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摘 要::  正交钙钛矿结构RFeO3系列稀土正铁氧体材料是一类在近红外波段透明的铁磁材料, 关于RFeO3的超快自

旋重取向及其相干控制的研究近年来成为相关领域的研究热点。由于固态材料的磁化振子和电子自旋共振能谱等

基本性质的 “元激发” 能量均在太赫兹能量范围内, 得益于太赫兹技术的发展, 近年来利用太赫兹超快光学调控

RFeO3晶体中不同离子间的交换相互作用、磁各向异性自旋-声子耦合等也取得了一系列突破, 对磁学的基础研究具

有重要意义。结合笔者近几年的研究进展, 总结了国内外RFeO3晶体太赫兹光学调控研究情况, 并对该类晶体的超

快光磁研究进行了展望。   
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AbstracAbstractt::  RFeO3 with orthogonal perovskite structure is a class of transparent ferromagnetic materials in 
the near-infrared wave band, and research on the ultrafast spin reorientation transition of RFeO3 and its 
coherence control has become a hot topic in related fields in recent years. As the excitation energy of the 
basic properties of materials such as magnon and electron spin resonance is within the terahertz energy 
range, a series of breakthroughs have been made in the terahertz ultrafast optical regulation of RFeO3 
crystals due to the rapid development of THz technology in recent years, which is of great significance to 
the basic research of magnetism. Combined with the author's research work in recent years, the progress 
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of terahertz optical regulation of RFeO3 crystals at home and abroad has been reviewed in this paper and 
the future ultrafast photomagnetic research of RFeO3 crystals are also prospected.
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0 引 言

