对于内部净磁矩完全补偿为零的共线反铁

磁材料而言，时间和空间反演对称性都得到了保留，材

料对圆偏振光产生的线性磁光效应可以忽略，即较难

通过上述线性磁光效应的探测直接确定磁序［28］。此

时，外部激励引发的相对介电常数变化与磁化强度的

平方成正比，可以考虑材料对线偏振光产生的二阶磁

光效应，即常见的磁线双折射（MLB，又称为 Voigt 或
Cotton-Mouton）效应或磁线二向色（MLD）效应［87］。

相对于线性磁光效应，二阶磁光效应的成因涉及到晶

体和磁结构对称性等多个方面，且强度要弱得多［83］。

磁序为材料在晶格层面上的对称性提供了额外

的自由度，可利用对称性破缺的性质来解决上述磁

光 耦 合 效 率 不 足 的 问 题 。 如 图 4（b）~（e）所 示 ，

Zhang 等［21］基 于 锯 齿 型 反 铁 磁 材 料 磁 对 称 性 的 破

缺 ，在 双 层 FePS3 和 多 层 NiPS3 中 分 别 发 现 了 巨

MLD 效应，显著高于其他二维反铁磁材料。具体

地，反铁磁序对材料旋转对称性的破坏引发了电子

能带的各向异性，使得电子更容易沿晶格的锯齿轴

图 3　反铁磁薄膜中的各类磁光现象

Fig.  3　Multiple magneto-optical phenomena in antiferromagnetic thin film
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换分裂和自旋轨道耦合之间的相互作用［77］，不仅可用

于磁序检测，还可用于光学调制和数据存取等多个方

面［78］。除了广为人知的法拉第效应、磁光克尔效应

（MOKE）、塞曼效应、磁二向色性、Viogt 和 Cotton-

Mouton 效应以外，磁光现象还包括光与物质相互作用

导致物质磁性改变而引起的各种光学现象。如图 3 所

示，按照光的作用机理和收集方式，反铁磁材料中的磁

光现象包括：磁矩诱导的旋光效应，晶格结构和磁序引

起的非弹性散射［79］，自旋-晶格对称性相关的非线性光

响应［80］，自旋 -电荷耦合相关的光致发光［35］，受激振荡

的自旋共振发射［81］，偏振脉冲光引发的逆磁光效应

等［23］。通过这些磁光特性可以对二维反铁磁材料进行

精细表征，甚至进一步记录外场调控下内部磁畴的

变化。

3. 1　稳态磁光效应

对于块状磁性材料，利用常规的振动磁强计、中

子散射、磁共振和微波技术能够探测到磁序，并成像

不同区域样品的磁畴属性，利用反常霍尔和隧穿磁

阻效应等电学输运的方式也能够较为全面地演示材

料的磁化方向［82］。但对于以机械剥离方式获得的二

维层状磁性材料来说，由于微米量级的小尺寸和灵

敏度的缺乏，微观磁序很难通过这些非局域的测试

手段直接确定。X 射线光谱是适合表征反铁磁序的

有效工具之一，X 射线的光子能量与过渡金属原子

内壳层 p 电子到外层 d 电子的跃迁能量共振，利用 p-

d 电子跃迁所引起的光谱偏振态变化，就能够判断

出样品微观磁序的排列状态。然而，X 射线光谱的

实验条件非常苛刻，与中子散射方法类似，需要用

到大型同步辐射装置［83］，且难以实现理想的时间

分辨。

可见光到太赫兹波段的光学检测方法是对上述工

具的有力补充。1845 年，磁光法拉第效应被发现［84］，透

过磁性材料的光的偏振状态因外加磁场而表现出单向

旋光特性，这使得法拉第效应被广泛地应用于光隔离

器等非互易器件中。随后，1876 年，MOKE 被观测

到［23］，经磁铁表面反射的光的偏振状态也出现旋转。根

据磁化强度与材料表面和光入射面的相对关系，

MOKE 具有极向、纵向和横向三种配置。人们利用

MOKE 能够直接观测材料的磁序、磁畴结构、磁相变行

为、磁各向异性和自旋态密度等一系列特征。从光的

传播角度看，如图 4（a）所示，在各向同性铁磁材料中，

当外部光激励改变了介电常数时，材料对左旋和右旋

圆偏振光响应的简并性会被打破，手性相关的反射、吸

收振幅差引起了椭偏率的变化，相位差引起了偏振面

的旋转，这两种偏振变化分别对应介电张量实部和虚

部的响应［85］，最终表现出磁圆双折射（MCB）或磁圆二

向色效应（MCD）［86］。由于偏振变化量正比于铁磁材料

的磁化强度，这两种磁圆效应也称为线性磁光效应。

但事实上，对于内部净磁矩完全补偿为零的共线反铁

磁材料而言，时间和空间反演对称性都得到了保留，材

料对圆偏振光产生的线性磁光效应可以忽略，即较难

通过上述线性磁光效应的探测直接确定磁序［28］。此

时，外部激励引发的相对介电常数变化与磁化强度的

平方成正比，可以考虑材料对线偏振光产生的二阶磁

光效应，即常见的磁线双折射（MLB，又称为 Voigt 或
Cotton-Mouton）效应或磁线二向色（MLD）效应［87］。

相对于线性磁光效应，二阶磁光效应的成因涉及到晶

体和磁结构对称性等多个方面，且强度要弱得多［83］。

磁序为材料在晶格层面上的对称性提供了额外

的自由度，可利用对称性破缺的性质来解决上述磁

光 耦 合 效 率 不 足 的 问 题 。 如 图 4（b）~（e）所 示 ，

Zhang 等［21］基 于 锯 齿 型 反 铁 磁 材 料 磁 对 称 性 的 破

缺 ，在 双 层 FePS3 和 多 层 NiPS3 中 分 别 发 现 了 巨

MLD 效应，显著高于其他二维反铁磁材料。具体

地，反铁磁序对材料旋转对称性的破坏引发了电子

能带的各向异性，使得电子更容易沿晶格的锯齿轴

图 3　反铁磁薄膜中的各类磁光现象

Fig.  3　Multiple magneto-optical phenomena in antiferromagnetic thin film
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而不是自旋方向激发，区别于依赖样品磁化指向的

