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拓扑材料因其受对称性保护的狄拉克或外尔能带结构, 在量子输运、自旋电子学及非线性光学等领域具

有重要应用潜力. 超快泵浦-探测光谱技术可在飞秒至纳秒时间尺度内直接探测光激发载流子的非平衡动力

学过程, 从而揭示电荷、自旋与晶格等自由度之间的耦合机制. 本文系统综述了该技术在拓扑绝缘体、拓扑

半金属及磁性拓扑材料中的研究进展, 重点讨论了表面态-体态相互作用、自旋极化动力学、相干声子与磁振

子激发以及光诱导拓扑相变的电子机制、晶格机制和磁序相关机制. 最后, 展望了多维谱学联合测量与理论

模拟相结合在超快调控拓扑物态领域的应用前景. 本文旨在为拓扑材料非平衡物理研究及其在光电、自旋器

件中的应用提供参考.
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 1   引　言

拓扑材料的电子结构通常具有由对称性保护

的沙漏型狄拉克锥或外尔锥 (Dirac/Weyl cone)等,

其拓扑边界态对非磁性杂质、结构缺陷及晶格形变

等扰动表现出优异的鲁棒性, 为实现稳定的量子输

运和低能耗器件提供了理想平台. 随着超快激光技

术的迅速发展, 飞秒 (fs)至纳秒 (ns)量级的时间

分辨能力使得研究者能够深入探索凝聚态体系中

的准平衡与非平衡动力学过程, 推动了拓扑物态在

时域维度上的测量和动态操控的研究.

极化反转 [1]、晶格-磁序耦合激发 [2] 以及光诱

导相变 [3] 等新奇现象相继被发现, 不仅丰富了拓扑

量子物态的物理内涵, 也为实现可编程拓扑量子比

特和片上高速、低功耗自旋电子器件开辟了全新的

调控路径. 超快光谱技术通过探测光激发载流子的

弛豫动力学, 能够揭示电子跃迁、能量传递及多自

由度耦合等关键过程. 其中, 电子-电子散射、电子-

声子相互作用等机制往往具有相近的特征能量尺

度, 唯有在时域上实现有效分辨与解耦, 方能深入

理解拓扑材料的本征动力学行为与拓扑响应机制.

近年来, 超快光谱在拓扑绝缘体、拓扑半金属

及磁性拓扑材料等体系中取得了一系列重要进

展 [4–6]. 尽管不同材料体系在化学组成和晶体结构

上存在差异, 但其共有的拓扑能带特征往往导致相

似的超快载流子动力学行为. 鉴于拓扑材料体系庞

杂、超快光谱技术发展迅速且应用多样, 无法综述

所有研究方向. 本文旨在系统梳理超快光谱技术在

拓扑材料研究中的最新进展, 在内容选取上遵循以

下三项基本原则. 1)技术代表性: 聚焦于实验室中

最常见的反射式泵浦-探测超快光谱技术和时间分

辨磁光克尔技术; 2)材料典型性: 选取具有明确拓

扑特性证据的非磁性/磁性拓扑绝缘体、拓扑金属

等; 3)物理机制清晰性: 围绕超快光脉冲诱导的电

子-晶格-自旋多自由度耦合动力学展开. 全文结构

安排如下: 首先介绍超快光谱技术的基本原理与实

验方法; 随后综述其在典型拓扑材料体系中的研究
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进展; 最后深入探讨光诱导拓扑相变的物理机制,

并对未来发展方向与挑战进行展望.

 2   超快光谱技术

超快载流子动力学的研究通常依赖于泵浦-探

测技术. 该方法使用一束较强的飞秒激光脉冲 (泵

浦光)将样品激发至非平衡态, 随后在精确可调的

时间延迟 t 条件下, 引入另一束较弱的飞秒激光脉

冲 (探测光), 以监测样品从激发态弛豫回平衡态的

过程. 弛豫行为取决于材料本征性质及泵浦光子能

量,  弛豫过程主要包括带间 (interband)和带内

(intraband)跃迁等. 在该过程中, 声子、磁振子、

电荷密度波、自旋密度波等多种玻色型激发均可能

参与, 并发挥关键作用 [5–10].

目前应用最广泛的是光学泵浦-光学探测

(optical pump-optical probe, OPOP)技术 , 其泵

浦光与探测光脉冲波长通常位于可见光至近红外

范围 (约 400—1000 nm). 通过选择不同的泵浦光

与探测光波长, 可以针对性地获取特定非平衡态的

信息.  常用的实验模式包括单色 OPOP、双色

OPOP、光学泵浦-连续白光探测, 以及扩展至太赫

兹波段的超快泵浦-探测光谱等.

∆R/R

∆T/T

实验中常见的测量参数是样品反射率 

或透射率  的瞬态变化. 如图 1所示 [11], 超快

激光通常由飞秒激光器产生, 泵浦-探测光谱多采

用波长约 800 nm的近红外脉冲光. 脉冲经分束镜

分为泵浦光与探测光, 经过整形后聚焦于样品表

面. 泵浦光与探测光之间的光程差通过延迟位移平

台精确调节, 实现飞秒时间分辨的信号采集. 为从

背景噪声中提取有效信号, 通常使用斩波器与锁相

放大器对泵浦光进行调制, 并通过光电探测器测量

反射探测光的交流光电流分量, 该信号直接反映了

泵浦光激发下样品反射率的瞬态变化.

∆R/R ∆T/T

∆R/R ∆T/T ∆ϵ1

∆ϵ2

∆ϵ2

  或   的变化源于泵浦光对电子分

布的扰动. 在体系从激发态向内部与外部热平衡态

演化的过程中, 电子分布的改变会引起带间吸收光

谱的变化, 从而影响材料的光学响应 [12]. 样品的

 (或  )可以表示为复介电函数实部  

与虚部  变化的线性组合, 并可利用 Kramers-

Kronig关系写成仅依赖于虚部变化  的形式 [13]: 

∆R

R
=

2

π
∂ lnR
∂ϵ1

PV
∫ ∞

0

dω′ ω
′∆ϵ2(ω

′)

(ω′)2 − ω2
+
∂ lnR
∂ϵ2

∆ϵ2, (1)

其中, PV表示取柯西主值积分.

介电函数的变化与电子分布函数的变化直接

关联, 需针对具体样品进行分析. 例如在金样品中,

常数矩阵元近似下, 介电函数虚部的变化可由联合

态密度与电子分布函数的变化量表示为 [12,13]
 

∆ϵ2(ℏω) =
1

(ℏω)2

∫
D(E, ℏω)∆ρ(E)dE,

D(E, ℏω) =
1

(2π)3

∫
d3kδ[Ec(k)− Ev(k)− ℏω]

× δ[E − Ec(k)], (2)

ℏω其中, D(E,    )为导带能量 E 处的联合态密度,
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图 1    超快光学泵浦-光学探测技术的实验装置示意图 [11]

Fig. 1. Schematic diagram of a typical ultrafast optical pump-optical probe setup[11].
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∆R/R

通过计算价带与导带之间的吸收跃迁获得. 因此,

 随时间的演化一定程度上由费米面附近的

能带结构决定. 在超快泵浦-探测实验中, 飞秒激光

脉冲具有极短的时间宽度和宽广的频谱覆盖, 能够

同时激发多种元激发并保持良好的相位关系, 从而

实现对相干声子 (coherent phonons)和相干磁振

子 (coherent magnons)的选择性激发 [14].

所谓相干声子, 是指晶格振动模式在空间和时

间上保持固定相位关系的集体振荡行为, 可分为相

干光学声子与相干声学声子两类. 目前已知的相干

光学声子主要通过两种机制产生: 冲击受激拉曼

散射 (impulsive  stimulated  Raman  scattering,

ISRS)[15] 和位移激发机制 (displacive excitation of

coherent phonon, DECP)[16]. 前者来源于晶体中存

在的拉曼活性模式, 后者来自晶体吸收激光能量后

原子围绕新的平衡位置发生的相干振动. 两者可通

过声子振荡的初始相位加以区分 [17]: ISRS诱导的

信号多表现为余弦型振荡 (初相接近 0), 而 DECP

则常呈现正弦型响应 (初相接近 p/2). 此外, 相干声

学声子主要源于激光加热引发的热弹性应力波、形

变势耦合或压电/磁致伸缩效应, 在低频区域广泛存

在, 可用于探测界面声子传播与层间耦合动力学 [18–20].