作为一种重要的磁功能材料 , 稀土正铁氧体 RFeO3 属于畸变正交钙钛矿结构 , 空间群为 Pbnm, 

Dzyaloshinskii-Moriya (DM) 相互作用使键角产生了约10 mrad的倾斜, 从而使RFeO3具有倾角反铁磁结构, 

呈现弱铁磁性, 因此其具有在常规体系很少出现的复杂磁特性[1−3]。近年来, 研究人员在RFeO3体系中使用飞

秒激光脉冲实现了纯光学非热的自旋控制并诱导出超快自旋重取向, 利用太赫兹驱动的各向异性场可以更

进一步实现非线性的自旋控制, 同时RFeO3体系中离子和晶格的相互作用赋予了它丰富的奇异物理性质, 从

而使其成为凝聚态和材料物理中研究多铁性、光-磁-电耦合和调控的理想介质晶体[4−9]。系统地研究RFeO3

体系中这些物理性能的调控以及机理对未来基于自旋的器件和光磁存储等应用领域有重要的意义。

太赫兹波是频率在0.1～10 THz范围内的电磁波, 它介于微波和远红外之间。1 THz (1012 Hz) 对应的波

长为300 μm, 相应的波数为 33.3 cm−1, 具有4.1 meV的能量。太赫兹电磁波辐射能量处于0.4～40 meV区间, 

这一能量范围刚好对应于固体材料中激发诸如等离子体、声子、磁化振子和电子自旋共振能谱所需要的能

量, 而等离子体、声子等往往决定着材料的基本性质, 因此这些激发也被称作“元激发”。本世纪初, Nature上

先后报道了RFeO3晶体激光诱导超快自旋重取向[4−6], 近年来随着太赫兹技术的不断发展, 其能量低、对电子

自旋干扰很小的特点使它广泛用于反铁磁体的自旋动力学研究, 太赫兹能有效地激发反铁磁体中的自旋共

振模式并且在皮秒量级的时间尺度上实现磁矢量的超快翻转, 目前太赫兹波诱导的自旋进动相干控制逐渐

成为研究的重要方向。

本文总结了国内外RFeO3晶体太赫兹光学调控的研究情况, 并结合本课题组近几年的研究进展, 对该类

晶体的超快光磁研究进行了展望。

1 光学调控研究

1.1 光学调控：从超快激光到太赫兹

        在RFeO3中铁离子与氧离子会形成FeO6八面体结构, 然后通过共顶角的方式, 不同的FeO6八面体相互连

接从而形成三维网络结构, 在这些三维网络结构的空隙中, 由稀土离子填充在内。但是在DM相互作用的影

响下, Fe-O-Fe之间的键角不是理想的180°, 而是存在一个10 mrad左右的倾角, 这会使晶格结构产生畸变形

成独特的倾角反铁磁结构, 使得结构中呈现出弱铁磁性, 对外表现出宏观磁化。同时稀土离子的4f电子与铁

离子的 3d电子之间会产生不同的磁矩, 这些磁矩的相互作用使得稀土铁氧体体系中存在三种磁耦合方式

(Fe3+-Fe3+, Fe3+-R3+, R3+-R3+), 表现出很强的光磁耦合特性。利用这一特性, 基于稀土正铁氧体的超快光磁研究

取得了一系列成果, 包括激光诱导下的超快自旋重取向和利用逆法拉第效应产生的有效磁场实现对自旋波

的调控, 这些奇异物理性质使RFeO3成为凝聚态和材料物理中的研究热点[10]。

2004年, Kimel等[4] 利用TmFeO3单晶中的线性光双折射效应, 成功地利用超短激光脉冲诱导并观测到了
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飞秒尺度下的超快自旋重取向现象。随后, 该小组进一步提出了逆法拉第效应, 即圆极化的电磁波可以诱导