Viogt 效应。除了材料的本征二向色性外，通过对光

学微腔的利用，FePS3 中的自旋 -电荷耦合强度得到

了显著调控，达到了接近 1 的线二向色度，并且利用

微腔的尺寸能够调谐 MLD 的光谱特性［88］。类似的

还 有 各 向 异 性 的 反 铁 磁 半 导 体 CrSBr 和 绝 缘 体

CrOCl，它们都具有低对称度的正交结构，在低温的

磁基态下表现出高度的偏振敏感特性和 MLD［89-90］。

除了引起偏振改变的磁光效应外，强激光的照射

还能诱导材料内部电场极化或电流的产生，结合反铁

磁材料的磁态发生光电流、二次谐波、磁光散射等非

线性过程［80，91-92］。这些效应经常与电子系统的玻色子

激发产生联系［93］，在常规磁光效应很弱甚至消失的情

况下，其对反铁磁材料的激发态物理研究以及相关器

件应用非常重要。反铁磁序在打破材料空间反演对

称 性 的 同 时 可 保 留 时 空 组 合 反 演 对 称 性 。 Zhang
等［91］通过理论计算揭示了双层 CrI3 中线偏振光激发

的磁光电流效应，能带中的共振光学跃迁产生光电

导，通过对磁相变的控制，光电流的方向和幅值能够

被显著调节。如图 5 所示，Song 等［94］报道了石墨烯/
多层 CrI3 异质结中的自旋光伏效应，多层 CrI3 的层间

磁序直接影响了异质结在垂直方向上的光电流和隧

穿电流的大小，光电流的圆偏振度还显示出对磁态和

光子能量的相关性，可以通过磁场扫描完成调控，并

证明了磁光电流作为磁序探测工具的有效性，类似

地，电荷与磁场的强相关性质还能影响光电流响应的

频率相关性和偏振手性［95］。除此之外，MnPS3、FePS3

等二维反铁磁材料还展现出了优异的光电响应，非常

适合于高灵敏度的光电探测，覆盖波段从紫外延伸到

近红外［96-97］。在非线性光学方面，如图 6（a）和图 6（b）
所示，不同于 FePS3 和 NiPS3 的锯齿形磁序，MnPS3 的

Néel 型反铁磁序同时打破了时间和空间反演对称性，

使之能直接通过二次谐波进行成像［80］，通过提取偏振

分辨的二次谐波可以将其与仅由晶格反演对称性破

缺带来的信号区分开，并清晰地观测到多层 MnPS3

中的长程反铁磁序和单层样品中磁序的缺失［98］。在

A 型反铁磁双层 CrI3 中，层间反铁磁耦合同时打破

了时间和空间反演对称性，产生了较大的二次谐波，

其偏振相关性进一步揭示了单斜堆积顺序和层状反

铁 磁 性 的 微 观 起 源［99］，类 似 的 还 有 由 CrSBr 和

CrOCl 低对称性磁结构带来的高偏振度二次谐波发

射［89-90］。拉曼光谱表征的准弹性散射是研究声子、

磁子的常用工具［79］，如图 6（c）和图 6（d）所示，NiPS3

在低温下被发现存在二维 XXZ 到 XY 型反铁磁的磁

相变，其反铁磁序可存在于双层以上样品，但在单层

中被显著抑制［73］。偏振分辨的拉曼光谱也被用于研

究反铁磁体 MnPS3 和 CrCl3 等材料的各向异性拉曼

模式［44，92］。Wang 等［100］通过电子拉曼散射检测了少

层 NiPS3 中对应于 d-d 轨道的跃迁吸收并研究了其中

的光子散射模式，自旋和 d 电子之间的关联证明了

磁 各 向 异 性 的 起 源 。 拉 曼 光 谱 还 与 时 间 分 辨 的

MOKE 结合，用于 FePS3 和 MnPS3 的热导率测试［101］。

相对于 MOKE 等测试手段来说，基于拉曼光谱的方

法缺乏对微观磁序的直接观察，但其对反铁磁材料的

图 4　磁光效应中的双折射和二向色性。（a）磁圆双折射（MCB）、磁圆二向色性（MCD）、磁线双折射（MLB）、磁线二向色性（MLD）

效应对反射光偏振的影响［28］；（b）FePS3、NiPS3和 MnPS3的 MLD 对比［21］；（c）FePS3中 MLD 的温度相关性［21］；（d）反射光的各

向异性和偏振旋转［21］；（e）MLD 的光谱响应［21］

Fig.  4　Birefringence and dichroism in magneto optic effect.  (a) Influence of magnetic circular birefringence (MCB), magnetic circular 
dichroism (MCD), magnetic linear birefringence (MLB) , and magnetic linear dichroism (MLD) on polarization of reflected 
light[28]; (b) MLD comparison of FePS3, NiPS3 ,and MnPS3

[21]; (c) temperature dependence of MLD in FePS3
[21]; (d) anisotropy 

and polarization rotation of reflected light[21]; (e) spectral response of MLD[21]

基本磁激发、层间磁耦合和零磁场下临界温度附近的

磁态等信息具有更简易直观的描述能力。

3. 2　反铁磁序的调控及探测

对于反铁磁材料的磁性操控，常见的手段包括磁

场、电场（包括自旋转矩）、温度场、应力调控（磁各向异

性或磁结构相变）、被动调控（离子掺杂、界面工程等）

和光场（包括热激发和自旋共振）六个方面［102-103］。依

赖磁光效应开展的磁序探测与调控过程相辅相成，共

图 5　CrI3中的磁光电流效应。（a）四层 CrI3-石墨烯器件示意图［94］；（b）CrI3的差分反射谱和光电流的谱响应［94］；（c）层间磁序（中）对光电流

（上）和隧穿电流（下）的调控作用［94］；（d）三层CrI3中光电流的圆偏振响应特性［94］；（e）铁磁/反铁磁态对光电流圆偏振度的调控［94］

Fig.  5　Magnetic photocurrent effect in CrI3.  (a) Schematic of four-layer CrI3 graphene device[94]; (b) differential reflection spectrum of 
CrI3 and spectral response of photocurrent[94]; (c) regulation of interlayer magnetic order (middle) on photocurrent (above) and 
tunneling current (below) [94]; (d) circular polarization response characteristics of photocurrent in trilayer CrI3

[94]; (e) regulation of 
circular-polarized degree of photocurrent by ferromagnetic/antiferromagnetic states[94]

图 6　MPX3的磁光二次谐波和拉曼光谱。（a）FePS3、NiPS3、MnPS3中二次谐波发射的温度相关性［80］；（b）不同厚度 MnPS3二次谐波

发射的温度和偏振相关性［80］；（c）块体和单层 NiPS3的拉曼散射光谱［73］；（d）温度和样品厚度对磁振荡的影响［73］

Fig.  6　Magneto-optic second harmonic and Raman spectra of MPX3.  (a) Temperature dependences of second harmonic emissions in 
FePS3, NiPS3 and MnPS3

[80]; (b)temperature and polarization dependences of second harmonic emissions in MnPS3 with 
different thicknesses[80]; (c) Raman scattering spectra of bulk and monolayer NiPS3

[73]; (d) effects of temperature and sample 
thickness on magnetic oscillation[73]
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磁态等信息具有更简易直观的描述能力。

3. 2　反铁磁序的调控及探测

对于反铁磁材料的磁性操控，常见的手段包括磁

场、电场（包括自旋转矩）、温度场、应力调控（磁各向异

性或磁结构相变）、被动调控（离子掺杂、界面工程等）

和光场（包括热激发和自旋共振）六个方面［102-103］。依

赖磁光效应开展的磁序探测与调控过程相辅相成，共

图 5　CrI3中的磁光电流效应。（a）四层 CrI3-石墨烯器件示意图［94］；（b）CrI3的差分反射谱和光电流的谱响应［94］；（c）层间磁序（中）对光电流

（上）和隧穿电流（下）的调控作用［94］；（d）三层CrI3中光电流的圆偏振响应特性［94］；（e）铁磁/反铁磁态对光电流圆偏振度的调控［94］

Fig.  5　Magnetic photocurrent effect in CrI3.  (a) Schematic of four-layer CrI3 graphene device[94]; (b) differential reflection spectrum of 
CrI3 and spectral response of photocurrent[94]; (c) regulation of interlayer magnetic order (middle) on photocurrent (above) and 
tunneling current (below) [94]; (d) circular polarization response characteristics of photocurrent in trilayer CrI3

[94]; (e) regulation of 
circular-polarized degree of photocurrent by ferromagnetic/antiferromagnetic states[94]

图 6　MPX3的磁光二次谐波和拉曼光谱。（a）FePS3、NiPS3、MnPS3中二次谐波发射的温度相关性［80］；（b）不同厚度 MnPS3二次谐波

发射的温度和偏振相关性［80］；（c）块体和单层 NiPS3的拉曼散射光谱［73］；（d）温度和样品厚度对磁振荡的影响［73］

Fig.  6　Magneto-optic second harmonic and Raman spectra of MPX3.  (a) Temperature dependences of second harmonic emissions in 
FePS3, NiPS3 and MnPS3

[80]; (b)temperature and polarization dependences of second harmonic emissions in MnPS3 with 
different thicknesses[80]; (c) Raman scattering spectra of bulk and monolayer NiPS3

[73]; (d) effects of temperature and sample 
thickness on magnetic oscillation[73]
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同促进了反铁磁材料的应用研究。