在泵浦光激发后, 材料吸收能量并形成非平衡

的光生电子体系. 这些高能电子首先经历电子-电

子热化 (electron-electron  thermalization)过程 ,

使费米面附近的电子占据迅速重新分布; 随后, 它

们通过电子-声子或电子-自旋散射等机制, 将能量

传递给其他自由度. 在这一框架下, 体系通常被划

分为电子、晶格和自旋三个子系统, 并分别赋予有

效温度, 从而构建双温度或三温度模型以刻画能量

交换动力学 [21–23]. 在高光通量激发条件下, 超快激

光还可诱导出具有明确序参数的非热化亚稳态, 甚

至触发光致量子相变, 为研究非平衡态凝聚体系提

供了新的实验途径.

∆R/R ∆T/T

随着技术手段的不断发展, 形成了多样化的研

究路径. 除常规的  或  测量外, 还可通

过探测激光诱导的光学极化变化 (如偏振旋转角与

椭偏率)来直接追踪自旋动力学. 这一方法即超快磁

光克尔效应 (magneto-optical Kerr effect, MOKE)

技术. 样品的自旋极化可源自本征铁磁性或外磁场

诱导的磁化 [24,25], 也可能由泵浦光激发特殊能带结

构中电子的手性电荷不守恒 [1], 或圆偏振光诱导的

自旋注入效应 [26,27].

除了磁光探测外, 非线性光学过程同样为研究

对称性破缺提供了独特手段. 当高强度飞秒激光入

射到非中心对称介质时, 非线性极化作用会产生频

率为基频两倍的二次谐波信号 (second-harmonic

generation, SHG). 根据对称性要求, 二阶非线性

过程在理想具有反演对称性的体相中被禁止, 因此

SHG信号主要来源于表面、界面或局域对称性破

缺区域. 近年来, 时间分辨 SHG已成为探测拓扑材

料表面态与对称性演化的高灵敏无损探针 [28]. 在更

高能量分辨与动量分辨的探测层面, 时间分辨角分

辨光电子能谱 (time-resolved and angle-resolved

photoemission spectroscopy,  Tr-ARPES)能够直

接描绘光激发电子在动量空间中沿能带弛豫的过

程 [29]. 另一方面, 超快太赫兹光谱 (THz spectro-

scopy)因其 meV 量级光子能量, 适用于研究低能

元激发的动力学特性 [8,30]; 超快二维光谱可揭示元

激发间的相干耦合与弛豫行为 [31]; 而时间分辨共

振非弹性 X 射线散射 (tr-RIXS)则进一步提供动

量-能量分辨的集体激发信息 [32].

总体而言, 超快光谱技术体系涵盖从电子到自

旋、从线性到非线性、从能带到集体激发的多重维

度. 不同方法在时间分辨率、能量窗口及探测对象

上各具优势, 构成了相互补充的研究框架. 通过这

些手段, 研究者得以在原子与电子运动的固有时间

尺度上, 揭示复杂量子材料中电子、晶格与自旋自

由度的动态耦合及其非平衡演化本质.

 3   拓扑绝缘体

 3.1    非磁性拓扑绝缘体

T

拓扑绝缘体是一类独特的量子物质, 其体态具

有绝缘特性, 而表面或边缘则存在受时间反演对称

性 (  )保护的金属态或导电电子态. 这些拓扑边

界态表现出线性色散的狄拉克型能带结构, 并具有

自旋-动量锁定 (spin-momentum locking)的特性,

使其在自旋电子学和低功耗器件中具有重要应用

前景. 在众多拓扑材料体系中, 三维拓扑绝缘体

Bi2(Se, Sb)3 家族因其较大的体能隙、清晰的表面

态以及良好的材料稳定性, 成为超快光谱研究的重

点体系之一. 超快光谱实验揭示, 在光激发条件下,

拓扑绝缘体中的载流子弛豫动力学不仅受到电子-

声子相互作用的显著影响, 还与拓扑表面态的存在

密切相关. 超快磁光克尔效应测量进一步捕捉到与
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狄拉克表面态耦合的自旋动力学过程, 为理解自

旋-轨道耦合体系中的非平衡演化提供了直接证据.

A1
1g E2

g A2
1g

A1
1g

以 Bi2Se3 为例, 其费米能级附近的能带结构

相对简单, 体能隙约为 0.3 eV, 并在体能隙内存在

由拓扑保护的、连接导带与价带的狄拉克表面态.

如图 2(a1)所示, 在室温下对 Bi2Se3 单晶开展的超

快光谱测量表明, 光激发载流子经历了由电子-光学

声子与电子-声学声子散射主导的弛豫过程, 并伴

随相干声子振荡及热扩散 [33–37]. 相干振荡信号来

源于  ,   和  三种光学声子模式 (图 2(a2)),

以及一种低频声学声子模式. 其中, 热化电子主要

通过与  声子的散射实现能量耗散. 值得注意的

是, 超快光谱提取的电子-声子耦合强度通常高于

能谱方法在表面态能带上获得的值. 这一差异表

明, 在常规泵浦-探测实验中, 探测的信号主要来源

于体态载流子的动力学响应, 而非纯表面态 [36–43].

这提示我们在解读超快光谱数据, 尤其是在探讨拓

扑表面态特异性动力学行为时, 需谨慎区分体态与

表面态的贡献.

在非平衡态动力学中, 利用中红外或太赫兹波

段光脉冲选择性激发拓扑绝缘体中的特定能带跃

迁, 并结合太赫兹探测技术监测低能激发过程, 可

有效区分体态与表面态的动力学响应 (如图 2(b)

所示)[44–48]. 该方法得益于太赫兹辐射对载流子电

导率的高度敏感性, 尤其适用于探测拓扑表面态中

无能隙的狄拉克费米子行为. 此外, 当 Bi2Se3 从块

体材料减薄为薄膜时, 金属性表面态的相对贡献

显著提升, 导致整体载流子弛豫过程加快. 因此,

开展薄膜样品的超快光谱实验, 有助于分离并深入

探究狄拉克表面态在光电响应中的独特作用 [49,50].

中红外超快光谱实验表明, 体态中主要发生由电

子-光学声子散射主导的带内热化过程, 以及跨越

体能隙的长寿命电子-空穴复合过程 [44,51]. 相比之

下, 超快太赫兹光谱结果显示, 在低温下, 仅涉及

带内跃迁的表面态电导率变化的弛豫时间显著短

于体态 (图 2(c)); 而在高温下, 声子辅助的体-表面

耦合通道被开启, 大量体态电子可通过表面态实现

快速弛豫, 导致体态与表面态的弛豫行为趋于一

致 (图 2(d))[44,45,52].
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hν ∆R/R图 2    Bi2Se3 的超快动力学过程　(a1), (a2)在    = 1.55 eV下测得的瞬态反射率    及其相干振荡信号的快速傅里叶变换谱 [26];

(b)表面态与体态能带结构示意图及中红外 /太赫兹泵浦 -太赫兹探测方案 [44];  (c),  (d)分别为 5 K和 300 K下 ,  2,  5和 7 meV

太赫兹探测得到的电导率随时间的变化曲线. 低温下表面态准粒子弛豫快于体态的, 高温下二者耦合增强并表现出相同弛豫时间 [44]

∆R/R hνFig. 2. The ultrafast dynamics in Bi2Se3: (a1), (a2) Transient reflectivity     at     = 1.55 eV and the fast Fourier transform

spectra of the oscillations[26]; (b) schematic of the surface and bulk band structures and the mid-infrared/terahertz pump-terahertz

probe scheme[44];  (c),  (d)  terahertz  conductivity as  a  function of  time at  5 K and 300 K with probe photon energies  of  2,  5,  and

7 meV. At low temperature, the relaxation of surface-state quasiparticles is faster than that of bulk-state ones; at high temperature,

stronger coupling results in identical relaxation times[44].
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τs E2
g

A1g

τb

在自旋动力学方面, 超快磁光克尔效应和对表

面态敏感的二次谐波产生光谱技术, 为追踪 Bi2Se3
中自旋极化演化提供了有力手段. 由于拓扑表面态

具有螺旋形自旋织构, 在圆偏振泵浦光注入自旋极

化载流子后, 体态与表面态表现出不同的自旋弛豫

行为 [26,27,53,54], 如图 3(a)和图 3(b)所示. 表面态电

子 (弛豫时间记为  )主要受  声子散射影响, 其

自旋弛豫速率快于主要受  声子散射的体态电

子 (  )(图 2(a1)和图 2(a2))[26]. 这归因于表面态

更强的自旋-轨道耦合与动量依赖的散射相位空间

差异 [26,27].

