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缪子自旋弛豫/旋转技术 (muon spin relaxation/rotation, μSR) 是一种高度灵敏的原子尺度磁性探测手

段. 随着 μSR技术的不断发展, 其在凝聚态物理研究中愈加重要. 本文简要介绍 μSR技术的优越性和独特性,

概述近期 μSR技术在凝聚态领域的几项重要进展和挑战, 包括镍基超导体 La3Ni2O7 和 (R, Sr)NiO2 的磁性基

态研究、笼目晶格超导体 AV3Sb5 (A = K, Rb)的电荷密度波研究、NaYbSe2 量子自旋液体“海洋”中沉浸的

自旋“磁滴”和 Cr2O3 磁电表面附近磁单极子的研究, 并简单阐述了国际上缪子源的建设情况和升级进展.
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1   引　言

缪子作为一个基本粒子, 因为其产生相对容易

且易衰变为正电子 (或负电子 ,  依据其所带电

荷)和中微子, 在粒子物理研究中有非常重要的作

用. 自 20世纪 90年代以来, 利用缪子的特殊性质,

缪子自旋弛豫/旋转技术 (muon spin relaxation/

rotation, μSR)被广泛地用来研究材料特性, 尤其

是微观磁性质, 开展了在凝聚态物理、材料科学、

化学、生物大分子等领域的研究 [1].

μSR实验中, 自旋极化后的缪子被植入样品

中, 在局域磁场的作用下发生自旋的拉莫尔进动,

衰变产生的正电子倾向于沿着缪子自旋的方向出

射 (如图 1(a) 所示). 因此, 通过记录百万量级的出

射的正电子信号, 可以得到缪子自旋方向随时间的

演化, 从而分析得到样品内部的磁场信息. 与其他

几种测量材料磁性的技术相比, μSR具有一定的优

越性、独特性和不可替代性. 首先, 缪子能被注入

到各种复杂环境下 (高压、强的电磁场、高温或者

极低温、光辐照、RF脉冲等)的几乎所有材料 (气

体、液体、固体 (包含单晶、多晶和薄膜样品))中.

当研究的材料包含能强烈吸收中子的元素时, μSR

技术相比于中子散射技术具有独特的优势. 其次,

作为局域磁性探针, 缪子具有极高的灵敏度, 可探

测极低的磁场 (~10–5 T). 由于缪子能够探测材料

内部的磁场分布, μSR技术不仅可以研究长程磁有

序, 对无规则磁性或短程序也十分灵敏, 并且是唯

一可以获得样品磁性体积占比的技术手段. 最后,

μSR技术在探测动态磁场方面, 对频率有很宽的灵

敏范围 (104—1012 Hz), 与其他技术手段互补 (见

图 1(b)).

在凝聚态物理研究领域中, μSR技术已被广

泛应用于磁性、超导、自旋阻挫、巨磁阻、重费米

子等体系; 在近年来重新成为热点的高温超导材料

方面, μSR的研究成果格外令人瞩目 [2]. 本文将
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举例概述近期凝聚态领域几项重要的 μSR实验

进展, 随后结合国际上缪子源的建设与升级情况,

对我国建设高水平缪子源的重要性和紧迫性进行

了讨论. 

2   镍基超导体的磁性基态研究

自从 1986年铜氧化物高温超导体问世以来 [3],

理解非常规超导机理, 进而发现更高超导转变温度

的材料一直是凝聚态物理学中最具挑战性的问题

之一. 近期, 在与铜氧化物具有相似的晶体和电子

结构的镍氧化物 La3Ni2O7 中, 我国科研工作者在

超过 14 GPa压力下观察到了超导电性 [4,5], 其超

导转变温度约为 80 K (–193 ℃), 是目前已知的第

二个达到液氮温区的非常规超导体系.

高温超导电性往往发生在长程反铁磁有序附

近, 如铜氧化物与铁基 122高温超导体中 [6], 均具

有反铁磁磁性基态. 因此, 对于 La3Ni2O7 这一新发

现的高温超导体, 研究奇异超导电性的关键是探索

其是否也具有磁性基态.