基于磁圆二向色性测试，Song 等［104］测试了外磁场

对 2~4 层反铁磁 CrI3的调控作用，当垂直磁场逐渐增

大时，双层 CrI3逐渐变为层间铁磁耦合（用↑↑表示），

3 层和 4 层 CrI3 还会出现未完全抵消的部分反铁磁态

（如↑↑↓和↑↑↑↓等）。自旋极化电流或自旋霍尔

效应相关的自旋转矩允许通过电学方法读写反铁磁材

料的磁态，这对于层内强反铁磁耦合的材料来说非常

重要［17］。而对于层间弱耦合的 A 型反铁磁材料来说，

通过静电场就能够旋转子晶格的自旋方向，从而实现

对磁性的电控制，这是通过改变材料内部的电极化方

向实现的，相对于外加磁场的调控方式来说具有效益

方面的优势［93］。如图 7（a）~（c）所示，Huang 等［105］利用

静电场调控了双层 CrI3 中的磁性，在磁相变附近的恒

定磁场下，反铁磁和铁磁状态的切换可以完全由电压

控制，同时临界磁场也受到电压的调控。此外，利用

MOKE 显微镜，调谐过程中 CrI3的磁态能够被精细成

像。Song 等［106］使用隧穿电流和扫描 MCD 显微镜测

量演示了应力调控对二维 CrI3磁序的影响；在 3 层 CrI3

中，压力改变了层间磁序的排列，使两个反铁磁和一个

铁磁态三态共存，这为设计二维磁相和功能化器件提

供了充分的可能。类似的压力调控工作也通过 CrI3的

偏振和光谱响应得到了验证［78，107］。在双层 CrI3 中，

León 等［108］发现应力的拉伸使得材料的反铁磁态更加

稳定，而应力的压缩则使得材料转为铁磁态，其内在因

素来自层间诱导位移所带来的磁序变化。如图 7（d）
和图 7（e）所示，结合偏振分辨的二次谐波成像，Ni
等［109］检测了 XY 型反铁磁 MnPSe3 中由应力控制的面

内/面外 Néel 矢量方向的切换，相对于热调控手段，

应力调控的 Néel 矢量旋转不受晶格对称性限制。在

磁有序温度以下，应力会导致 NiPS3 和  FePS3 的绝缘

体 -金属相变［110-111］，在抑制长程磁有序的同时形成了

可室温存在的短程磁有序，而压力驱动甚至导致了

FePS3的低温超导性［112］。在被动调控方面，通过将各

种有机阳离子插入层状材料的 van der Waals 间隙，可

以在不明显引入缺陷和杂质的情况下有效地调节电

子掺杂浓度，并因此改变磁序，如 NiPS3
［113］，其在较低

浓度下显示出反铁磁到铁磁的转变，继续提高掺杂

浓度则使得材料回归反铁磁态。 Ma 等［114］通过在

MoSSe 上 沉 积 Cr 原 子 ，合 成 了 独 特 的 单 原 子 层

MoCrSSe 反铁磁材料，其反铁磁基态的电子带隙约

为 0. 4 eV，适用于红外光电探测，当转变为铁磁状态

后，材料会发生导电的半导体 -金属相变，具有磁开

关应用的潜力。

铁磁 -反铁磁异质界面的交换偏置也是一种磁场

调 控 方 式 。 Zhu 等［115］ 报 道 了 机 械 剥 离 CrCl3/
Fe3GeTe2异质结在低温下超过 50 mT 的交换偏置场，

并且可以通过温度和异质结厚度进行调控。类似地，

FePS3/Fe3GeTe2 的异质结界面则改变了 Fe3GeTe2 表

面的自旋结构，使 Fe3GeTe2 的矫顽场提高了一倍，居

里温度也得到了 30 K 以上的提升［116］，这种临界温度

的提升有利于实现二维磁性的常温化应用［117］。在

图 7　反铁磁序的电学和压力调控。（a）CrI3磁态的电场和磁场调控，由 MOKE 信号体现［105］；（b）稳态磁场下通过背栅和顶栅电压调

控的铁磁/反铁磁态，由 MCD 信号体现［105］；（c）零磁场下的 MOKE 信号与栅极电压的线性相关性［105］；（d）MnPSe3的面内应力

控制示意图［109］；（e）应力方向控制的 Néel矢量，由偏振分辨的二次谐波信号体现［109］

Fig.  7　Electrical and pressure regulations of antiferromagnetic order.  (a) Electric and magnetic field regulations of CrI3 magnetic state 
reflected by MOKE signal[105]; (b) ferromagnetic/antiferromagnetic state regulated by back and top gate voltages reflected by 
MCD signal under steady-state magnetic field[105]; (c) linear correlation between MOKE signal and gate voltage under zero 
magnetic field[105]; (d) schematic of in-plane stress control of MnPSe3

[109]; (e) Néel vector orientated by stress direction, reflected 
by polarization-resolved second harmonic signal[109]
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Fe3GeTe2/MnPS3 异质结中，通过 MOKE 和 MCD 也