综上所述, 表面态在光激发下的电荷和自旋动

力学可概括为如图 3(c1)—(c4)所示的过程 [27,55]:

圆偏振泵浦光首先在体态和表面态中同时激发出

自旋极化的载流子群; 在强自旋-轨道耦合作用下,

这些载流子迅速发生自旋去极化; 随后在约 1 ps

时间内, 表面态电子通过电子-电子和电子-声子散

射完成带内冷却过程; 最终进入缓慢的电子-空穴

复合和电子-声学声子散射主导的热扩散过程. 值

得注意的是, 当高能光子将电子激发至费米能级以

上第二套表面态时, 其与费米面附近空穴的复合过

程需满足自旋守恒条件, 因此该过程的弛豫时间显

著长于单纯的电子-声子耦合冷却过程, 体现出自

旋自由度对非平衡载流子寿命的调控作用 [49,50].

在其他 Bi2Se3 家族的拓扑绝缘体中 ,  如 Bi2
Te3[56–59],  Bi1.5Sb0.5Te1.7Se1.3[40,60–62],  Bi2Te2Se[47,63]

和 Sb2Te3[64–66] 等, 超快光谱研究也观测到了类似

的行为, 即以电子-声子耦合为主导的电荷与自旋

弛豫, 并伴随明显的相干声子振荡信号.

 3.2    磁性拓扑绝缘体

引入磁性原子会破坏体系的时间反演对称性,

从而在表面态狄拉克点处打开磁交换能隙. 将拓扑

绝缘体与二维材料 (如过渡金属二硫化物、磁性材

料等)结合形成的范德瓦耳斯异质结构, 不仅为探

索拓扑序、电荷序和磁序之间的相互作用提供了平
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图 3    Bi2Se3 的自旋动力学　(a)不同光子能量与温度下磁光克尔角的时间演化的弛豫过程 [26]; (b)三指数衰减拟合结果, 分别对

应表面态 (  )、体态 (  )及表面态向体态转移 (  )的弛豫过程 [26]; (c)圆偏振光激发下表面电荷与自旋的超快弛豫示意图 [27]

τs τb

τsb

Fig. 3. The spin dynamics in Bi2Se3: (a) Time evolution of the magneto-optical Kerr angle at different photon energies and temper-

atures[26]; (b) triple-exponential fits corresponding to relaxation in surface states (  ), bulk states (  ), and the transfer from the

surface states to the bulk states (  )[26]; (c) schematic diagram of ultrafast relaxation of surface charge and spin under circularly

polarized excitation[27].
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台, 还为调控狄拉克表面态开辟了新的途径 [67–70].

例如, 2013年首次在 Cr掺杂的 (Bi, Sb)2Te3 薄层

中实现了量子反常霍尔效应, 实验条件为 30 mK[71].

这种极端条件下实现的完美量子化与纵向电阻的

消失, 激发了大家对磁性与表面态之间耦合方式及

强度的深入探讨.

利用超快光谱技术对拓扑绝缘体异质结薄膜

的研究发现, 异质结的界面处存在高效的自旋-电

荷转换现象 [33,69,72–75]. 具体而言, 超快磁光克尔效

应实验揭示, 拓扑表面态与铁磁层之间的轨道杂化

能够显著加速超快退磁过程 [76–78]. 太赫兹发射光

谱进一步证实, 在 SnBi2Te4/Co异质结界面上, 超

快自旋注入和自旋-电荷转换主要发生在表面, 并

由拓扑表面态主导 [74]. Liu等 [79] 利用超快磁光克

尔技术研究了 Cr-(Bi, Sb)2Te3/CrSb异质结的超

快磁化动力学, 发现与反铁磁 CrSb 层接触的界面

在巡游狄拉克费米子介导的交换耦合作用下, 能够

产生具有反平行自旋构型的光诱导瞬态磁相变. 这

些结果表明, 磁性拓扑异质结中的表面态与衬底磁

性之间存在强烈的耦合相互作用. 值得关注的是,

在反铁磁-拓扑绝缘体异质结 MnSe/(Bi, Se)2Te3
中实现了 THz超快脉冲发射, 通过逆自旋霍尔效

应和激光诱导瞬态磁矩等实现最优的圆偏振 THz

发射 [75]. 此外, 通过调节泵浦光的偏振方向, 还可

主动调控太赫兹辐射的偏振态, 为发展可编程太赫

兹光源提供了新路径 [75]. 这不仅是拓扑材料在光

电器件中的成功应用, 也反过来推动了超快太赫兹

光谱学的发展.

MnBi2nTe3n+1 是一类具有内禀磁性的层状拓

扑绝缘体,  其晶格由交替堆叠的 MnBi2Te4 和

Bi2Te3 单元构成, 表现出丰富的磁序与拓扑态共存

的物理图像. 该材料家族的薄膜体系已实现量子反

常霍尔效应、轴子绝缘体态以及磁场驱动的拓扑相

变等新奇量子现象 [80–85]. 例如, 通过设计MnBi2Te4
基异质结构, 可在多参数空间中精确调控反铁磁量

子反常霍尔效应, 进而揭示由自旋构型变化驱动的

级联量子相变及面内磁场对量子输运的显著增强 [84].

自旋与其他微观自由度 (如电荷、晶格、轨道)之间

的可调耦合, 被认为是实现拓扑量子调控与多功能

器件集成的关键物理基础. 尽管诸多角分辨光电子

能谱结果认为 MnBi2Te4 块材中表面态能隙与磁

序的关系仍存在争议 [86,87], 超快光谱技术在皮秒至

纳秒级时间尺度上为揭示其非平衡动力学中的多

体相互作用提供了独立且互补的视角.

TN ∼

TN τ1(T )

τlong TN

A1
1g f1 TN

A1g

在MnBi2Te4 单晶中, 非平衡载流子的弛豫行

为和相干声子响应显著受到反铁磁序的影响 ( 

25 K), 并且在约 10 ps之后还会出现一个长时间

的上升过程, 如图 4(a)和图 4(b)所示. 当温度低

于  时, 弛豫时间   偏离经典的双温度模型

预测, 自旋和晶格子系统发生能量交换的弛豫时间

 同样在  处出现发散行为 (图 4(c)和图 4(d)).

与此同时,   相干声子的频率 (  )在  以下出

现异常硬化 (图 4(e)和图 4(f))[88]. 在外加磁场下,

 声子振幅的变化趋势与反铁磁序的抑制过程高

度一致 [89]. 这些实验结果表明, 相干声子能够敏感

地反映电荷、晶格等自由度与反铁磁序之间的强耦

合关系 [88–90]. 此外, 超快磁光克尔效应和共振软

X射线散射实验发现, 在电子-光学声子相互作用

的皮秒时间尺度内都存在明显的超快退磁过程,

Padmanabhan等 [91] 认为较强的交换耦合作用下,

巡游的 p型自旋的无序化也会反过来导致局域的

3d轨道自旋极化态同时发生退磁过程. 超快光谱

技术在飞秒时间尺度上确定了 MnBi2Te4 单晶中

电荷、晶格和反铁磁序之间强烈的交换耦合相互

作用 [88–92].