常压零场 μSR实验对 La3Ni2O7 多晶的实验

结果显示缪子不对称性参数谱在 154 K以下出现

了明显的振荡衰减 (图 2(a))[7], 该缪子自旋去极化

方程表明样品内存在公度自旋密度波的静态磁性

有序. 不同温度时的振荡频率给出序参量相图. 进

一步地, 横场实验说明样品中磁性部分的体积百分

比接近 100%, 样品具有本征磁性. 课题组结合第

一性原理计算, 对材料内部自旋分布进行研究, 发

现实验数据支持电荷与自旋密度波共存形式. 同

时, 也发现了样品中普遍存在的氧缺位会影响样品

内部的磁性, 从而为 La3Ni2O7 高压下超导体积百

分比较小提供了可能的解释.

此项研究揭示了镍氧化物高温超导体 La3Ni2O7
自旋密度波态的磁性基态, 为阐明镍氧化物高温超

导机理提供了重要线索.

此前, 对于首个被发现的镍基超导体系——无

限层镍氧超导体 (R, Sr)NiO2, 由于其块材不超导,

故需要使用低能 μSR技术研究薄膜单晶样品 (R =

La, Pr, Nd), 其结果支持磁性与超导态的共存, 且

表明该磁性主要源于镍的亚晶格 [8]. 由于其薄膜样

品的厚度较薄 (不超过 10 nm), 且难以完全消除杂

质, 低能 μSR实验暂时不能对其超导能隙对称性

进行探测; 在 La3Ni2O7 方面, μSR技术受到较低

加压压力上限的掣肘, 不能在 La3Ni2O7 的超导态

下进行实验, 因此无法探测其超导能隙对称性. 未

来, 随着 μSR技术的不断发展, 希望通过创新加压

方案、寻找其他加压材料, 进一步提高其加压上限. 

3   笼目晶格超导体中的电荷密度波

笼目晶格因其特殊的电子结构而天然地具有

狄拉克节点、平带和范霍夫奇点, 因而能够引入拓

扑、磁性、失稳长程序等诸多奇异的性质 [9]. 2019年,

新型准二维笼目结构拓扑超导体 AV3Sb5 (A = K,

Rb, Cs) 被发现 [10], 为研究笼目超导材料中因几何

组挫、拓扑性、强关联和超导之间的相互作用而涌

现出的丰富量子现象提供了极佳的平台.

常压 μSR实验首次在KV3Sb5 和RbV3Sb5 单晶

中发现时间反演对称破缺的电荷序态 (见图 2(b))[11],

符合扫描隧道显微镜实验观察到的手性电荷序现

象 [12]. 作为极少数可以在加压条件下测量超流密
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图 1    (a) μSR技术的原理示意图; (b) μSR技术填补了其他手段测量动态磁场的频率空白

Fig. 1. (a)  Schematic  diagram of  the  principle  of  μSR technique;  (b)  μSR technique  fills  in  the  gap  of  magnetic  fluctuation  rate

between multiple techniques.
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度并研究超导能隙对称性的技术手段之一, μSR实

验发现, 随着压力的增大, KV3Sb5 和 RbV3Sb5 电

荷序被抑制, 超流密度则增大, 超导态从节点型逐

渐演变为无节点型, 超导态能隙逐渐增大; 达到最

佳超导时, 其超导配对态不仅具有完全的能隙, 还

自发地破坏了时间反演对称性.

这一研究在笼目晶格超导体 KV3Sb5 和 RbV3
Sb5 中首次观察到了压力可调控的节点型超导态与

自发时间反演对称破缺电荷序之间的竞争. 该研究

在拓扑体系中探索电荷序与超导态的相互作用, 将

超导态与拓扑量子物理链接, 推进了拓扑量子物质

的前沿研究, 也为探索非常规超导体机制提供了新

的视角.
 