观察到了矫顽场的增强、居里温度的提高和较大的交

换偏置效应［118］。异质结中不同材料的生长或堆叠顺

序会影响离子之间的磁交换作用，影响界面处的磁有

序［119］。在单层 WSe2/少层 CrI3异质结堆叠结构中，利

用少层 CrI3 各层磁化可精确调控单层 WSe2 的能谷激

子特性 ，利用这种磁近邻效应的关联作用 ，Zhong
等［120］通过探测 WSe2 激子荧光的圆偏振性，对 CrI3 的

铁磁和反铁磁畴进行了二维成像。反过来可以进一

步通过磁场调控和其他手段（如电场、绝缘插层）调控

激子荧光的圆偏振性［121-122］。另一方面，反铁磁内部

磁序的改变会诱导层间激子 -磁子耦合，在 MoSe2/
MnPSe3 异质结中，当温度维持在 Néel 温度以下时，

MoSe2 的激子发光峰会因为层间耦合作用而蓝移，并

且可以通过磁序和堆叠角度来控制这种层间耦合的

强度［123］。除了层内激子之外，VI3/CrI3 异质结中的层

间激子也被报道具有磁调控特征，在具有超过 20 meV
的能谷劈裂的同时具备较长的能谷寿命［124］。在理论

方面，Yang 等［125］利用第一性原理计算了双层 CrI3 和

CrBr3/CrI3 异 质 结 在 层 间 铁 磁/反 铁 磁 耦 合 下 的

MOKE 响应，在不同铁磁/反铁磁配置情况下，利用

层间自旋态的反转能够切换 MOKE 角的转角方向，

这种基于对称性分析的结论适用于更一般的二维磁

异质结。

3. 3　超快激光的控磁作用

将磁电子器件嵌入已建立的半导体电子学中的

一个关键需求是以尽可能高的运行速度实现自旋信

号与电荷信号的相互切换。与非磁材料的研究类

似，光与磁性材料的相互作用也发生在超短的时间

尺度内，超短激光脉冲可以通过驱动电子或热激发

的方式实现对磁化状态的控制和探测。与连续激光

的作用不同，飞秒脉冲激光由于其固有的高峰值功

率和短持续时间特性，能使材料的磁性在超短的时

间尺度内发生巨大改变，产生瞬时的线性和非线性

磁光效应，因而飞秒脉冲诱导的自旋动力学成为了

研究无静态磁性的反铁磁材料的强有力工具。更重

要的是，原子磁矩的角动量转移效率决定了自旋操

纵的速度［126］，反铁磁序的变化可以直接通过自旋子

系统内部角动量的重新分布来实现，不需要将多余

角动量转移到其他子系统（如晶格），避免了额外的

延迟和损耗，从而在速度和效率上优于铁磁材料，在

磁 存 储 和 接 近 光 频 率 的 快 速 计 算 方 面 具 有 很 大

潜力［86］。

在块体磁性材料研究中，由脉冲激光引起的退

磁过程最早于 1996 年在铁磁金属镍薄膜中发现［128］，

飞秒脉冲使得铁磁序快速淬灭，电子、自旋和晶格在

时间弛豫动力学中依次占据主导作用。经研究，飞

秒激光与铁磁材料的作用主要包含飞秒尺度下的超

快退磁、皮秒尺度下的磁化恢复和纳秒尺度下的自

旋进动三个阶段。研究者们通过在传统电子 -晶格

双温模型中加入自旋温度，构建了唯象的电子 -自

旋 -晶格三温模型。脉冲光激发后，电子、自旋和声

子系统先后升温，能量在不同子系统间传输，三个子

系统温度的不匹配及产生的能量交换扰动了磁有序

性［128-129］。但即便如此，飞秒激光退磁的机制，包括

电子 -声子散射、电子 -磁子散射、库仑交换散射、电

磁耦合和超扩散自旋输运等因素的主次之分一直存

在争议［130］。超快激光可以同时带来相干和非相干

作用［131］，其中某些特殊的机制，如惯性驱动的自旋

开关、完全相干无损的自旋波激发等，仅在反铁磁材

料中得到验证［25］，而更一般意义上的非相干热诱导

退磁机制可使材料的本征净磁化强度迅速淬灭，同

时磁各向异性也可能快速变化，宏观表现为自旋重

定向［132］及超快磁相变［66-67］等。另一方面，逆磁光效

应（逆法拉第效应或逆 Cotton-Mouton 效应）也是典

型的非热相干过程［25， 68］，这是由于反铁磁材料净磁

矩的激发是在无光吸收的情况下完成的，利用脉冲

偏振光激发产生的磁场脉冲可以实现对自旋方向的

定向控制。

超快激光能显著改变反铁磁材料的磁光响应。

如图 8（a）~（c）所示，Zhao 等［71］在 40 nm 厚的 Mn3Sn
薄膜中发现了超快激光调制的巨大 Voigt 效应，其反

射光偏振变化比瞬态 MOKE 转角大一个数量级以

上，也远大于晶体结构和应力因素等引起的变化；同

时，该材料具有在高于常温的条件下完成自旋操纵的

优势。在 CuMnAs 薄膜中，超短光脉冲诱导的自旋重

定向大大提升了电阻率变化程度，能够比拟传统铁磁

多层膜中的巨磁阻效应［133］，且能通过光学手段进行

时间分辨的实时检测。除了材料的内部激发外，外部

传感同样能达到控磁效果。Schlauderer 等［70］通过外

置天线的强太赫兹脉冲耦合改变了反铁磁 TmFeO3

薄膜中的磁各向异性，在满足势垒能量的情况下实现

了相干自旋开关。与反铁磁氧化物中激光触发的绝

缘 -金属态超快切换类似［67］，Belvin 等［81］通过时域太

赫兹光谱的电导率监测发现了 NiPS3 中由超快激光

控制的瞬时反铁磁金属态，如图 8（d）~（f）所示，具体

表现为激光产生的光生激子分解为可迁移的载流子，

电导率增加的同时伴随着反铁磁磁矩的自旋进动，其

优势在于 NiPS3 高相干度激子解离产生的自由载流

子是未热化的，不会因为声子 -自旋这一弛豫通道而

扰动长程磁序。Zhang 等［134］探测了超快激光在块体

FePS3 中诱导的退磁过程，其动力学寿命与体系温度

呈强相关性，并在 Néel 温度附近表现出发散行为，揭

示了在飞秒时间尺度上的相干操纵磁各向异性的

方法。
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4　二维反铁磁体系中的元激发准粒子
研究

在光与物质相互作用系统中，微观准粒子是集体

激发和能量振荡的量子化描述，是连接宏观和微观量

子现象的纽带，在凝聚态物理学中占有重要地位。在

磁性材料中，外界扰动可能使材料磁矩在自旋有序的

平衡位置附近发生振荡。由于原子磁矩之间的交换耦

合作用，这种振荡可形成传导波，并被量子化为磁子。

类似光子和声子，磁子是一种服从玻色-爱因斯坦分布

的准粒子，它能够与光子、电子和声子等其他准粒子相

互耦合，引发一系列新奇现象，相关的各类稳态和瞬态

光谱研究得到了广泛关注。

4. 1　磁子及其输运

对于磁性材料来说，激光对自旋电子系统的集体

激发产生了磁子［86］。一方面，磁子振荡过程反映了自

旋系统的激发态能量变化，其频率能通过外界物理场

进行调谐；另一方面，作为自旋角动量在实空间传输

的载体，磁子能够完成对信息的处理和传输［24， 135-137］，

其频率决定了自旋电子器件的开关速度［24］。不同于

反铁磁材料两个子晶格的交换作用，由于弱磁各向异

性［126］，基于铁磁材料的器件的运行频率在 GHz 量级，

通常应用于电信和雷达系统中，而具备更高运行频率

和 带 宽 的 反 铁 磁 材 料 则 对 太 赫 兹 应 用 大 有

裨益［138-139］。

单层铁磁 CrI3在实现高频自旋波方面具有两个优

点：Ising 型自旋相互作用产生的强磁各向异性以及蜂

窝形晶格内两个 Cr3+子晶格之间的强交换耦合［140］。

Cr3+离子对应两个自旋波分支模式，分别为同相进动

的声学和异相进动的光学模式，最高频率达到了太赫

兹量级。如图 9（a）~（c）所示，通过在反铁磁双层 CrI3

中引入非磁单层 WSe2，形成了异质结堆叠结构，Zhang
等［141］在实验中打破了双层 CrI3的层间对称性，这不仅

利于磁子的偏振光学检测，其异质结间的电荷转移过

程还提升了 CrI3的光吸收和磁子激发效率。凭借栅压

控制的静电掺杂方式，该团队还在数十 GHz 的范围内

实现了对 CrI3 磁子模式的调谐［141］。在小于电子带隙

的能量内，很多反铁磁材料还存在多个表征 d-d 轨道

跃迁的激发能级［22，142］，这些多能级跃迁与相干态磁子

的激发密切相关。如图 9（d）所示，在与 Ni离子轨道共

振的基础上，Afanasiev 等［143］使用波长调谐的超短光脉

冲激发了 NiPS3 中轨道能量相关的多个磁子模式，证

明了磁各向异性与电子轨道跃迁的相关性，跃迁电子、

相干磁子和声子等准粒子能普遍地与磁各向异性场相

互耦合，其中的太赫兹电场分量能够反过来驱动磁子，

并在时域中被直接观测到［144］。光激发带来的电荷输

图 8　超快激光的控磁作用。（a）激光诱导 Mn3Sn 反铁磁序淬灭及探测过程示意图［71］；（b）室温下不同入射角配置的自旋动力学［71］；

（c）Mn3Sn 自旋动力学和瞬态吸收信号的对比［71］；（d）NiPS3太赫兹发射测量的实验装置示意图［81］；（e）不同温度下相干磁子振

荡带来的时间演化太赫兹电场［81］；（f）激光在 NiPS3中诱导的瞬态反铁磁金属态［81］

Fig.  8　Magnetic control effect of ultrafast laser.  (a) Schematic of laser-induced Mn3Sn antiferromagnetic order quenching and 
detection[71]; (b) spin dynamics with different incident angle configurations at room temperature [71]; (c) comparison of spin 
dynamics and transient absorption signals in Mn3Sn[71]; (d) schematic of experimental configuration for detection of NiPS3 
terahertz emission[81]; (e) time-evolution terahertz electric fields caused by coherent magnon oscillation at different 

temperatures[81]; (f) laser-induced transient antiferromagnetic metal state in NiPS3
[81]

