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铁磁外尔半金属Co3Sn2S2中的圆极化声子
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1　声子振动模式

作为晶格振动的“元激发”——声子，其直

接影响着固体材料的载流子迁移率、热导率等物

性，并在结构相变、传统超导、光散射等物理机

制中发挥着重要作用。在 1940—1950年代，玻恩

与黄昆合作建立了现代晶格动力学理论的核心框

架[1]，通过原子间力常数构建动力学矩阵D (q)来

描述原子在晶格中的振动行为，将晶格振动方程

转化为动量空间的本征值问题。现代计算声子谱

的方法(如密度泛函微扰理论)均以玻恩—黄的动

力学矩阵为基础。

在简谐近似下，原子不再是完全周期性的排

列，而是每个原子都在做简谐振动。偏振矢量通

常为复数矢量，描述了原胞中每个原子振动的方

向(偏振方向)、相位差和振幅比。根据本征矢的

形式，实空间原子振动可以分为三类：

(1) 线性振动：当本征矢是实矢量(或所有分

量相位相同)时，原胞内所有原子沿固定方向做线

偏振振动，相位相同或相反；

(2) 静止：当本征矢中某原子的振幅为零时，

这些原子可能因对称操作而振幅抵消，呈现出静

止状态(成为振动节点)；

(3) 圆极化运动：当本征矢是复矢量时(且通

过U(1)变换不能转化为实矢量)，原子在垂直于波

矢q的平面内做圆周运动(左旋/右旋)。

偏振矢量对应的原子在实空间的运动方式，

取决于晶体对称性、声子模式所在动量点 q 的

小点群以及对应的声子模式的对称性。圆极化

的声子模式在 20 世纪通常被称为“圆极化声子

(circularly polarized phonon)”或“旋振 (rotatory 

vibration)”[2，3]，在 2008年后也被称为“手性声子

(chiral phonon)”[4，5]。

2　如何实现圆极化声子？

对于圆偏振极化声子可以定义其声子的角动

量 lν, q
[5—8]。当系统具有时间反演 (T)对称性时，

lν, q = -lν, -q；而当系统具有空间反演(P)对称性时，

lν, q = lν, -q；因此当系统同时具有 P 与 T 对称性或

PT联合对称性时，lν, q = 0。由此可见，非零圆极

化声子存在于 P 破缺或 T 破缺或 PT 破缺的系统

中。文献[8]中详细讨论了晶体对称性以及时间反

演如何决定了本征矢的形式(包括简并性)以及相

应的角动量(包括方向及数值)。
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图1　在笼目结构铁磁材料 Co3Sn2S2中，由于自旋和声子的

相互作用，手性相反的声子的能量发生自发劈裂
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在以往的研究中，圆偏振极化声子已经在 P