4   量子自旋液体“海洋”中的悬浮磁滴

量子自旋液体 (quantum spin liquid,  QSL)

是一种直至零温自旋仍然具有涨落强烈、高度纠缠

的无序状态 [13]. 在实验上, 人们已经发现了多种量

子自旋液体的候选材料, 涵盖了三角晶格、笼目晶

格、烧绿石结构等几何阻挫构型, 以及具有竞争性

相互作用的磁性系统等. 但非常理想、干净的材料

系统尚未被寻获, 也缺少一锤定音的判定性实验或

方案. 2017年, 由稀土离子 Yb3+构成三角格子的

磁性材料 NaYbSe2 被重新合成和研究 [14], 该材料

结构相对简单, 能规避诸多候选材料中存在的结构

无序, 是一个较好的量子自旋液体候选者.

初步物性测量结果表明其在低温下没有形成

磁有序或者磁冻结. 而能够探测极为微弱局域磁场

的 μSR实验, 发现低温下系统呈现“二分性”[15]: 大

量动态自旋和少量静态自旋共存, 其中动态成分即

使在最低温时也不存在冻结的趋势. 该实验结果与

核磁共振实验一致. 此外, 零场磁比热在低温下呈

现线性的温度依赖关系. 这是典型的费米子形成费

米面的信号, 而低温热导率的测量却表明该系统中

缺乏巡游的、费米子型的磁激发.

综合所有实验结果, NaYbSe2 的基态可被比

喻为“散布着涨落的磁性颗粒的量子自旋液体海
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图 2    (a) La3Ni2O7 中的缪子不对称性参数谱在 154 K以下出现了明显的振荡衰减 [7]; (b) RbV3Sb5 中缪子自旋弛豫率 Γ在 CDW

转变温度   处明显增强, 表明出现该转变打破时间反演对称 [11]; (c) 量子自旋液体“海洋”中沉浸的自旋磁滴 [15]; (d) 磁电材

料 Cr2O3 表面上的单个电荷将诱导出表面下的镜像磁单极子, 这一镜像磁单极子又能在表面之上产生理想的单极磁场 [20]

T = T ∗
1 , T ∗

2

Fig. 2. (a) Muon asymmetry spectrum in La3Ni2O7 shows clear oscillations and damping below T = 154 K[7]; (b) muon spin relaxa-

tion  rate  Γ,  is  strongly  enhanced  below    ,  suggesting  the  time  reversal  symmetry  broken  CDW  in  RbV3Sb5[11];

(c) magnetic droplets immersed in a sea of quantum spin liquid[15]; (d) a single charge above the surface of magnetoelectric materials,

Cr2O3, induces an image monopole beneath the surface, the image monopole then generates an ideal monopolar magnetic field above

the surface[20].
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洋”. 样品中的大多数自旋保持着动态无序, 形成

量子自旋液体“海洋”; 而少量自旋形成短程亚铁磁

有序结构, 如海洋中的冰滴一样缓慢地涨落, 散布

在整个体系中 (图 2(c)). 下一步研究计划也许是在

“量子海洋”中捞起或者过滤掉这些“冰块”, 从而实

现纯粹的量子自旋液体物态. 理论上, 在这些实验

的基础上建立量子自旋液体的“状态方程”变成具

有实际物理意义的问题. 这为寻找和确证量子自旋

液体提供了一条新的科学探索路线. 

5   低能 μSR技术探测磁单极子

与电荷量子化相对应地, 磁单极子是电磁理论

中极为重要的概念. 磁单极子存在的证实, 将为电

与磁之间的对称性提供关键依据 [16]. 然而, 对磁单

极子的探索极具挑战性. 迄今为止, 研究者们做出了

许多努力, 包括使用宇宙射线探测器搜索以及用对

撞机实验尝试产生磁单极子等, 但仍未确证磁单极

子的存在 [17]. 此前, 理论计算在线性磁电材料中预

言了类磁单极子的现象: 磁电表面上的单个电荷将

诱导出表面下的镜像磁单极子——该镜像磁单极

子又能在表面之上产生理想的单极磁场 (图 2(d))[18].

典型的线性磁电材料 Cr2O3 具有高度温度依赖的

磁电响应 [19], 使得通过改变温度来研究单极磁场

成为可能, 因而成为研究此种类磁单极子现象的理

想材料.