运过程同样会影响磁子模式，在 FePS3 与拓扑绝缘体

Bi2Te3和铁磁半导体 Cr2Ge2Te6的堆叠结构中，拉曼光

谱表明磁子模式的频移与异质结界面电荷转移行为具

有较强的相关性［145］。

超快纳米级磁逻辑电路的发展需要产生频率尽可

能高、波长尽可能短的相干自旋波［14］。在反铁磁自旋

输运方面，成熟的研究对象为块体过渡金属氧化

物［146］。在该类材料中，反铁磁性和电荷绝缘性共存，

使得角动量可以仅通过磁子传输而不产生电荷驱动效

应，由此带来的低能量耗散使得磁子可在微米范围内

传播并具有接近极限的磁操作速度。Xing 等［147］报道

了二维 MnPS3中长达几微米的磁子输运，随着材料厚

度的增加和测试温度的降低，表面散射作用减小，磁子

寿命和输运距离增加。在该工作中，基于自旋霍尔效

应的电学测试被当作测量磁子输运的常规手段［148］，但

在一定程度上缺乏对磁子输运过程的动态观察。最

近，CrSBr 中磁子 -激子耦合行为引发了一定的关注，

相关工作使得相干磁子输运的全光探测成为可能。具

体地，Bae 等［149］通过空间分辨的瞬态吸收光谱对光生

激子进行了成像，由于磁子 -激子耦合，磁子的时域振

荡直接体现在瞬态吸收动力学中，其空间分辨的测试

结果进一步反映了相干磁子在二维平面上的传播，具

有长达 10 ns 的相干时间（比块体 DyFeO3 长 2 个数量

级［150］）和高达 7 µm 的相干传输长度。

4. 2　二维激子效应

低光子能量的太赫兹发射经常与载流子的带内跃

迁和晶格振动相关，而较高能量的可见和近红外光发

射则与带间复合相关。在非磁的低维半导体和某些低

维绝缘体中，激子发射是作为带间复合的一种而普遍

存在的。就磁性材料而言，很多偏向金属性的材料的

磁性由巡游电子主导，并没表现出明显的激子效应，因

而较早的磁 -激子相关研究是围绕磁性材料（提供磁

性）和非磁半导体材料（提供激子）的异质结磁近邻效应

展开的［151］。近年来越来越多的工作表明，在磁性半导体

和绝缘体中，激子是可以作为本征属性而存在的，由于

磁结构诱导的光学各向异性和自旋轨道耦合作用，载流

子和激子的光致发光效应与材料的磁态密切相关。

在单层 CrI3 的铁磁性被发现后，研究者们把其分

子轨道中高度局域化的光激发与磁性激子联系起来。

如图 10（a）所示，Seyler 等［35］通过温度、外磁场调控下

的荧光和反射光谱测试，揭示了单层 CrI3在 1. 1 eV 能

量处的激子特征，线宽为 180 meV，并且具有圆偏振特

性。激子的发射模式和圆偏振度与磁序的调控情况紧

密相关，施加的面外磁场诱导的磁化翻转能够改变荧

光的圆偏振方向，在双层 CrI3中，当层间磁序转变为反

铁磁耦合时，荧光的圆偏振度消失［35］。如图 10（b）~
（d）所示，CrI3 激子也具有极化子特性，光激发产生的

电荷转移型激子和纵向光学声子之间发生强耦合作

用，在拉曼光谱中出现了多阶激子 -声子耦合态，长程

磁序的出现将电子 -声子耦合强度提高了约 50%［152］。

Wu 等［153］基于第一性原理计算进一步揭示了单层 CrI3

中的激子效应可极大增强材料的磁光响应，并理论预

测了磁光信号与光频率和衬底状态的相关性。与 CrI3

相比，CrBr3和 CrCl3具有更局域化的激子波函数，这意

味着增大的激子结合能以及在实空间中更短的电子 -

空穴距离［36］。通过对深能级激子的详细分析，认为

图 9　超快激光诱导的磁子动力学。（a）双层 CrI3/单层 WSe2异质结电控器件构筑及层间电荷转移过程示意［141］；（b）不同磁场下的磁

子动力学过程［141］；（c）受栅极电压调控的磁子频率［141］；（d）NiPS3中不同能级光吸收跃迁对应的磁子动力学［143］

Fig.  9　Magnon dynamics induced by ultrafast laser.  (a) Construction of electric control devices with bilayer CrI3/monolayer WSe2 
heterostructure and schematic of interlayer charge transfer process[141]; (b) magnon dynamics under different magnetic fields[141]; 
(c) magnon frequency regulated by gate voltage[141]; (d) magnon dynamics corresponding to optical absorption transition at 

different energy levels in NiPS3
[143]
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运过程同样会影响磁子模式，在 FePS3 与拓扑绝缘体

Bi2Te3和铁磁半导体 Cr2Ge2Te6的堆叠结构中，拉曼光

谱表明磁子模式的频移与异质结界面电荷转移行为具

有较强的相关性［145］。

超快纳米级磁逻辑电路的发展需要产生频率尽可

能高、波长尽可能短的相干自旋波［14］。在反铁磁自旋

输运方面，成熟的研究对象为块体过渡金属氧化

物［146］。在该类材料中，反铁磁性和电荷绝缘性共存，

使得角动量可以仅通过磁子传输而不产生电荷驱动效

应，由此带来的低能量耗散使得磁子可在微米范围内

传播并具有接近极限的磁操作速度。Xing 等［147］报道

了二维 MnPS3中长达几微米的磁子输运，随着材料厚

度的增加和测试温度的降低，表面散射作用减小，磁子

寿命和输运距离增加。在该工作中，基于自旋霍尔效

应的电学测试被当作测量磁子输运的常规手段［148］，但

在一定程度上缺乏对磁子输运过程的动态观察。最

近，CrSBr 中磁子 -激子耦合行为引发了一定的关注，

相关工作使得相干磁子输运的全光探测成为可能。具

体地，Bae 等［149］通过空间分辨的瞬态吸收光谱对光生

激子进行了成像，由于磁子 -激子耦合，磁子的时域振

荡直接体现在瞬态吸收动力学中，其空间分辨的测试

结果进一步反映了相干磁子在二维平面上的传播，具

有长达 10 ns 的相干时间（比块体 DyFeO3 长 2 个数量

级［150］）和高达 7 µm 的相干传输长度。

4. 2　二维激子效应

低光子能量的太赫兹发射经常与载流子的带内跃

迁和晶格振动相关，而较高能量的可见和近红外光发

射则与带间复合相关。在非磁的低维半导体和某些低

维绝缘体中，激子发射是作为带间复合的一种而普遍

存在的。就磁性材料而言，很多偏向金属性的材料的

磁性由巡游电子主导，并没表现出明显的激子效应，因

而较早的磁 -激子相关研究是围绕磁性材料（提供磁

性）和非磁半导体材料（提供激子）的异质结磁近邻效应

展开的［151］。近年来越来越多的工作表明，在磁性半导体

和绝缘体中，激子是可以作为本征属性而存在的，由于

磁结构诱导的光学各向异性和自旋轨道耦合作用，载流

子和激子的光致发光效应与材料的磁态密切相关。

在单层 CrI3 的铁磁性被发现后，研究者们把其分

子轨道中高度局域化的光激发与磁性激子联系起来。

如图 10（a）所示，Seyler 等［35］通过温度、外磁场调控下

的荧光和反射光谱测试，揭示了单层 CrI3在 1. 1 eV 能

量处的激子特征，线宽为 180 meV，并且具有圆偏振特

性。激子的发射模式和圆偏振度与磁序的调控情况紧

密相关，施加的面外磁场诱导的磁化翻转能够改变荧

光的圆偏振方向，在双层 CrI3中，当层间磁序转变为反

铁磁耦合时，荧光的圆偏振度消失［35］。如图 10（b）~
（d）所示，CrI3 激子也具有极化子特性，光激发产生的

电荷转移型激子和纵向光学声子之间发生强耦合作

用，在拉曼光谱中出现了多阶激子 -声子耦合态，长程

磁序的出现将电子 -声子耦合强度提高了约 50%［152］。

Wu 等［153］基于第一性原理计算进一步揭示了单层 CrI3

中的激子效应可极大增强材料的磁光响应，并理论预

测了磁光信号与光频率和衬底状态的相关性。与 CrI3

相比，CrBr3和 CrCl3具有更局域化的激子波函数，这意

味着增大的激子结合能以及在实空间中更短的电子 -

空穴距离［36］。通过对深能级激子的详细分析，认为

图 9　超快激光诱导的磁子动力学。（a）双层 CrI3/单层 WSe2异质结电控器件构筑及层间电荷转移过程示意［141］；（b）不同磁场下的磁

子动力学过程［141］；（c）受栅极电压调控的磁子频率［141］；（d）NiPS3中不同能级光吸收跃迁对应的磁子动力学［143］

Fig.  9　Magnon dynamics induced by ultrafast laser.  (a) Construction of electric control devices with bilayer CrI3/monolayer WSe2 
heterostructure and schematic of interlayer charge transfer process[141]; (b) magnon dynamics under different magnetic fields[141]; 
(c) magnon frequency regulated by gate voltage[141]; (d) magnon dynamics corresponding to optical absorption transition at 

different energy levels in NiPS3
[143]
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CrCl3中的激子更接近 Frenkel型，CrI3中的激子具有混

