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本文利用时域太赫兹光谱技术研究了 a-cut YbFeO3 单晶在温度 (1.6—300 K)与磁场 (0—7 T)调控下的

自旋重取向 (spin-reorientation transition,  SRT)行为与稀土离子的电子顺磁共振 (electron paramagnetic

resonance, EPR)跃迁 . 实验观察到在约 7 K附近发生温度诱导的 SRT, 表现为磁共振模式的突变 . 在 20 K

下, 沿 a 轴施加磁场时, 样品经历由 G4 相向 G2 相的不完全相变, 在 G24 中间相中同时激发准反铁磁模 (quasi-

anti ferro magnetic, q-AFM)与准铁磁模 (quasi-ferro magnetic, q-FM), 并在低频区 (<0.8 THz)识别出 Yb3+

的 Zeeman子能级间的 EPR跃迁. 基于自旋动力学模型与晶体场理论, 所有观测模式均获得和实验一致的定

量拟合. 该模型揭示了 Fe3+宏观磁化强度在磁场中的连续转动行为, 阐明了 SRT的微观机制, SRT过程源于

外磁场与 Fe3+-Yb3+各向异性交换相互作用之间的竞争与协同, 它们共同调制了系统的内部有效场, 决定了

中间相的稳定性和 SRT行为. 本研究证实了温度与磁场对 YbFeO3 自旋构型的有效调控, 深化了对 Fe3+-Yb3+

交换作用机制的理解, 为稀土正铁氧体太赫兹磁光器件的开发提供了重要依据.
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 1   引　言

磁性材料在信息技术与量子计算中发挥着重

要作用 [1–3]. 传统铁磁材料的磁振子频率通常局限

于千兆赫兹 (GHz)范围 [4], 而稀土正铁氧体等反铁

磁材料可将磁共振频率扩展至太赫兹 (THz)范围,

D16
2h-Pbnm

在高速自旋电子学及低功耗信息处理等领域展现

出更优越的潜力 [5,6]. 稀土正铁氧体的化学通式为

RFeO3(其中 R 代表 Y或稀土元素), 属于正交晶

系, 空间群为  
[7], 其晶体结构为畸变钙钛

矿型, 每个单胞中含有 4个等价的 Fe3+. 由于 DM

(Dzyaloshinskii-Moriya)相互作用, 磁矩发生微小

倾斜, Fe—O—Fe键角小于 180°, 属于倾斜反铁
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磁体 [8,9]. YbFeO3 是此类材料中的一员, 具有两个

磁性亚晶格 [10]: Fe亚晶格的 3d电子与 Yb亚晶格

的 4f电子 ,  因此存在 Fe3+-Fe3+,  Fe3+-Yb3+以及

Yb3+-Yb3+三种不同的超交换相互作用, 这些作用

共同决定了材料在不同温度和磁场下的磁性能.

在 Néel温度 (~650 K)以下、自旋重取向 (spin-

reorientation transition, SRT)温度 (~7 K)以上

时, Fe3+自旋呈 G4 相结构, 表现为反铁磁有序, 而

Yb3+自旋呈顺磁性, 与 Fe3+自旋磁矩平行同向; 当

温度低于 SRT温度时, Fe3+自旋结构由 G4 相转变

为 G2 相, 同时由于自旋翻转, Yb3+自旋发生 180°

转向, 与 Fe3+自旋磁矩呈平行反向排列 [11].