产生静磁场, 在此基础上Kimel等[5]利用圆偏振飞秒激光脉冲产生的磁场脉冲在DyFeO3及HoFeO3单晶片上

实现纯光学非热激发的超快自旋相干控制, 观察到了百GHz的反铁磁共振模式, 这种光脉冲相当于高达5 T

的200 fs磁场脉冲。这种光磁相互作用是瞬时的, 其读取时间为皮秒级, 对应理论能量为10−19 J, 这一发现为

超快光磁效应在自旋电子器件中的应用开辟了更为广阔的应用前景。此后, 研究人员就RFeO3单晶的超快

光磁存储器件开展了系统研究, 提出了超快存储器件的雏形[11]。不过以上光磁调控都是通过超快激光实现

的, 当激光脉冲照射在材料上时, 必然伴随着一定程度 “热” 的产生, 而热效应又会对电子动力学过程产生影

响。但是在自旋动力学的超快激发和调控中, 更希望在 “非热” 的环境下实现纯光学的激发, 从而避免任何

形式的热可能对研究产生的影响。

自旋波的量子取代电子作为信息载体需要材料能够产生尽可能高的频率和尽可能短的波长, 而稀土铁

氧体作为反铁磁体能够承载太赫兹频率的自旋波, 因此被视为信息传递最快和耗散最小的未来平台。由于

DM相互作用, 正交晶系RFeO3具有倾角反铁磁结构, 奈尔温度TN  通常高达620～750 K, 不同离子之间的相

互作用使RFeO3具有很强的交换作用和磁各向异性, 它的本征磁偶极跃迁频率在太赫兹波段。利用太赫兹

脉冲, 不仅能够观察到反铁磁RFeO3中铁磁模式 (FM) 和反铁磁模式 (AFM) 等磁共振模式的激发, 同时也能

够观测到在太赫兹电场和太赫兹磁场驱动下时间分辨的自旋动力学行为。另外, 太赫兹脉冲能够直接在固

有能量尺度上对材料中的自旋相互作用进行调控, 因此是一种极佳的纯光学的超快光磁调控方法。利用太

赫兹脉冲对材料中的自旋进行激发和相干控制, 能够有效地避免与材料的作用过程中热的产生, 从而使自旋

动力学发生在极短的时间尺度上, 实现超快调控。太赫兹波段在电磁波谱中的位置如图1所示。

图1　 太赫兹波段在电磁波谱中的位置

Fig.1　 Position of THz waves in the frequency spectrum

太赫兹光谱在磁化振子、电子自旋共振能谱方面的优势表明其在光磁调控方面具备应用潜力。2010年, 

Yamaguchi等[12]利用太赫兹辐射有选择性地激发了YFeO3单晶的准铁磁和准反铁磁模式, 并且进一步实现了

对二者的相干控制, 使得稀土正铁氧体单晶的超快光磁调控进入到太赫兹时代。他们将太赫兹时域谱技术

(THz-TDS) 应用于磁有序材料YFeO3单晶的自旋相干调控。该研究中, 磁有序材料YFeO3单晶被两束太赫兹

波激发, 其中一束作为泵浦光, 当泵浦的太赫兹波作用于YFeO3单晶时, 太赫兹波的磁场分量HTHz相当于作

用在晶体上的亚皮秒超短磁脉冲。图2(a) 中, 当一个半周期磁场作用在该材料上时, 磁矩在y-z 平面内发生

倾斜, 开始围绕 z 方向的有效磁场自旋进动。图2(b) 是YFeO3单晶中成角的反铁磁磁矩分布, 总的净磁矩沿

着c 轴方向。

        作为一种电磁波辐射, 太赫兹波包含太赫兹电场分量和太赫兹磁场分量两部分, 太赫兹波与磁有序材料
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作用的本质是电场和磁场分别与材料中磁子、声子发生耦合作用。太赫兹脉冲的磁场分量能够诱导自旋进

动, 这个过程会产生和磁化矢量进动具有相同频率的圆偏振电磁波, 这个电磁波是由旋转的磁偶极子辐射出

来的, 自由感应衰减 (FID) 信号也在这个过程中产生。使用两束太赫兹脉冲作为泵浦源激发 RFeO3 中的磁

共振模式, 通过控制两束太赫兹脉冲的入射时间间隔可以实现对铁磁和反铁磁两种磁共振模式的相干控制。

在 YFeO3 中, 以磁共振弛豫时间 (TYF) 作为参考时间, 当两束太赫兹脉冲间隔为 3.5 TYF 时只有反铁磁模式存

在, 而 6.5TYF 时 YFeO3 则只有铁磁模式被激发。该实验巧妙地利用双太赫兹脉冲的入射时间间隔在 YFeO3 

中实现了对两种磁共振模式的选择性激发, 虽然两束太赫兹脉冲都是低能量的弱太赫兹脉冲, 但是却有效地

将太赫兹能量转移到 Fe3+ 离子自旋体系中并激发磁偶极子的跃迁, 从而实现自旋进动的相干控制。同时该

研究组利用太赫兹时域光谱成功标定了 ErFeO3 的自旋重取向相变过程[13], 并在零磁场和极低磁场下揭示了 

Dy0.7Er0.3FeO3 晶体的自旋重取向相变[14]。这些工作表明除超强激光外, 太赫兹波是对稀土正铁氧体进行超快

光磁调控的又一主要手段。

图2 (a) 磁矩的动力学过程, 由于沿x轴的脉冲磁场作用(蓝色箭头), 磁矩在y-z 平面内发生倾斜并

沿着z 轴进动; (b) YFeO3单晶中成角的反铁磁矩[12]

Fig. 2 (a) Illustration showing the dynamics of magnetic moment. The magnetic moment is tilted within y-z plane by

the impulsive magnetic field along x axis (blue arrow), and begins precession motion around z axis; (b) Ordering of

Fe3+ magnetic moments in YFeO3
[12]

1.2 稀土正铁氧体晶体的太赫兹脉冲激发自旋共振

基于稀土正铁氧体磁光晶体的超快光磁研究最初由荷兰内梅亨大学的 Kimel 研究组提出, 主要借助飞

秒超快激光完成。2013年起, 该研究团队开始借助太赫兹开展稀土正铁氧体晶体的超快光磁研究, 这些工作

综合考虑了温度、磁化方向、单晶结晶学方向和激光脉冲强度等因素, 全面系统地研究了它们对太赫兹辐

射振幅的影响。RFeO3 中 Fe3+ 离子自旋之间存在对称的交换作用和反对称的 DM 交换作用, 这些交换作用

可以通过太赫兹超快光学操控[15−17]。近十年来, 以 RFeO3 晶体作为介质, 在超快光磁研究和自旋的相干调控

方面已经取得了一系列亮眼的研究成果, 也展现了 RFeO3 晶体在自旋电子器件和光磁存储等领域诱人的应

用潜力, 但是这些成果大都在低温下获得, 而在日常的应用场景中则需要在室温下实现超快磁相变。在 

RFeO3 体系中, SmFeO3 具有出色的器件特性, 是应用的关注焦点。它在室温下依然能够表现出优异的物理

性能[18, 19], 其自旋重取向温度高达 450～480 K, 而其他 RFeO3 的自旋重取向温度均远低于室温。选择其他稀

土元素与 SmFeO3 形成复合稀土正铁氧体, 有望使新的复合晶体在拥有SmFeO3单晶独特的室温物理特性的
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同时, 也保持其他稀土离子 (如Dy3+、Er3+) 的高法拉第旋转优点。基于以上思路, 本课题组成功制备了一系