合的 Frenkel-Wannier特征［154］。

以 NiPS3 为代表的过渡金属磷硫化物在 Néel 温
度以下的异常吸收光谱表明了强电荷 -自旋耦合［155］，

其中的激子被证明为 Wannier 型［156］。 2020 年，Kang
等［22］将 少 层 NiPS3 中 的 窄 线 宽 稳 态 光 发 射 归 因 于

Zhang-Rice 态激子从单重态到三重态的跃迁，在可见

光和 X 射线光谱中发现了块体 NiPS3激子约 0. 4 meV
的极窄发射线宽［图 11（a）］，并证明了这种多体相干

态激子的层数相关性。当 NiPS3 厚度减小到双层时，

体系的磁有序性逐渐受到抑制［73］，激子荧光强度也逐

渐减弱，最终在单层样品中完全消失。进一步地，Ho
等［142］通过热调制反射光谱发现了 NiPS3 的 A 和 B 两

类激子模式，明确了低温下 A 激子的多能级精细特

征。类似于光吸收中的二向色性，在 NiPS3 被线偏振

光激发后，激子发光仍然保持了高度的各向异性，

Hwangbo 等［156］将这种激子发光的各向异性归因于材

料内部的锯齿形反铁磁序，同时发现了激子 -声子耦

合的多声子束缚态和可能存在的强激子 -磁子耦合作

用。最近，NiPS3 中这种多声子束缚态被证明起源于

局域化的 d-d 轨道电子跃迁［157］。如图 11（b）所示，通

过温度、磁场和激发光偏振调控，Wang 等  ［32］实现了

对多层 NiPS3 激子荧光的偏振调节，其发射偏振与

Néel 矢量方向高度一致，并且表现出高度的线偏振特

性。类似于 NiPS3，最近在反铁磁体 NiI2 中也发现了

Zhang – Rice 态 激 子 的 窄 线 宽 发 光［158］，线 宽 达 到

5 meV，由于激子峰与材料的铁电螺旋相直接相关，

利用反演对称性的破缺可以有力地调控 NiI2 磁激子。

另一方面，Ni 原子组成的三角形晶格使该材料成为

实现二维量子纠缠态的理想候选［158］。此外，MnPS3

中的大激子结合能［159］和 CrPS4 中的磁耦合态激子［160］

也得到了报道。如图 11（c）、（d）所示，在磁有序温度

以下时，CrSBr 激子表现出窄线宽特性，与 CrI3的层间

磁态类似，双层反铁磁 CrSBr 中的电子和空穴轨道与

层间磁序直接耦合。对于双层以上材料，增加的材料

厚度对应于增强的层间耦合现象，当通过磁场控制磁

序并将反铁磁基态转换到铁磁激发态时，激子跃迁能

量会发生明显变化［40］。

图 10　CrI3中激子的光学特性。（a）单层和双层 CrI3的具有圆偏振特性的激子发射［35］；（b）不同温度下与激子相关的声子修饰电子

态，表现为周期性的拉曼模式［152］；（c）拉曼模式振幅（上）和电子-声子耦合强度（下）的磁场相关性［152］；（d）电子-声子耦合强度

在磁临界温度附近的转变情况［152］

Fig.  10　Optical properties of excitons in CrI3.  (a) Excitonic emission with circular polarization characteristics of monolayer and bilayer 
CrI3

[35]; (b) phonon modified electronic states related to excitons at different temperatures reflected by periodic Raman 
modes[152]; (c) magnetic field correlation between Raman mode amplitude (above) and electron-phonon coupling intensity 

(below) [152]; (d) transition of electron-phonon coupling intensity near magnetic critical temperature[152]

4. 3　磁子-极化子耦合态

磁子和声子是磁有序系统中两种相关的低能激

发，由于能量位置接近，一些材料中的声子振荡模式被

证明与长程磁序密切相关。对于许多反铁磁材料来

说，虽然激光的光子能量远离磁子的本征能量，但通过

各种机制产生的超快声子已被证明为驱动和控制自旋

动力学的有力工具，其中光激发的声子模式可以完全

相干地操纵磁序［144］。类似于电荷与光子的极化子耦

合态［161］，磁子和声子也能够通过相互作用耦合形成磁

子极化子，并同样在光谱中表现为色散反交叉的磁子

和声子曲线。磁子与声子的杂化可为反铁磁材料的磁

光控制提供一个新的研究平台。

在理论研究中，FePS3 会出现低温下的额外声子

模式，MnPS3 则表现出显著的自旋 -声子耦合［162］。对

应地，六角晶格二维反铁磁体中磁子-声子极化子的激

发得到了理论证明［163］，相关拓扑磁子和手性声子的可

能应用也被提出。如图 12（a）、（b）所示， Liu 等［164］实

验报道了这种磁子-声子耦合准粒子的形成，他们借助

高达 30 T 的磁场对二维反铁磁 FePS3的磁子能量进行

直接调谐，塞曼频移使磁子在能量最近的位置与声子

发生共振并产生强耦合作用。微观耦合模型和偏振分

辨测试结果表明，磁子将自旋角动量传递给声子，并通

过强耦合产生声子自旋，证明了二维反铁磁半导体作

为 集 成 光 电 、声 子 和 磁 器 件 枢 纽 系 统 的 潜 力［164］。

Vaclavkova 等［165］利用多波段拉曼光谱发现了二维

FePS3中的磁子极化子，通过外加磁场调控，磁子峰的

低能分支分别与三个声子模式产生反交叉，标志着强

耦合的出现。基于远红外透射光谱，Zhang 等［166］在

FePS3 中得到了巨大的磁子极化子耦合强度，最大值

可达 0. 5 meV。如图 12（c）、（d）所示，通过近共振泵浦

手段，Sun 等［167］在相对较小的磁场（9 T）下实现了

FePS3中的磁子 -声子强耦合，耦合特征比非共振泵浦

条件下更显著，并且磁子-声子的耦合模式相对纯声子

模式出现了不同的偏振特征。类似地，Mai 等［168］利用

温度相关的拉曼光谱确定了层状 MnPSe3中成对激发

的磁子与声子之间的杂化态。

在 A 型反铁磁材料 CrCl3中，由于较弱的层间磁耦

合，较低的磁子频率与铁磁材料的磁振荡频率接近，有

利于微波波段的耦合。MacNeill 等［169］报道了 CrCl3在

微波波段的宽带吸收光谱，在打破旋转对称性后，两个

图 11　两类二维反铁磁材料的激子效应。（a）不同厚度 NiPS3激子的窄线宽荧光发射特征［22］；（b）多层 NiPS3激子荧光的温度和偏振

相关性［32］；（c）CrSBr激子荧光的温度相关性［40］；（d）单层和双层 CrSBr荧光的磁场相关性［40］

Fig.  11　Exciton effects of two types of two-dimensional antiferromagnets.  (a) Narrow linewidth fluorescence emission characteristics 
of NiPS3 excitons with different thicknesses[22]; (b) temperature and polarization dependences of multilayer NiPS3 exciton 
fluorescence[32]; (c) temperature dependence of exciton fluorescence in CrSBr[40]; (d) correlation between fluorescence and 

magnetic field in monolayer and bilayer CrSBr[40]
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FePS3中的磁子极化子，通过外加磁场调控，磁子峰的