破缺系统，如单层 WSe2
[9]、碲、α-HgS、α-石英

等晶体中被发现[10—12]。在拓扑能带理论中，拓扑

不变量(陈数)非零的简并声子点也被称为外尔声

子[13]。值得一提的是，所有的外尔声子都具有圆

极化的声子振动模式[7，10]。因此，在非长波极限

下，所有破坏 PT 对称的“声学模式”也都是圆

偏振声子(详见文献[13]附录)。对于T破缺系统的

材料，则往往需要施加外磁场，如CeF3、Cd3As2、

PbTe、Fe2Mo3O8和 CoTiO3
[14—18]，并在这些材料中

发现了巨大的声子磁矩。然而，通常认为磁场不

能直接与声子发生作用，磁场如何诱导圆极化声

子的机制尚不明确。另外，磁场还会带来其他响

应。例如，电子对磁场的响应更强，如果强磁场

下电子物态发生了改变，或诱导晶体结构相变，

则会干扰对测量结果的理解。因此，目前现存的

一个挑战是，对于具有空间反演对称的体系，能

否通过不加外场的情况下破坏 T以及 PT对称性，

继而观察到圆偏振极化声子？

2021 年牛谦课题组通过理论研究指出，在

时间反演对称性自发破缺的磁性拓扑材料中，

声子依然可以通过与电子拓扑态耦合，产生声

子磁矩以及角动量[19]。然而直到最近，这一现象

在实际材料中还未被观测到。近期，研究者在

铁磁外尔半金属 Co3Sn2S2中发现了磁有序诱导的

红外与拉曼活性圆偏振声子及其能量自发劈裂

现象(图 1)[20，21]。

Co3Sn2S2是 2018年发现的笼目结构铁磁外尔

半金属[22，23]，其电子拓扑态与自旋构型之间的相互

作用带来了一系列引人入胜的性质，包括巨大的

反常霍尔效应[22，23]、显著的磁光效应[24]、平带引起

的轨道磁矩[25]、S 原子缺陷引起的自旋轨道极化

子[26，27]，以及最近发现的太赫兹频率自旋轨道耦

合的磁振子[28]。Co3Sn2S2具有中心对称的晶格结

构(图 2(a))，其磁化易轴方向为晶体的 c轴。在顺

磁相和铁磁相，其空间群分别是 R3m 和 R3m ′ 。

该材料具有拉曼活性及红外活性两类声子模式

(图 2(b))，其中面内简并的声子模式Eg和Eu的左旋

和右旋圆偏振声子具有符号相反的角动量[8]，所以

电子贝利曲率对不同圆偏振声子的能量修正方向

是相反的，并且电子贝利曲率越大，简并声子能

量劈裂也越大[19]。在居里温度(TC ~175 K)下，费米

能附近的能带主要由外尔结线环贡献，低能的电

子激发与光学声子具有相近的能量，为研究声子

与拓扑态之间的相互作用，以及磁性与圆极化声

子之间的关系提供了一个完美的平台。因此，

Co3Sn2S2 是测量无外场下声子劈裂的理想候选

材料。

3　中红外活性的圆偏振声子探测

在 Co3Sn2S2的光电导实验中，研究者发现在

居里温度以下时，原本对称的声子吸收峰展现出

不对称线形，这表明声子与电荷激发之间存在强

耦合(图 3(a))[20]。此时电子激发的能量与声子激发

的能量相近，使得二者间产生量子干涉。随后，

他们进一步求得了右旋和左旋圆偏振通道的光电

导 σ ±
1 (ω )，如图 3(c)所示，发现其中的声子吸收峰

图2　Co3Sn2S2的晶体结构(a)以及声子谱(b)。(b)图中的绿色

能带为拉曼活性声子，其中无简并的A1g模式对应S原子在 c

方向的振动，双重简并的 Eg对应 S 原子在 ab 面内的振动，

虚框所指为红外活性的Eu声子模式之一 (标记为“B声子”)
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在峰形、强度和中心位置上均存在明显差异。这