研究人员在厚度为 500 nm的 Cr2O3 薄膜上

覆盖厚度为 150 nm的固态氮气. 通过调控低能缪

子的能量, 使缪子停留在固态氮的不同深度, 从而

探测磁电材料表面附近的局域磁场分布 [20]. 实验

结果表明, Cr2O3 磁电表面附近探测到的磁场分布

与理论预测的单极子场一致. 这一工作还探讨了使

用其他材料作为缪子停留层, 从而进行变温实验的

可能性. 观察该单极场是否存在和 Cr2O3 材料磁电

响应一致的温度依赖特性, 能够确认这一单极子场

是否为磁电响应诱导产生.

低能 μSR技术使得在实空间探测和研究磁单

极子成为可能. 此项研究不仅在线性磁电材料Cr2O3
表面附近探测到类磁单极子的单极磁场, 为磁单极

子的存在提供了重要证据, 也为模拟和研究磁单极

子行为寻找到新的系统和平台. 同时, 这一研究也

体现了 μSR技术在基础物理研究中仍然存在着丰

富多样的应用可能. 

6   国际缪子源的建设与升级

国际上, μSR领域在 2004年建立了合作机构

ISMS (International Society for MuSR Spectros-

copy)来促进 μSR技术的应用, 至今已经召开了

15 届 MuSR技术应用大会. 世界上已建成并稳定

对用户开放的缪子源有 4个, 分别是英国卢瑟福·

阿普尔顿实验室的 ISIS中子和缪子源、瑞士保罗

谢尔研究所 PSI的 SμS源、加拿大国家粒子与核

物理实验室 TRIUMF和日本大型质子加速器设

施 J-PARC.

瑞士 PSI的连续型缪子源 SμS能够提供多种

极端环境, 包括 10 mK的极低温、高至 9.5 T的强

磁场、最高 2.8 GPa的压力. 其低能缪子束线 LEM

使用低温慢化技术, 提供能量可调 (0.5—30 keV)
的低能缪子束, 能够调控缪子的植入深度, 以研究

300 nm以内厚度的薄膜样品 [21].  作为连续源 ,

PSI的缪子束具有较高的信号时间分辨率. PSI还

在尚未完工的灵活高级缪子自旋环境 (flexible

advanced MuSR environment,  FLAME) 项目中

新设计了更加紧凑的探测器系统, 能够将时间分辨

率至少提高 5倍 [22].

英国 ISIS同样能够提供多样的测试环境, 包

括 30 mK的极低温和高达 5 T的强磁场. 作为脉

冲型缪子源, ISIS的实验效率较高, 但其时间分辨

率受到脉冲展宽的影响. ISIS正在建设的下一代设

施 Super MuSR, 计划使用脉冲切束器将每个脉冲

的时间展宽减小为原来的 1/10, 将时间分辨率提

高 10倍; Super MuSR还会将探测器数量提升至

600个, 将计数率提高 15—20倍, 大幅提升数据收

集速率和统计质量 [23].

加拿大 TRIUMF属于连续型缪子源. 其表面

缪子束线 M20由于可以使用特殊构造的样品托,

能够将实验背景降至几乎为零. TRIUMF还能够

提供 20 mK的极低温. 目前, TRIUMF正在建设的

衰变缪子束线 M9H, 未来将能够对最高 2.5 GPa

压力下的样品进行 μSR实验. M9H还将能够在高

压 (< 0.6 GPa)和高温 (< 1000 K)下研究液体和

气体样品, 扩大了 μSR技术的应用范围 [24].

日本 J-PARC提供目前世界上最高流强的脉

冲缪子束流. J-PARC能够提供 50 mK的极低温,

但目前暂不能提供强磁场或高压的测试条件 [25].
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目前, J-PARC正在建设超慢缪子 μSR设施, 使用

激光共振电离慢化表面缪子. 这一设施由于束流强

度较低, 目前仍在调试中, 未来有望向用户开放 [26].