低能分支分别与三个声子模式产生反交叉，标志着强

耦合的出现。基于远红外透射光谱，Zhang 等［166］在

FePS3 中得到了巨大的磁子极化子耦合强度，最大值

可达 0. 5 meV。如图 12（c）、（d）所示，通过近共振泵浦

手段，Sun 等［167］在相对较小的磁场（9 T）下实现了

FePS3中的磁子 -声子强耦合，耦合特征比非共振泵浦

条件下更显著，并且磁子-声子的耦合模式相对纯声子

模式出现了不同的偏振特征。类似地，Mai 等［168］利用

温度相关的拉曼光谱确定了层状 MnPSe3中成对激发

的磁子与声子之间的杂化态。

在 A 型反铁磁材料 CrCl3中，由于较弱的层间磁耦

合，较低的磁子频率与铁磁材料的磁振荡频率接近，有

利于微波波段的耦合。MacNeill 等［169］报道了 CrCl3在

微波波段的宽带吸收光谱，在打破旋转对称性后，两个

图 11　两类二维反铁磁材料的激子效应。（a）不同厚度 NiPS3激子的窄线宽荧光发射特征［22］；（b）多层 NiPS3激子荧光的温度和偏振

相关性［32］；（c）CrSBr激子荧光的温度相关性［40］；（d）单层和双层 CrSBr荧光的磁场相关性［40］

Fig.  11　Exciton effects of two types of two-dimensional antiferromagnets.  (a) Narrow linewidth fluorescence emission characteristics 
of NiPS3 excitons with different thicknesses[22]; (b) temperature and polarization dependences of multilayer NiPS3 exciton 
fluorescence[32]; (c) temperature dependence of exciton fluorescence in CrSBr[40]; (d) correlation between fluorescence and 

magnetic field in monolayer and bilayer CrSBr[40]



0113203-14

亮点文章·特邀综述 第  50 卷  第  1 期/2023 年  1 月/中国激光

共振模式之间可以诱导具有大的可调谐能隙的强磁

子 -磁子耦合。进一步地，Zhang 等［170］研究了 CrCl3 磁

子与平面超导腔体模式的耦合作用，通过磁场控制的

自旋翻转和 CrCl3在腔中位置的改变，发现磁子的光学

模和声学模都表现出反交叉特性，在不同的微波磁场

分量和外加磁场的激励下，两者可分别与腔模耦合，并

且声模的耦合强度大于光模的耦合强度。对于追求输

运距离和时间相干性的磁子器件来说，直接观察磁子-

声子相互作用对于理解磁子的退相干路径和相关的能

量传递过程具有重要意义［168］。通常来说，磁子和声子

之间的相互作用可能会对激发的磁子能量造成不利影

响，使其快速耗散，导致散射速率的增加和磁子寿命的

降低，最终限制磁子扩散距离。但是，对于非相干的情

况，由于一些材料较低的声阻尼，磁子和声学声子之间

的杂化可能反而能够增强宏观尺度上的磁子输运［171］。

另一方面，处于亚 meV 能量位置的相干磁子同样可以

与能量大出 3 个数量级以上的激子发生耦合作用，例

如 CuB2O4 荧光光谱中归因于磁子辅助复合的多条激

子伴线［172］。此外，磁子 -激子耦合态也在反铁磁/非磁

异质结界面中被发现，如反铁磁磁子通过界面交换作

用对激子施加的动态能谷调控［173］。

5　总结与展望

反铁磁材料的独特优势及反铁磁自旋光电子学的

发展将毫无疑问地推动自旋电子学相关领域的发展。

一方面，对磁光效应的探索更有助于反铁磁材料应用

场景的延伸，如新型磁光效应中的磁手性二向色性，非

偏 振 光 和 手 性 介 质 结 合 对 光 同 样 具 有 非 互 易 表

现［174-175］，不仅能应用在反铁磁序的探测中，还对非偏

光信号的调制有应用价值。另一方面，光学技术本身

的更新迭代使得在更加微观、多维和超快尺度上探测

磁序变得容易，例如单自旋扫描显微镜、自旋极化扫描

隧道显微镜、光镊、近场分辨光谱等技术［176-178］。可以

预见，基于磁光效应开展的反铁磁材料相关研究会集

中于更加复杂和极端的体系中，如具备非共线、螺旋磁

性、多铁性、拓扑磁性等磁性质的材料，原子层厚度的

二维反铁磁材料及其异质结的引入将使得这些复杂磁

态展现出更加奇异的特性。举例来说，通过控制多铁

性反铁磁材料内部的磁序，可以有效地调控层间电子

耦合，便于通过光学手段探测、操纵、发射和跟踪自旋

信息；由于自旋动量锁定，拓扑反铁磁材料能被应用在

高能效自旋电子学中，带来巨大的光学非线性系数、高

效的自旋滤波、高电荷流 -自旋流转换效率、高电子迁

移率和长自旋扩散长度等特性［179］，拓宽磁学、光子学

和其他交叉学科的研究范围。

由于量子限域效应，二维材料相对于传统块体材

料提供了一个更好的光与物质相互作用的研究平

台［180］。虽然就目前来说，磁性材料在二维条件下写入

和读取磁状态的能力有待提高，并仍需借鉴传统块体

材料在超快磁序控制和自旋输运等方面取得的研究成

果［102， 146］，但相对于很多尚未完善的物理机制，二维反

铁磁材料已经展现出了许多应用方面的优势。例如，

图 12　FePS3中的强磁子-声子耦合。（a）经典模型中的磁子、声子和磁子-声子强耦合模式示意图［164］；（b）FePS3在 0~30 T 磁场中的

拉曼光谱和磁子-声子强耦合的反交叉特性［164］；（c）磁场调控下纯声子模式（左）和磁子-声子耦合模式（右）的偏振特性对比；

（d）对应图 12（c）的强度等值线图［167］

Fig.  12　Strong magnon-phonon coupling in FePS3.  (a) Schematics of magnon, phonon and magnon-phonon strong coupling modes in 
classical model[164]; (b) Raman spectra of FePS3 and anti-cross characteristics of strong magnon-phonon coupling in 0 ‒ 30 T 
magnetic field [164]; (c) comparison of polarization characteristics between pure phonon mode (left) and magnon-phonon coupling 

mode (right) controlled by magnetic field[167]; (d) intensity contour maps corresponding to Fig. 12(c)[167]

除了某些材料表现出的各向异性磁阻［181］，CrSBr 通过

磁序与磁输运之间的耦合作用表现出了巨负磁阻响

应，是磁性金属材料的 10 倍和稀磁半导体的 2 倍以

上［41］，少层 CrI3表现出的巨磁隧穿电阻［104， 182］也远远大

于基于 MgO 势垒的铁磁隧穿结［2］。反铁磁自旋电子

学的关键是利用和控制好磁性，即 Néel 矢量或自旋排

列的变化［16， 183］，其应用朝着快速度、高密度和低损耗

的方向发展，并且能够在脱离外部磁场的情况下完成

自旋切换［16-17， 27］；而除了自身性质的改变外，二维反铁

磁材料与磁性超表面的结合可能加强对磁手性和光学

偏振的操控能力［184］，与微腔的结合则能使光子、声子、

磁子以及超导量子发生准粒子相干作用，带来的更少

的微粒散射和更长的自旋相干时间是磁孤子［185］、自旋

超流体［186］等现象的先决条件，有助于二维反铁磁材料

在量子信息处理和传感中发挥更重要的作用［13］。诚

然，在二维反铁磁材料的应用推广方面，仍有许多问题

需要解决，其中很关键的一点是，除了二维化导致的热

扰动增强使得材料磁序稳定性对低温的要求更高外，

维度降低所增强的自旋散射作用在一定程度上阻碍了

高极化度磁输运过程，并且超大的表面积体积比使得

这些超薄层状材料更容易在自然情况下遭受掺杂、氧

化甚至降解，这些问题需要通过新材料的发掘以及制

备工艺的提高来解决。目前一些理论研究已经预测了

能够在室温下稳定工作的二维反铁磁材料的特性，如

FeAs 和 Cr2Br3S3 等的高温磁相［187-188］、CrTe2 的室温可

调谐磁光效应［189］。
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除了某些材料表现出的各向异性磁阻［181］，CrSBr 通过