SRT现象的微观机理与 Fe, Yb两个磁性亚

晶格间的复杂相互作用密切相关. 早期理论研究指

出, Fe3+-Yb3+间的交换作用是驱动 SRT的关键

因素, 而非传统认为的 Fe3+各向异性的温度依赖

性 [12]. 一个包含对称与反对称交换作用的四亚晶

格自旋波模型成功预测了伴随 SRT出现的软模,

为理解此类相变奠定了理论基础. 随后的实验研究

从多角度揭示了 SRT现象. YbFeO3 的穆斯堡尔

谱研究证实, 在 6.55—7.83 K温度区间内, Yb3+自

旋发生连续转动, 且在 4.2 K时其磁矩位于 ab 平

面内, 与 a 轴成约 27°夹角. 该研究明确指出, 在

SRT过程中 , Fe3+与 Yb3+的净磁矩呈反向旋转 ,

揭示了两个亚晶格间耦合作用的复杂性 [13]. 通过

毫米波磁共振实验, 研究人员在 YbFeO3 中观测到

自旋反转过程中的软模和能隙.  研究发现 ,  在

G2 相-G4 相 SRT过程中, 软模并非来源于 Fe3+子

系统的反铁磁共振模, 而是由 Yb3+磁矩的集体振

荡所引起, 这一结果揭示了稀土子系统在低温下的

动力学行为对 SRT过程具有主导作用 [14]. 在外加

磁场条件下, SRT行为展现出新的特征. 在 4.2 K

附近施加磁场可诱导 YbFeO3 发生 SRT, 且无论

磁场方向如何, Fe3+自旋总是倾向于转向高温相

的 a 轴方向. 这种现象源于磁场对 Fe3+-Yb3+耦合

的削弱, 从而进一步证实了 Fe3+-Yb3+交换相互作

用在磁构型中的关键作用 [15].

本文使用透射式太赫兹时域光谱研究了 a-cut

YbFeO3 单晶在 1.6—300 K温度范围及 20 K下

磁场诱导的 SRT行为和 Yb3+的能级跃迁. 实验重

点观测了温度与磁场对 Fe3+-Yb3+交换作用及自旋

构型演化的影响.  在 20 K条件下沿 a 轴施加

0—7 T磁场时, 观察到 Fe3+自旋从 G4 相向 G2 相

的连续转变, 并在中间相 G24 相时同时激发准反铁

磁模 (quasi-anti ferro magnetic, q-AFM)与准铁

磁模 (quasi-ferro magnetic, q-FM)两种磁共振模

式, 即使在 7 T磁场下也未能完成完全相变. 在低

频区域 (<0.8 THz)观测到两个随磁场增强发生

蓝移的吸收峰, 经分析确认源于 Yb3+的电子顺磁

共振 (electron paramagnetic resonance, EPR)跃

迁. 作为 Kramers离子, Yb3+的晶体场劈裂双重态

在外磁场作用下产生 Zeeman分裂, 形成一系列

Zeeman子能级. 实验观测到的两个共振模式分别

对应于不同晶体场能级间 Zeeman子能级的能级

跃迁.

 2   实验方法

YbFeO3 单晶通过光学浮区炉 (IRF01-001-05,

Quantum  Design,  Japan)制备获得 .  将单晶沿

其晶格 a 轴定向切割 ,  制备得到厚度为 (1.45 ±

0.05) mm的片状样品, 并经双面抛光处理至光学

级表面平整度. 图 1(a)展示了采用单晶粉末样品

测得的 X射线衍射 (X-ray diffraction,  XRD)图

谱, 并经过 Rietveld精修后的结果, 目的是为了

表征其晶体结构及确保样品相纯度. 与之对应 ,

图 1(b)则为沿 a 轴方向切割的单晶片状样品所测

得的 XRD衍射图谱, 是为了验证 Laue定向后晶

体切割方向的准确性. 在理想情况下, 粉末样品由

无数随机取向的微晶组成, 能够全面反映材料中各

晶面的衍射信息. 而单晶片状样品因沿特定晶向

切割,  在测试时会使该取向的衍射峰强度显著

增强,  其他晶面的衍射信号则相应减弱甚至消

失. 图 1(b)中出现的所有衍射峰, 其 2q 角度均与

图 1(a)中的衍射峰位置一致, 证明该 YbFeO3 单

晶样品具有优异的结构质量, 且其切割面严格垂直

于 a 晶轴.