列 RxSm1-xFeO3 复合稀土铁氧体单晶[20−23], 证明通过对晶体进行组分设计可以优化超快光磁性能, 在室温条件

下实现了超快磁相变。同时基于这些复合稀土正铁氧体单晶, 本课题组和上海大学马国宏等团队合作开展

了太赫兹脉冲激发自旋共振方面的研究工作[24−27]。

在外加磁场作用下, 铁磁材料会吸收电磁波, 这种现象称为铁磁共振, 其根本原因是外加磁场使铁磁材

料中的塞曼能级出现劈裂。在低磁场下, 常规铁磁材料的铁磁共振频率处于射频和微波波段, 但是由于反铁

磁材料本身具有很强的交换相互作用和磁晶各向异性, 即使在不施加外加磁场的情况下, 很大一部分反铁磁

材料的本征磁偶极跃迁的频率依旧处于太赫兹波段[28−30]。宏观上, 瞬态太赫兹光磁场 (HTHz) 的方向正交于材

料的宏观磁矢量 M, 因此, 必将产生一个作用于 M 的瞬态塞曼转矩, 可表示为

T = γM ´HTHz, 

式中: γ 为旋磁常数。在瞬态转矩 T 的作用下, 磁化矢量M会偏离其平衡位置。随后瞬态磁场 HTHz消失, 此

时磁化矢量M会以Larmor 频率围绕材料的有效磁场进动, 最终弛豫到平衡位置。

本研究组利用THz-TDS研究了不同温度Sm0.5Tb0.5FeO3和Sm0.4Er0.6FeO3晶体的太赫兹波对反铁磁模式和

铁磁模式的激发[25, 26]。通过磁温曲线测试发现Sm0.5Tb0.5FeO3和Sm0.4Er0.6FeO3分别在 150～250 K和 170～210 

K发生铁离子自旋重取向转变(Γ2-Γ24-Γ4)。可以观察到复合稀土铁氧体晶体磁共振模式的振幅和频率在自

旋重取向温度附近发生变化, 而且转变温度与磁化测试结果吻合, 表明太赫兹波与电子自旋之间可以直接

地、非热地相互作用激发反铁磁模式, 其中Sm0.4Er0.6FeO3晶体的太赫兹激发图谱和磁温曲线如图3所示[23]。

这种太赫兹脉冲在稀土正铁氧体单晶片上实现了纯光学而非热激发的超快自旋相干控制, 这种光磁相互作

用是瞬时的, 揭示了太赫兹自旋电子器件在实际应用中的巨大潜力。

图3 (a) 沿 a 轴和 c 轴 Sm0.4Er0.6FeO3 单晶在外场 H=100 Oe 的磁化温度依赖性[26]; (b) 反铁磁谐振幅度和频率的温度依赖性[26]

Fig.3 (a) Magnetization temperature dependence of Sm0.4Er0.6FeO3 single crystal in the applied field H=100 Oe along the a-axis and 

c-axis[26]; (b) Temperature dependence of resonance amplitude and frequency[26]

1.3 基于稀土正铁氧体磁光晶体的光磁存储研究探索

在揭示太赫兹光磁调控物理机制的同时, 基于太赫兹的光磁存储应用研究受到了广泛关注。2016年, 

Mikhaylovskiy团队在Nature Photonics上发表文章, 以TmFeO3磁光晶体为研究对象, 展示了一种可以直接使

用太赫兹辐射控制磁化的方法 [31]。如图4所示, 强太赫兹脉冲电场分量会引起 R3+ 能级轨道占据的变化, 导

致磁各向异性突变, 实现电子自旋波的大幅度相干振荡及自旋的有效调控。强太赫兹辐射可以使铥离子的
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电子形式发生转换, 改变铁离子和铥离子的磁性和交换相互作用。这种太赫兹辐射调控的效果接近外部磁