A1g

理论计算进一步指出,  在双层 MnBi2Te4 或

MnSb2Te4 薄膜中 , 通过光激发调控   拉曼“呼

吸”模式的平均位移, 可改变层间交换相互作用的

符号, 从而诱导反铁磁态向铁磁态的转变, 并触发

拓扑相变 [92]. 实验上, 超快光谱已观测到MnBi2Te4
薄膜中载流子弛豫与相干声学声子响应对样品厚

度的高度敏感性 [2,93,94]. 由于少层薄膜中反铁磁亚

晶格的对称性差异, 偶数层薄膜在较低外磁场下即

可表现出显著的光学响应变化. 值得关注的是, 近

期在二维反铁磁拓扑材料MnBi2Te4 中, 超快光谱

首次捕捉到了动态轴子准粒子 (dynamical axion

quasiparticle). 其对应的 q 角 (与材料的磁电耦合

系数成正比)表现出约 44 GHz周期性振荡, 被认

为源于由磁振子 (magnon)诱导的贝里曲率实空

间偶极的超快相干调制 [85].

此外,  当施加面内强磁场时 ,  偶数层薄膜

MnBi2Te4 系统进入倾斜反铁磁相, 超快光谱成功

探测到频率随磁场连续变化的相干磁振子信号, 与

理论计算高度吻合 [2]. 而在面外磁场下, 超快磁光

克尔信号展现出 4个典型特征: 初始阶跃响应对应

电子-晶格热化导致的瞬态退磁过程; 随后在晶格-
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∼自旋相互作用下磁化率在  ns时间尺度内缓慢减

小到热平衡系统下的恰当值; 最后热平衡系统经历

热扩散和声子-声子多阶散射等在几纳秒时间尺度

上冷却回环境温度, 由于泵浦脉冲的积累效应导致

了长达 100 ns的长寿命背景偏移信号 [2]. 这些结果

表明, 磁-声子耦合不仅是理解材料本征动力学的

关键, 也为实现磁性拓扑相的超快操控开辟了新

途径.

TN

TN

除了 MnBi2nTe3n+1 体系外, 具有强自旋轨道

耦合与反铁磁序的铕基拓扑材料 (如 EuIn2As2)

同样成为研究磁性与拓扑态耦合的理想平台. 理论

预测 EuIn2As2 是一种拓扑不变量 Z4 = 2的轴子

绝缘体 [95], 角分辨光电子能谱实验发现费米能级

附近的体能带反转现象, 并且进入反铁磁相后能带

结构出现明显重构 [96]. Liu等 [97] 利用超快光谱技

术揭示了该材料中磁序与拓扑能带之间的强关联

特性. 如图 5(a)所示, 在反铁磁转变温度  附近,

瞬态反射信号的弛豫振幅发生符号反转, 表明拓扑

电荷的超快动力学受到磁序的显著影响. 超快单色

泵浦-探测光谱 (图 5(b))和磁光克尔技术 (图 5(c))

都在  以下观察到温度依赖的相干磁振子激发,

其来源于 Eu2+离子磁矩的集体自旋进动 [97,98]. 此

外, Liu等 [97] 使用单色 OPOP实验还发现了一个

不能用声学支相干态声子进行解释的极低频相干

振荡, 由于该振荡只在反铁磁相出现, 暗示着低温

下存在自旋与晶格自由度之间的耦合. Wu等 [98]

在外加 1.4 T以上强磁场的超快磁光克尔实验中

同样探测到一个频率约为 35 GHz的相干声子模

式 (图 5(d)), 其产生机制与磁光系数的瞬态扰动

相关. 这些发现揭示了 EuIn2As2 中拓扑电荷、自

旋与晶格自由度之间的复杂相互作用.

 4   拓扑半金属

T P

拓扑半金属是一类具有拓扑保护能带结构的

量子材料, 其导带与价带在费米能级附近交叉, 形成

无能隙的简并点或线. 这类简并态受到时间反演对

称性 (  )、空间反演对称性 (  )、镜面对称性或非点

群对称性的保护, 因此表现出高度的稳定性 [99–101].

根据低能有效物理模型, 拓扑半金属可以分为狄

拉克半金属、外尔半金属和节点线半金属等几类.

由于狄拉克或外尔节点附近显著增强的贝里曲率
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图 4    MnBi2Te4 单晶的超快动力学 [88]　(a), (b)瞬态反射率   及拟合曲线 ; (c), (d)拟合得到的弛豫时间   和   ; (e)在

10 K下提取的振荡 (黑色)以及使用阻尼谐振子拟合的曲线 (红色), 右侧为从拟合中得出的不同频率的三个振荡分量 ; (f)  

相干声子频率 (  )随温度的变化曲线
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τ1 τlong
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1g f1

Fig. 4. Ultrafast dynamics of MnBi2Te4 crystal[88]: (a), (b) Transient reflectivity     and fits; (c), (d) temperature dependence

of relaxation time     and    coherent phonon frequency; (e) extracted oscillation at 10 K (black) and the fitted curve (red) us-

ing  damped  harmonic  oscillators,  and  the  three  oscillation  components  with  different  frequencies  derived  from  the  fitting;

(f) temperature dependence of    coherent phonon frequency(  ).
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(Berry curvature), 拓扑半金属展现出一系列新颖

的电学与热学输运现象, 如反常霍尔效应、反常能

斯特效应以及由手性异常导致的负磁阻和非饱和

高磁阻等 [102,103]. 这些特性为探索新奇量子效应和

开发低功耗电子器件提供了重要平台.

拓扑半金属中的光激发载流子弛豫过程与拓

扑绝缘体有所不同. 尽管它们在某些方面表现出类

似金属的行为, 但由于具有独特的能带结构, 拓扑

半金属表现出较强的非线性光学响应 [104,105]. 光激

发电子经历多个超快弛豫过程, 包括电子-电子散

射、电子-声子相互作用、电子-空穴复合以及声子-

声子散射过程弛豫到费米面附近, 形成满足费米-

狄拉克分布的热电子 [106]. 由于费米能级附近较低

的态密度, 电子-空穴对复合速率受到相空间限制

而显著减缓 [105]. 如果电子-空穴复合的时间大于光

激发载流子的热化时间, 电子和空穴将在能带节点

附近聚集, 形成具有不同化学势的费米-狄拉克分布[107].

由此产生的粒子数布居反转 (population inversion)

有可能支持中红外波段之外的宽带激光产生. 特别

是在节点处出现能隙时, 相空间阻塞 (phase-space

blocking)和声子瓶颈 (phonon bottleneck)效应所

导致的长寿命粒子数反转布居为研究激子绝缘体

态和高次谐波产生提供了理想平台 [105,107–110].

目前, 大多数超快泵浦-探测实验使用 800 nm

(相当于 1.55 eV)的激光, 该光子能量能够激发非狄

拉克能带上的电子. 尽管部分光激发载流子会通过
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∆R/R A1 TN图 5    EuIn2As2 的超快动力学　(a)低温下瞬态反射率   随时间变化及振幅   的温度依赖 , 在   附近发生符号反转 [97];

(b) 反射率实验提取的温度依赖磁振子模式 [97]; (c)低磁场下不同温度的磁光克尔角曲线及磁振子频率随温度变化 [98]; (d)在 2 T

磁场下磁光克尔实验探测到的声子模式 [98]

∆R/R

A1 TN

Fig. 5. Ultrafast dynamics in EuIn2As2: (a) Transient reflectivity    at low temperatures and temperature dependence of amp-

litude    ,  showing  a  sign  reversal  near    [97];  (b)  temperature-dependent  magnon  modes  from  reflectivity  measurements[97];

(c)  magneto-optical  Kerr  angle  at  different  temperatures  under  low  magnetic  field  and  magnon  frequency  versus  temperature[98];

(d) phonon modes detected by magneto-optical Kerr measurements at 2 T[98].
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狄拉克能带弛豫, 但实验信号往往包含了其他弛豫

通道的影响. 为了更精确地研究狄拉克/外尔费米

子的弛豫动力学, 一种改进方式是使用中红外和太

赫兹激光选择性地激发狄拉克/外尔能带上的载流

子 [44–48]. 这种方法不仅能够避免非目标能带的干

扰, 还能揭示拓扑半金属中特有的超快动力学过程.

 4.1    狄拉克半金属

狄拉克半金属具有诸多独特的物理特性, 如线

性能带色散、显著的贝里曲率、费米能级附近接近

零的态密度以及对晶体和时间反演对称性的敏感

性, 这些特性均与其在亚皮秒时间尺度内的光响应

密切相关 [104,107]. 超快激光能够破坏时间反演或空

间反演对称性, 从而改变狄拉克半金属态 [111].