实验采用自主搭建的时域太赫兹磁光谱系统,

该系统集成了超导磁体 (SpectromagPT, Oxford

Instruments)[16–20]. 光源为钛蓝宝石飞秒激光放大

器 (Astrella,  Coherent,  Inc.),  中心波长 800 nm,

重复频率 1 kHz,  脉冲宽度 35 fs,  单脉冲能量

5 mJ. 激光脉冲垂直入射于 ZnTe晶体, 通过光学

整流效应产生 THz脉冲, 通过自由空间电光采样

技术在 ZnTe晶体中探测得到 [21]. 本文用于产生和

探测太赫兹波的晶体均为 (110)晶向的 ZnTe晶
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体,  厚度为 2 mm. 该选择是为了与中心波长为

800 nm的飞秒激光系统实现最佳匹配, 在保证高

灵敏度探测的同时, 兼顾了系统的探测带宽. 整个

THz光路置于干氮气腔体中以抑制水汽吸收, 可

以提供 0—7 T的磁场、1.6—300 K 的温度以及

0.15—2 THz的光谱范围.

对 a-cut YbFeO3 样品进行温度与磁场的实验

研究. 在 Néel温度以下, YbFeO3 中的 Fe3+存在两

种自旋构型, 并具有两种磁子激发模式: 当 THz磁

场分量 (HTHz)垂直于宏观磁化矢量 (MFe)时选择

性地激发 q-FM, 而当 HTHz 平行于 MFe 时激发 q-

AFM, 如图 2(a)所示. 图 2(b)为实验的法拉第实

验构型, 外加磁场垂直于 a 轴施加, HTHz 平行于

MFe, 线偏振 THz脉冲垂直入射到样品表面, 通过

傅里叶变换将采集的样品和参考的时域信号变换

到频域, 得到传输函数 H(w) = Es (w)/Er (w), 进

而求得功率透射率 T(w) = abs(H(w))2. 通过公式

a = (–lnT)/d 计算样品吸收系数 a, 其中 d 为样品

厚度 [22–24].

 3   结果与讨论

图 3(a)展示了 a-cut  YbFeO3 单晶在 1.6—

300 K温度范围内自旋结构的演变过程, 在不同的

温度区间使用不同的采集步长, 尤其是自旋重取向

转变点 (~7 K)附近, 每隔 1 K采集实验数据, 这

确保了温度依赖测量数据的可靠性. 随着温度从低

温升至高温, Fe3+自旋结构经历了由 G2 相向 G4 相

的连续转变. 在低温相 (T < 7 K)中, Fe3+自旋呈

G2 构型 (Gz, Fx), MFe 沿 a 轴方向排列; 当温度升

高至 7 K以上时 ,  Fe3+自旋逐渐过渡为 G4 构型

(Gx, Fz), MFe 转向 c 轴方向. 图 3(b)为通过透射

式太赫兹时域光谱测量数据计算得到的吸收系数

a 的堆叠图. 在 SRT温度附近, 吸收峰出现明显突
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图 1    试样信息　(a) YbFeO3 单晶粉末的 X射线衍射图谱, 包含实验强度、计算强度、差异强度及布拉格衍射位置, 插图为生长

所得单晶的实物照片; (b) 沿 a 轴方向的 YbFeO3 单晶 X射线衍射图谱, 插图为对应的劳厄衍射照片

Fig. 1. Sample information: (a) X-ray diffractograms of single-crystal YbFeO3 powders, including the experimental, calculated, and

difference intensities along with the Bragg positions, with an inset showing a photograph of the as-grown single-crystal; (b) X-ray

diffractogram of single-crystal YbFeO3 along a-axis, the inset shows the corresponding Laue photograph.
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图 2    YbFeO3 自旋共振模式的激发规则与实验构型　(a) 当 MFe 分别垂直于或平行于 HTHz 时 , 可选择性激发 q-FM与 q-AFM