场调控效果的10倍。该研究设计了一种高效和快速的再磁化技术, 为开发超高速存储器奠定了基础。

2019年, Mikhaylovskiy团队基于TmFeO3磁光晶体的光磁存储研究又取得新的进展[32]。TmFeO3在太赫

兹波段的介电常数ε = 22 − 0.26i, 通过微纳技术在TmFeO3晶体表面形成如图5所示的天线结构, 基于天线增

强的太赫兹电场, 利用反铁磁体中电场诱导各向异性变化的特性和金属天线的局部近场增强效应, 直接利用

太赫兹光脉冲电场分量驱动自旋状态切换。这项发明采用能耗几乎为零的磁体记录计算机数据, 解决了在

低能耗的条件下实现高速数据处理的难题。此研究对TmFeO3磁光晶体施加频率处于远红外波段的太赫兹

超短光脉冲(持续时间仅为万亿分之一秒), 通过利用自旋与太赫兹电场之间高效的相互耦合机制来聚焦以

及改善光线的电场, 这种最强的局部电场足以在亿万分之一秒内将磁体的磁化强度引导到一个新方向。这

个过程中的每个自旋仅需要一个量子的太赫兹光能量(一个光子), 所以磁体的温度不会增加。此研究定义

了未来的存储器件, 有望开发具有最高能量效率和速度的实用型磁存储器。

图4　 TmFeO3 晶体中太赫兹调控磁化示意图[31]。(a) Tm3＋基态能级; (b) 太赫兹脉冲诱导Tm3＋能级超快跃迁

Fig. 4　 Spin control of TmFeO3 by a terahertz-induced anisotropy torque [31]. (a) The ground state of Tm3＋; 

(b) Ultrafast transitions between energy levels of Tm3＋ induced by terahertz pulses

图5　 天线增强太赫兹自旋动力学[32]。 (a) TmFeO3上的金蝴蝶结形天线示意图; (b) 真实太赫兹入射波形; 

(c) 极化旋转信号作为延迟时间 t 的函数

Fig. 5　 Antenna-enhanced THz spin dynamics [32]. (a) Schematic of the gold bowtie antenna on TmFeO3; (b) Real incident THz 

waveform; (c) Experimentally detected polarization rotation signal as a function of the delay time t
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2 总结及展望

随着高质量太赫兹源的获得和太赫兹技术的不断进步, 基于稀土铁氧体晶体RFeO3交换相互作用的超

快光学调控和激光诱导超快自旋重取向, 以及由此引发的超快光磁存储必然引发信息领域的技术革命。总

结了近年来稀土正铁氧体激光诱导磁相变、自旋共振模式激发、太赫兹脉冲对自旋波超快调控等方面的研

究进展, 展示了RFeO3材料体系在光磁领域的应用潜力。传统存储的速度极限和光磁元件集成的困难使研

究人员开始考虑光磁记录应用。例如, 实现超导计算机的一个障碍是缺乏具有低耗散水平和在不破坏低温

环境的情况下运行的磁存储器, 光磁可以为这种存储器提供一种解决方案。这种基于太赫兹技术的非热光

磁调控在推进超快光磁物理机制研究的同时, 也为开发具有最高能量效率和速度的磁存储器奠定了基础, 它

可以在有史以来最快的时间尺度上探索磁开关的机制, 并揭示操作自旋电子器件的新机制。不过现在获得

高质量、高能量的太赫兹源依然是世界性难题, 基于太赫兹的超快光磁存储也必须借助太赫兹的光电能量转

换。因此, 未来的研究可能会集中于将太赫兹光场和强磁场、电场等条件相结合, 实现多物理场下RFeO3晶

体的超快光磁调控, 从而推动超高速光磁存储器的应用。现在研究人员相继构建了强磁场和电场下的太赫

兹时域光谱平台[33, 34], 这些平台的建立将有力地推动新物理现象的发现, 并促进基于太赫兹光场的超快、低

损耗光磁存储的应用研究。
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