在石墨烯薄膜中, 粒子数反转的持续时间约

为 100—200 fs, 随后是持续数皮秒的电子-空穴复

合过程 [108,112]. 类似地, 在三维狄拉克材料 Cd3As2
中 [113–119], 光激发后首先是持续 400—500 fs的载

流子热化过程, 主要由电子-声子散射主导的带内

弛豫引起. 随后是持续数 ps的电子-空穴复合并伴

随光学声子发射的过程. 由于相空间散射受到限制,

导带中出现了光激发载流子的积累, 寿命约为 3 ps,

从而形成了粒子数反转 (population inversion)[117].

对 Cd3As2 薄膜使用中红外光子 (2 μm, 相当于

0.62 eV)探测的超快光谱实验发现 [114], 在高能量

光子 (800 nm)泵浦下, 最初的几百飞秒内表现出

平坦的响应, 表明存在非狄拉克电子的热化过程.

而在中红外光的简并测量下, 观测到狄拉克费米子

的快速热化和电子-空穴复合过程. 平台响应之后

的弛豫曲线重合, 表明使用接近狄拉克锥能量的探

测波长能有效追踪其动力学过程 [114].

∆R/R

∆R/R

∆R/R

∆R/R

由于块体样品和纳米片样品掺杂浓度的不

同, 其瞬态反射信号  的符号和幅度表现出显

著差异. 例如, 块体样品掺杂浓度高 (费米能级在

狄拉克点之上约 200 meV), 而纳米片掺杂低 (约

38 meV)[118]. 因此, 块体样品中涉及的光激发载流

子跃迁和弛豫过程还包括非狄拉克能带. 如图 6(a)

所示, 在低光激发通量下, Cd3As2 呈现负的 

响应, 这主要是由狄拉克带之间的跃迁变化引起

的 (图 6(b)中的棕色箭头)[120]. 而在高光激发通量

下,   在初始阶段出现非狄拉克带跃迁导致的

增强正响应 (图 6(b)中的绿色箭头), 随着高能载

流子弛豫回狄拉克带,   转变为负响应 [120].

A1g

在狄拉克半金属中, 相干声子不仅参与粒子数

布居反转态下的电子-空穴复合过程, 还与超快脉

冲激光诱导的拓扑相变密切相关 [121]. 使用 800 nm

波长的超快泵浦-探测光谱研究 Cd3As2 单晶, 发现

了由螺旋状 Cd 空位引发的三种相干光学声子模

式之间的拍频现象 (图 6(c)). 随着温度升高, 除了

中心的  声子模式外, 两侧的螺旋空位声子模式

的振幅会迅速衰减, 这表明晶格结构随温度演化可

能影响 Cd3As2 的拓扑性质 (图 6(d)).

狄拉克半金属具有超高迁移率和零带隙. 在

Cd3As2 薄膜中, 激光诱导的非平衡载流子温度梯

度可产生皮秒级热电电流和太赫兹辐射 [119,122]. 此

外, 在太赫兹场驱动下, Cd3As2 中的狄拉克电子分

布被强烈拉伸和非对称化, 从而产生高次谐波现

象 [123]. Zhu等 [124] 通过时间分辨光学泵浦-太赫兹

谐波产生光谱追踪 Cd3As2 薄膜中太赫兹三次谐波

的产生过程, 发现光激发产生的长寿命粒子数布居

反转对此现象有显著贡献 (图 6(e)). 结合理论分析

表明, 当粒子数布居反转态的寿命大于太赫兹脉冲

周期 (约 2.9 ps)时, 太赫兹三倍频生成效率显著提

升 [124].

A1g

τ2 A1g

T ∗

第二类狄拉克半金属具有倾斜的狄拉克锥结

构, 使得费米能级附近电子和空穴口袋共存, 有利

于光激发载流子和晶格之间的散射. 如图 7(a)和

图 7(b)所示, 超快泵浦-探测光谱发现 NiTe2 中同

样存在  声子辅助的电子-空穴复合过程 [125]. 该

过程的弛豫时间  和   声子的频率以及衰减速

率在 Lifshitz 转变温度   附近出现非单调变化,

揭示了由该相变调控的超快载流子-声子耦合机制.

Eg

A1g

Eg

在第二类狄拉克半金属 PtTe2 中, 除了电子-

空穴复合过程外, 还发现了面内振动的  模式和

面外振动的  模式相干声子信号 [126,127]. 值得注

意的是, 在 PtTe2 薄膜中, 由于光注入的自旋极化

电子与晶格的角动量转移, 引发了 Te原子面内 

模式的非对称位移, 导致其振幅和相位随泵浦光的

圆偏振方向变化 (图 7(c)和图 7(d))[128]. 在 PtTe2
薄膜的光学泵浦-太赫兹探测实验中, 观察到异常

的负太赫兹光电导效应, 其起源归因于强电子-声

子耦合诱导的小极化子 (small polaron)形成 [129].

具体而言, 光激发后由于强的电子-光学声子耦合

发生局域晶格畸变, 载流子产生自捕获效应, 导致

系统的迁移率显著降低, 从而抑制了整体电导响

应, 表现为负的光电导行为.

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 75, No. 4 (2026)    040703

040703-9

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


在其他狄拉克半金属, 如 ZrTe5[130,131], SrMn

Sb2[132] 和PtSe2[133], 以及Kagome半金属Fe3Sn2[134],

GdMn6Sn6[135] 和 CsV3Sb5[136–139] 等中, 同样存在类

似的狄拉克费米子弛豫过程, 并且光激发相干声子

模式对拓扑相变有积极的驱动作用. 此外, 在一些

磁性狄拉克半金属中, 磁序作为可操控的序参量成

为狄拉克点和外尔点转换的开关, 例如 EuAgAs[140]

和MoB3[141], 相关讨论将在下文进行介绍.

 4.2    外尔半金属

与狄拉克半金属类似, 外尔半金属中超快载流

子的弛豫也主要由电子-空穴复合过程主导 [105,107].

然而, 由于外尔费米子具有手性 (chirality)自由度,

其非平衡动力学展现出更为丰富的物理图像. 在带

内弛豫阶段, 电子-声子散射因外尔点附近极低的

态密度而受到显著抑制, 导致部分声子模式寿命显

著延长 [142,143]. 这一特性使得外尔半金属成为研究

长寿命非平衡态和相干激发的理想平台.

以 TaAs为例, 其外尔点附近的能带具有明显

的电子-空穴不对称性, 导致光激发后电子与空穴

在动量空间中的分布非对称, 从而强烈抑制了电

子-空穴复合速率. 超快泵浦-探测光谱实验清晰揭

示了这一由能带拓扑结构决定的动力学行为. 如

图 8(a)所示, TaAs的光激发载流子弛豫表现出明

显的探测波长依赖性:  当探测光远离外尔点

(525 nm)时, 载流子可通过电子-空穴复合快速弛

豫; 而当探测能量接近外尔点 (560 nm)时, 复合

通道受相空间阻塞限制, 弛豫主要依赖较慢的电

子-声子耦合通道, 时间尺度长达 190—250 ps[143,144].
类似地, 在 NbP单晶中, 由于线性吸收系数与外尔

节点低态密度的共同作用, 也表现出明显的波长依

赖性的色散型响应 [145]. 这些结果表明, 外尔半金属
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图 6    拓扑半金属 Cd3As2 的超快动力学　(a) 800 nm泵浦–4 μm探测下, 不同光通量的瞬态反射率变化, 高通量下正响应增强 [120];

(b)低光通量 (左)与高光通量 (右)下热化电子的重分布及可能的跃迁通道示意 [120]; (c) 6 K下 800 nm泵浦-800 nm探测的瞬态

反射率曲线, 呈现明显振荡信号 [121]; (d) 快速傅里叶变换与拉曼光谱分析得到不同温度下的相干声子模式 [121]; (e)太赫兹三次谐

波强度与光诱导粒子数布居反转的关系 [124]

Fig. 6. Ultrafast dynamics in the topological semimetal Cd3As2: (a) Transient reflectivity under 800 nm pump and 4 μm probe at

different fluences, showing enhanced positive response at high fluence[120]; (b) schematic of thermalized electron redistribution and

possible transition channels at low (left) and high (right) fluence[120];  (c) transient reflectivity at 6 K under 800 nm pump-800 nm

probe with pronounced oscillations[121]; (d) coherent phonon modes at various temperatures from FFT and Raman spectra[121]; (e) re-

lationship between terahertz third-harmonic generation intensity and photoinduced population inversion[124].
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中可能存在与狄拉克体系类似的粒子数布居反转,

且寿命更长, 为实现拓扑增强的非线性光学效应

(如高次谐波、太赫兹发射)提供了可能, 值得未来

实验进一步验证.