模式; (b) 实验几何构型示意图, THz脉冲垂直入射至样品表面, MFe 与 HTHz 方向平行, 且磁场沿 a 轴方向施加

Fig. 2. Excitation rules of YbFeO3 spin resonance modes and experimental geometry: (a) q-FM and q-AFM modes are selectively

excited when MFe is perpendicular or parallel to HTHz, respectively; (b) experimental geometry with THz pulses perpendicularly in-

cident on the sample surface, MFe parallel to HTHz, and magnetic field applied along the a-axis.
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变, 这是由 Fe3+自旋结构变化所引起的磁共振模

式改变所致. 在低于 7 K的 G2 相中, 吸收峰位于

约 0.9 THz, 对应于激发的 q-FM; 当温度升至 7 K

以上时, 吸收峰突变为约 1.2 THz, 对应于 G4 相中

激发的 q-AFM. 随着温度升高, q-AFM和 q-FM

的频率均呈现降低趋势. 这种温度对磁共振频率的

影响主要源于晶体各向异性能的变化, 温度升高导

致磁性离子自旋磁矩的涨落增强, 各向异性能逐渐

减弱. 在 7 K时, 从图 3(b)的堆叠图上可以看到同

时存在 q-AFM和 q-FM. 7 K时的 q-FM频率略

高于 6 K时的 q-FM频率 ,  在 SRT温度 (~7 K)

附近, Fe3+-Yb3+各向异性交换相互作用会发生剧

烈变化. 低于 7 K, Yb3+磁矩与 Fe3+磁矩牢固地锁

定在 G2 相的平衡方向上, 系统的有效场主要由 Fe3+

自身的各向异性和稳定的 Fe3+-Yb3+交换场决定.

随着温度升高接近 7 K, Fe3+-Yb3+交换场贡献减

弱, 但这个减弱的过程不是单调的, 这导致系统的

有效各向异性场在临界点前出现一个微弱的硬化,

从而使得磁振子频率在下降的整体趋势中出现一

段小的升高. 结合前期穆斯堡尔谱与磁共振研究结

果, 可以确认该温度诱导的 SRT行为主要受 Fe3+-

Yb3+间交换相互作用调控. 随着温度升高, Fe3+各

向异性场的减弱与 Yb3+磁矩的顺磁涨落共同作用,

削弱了 G2 相的稳定性, 从而驱动系统向高温 G4 相

过渡 [13].

图 4(a)展示了在 20 K温度下, 沿 YbFeO3 单

晶 a 轴施加 0—7 T磁场时吸收系数 a 的等高线

图, 揭示了两种磁共振模式及 EPR随磁场变化的

频移特性. 图中可观察到 4条吸收峰, 其中位于 0.2—

0.6 THz频段的两条吸收峰随磁场增强发生蓝移,

这源于 Yb3+在晶体场劈裂的 Kramers双重态中

Zeeman子能级间的 EPR[25,26]. 在 0.8—1.2 THz频
段出现的两个吸收峰则对应于磁场诱导的 SRT.

零场条件下仅存在 q-AFM, 随着磁场增强, q-FM

在约 0.75 T附近被激发, 且两种模式在最高 7 T

磁场范围内持续共存. 根据图 2(a)所示的激发选

择定则, 这一现象表明体系发生了从 G4 到 G2 的不

完全相变. MFe 在 a-c 平面内发生旋转, 导致 q-AFM

与 q-FM被同时激发. 图 4(a)上方示意图展示了

MFe 在磁场作用下从 a 轴向 c 轴方向的转动过程.

在 0.75—7 T的磁场范围内, 两种磁共振模式的共

存表明样品处于 G24 中间相.