虽然以上 4个缪子源在不断发展进步, 但国际

上 μSR机时一直存在严重稀缺的问题. 随着国际

与国内科研人员对 μSR机时的需求逐年增加 ,

2024年 3月 ,  中国散裂中子源 (China spallation

neutron source, CSNS)的二期建设工程于中国广

东东莞启动 [27]. 该工程将包括建设我国首个缪子

源MELODY, 首期将建设一条表面缪子束线和一

台 μSR谱仪, 并预留未来建设衰变缪子束线及负

缪子束线的能力. 这将弥补中国 μSR探测手段的

空白, 推动我国凝聚态物理研究的进一步发展.

此外, 中国科学院近代物理研究所也在讨论依

托强流重离子加速器装置 HIAF、加速器驱动嬗变

研究装置 CiADS等大科学装置提供高品质缪子束

的可行性; 基于上海光源装置加速器电子的缪子源

研究也获准立项; 美国橡树岭国家实验室的散裂中

子源 (spallation neutron source,  SNS)和韩国基

础和应用物理研究加速器 (research accelerator

for basic and applied sciences, RAON)也正在计

划建设缪子束线和 μSR实验终端 [28,29]; 瑞典的欧

洲散裂源 (European spallation source, ESS) 是一

个类似于美国 SNS的中子源, 未来也有扩展建设

缪子源的可能. 

7   总结与展望

迄今为止, 缪子自旋弛豫/旋转技术这一高度

磁敏感的微观技术手段已经在凝聚态物理中开展

了诸多重要的实验. 未来, 随着世界各地 μSR设施

的建设和升级, μSR技术将不断进步, 继续在凝聚

态物理、材料科学、化学、生物大分子等领域的研

究中发挥独特的优势.

表 1列举了目前国际上 4个缪子源的主要参

数以及 CSNS的目标参数. CSNS的缪子设施将具

有较高的脉冲通量强度和当前世界上最大的探测

器阵列粒度——3024个探测器单元, 能够提供更

大的正电子信号计数率, 预计能够达到 76 M/h

的计数率. CSNS未来还有望将束流脉冲频率提升

至 5 Hz, 使计数率提高至约 380 M/h, 从而达到更

高的实验效率.

目前, 中国散裂中子源规划建设的中国第一

个 μSR设施 MELODY, 将填补我国在 μSR设施

方面的空白. 希望未来该 μSR设施能够在样品环

境、低能缪子测量薄膜样品等方面也对标世界领先

的缪子源. 同时, 希望中国科学院近代物理研究所

和上海光源也早日建成高品质的缪子束流.

除了本文概述的凝聚态物理领域, 我国的缪子

设施建成后, μSR技术还将在其他方面发挥重要作

用, 例如在半导体材料方面, μSR技术能够研究稀

磁半导体材料的磁有序态和磁动力学, 得到磁有序

相的体积分数和微观磁结构 [30], 有望推动半导体

技术的发展; 在储能材料中, μSR技术可以探测电

荷载流子的扩散行为, 研究电池的界面电性及缺陷

与杂质对能量存储的影响 [31], 帮助理解材料的储

能机制. 此外, 缪子 X射线元素探测技术是一种非

破坏性的化学分析手段, 能够定量地得到样品不同

深度的元素组成, 希望国内建设的缪子源未来也能

够推动该技术的发展.
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Abstract

Muon spin relaxation/rotation (μSR) is  a highly sensitive technique for  investigating magnetic  properties

on  an  atomic  scale.  With  the  continuous  development  of  this  technique,  the  researches  in  condensed  matter

physics have been significantly promoted. Firstly, this article introduces the advantages and uniqueness of μSR

technique,  followed  by  several  recent  progress  contributed  by  μSR  in  the  field  of  condensed  matter  physics,

including  revealing  the  magnetic  ground  state  of  superconducting  nickelates  La3Ni2O7  and  (R,  Sr)NiO2,  the

investigation into the charge density wave in kagome lattice superconductor AV3Sb5 (A = K, Rb), identifying

the magnetic droplets immersed in a sea of quantum spin liquid ground state in NaYbSe2, and the exploration

of  magnetic  monopole  near  a  magnetoelectric  surface  of  Cr2O3.  Finally,  this  article  summarizes  the  current

construction status and upgrade plans of muon facilities in the world.
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