表明声子在两种圆偏振通道中与电子系统的耦合

程度不同，原因是形成外尔结线环的能带是倾斜

的，且具有不同的角动量，如图 3(b)所示。因此，

根据偶极跃迁选择定则，外尔结线环两侧的电子

激发需要吸收不同圆偏振、不同能量的光子。在

不同圆偏振通道中，当电子与声子激发能量越接

近时，二者产生共振的强度也就越强。因此同一

个声子在不同圆偏振通道中和电子激发发生共振

的强度也会有差异(图 3(b))，导致图 3(c)中不同的

声子线形。在两种圆偏振通道中，不同程度的电

声子耦合打破了声子场的时间反演对称性，最终

导致声子峰位的分裂(图 3(d))。另外，由于磁交

换作用使拓扑能带逐渐移动，外尔结线环上的电

子激发及其与声子的耦合表现出

明显的温度依赖，声子的圆二色

性也表现出显著的温度依赖性

(图 3(d))。

4　拉曼活性的圆偏振声子

探测

研究者利用圆偏振分辨的磁

—拉曼散射光谱，系统性地研究

了 Co3Sn2S2 中拉曼活性声子的性

质[21]。在室温下，由于时间反演

对称性的存在，Eg模式是简并的

(图 4(a))。但在铁磁转变温度以

下，由于自发磁化作用，即使在

没有外加磁场的情况下，手性相

反的 Eg声子模式之间也出现了显

著的自发劈裂(图 4(b))，在低温时

的劈裂值达到 1.27 cm⁻¹。当磁化

方向反向时，劈裂能量也随之反

向(图 4(c))。随着温度升高，劈裂

逐渐减小，并在居里温度附近完

全消失。进一步的扫描磁场实验

发现，两种圆偏声子的中心频率

都呈现出明显的磁滞行为，劈裂

能量同样表现出明显的磁滞回线。然而，在固定

磁化方向的情况下，劈裂对外加磁场的响应非常

弱，这与以往在 CeCl3、Fe2Mo3O8和 CoTiO3等体

系中，圆偏振声子劈裂依赖外加磁场的现象形成

鲜明对比。这些观测结果表明，圆偏振声子的能

量劈裂源于材料的铁磁序引发的自旋—声子耦合，

从而导致声子系统的时间反演对称性(以及镜面对

称性)破缺(Γ点声子的对称性从顺磁相的 3m降低

到铁磁相的3)。

5　小结与展望

关于 Co3Sn2S2中圆偏振声子的研究，不仅首

次证实了圆偏振声子可以通过材料的磁化状态进

图3　Co3Sn2S2中红外活性的Eu模式的圆二色性。鉴于实验上观测到多个Eu声子模

式，我们以其中一个为例进行说明，对应 B 声子标记在图 1(b)中。(a)在居里温度

(TC ~ 175 K)以下，B声子表现出明显的非对称线性；(b)每种圆偏振下的电声子耦合

的示意图，其中构成外尔节点环的能带具有不同的角动量+3/2(橙色)和+1/2(蓝色)。

图中的实线和虚线分别表示电子和声子的直接带间跃迁。当声子在某一圆偏振通道

中的能量和相应电子激发能量一致时会导致非常强的共振，而二者能量偏离时，共

振随之减弱。由于外尔结线环是倾斜的，对于同一个声子，在两个圆偏振通道中和

电子激发耦合的强度就会产生差异；(c)在 10 K时，两种圆偏振下B声子的线形。图

中黑色实线是 Fano 模型的拟合；(d) B 声子在两个圆偏振通道中的峰位随温度的

变化
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行有效调控，而且揭示了磁性与圆偏振声子之间

的内在关联，为实现磁性和圆偏振声子之间的相

互控制开辟了新途径。手性声子的发现或许可以

帮助人们更好地理解Co3Sn2S2中奇异的热学性质，

如巨大的反常能斯特效应[29]。近年来，随着牛谦

教授等人提出的分子贝利曲率理论，更是为圆偏

振声子相关物性研究提供了强大的理论支持。此

外，Co3Sn2S2中圆偏振声子的能量在数十 meV 范

围内，与材料中的手性费米子(外尔费米子)相当，

这为利用圆偏振声子调控拓扑电子态提供了潜在

可能。通过选取合适的光子能量进行共振激发，

有望在超快(几十飞秒至几十皮秒)时间尺度下实

现圆偏振声子、外尔费米子与磁有序之间的相互

调控，为未来构筑超快量子器件奠定基础。
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图4　自发磁化诱导的圆偏振声子能量劈裂 (a)在 298 K时，

使用同圆偏振(LL/RR)与反圆偏振(LR/RL)分别测量无简并的

A1g模式和双重简并的 Eg模式的结果；(b)零磁场下冷却至

2 K，原本双重简并的手性相反的Eg模式在能量上发生自发

劈裂，表现出峰强度和线宽的明显差异；(c)通过外加磁场翻

转磁化方向后，劈裂的符号也随之发生改变。其中，插图为

Co原子构成的笼目结构，红色箭头代表自旋的方向
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