基于 Wood[26] 和 Balbashov等 [27] 理论, 计算

EPR及磁振子模式随磁场的变化关系. 根据 a 轴

取向的 RFeO3 晶体的晶体场理论推导, Yb3+的能

级分裂可表述如下: 

∆λij = ± µ0µB

∑
ξ

(gi,ξHtot,ij,ξ)
2

1/2

+ δi,2(µ0µB)
2
∑
ξ

∆Dξ(Htot,ij,ξ)
2
, (1)

其中, 

Htot,ij,x = Heff,ij cos θi +HDC cos υi, (2)
 

Htot,ij,y = Heff,ij sin θi −HDC sin υi, (3)

µ0 = 1 µB = 9.2741×
10−24J · T−1 δi,2 δ

式中, 真空磁导率   , 玻尔磁子  

 ,   是克罗内克  函数, 是为了将二次
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图 3     (a) 温度实验几何构型示意图 ,  Fe3+自旋结构由

G2 相向 G4 相转变 ; (b) 温度范围 1.6—300 K时 , 计算得到

YbFeO3 的吸收系数 a 随温度的变化 . 温度低于 7 K, Fe3+

自旋结构为 G2 相; 高于 7 K, Fe3+自旋结构为 G4 相

Fig. 3. (a)  Schematic  of  the  temperature-dependent  experi-

mental  geometry,  illustrating  the  transition  of  Fe3+  spin

structure  from  G2  to  G4;  (b)  calculated  absorption  coeffi-
cient a of YbFeO3 as a function of temperature across the
range of  1.6–300 K. The Fe3+  spin structure adopts the G2
configuration below 7 K and transitions to G4 above 7 K.
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Heff,ij Heff,ij xij

θi υi

gi,ξ(ξ = x, y, z) Dξ

塞曼效应限制在 i = 2的晶体场能级上. 由 Fe3+亚

晶格产生的有效交换场  ,   与  轴的夹

角  、Yb3+局部位向与 a 轴的夹角   、朗德因子

 、各向异性的二次塞曼系数   见

表 1.
 
 

表 1    EPR的拟合参数

Table 1.    EPR fitting parameters.

|i = 1⟩ |i = 2⟩

|Heff,ij |(T ) 2.02 1.24

qi/(°) 68 66

vi/(°) 13 15

gi,x 3 2

gi,y 1.7 3.2

gi,z 5 1.3

∆Dx(1/J) 2.4×1022

∆Dy(1/J) 0.5×1022

∆Dz(1/J) 1.7×1022

 

Ψ

基于 Balbashov的理论 [23], 在 THz与磁场扰

动下的自旋动力学可通过热力学方程进行描述, 采

用双亚晶格模型, 可定义简化的热力学势  为
 

Ψ = A(S1S2) +
1

2
a(S2

1zS
2
2z) + bS1zS2z

− S1HDC + S2HDC, (4)

a b

S1z

S2z

其中, A 表示交换相互作用常数,    和   为各向异

性常数. 亚晶格的磁化矢量由 S1 和 S2 表示,   

和  则代表沿 c 轴的磁化分量. 磁场沿样品 a 轴

方向施加.

通过求解 Landau-Lifshitz-Gilbert  (LLG)方

程, 可推导出 q-FM与 q-AFM的频率表达式: 

ω2
1,2=

1

2
γ2

{
P +Q+R∓

[
(P −Q+R)

2
+4QR

]1/2}
,

(5)

其中, 

P = HE(Hxy +H ′
A2sin

2φ) +H2
D −H2

DC, (6)
 

Q = HE(Hxz + 3HA2sin2φ)cos2φ+H2
DCsin

2φ, (7)
 

R = 4H2
DCcos

2φ. (8)

MFe 的倾角 q 满足下列方程: 

HEHA2sin3φ+(HEHxz−H2
DC)sinφ−HDCHD = 0, (9)

γ = 1.86× 107s−1 · Oe−1 HE = 5 ×
104 kOe HD = 2.3× 102 kOe

Hxz = 1.9 kOe Hxy = 1.49 kOe

HA2 =

2 kOe

HEH
′
A2 = 0

其中,   为旋磁比,  

 为交换场系数,   为 DM

相互作用场系数,   和 

分别为 ac 平面与 ab 平面内的各向异性场,  

 代表 ac 平面内的有效双二次各向异性场, 其

中  . 基于上述拟合参数, 可计算出 q-FM

与 q-AFM随磁场的频移特性.
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图 4    (a) 20 K下, q-FM、q-AFM及 EPR随磁场变化的频移特性和对应的理论拟合曲线 (上方为相变示意图); (b) MFe 旋转角度