在三维外尔体系中, 圆偏振激光可破坏时间反

演对称性, 诱导净手性电荷积累, 即“手性泵浦效应”

(chiral pumping effect)[146]. 当施加平行于太赫兹电

场的外磁场时, 这一效应尤为显著. Jadidi等 [147]

利用太赫兹波 (88.6 μm, 14 meV, 3.4 THz)的超

快泵浦–探测光谱研究 TaAs, 发现在外磁场 B 平

行于太赫兹电场 E 时, 存在明显的手性电荷泵浦

信号. 如图 8(b)所示, 在无磁场时, 光激发载流子

通过电子-声学声子散射进行弛豫 ,  寿命约为

55 ps; 而施加磁场后, 动量空间中分离的外尔点与

手性选择规则共同抑制了复合过程 (图 8(c)), 导致

载流子寿命延长至纳秒量级甚至更长 [147].

在第二类外尔半金属中,  例如 WTe2[148–152],

MoTe2[152–154], TaIrTe4[155,156] 以及磁性外尔半金属

Mn3Sn[157], CeAlSi[158] 和 Co3Sn2S2[1,159,160], 其外尔

锥高度倾斜, 导致费米面附近电子与空穴口袋共

存, 显著增强拓扑响应度, 并对光的轨道角动量表

现出特异性敏感, 使这类材料在高速光电探测、自

旋光电子学等领域展现出巨大应用潜力.

T < TC ≈
∼

∼

在 Co3Sn2S2 中, 时间分辨和自旋分辨的超快

光谱观测到和磁序密切相关的外尔点湮灭证据, 并

且在自旋极化能隙附近的载流子仍保持外尔费米

子的自旋-动量锁定特征, 表现出拓扑驱动的声子

瓶颈效应 [160]. 超快磁光克尔光谱同样揭示了磁序

与拓扑电子态之间的动态耦合. 如图 9(a)和图 9(c)

所示, 在铁磁相 (   170 K)下, 存在三种

典型动力学过程 [1]:    300 fs的快速退磁 (自旋

翻转主导);    6 ps的慢速退磁 (半金属电子结构
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图 7    第二类狄拉克半金属的超快动力学　(a), (b) NiTe2 中 800 nm激光激发下的瞬态反射率变化, 以及电子-空穴复合时间  

与相干   声子衰减速率随温度的变化, 在    = 60 K出现突变 [125]; (c), (d) PtTe2 薄膜中, 不同圆偏振下的超快差分信号, 相干

振荡的振幅与相位随圆偏振方向改变 [128]

τ2 A1g

T ∗

Fig. 7. Ultrafast dynamics of Type-II Dirac semimetals: (a), (b) In NiTe2, transient reflectivity under 800 nm excitation and temper-

ature  dependence  of  electron-hole  recombination  time      and  the  coherent      phonon  decay  rate,  with  an  abrupt  change  at

  = 60 K[125]; (c), (d) in PtTe2 thin films, ultrafast differential signals under different circular polarizations, where the amplitude

and phase of coherent oscillations vary with polarization direction[128].
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TC

导致); 长达数百皮秒的超快磁化增强 (ultrafast

magnetization  enhancement)过程 .  随着温度升

高, 一对外尔点逐渐靠近并在约 110 K处湮灭, 形

成不断增大的能隙 [160]. 与此同时, 磁化增强效应在

该温度附近消失, 慢速退磁过程开始主导 [1]. 当温

度超过居里温度 (  )后, 材料失去铁磁性, 不再

对超快激光产生磁光响应 [1]. 这一温度依赖性明确

表明, 磁化增强源于倾斜外尔能带的自旋滤波效

应 (spin-filter effect). 如图 9(d)所示, 在电子弛豫

过程中, 外尔节点的手性选择性允许自旋向上电子

更快通过, 形成瞬态极化的电子口袋, 从而增加自

旋向上态密度, 导致整体磁矩瞬时增强. 这一现象

为实现“光控磁矩”提供了全新机制.

此外, 在 CeAlSi中, 由于外尔点附近的线性

色散,  材料表现出显著的非线性光学二极管效

应 [158]. 当沿相反方向传播的超快激光入射时, 所产

生的二次谐波强度相差达 6倍, 且该非互易响应受

磁化方向调控. 这表明外尔半金属不仅可用于高效

光电转换, 还可作为实现拓扑非互易光学器件的基

础材料.

不同于狄拉克半金属和外尔半金属在动量空

间中存在孤立的零维能带交点, 节线型拓扑半金属

的导带与价带沿一条闭合曲线连续交叉, 形成受拓

扑保护的一维节点线. 这类材料包括 ZrSiS[161,162],

ZrSiTe[163],  ZrSiSe[164],  LaBi[165] 和 PtSn4[166] 等 .

超快光谱实验表明, 该类材料光生载流子弛豫行

为呈现出类狄拉克费米子的特征. 尤其值得关注的

是, 由于较强的电子-声子耦合与相干声子激发,

实验中观察到明显的光诱导拓扑 Lifshitz转变迹

象 [163]. 这些结果凸显了超快激光作为‘非热’控制手

段在调控拓扑物性和探索非平衡量子现象中的巨

大潜力.
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图 8    外尔半金属 TaAs的超快动力学与手性泵浦效应　(a)探测波长远离 (525 nm)和接近 (560 nm)外尔点时的光激发载流子

弛豫及对应的瞬态反射率曲线 [143]; (b)无磁场与外磁场平行太赫兹电场条件下反射太赫兹探测信号的时间演化及模拟结果 [147];

(c)低朗道能级下热载流子-声子散射相空间的强抑制示意图 [147]

Fig. 8. Ultrafast dynamics and chiral  pumping effects in the Weyl semimetal  TaAs: (a) Carrier relaxation probed at wavelengths

away from (525 nm) and near (560 nm) the Weyl points, with corresponding transient reflectivity[143]; (b) time evolution of reflec-

ted terahertz probe signals without a magnetic field and with the magnetic field parallel to the terahertz electric field, along with

simulated results[147]; (c) schematic of strong suppression of phase space for hot carrier-phonon scattering at low Landau levels[147].
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上述研究表明, 尽管狄拉克与外尔半金属在能

带结构上具有相似性, 但其超快动力学过程在细节

上存在显著差异. 两者在光激发后, 载流子最终均

需通过电子-空穴复合回到基态, 但由于外尔体系

引入了手性自由度与磁序可调性, 其非平衡演化展

现出更丰富的物理内涵, 包括手性泵浦、长寿命载

流子、磁化增强和非互易非线性响应等. 这些特性

不仅深化了我们对拓扑量子物态非平衡行为的理

解, 也为开发基于拓扑半金属的超快光电探测器、

手性光源与低功耗自旋器件提供了理论与实验基础.

 5   光诱导相变

超快光谱技术不仅能够在电荷、自旋与晶格等

自由度相互作用的固有时间尺度上探测拓扑材料

的非平衡动力学过程, 还可利用强场飞秒激光脉冲

主动调控其能带拓扑结构, 实现对量子态的超快

“写入”与“擦除”. 例如, 通过光场诱导对称性破缺,

可将受对称性保护的狄拉克节点分裂为一对外尔

点, 或在狄拉克点处打开拓扑非平庸能隙, 从而实

现从拓扑半金属到外尔半金属、拓扑绝缘体乃至轴

子绝缘体等不同拓扑相之间的瞬态切换.