磁序与磁输运之间的耦合作用表现出了巨负磁阻响

应，是磁性金属材料的 10 倍和稀磁半导体的 2 倍以

上［41］，少层 CrI3表现出的巨磁隧穿电阻［104， 182］也远远大

于基于 MgO 势垒的铁磁隧穿结［2］。反铁磁自旋电子

学的关键是利用和控制好磁性，即 Néel 矢量或自旋排

列的变化［16， 183］，其应用朝着快速度、高密度和低损耗

的方向发展，并且能够在脱离外部磁场的情况下完成

自旋切换［16-17， 27］；而除了自身性质的改变外，二维反铁

磁材料与磁性超表面的结合可能加强对磁手性和光学

偏振的操控能力［184］，与微腔的结合则能使光子、声子、

磁子以及超导量子发生准粒子相干作用，带来的更少

的微粒散射和更长的自旋相干时间是磁孤子［185］、自旋

超流体［186］等现象的先决条件，有助于二维反铁磁材料

在量子信息处理和传感中发挥更重要的作用［13］。诚

然，在二维反铁磁材料的应用推广方面，仍有许多问题

需要解决，其中很关键的一点是，除了二维化导致的热

扰动增强使得材料磁序稳定性对低温的要求更高外，

维度降低所增强的自旋散射作用在一定程度上阻碍了

高极化度磁输运过程，并且超大的表面积体积比使得

这些超薄层状材料更容易在自然情况下遭受掺杂、氧

化甚至降解，这些问题需要通过新材料的发掘以及制

备工艺的提高来解决。目前一些理论研究已经预测了

能够在室温下稳定工作的二维反铁磁材料的特性，如

FeAs 和 Cr2Br3S3 等的高温磁相［187-188］、CrTe2 的室温可

调谐磁光效应［189］。
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Abstract

Significance Semiconductor microelectronics, which are based on the charge properties of electrons, have brought 
about revolutionary advancements to modern information technology.  However, necessary improvements in the 
computing and information-processing capabilities of devices cannot only be achieved by manipulating and optimizing the 
charge properties of electrons.  The manipulation of electronic spins, one of the most basic characteristics of magnetic 
materials, has enabled magnetic devices to become considerably successful, resulting in a series of cutting-edge 
applications with the advantages of nonvolatility and low-calorie requirements.

Antiferromagnets, magnetic materials with the internal magnetic moment offset to zero, exhibit fascinating physical 
properties and have high application potential.  First, the spin precession frequency resonant at the terahertz band of 
antiferromagnets has a higher spin storage density than that of ferromagnets.  Second, the stray field of antiferromagnets is 
almost zero, which provides a strong ability to resist external interference.  Third, antiferromagnets are often accompanied 
by many complex electronic states that give rise to some novel effects.  However, owing to the characteristics of weak or 
zero net magnetic moments, the detection and regulation of antiferromagnetic materials have been challenging for a long 
time.

In recent years, ultrathin and monolayer-exfoliated two-dimensional materials have provided new opportunities for 
research on antiferromagnets.  The low-dimensional scale has improved the interaction among the lattice, electronic spin, 
and charge, which not only gives rise to complex and rich magnetic states but also paves the way for exploring low -

dimensional magnetism and its applications by using interdisciplinary research fields such as optoelectronics.  Research 
based on optical means has many advantages such as enabling microscopic-level, high-speed, noncontact, high-sensitivity 
analyses with a high space-time and high-energy resolution.  In addition, it is conducive to the observation of various 
magnetic responses of antiferromagnets under extreme physical conditions.  The developments of magneto-optical 
principles and optical detection technology have resulted in the use of various laser spectrum and polarization detection 
schemes to solve the challenges presented by antiferromagnetic material research.  Therefore, it is necessary to summarize 
research advances on two-dimensional antiferromagnets in the existing magneto-optical field.

Progress This paper reviews the progress in the field of magneto-optical research pertaining to antiferromagnets from 
the perspectives of optical characterization and regulation.  After introduction of the basic principles, the main research 
objects of the interactions between laser and two-dimensional antiferromagnets are extended to the forms of the 
macroscopic magneto-optical effect and microscopic  elementary excitation quasiparticle, respectively.

After a brief introduction in Section 1, the basic structure, properties, and classification of typical van der Waals 
antiferromagnets, including chromium trihalide and transition metal phosphorus sulfide (Fig.  2), are introduced in Section 
2, along with some other common materials (Table 1).  Starting from different magnetic coupling characteristics (interlayer 
or intralayer antiferromagnetic coupling), the magnetic ordering of these antiferromagnetic materials in combination with 
the molecular configuration and chemical composition are reviewed.

In Section 3, multiple magneto-optical effects are discussed for magnetic thin films (Fig.  3).  In addition to the well-
known Faraday effect, magneto-optical Kerr effect, Zeeman effect, magnetic dichroism, and Viogt and Cotton-Mouton 
effects, various specific magnetic changes in matters resulting from the interactions between light and matters are also 
included.  For example, two-dimensional FePS3 exhibits giant linear dichroism because the destruction of the rotational 
symmetry by the antiferromagnetic order renders the electron energy band anisotropic (Fig.  4).  The spin photovoltaic 
effect is demonstrated in multilayer CrI3, the interlayer magnetic order directly affects the magnitudes of the photocurrent 
and tunneling current in the direction vertical to the heterojunction.  The circular polarization of the photocurrent also 
reveals a correlation between the magnetic state and the photon energy (Fig.  5).  In terms of spectral detection, the second-



0113203-21

亮点文章·特邀综述 第  50 卷  第  1 期/2023 年  1 月/中国激光

harmonic emission and scattering spectra that are closely related to the magnetic order are also reviewed (Fig.  6).  
Subsequently, the ability of the magneto-optical effect to clearly reflect the regulation of two-dimensional antiferromagnets 
by means of magnetic field, electric field, temperature field, stress regulation (Fig.  7), passive regulation, and ultrafast 
lasers is discussed (Fig.  8).

In the spectral research presented in Section 4, as a link between macro- and micro-quantum phenomena, elementary 
excitation quasiparticles are shown to greatly facilitate related research on low -dimensional condensed matter physics.  
Under antiferromagnetic conditions, the disturbance of the magnetic order may affect the properties and mutual coupling of 
various quasiparticles in the material.  The magnons produced by the collective excitation of the laser to the spintronic 
system facilitate the loading of electrical information, and their frequency determines the switching speed of the spintronic 
devices.  For applications, the energy of the magnons can be adjusted using an all-optical method and an electrostatic 
doping method controlled by the gate voltage (Fig.  9).  On the other hand, research on the transport of magnons in two-

dimensional antiferromagnetic materials has also been conducted and these transport phenomena could potentially be 
studied by all-optical imaging.  Research on the same Bosonic excitons in two-dimensional antiferromagnets is another 
important research topic.  The Frenkel-like excitons in CrI3 have circular-polarized and polaronic characteristics (Fig.  10), 
while the Wannier-like excitons in NiPS3 prefer linear polarization and high coherence in the emission spectra (Fig.  11).  
For another low-energy excited Bosonic phonon, strong coupling magnon-phonon states are formed through the tuning 
effect of a large magnetic field (Fig.  12).  The dispersive anti-cross feature of this polaron state is clearly reflected in the 
spectra, which can provide a new research platform for the magneto-optical control of antiferromagnetic materials.

Section 5 summarizes the prospects for further research and the application of two-dimensional antiferromagnets in 
magneto-optical and related fields.

Conclusions and Prospects Compared with ferromagnets, the unique advantages of antiferromagnets in magneto-

optical research are undoubtedly expected to accelerate research in spintronics-related fields.  Research on antiferromagnets 
based on the magneto-optical effect is foreseen to focus on more complex and extreme systems in non-collinear, helical, 
topological, multiferroic, spin-liquid magnetic states, etc.  The control of these magnetic states would enable interlayer 
electronic coupling to be effectively adjusted to facilitate the detection, manipulation, emission, and tracking of spin 
information through optical means.  This approach could introduce huge optical nonlinearity, efficient spin filtering, high 
conversion efficiency between charge current and spin current, high electron mobility, long spin diffusion length, and other 
characteristics, and expand the research scope of magnetism, photonics, and other interdisciplinary disciplines.  Although 
the ability to conduct antiferromagnetic writing and reading under two-dimensional conditions would also need to be 
fundamentally improved, future breakthroughs in two-dimensional antiferromagnetic opto-spintronics can certainly be 
anticipated.

Key words materials; two-dimensional antiferromagnet; spin; magneto-optic effect; elementary excitation quasiparticle
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