随磁场的变化

Fig. 4. (a)  Magnetic-field-dependent  frequency  shifts  of  q-FM,  q-AFM,  and  EPR  modes  at  20 K  with  corresponding  theoretical  fitting

curves (schematic of the phase transition shown above); (b) variation of the rotation angle of MFe as a function of magnetic field.
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|i = 1⟩ |i = 2⟩
|i = 1⟩ |i = 2⟩

|i = 1⟩
|i = 2⟩

|1−⟩
|1+⟩ |1−⟩ |1+⟩

|2−⟩ |2+⟩

理论拟合结果如图 4(a)中虚线所示, 与实验

数据高度吻合. 低频区域出现的两条吸收峰可能具

有两种起源: 1) 晶体场跃迁, 特指 Yb3+的 Kramers

双重态之间的共振. 采用指标 i 标记各晶体场能级,

 ,    分别表示 Yb3+在不同晶体场作用

下的 Kramers双重态, 在   →  之间的

跃迁被称为晶体场跃迁.  然而 ,  根据 a 轴取向

RFeO3 晶体场能级理论推导 [21],  由于   →

 能级间的跃迁频率超过 2 THz (超过本太赫

兹光谱系统的探测上限 [28]), 该跃迁无法被观测. 2)

EPR跃迁, 晶体场能级 i 在磁场作用下分裂为 

和  能级 .  其中 EPR1 对应   →  跃迁 ,

EPR2 对应   →  跃迁. 如图 4(a)中黑色与

紫色虚线所示, EPR跃迁的理论计算与实验观测

高度一致. 在 0.8—1.2 THz高频区域, q-AFM与

q-FM两个吸收峰也通过自旋动力学模型进行了定

量拟合, 结果分别以红色与绿色虚线标识. 理论计

算不仅准确再现了 q-AFM在磁场作用下的频移行

为, 也很好地描述了 q-FM模式在磁场大于 0.75 T

后被激发并持续存在的演化特征, 进一步证实了样

品在磁场诱导下处于 G24 中间相. 当沿 a 轴施加磁

场时, Fe3+-Yb3+交换耦合的反对称分量受到显著

调制, 导致 DM相互作用场发生定向偏转. 这种调

制作用直接反映在 Fe3+自旋的受力平衡上, 使其

在 ac 平面内的转动呈现连续变化的特征. 当磁场

从 0 T增强至 7 T时, 交换作用能的各向异性分

量与 Zeeman能之间形成动态竞争, 使得系统在

G4 相与 G2 相之间建立了一个宽达 0.75—7 T的亚

稳态区域, 即 G24 中间相. G24 相的稳定存在本质上

源于 Fe3+-Yb3+交换作用在磁场干扰下仍能维持其

相干长度的临界行为, 从而允许 q-AFM与 q-FM

两种激发模式在相同磁场区间内共存.

为定量理解磁场对 MFe 的调控作用, 通过求解

LLG方程得到了 MFe 在 ac 平面内的倾角 q 随磁

场的变化关系, 如图 4(b)所示. 在零场条件下, MFe

沿 a 轴方向 (q = 0°), 对应 G4 相; 随着磁场增强,

MFe 逐渐向 c 轴方向旋转, 在 7 T时倾角增至约

10°. 这一连续转动过程与实验中观测到的 q-AFM

与 q-FM共存现象相互印证. 综上所述, 理论模型

在定量描述磁共振模式频移行为的同时, 也揭示了

自旋构型在磁场作用下的连续演化规律, 为理解

YbFeO3 中磁场诱导的 SRT过程提供了理论与实

验依据.