目前, 光诱导拓扑相变的调控途径主要可分为

三类: 电子机制、晶格机制和磁序相关机制. 这三

类机制分别对应于光场对电子分布的直接重构、通

过相干声子激发实现的晶格结构相干操控, 以及对

磁性序参量的超快调制. 脉冲激光可通过其瞬时电

场直接作用于电子和自旋自由度, 引发弗洛凯能带

工程或非热电子分布; 也可通过共振激发特定声子

模式, 诱导晶格发生定向畸变, 从而改变能带拓扑;

此外, 在磁性拓扑材料中, 光激发还可调控磁序的

取向或强度, 进而影响拓扑保护态的存续或转变.

下文将结合典型材料体系, 具体阐述这三种调控路

径的物理机制与实验进展.

 5.1    电子机制

在超快激光作用下, 电子从价带跃迁到导带,

导致费米面附近电子占据数发生非平衡重构. 这种

瞬态电子分布的改变不仅影响载流子动力学, 还可

通过多体相互作用反馈至能带结构本身, 从而实现

对拓扑电子态的主动调控. 其中, 最为典型的机制

是弗洛凯工程 (Floquet engineering)—利用周期

性光场将静态哈密顿量推广至时间维度扩展的“弗

洛凯希尔伯特空间”, 在能量空间出现能带结构的

周期性复制, 并通过电子与周期势场的相互作用对

材料的对称性及拓扑性质进行调控, 实现拓扑相的

动态切换.
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图 9    Co3Sn2S2 中的超快磁化增强 [1]　(a)不同温度下磁光克尔角的时间变化; (b)指数模型拟合结果; (c)拟合得到的弛豫振幅

随温度的变化; (d)倾斜外尔能带结构的自旋滤波效应示意图

Fig. 9. Ultrafast magnetization enhancement in Co3Sn2S2[1]: (a) Time evolution of the magneto-optical Kerr angle at different tem-

peratures; (b) fits using an exponential model; (c) temperature dependence of the relaxation amplitude from fits; (d) schematic of

the spin-filtering effect in tilted Weyl band structures.
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以拓扑绝缘体 Bi2Se3 为例, 能量低于体带隙

的超强中红外激光照射下, 表面态与光场耦合形成

弗洛凯-布洛赫能带 (Floquet-Bloch bands)[167,168].

理论与实验研究表明, 光子修饰的表面能带在特定

动量点的交叉行为高度依赖于泵浦光的偏振态, 其

中圆偏振光激发下, 光场打破时间反演对称性, 在

狄拉克点处 诱导产生额外带隙 [167,168].

C4

进一步地, 理论预测表明, 超快激光还可通过

重塑材料的势能面来驱动结构-拓扑协同演化. 例

如, 在拓扑晶体绝缘体 SnSe中, 光激发可瞬时恢

复被热扰动破坏的四重旋转对称性 (  ), 使系统

在电子-空穴复合过程中无势垒地弛豫至受该对称

性保护的拓扑晶体绝缘体相 [169]. 这种“光致对称性

恢复”机制拓展了传统相变路径, 展示了光场不仅

可破坏对称性, 亦可重建对称性的双重调控能力.

在拓扑半金属中, 圆偏振光可通过打破时间反

演或空间反演对称性, 将简并的狄拉克点退简并为

一对手性相反的外尔点. 外尔点的数量、动量位置

及其手性电荷可通过激光的偏振、强度与频率进行

调控 [146,170–172]. 例如, 在三维狄拉克半金属 Na3Bi

中, 圆偏振光可诱导有效磁场, 驱动系统在狄拉克

半金属、外尔半金属与瞬态拓扑绝缘体之间切换,

展现出丰富的光控拓扑相图 [171]. 理论计算结果表

明, 在外尔半金属 TaAs中, 光激发可在飞秒时间

尺度内通过诱导能带结构重整化, 引起外尔节点位

置的显著变化 [173].

由于外尔半金属具有手性相反的外尔型电子

结构, 其对超短脉冲的二阶非线性响应表现为手性

选择性直流光电流. 这种光生电流引起的电子极化

不对称性会瞬时破坏系统的时间反演与空间反演

对称性, 从而诱导出非热拓扑相变. 研究者利用飞

秒激光在 TaAs 中产生了瞬态的位移光电流, 进而

在皮秒时间尺度上改变了材料的时间和空间反演

对称性, 且没有伴随结构相变, 表明其完全源于电

子过程 [174–176]. 此外, 在具有 Te空位梯度的 PtTe2
薄膜中, 由于结构中心对称性被缺陷打破, 贝里曲

率偶极子驱动的圆偏振光电流被显著增强, 并诱导

出螺旋度依赖的太赫兹辐射 [177]. 这一结果不仅展

示了光场对拓扑响应的非互易调控能力, 也为实现

零磁场自旋极化与拓扑光电探测提供了新思路.

 5.2    晶格机制

超快激光可以通过共振特定对称轴或平面上

A2
1g

A1g

的声子模式, 引发晶体中原子位置的变化, 进而调

控能带结构和拓扑相变 (图 10(a)). 在 ZrSiS中, 超

快激光通过方向性泵浦  声子模式, 实现了相位

从 0到 p 的调控, 导致狄拉克能带发生亚皮秒量级

的能量移动, 从而引发 Lifshitz转变 [162]. 类似地,

在狄拉克半金属 SrMnSb2 中, 理论计算表明,  

模式的原子位移能够周期性地开启和关闭狄拉克

点处的能隙 [132]. 在外尔半金属 (TaSe4)2I中, 脉冲

激光激发实现了极化子和电荷密度波的非热熔化,

从而连续调控了从极化子态到轴子绝缘体态, 再到

隐藏外尔相的相变 [156].

A1g

A1g

B1u

在狄拉克半金属 ZrTe5 中, 通过 800 nm光子

的激发, 可以诱导 Te原子沿 c 轴方向的位移, 从而

实现从拓扑绝缘体到狄拉克半金属的瞬态转变 [178].

当使用近单周期太赫兹泵浦脉冲光激发拉曼活性

 模式声子时, 在超过临界阈值时出现了长寿命的

亚稳态. 理论计算模拟  模式激发后的原子位移

变化发现, ZrTe5 单晶会经历从强拓扑绝缘体到狄

拉克半金属再到弱拓扑绝缘态的转变 (图 10(b))[130].

此外, 超快光泵浦-太赫兹探测光谱还发现, 当 

声子模式被相干激发后, ZrTe5 可以从狄拉克半金

属转变为瞬态外尔半金属 [131].

Td T ′

光诱导晶格畸变的另一种方式是激光电场直接

作用于材料的自由能形貌 (free-energy landscape).

光电场将电子从价带顶移开, 形成层间反键轨道,

从而改变层间的耦合强度. 层间剪切运动使材料达

到一个新的平衡位置, 从而实现拓扑相变. 例如,

在 TaAs[173,179],  NbIrTe4[180],  WTe2[148,150,181,182] 和

MoTe2[3,153,154,183] 等材料中, 均观察到了类似的效应.

其中, WTe2 和MoTe2 可以通过太赫兹光脉冲诱导

的层间剪切应变, 从  相外尔半金属态转变为 1 

相平庸半金属. 在特定光子能量下, WTe2 还可以通

过轨道选择性激发电子来实现对外尔点的调控 [150].

 5.3    磁序相关机制

在磁性拓扑材料中, 与拓扑态密切相关的对称

性由晶格和磁性结构共同决定. 光诱导的晶格畸变

和瞬态磁矩均可实现对拓扑相变的调控. 通过超快

激光脉冲, 可以精确操控这些对称性, 从而实现从

反铁磁到铁磁态的转换, 或从拓扑绝缘体到外尔半

金属等不同拓扑相之间的动态切换.

在二维反铁磁拓扑绝缘体MnBi2Te4 和MnSb2
Te4 中, 理论计算发现剪切和呼吸拉曼模式的激发
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可导致层间交换相互作用符号的变化 (图 10(c)),

从而使反铁磁序向铁磁序转变, 有望实现超快激光

对拓扑相变的调控 [92]. 然而, 目前对 MnBi2Te4 薄

层的超快实验均在外加磁场下进行. 超快磁光克尔

光谱和反射率光谱已被证明能准确追踪磁性状态

的转变, 并发现了与倾斜反铁磁序相关的相干磁振

子模式 [2]. 尽管这种转变是由外磁场调节的, 但未

来仍需要更多超快光谱实验来研究与磁性序密切

相关的超快相变过程.

在反铁磁拓扑材料中, 光激发电子的屏蔽作用

会降低磁化强度, 由磁空间对称性保护的拓扑态随

之改变, 使材料从磁性狄拉克半金属态退简并为外

尔半金属或平庸拓扑态. 通过超快激光脉冲改变有

效电子-电子相互作用, 可动态调制哈伯德 U 值,

从而实现光诱导拓扑结构变化. 如图 10(d)所示,

理论计算发现, 激光或淬火诱导的激发会导致磁序

的动态减少, 进而使焦绿石铱酸盐实现从反铁磁绝

缘体到外尔半金属的相变 [184]. 在单层MoB3 中, 持

续数百飞秒的超快退磁过程能够触发从狄拉克节

点线半金属态到金属态的转变 [141]. 这种超快退磁

机制不仅揭示了光场对磁性序参量的瞬态调控能

力, 还为开发新型自旋电子器件提供了新思路.

TN

除了超快退磁过程, 在反铁磁狄拉克半金属中,

奈尔 (Néel)矢量的超快旋转可控制狄拉克点处能

隙的大小. 当磁矩极化时, 将引发拓扑相变 [140,185].

Liu等 [140] 在 EuAgAs材料中发现了可能的由超快

激光实现的亚皮秒级拓扑相变. 该相变与材料的磁

性结构密切相关. 超快反射率信号在  处发生明

显变化, 表明反铁磁序对光激发载流子弛豫有显著

影响 (图 10(e)和图 10(f)). 在低温反铁磁相下, 超

快信号表现出明显的光通量依赖行为. 在高泵浦光

通量下, EuAgAs从反铁磁狄拉克半金属态转变为

可能的瞬态外尔半金属态.

 6   总结和展望

超快光谱技术凭借飞秒至纳秒的高时间分辨

率和宽波长可调性, 为研究拓扑材料中载流子、声
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图 10    晶格机制与磁序相关的拓扑相变　(a)相干声子位移激发实现光诱导晶格几何的相干控制示意 [162]; (b)太赫兹相干激发驱动

ZrTe5 中狄拉克半金属拓扑态切换示意图 [130]; (c) MnBi2Te4 中有效平均层间交换相互作用随平均呼吸模式   的变化, ASD代

表反位缺陷 [92]; (d)平衡相图随温度与哈伯德 U 值的变化 [184]; (e), (f)低温下 EuAgAs的瞬态反射率表现出光通量依赖行为 [140]

⟨QR(3)⟩

Fig. 10. Lattice and magnetic-order-related topological phase transitions: (a) Schematic of coherent control of photoinduced lattice

geometry via coherent phonon displacement[162]; (b) schematic of terahertz coherent excitation driving topological state switching in

ZrTe5[130]; (c) effective average interlayer exchange interaction in MnBi2Te4 as a function of the average breathing mode    ,

with ASD denoting anti-site defects[92]; (d) equilibrium phase diagram as a function of temperature and Hubbard U [184]; (e), (f) flu-

ence-dependent ultrafast reflectivity of EuAgAs at low temperature[140].
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子与自旋等自由度的非平衡动力学过程提供了独

特手段. 现有研究已在拓扑绝缘体、拓扑半金属及

磁性拓扑材料中取得重要进展, 深入揭示了表面

态-体态相互作用、自旋极化动力学、相干声子与磁

振子激发等关键现象, 并总结出光诱导拓扑相变的

三类核心机制: 电子分布重构驱动的电子机制、相

干晶格畸变驱动的晶格机制, 以及磁序调控驱动的

磁序相关机制. 这些成果不仅加深了对拓扑量子态

非平衡行为的理解, 也为光控拓扑相变及其器件化

应用奠定了基础.

随着超快光谱技术在拓扑材料研究中的不断

深入, 同时也面临着新的挑战和机遇. 当前技术存

在动量分辨率不足和泵浦波长及强度调节范围有

限的问题. 为解决这些问题并推动拓扑材料研究的

进一步发展, 未来的工作需关注以下方向: 1)多维

谱学联合表征——结合时间分辨角分辨光电子能

谱、超快 X射线散射、太赫兹时域光谱以及原位高

压超快动力学测量技术 [186,187] 等手段, 实现对电

子、声子、自旋等多自由度的协同追踪; 2)强场与

低温条件下的非线性动力学—探索高次谐波、手

性泵浦效应等极端条件下的拓扑响应; 3)可控材

料体系设计—通过掺杂、应变、层数调节或异质

结构构筑, 实现对拓扑能带与相变通道的可编程调

控; 4)理论模拟与实验的深度结合—发展多体

非平衡理论与第一性原理动力学计算, 解释并预测

光控拓扑态的新现象. 通过上述方向的深入研究,

有望实现对拓扑量子态的精准、可逆和高速操控,

推动其在高速低功耗信息处理、自旋电子学以及量

子计算等领域的实际应用.

　　孟建桥, 2004年湖南师范大学学士, 2009年获得中国

科学院物理研究所博士学位. 2009年—2011年在加州大学

圣克鲁兹分校, 2011年—2013年在洛斯阿拉莫斯国家实验

室从事博士后研究. 2014年回国加入中南大学, 任特聘教

授, 现任中南大学先进材料超微结构与超快过程研究所所

长. 长期从事高温超导体、重费米子超导体、拓扑量子材料

等强关联体系的电子结构与超快动力学研究. 在 Nature,

Phys. Rev. Lett., Phys. Rev. B 等国际知名期刊发表学术

论文 80余篇. Phys. Rev. Lett., Nat. Phys., Nat. Commun.,

Sci. Adv., J. Am. Chem. Soc.等杂志审稿人.
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Abstract

Topological materials, characterized by symmetry-protected nontrivial band structures such as Dirac cones
and Weyl nodes, exhibit a rich variety of quantum states and novel physical phenomena. These materials hold
great promise for applications in quantum transport, spintronics, and nonlinear optics. In recent years, ultrafast
pump-probe  spectroscopy  has  become  a  powerful  tool  for  studying  nonequilibrium  dynamics  in  quantum
materials.  With  femtosecond  temporal  resolution,  this  technique  enables  direct  observation  of  charge,  spin,
orbital, and lattice interactions on their intrinsic timescales, offering new insights into the coupling mechanisms
in topological systems. This review summarizes the latest research progress of applying ultrafast spectroscopy to
topological insulators, topological semimetals, and magnetic topological materials. We first discuss the different
relaxation  pathways  of  surface  and  bulk  electronic  states  after  photoexcitation,  focusing  on  electron-phonon
scattering,  surface-bulk  charge  transfer,  and  ultrafast  spin  conversion.  We  then  describe  population  inversion
phenomena in Dirac and Weyl semimetals, spin polarization dynamics induced by tilted Weyl bands, and the
influence  of  magnetic  order  on  topological  states,  including  coherent  phonon  and  magnon  excitations,
magnetically  driven  topological  transitions,  and  terahertz  pulse  generation.  Furthermore,  we  review
photoinduced  topological  phase  transitions  driven  by  electronic  correlations,  lattice  distortions,  and  magnetic
order under strong optical fields, highlighting the potential for nonthermal optical control of quantum phases.
Finally,  we  discuss  future  research  directions,  emphasizing  the  integration  of  multidimensional  ultrafast
spectroscopic  techniques—spanning  temporal,  energy,  momentum,  and  spin  resolution—with  advanced
theoretical  simulations  to  construct  a  comprehensive  picture  of  nonequilibrium  topological  states.  This  work
aims  to  serve  as  a  reference  for  studies  on  the  ultrafast  dynamics  of  topological  quantum  materials  and  to
promote their practical applications in high-speed, low-power information processing, spintronics, and quantum
computation.

Keywords: ultrafast  spectroscopy,  topological  materials,  coherent  phonons,  charge  dynamics,  photoinduced
phase transition
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