 4   结　论

本文利用时域太赫兹光谱技术系统研究了 a-

cut YbFeO3 单晶在温度 (1.6—300 K)与磁场 (0—

7 T)调控下的自旋动力学行为. 实验成功观测到

温度诱导的 SRT, 在约 7 K附近表现为共振模式

的突变. 在 20 K的磁场实验中, 观测到由 G4 相向

G2 相的不完全相变 ,  表现为 q-AFM与 q-FM在

G24 中间相中的共存现象, 并通过太赫兹频谱清晰

识别出来自 Yb3+的 Zeeman子能级间跃迁的 EPR.

基于自旋动力学模型与晶体场理论, 对所有观测到

的磁振子模式及 EPR进行了定量拟合, 理论计算

与实验数据高度吻合. 该模型揭示了 MFe 在磁场

作用下的连续旋转行为, 为理解 SRT的微观机制

提供了直观的物理图像. 本研究从实验与理论两方

面证实了温度与磁场对 YbFeO3 自旋构型的有效

调控能力, 深化了对 Fe3+-Yb3+交换相互作用机制

的理解, 也为基于此类材料的太赫兹频段磁光器件

设计提供了重要实验依据.
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Abstract

The  spin-reorientation  transition  (SRT)  in  rare-earth  orthoferrites  provides  an  important  platform  for

exploring  the  coupling  and  manipulation  of  spin  dynamics,  which  is  crucial  for  developing  high-frequency

spintronic  and  terahertz  (THz)  magneto-optical  devices.  In  this  work,  we  systematically  investigate  the

temperature-  and  magnetic-field-induced  SRT  behaviors  and  the  associated  electron  paramagnetic  resonance

(EPR) transitions  of  Yb3+  ions  in a-cut  YbFeO3  single  crystals  by using time-domain terahertz  spectroscopy.

The temperature-dependent measurements from 1.6 to 300 K show a significant SRT near 7 K, characterized by

a  sudden  shift  of  the  magnetic  resonance  mode  frequency.  This  indicates  a  transition  of  the  Fe3+  spin

configuration  from  the  low-temperature G2  phase  to  the  high-temperature G4  phase,  driven  primarily  by  the
temperature evolution of the anisotropic Fe3+-Yb3+ exchange interaction.

　　Under an external magnetic field applied along the a-axis at 20 K, the system exhibits an incomplete field-

induced SRT from the G4 phase toward the G2 phase. In the intermediate G24 phase, both the quasi-anti ferro
magnetic (q-AFM) and quasi-ferro magnetic (q-FM) modes are simultaneously excited as observed in the THz

absorption spectra. Notably, even at a maximum field of 7 T, the transition remains incomplete, indicating the
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stabilization  of  the  intermediate  phase  over  a  wide  field  range.  In  the  low-frequency  range  (<0.8  THz),  two

absorption  peaks  exhibiting  clear  blue  shifts  with  increasing  magnetic  field  are  identified  as  EPR transitions

between Zeeman sublevels of the crystal-field-split Kramers doublets of Yb3+ ions.

　　All  experimental  observations,  including  the  temperature-  and  magnetic-field-dependent  frequency

responses of the q-AFM and q-FM modes as well as the evolution of the electron paramagnetic resonance signals

with magnetic field, are quantitatively described by coupling a spin dynamics model with crystal field theory.

The model successfully reproduces the continuous rotation of the macroscopic Fe3+ magnetization vector within

the ac plane under an applied magnetic  field,  revealing the microscopic  mechanism of  the field-induced SRT.

The  analysis  demonstrates  that  the  SRT  process

results  from the competition and synergy between the

external  magnetic  field  and  the  anisotropic  Fe3+-Yb3+

exchange  interaction,  which  jointly  modulate  the

internal  effective  field  and  determine  the  stability  of

the intermediate G24 phase.
　　In  this  study,  the  effective  control  of  spin

configurations  in  YbFeO3  is  confirmed  through

temperature  and  magnetic  field,  deepening  the

understanding  of  the  Fe3+-Yb3+  exchange  interaction

mechanism,  and  offering  important  experimental

insights for designing terahertz functional devices based

on rare-earth orthoferrites.

Keywords: terahertz spectroscopy, rare-earth orthoferrites, spin-reorientation transition, exchange interaction
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